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Kapitel 1

Einleitung

Die diffuse Ausbreitung von Licht ist ein alltéiglich zu beobachtendes Phéno-
men. Der Scheinwerfer eines Autos 148t sich z.B. in starkem Nebel nicht mehr
eindeutig lokalisieren. Das selbe gilt bei der Transmission des Sonnenlichts
durch eine dichte Wolkendecke. Es ist zwar weiterhin hell auf der Erdober-
fliiche, die Position der Sonne am Himmel kann aber nicht mehr ausgemacht
werden. Diese Beobachtung ist charakteristisch fiir die starke Vielfachstreu-
ung des Lichts. Nach mehreren Streuereignissen ist die urspriingliche Aus-
breitungsrichtung des Lichts nicht mehr feststellbar und kann deshalb auch
nicht mehr der Position der Lichtquelle zugeordnet werden.

Neben vielen Beispielen aus dem téglichen Leben (Milch, Wandfarbe,
Papier, etc.) spielt die diffuse Ausbreitung elektromagnetischer Wellen in
Sternatmosphéren oder interstellaren Wolken schon seit Beginn dieses Jahr-
hunderts eine wichtige Rolle in der Astronomie [1].

Lange Zeit wurde die Beschreibung der Wellenausbreitung in triiben Me-
dien auf den Fall der klassischen diffusen Ausbreitung unabhéngiger Teilchen
reduziert [2]. Die Photonen fiihren einen Irrflug zwischen den Streuzentren
aus und verlieren dadurch die Erinnerung an ihre urspriingliche Ausbrei-
tungsrichtung. Statische Eigenschaften, wie zum Beispiel die Transmissions-
und Reflexionseigenschaften eines vielfachstreuenden Systems werden in die-
sem einfachsten Modell gut erfafit. Uberlegungen, die iiber dieses einfache
Bild hinausgehen, wurden erstmals vor etwas mehr als 10 Jahren angestellt
[3, 4]. Es wurde erkannt, daf} die Interferenzfihigkeit der propagierenden
Wellen trotz der Unordnung im System nicht vernachléssigt werden kann.
Vielmehr kann es zu neuen Erscheinungen kommen, die mit wachsender Un-
ordnung sogar immer stédrker ins Gewicht fallen - eine Vorstellung, die in
direktem Widerspruch zur klassischen Transporttheorie steht. Wenig spi-
ter gelang es erstmals, die schwache Lokalisierung von Licht durch Messung
des kohdrenten Riickstreukonuses nachzuweisen |5, 6]. Man beobachtet eine
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Erhshung der in exakter Riickwirtsrichtung gestreuten Intensitéit um einen
Faktor 2. Der Ursprung fiir dieses Phéinomen liegt in der Interferenz der
entgegengesetzt entlang der selben Wege gestreuten Lichtwellen, die mitein-
ander konstruktiv interferieren. Verglichen mit der klassischen Transport-
theorie nimmt also die Transmission leicht ab T'/Ty = 1 — kl*. Hierbei ist die
mittlere freie (Transport-) Weglidnge {* der Photonen ein Ma$ fiir die Unord-
nung im System und k = 27/ bezeichnet den Wellenvektor. Mit wachsen-
der Unordnung wird immer mehr Licht nichtklassisch zurtickgestreut und im
Grenzfall kl* — 1 bricht das Bild der Wellenausbreitung entlang diskreter
Streuer zusammen. Fiir diesen Fall wird der Ubergang zu einem lokalisier-
ten Zustand fiir Licht erwartet, d.h. die Lichtwellen breiten sich nicht mehr
im Medium aus und die Intensitét der Lichtwellen klingt exponentiell beim
Eindringen in die Probe ab [3, 4]. Allerdings konnte ein quantitatives theo-
retisches Versténdnis dieses Phénomens bisher ebensowenig erreicht werden
wie ein eindeutiger experimenteller Nachweis [3, 4, 7, 8, 9, 10].

Zusétzlich an Bedeutung gewinnt die Lichtausbreitung in ungeordneten
Medien durch die Analogie mit dem Problem des Elektronentransports in
ungeordneten Metallen [8, 11, 12]. Die fiir diesen Fall entwickelten Kon-
zepte basieren meist auf der Annahme unabhéngiger diffuser Ausbreitung
der Elektronenwellen mit kurzen Streuléingen. Das Problem wird dabei auf
die Ausbreitung skalarer Wellen in einem ungeordnetem Medium reduziert.
Uber die diffuse Ausbreitung hinaus mufl auch hier die Interferenzfihigkeit
der Elektronenwellen beriicksichtigt werden. Der spezifische Charakter der
Elektronen spielt dann keine Rolle mehr, weshalb in den meisten Fillen
die theoretischen Konzepte direkt auf die Ausbreitung von Licht in einem
vielfachstreuenden Medium {ibertragbar sind. Dariiberhinaus bieten Expe-
rimente mit Licht prinzipielle Vorteile. Erstens ist aufgrund der Elektron-
Elektron Wechselwirkung die Annahme sich unabhéngig ausbreitender Wel-
len bei Elektronen nur in sehr grober Naherung erfiillt. Zweitens ist die
makroskopische Kohérenz der propagierenden Elektronenwellen, notwendige
Voraussetzung z.B. fiir universelle Leitwertfluktuationen (s.u.), nur bei sehr
tiefen Temperaturen 7' < 1 K gewihrleistet. Bei hoheren Temperaturen
fithren inelastische Streuprozesse (z.B. Phononenstreuung) zu sehr kurzen
Kohérenzldngen. Zudem bietet die moderne Laseroptik in vielen Féllen eine
Genauigkeit und Vielfalt bei der Kontrolle der &ufleren Parameter (Proben-
geometrie, Transportweglénge I*, Wellenlénge,...), die bei Experimenten an
metallischen Systemen prinzipiell nicht erreicht werden kann.

Quanteninterferenzeffekte der propagierenden Elektronenwellen fithren zu
nichttrivialen Korrekturen bei der Beschreibung des Elektronentransports in
ungeordneten Metallen. Wie bei der Lichtausbreitung erwartet man bei hin-
reichend starker Unordnung eine Absenkung der elektrischen Leitfihigkeit
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(schwache Lokalisierung) bis hin zu einem Metall-Isolator Ubergang (starke
Lokalisierung). Interferenzeffekte beeinflussen aber nicht nur gemittelte Gro-
Ben wie die Leitfdhigkeit sondern auch deren Variation. Bei Experimenten
an mesoskopischen Dréhten wurden Mitte der achtziger Jahre ungewohnlich
grofe aperiodische Fluktuationen des Leitwerts G als Funktion eines dufleren
Magnetfeldes B beobachtet [13]. Die Amplitude dieser Fluktuationen war
immer von der GréBenordnung des inversen Quantenwiderstands e?/h, un-
abhéngig von den exakten Abmessungen der Probe und der Art des Metalls.
Aufgrund dieses fundamentalen Charakters wird das Phéanomen als univer-
selle Leitwertfluktuationen (UCF) bezeichnet. Da die Fluktuationen zudem
reproduzierbar bei An- und Abschalten des B—Feldes sind, bezeichnet man
sie auch als magnetischen Fingerabdruck (magneto fingerprint) der Probe
[13]. Sehr bald wurde vermutet, daff der physikalische Ursprung der UCF
in der Interferenzfihigkeit der gestreuten Elektronenwellen liegt. Legt man
ein dulleres Magnetfeld B an, so fiihrt dies zu Phasenverschiebungen entlang
der von den Elektronen durchlaufenden Wege und #ndert dadurch die In-
terferenzbedingung der Gesamtheit der gestreuten Elektronenwellen, woraus
sich dann Fluktuationen des Leitwerts ergeben. Phasenverschiebungen im
Medium koénnen auch durch andere Mechanismen erzeugt werden, wie z.B.
die Anderung der Position eines Streuers (Storstellenwanderung).

Universelle Leitwertfluktuationen UCF werden als ein Fingerabdruck der
diskreten Positionen aller Streuer interpretiert. Das granulare Speckle-Muster
einer vielfachstreuenden Proben ist ebenfalls ein Fingerabdruck der Positio-
nen aller Streuer im Medium. Bereits die Bewegung eines einzelnen Streuers
fithrt zu Fluktuationen eines Speckle-Spots. Der mikroskopische Ursprung
der Fluktuationen ist der selbe. Allerdings werden hier vollig verschiedene
Groflen verglichen. So beschreibt der Leitwert den gesamten Transport durch
die Probe, wiihrend das Speckle-Muster sowohl vom Einfalls- als auch vom
Detektionswinkel des gestreuten Lichts abhéngt. Im Rahmen der klassischen
Beschreibung des Speckle-Musters ergibt sich sogar ein Widerspruch, da bis-
her allgemein angenommen wurde, daf} einzelne, weit voneinander entfernte
Speckle-Spots unkorreliert und somit die winkelgemittelten Grofien konstant
sind [14]. In der Tat handelt es sich bei den UCF um Korrelationen hoherer
Ordnung im Speckle-Muster.

Das klassische Speckle-Muster entsteht durch die zufillige Uberlagerung
aller kohérent gestreuter Lichtwellen. In diesem Bild fillt die Intensitétskor-
relation eines einzelnen Speckle-Spots iiber einen Winkel A /w (w—Ausdehnung
des Beleuchtungsflecks) exponentiell ab. Weit entfernte Speckle-Spots sind
unkorreliert. Diese Art von Speckle-Muster beobachtet man auch bei der
Einfachstreuung von Licht an einem verdiinnten System oder bei der Re-
flexion an einer rauhen Oberfliiche. Das Speckle-Muster einer vielfachstreu-
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enden Probe unterscheidet sich allerdings in subtiler Weise von den beiden
genannten Féllen. Kommt es beim Irrflug der Photonen im Medium zu Kreu-
zungen der Lichtpfade, so entstehen Korrelationen zwischen den gestreuten
Wellen, die eine verénderte Streucharakteristik zur Folge haben. Einfache
Kreuzungen fithren zu Korrelationen zwischen den einzelnen Speckle-Spots
in Transmission (oder auch Reflexion), wenn die Probe aus einer definierten
Richtung beleuchtet wird. Bei Phasenverschiebungen im Medium ergeben
sich daraus Fluktuationen der winkelgemittelten Intensitéit in Transmission.
Diese Beitridge werden auch als Cy-Korrelationen bezeichnet. Zweimalige
Kreuzung der Lichtpfade fiihrt zu Cs-Korrelationen zwischen allen ”einfal-
lenden” und transmittierten Speckle Spots [15, 16]. D.h. die Fluktuationen
sind dann unabhéngig sowohl vom Einfalls- als auch vom Detektionswin-
kel des transmittierten Lichts. Dieser Fall entspricht genau der Situation
bei der elektrischen Leitung, da dort alle einfallenden Wellenmoden des Lei-
ters bevolkert und alle transmittierten Wellen inkohérent (d.h. insbesondere
winkelgemittelt) detektiert werden. Bei Experimenten an metallischen Sy-
stemen ist man also auf die Untersuchung der Cs-Korrelationen beschrinkt,
wéahrend bei optischen Experimenten im Prinzip alle Beitridge zu Korrelati-
onsfunktion studiert werden kénnen. Die Analyse des Speckle-Musters einer
vielfachstreuenden Probe erlaubt daher prinzipiell eine wesentlich detaillier-
tere Analyse der UCF und der zu Grunde liegenden theoretischen Konzepte
als dies durch die Untersuchung metallischer Systeme erreicht werden kann.

Ziel dieser Arbeit war es, alle drei Beitrige zur Korrelationsfunktion
C = C14Cy+C5 experimentell zu analysieren (bzw. nachzuweisen) und einen
quantitativen Vergleich mit den theoretischen Konzepten zu ermoglichen.
Untersucht wurden die zeitlichen Fluktuationen bei der Transmission von ko-
hirentem Laserlicht durch konzentrierte Kolloidsuspension mittles Photonen-
korrelationsspektroskopie (PCS). Phasenverschiebungen zwischen den pro-
pagierenden Lichtwellen im Medium werden durch die Brownsche Bewegung
der Kolloidteilchen verursacht. Im Rahmen einer Einfiithrung in die Grundla-
gen der Lichtstreuung wird zunéichst das Konzept der dynamischen Vielfach-
streuung an kolloidalen Suspensionen (Diffusing Wave Spectroscopy - DWS)
erlsutert und die Herleitung der bekannten C(t)-Korrelationsfunktion skiz-
ziert [Kap.2]. Danach folgt in Kapitel 3 eine kurze Zusammenfassung der
theoretischen Grundlagen langreichweitiger Speckle-Korrelationen und UCF
von Licht. Besonderer Wert wird dabei auf eine verstédndliche Beschreibung
des physikalischen Ursprungs dieses Phénomens gelegt [Abschn.(3.1)]. Basie-
rend auf diesem einfachen physikalischen Bild présentieren wir am Ende des
Kapitels 3 eine neuentwickelte approximative theoretische Beschreibung fiir
Amplitude und Form der zeitabhéingigen Korrelationsfunktionen Cy(t), Cs(t).
In Kapitel 5 wird eine ausfiihrliche experimentelle Analyse langreichweitiger
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Speckle-Korrelationen Cy(t) bei der Transmission von Licht durch hochkon-
zentrierte kolloidale Suspensionen [Kap.4] vorgestellt. Abschlieflend widmen
wir uns dem erstmaligen experimentellen Nachweis universeller Leitwertfluk-
tuationen (UCF) von Licht [Kap.6]. Nach einer kurzen Einfithrung in die
Phénomenologie der UCF in Metallen folgt eine Beschreibung des physikali-
schen Prinzips des Nachweises durch Messung von Cs(t) [Abschn.(6.2)]. Die
Messungen selbst werden in Abschnitt (6.5) beschrieben. Kapitel 7 fait die
wesentlichen Ergebnisse dieser Arbeit noch einmal kurz zusammen.



Kapitel 2

Ausbreitung von Licht in
triiben Medien

2.1 Einfachstreuung

Bei der Streuung von Licht kommt es zur Wechselwirkung elektromagneti-
scher Strahlung (EM) im sichtbaren Spektralbereich mit Materie. Die fiir die
Lichtstreuung an Teilchen der Grofle R relevante Léngenskala ist die Wellen-
linge des gestreuten Lichts. Fiir dieses, im allgemeinen komplexe Problem,
kann nur in einigen Spezialfiillen eine geschlossene Losung angegeben wer-
den. Im folgenden werden drei wichtige Fille mit Relevanz fiir diese Arbeit
beschrieben und die Losung des Streuproblems skizziert [17, 18].

2.1.1 Rayleigh-Streuung (kR < 1)

Fiir Streuer mit einer Ausdehnung R wesentlich kleiner als die Wellenléinge
des Lichts A ist das elektrische und magnetische Feld zu jedem Zeitpunkt
gleichférmig iiber die gesamte Ausdehnung des Teilchens. Betrachtet man
die Streuung von in X-Richtung linear polarisiertem Licht mit Wellenvektor
k (k| = 27/)) und einer Amplitude Eq des elektrischen Feldes, so ergibt
sich eine Polarisation der Streuer p = aE( proportional zu Eq. Ein derart
zu Oszillationen angeregter Dipol stellt wiederum eine Quelle elektromagne-
tischer Strahlung der Wellenldnge A dar [Abb.(2.1)]. Die im Abstand r = |r]|
in Richtung T abgestrahlte Intensitét I;(V) ist die eines oszillierenden Dipols,
wobei U den Winkel zwischen T und X bezeichnet:

1,(¥) = 1675 (s

)2EZ sin® U (2.1)
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Abbildung 2.1: Veranschaulichung des Streuprozesses. Eine in X-Richtung linear
polarisierte EM-Welle mit Wellenvektor k und den Amplituden Eg, By des elektri-
schen und magnetischen Feldes breitet sich in z-Richtung aus und wird an einem
Teilchen mit Radius R gestreut.

Der Quotient der Brechungsindizes m = n;/ny ergibt sich aus den Ma-
terialeigenschaften des Teilchens und den des umgebenden Mediums. Gibt
es einen Verlustbeitrag durch Absorption, so wird der Brechungsindex kom-
plex. Der Quotient m fiir schwach oder nicht absorbierende Teilchen ist in
der Regel kleiner als zwei. In diesem Bereich steigt die Streuintensitét né-
herungsweise quadratisch mit m an und fiir Teilchen mit gréflerem m wird
dieser Anstieg weniger stark. Finen sehr starken Einflufl auf die Streuin-
tensitdt hat die Groe der Streuer. Man findet I, o« RS was dazu fiihrt,
daf} bereits wenige grofie Streuer in einem System kleiner Teilchen, z.B. als
Verunreinigung, die Streucharakteristik stark beeinflussen konnen. Ebenfalls
einen sehr starken Einflufl auf die Streuintensitit Is hat die Wellenléinge .
Kurzwelliges Licht wird sehr viel stiarker gestreut als langwelliges, was die
Ursache fiir die Blaufirbung des Himmels darstellt.

Betrachtet man die yz-Ebene als die Streuebene [r = (0, y, z)], so ist fiir in
x-Richtung polarisiertes einfallendes Licht die abgestrahlte Intensitéit winke-
lunabhéngig und polarisationserhaltend. Fiir beliebige Polaristionszusténde
kann man den Streuproze mit Hilfe der Streumatrix beschreiben, welche
horizontale und vertikale Komponenten der einfallenden Felder mit den ent-
sprechenden Komponenten der gestreuten Felder verkniipft:
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[ S2 Ss
s-(5 %) .
2
_am”—1_5( cos® 0
=1k —m2+2R ( 0 1 ) (2.3)

In diesem Fall ist es sinnvoll, den Streuwinkel © als Winkel zwischen T
und z zu definieren.

Die Streucharakteristik fiir unpolarisiertes Licht kann aus der Summe
zweier linear polarisierter Komponenten [y, Is parallel bzw. senkrecht zur
yz-Streuebene berechnet werden. Aus Gleichung (2.2) folgt:

I + I 8TiRS m?—1
1,(0) = = : 2 = ¥V (m2+2)2[1—|—0082@] (2.4)

Der gesamte Streuquerschnitt o eines Teilchens R mit Volumen V ist
fiir kugelformige, homogene Teilchen unabhéingig von der Polarisation des

einfallenden Lichts. Er kann deshalb durch Integration von I,(¥) [Gl. (2.1)]
iiber den Raumwinkel 47 berechnet werden:

T 27
oy = / / L,(V,7) r? sin UdWdO (2.5)
00
2473V m? — 1,
—_— 2.
TGy (2:6)

FEine weitere niitzlich Grofle ist die Streueffizienz, die man nach Division
des Streuquerschnitts durch seinen geometrischen Querschnitt erhélt, d.h. fiir
kugelformige Teilchen Qs = C,/7R?. Q, hingt nur von der dimensionslosen
Grofie x := kR ab:

)* (2.7)
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2.1.2 Rayleigh-Gans-Debye Streuung (kR |m — 1| < 1)

Die fiir Rayleigh-Streuer erhaltenen Ergebnisse lassen sich unter gewissen
Voraussetzungen auch auf grofiere Teilchen verallgemeinern. Ist die Variati-
on der Brechungsindizes An = n; — ny zwischen Teilchen und umgebendem
Medium gering, so kann Amplitude und Phase des elektrische Feldes des ein-
fallenden und gestreuten Lichts ndherungweise als ungestort iiber die gesamte
Ausdehnung des Teilchens betrachtet werden. Dies gilt fiir kR |m — 1| < 1.
Daraus folgt insbesondere, daf} fiir Teilchen von der Groflen der Wellenlénge
des gestreuten Lichts, 2R ~ A, der Unterschied zwischen dem Brechungsin-
dex des Streuers und dem des umgebenden Mediums nur gering sein darf:
(m —1) < 1. In diesem Fall kann das Teilchen in viele kleine Untereinhei-
ten aufgeteilt werden, die wiederum ihrerseits als Rayleigh-Streuer behandelt
werden. Wir betrachten erneut eine in X-Richtung linear polarisierte einfal-
lende elektromagnetische Welle. Fiir die in der yz-Streuebene unter dem
Winkel © gestreute Intensitét erhélt man:

k’4V2
rere

I ist nicht mehr winkelunabhéingig, sondern hingt von der Form des
Teilchens iiber den sogenannten Formfaktor F(qR) ab,

/ efiq(r.; —rj) dV

q = 2ksin(0/2) (2.10)

1,(0) im — 1] F(©) (2.8)

2

F(aR) = 7

= (2.9)

wobel mit

der Streuvektor bezeichnet wird:

Fiir eine homogene Kugel &8t sich F(¢R) einfach berechnen und man
erhalt:

3[sin(¢R) — qR COS(qR)]> (2.11)

Flak) = ( (¢R)?

Abbildung (2.2) illustriert den funktionalen Verlauf von F'(¢R). Fiir Teil-
chen von der Grofle der Wellenléinge R ~ A\ oder dariiber wird das meiste
Licht zu kleinen Winkeln, also geometrisch in Vorwértsrichtung, gestreut.
Fiir bestimmte Streuwinkel ¢ ergeben sich ausgepréigte Minima, welche durch
destruktive Interferenz der unabhdingigen Rayleigh-Streuer entstehen.
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Abbildung 2.2: Formfaktor F(qR) fiir eine homogene Kugel mit Radius R berech-
net im Rahmen der Rayleigh-Gans-Debye Néherung [Gl.(2.11)].

2.1.3 Mie-Streuung

Fast alle in dieser Arbeit verwendeten Teilchen sind sehr stark streuend, d.h.
kR|m—1| > 1. Sie kénnen weder als Rayleigh noch als Rayleigh-Gans-Debye-
Streuer beschrieben werden. FEine geschlossene Beschreibung der Streueigen-
schaften von Teilchen beliebiger Grofle und Brechungsindex existiert nur fiir
kugelsymmetrische Teilchen mit ebenfalls kugelsymmetrischer Verteilung des
Brechungsindexes, d.h. fiir homogene Kugeln oder fiir eine Kern - Schale An-
ordnung. Die Losung dieses Problems geht auf eine Arbeit von Gustav Mie
aus dem Jahre 1908 zuriick [19]. Wir mochten uns an dieser Stelle darauf
beschrianken, die Herleitung fiir optisch homogene Kugeln zu skizzieren.

Generell gilt es, die Maxwell Gleichungen fiir die einfallende elektromagne-
tische Welle, d.h. fiir die Welle im Teilchen und fiir die gestreute Welle,
zu losen, wobei die Randbedingungen fiir die verschiedenen Komponenten
des elektrischen und magnetischen Feldes an der Teilchenoberfléiche bertick-
sichtigt werden miissen. Das Problem l4t sich auf eine skalare Wellenglei-
chung zuriickfiithren, deren Losung sich aus sogenannten Ricati-Bessel Funk-
tionen R(©), assoziierten Legendre Polynomen Prgm)(cos ©), sowie sin und
cos-Anteilen zusammensetzt. Aus dieser Losung lassen sich dann Ausdriicke
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fiir die Diagonalelemente der Fernfeld-Streumatrix [Gl.(2.2)] herleiten

= on+1

S1= ;m(anﬂn[cos O] + b, 7, [cos O]) (2.12)
= 2n+1

Sz = zm(bmn[cos O] + anTy[cos ©9) (2.13)

wobei man a,, b,, 7,, T, als Mie-Koeffizienten bezeichnet, welche sich aus
der n-ten Ordnung der Ricati-Bessel Funktionen R(q) und der n-ten Ordnung
der assoziierten Lengendre Polynomen ersten Grades Prgl)(cos ©) berechnen
lassen. Analog zur Rayleigh—Gans-Debye-Streuung erhélt man eine stark
winkelabhéingige Streucharakteristik fiir Teilchen auflerhalb des Rayleigh-
Regimes (R > 0.05)\), mit einer in Vorwirtsrichtung (© = 0) deutlich
iiberhohten Streuamplitude fiir Teilchengrofien vergleichbar oder grofler der
Wellenlénge R > A. Da die einfallende Welle nun aber innerhalb des Teil-
chens drastisch gestort wird, werden auch die destruktiven Interferenzen der
gestreuten Welle unterdriickt und der Formfaktor zeigt weniger klar aus-
geprigte Minima, verglichen mit der Rayleigh-Gans-Debye-Streuung. Der
Streuquerschnitt fiir Mie-Streuung ergibt sich wie folgt:

2 o
oy = k—ZZ(zn +1) [|anf* + [ba]] (2.14)
n=1

Aufgrund der fiir Teilchen R > X starken Vorwiértsstreuung ist es sinnvoll,
den sogenannten Transportstreuquerschnitt o; zu definieren, welcher ein Maf3
fiir die Streuintensitét darstellt, deren Ausbreitungsrichtung sich durch die
Streuung geéndert hat, also nicht wieder nach vorne gestreut wurde:

or = 05(1 — (cos O) ) (2.15)

() () bezeichnet die Winkelintegration gewichtet mit dem Formfaktor
F(©) und definiert dadurch einen effektiven Streuwinkel, der aufler fiir Rayleigh-
Streuer kleiner als 7/2 ist. Eine numerische Analyse von o; normiert auf
den geometrischen Streuquerschnitt mR? ergibt {iber einen weiten Bereich
(kR > 2) nur eine schwache Abhéngigkeit von R [Abb.(2.3)]. Allerdings
fluktuiert oy /mR? sehr stark als Funktion der Teilchengréfe R und zeigt aus-
geprigte Maxima, welche man als Mie-Resonanzen bezeichnet.
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Abbildung 2.3: Normierter Transportstreuquerschnitt oy/7R? fiir kugelfsrmige
Streuer mit Brechungsindex n;/ny = 2.

2.2 Das Speckle Muster

Die Intensitét von Laserlicht, das von einer rauhen Oberfléiche oder einem trii-
ben, ungeordneten Medium gestreut wird, ist entgegen der intuitiven Erwar-
tung keineswegs unabhéngig vom Beobachtungswinkel. Vielmehr ergeben die
Interferenzen der elastisch gestreuten Wellen einen subtilen Fingerabdruck
der einzelnen Streuerpositionen. Dies gilt immer, solange die Kohérenzldnge
des Lasers grofler ist als die Differenz zwischen den optischen Wegléngen des
gestreuten Lichts. Man beobachtet ein granulares Muster, das sogenannte
Speckle-Muster. In einer ersten Ndherung kann man dieses Phénomen als ko-
hirente Uberlagerung einer grofien Zahl gestreuter Felder mit unkorrelierten
Phasen auffassen (gaufische Verteilung der Felder). Bei dieser Betrachtungs-
weise gibt es keinen Unterschied zwischen dem Speckle-Muster einer rau-
hen Oberfléiche und dem Speckle-Muster eines triiben Mediums, bei dem das
Licht vielfachgestreut wird. Eine detaillierte Auswertung der Specklestatistik
ergibt fiir die Winkelbreite einer Kohérenzfliche, also fiir die Winkelbreite
eines Speckle-Spots, AO ~ \/w, wobei w ein Ma# fiir die laterale Ausdeh-
nung des Beleuchtungsflecks darstellt [14]. Die Wahrscheinlichkeit P(I) fiir
eine Intensitét [ an einem beliebigen Punkt des Speckle-Musters folgt einer
exponentiellen Verteilung:
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Abbildung 2.4: Falschfarbendarstellung der Intensitéit bei der Transmission von
kohérentem Laserlicht durch eine vielfachstreuende Probe. Man beobachtet ein
granulares Speckle-Muster.

P(I) = % exp[—1/ ()] (2.16)

2.3 Quasielastische Lichtstreuung (QLS)

Im vorigen Abschnitt wurde das Speckle-Muster als ein subtiler Fingerab-
druck der Positionen aller Streuer bezeichnet. Sind diese in Ruhe, so bleibt
die Intensitétsverteilung zeitlich unverdndert - das Speckle-Muster ist sta-
tiondr. Sind die Streuer hingegen in Bewegung, so #ndern sich die Interfe-
renzbedingung zwischen den verschiedenen gestreuten Wellen stéindig und in
einem bestimmten Raumwinkelelement wird man starke Fluktuationen der
Intensitit beobachten. Diese Fluktuationen werden um so schneller erfolgen,
je schneller die Positionen der Streuer sich verdndern. Umgekehrt erlaubt
deshalb eine Analyse dieser Fluktuationen Riickschliisse auf die Dynamik
der Streuer. Die im folgenden betrachtete Feldautokorrelationsfunktion g; (%)
erlaubt eine quantitative Analyse der Fluktuationen. Im Falle Brownscher
Bewegung kugelférmiger Streuer in einem Medium bekannter Viskositét kann
man daraus dann z.B. den Radius der Streuer R sehr exakt bestimmen.
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2.3.1 Die Korrelationsfunktion

Fluktuiert eine physikalische Grofie A(7) zeitlich um ihren Mittelwert (A(7))
so ist die Zeit- Autokorrelationsfunktion folgendermaflen definiert:

T

(A(0) A1) = lim % / A(r)A(r + t)dr (2.17)

Fiir t = 0 sind A(7) und A(7 + t) vollstéindig korreliert und die Korre-
lationsfunktion nimmt ihren Maximalwert (A(0)A(0)) = (A?) an. Ist ¢ sehr
viel groBer als die typische Zeit mit der A(7) fluktuiert, so sind die Grofien
A(1) und A(7 + t) unkorreliert und die Korrelationsfunktion faktorisiert:

lim (A(0)A(1)) = (A)? (2.18)
Insgesamt ergibt sich ein Abfall der Korrelationsfunktion von ihrem Maximal-
wert (A2?) auf (A). In vielen Féllen kann dieser Zerfall der Korrelationsfunk-
tion durch eine einfache exponentielle Abhéingigkeit mit einer Relaxationszeit
7o beschrieben werden:

t

<Am»«w>=<AV+{@¥>—<Afhmp(——) (2.19)

To

2.3.2 Dynamische Einfachstreuung von Licht

Die fiir die dynamische Lichtstreuung theoretisch ableitbare Grofle ist die
normierte Feld-Autokorrelationsfunktion g;(¢) des gestreuten Lichtes:

01(t) = (Bu(@. B2, 1)) / |Eu(a,0)) (2.20)
S (exp lia(r(0) — ;)
— L=l (2.21)

> (exp lia(ri(0) —;(0))

ij=1

Diese enthilt direkte Informationen iiber die mikroskopische Dynamik
des untersuchten Systems, wobei mit r;(0),r;(t) die Positionen der einzelnen
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Streuer bezeichnet werden. Fiir nicht wechselwirkende Streuer verschwinden
bei der zeitlichen Mittelung alle Terme ¢ # j und man erhilt mit Ar(¢) :=
r(t) — r(0):

91(t) = (exp [~iq Ar(t)]) (2.22)

Gleichung (2.22) illustriert die in der Einleitung zu diesem Kapitel aufge-
stellte Behauptung, dafl die Wellenléinge A die fiir die Lichtstreuung relevante
Léngenskala darstellt. Einen merklichen Zerfall von ¢;(¢) erhélt man genau
dann, wenn sich die Phase in der Exponentialfunktion um ungefihr 7 &ndert,
also q Ar(t) ~ 7, bzw. mit G1.(2.10) |Ar| = . Ist |Ar(¢)| eine gaufiverteilte
Zufallsvariable, dann gilt:

g1(t) = exp [—qQ <Ar(t)2> /6] (2.23)

Im Falle freier Diffusion 148t sich das mittlere Verschiebungsquadrat ein-
fach angeben (Ar(t)?) = 6Dgt [20], so daf} gilt:

g1(t) = exp [t /7] (2.24)

= exp [—¢° Dyt] (2.25)

Trigt man die Relaxationszeit des exponentiellen Zerfalls 7 = 1/ (Doq?)
gegen 1/¢* auf, so erhélt man aus der Steigung den Selbstdiffusionskoeffizi-
enten Dy. Fiir kugelformige Streuer in Brownscher Bewegung gilt ferner die
Stokes-Einstein-Relation [21]:

kT
"~ 6mR

Bei bekannter Viskositédt n des Losungsmittels 1483t sich somit der Teil-
chenradius R direkt aus dem exponentiellen Zerfall von ¢;(¢) bestimmen:

0 (2.26)

R k’BT 87T]€BT
= =T
67Dy 3n(A/n)

5 sin’(0/2) (2.27)

Experimentell kann die beschriebene Feldkorrelationsfunktion ¢ (¢) nicht
direkt bestimmt werden, da nur Intensitéiten, aber keine Felder gemessen wer-
den konnen. Die experimentell zugéingliche Grofle ist die normierte Intensitdts-
Autokorrelationsfunktion:
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9a(t) == (I,(q,0)Is(a, 1)) / (I;(q,0))’ (2.28)

In vielen Féllen kann man eine gauf3sche Verteilung der gemessenen Signa-
le voraussetzen, so daf3 die sogenannte Siegert Relation angewendet werden
kann [22, 23]. Sie stellt einen Zusammenhang zwischen go(¢) und g, (¢) her:

gt)=1+f | (2.29)

Der Kohirenzflichenfaktor f trégt der Tatsache Rechnung, dafl beim
Lichtstreuexperiment nur im Idealfall beliebig kleiner Messapertur genau
ein Speckle-Spot detektiert werden kann. Fiir eine optimierte Lichtausbeute
liegt f typischerweise zwischen 0.4 und 0.9. Mit moderner Monomodefaser-
Detektion ist es allerdings moglich, dem Idealwert 1 ohne Intensitétsverlust
sehr nahe zu kommen [24].

Im Rahmen dieser Arbeit spielt die Siegert-Relation nur fiir die Charak-
terisierung der Proben eine Rolle. Die im Folgenden diskutierten langreich-
weitigen Speckle-Korrelationen beruhen auf Korrelation aller vier propagie-
renden Feldamplituden, aus denen sich go(t) zusammensetzt und lassen sich
deshalb prinzipiell nicht auf ¢ (¢) zurtickfiihren [sieche Kap.3].

2.4 Photonendiffusion

Lange Zeit war die Beschreibung statischer und dynamischer Lichtstreuei-
genschaften auf das Regime der Einfachstreuung beschrénkt. Bereits geringe
Beitrdge von Mehrfachstreuereignissen fiihren zu deutlichen Storeinfliissen
auf die im vorigen Abschnitt diskutierten Gréflen [25]. FEinen deutlichen
Fortschritt fiir das Verstéindnis der Eigenschaften vielfachgestreuten Lichts
brachte das in diesem Abschnitt beschriebene Konzept der Photonendiffusi-
on entlang statistisch unabhéngiger Pfade, welches vor etwa 10 Jahren zum
ersten Mal in diesem Zusammenhang diskutiert worden war [26, 27, 28] und
seitdem sténdig weiterentwickelt wurde [29, 30]. Die Giiltigkeit dieses Kon-
zepts im Bereich schwacher Streuung (kol* >> 1) wurde im letzten Jahr-
zehnt in einer Vielzahl von Experimenten eindrucksvoll bestétigt [29, 31, 32].
Korrekturen an diesem einfachen Bild ergeben sich durch Interferenzeffekte,
welche im néchsten Kapitel ausfiihrlich diskutiert werden (Kap.3). Nahert
man sich dem Regime starker Streuung (kol* < 1), d.h. dem Fall, in dem die
freie Transportweglinge deutlich die Wellenléinge A\ unterschreitet, so bricht
das Bild sukzessiver Streuereignisse zusammen [3, 4, 33, 9, 10].
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Abbildung 2.5: a) Zeitliche Fluktuationen eines Speckle-Musters bei Licht-
Einfachstreuung an einer kolloidalen Suspension (Polystyrol in Wasser). b) Sche-
matische Darstellung der aus a) gewonnenen Korrelationsfunktion ga(t) [G1.(2.28)].
Die Breite der zeitlichen Speckle Fluktuationen von 79 =~ 20 ms spiegelt sich in
der charakteristischen Zerfallszeit der Exponentialfunktion wieder.
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2.4.1 Die mittlere freie Transportwegléinge

Betrachtet man die Transmission von Laserlicht durch ein Medium der Dicke
L, so nimmt der Anteil von ungestreutem Licht zunéichst exponentiell mit
L ab. Die Streuquerschnitte o, der einzelnen Teilchen iiberlappen auf die-
ser Liangenskala nicht und konnen deshalb einfach aufsummiert werden. Die
Konstante des exponentiellen Abfalls wird als mittlere freie Wegléinge des
Lichts [ bezeichnet und setzt sich aus der Teilchenzahldichte p und dem Streu-
querschnitt o, [Gl.(2.14)] zusammen:

1(%) = Tyexpl ) (2.30)
1
I= (2.31)

Mit wachsender Dicke nimmt der Anteil von Mehrfachstreuung stark zu
und die Lichtausbreitung geht kontinuierlich vom Regime der Einfachstreu-
ung in die diffuse Ausbreitung iiber [siehe Abschnitt (2.4.2)]. Fiir die diffuse
Ausbreitung ist die charakteristische Linge nicht durch den Streuquerschnitt
os festgelegt, sondern wird durch die Lénge charakterisiert, auf der das Licht
vollsténdig die Erinnerung an seine urspriingliche Ausbreitungsrichtung ver-
liert. Fiir unkorrelierte Streuer ist dies die mittlere freie Transportweglinge:

S N

po,  1— (08 O) 1)

(2.32)

die durch den Transport-Streuquerschnitt o; festgelegt wird, da bei dessen
Berechnung nur das aus der Einfallsrichtung gestreute Licht beriicksichtigt
wird. Fiir Rayleigh-Streuer ist die Streuung isotrop, damit gilt [ = [*. Mie-
Streuer hingegen streuen iiberwiegend in Vorwértsrichtung, so da§ i.A. I* > [
gilt. Fiir Teilchen mit einer Ausdehnung deutlich grofler als die Wellenléinge
A erhélt man Werte von [*, die bis zu zehnmal grofler als [ sind.

Bisher wurde angenommen, daf3 die Positionen der einzelnen Streuer un-
korreliert sind. Diese Annahme ist fiir hohe Teilchenkonzentrationen nicht
mehr gerechtfertigt. Die strukturelle Korrelation der Teilchen fiihrt dazu, daf3
die Lichtausbreitung nicht mehr allein durch den Formfaktor der Einzelstreu-
ung und die Teilchenzahldichte bestimmt ist. Fiir den Fall, daf3 der Abstand
I* zwischen den einzelnen Streuereignissen deutlich grofler ist als die Korrela-
tionslédnge der Paarverteilungsfunktion ¢g(r) kann man die Photonendiffusion
weiterhin als Aufeinanderfolge von Einfachstreuereignissen behandeln. Lokal
gilt nun allerdings die Streucharakteristik fiir ein korreliertes System [34]:
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Abbildung 2.6: Die charakteristische Lénge der diffusiven Ausbreitung von Licht
ist die mittlere freie Transportweglinge [*, die bei starker Vorwértsstreuung, 1 —
(cos ©) re) K 1, deutlich iiber der mittleren freien Weglinge fiir Einfachstreuung
[ liegen kann..

I(q) = F(q)S(q) (2.33)

Fiir die mittlere freie Transportweglinge eines korrelierten Systems [*
erhilt man folgenden Ausdruck:

i _ 1 — {cos O) 1 (2.34)
1= {05 O)pgsig

27 F (q) ¢*dq
=_0 (2.35)

2nk

{ F(q)S(q) ¢*dq

Experimentell findet man gute Ubereinstimmung mit diesem Ausdruck
fiir Teilchen verschiedener Groflen [35, 36, 37].

Mischungen kolloidaler Teilchen der Sorte @ = 1, 2, ..., welche sich durch
ihre Grofle unterscheiden, konnen ebenfalls beschrieben werden. Fiir den
verdiinnten Fall (keine Teilchenwechselwirkung) 148t sich {* als Summe der
partiellen spezifischen optischen Widersténde 1/1* berechnen:
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g(1)

1*

Abbildung 2.7: Positionskorrelationen der Streuer konnen die mittlere freie Trans-
portwegléinge deutlich beeinflussen. Ist I* grofier als die typische Reichweite von
g(r), so kann man diesen Einfluf§ direkt aus der Einfachstreuung ableiten (siche
Text).

1 1
T=D % (2.36)

Der Einflufl von Positionskorrelationen wechselwirkenden Teilchen kann
in Analogie zu den monodispersen Systemen mit Hilfe der partiellen Struktur-
faktoren S,(q) berechnet werden [eine ausfiihrliche Beschreibung findet sich
in [38]]. Eine experimentelle Untersuchung von Kaplan und Mitarbeitern er-
gab eine quantitative Ubereinstimmung mit den theoretischen Vorhersagen
fiir bindre Mischungen [38]. Bei bekannter Grofienverteilung kann somit [*
auch fiir polydisperser Systeme berechnet werden, indem man die Verteilung
diskretisiert. Die partiellen Strukturfaktoren S,(q) fiir solche polydisperse
Systemen sind bekannt [39], so dafl diese Berechnungen prinzipiell moglich
wéren.

2.4.2 Diffusionsgleichung

Ist die Ausdehnung eines Mediums L sehr viel grofler als die freie Transport-
weglédnge [*, so ist die Lichtausbreitung durch einen Irrflug der Photonen mit
Schrittlinge [* charakterisiert. Innerhalb einer Oberflichenschicht der Dicke
d =~ [* wird die sich frei ausbreitende ebene Welle in das Medium ein- (bzw.
aus-) gekoppelt und in eine zufillige Richtung gestreut. Hinreichend tief
im Medium ist die Lichtausbreitung nahezu isotrop. Unter dieser Annahme
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(Diffusionsniherung) kann man den Lichttransport im Medium durch eine
Diffusionsgleichung fiir die mittlere Energiedichte (Zahl der Photonen pro
Volumeneinheit) U(r) beschreiben [29]:

oU(r)
ot

= DLichtAU(rat) (237)

wobei mit Dppe = cl*/3 die Diffusionskonstante des Lichts bezeichnet
wird, welches sich mit der Geschwindigkeit ¢ im Medium ausbreitet.

Als einfachsten Fall kann man die Losung fiir einen Lichtpuls zum Zeit-
punkt ¢ = 0 am Ort r’ in einem unendlich ausgedehnten Medium betrachten.
Die Energiedichte U(r) am Ort r zu einem Zeitpunkt ¢ spéiter entspricht dann
der Wahrscheinlichkeit P(r,r’,t), daf§ ein Photon innerhalb dieser Zeit von r
nach r’ propagiert ist. Die Losung dieses Problems:

(% + DrieneA)P(r, v’ t) = 6(r — r')6(¢) (2.38)

ist eine Gaufiverteilung um r = r/, deren Breite mit zunehmender Zeit
anwichst:

1

P I T
(r,r',t) (47TDLichtt)3/26

—p?/(ADLichet) (2.39)

Hierbei gilt o' = |r — r’|. Mit Hilfe von Gleichung (2.39) ist es moglich,
Losungen auch fiir andere Randbedingungen zu erhalten. Dies soll im néch-
sten Abschnitt an zwei Beispielen demonstriert werden.

2.4.3 Die Pfadléingenverteilungsfunktion P(s)

Zur Beschreibung der Lichtausbreitung ist es hilfreich, die Photonendiffusion
entlang von Lichtpfaden verschiedener Lénge s zu betrachten. Dazu mufl man
die Wahrscheinlichkeitsverteilung P(p/, t) in eine Pfadléngenverteilungsfunk-
tion P(p’, s) umrechnen. Aus der Losung der Diffusionsgleichung [Gl.(2.39)]
erkennt man, daff dies durch Ersetzen von Dy t = [*s/3 mit Hilfe von
s = ¢ t moglich ist. Die Pfadlidnge s entspricht dabei der Konturlénge ct des
in der Zeit t zuriickgelegten Lichtweges. Fiir die beiden experimentell wich-
tigsten Randbedingungen kann P(s) sehr einfach mit Hilfe der Bild-Methode
berechnet werden. Das Prinzip dieser Methode beruht auf der Tatsache, daf3
alle Photonen, die eine Grenzfléiiche durchqueren, dem System verloren gehen.
Aus diesem Grund kann man jede freie Grenzfliche wie eine absorbierende
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Abbildung 2.8: Zur Berechnung von P(s) fiir die Streuung an einem Halbraum
kann die Bild-Methode verwendet werden. Die Pfade, die auf dem Weg von r nach
r’ aus der Probe austreten sind den Pfaden fquivalent, die im homogenen Medium

von r zum Bildpunkt r”diffundieren.

Wand behandeln.

e Riickstreuung an einem halbunendlichen Medium:

Alle Pfade, die von r nach r’ die Probe verlassen, durchqueren die
Grenzfliche mindestens ein Mal. Die Verteilungsfunktion dieser absor-
bierten Pfade entspricht also gerade der Verteilungsfunktion der Pfade

von r nach r” im unendlich ausgedehnten Medium. Somit gilt:

PHaleaum(ru I'/, S) = P(I‘, I'/, S) - P(I‘, rllu 8) (240)

= P(p',s) = P(p",s) (2.41)

Zur Berechnung der Riickstreuung einer ebenen Welle von einem hal-
bunendlichen Medium muf3 man eine effektive Tiefe festlegen, ab der
die Lichtausbreitung diffusiv erfolgt, die sogenannte Einkopplungstie-
fe. Wahlt man fiir r und r”einen Abstand [* von der Grenzfliche und

integriert iiber p’, so erhilt man die gesamte Pfadlingenverteilungs-

funktion:

Ar]*?

O

(2.42)
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P(s) zeigt eine sehr breite Verteilung von Pfadlingen. Insbesondere
kommen sehr kurze Pfadléingen bevorzugt vor, bei denen die Diffusions-
niherung nur noch unzureichend oder gar nicht mehr erfiillt ist. In die-
sem Zusammenhang gestaltet sich die Festlegung der Einkopplungstiefe
als sehr schwierig. Die Wahl von [* liegt zwar nahe, ist aber keineswegs
eindeutig. Im Rahmen der bisher diskutierten Diffusionsnéherung ist
die Losung dieses Problems nicht moglich. Weiterhin unberiicksichtigt
ist der Einflul der Polarisation des gestreuten Lichts, der insbesondere
bei kurzen Lichtpfaden von Bedeutung ist. Aus diesem Grund muf
in der Regel bei Experimenten in Riickstreugeometrie ein anpassbarer
Parameter v mitgefiihrt werden, der diesem Problem Rechnung trigt
[vgl. Abschnitt (2.5.2)]. Theorien die iiber das bisher beschriebene
einfache Diffusionsbild hinaus gehen, haben Schwierigkeiten, alle expe-
rimentellen Gegebenheiten zu erfassen und sind dariiberhinaus héufig
sehr komplex [30, 40, 1]. Bisher kommen diese Theorien deshalb bei
der Interpretation experimenteller Daten nur selten zum Einsatz.

e Transmission durch einen Slab
Zur Berechnung von P(s) fiir die Transmission durch einen Slab (Kii-
vette mit planparallelen Fenstern) der Dicke L > [* mufl man eine
unendliche Reihe von Bildpunkten beriicksichtigen, da nun zwei paral-
lele Spiegelebenen vorhanden sind. Man findet:

3 exp[— Sl*]sm(ml*)sm(m(L - l*)) (2.43)

Pls) = 32 L L

1o

n=1

Die Funktion P(s) ist im Gegensatz zur Riickstreugeometrie eng ver-
teilt um ein ausgeprigtes Maximum. Dies spiegelt die Tatsache wieder,
dafl durch das System eine bestimmte Weglinge vorgegeben ist - sehr
kurze und sehr lange Wege sind gleichermaflen unterdriickt. Das Maxi-
mum von P(s) liegt bei Spax &~ (L?/1*) /4. Wiederum wurde [* als die
Tiefe fiir ein- (bzw. aus-) gekoppeltes Licht gew#ihlt. Im Gegensatz zur
Riickstreuung spielt die genaue Wahl dieser Tiefe bei der Transmissi-
onsgeometrie eine untergeordnete Rolle.

Die Pfadléingenverteilungsfunktion P(s) stellt die Grundlage fiir die
Berechnung fast aller experimentell zuginglicher Groflen dar. Dabei
spiegelt P(s) die Geometrie des streuenden Mediums sehr stark wider
und kann wie oben demonstriert von Fall zu Fall einen sehr unterschied-
lichen Verlauf zeigen. Eine experimentelle Bestimmung von P(s) ist mit
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Abbildung 2.9: a) Diffuse Transmission von Licht (Ip) durch einen Slab der Dicke
L/1* = 20. Das am Photomultiplier (PM) detektierte Licht setzt sich aus Photonen

zusammen welche entlang unterschiedlicher Pfade gestreut wurden. b) Die Pfad-
lingenverteilung P(s) [G1(2.43)] zeigt ein klares Maximum bei s/I* ~ (L/1*)?/4,

welches durch die Geometrie der Probe vorgegeben ist.

Hilfe zeitaufgeloster Messungen moglich. Dabei wird die Verbreiterung

eines kurzen Lichtpulses bestimmt [41, 42, 43]. Um At verzogert de-

tektierte Photonen haben die Pfadlinge s = ¢ At durchlaufen. Bei
bekannter Lichtgeschwindigkeit im Medium ¢ kann man aus der Inten-

sitétsverteilung direkt P(s) bestimmen.

e Absorption

Alle bisher getroffenen Aussagen gelten fiir elastische Streuung in nicht-
absorbierenden Medien. Die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten
Proben erfiillen diese Vorraussetzungen sehr gut [Kap.4]. In Féllen,
bei denen Absorption nicht vernachlissigt werden kann, ist es moglich
diese sehr einfach in den oben beschriebenen Formalismus zu integrie-
ren. Die Wahrscheinlichkeit, daff ein Photon entlang eines Pfades der
Konturlénge s absorbiert wird, ist exp[—s/l,], wobei mit [, die Absorp-
tionslinge des Mediums inklusive der Streuer bezeichnet wird. Man

erhilt fiir die modifizierte Pfadléingenverteilung:

Pops(s) = P(s) exp[—s/l,]

(2.44)
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Pfade, die deutlich léinger als die Absorptionslénge sind, werden stark
unterdriickt.

2.5 Dynamische Vielfachstreuung (DWS)

In diesem Abschnitt sollen die fiir die dynamische Einfachstreuung gewon-
nenen Ergebnisse [Abschnitt (2.1)] mit Hilfe des Konzepts der Pfadléngen-
verteilung auf Proben mit starker Vielfachstreuung erweitert werden. Eine
wesentlicheN#herung, die dabei eingehen wird, ist die Photonendiffusion ent-
lang unkorrelierter Pfade - die sogenannte Faktorisierungsndherung. Die bei
dieser Niherung vernachlissigten, sehr interessanten Beitrédge zur Intensi-
tétsautokorrelationsfunktion go(t) stellen das Thema dieser Arbeit dar und
werden in den nichsten Kapiteln ausfiihrlich diskutiert werden.

2.5.1 Transmission

Wir betrachten die Transmission von kohérentem Laserlicht durch einen Slab
der Dicke L > I*, gefiillt mit kugelfsrmigen Teilchen (Radius R) in Brown-
scher Bewegung. Die theoretisch aus der Pfadverteilung P(s) direkt ableit-

bare dynamische Grofle ist die normierte Feldautokorrelationsfunktion [vgl.
GL(?7?)]:

g1(t) =Y (Ei(a,0)E;(at)) /T.(q) (2.45)

i,j=1

Das zum Zeitpunkt ¢ = 0 in Richtung von q gestreute elektrische Feld
E4(q,0) ist die Summe der Beitrige aller Pfade 4,j. Zur Berechnung von
g1(t) miissen im Prinzip alle entlang verschiedener Pfade gestreuten Felder
miteinander korreliert werden, was zu einer sehr komplexen Doppelsumme
fithrt [GL.(2.45)]. In der Faktorisierungsndherung nimmt man nun an, daf
alle Pfade voneinander unabhéingig sind. Daas heifit, daf3 die entlang des Pfa-
des i gestreute Feldamplitude E;(q,0) im Mittel nicht korreliert ist mit allen
Feldamplituden E;(q,t) die entlang der iibrigen Pfade j gestreuten werden.
Kreuzterme in der Doppelsumme liefern deshalb keinen Beitrag zu g;(t) und
die Summe 148t sich faktorisieren:

g(t) = Z (Ei(0)E; (1)) /1 (2.46)
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Wie in Abb.(2.10) illustriert, tragen zur Korrelationsfunktion g¢;(¢) nur
die zum Zeitpunkt ¢ = 0 und ¢ entlang des selben Pfades gestreute Feldam-
plituden bei. Es folgt weiterhin, daf in verschiedene Richtungen q gestreute

1 E(t
- EO
E(0)

INE(0)
E(t)

Abbildung 2.10: Vielfachstreuung von Licht im Modell unabhéinger Pfade. Im
Rahmen dieser Faktorisierungsniherung tragen nur Feldamplituden E,(0), Ejf(t)
zu ¢1(t) bei, welche zum Zeitpunkt ¢t = 0 und ¢ entlang des selben Pfades (a = b)
und in die selbe Richtung q gestreut werden.

Feldamplituden im Mittel ebenfalls unkorreliert sind. Wie bei der dynami-
schen Einfachstreuung muf} fiir ein maximales Signal die Detektion genau
innerhalb einer Kohérenzfliche (Speckle-Spot) erfolgen. Unkorrelierte Pfade
fithren zu einer gaufischen Verteilung der Feldamplituden, so da} auch in
diesem Falle die Siegert-Relation [Gl.(2.29)] anwendbar ist.

Die Phasenverschiebung innerhalb einer Zeit ¢ entlang eines Pfades 1483t
sich aus den Ergebnissen der Einfachstreuung an (unabhdngigen) Teilchen
in Brownscher Bewegung ableiten. Jeder Streuer entlang eines Pfades tréigt
zur Dephasierung A® des gestreuten Lichts bei (E;(0)E; (t)) = (e'2®). Aus
diesem Grund zerfillt die Korrelationsfunktion bei Vielfachstreuung sehr viel
schneller als bei Einfachstreuung. Bereits geringe Positionsdnderungen der
einzelnen Teilchen kénnen zu einer merklichen Dephasierung A® fiithren. Zur
Herleitung analytischer Ausdriicke fiir g1 (¢) mufi eine korrekte Mittelung iiber
die Verteilung der Streuvektoren q; und der Positionsénderungen der Teil-
chen Ar;(t) durchgefiithrt werden (Eine detaillierte Beschreibung der Herlei-
tung findet sich z.B. in [44]). Man erhélt:
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o

g1(t) :/P(s)e_@t/m)s/l*ds (2.47)

[*

Der korrekt abgeleitete Ausdruck bestéitigt das einfache Bild, dafl im Mit-
tel jedes Streuereignis entlang eines Pfades mit s/I* Schritten zum Zerfall
der Korrelationsfunktion beitrédgt. Die Einfachstreuung geht durch die Zer-
fallskonstante 70 = 1/Dsk? in G1.(2.47) ein. Dies entspricht Einfachstreuung
unter einem Winkel von § = 30°. Gleichung (2.47) ist der zentrale Ausdruck
fiir die dynamische Vielfachstreuung von Licht. Bei bekannter Pfadldngen-
verteilungsfunktion P(s) kann g, (¢) fiir jede beliebige Geometrie berechnet
werden. Fiir den experimentell wichtigen Fall der Transmission durch einen
Slab ergibt sich unter Verwendung von Gl.(2.43)[29]:

()

91(t) = -
(14 25 ) sinh [ £/%] + 4, /% cosn [ £, /%]

Hierbei wurde angenommen, dal L < w, also die laterale Ausdehnung

des einfallenden Laserstrahls w viel grofler als die Probendicke L ist. Prinzi-
piell ist das Problem fiir beliebige Werte von w losbar, indem man die Losung
fiir eine Punktquelle berechnet [29] und diese dann mit dem entsprechenden
Strahlprofil faltet. Im allgemeinen 13t sich dann allerdings keine geschlosse-
ne analytische Losung fiir ¢;(¢) mehr angeben.
Experimentell ergibt sich eine sehr gute Ubereinstimmung mit GI.(2.48) fiir
Probendicken L = 8 —100* mit systematischen Abweichungen bei der Bestim-
mung von [* von weniger als 10%, welche fiir dickere Proben noch geringer
werden [38]. Die Anpassung der theoretischen Funktion an die experimentel-
len Daten erlaubt somit eine exakte Bestimmung der mittleren freien Trans-
portwegldnge I* [Abb.(2.11)].

(2.48)

Das Maximum von P(s) bei der Transmission durch einen Slab liegt bei
Smax & L?/(41*) [vgl. Abschn.(2.4.3)]. Unter Beriicksichtigung der Asymme-
trie der Verteilung kann P(s) in einfachster Néherung durch eine 6-Funktion
um s ~ L?/(2l*) ersetzt werden:
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g,(t) - normiert

" E-4 1E-3 0,m

Abbildung 2.11: Feldkorrelationsfunktion g, (t) fiir die Transmission von Laserlicht
(A = 457.9nm) durch einen Slab der Dicke L = 100um. Der Slab ist gefiillt mit
einer BaT'iO3—Kolloidsuspension (¢ = 3.9%) in Wasser (79 ~ 1.5 ms). Anpassung
von Gl.(2.48) [durchgezogene Line] liefert hervorragende Ubereinstimmung fiir [* =

4.2pm. Auch die Anpassung einer Exponentialfunktion [gestrichelte Linie| liefert
noch sehr gute Resultate (siche Text).

P(s) ~ 6(s — L*/(21*)) (2.49)

L\* t
(=] — 2.50
(l*) T 0] .
Durch diese einfache Exponentialfunktion ist der Zerfall von g;(t) immer
noch gut beschrieben [Abb.2.11]. Die numerischer Anpassung von Gleichung
(2.50) an die in Abb.(2.11) dargestellten experimentellen Daten (75 ~ 1.5 ms)

liefert ein Wert von [* = 4.24 pum. Verglichen mit dem mit Hilfe von G1.(2.48)
bestimmten Wert, [* = 4.10 um, betrégt die Abweichung also weniger als 5%.

g1(t) = exp

2.5.2 Riickstreuung

Fine weiterer wichtiger Fall ist die Riickstreuung von einem unendlich aus-
gedehnten Halbraum. Experimentell wird dies durch sehr breite und dicke
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Kiivetten, L > [*, realisiert. Da sowohl Beleuchtung als auch Detektion
von der selben Seite der Probe moglich sind, fallen viele in der Praxis sto-
rende Einschréinkungen weg. So ist es direkt moglich, dynamische Prozesse
in einem Behélter beliebiger Grofie zu verfolgen, ohne diese von auflen zu
beeinflussen, was insbesondere fiir medizinische [46, 47] oder industrielle An-
wendungen [37] niitzlich sein konnte.

Durch Einsetzen von P(s) [Gl.(2.42] in Gleichung (2.47) erhilt man die Feld-
korrelationsfunktion [29]:

exp[—2, /%]

)= ——"— 2.51
"=~ g (251)

To

wobei in diesem Fall die effektive Tiefe zy noch nicht festgelegt wurde, in
der das Licht diffus eingekoppelt wird. Bei der Ableitung dieses Ergebnis-
ses wurde vorausgesetzt, dafl die Ausdehnung des einfallenden Laserstrahls
hinreichend grof} ist w > [*.

Fiir kurze Zeiten (¢t < ty) 148t sich G1.(2.51) entwickeln:

() ~e V5 (2.52)
20 2

= —+ - 2.53

T=3t3 (2.53)

Wiéhrend der funktionale Verlauf von g¢(t), sogar bis ¢ ~ ¢, , in den
meisten Fillen sehr gut durch Gl1.(2.52) beschrieben wird [45], schwankt der
Wert von 7 je nach experimentellen Gegebenheiten zwischen 1.5 und 2.7. Der
Anteil der sehr kurzen Pfade (insbesondere Einfachstreuung) am gestreuten
Licht héingt stark von der Natur der Streuer ab. So ist er fiir Rayleigh-Streuer
deutlich hoher als fiir Mie Streuer [Abschnitt (2.1) ]. Orientiert man vor dem
Detektor einen Polarisator senkrecht zur Polarisation des einfallenden Lichts
(VH-Detektion), so 148t sich der Einfluf der sehr kurzen Wege unterdriicken,
da bei diesen die urspriingliche Polarisation (zum Teil) noch erhalten bleibt.
Dies allerdings hat einen starken Einflufl auf den Wert von ~. Fiir stark
anisotrope Mie-Streuer (I* > 5 [;) findet man einen Wert von y ~ 1.9 + 0.2,
der nur schwach von der Polarisation des detektierten Lichts abhéngt [29, 44].
In diesem Fall ist der Einflul extrem kurzer Wege gering, so dafl zy ~ [* gilt.

2.5.3 Hydrodynamische Wechselwirkungen

Bisher wurde die freie Brownsche Bewegung der Teilchen vorausgesetzt, cha-
rakterisiert durch 7y = 1/Dgk?. Dies impliziert vernachlissigbare hydro-
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dynamische Wechselwirkungen zwischen den Teilchen. Diese Annahme ist
fiir hohere Teilchenkonzentrationen nicht mehr gerechtfertigt. Analog zur
Behandlung der Positionskorrelationen in Abschnitt (2.4.1) kénnen auch in
diesen Fall die Ergebnisse aus der Einfachstreuung auf die Vielfachstreuung
verallgemeinert werden, so lange [* hinreichend gro8 ist [vgl. Abb.(2.7)]. Fiir
die Zerfallszeit 7(®) in Einfachstreuung [Gl.(2.24)] werden die hydrodyna-
mischen Wechselwirkungen mit Hilfe der hydrodynamischen Funktion H(q)
beschrieben [34]:

@)~ S (2.54)
Dy(®) = DyH (00) (2.55)
hiq) = H(q)/H(c0) (2.56)

Um diesen Ausdruck in den Formalismus der Vielfachstreuung zu iiber-
nehmen, mufl wieder eine Mittelung iiber ¢ durchgefiihrt werden [35, 36].
Man erhélt fiir die konzentrationsabhéngige Zerfallszeit in Vielfachstreuung:

2nk
F()S(q) ¢*d
(@) :&{ (9)S(q) ¢*dg -
o D, 2nk '

Die Berechnung der hydrodynamische Funktion H(q) ist sehr komplex, da
die Wechselwirkungen langreichweitig sind und nicht paarweise wirken. Es
ist allerdings moglich, fiir einige Spezialfille numerisch losbare Ausdriicke zu
erhalten [34]. An dieser Stelle sollen nur die qualitativen Auswirkungen der
hydrodynamischen Wechselwirkung auf 7/(®) kurz diskutiert werden. Fiir
harte Kugeln wurde die Selbstdiffusionskonstante berechnet [34, 48|:

Dy(®)
Dy

Es zeigt sich aber in [Gl.(2.57)], daf} die Zerfallszeit in der Vielfachstreu-
ung nicht allein durch die Diffusionskonstante der Einzelteilchen D,(®) be-
stimmt ist, sondern daf statische [S(q)] und dynamische [h(q)] Wechselwir-
kungen die Lichtausbreitung in einer komplexen Art modifizieren. Eine de-
taillierte Analyse dieser Korrektur fiir harte Kugeln zeigt, dal der Einflufl

=1-1.83® +0.88 > (2.58)
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bei groen Teilchen (R 2 A/3) nur bei wenigen Prozent liegt. Bei kleinen
Teilchen hingegen (R < A\/5) steigt der EinfluB rasch an. So féllt z.B. fiir
Latexkolloide [R = 75nm, s = 344nm] die Korrelationsfunktion g, (t)
mit wachsender Konzentration der Kolloide schneller ab [37], obwohl die
Bewegung der Teilchen sich verlangsamt.



Kapitel 3

Speckle-Korrelationen

Interferenzeffekte spielen fiir das fundamentale Verstéindnis der Lichtausbrei-
tung in triiben Medien eine grofie Rolle. Sie stellen Korrekturen dar am einfa-
chen Bild der sich vollig unabhéingig ausbreitendenden skalaren Lichtwellen,
welches in Kapitel 2 ausfithrlich diskutiert wurde. Nach der wegweisenden
Entdeckung der schwachen Lokalisierung [5, 6] vor 10 Jahren, wurden wei-
terer Interferenzeffekte vorhergesagt und auch teilweise experimentell beob-
achtet [3, 8, 15, 49]. Das neben der starken Lokalisierung von Licht [3, 4]
wohl interessanteste Beispiel stellen langreichweitige Speckle-Korrelationen
dar [50, 51, 52]. Die Tatsache, dafi trotz der absolut zufilligen Anordnung der
Streuer eine Intensitéits-Korrelation zwischen den Speckle-Spots besteht ist
ein {iberraschendes Ergebnis und im bisherigen Modell der Speckle-Statistik
nicht erkldrbar [vgl. Abschnitt(2.2)]. In diesem Kapitel soll der physika-
lische Ursprung dieses Phidnomens erldutert und einige relevante theoreti-
sche Ergebnisse prisentiert werden. In Abschnitt (3.4) werden wir ein ein-
faches Modell ableiten, welches erstmals eine vollstéindige (approximative)
Beschreibung der dynamischen und statischen Eigenschaften langreichweiti-
ger Speckle-Korrelationen Cy in der dynamischen Vielfachstreuung (DWS)
erlaubt. AbschlieBend wird der Einflufl der Streuung an der Probenoberfléiche
diskutiert, woraus sich charakteristische Abweichungen von den theoretischen
Modellen ergeben sollten.

3.1 Physikalisches Bild

Im vorigen Kapitel wurde die Lichtausbreitung im triiben Medium im Rah-
men der Diffusionsnéiherung beschrieben, wobei die Photonen einen Irrflug
entlang statistisch unabhéngiger Lichtpfade der Linge s ausfithren. Die
Lichtausbreitung im Medium ist vollstdndig durch die freie Transportweg-

33
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linge [* charakterisiert. In diesem Bild sind die Interferenzen, welche aufler-
halb des Mediums zum Entstehen eines Speckle-Musters fiithren, noch nicht
beriicksichtigt [vgl. Abschnitt (2.2)]. Abbildung (3.1) zeigt eine Moment-
aufnahme von zwei entlang der Wege ¢ und j gestreuten Feldamplituden
E;, E; jeweils zum Zeitpunkt ¢t = 0 und ¢. Wie in Abschnitt (2.5) ausfiihrlich
beschrieben, fithren unabhéingige Pfade [Abb.(2.10)] zu einer gauschen Ver-
teilung der Feldamplituden. Durch Superposition erhélt man das bekannte
zufdllige Speckle-Muster. Die Intensitétsautokorrelationsfunktion (7(©)1(0))
als Funktion des Streuwinkels © fillt iiber die Grofle eines Speckle-Spots
(Winkelbreite ~ \/w) exponentiell ab [14] - verschiedene, weit voneinander
entfernte Speckle-Spots sind vollig unkorreliert . Durch die Brownsche Be-
wegung der Teilchen fluktuiert die Phase der entlang der beliebigen Pfade
gestreuten Feldamplituden F;, E7 mit der Zeit ¢. Dies wiederum fiihrt zu
zeitlichen Fluktuationen der in eine bestimmte Richtung gestreuten Intensi-
tat [ = <Z Plade EZEJ*>, also eines Speckle-Spots. Wichtig ist jedoch, daf fiir
unabhéingige Pfade die Felder F; und E7 unkorreliert sind und deshalb alle
gemischten Terme <E1Ej> verschwinden. Dabei betrachten wir nur ergodi-
sche Systeme, so daf} () sowohl die zeitliche Mittelung als auch die Mittelung
iiber alle moglichen Anordnungen der Streuer bezeichnet. Daraus folgt er-
stens, daf} die mittlere gestreute Intensitét () einfach die Summe der im Mit-
tel entlang der einzelnen Pfade gestreute Intensitéit ist. Zweitens ergibt si(:2h
die Intensitétsautokorrelationsfunktion ((¢)I(0)) zu <Z Prade Bi(0) (t)> :
d.h. es tragen nur Feldamplituden zur Korrelationsfunktion bei, die zum
Zeitpunkt ¢ = 0 und ¢ entlang des selben Pfades gestreut wurden. Misch-
terme (£;(0)E;(0)) hingegen liefern im Mittel keinen Beitrag. Als Konse-
quenz dieser Faoktorisierungsndherung erhilt man eine weitreichende Verein-
fachung der theoretischen Beschreibung der dynamischen Vielfachstreuung
von Licht!. Die Einfachheit und physikalische Transparenz sind ein wesent-
licher Grund fiir deren groflen Erfolg in den vergangenen Jahren[31]|. Eine
wichtige Eigenschaft der dynamischen Vielfachstreuung, die aus diesem Mo-
dell besonders deutlich hervorgeht, ist die Tatsache, dafl kurze (lange) Wege
der Linge s langsame (schnelle) Fluktuationen von I(t) erzeugen. Die zeit-
abhingige Phasenverschiebung zwischen F;(0) Ef(t) steigt mit der Anzahl
der Streuereignisse und damit mit der Pfadlénge an [vgl. G1.(2.47)].

Feng und Mitarbeiter haben gezeigt [15, 16], dafl im Modell unabhingi-
ger Pfade hochinteressante Beitrige zur Intensitéits- Autokorrelationsfunktion
C(t) = (I(t)I(0)) nicht berticksichtigt werden. Es gibt eine endliche Wahr-

'Eine detaillierte Beschreibung der dynamischen Vielfachstreuung (DWS) im Rahmen
der Faktorisierungsndiherung findet sich in Abschnitt (2.5).



KAPITEL 3. SPECKLE-KORRELATIONEN 35

LE®)
~E(0)

E()
[~ E(0)

E(0)
v
~ E(0)

E()
TE()

Abbildung 3.1: Physikalischer Ursprung langreichweitiger Speckle Korrelationen:
In einem tritben Medium kann die Lichtausbreitung durch einen Irrflug von Pho-
tonen beschrieben werden. Um zusétzlich Intereferenzeffekte beriicksichtigen zu
konnen, mufl man die von den Teilchen (gefiillte Symbole) entlang der Pfade i, j
gestreuten Amplituden der elektrischen Felder FEj;, E; betrachten. Die meisten
Lichtpfade in einem triiben Medium sind unabhéngig und fithren deshalb zu einem
Muster unkorrelierter Speckle-Spots [Abb.(2.10)]. Aufgrund der Brownschen Bewe-
gung der Teilchen entstehen Phasenverschiebungen zwischen den Feldamplituden
zum Zeitpunkt ¢ = 0 (dunkle Symbole) und ¢ (offene Symbole). Dies fiihrt zu
charakteristischen Fluktuationen individueller Speckle-Spots [vgl. Abschn.(2.5)].
Bei Kreuzung von Lichtpfaden innerhalb der Probe [(a), ()] entstehen Korrelatio-
nen zwischen entlang verschiedener Pfade gestreuter Feldamplituden, die sich bei
der Berechnung der Intensitéts-Autokorrelationsfunktion (I(¢)Z(0)) nicht zu Null
mitteln (siehe Text).
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scheinlichkeit, daf} sich zwei Pfade auf ihrem Weg durch die Probe kreuzen
[Abb.(3.1a) und (3.1b)]. Man erhilt zwei zusétzliche Beitrége gleichen Ge-
wichts zu C(t). Im Fall a) [Abb.(3.1)] werden wiederum Feldamplituden die
entlang der selben Pfade gestreut wurden miteinander korreliert [F;(0) mit
E(t)und E;(0) mit E7(t)], was zu einer im Vergleich zu Abb.(2.10) unver-
dnderten Charakteristik der Speckle-Fluktuationen fiihrt. Insbesondere sind
die verschiedenen Speckle-Spots weiterhin unkorreliert. Betrachten wir hinge-
gen den zweiten zusétzlichen Beitrag [Abb.(3.1b)] zu C(t), so ergibt sich ein
vollig neues Bild. In diesem Fall propagieren die Feldamplituden E;(0),£7 (0)
sowie Ej(t), £ (t) nach der Kreuzung entlang des selben Pfades. In Abbil-
dung (3.1b) erhilt man diesen Fall durch Austausch von E;(t) mit £;(0) nach
dem Kreuzungsereignis. Ab diesem Punkt bleiben nun die Felder paarweise
vollstandig korreliert fiir alle Korrelationszeiten ¢ und tragen deshalb nicht
zum Zerfall der Korreltionsfunktion bei. Zusétzlich ist dieser Beitrag unab-
héngig vom Beobachtungswinkel, da die Feldamplituden zu jedem Zeitpunkt
vor Verlassen der Probe von dem selben Teilchen gestreut werden. Auf diese
Weise erhilt man einen zeitlich fluktuierenden Anteil der gesamten (winkel-
gemittelten!) transmittierten Intensitét I(¢). Phasenverschiebungen kénnen
nur vor dem Kreuzungspunkt auftreten weshalb die Pfade effektiv kiirzer sind
und die Pfadldngenverteilung wesentlich breiter ist, verglichen mit dem Fall
unabhingiger Pfade [Abb.(2.10)]. Der absolute Anteil korrelierter Fluktua-
tionen an I(t) ist gegeben durch die Wahrscheinlichkeit, daf§ sich zwei Pfade
an einem beliebigen Punkt in der Probe kreuzen.

Im noch selteneren Fall, dafl entlang eines Paars von Pfaden zwei Kreuzun-
gen hintereinander stattfinden, erhilt man zusétzliche Korrelationen hohe-
rer Ordnung, die nur noch durch Phasenverschiebungen zwischen den Kreu-
zungspunkten zerfallen [néheres siehe Kap.6]. Diese, bisher nie beobachteten,
sehr langsam zerfallenden Fluktuationen mit einer noch geringeren Ampli-
tude stellen das optische Analogon universeller Leitwertfluktuationen (UCF)
in Metallen dar [Kap.6] [16].

3.2 Der dimensionslose Leitwert g

3.2.1 Zylindrischer Wellenleiter

Als erstes und einfachstes System zur Untersuchung langreichweitiger Speckle-
Korrelationen betrachteten Feng und Mitarbeiter [15] einen zylindrischen
Wellenleiter der Léange L mit Frontfliche A = 7D?/4 und perfekt reflektie-
renden Wénden [Abb.(3.2)]. Die Lichtausbreitung innerhalb des Zylinders
wurde als diffusiv angenommen (L > [*). Weiterhin wurde schwache Viel-
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Abbildung 3.2: Transmission durch einen zylindrischen Wellenleiter mit perfekt re-
flektierenden Wénden. Die einfallenden ebenen Wellen (Moden a, a’) werden durch
das diffuse Medium transportiert (L > [*) und in die austretenden Moden b, ge-
streut.

fachstreuung (kl* > 1) vorausgesetzt, so dafl die Ausbreitung der optischen
Felder im Prinzip weiterhin als Irrflug iiber diskrete Streuer beschrieben wer-
den kann. Die Losung dieses Problems erfolgte mit Hilfe diagrammatischer
Techniken [15]. Nach der ausfiihrlichen Diskussion des physikalischen Ur-
sprungs langreichweitiger Speckle-Korrelationen wollen wir uns hier auf die
Présentation der theoretischen Ergebnisse beschrinken.

Im Rahmen der Landauer Formulierung fiir den Wellentransport durch
einen ungeordneten Leiter [53] bezeichnet (T,,) die mittlere Intensitit die
von einer einfallenden ebenen Welle (Mode a) in eine aus der Probe gestreu-
te ebene Welle (Mode b) transmittiert wird. Bei der Vielfachstreuung von
Licht entsprechen die transmittierten Moden den Speckles. Der dimensions-
lose Leitwert g der Probe ist durch die Summe {iiber alle einfallenden und
austretenden Moden definiert:

9= (Tw) (3.1)

Man kann zeigen das 1/g ein Ma$} fiir die Wahrscheinlichkeit darstellt,
daf} sich zwei Wege an einem beliebigen Punkt innerhalb der Probe kreuzen
[16]. Daraus folgt, daf} sich die Intensitéts-Autokorrelationsfunktion

Cla) = (1(0)I(x)) / (1(0))* — 1 (3.2)
= ga(z) — 1 (3.3)
in einen Beitrag ohne Kreuzung C;(z), einen Beitrag einer Kreuzung

Cy(z) und einen Beitrag zweier Kreuzungen Cs(x) zerlegen 14t, wobei z ei-
ne Grofe darstellt, welche zu Phasenverschiebungen zwischen den gestreuten
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optischen Feldern fiihrt, wie z.B. Frequenzéinderung Aw oder die Korrelati-
onszeit t :

1 1

g= NLZ ~ D? (3.5)
2rA k3

N =2x OJn)? =71 (3.6)

N bezeichnet die Zahl der erlaubten Moden im Wellenleiter?. Da N
proportional der Frontfliiche 7D?/4 des Wellenleiters ist, folgt dies auch fiir
g. Dabei ist der dimensionslose Leitwert g unabhéingig von x und somit auch
vom funktionale Verlauf von Cy(z) und Cs(z).

Der in Gleichung (3.4) vorgestellte Ausdruck fiir C(t) stellt eine Entwick-
lung nach der Anzahl der Kreuzungsereignisse dar, d.h. 1/g < 1. Die drei
Beitrige C)(z), Co(z) und Cs(x) zeigen eine stark unterschiedliche Charak-
teristik. Die Detektion von C;(z), dem bekannte Beitrag unabhéngiger Pfa-
de [Abschnitt (2.5)], erfordert sowohl einen definierten Einfallswinkel (bzw.
Wellenmode a) [Abb.(3.2)] als auch einen festen Detektionswinkel (bzw. Wel-
lenmode b). Mittelung iiber einen endlichen Winkelbereich verringert die
Amplitude von C(x). Cy(z) ist unabhéngig vom Beobachtungswinkel und
Cs(z) sollte weder vom Einfalls- noch vom Beobachtungswinkel abhéngen.
Aufgrund der stark unterschiedlichen Amplitude (ausgedriickt durch 1/g)
der verschiedenen Beitréige besteht nur aufgrund dieser verschiedenen Ab-
héngigkeiten, bei Detektion bzw. Beleuchtung der Probe, iiberhaupt eine
Mboglichkeit des getrennten Nachweises [vgl. Kap.5 und 6]. Kreuzungsterme
hoherer Ordnung (drei Kreuzungen oder mehr) lassen sich immer auf einen
der drei beschriebenen Fille reduzieren und sind deshalb nur von unterge-
ordnetem Interesse.

Eine néhere Betrachtung von Gl.(3.5) zeigt, dal die Amplitude 1/g lang-
reichweitiger Korrelationen Cy(x) in der Regel sehr klein ist und nur fiir meso-
skopisch grofle Proben iiberhaupt mefibar wird. Fiir typische Anwendungen
der DW.S (I* > 10um, D > 100um, Ay asser = 0.4um, L/1* = 20) erhdlt man
1/g < 107%. Fiir praktische Anwendungen liegt dieser Beitrag demnach in

?Der Vorfaktor 2 in Gl. (3.6) folgt aus den zwei moglichen Polaristionszustéinden der
popagierenden Lichtfelder [54] und wurde in der Originalarbeit von Feng noch nicht be-
riicksichtigt [15].
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der Regel unterhalb der Nachweisgrenze. Erstes Ziel dieser Arbeit war es,
durch Optimierung der Parameter in G1.(3.5) die experimentellen Vorausset-
zungen fiir einen Nachweis der Cy(t)-Fluktuationen zu schaffen (sieche Kapitel
5). Der Nachweis von Cj(z) ist noch schwieriger, da die Amplitude (1/¢)*
betréigt, also fiir das oben genannte Beispiel (1/¢)* < 1072, Ngheres zu
dieser Problematik findet sich in Kapitel 6.

3.2.2 Transmission durch einen Slab - Aufficherung
der Photonenwolke

Experimentell ist es schwierig, einen mesoskopischen zylindrischen Wellen-
leiter mit perfekt reflektierenden Winden zu realisieren [vgl. Kap.6]. Insbe-
sondere fiir die in dieser Arbeit untersuchten fliissigen Proben ergeben sich
Probleme der kolloidalen Stabilitéit durch Aggregation an der Oberfléiche oder
durch Verdampfen des Suspensionsmittels Wasser. Ein experimentell wesent-
lich einfacherer Fall wurde aus diesem Grund bereits in der Originalarbeit
von Feng [15] vorgeschlagen. Ein mesoskopisches Streuvolumen 18t sich auch
durch starke Fokussierung des Laserstrahl auf die Oberfléiche eines diinnen
Slabs erreichen. Betrachten wir das Intensitétsprofil /(r) eines fokussierten
gauflschen Laserstrahls als Funktion des Abstands r vom Zentrum:

2 452
i (3.7)

I(r) = m exp[— w2 ]

so bezeichnen wir mit w den Strahldurchmesser, i.e. den Abstand zwi-
schen den 1/e-Punkten der Intensitéitsverteilung. Die Ergebnisse fiir einen
zylindrischen Wellenleiter lassen sich fiir den Grenzfall w > L auf die Trans-
mission durch einen Slab anwenden. In allen anderen Féllen fiihrt die diffuse
Ausbreitung im Medium zu einer Verbreiterung der Photonenwolke in der
Probe [Abb.(3.3)], die Kreuzungswahrscheinlichkeit nimmt mit wachsender
Tiefe in der Probe ab. Eine Erweiterung der theoretischen Beschreibung auf
den generellen Fall der Beleuchtung eines Slabs mit einem Beleuchtungsfleck
beliebigen Durchmessers D wurde erstmals von Pnini und Shapiro préisentiert
[55]. Sie berechneten den dimensionslosen Leitwert g fiir einen homogenen
Beleuchtungsfleck mit Durchmesser D, wobei I(r) =1 fiir 0 < r < D/2 und
I(r) = 0 iiberall sonst. Fiir D < L finden die Autoren einen linearen Anstieg
mit dem Durchmesser des Beleuchtungsflecks g ~ D. Spéter haben deBoer
und Mitarbeiter dieses Ergebnis auf den experimentell bedeutenderen Fall
eines gaufischen Strahlprofils [GL.(3.7)] erweitert [54]. Obwohl die Autoren in
ihrer Arbeit Korrelationen im Frequenzraum C'(Aw) behandelt haben, lassen
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Abbildung 3.3: Die Verbreiterung der Photonenwolke innerhalb einer Probe der
Dicke L fiihrt zu einem starken Abfall der Kreuzungswahrscheinlichkeit [1/g](2)
mit wachsender Tiefe z. Ist der Strahldurchmesser w < L, so haben Kreuzungen
nahe des Lichteintritts ein viel hoheres Gewicht und dominieren somit auch den
zeitlichen Zerfall der Korrelationsfunktion, da die effektiven Pfadléingen vor einer
Kreuzung im Mittel deutlich kiirzer sind (verglichen mit einem zylindrischen Wel-
lenleiter gleicher Dicke L). Mit wachsendem Strahldurchmesser w wird der Abfall
der Kreuzungswahrscheinlichkeit geringer bis [1/¢](z) fiir w > L unabhéingig von
der Tiefe z ist.

sich ihre Ergebnisse auch auf unseren Fall anwenden, da der Wert von g un-
abhéingig ist von der Art und Weise wie die Phasenverschiebung im Medium
erzeugt werden [vgl. GL.(3.5)]:

l:lxixF(E) (3.8)

27% * 2
okl _ T (2”_”> (3.9)

2

()= [ () e (D) BeanTy) @
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wobei mit n der Brechungsindex im umgebenden Medium und mit A die
Wellenléinge des einfallenden Lichts bezeichnet wird. Im Grenzfall w > L
gilt F(c0) — 2/3, so daBl ¢ ~ w? wieder in Ubereinstimmung mit der
Theorie von Feng [15] ist. Fiir kleine Werte von w/L 148t sich F(w/L)
entwickeln und man erhélt auch in diesem Fall den von Pnini und Shapiro
vorausgesagten linearen Anstieg von g [55]:

g:%w;w<<L (3.11)

3.3 Zerfall der Korrelationsfunktion C

Der dominierende Beitrag zu Intensitétsautokorrelationsfunktion [Gl.(3.4)]
kommt auch weiterhin von den unabhéngigen Pfaden [Abb.(2.10)] und l&afit
sich deshalb sofort mit Hilfe von Gleichung (2.48) und Gl.(2.29) berechnen
und man erhélt wieder einen ndherungsweise exponentiellen Zerfall der Kor-
relationsfunktion:

Ci(t) ~ exp|—2 (L )2 13 (3.12)

l* T0

Die Ableitung von Ch(t) ist wesentlich aufwendiger. deBoer und Mit-
arbeiter geben die Losung fiir einen gauflschen Beleuchtungsfleck beliebiger
Grofe fiir die Korrelationsfunktion im Frequenzraum Cy(Aw) an. Diese kann
allerdings im Gegensatz zur statischen Groéfle g nicht einfach auf Cy(t) iiber-
tragen werden. Die einzige ausfiihrliche Berechnung von Cy(t) wurde von
Berkovits und Feng fiir den Fall w > L durchgefiihrt [56]:

/6L
Cy(t, L) = Lt coth ( 63> SR — (3.13)
2,/6

to sinh? ( 6%)

to

*\?
to = (Z) 70 (314)

Die Korrelationsfunktion C(t) zerfillt langsamer und iiber einen wesent-
lich groBleren Bereich von ¢ als C(t) [vel. Abschn.(5.2)]. Fiir ¢ 2 75 sagt
G1.(3.13) den Zerfall nach einem Potenzgesetz t~'/2 voraus.
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3.4 Ein einfaches Modell

Eine exakte diagrammatische Beschreibung langreichweitiger Speckle- Kor-
relationen ist sehr komplex und physikalisch wenig transparent [7, 8]. Lo-
sungen existieren fiir die in den vorigen Abschnitten beschriebenen Fille
eines zylindrischen Wellenleiters und fiir die Transmission durch einen Slab.
Haufig weichen jedoch die experimentellen Voraussetzungen (Probengeome-
trie, Oberflicheneinfliisse,...) von den theoretischen Annahmen ab. Der
Einflu8 solcher Abweichung auf den Zerfall und die Amplitude langreich-
weitiger Speckle-Korrelationen ist im Rahmen einer diagrammatischen Be-
rechnung nur schwer abschétzbar. Andererseits wurde im letzten Abschnitt
(3.5) gezeigt, dafl bereits einfache physikalische Argumente zum Versténdnis
der langreichweitigen Korrelationen ausreichen kénnen. Basierend auf dem
in Abschnitt (3.1) beschriebenen physikalischen Bild mdchten wir nun eine
approximative Theorie prisentieren, welche sich sehr leicht an verschiedene
experimentelle Gegebenheiten anpassen l:ft.

Die Grundidee unseres einfachen Modells ist die Aufteilung der Probe in
@ diinne Scheiben (Slabs) i der Dicke d [@ * d = L]. Die Dicke der Scheiben
ist so gewdhlt, dafl d viel kleiner ist als die Ausdehnung der Photonenwol-
ke in der Tiefe z, w(z), so daB: w(z) > d. Jede einzelne Scheibe 148t sich
dann als zylindrischer Wellenleiter beschreiben, fiir den eine Kreuzungswahr-
scheinlichkeit [1/¢;](z) definiert werden kann:

(3.15)

Der exakte Wert von [1/g;](z) hingt weiterhin von der lateralen Form der
Photonenwolke ab. Dies gilt insbesondere fiir die unterschiedlichen Defini-
tionen der Breite einer gaufschen Intensitétsverteilung. Vergleicht man die
Ergebnisse fiir einen zylindrischen Wellenleiter [Gl.(3.5)] mit Durchmesser
D mit denen fiir ein gaufisches Profil nach Definition Gl.(3.8) fiir den Fall
w > L [GL(3.7)], so erhilt man: D = /2w :

1 2 d

;(z) = 30 0(2E (3.16)

Aus der Summe iiber die Beitréige aller i Scheiben erhilt man die Ge-
samtwahrscheinlichkeit 1/¢ fiir eine Kreuzung in der Probe. Im Grenzfall
d — 0 léBt sich der Ausdruck auch als Integral schreiben:
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91, a0l [1
Z::g_ —>Z/§(z)dz (3.17)

mit

(e = ot

g 3Baw(z)?

(3.18)

Im Falle der Transmission durch einen Slab fiihrt die starke Streuung zu
einer diffusen Verbreiterung der Photonenwolke sofort nach Eintritt in die
Probe. Fiir einen Irrflug in einem halbunendlichen Medium ist keine be-
sondere Linge ausgezeichnet und man erwartet deshalb néherungsweise eine
lineare Aufspreizung der Intensitéit mit wachsender Tiefe z. Fiir einen Slab
endlicher Dicke L ist diese Annahme fiir den Bereich z < L/2 gerechtfertigt,
solange der Einflufl der Austrittsfliche gering ist. Wie in Abb.(3.3) illustriert
wirkt diese als Photonensenke, so da3 die Breite der Photonenwolke in die-
sem Bereich langsamer mit der Tiefe z ansteigt. Fiir w < L sind die Beitréige
zu 1/g aus diesem Bereich der Probe aber durch die bereits stattgefundene

Verbreiterung ohnehin gering, so daf sich in einfachster Ndherung schreiben
1583t

w(z) = w(0) + Bz (3.19)

Im entgegengesetzten Grenzfall w > L erhédlt man w(z) ~ w(0) =
konstant, so dafi G1.(3.17) das bekannte Ergebnis [Gl.(3.4)] reproduziert. So-
mit kann man erwarten, daf§ G1.(3.19) auch im Ubergangsbereich noch eine
sinnvolle Niherung darstellt. Generell werden die Werte fiir 1/g im Uber-
gangsbereich etwas unterschitzt, da wie ausgefiihrt die Breite w(z) iiber-
schétzt wird.

Durch Auswerten des Integrals, Gleichung (3.17), erhilt man einen Néhe-
rungsausdruck gp., fiir den dimensionslosen Leitwert:

L 2L L
Gprow 3« (w? + fwL)

(3.20)

2
~ 3a((w/L)? + B(w/L)]

(3.21)
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In dieser einfache Niherung ist der lineare Anstieg von g(w/L) fiir kleine
Werte von w/L [GL.(3.11)] bereits implizit enthalten, wie man durch eine
Taylorentwicklung von Gl.(3.21) erkennen kann:

L2 1
Gproz 3 f(w/L)’

Der physikalisch anschauliche Grund fiir diesen linearen Anstieg liegt in
der VergroBlerung des effektiven Probenvolumens mit wachsendem w(0), wel-
ches zu 1/g beitréigt. Aus diesem Grund féllt dann 1/glangsamer ab, vergli-
chen mit einer diinnen Probe (w > L). Quantitative Ubereinstimmung mit
GL(3.11) [w/L < 1] erhélt man fiir 5 = 16/15 ~ 1.07 [w nach GL(3.7)].
Wie erwartet ergibt sich eine gute Ubereinstimmung mit der exakte Theorie

w/L < 1 (3.22)

0,01 01 1 10 100 1000

Abbildung 3.4: Relative Abweichung des N#herungsaudrucks fiir den dimension-
losen Leitwert g [G1.(3.21)] vom exakten (nicht-analytischen) Ergebnis [Gl.(3.8)].
Beide Ausdriicke ergeben vergleichbare Resultate mit einer maximalen Abweichung
von 30% im Ubergangsbereich w ~ L.

selbst fiir beliebige Werte von w/L mit relativen Abweichungen kleiner als
30%, die maximal sind im Ubergangsbereich [Abb.(3.4)].

Der Vorteil dieser einfachen Theorie ist neben der physikalischen Trans-
parenz insbesondere ihre Flexibilitét. Prinzipiell kann jede beliebige Pro-
bengeometrie beschrieben werde, solange eine Vorstellung iiber die Intensi-
téatsverteilung in der Probe existiert. Insbesondere knnen auch heterogene
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Proben behandelt werden, d.h. Proben, bei denen sich Form und Ausdeh-
nung der Photonenwolke mit der Tiefe unstetig veriindern. Ein Beispiel dafiir
ist die in Kapitel 6 beschriebene Multischichtgeometrie, mit deren Hilfe der
Nachweis der C3(t) Korrelationen realisiert werden konnte.

Von besonderer Bedeutung fiir diese Arbeit ist die Moglichkeit der Erwei-
terung der Theorie auf die Beschreibung dynamischer Eigenschaften. Wie zu-
vor gezeigt [Abschn.(5.2.4)], 1a8t sich die Intensitédtsautokorrelationsfunktion
C1(t) fiir die Transmission durch einen Slab der Dicke L in guter Néherung
durch einen exponentiellen Zerfall beschreiben [Gl.(3.12)]. Wie im Abschnitt
(3.1) erldutert tritt fiir langreichweitige Speckle-Korrelationen Cy(t) ab dem
Kreuzungspunkt keine Phasenverschiebung mehr auf. Teilt man also wie-
derum die Probe in diinne Scheiben ein, so kann man jeder Scheibe ¢ eine
korrelierte (transmittierte) Intensitét I; zuordnen, deren Gewicht durch die
Kreuzungswahrscheinlichkeit (1/g;)(z) gegeben ist. Der Zerfall der Korre-

a) Ci(t,z) | b)
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Abbildung 3.5: a) Ab dem Kreuzungspunkt in der Tiefe z; sind die Amplituden der
propagierenden Felder korreliert. Dieser Beitrag zur Korrelationsfunktion Cs (¢, L)
kann durch C}(t, z;) niherungsweise beschrieben werden. Die Phasenverschiebun-
gen vor dem Kreuzungspunkt entsprechenden denjenigen eines Slabs der Dicke z;
im Falle unabhéngiger Pfade. b) Diese Néherung vernachléssigt geschlaufte Pfade,
d.h. Pfade welche aus einer grofieren Tiefe wieder in Richtung des Eintrittsfensters
zuriickdiffundieren.

lationsfunktion dieses i-ten Anteils 1d8t sich in erster Ndherung durch die

Korrelationsfunktion eines zugehorigen Slabs der Dicke z; beschreiben [siche
Abb.(3.5)]:
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Ci(t, ) ~ exp[~2 (2 L2 (3.23)

l* T0

Durch Integration iiber alle diese Beitrége erhélt man:

CL (1) = % / é(z) Cu(t, 2) dz (3.24)

1,0

= CyfrHiherung
Ctrexakte Theorie

=, 051

oy

Abbildung 3.6: Vergleich des Niherungausdrucks fiir den Zerfall von Cs(t)
[G1.(3.24)] mit der exakten Losung [GL.(3.13)] fiir einen zylindrischen Wellenleiter
der Linge L/1*=20 (=2 ms). Man findet eine gute quantitative Ubereinstimmung
beider Ausdriicke.

Die Naherung, die fiir die Herleitung dieses Ausdrucks verwendet wur-
de, ersetzt im wesentlichen die Pfadldngenverteilungsfunktion P(s, z) in der
Tiefe z durch die Pfadléngenverteilungsfunktion P(s) eines entsprechenden
Slabs der Dicke z. Die Linge der Pfade wird dadurch etwas unterschitzt, da
weit weg von den Wénden des Slabs (0 < z < L) auch Pfade beitragen, bei
denen Photonen aus grofleren Tiefen wieder in Richtung des Eintrittsfensters
zuriickdiffundiert sind.

Der Vergleich mit dem exakten theoretischen Ergebnis fiir einen zylindrischen
Wellenleiter [g(z) = const.| [Abschnitt (5.2.4)] ergibt eine iiberraschend gute
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quantitative Ubereinstimmung [Abb.(3.6)]. Der funktionale Verlauf der Kor-
relationsfunktion Cy(t) wird vollsténdig von Gleichung (3.24) beschrieben,
wobei bei gleicher Probendicke L der geniherte Ausdruck wie erwartet etwas
langsamer abfillt. Die beste Ubereinstimmung bei numerischer Anpassung
von Gleichung (3.20) and den gen#herten Ausdruck, Gleichung (3.24), er-
halt man fiir das in Abb.(3.6) dargestellte Beispiel mit einer effektiven Dicke
L/l* = 19.2 anstatt L/I* = 20. Die Abweichung betrégt also weniger als 5%.
Das in diesem Abschnitt diskutierte einfache Modell erlaubt also erstmals
die vollstiandige (ndherungweise) Beschreibung langreichweitiger Speckle- Kor-
relationen in der dynamischen Vielfachstreuung [siehe auch Kap.5].

3.5 Einflufl der Streuung an der Oberfliche

Ein Problem, welches bereits in Kapitel 2 mehrfach genannt wurde, ist die
Beschreibung der Einkopplung der einfallenden Welle in das ungeordnete
Medium. Auflerhalb der Probe kann das Licht als ebene Welle beschrieben
werden, wihrend sich das Licht innerhalb der Probe diffus ausbreitet. Wie
Abschnitt (2.4.3) erldutert, wird deshalb in fast allen theoretischen Beschrei-
bungen eine Einkopplungstiefe zy ~ [* definiert. In dieser groben Néherung
wird dann die gesamte diffuse Intensitét in dieser Einkopplungstiefe zg ~ [*
relativ zur Oberfléiche erzeugt. Fiir die Beschreibung der DWS liefert diese
Niherung gute Ubereinstimmung mit den experimentellen Resultaten, wenn
auch in Riickstreuung der y-Parameter eingefiithrt werden muf, dessen Wert
etwas variiert [vgl. Abschn.(2.5.2)].
Bei genauer Betrachtung zeigt sich, dal Cy(t) fiir lange Korrelationszeiten
sehr sensitiv von der Verteilung der Pfadléingen an der Oberfliche abhiingt.
Da die Verteilung der Kreuzungspunkte sehr breit ist, existieren auch sehr
kurze effektive Pfadldngen. Fiir diese sehr langsam zerfallenden Beitrige zu
Cs(t) muf die Kreuzung deshalb nahe an der Oberfléche stattgefunden ha-
ben. Wie in Abbildung (3.7) illustriert, ist die mittlere Tiefe, in der die
erste Streuung stattfindet, nicht identisch mit der mittleren Tiefe fiir das
erste Kreuzungsereignis. Das einfallende Licht mufl mindestens einmal ge-
streut werden, bevor zwei Pfade sich kreuzen konnen. Das Licht, welches ab
Streuer 2 korreliert ist, zeigt Fluktuationen verursacht durch die Brownsche
Bewegung von Streuer 1 und 1°. Dies fithrt zu einer unteren Schranke fiir
die effektiven Pfadlingen die zu Cy(t) beitragen. Diese Tatsache ist in den
bisherigen theoretischen Arbeiten (weder fiir Co(t) noch fiir Co(Aw)) nicht
beriicksichtigt worden. Qualitativ erwartet man fiir lange Zeiten Werte von
Cs(t), die schneller als das vorrausgesagte Potenzgesetz t~/2 abfallen.
Weiterhin mufl man berticksichtigen, dafl der dimensionslose Leitwert g
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Abbildung 3.7: Einen Beitrag zu den langreichweitigen Speckle Korrelationen Cs(t)
durch sich kreuzende Lichtpfade kann es nur dann geben, wenn die einfallenden
Lichtwellen zuvor mindestens einmal gestreut wurden.

der Probe stark von der lateralen Ausdehnung der Photonenwolke abhéngt
[GL.(3.4)]. Wird nun der Lichtfleck w nahe der Oberfliche durch Streuung
verbreitert ohne dafl Kreuzungen stattfinden, so hat dies einen Einflufl auf
g. Dieser Einfluf} ist vernachliissigbar, solange w > [*.



Kapitel 4

Probencharakterisierung

Im letzten Kapitel wurde ausfiihrlich diskutiert, von welchen Probeneigen-
schaften die Amplitude (1/g) langreichweitiger Speckle-Korrelationen ab-
héngt [G1.(3.5) und GI.(3.8)]. Dies sind die Wellenlinge des propagierenden
Lichts A/n, die laterale Ausdehnung der Photonenwolke w und die mittle-
re freie Transportweglinge [*. Im Experiment miissen diese drei Parameter
optimiert werden, so dafl 1/g einen Maximalwert annimmt. Im nun folgen-
den Kapitel soll die Priparation kolloidaler Suspensionen mit sehr kleinen
[*-Werten beschrieben werden.

4.1 Minimale freie Transportwegliange

Zur Durchfiithrung der Experimente stand ein Ar*-Tonenlaser mit verschiede-
nen Wellenléingen im sichtbaren Spektralbereich [\ = 454 — 532 nm| zur Ver-
fiigung. Als Suspensionsmittel fiir die Kolloide wurde aussschliefSlich Wasser
(n = 1.33) verwandt, so daB} A\/n ~ 0.34 — 0.4pm nur wenig variiert wer-
den konnte. Zusammen mit der Priparation mesoskopisch grofier Proben
kommt also der Optimierung der freien Transportweglinge [* eine besondere
Bedeutung zu. Dies wird besonders deutlich, wenn man die bereits diskutier-
ten Oberflicheneinfliisse berticksichtigt [vgl. Abschn.(3.5)]. Fiir die offene
Geometrie der Transmission durch einen Slab ist die minimale laterale Aus-
dehnung des Beleuchtungsflecks w im Experiment durch den Wert von [*
nach unten beschrénkt [vgl. Abschn.(5.2.2)]. Ndhert man sich diesem Wert,
so gewinnen Oberflicheneinfliisse an Gewicht, welche eine untere Schranke
von wesp 2, I* zur Folge haben. Fiir w < I* erhélt man keinen weiteren signi-
fikanten Anstieg von (1/g)!. Diese Argumente veranschaulichen die zentrale

I Bereits ohne den EinfluB der in dieser Arbeit erstmals diskutierten Oberfliicheneffekte
[vgl. Absch.(5.2.2)] sind die theoretischen Voraussagen aus Kapitel 3 fiir Werte w < I* nicht
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Bedeutung der Realisierung eines moglichst kleinen Wertes von [* fiir den
Nachweis langreichweitiger Speckle-Korrelationen.

Neben den Streueigenschaften der Teilchen spielt auch die Stabilitéit der
Kolloidsuspensionen bei sehr hohen Volumenbriichen (® ~ 25 — 35%) ei-
ne wichtige Rolle. Bei der Priparation diinner Filme und mesoskopischer
Probenvolumina werden sehr hohe Anforderungen an das System gestellt.
Wandwechselwirkungen und Verdampfen des Suspensionsmittels Wasser be-
giinstigen Teilchenaggregation. Mit kommerziell erhiltlichen Titandioxid-
Pigmenten (n ~ 2.6) ist es uns anfiinglich nicht gelungen, Suspensionen
mit zufriedenstellenden Eigenschaften hinsichtlich Stabilitdt und Homogeni-
tdt herzustellen. Wesentlich bessere Ergebnisse konnten mit wohldefinierten
Bariumtitanat Teilchen [ BaT'iOs3] erzielt werden, die uns von Prof. E. Ma-
tijevi¢ [Clarckson University, Potsdam (NewYork)|] zur Verfiigung gestellt
wurden. Das von Prof. Matijevi¢c und Mitarbeitern entwickelte Verfah-
ren erlaubt die Herstellung relativ. monodisperser kugelférmiger BaTi1O3-
Teilchen [Abb.(4.1)] [57]. Der Brechungsindex von Bariumtitanat im Fest-
korper liegt mit n = 2.4 nur wenig niedriger als der von 7905, so dafl auch
fiir BaT'iO3-Teilchen geeigneter Griofle ein sehr kleiner Wert von [* zu erwar-
ten ist. Der mittlere Durchmesser d der Teilchen wurde mittels dynamischer
Einfachstreuung [vgl. Abschnitt (2.3.2)] unter einem Streuwinkel © = 90°
zu d = 208 + 6 nm bestimmt. Fiir eine Wellenléinge A = 457.9 nm entspricht
dies einer Zerfallszeit 7o = 1/D,k* = 1.4 ms. Die typische Polydispersitét
einer solchen Probe wird mit Ad/d ~ 20 — 30% angegeben [57], wobei die
Kenntnis eines exakten Wertes fiir unsere Experimente nicht relevant ist.

Zur Stabilisierung von wéfirigen BaT'1Os-Suspensionen bei hohen Volu-
menbriichen wurde Polyacrylsdure (PAA, M,=2000) bis zur Séttigung auf
der Teilchenoberfléiche adsorbiert [58]. Bei pH 9 wirkt die zusétzliche Poly-
elektrolytschicht als effektive elektrostatische Barriere gegen Teilchenaggre-
gation. Mit Hilfe dieser Technik ist es gelungen, stabile Suspensionen mit
einem Volumenbruch bis zu ® = 38% zu préparieren.

Basierend auf den Erfahrungen bei der Préparation der BaTiOs - Sus-
pensionen, gelang es auch, stabile Suspensionen kolloidalen 770y (n ~ 2.6)
herzustellen. Diese Suspensionen wurden fiir die in Kapitel 6 beschriebenen
Experimente zum Nachweis des optischen Analogons universeller Leitwertf-
luktuationen (UCF) hergestellt. Die Verwendung von 7O, war notwendig,
da die zu Verfiigung stehenden Mengen an Bariumtitanat nicht ausreich-
ten und es weiterhin wiinschenswert erschien, mit Suspensionen moglichst
geringer Volumenkonzentration zu arbeiten, da diese in der Regel stabiler

anwendbar. Fiir die Giiltigkeit der theoretischen Aussagen mufl die effektive Probendicke
d ~ 2w (w < L) viel groBer sein als I*, so dafl w > I* gefordert werden mus.
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Abbildung 4.1: Elektronenmikroskopaufnahme der BaTiOs—Teilchen. Durch ge-
eignete Produktionstechniken 18t sich kolloidales Bariumtitanat BaTiOs (n=2.4)
spherisch und relativ monodispers herstellen [57]. Der Durchmesser der abgebilde-
ten Teilchen d ist in Ubereinstimmung mit den Ergebnissen aus der dynamischen
Einfachstreuung [d = 208nm)].

sind. Die kommerziell erhéltliche T70O;—Pigmente wurden mit einer ca. 50
mg/ml PAA Losung (pH 6) versetzt und zu einer wéfirigen Suspension (Volu-
menanteil <1%) aufgeschiittelt. Durch nachfolgende Sedimentation konnten
grobe Verunreinigungen und Agglomerate abgetrennt werden, so dafl sich
die Suspensionen mit verschiedenen Filtern (5,1.2pm) reinigen lieflen. Die
Charakterisierung mit Hilfe dynamischer Einfachstreuung [vgl. Abschnitt
(2.3.2)] ergab einen néherungsweise exponentiellen Abfall, aus dem der mitt-
lere hydrodynamische Radius zu r = d/2 ~ 150nm (19 = 2.6ms bei A = 514.5
nm) bestimmt werden konnte. Abweichungen von der Kugelform als auch die
Polydispersitéit der mittleren Grofle wurde nicht explizit bestimmt. Die Poly-
dispersitit kann aber aus der Zerfallscharakteristik der Korrelationsfunktion
g1(t) auf maximal 30-50% abgeschéitzt werden.

4.2 Bestimmung der Transportweglinge

Die mittlere freie Transportweglinge kann mit Hilfe verschiedener Methoden
bestimmt werden. Als Beispiele seien genannt die Analyse der kohérenten
Riickstreuung [35] sowie die direkte Bestimmung der Pfadléingenverteilungs-
funktion P(s) durch zeitaufgeloste Messungen der Transmission von kurz-
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en Laserpulsen. [42, 41]. Die einfachsten und zuverléssigsten Methoden
sind allerdings die Messung der absoluten Transmission 7" durch einen Slab
[GL.(4.2)] sowie die dynamische Messung von g¢;(t) [Gl.(2.48)]. Im Rahmen
dieser Arbeit wurden beide Methoden kombiniert und die verwendeten Pro-
ben konnten somit iiber einen groflen Konzentrationsbereich charakterisiert
werden.

4.2.1 Kolloidales Bariumtitanat BaTiO;

Wie in Abschnitt (2.4.1) beschrieben, steigt fiir verdiinnte kolloidale Suspen-
sionen kugelfosrmiger Teilchen der spezifische optische Widerstand 1/1* linear
mit dem Volumenbruch ® der Teilchen an:

O¢

1

[
In diesem Bereich kann * sehr genau durch Messung von Cy(t) = |g1(¢)|?
bestimmt werden, da die Zerfallszeit der Einfachstreuung 7(®) ~ 74(0) in
G1.(2.48) iibernommen werden kann. Bei grifieren Volumenbriichen hingegen
konnen statische und hydrodynamische Wechselwirkungen nicht mehr ver-
nachlédssigt werden und 7y wird konzentrationsabhéngig [vgl. Abschn.(2.54)].
Fiir Volumenbriiche ® > 2% wurde [* deshalb unabhingig durch Messung
der absolut transmittierten Lichtintensitdt bestimmt. Geeicht wurden diese
Messungen durch Vergleich mit Messungen bei ® < 2%. Zur Minimierung
von Oberflicheneinfliissen wurde der gesamte Probenhalter in ein Indexmat-
chingbad aus Wasser eingetaucht. Fiir hinreichend dicke Proben (L > 6—81*)
ist der Transmissionskoeffizient Ty durch einen Slab der Dicke L durch fol-
genden Ausdruck gegeben [2, 38]:

OEE) e

Fiir dicke Proben erwartet man also einen linearen Abfall von Tj mit stei-
gender reziproker Probendicke 1/L. Wie erwéhnt, fillt 7 im Regime der Ein-
fachstreuung zuniichst exponentiell ab [vgl. Abschn.(2.4.1)]. Der lineare Ab-
fall ist also ein Charakteristikum der diffusiven Lichtausbreitung. Ist die Ab-
sorption nicht vernachléssigbar, so findet man bei hinreichend dicken Proben
wieder einen exponentiellen Abfall?[41]. Die Transmissionsmessungen an den

Violloid

2Im Regime der starken (Anderson) Lokalisierung wird ebenfalls ein exponentieller Ab-
fall von Ty(L) erwartet, der sich im Rahmen einer reinen Transmissionsmessung allerdings
nur schwer von Absorption unterscheiden 148t. Dies macht den experimentellen Nachweis
der starken Lokaliserung von Licht sehr schwierig [9, 10, 32, 33].
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BaTiOs-Suspensionen bei verschiedenen Kiivettendicken (L = 100,200um)
lieferten aber innerhalb des experimentellen Fehlers die selben Werte fiir [*,
so dafl wir den Einflufl von Absorption von nun an vernachléssigen werden.
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Abbildung 4.2: Abhéngigkeit des spezifischen optischen Widerstandes 1/1* vom
Volumenbruch & fiir d = 208 nm BaTiOs-Suspensionen. Vergioflert dargestellt
ist das lineare Verhalten von 1/1* fiir kleine Volumenbriiche [79(®) ~ 79(0)]. Die
gestrichelte Linie soll den Verlauf von 1/1*(®) veranschaulichen (”guide for the

eye”).

Abbildung (4.2) zeigt die Konzentrationsabhéngigkeit des spezifischen
optischen Widerstands 1/1*. Nach einem linearen Anstieg fiir kleine Kon-
zentrationen ® steigt 1/1* langsamer an bis bei ® ~ 27%. ein Maximum
erreicht wird. Der maximale Wert von 1/{* entspricht einem minmalen Wert
von [* = 0.98 £ 0.08um. Fiir hohere Konzentrationen nimmt 1/1* wieder
ab. Dieses Verhalten ist in qualitativer Ubereinstimmung mit den Vorher-
sagen der Mie-Theorie fiir Teilchen dieser Grofie im Regime kurzreichwei-
tiger Wechselwirkungen. Aufgrund der nicht genau bekannten Morphologie
der Teilchen und deren Wechselwirkungspotential sowie der nicht vernachlés-
sigharen Polydispersitit konnte ein quantitativer Vergleich mit der Theorie
nicht durchgefiihrt werden. Fiir die Untersuchung langreichweitiger Speckle-
Korrelationen ist dies allerdings ohne Bedeutung, solange der Wert von [*
bekannt ist.

Positionskorrelationen und hydrodynamische Wechselwirkungen fiithren
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mit steigender Teilchenkonzentration ® zu einer konzentrationsabhingigen
Zerfallszeit 7(®) der Einfachstreuung [vgl. Abschn.(2.5.3)]. Diese kann man
mit Hilfe der unabhéingig bestimmten Werte von [* aus Messungen von C(t)
erhalten. Die durchgefithrten Messungen sind in unserem Fall allerdings
mit einem vergleichsweise groflen Fehler behaftet, da sich ein Fehler in [*
quadratisch fortpflanzt und die Messungen bei sehr kleinen Werten von [*
durch den sehr schnellen Abfall der Korrelationsfunktion, selbst bei sehr
diinnen Kiivetten (L = 100), erschwert waren. Qualitativ beobachtet man
einen Anstieg von 7o(®) mit wachsendem Volumenbruch der Teilchen, welcher
dann in eine S#ttigung tritt [Abb.(4.3)]. Fiir nicht allzu hohe Volumenbrii-
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Abbildung 4.3: Abhéngigkeit der Zerfallszeit 7 vom Volumenbruch ® der BaTiOs-
Suspensionen.

che (® < 10-15 %) dominieren hydrodynamische Wechselwirkungen, welche
die Teilchendiffusion verlangsamen, wohingegen fiir hohere Volumenbriiche
(® > 20 %) Positionskorrelationen den Einflul der hydrodynamischen Wech-
selwirkung teilweise kompensieren. Dieses Verhalten ist fiir Teilchen dieser
GroBe in qualitativer Ubereinstimmung mit Berechnungen fiir wiifirige Kol-
loidsuspensionen unter Annahme von harte-Kugel Wechselwirkungen [vgl.
Abschn.(2.5.3)] [37]. Experimentell erhélt man fiir die in Abschnitt (5.2.3)
untersuchten Suspensionen mit einem Volumenbruch & = 27% einen Wert
von ca. 79(27%) = (2.4 £0.4) ms
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4.2.2 Kolloidales Titandioxid TiO,

T'109-Suspensionen wurden nur bei relativ geringen Volumenbriichen ein-
gesetzt [® < 10%], so daBl eine detaillierte Studie der Konzentrationsab-
héngigkeit von [* nicht durchgefithrt wurde. Aufgrund der verschiedenen
Reinigungs- und Filterungsschritte war die Konzentration der Suspension
nicht genau bekannt, konnte aber basierend auf der Ausgangskonzentration
auf & ~ 6 — 8% geschiitzt werden. Der Einflufl von Positionskorrelatio-
nen und hydrodynamischen Wechselwirkungen auf 7(®) wurde mit Hilfe
von GI.(2.57) abgeschéitzt. Daraus ergibt sich eine geringfiigige Korrektur:
70(® ~ 6 —8%) =~ (2.9 + 0.3) ms, verglichen mit 75(0) = 2.6 ms. Durch
Messungen von C(t) einer Probe mit bekannter Dicke L = 100 pum konnte
die mittlere freie Transportweglinge der verwendeten T'iO.-Suspension zu
[*=1.35+0.1 pum bestimmt werden.

4.3 Herstellung diinner Fliissigkeitsfilme

Zur Praparation diinner Filme aus BaT'iOs-Suspensionen wurde ein einfa-
ches Verfahren zur Herstellung diinner Glaskiivetten entwickelt. Mit Hilfe
einer wifirigen FluBisdurelssung (HF-Gewichtsanteil ca. 0.6%) wurde ein zy-

lindrischer Hohlraum in ein scheibenférmiges Mikroskopdeckpléttchen geéitzt
[vel. Abb.(4.4)].

Tiefe 5-30 um

100 um

14 mm

Abbildung 4.4: Rundes Glasplidttchen mit geitztem zylindrischen Hohlraum zur
Herstellung diinner Fliissigkeitsfilme.

Die geitzte Tiefe ist ungefihr proportional zur Atzdauer (typischerweise
6-30 Stunden) und das Verfahren erlaubt somit die mafigeschneiderte Herstel-
lung von Kiivetten wohldefinierter Tiefe in einem Bereich von 5-30 pm. Eine
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Kontrolle der Qualitét der geéitzten Oberfliche mittels Kraftmikroskopie er-
gab eine typische Rauhigkeit von einigen Nanometern. Zusétzlich wurden
einige wenige verstreute groBere Unebenheiten [Durchmesser 0.2 — 0.5 pm,
Tiefe ca. 10 — 50 nm| im Abstand von 5-10um festgestellt. Da bei den
durchgefiihrten Experimenten iiber eine Fliche von mehr als 3 x 3um gemit-
telt wurde und die gew#hlten Filmdicken immer grofler als 8-10pum waren,
kann man diese Rauhigkeiten vernachléssigen.

Zur Préparation der diinnen Filme wurden die geéitzten Kiivetten am
Rand mit neutraler Silikonpaste bestrichen und der Hohlraum mit einem
Tropfen Suspension gefiillt. Danach wird ein zweites Glasplédttchen aufge-
legt und angepresst. Der so hergestellte Film erwies sich als sehr homogen
und stabil. Aufgrund der Silikonpaste ist die Filmdicke etwas erhoht im Ver-
gleich zur Kiivettentiefe, was letztendlich die minimale Filmdicke auf 5-8um
limitiert. Filme der Dicke grofler als 30-40 pm wurden auf analoge Weise
mit Hilfe von Abstandshaltern (Spacer) aus Kunstoff prépariert. Die exak-
te Dicke der priparierten Filme wurde in allen Fillen mit Hilfe der DWS
[GL.(2.48)] bestimmt. Dies erlaubte zudem eine sténdige Kontrolle der late-
ralen Homogenitét und Stabilitdt der Probe iiber den gesamten Meflzeitraum
[vgl. Abschn.(5.1)].



Kapitel 5

Nachweis der (5 -
Korrelationen

Nach der Diskussion des physikalischen Ursprungs und der Theorie langreich-
weitiger Speckle-Korrelationen méchten wir in diesem Kapitel eine ausfiihrli-
che experimentelle Studie dieses Phénomens an dynamischen (Brownschen)
Systemen présentieren. Dabei handelt es sich um den ersten Nachweis einer
fundamentalen Korrektur zur dynamischen Licht-Vielfachstreuung (DWS).
Wie in Kapitel 3 erldutert, sind diese Korrelationen ein spezifischer Viel-
fachstreueffekt (Kreuzung der Lichtpfade), der bei einem Speckle-Muster der
Einfachstreuung nicht existiert. Nach einer kurzen Beschreibung des experi-
mentellen Aufbaus folgt eine ausfiihrliche Analyse des Skalierungsverhaltens
des dimensionslosen Leitwerts g sowie des Zerfalls der Korrelationsfunktion

Ca(t).

5.1 Experimenteller Aufbau

5.1.1 Korrelationsspektroskopie der winkelgemittelten
Intensitét

Die Messung von Fluktuationen der winkelgemittelten, transmittierten Inten-
sitdt Cy(t) wurden mit dem in Abbildung (5.1) dargestellten Aufbau durch-
gefithrt. Nach der Préparation [vgl.Abschn.(4.3)] diinner Filme kolloidaler
Suspensionen werden diese in einem Probenhalter fixiert. Eine absorbierende
Glasplatte am Lichteintrittspunkt vermindert den Einflul von Oberfléichen-
reflexionen auf ein zu vernachléssigendes Mafl [Abschn.(5.1.3)]. Der Proben-
halter ist in einer Ulbricht-Kugel (Integrating Sphere) montiert, von der aus
das transmittierte Licht mit Hilfe eines Faserbiindels (Durchmesser 5 mm)

o7
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PM Korrelator PC
L

IS [\ 457.9nm
<

Absortber

pd
Probe

Abbildung 5.1: Experimenteller Aufbau fiir den Nachweis langreichweitiger
Speckle-Korrelationen C(t). Ein Laserstrahl (A = 457.9nm) wird mittels einer
Linse(L) auf die Probe fokusiert. Das transmittierte Licht wird durch die Ulbricht
Kugel (IS) winkelgemittelt und auf ein Photomultipliersystem (PM) gefiihrt. Die
Analyse der zeitlichen Fluktuationen erfolgt mit einer Korrelatorkarte und einem
PC. Der Probenhalter fiir die diinnen Filme kolloidaler Suspensionen ist vergrofiert
dargestellt. Ein Absorber ersetzt das Eingangsfenster wodurch Oberflichenrefle-
xionen unterdriickt werden kénnen.

auf ein hochauflssendes Photomultipliersystem gefiihrt (ALV SO/SIPD. Vor
der Ulbricht-Kugel dient eine Linse zur starken Fokussierung des Laserstrahls
auf die Probe [Abschn.5.1.2]. Die Winkelmittelung durch die Linse aufgrund
der Fokussierung des Laserstrahls spielt dabei keine Rolle, da das einfallende
kohérente Licht effektiv als nur ein definierter Lichtmode in die vielfachstreu-
ende Probe eingekoppelt wird [vgl. Abschn.(6.2)].

Die Fluktuationen der winkelintegrierten Intensitét werden mit einer schnel-
len Korrelatorkarte (ALV 5000/E) analysiert und in die normierte Intensi-
tétsautokorrelationsfunktion go(£) = (I(t)I(0))/(I(0))* umgerechnet. Die
Korrelatorkarte ALV 5000/E arbeitet im sogenannten multiple tau -Modus,
d.h. das System berechnet die Korrelationsfunktion fiir bestimmte von der
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Hardware festgelegte Korrelationszeiten, welche dann in Kanilen abgespei-
chert werden [59]. Diese Anordnung besteht aus Blocken von jeweils 8 linear
angeordneten Kandlen (i.e. Korrelationszeiten) mit sich von Block zu Block
verdoppelnder Korrelationszeit t. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit haben
wir in den meisten Fillen die vom Korrelator gelieferten Rohdaten fiir go(t)
entweder iiber 4 [Kap.5] oder 8 [Kap.6] Kaniile eines Blockes gemittelt und zu
einem Wert zusammengefafit. Diese Mittelung ist unproblematisch, solange
die Korrelationsfunktion g¢o(t) jeweils iiber den gemittelten Zeitbereich nur
unwesentlich abfillt. Fiir die sehr langsam und iiber einen weiten ¢ - Bereich
abfallenden Korrelationsfunktionen Cy(t), C3(t) ist diese Bedingung sehr gut
erfiillt.

Die Amplitude (1/g) von Cy(t) ist sehr klein und in dem konstanten Un-
tergrund des winkelgemittelten C;-Beitrags verborgen. Fiir einen Nachweis
dieser kleinen Fluktuationen mit der erforderlichen statistischen Genauigkeit
sind deshalb sehr hohe Photonenzihlraten erforderlich. Diese wiederum fiih-
ren mit steigender Lichtintensitéit auf dem Photomultiplier zu Séttigungsef-
fekten aufgrund von Totzeiteinfliissen, woraus systematisch zu geringe expe-
rimentelle Werte fiir die Amplitude der Korrelationsfunktion g»(¢) folgen [60].
Experimentell zeigen sich signifikante Abweichungen ab einer Photonenzihl-
rate von SMHz welche dann bei Z#hlraten iiber 10MHz stark ansteigen. Die
beobachteten Abweichungen stimmen in etwa mit der Sittigungskurve, also
der Abweichung von der Linearitéit, der vom Photomultipliers detektierten
Lichtintensitét iiberein. Basierend auf diesen Ergebnissen wurde eine Zihl-
rate von maximal (10 + 1.5) MHz fiir alle in diesem Kapitel beschriebenen
Messungen gewihlt. Bei dieser Zihlrate beobachtet man eine ungefiihre Ab-
senkung von 1/g um (9 £ 4%). Alle Messungen bei dieser Zihlrate wurden
deshalb durch Multiplikation mit einem Faktor 0.91 korrigiert. Einen si-
gnifikanten Einfluf3 der Totzeiteffekte auf die Form der Korrelationsfunktion
Cy(t) wurde nicht festgestellt. Insgesamt ist der beschriebene Totzeitein-
flul auf Amplitude und Form der Korrelationsfunktion go(¢) in qualitativer
Ubereinstimmung mit einer systematischen Studie von Totzeiteinfliissen bei
der Photonenkorrelationsspektroskopie (PCS) von Schéitzel und Mitarbeitern
[60].

Wie bereits erwiihnt, ist der Nachweis von Fluktuationen mit kleiner Am-
plitude durch die Photonenstatistik nach unten beschrédnkt. Eine genaue
theoretische Analyse des Fehlerbalkens in der experimentell bestimmten Kor-
relationsfunktion ist moglich, aber numerisch sehr aufwendig. Es erschien
sinnvoller, den Fehler durch direkte Messung der Korrelationsfunktion des
Laserlichts ohne Probe experimentell abzuschéitzen. Es stellte sich heraus,
dafl neben dem Photonenrauschen eine Struktur geringer Amplitude der Kor-
relationsfunktion vorhanden war, welche sich als reproduzierbar erwies und
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nur von der Laserleistung abhing. Diese Struktur kann beobachtet werden,
wenn das Laserlicht (abgeschwicht) direkt auf den Photomultiplier gefiihrt
wird. Die identische Struktur erhilt man bei der Messung mit Probe, wenn
der Beleuchtungsfleck w sehr grofl gewihlt wird (1/g — 0). Daraus kann
man schlieBen, dal diese (Rausch-) Korrelationsfunktion ausschlielich vom
Laser verursacht wird und dafl die Probe kein weiteres Rauschen verursacht.

Im allgemeinen ist die Rausch - Korrelationsfunktion | (1(0)1(t)) / (1(0))*| kleiner
als 5 x 1076 fiir kurze Korrelationszeiten 4 x 10~ 7s < ¢t < 10~° und fillt weiter
ab fiir ldingere Zeiten bis sie nicht mehr vom statistischen Rauschen unter-
schieden werden kann. Die Bandbreite des statistischen Photonenrauschens
(Variation der Intensitdt um den Mittelwert) héngt stark von der Zshlra-
te und der MeBdauer ab, liegt aber typischerweise bei einigen 107¢ und bei
Hochintensitédtsmessungen mit langer Mefidauer konnen auch Werte von we-
niger als 5 x 1077 erreicht werden.

Verglichen mit den gemessenen Cs(t) Korrelationsfunktionen (Abschn.[5.2])
liegt das Rauschsignal in der Regel unter 5% iiber den gesamten Zeitbereich
und steigt nur fiir sehr grofe Werte von w, i.e. kleine 1/g, auf etwa 10%
an. Um auch diese Einfliisse zu beriicksichtigen, wurden alle gemessenen
Intensiéts-Korrelationsfunktionen ¢o(t) = Cy(t) + 1 durch die unabhéingig
bestimmte Rauschkorrelationsfunktion dividiert.

Die Messungen wurden als multi-runs ausgefiihrt, d.h. es wurde iiber vie-
le 100-1000 kurze Einzelmessungen von typischerweise 3-10 s gemittelt. Da-
durch konnte der Einflu} langsamer Schwankungen der Laserintensitéit stark
unterdriickt werden, so dafl die Korrelationsfunktion fiir lange Korrelations-
zeiten auf sehr kleine Werte abfallt (| (1(0)1(50ms)) / (I(0))*| < 2 x 10°7).
Die Mefidauer fiir eine Einzelmessung wurde so gewéhlt, daf} sie immer noch
mehr als 100 mal ldnger als die typische Zerfallszeit der zu messenden Cy(t)-
Korrelationsfunktionen ist.

5.1.2 Eichung der Groéfle des Beleuchtungsflecks w

Zur Erzeugung eines mesoskopischen Streuvolumens wird der Laserstrahl
mittels einer kurzbrennweitigen Linse stark auf die Probenoberfléiche fokus-
siert. Der aus dem Laser austretende Strahl hat ein gauf3sches Profil, welches
idealerweise von der Linse nicht verzerrt wird. Experimentell kann das Inten-
sitétsprofil auf der Probe mittels eines lateral am Beleuchtungsfleck vorbei-
gefiihrten kleinen Pinholes, Durchmesser D = 1 — 10um, vermessen werden.
Hierzu wird das Pinhole exakt an die Stelle der Probe gesetzt und mit einer
Mikrometerschraube am Beleuchtungsfleck vorbei bewegt, wobei gleichzeitig
die transmittierte Intensitét bestimmt wird. In Abb.[5.2] ist ein typisches Er-
gebnis einer solchen Messung dargestellt. Es zeigte sich, dafl die Form sehr
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gut einem gauflschen Profil entspricht und dafl mit dieser Methode eine exakte
Charakterisierung des Strahlprofils moglich ist. Einen allgemeinen Ausdruck

400

200

Intensitat - nicht normiert

Distanz [um]

Abbildung 5.2: Strahlprofil I(r) des fokusierten Laserstrahls auf der Probe fiir
eine Linse der Brennweite f = 1.5 ¢m. Die Intensitétsverteilung wurde mit einem
Pinhole D = 1 ym vermessen. Man erhiilt eine gute Ubereinstimmung mit dem fiir
D <« w zu erwartetenden gaufischen Strahlprofil [durchgezogene Linie, G1.(3.7)]
mit w = 5.25 pum.

fiir das experimentell bestimmte Profil des Beleuchtungsflecks erhilt man
durch Faltung der Pinholeform mit dem gauflschen Profil des Laserstrahls:

D/2

I(r) / w(r —r")dr' (5.1)

-D/2

Durch Anpassung von GL.(5.1) an die experimentellen Daten kann die
exakte laterale Breite des Beleuchtungsflecks w bestimmt werden. Fiir D <
w geht dieser Ausdruck in das bekannte gaufische Profil [GL.(3.7)] tiber.

Zur Vereinfachung des Mefiprozesses wurde die Fokussierlinse auf einen
fein verstellbaren Verschiebetisch montiert, so daf§ der Abstand Linse-Probe
kontrolliert verdndert werden kann. Die laterale Ausdehnung w des Beleuch-
tungsflecks [Gl.(3.7)] als Funktion des Abstands Linse-Probe z ist durch fol-
genden Ausdruck gegeben:
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w(z) = w(0)\/1+ (z/u)’ (5.2)

wiz) (um)

95 A0 05 00 05 10 15
Zimrm)

Abbildung 5.3: Laterale Ausdehnung des Beleuchtungsflecks w auf der Probe als
Funktion des Abstands Linse-Probe (Fokus z=0)

Abbildung (5.3) zeigt eine solche Messung fiir eine Linse der Brennweite
f =5 c¢m, bestimmt mit einem Pinhole D = 10 um. Auch hier ist die Uber-
einstimmung sehr gut. Die Grofle des Beleuchtungsflecks w kann nun einfach
durch Wahl des Abstands Linse-Probe eingestellt werden. Eine Mefireihe fiir
Cy(w) besteht dann aus einer Reihe von Messungen an einer bestimmten
Probe unter sukzessiver Anderung des Abstands Linse-Probe.

5.1.3 Reflexionen am Eintrittsfenster

Generell wird der Grofiteil des auf eine vielfachstreuende Probe einfallenden
Lichts nicht transmittiert, sondern reflektiert. Das heifit, der Transmissions-
koeffizient T' eines Slabs der Dicke L ist klein, also 7' < 0.2 [Gl.(4.2)] fiir
L/l* > 8. Ein Teil dieses riickgestreuten Lichts wird nun wiederum auf dem
Weg aus der Probenkiivette in die Probe zuriickreflektiert. Aufgrund der
geringen Differenz im Brechungsindex (An/m < 0.1) ist der Teil des Lichts,
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welcher direkt an der Grenzfliche Suspension/Glas in die Probe zuriickge-
streut wird, gering. Weiterhin ist dieser Beitrag im Wesentlichen lokal auf die
Ausdehnung des Beleuchtungsflecks w beschrénkt und tréigt deshalb ebenso
zu langreichweitigen Korrelationen bei (wenn auch mit etwas modifizierter
Verteilung der Pfadléngen P(s)). Vollig anders stellt sich die Situation fiir
das reflektierte Licht von der zweiten Glas/Luft Grenzfliche dar. Durch den
groflen Unterschied im Brechungsindex An ~ 0.5 wird ein grofler Teil dieses
austretenden Lichts wieder in Richtung der Probe zuriickreflektiert. Dabei
kann der Reflexionskoeffizient an der dufleren Grenzfliche R, verhéltnisméfig
einfach berechnet werden. Betrachtet man die Photonenwolke an der Pro-
benoberfliche als ideal diffuse Quelle, so ist die Lichtemission gleichméfig
in alle Richtungen (Lambert-Beer Strahler) und der Lichtflu unter einem
Winkel 1 ist gegeben durch J = Jy cos(1). Integriert man den Lichtfluf} iiber
die Winkel fiir Totalreflexion 9 > ¥..; und Transmission ¥ < 9¥..;, so erhilt
man fiir den Reflexionskoeffizienten an der Grenzfléiche folgenden Ausdruck:

Ry =1 — sin®(Verit) (5.3)

Aus dem kritischen Winkel einer Glas/Luft Grenzfliche .. ~ 42° folgt
fiir den Reflexionskoeffizienten R, = 0.55. Mehr als die Hilfte des Lichts
wird also wieder in Richtung der Probe zuriickreflektiert!. Dieser Beitrag ist
nun allerdings lateral sehr breit verteilt und liefert nur noch einen vernachlés-
sighbaren Beitrag zu den langreichweitigen Speckle-Korrelationen Cy(t). Man
erhiilt einen diffusen Untergrund, welcher den experimentellen Wert der Am-
plitude von Cy(t), i.e. 1/g, verfilscht. Durch Reflexionen hoherer Ordnung
wird dieser Effekt noch weiter verstiarkt. Summiert man alle Beitrige auf, so
erhilt man folgenden Ausdruck fiir den diffusen Untergrund :

Ty =Y [(1-To)R" Ty (5.4)

1
B - — 40 3_1 : '
_< A—Ty)R )T (5:5)

Bereits fiir relativ diinne Proben L = 81* ist demnach Ty = 0.827 von
der gleichen Groflenordnung wie das direkt transmittierte Licht (7}). Fiir

! Auch unterhalb des kritischen Winkels fiir Totelreflexion wird ein Teil des Lichts re-
flektiert. Bei einer exakten Berticksichtigung dieser Beitrige mit Hilfe der Fresnelschen
Formeln wire somit der Reflexionskoeflizient R; noch etwas grofier.
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dickere Proben steigt dieser Anteil rasch bis auf einen Wert Ty = 1.27; an
und bleibt dann unversindert.?

Zur Unterdriickung dieses Beitrags haben wir das Eintrittsfenster durch
eine stark absorbierende Glasscheibe ersetzt (Firma Schott, T=0.005). Die
geringere Intensitit auf der Probenoberfliche wird durch eine erhohte Laser-
leistung ausgeglichen. Das reflektierte Licht mufl dieselbe Strecke zweimal
durchlaufen und wird deshalb, bis auf einen Anteil von ca. 0.5 %, absorbiert.
Experimentell fiihrt dies in der Tat zu einer Erhshung der Amplitude 1/g
um etwa einen Faktor 2 wie erwartet, da Ty ungefiihr genauso grof} ist wie
der Anteil des direkt transmittierten Lichts Ty (s.o0.).

5.2 Nachweis der Korrelationen

5.2.1 Allgemeine Bemerkungen

Mit dem in den vorigen Abschnitten diskutieren experimentellen Aufbau
ist es uns gelungen, die langreichweitigen Cs(t)-Korrelationen nachzuwei-
sen. Vor einer ausfiihrlichen Diskussion und quantitativem Vergleich mit
der Theorie in den folgenden Abschnitten sollen hier zunéichst einige prinzi-
piellen Merkmale vorgestellt werden. Abbildung (5.4 a) zeigt die Korrelati-
onsfunktion Cy(t) fiir drei verschiedene Werte der lateralen Ausdehnung des
Beleuchtungsflecks w.

Im Fokus der Linse [Brennweite 5 ¢m, vgl. Abb.(5.3)] ist die Amplitude
der langreichweitigen Korrelationen am grofiten und fallt fir grolere Werte
von w stark ab. Das maximale Signal fiir diese Filmdicke (L = 19.6um)
ist von der Grofenordnung (1(0)I(0))/(I(0))*> —1 ~ 2 x 10%, was einem
dimensionslosen Leitwert von g =~ 5000 entspricht. Die Abhéngigkeit von
der Grofle des Beleuchtungsflecks w ist eindeutig und durch Variation des
Abstands Linse-Probe kann der Einfluf} der Korrelationen reversibel an- und
abgeschaltet werden.

Vergleicht man die Charakteristik des Zerfalls von Cy(t) auf einer linearen
Skala mit dem exponentiellen Zerfall von C4(t), so wird der langsame und
breite Abfall von Cy(t) besonders deutlich [Abb.(5.4 b)].

2 Aufgrund dieses raschen Anstiegs mit wachsender Probendicke auf den jeweiligen Ma-
ximalwert von Ty sind diese Reflexionen fiir relative Messungen von T' (z.B. zur Bestim-
mung von [*) von weit geringerer Bedeutung als an dieser Stelle. Der Ausdruck fir T
wird nur mit einen konstanten Faktor [vgl. Gl.(5.4)] multipliziert [vgl. Abschn.(4.2)]
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Abbildung 5.4: a) Autokorrelationsfunktion der winkelintegrierten Intensitit bei
der Transmission durch einen Slab der Dicke L=19.6um [I*=0.98um]|. Ergebnisse
fiir verschieden starke Fokussierung des einfallenden Laserstrahls (Beleuchtungs-
fleck w) sind dargestellt. Die durchgezogenen Linien entsprechen der theoretischen
Beschreibung nach GL.(5.10), vgl. Abschn.(5.2.4) [z0 = I*]. b) Im direkten Ver-
gleich mit C(t) zerfillt Ca(t) deutlich langsamer und iiber einen breiten t-Bereich.
Die Amplituden (s.o.) beider Korrelationsfunktionen sind in diesem Fall auf eins

normiert !
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5.2.2 Oberflacheneffekte

Wir wollen nun die in Abschnitt (3.5) diskutierten Oberfldcheneffekte etwas
genauer betrachten. Zunéchst soll der Einfluff auf die Amplitude 1/g unter-
sucht werden. Dieser sollte am stérksten sein fiir den Fall w — [*, wenn also
die Grofle des Beleuchtungsflecks w vergleichbar mit der freien Transportweg-
linge [* ist. Dann tragen im wesentlichen nur Kreuzungsereignisse nahe der
Oberfléiche zu den langreichweitigen Korrelationen bei. Untersucht wurden
dicke Filme L ~ 90 £+ 10um mit stark fokussiertem einfallenden Laserstrahl
w ~ 3 — 20um. Zusitzlich wurde die mittlere freie Transportweglénge vari-
iert, [* = (1.45,1.95, 2.6, 3.2, 4.1) um. Die Konzentrationen der verschiedenen
Suspensionen muflte fiir den gewéhlten [* —Bereich nicht allzu hoch angesetzt
werden, so dafl der mittlere Brechungsindex der Proben nur unwesentlich
vom Brechungsindex des Suspensionsmittels abweicht n ~ nyrqsser = const.
Abbildung (5.5) zeigt zunéchst eine typische Korrelationsfunktion Cy(t) aus
dieser Mef3reihe.

Lol
=

{lidyx Gty 10°

=

1 1 1
1E-4 1E3 0,01 0.1
t(ms)

Abbildung 5.5: C(t) bei starker Fokusierung des Laserstrahls (w = 3.6 pm,* =
1.45pm) auf eine dicke Probe (L & 90pm > w). Im Rahmen des einfachen Models
[durchgezogene Line, GL.(5.10) mit zg = [*], lassen sich die experimentellen Daten
ohne anpassbaren Paramter beschreiben [vgl. Abschn.(5.2.4)].

Die laterale Ausdehnung des Beleuchtungsflecks ist in allen Fillen sehr
viel kleiner als die Dicke der Probe L (w/L < 0.2), so daf} alle Messungen in
der N#herung w/L — 0 fiir g beschrieben werden kénnen [Gl.(3.11)]. Es gilt
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also die lineare Abhingigkeit:

g(w) ~ Sgaw (5.6)
Die experimentellen Ergebnisse zeigen deutlich dieses lineare Verhalten
[Abb.(5.6)]. Ebenso deutlich tritt allerdings hervor, da§ ¢ nicht gegen Null
strebt fiir kleine Werte von w, es gilt also: gmin(0) > 0. Vielmehr zeigt sich
eine systematische Abhéngigkeit des minimalen g, (0)-Werts von der mitt-
leren freien Transportweglinge [*. Die wohldefinierte Abhéngigkeit von [*
168t auf einen starken Einflufl der oberflichennahen Schicht schlieflen. Offen-
sichtlich fithren (Einfach-) Streuereignisse vor der ersten Kreuzung zu einer
effektiven Verbreiterung des Beleuchtungsflecks. Obwohl eine exakte theo-
retische Beschreibung bisher nicht vorliegt, kann man eine Plausibilitétsbe-
trachtung anstellen. Die einzige relevante Léngenskala ist durch die mittlere
freie Transportweglénge [* gegeben. Daraus folgt, dal die Dicke der Oberfld-
chenschicht, welche zur Verbreiterung der Photonenwolke fiihrt, proportional
zu [* sein muf}, woraus wiederum wy,, ~ [* folgt. Es gilt also:

Grmin ?awmin x al* x n?l* (5.7)

Extrapoliert man g(w) linear fiir w — 0 [Abb.(5.6)], so erhélt man die
experimentellen Werte von g,,;, in Abhéngigkeit von [*. Fiir die hier betrach-
teten Proben gilt n =~ nNyesser =~ const., so dal g, quadratisch von der
mittleren freien Transportweglinge abhéingen sollte: g o< [*2.

Die experimentellen Ergebnisse sind in guter Ubereinstimmung mit diesen
einfachen Uberlegungen. Die gestrichelte Linie in Abb.(5.7) erhiilt man aus
G1.(5.7) mit einer minimalen effektive Breite des Beleuchtungsflecks w;, =
(2.4 £ 0.5)I*. Dieses Ergebnis legt den plausiblen Schlufi nahe, daf§ die Pho-
tonenwolke in der Tat in einer Oberfliichenschicht der Dicke (1 — 2){* durch
FEinfachstreuereignisse verbreitert wird, bevor die ersten Korrelationen gebil-
det werden konnen. Unterstiitzt wird diese Vorstellung durch eine Analyse
der Zerfallscharakteristik von Cy(t) [vgl. Abschn.(5.2.4)].

5.2.3 Skalierungsverhalten

In diesem Abschnitt soll eine quantitative Analyse des dimensionslosen Leit-
werts g als Funktion der verschiedenen experimentell verénderlichen Para-
meter vorgestellt werden. In Kapitel 3 wurden die theoretischen Vorhersa-
gen ausfiihrlich diskutiert. FEine zentrales Ergebnis war die Skalierbarkeit
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Abbildung 5.6: Messungen des dimensionslosen Leitwerts in Abgéngigkeit von der
Grofe des Beleuchtungsflecks w zeigen, dafl g bei Extrapolation w — 0 nicht gegen
Null strebt, sondern einen definierten Wert annimmt, welcher charakteristisch von
[* abhéngt. Eine minimale effektive Grofie des Beleuchtungsflecks kann durch
Extrapolation g(w) — 0 definiert werden (gestrichelte Linien). Die Dicke der
untersuchten Filme (L = 90 £ 10pm) ist in allen Féllen viel grofler als w. Aus
Griinden der Ubersichtlichkeit sind nur die Daten fiir drei unterschiedliche Werte
von [* dargestellt.

des normierten dimensionslosen Leitwerts ¢g/L mit der normierten Grofle
des Beleuchtungsflecks w/L, beschrieben durch Gleichung (3.8). Dieser Zu-
sammenhang sollte also nicht nur im Falle eines zylindrischen Wellenleiter (
g/L o< w?/L?) sondern fiir alle Wertepaare (w, L) giiltig sein. Die experimen-
tellen Werte von g, gewonnen an Proben verschiedener Dicke L, sollten bei
entsprechender Normierung auf eine Masterkurve fallen. Fiir kleine Werte
von w/L erwartet man einen linearen Anstieg von g/L o w/L , wohingegen
fiir grofle w/L ein quadratische Anstieg g/L o (w/L)?* erwartet wird.

Den im letzten Abschnitt gewonnenen Erkenntnissen iiber den Einfluf3 der
Einfachstreuung an der Oberfliche wird durch ein modifiziertes w, s Rechnung
getragen:

Werf = (Wpin + w) = 2.41" +w (5.8)

Fiir die in diesem Abschnitt diskutierten Resultate stellt dies allerdings
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Abbildung 5.7: Minimaler Wert gmin des dimensionslosen Leitwerts als Funktion
von [* bestimmt durch Extrapolation der experimentellen Werte g(w),w — 0
entsprechend G1.(5.7) [vgl.Abb.(5.6)]. gmin steigt wie erwartet quadratisch mit [*
an (gestrichelte Linie).

nur eine kleine Korrektur dar, in der Regel weniger als 15%, welche die
wesentlichen Aussagen nicht beeinflufit.

Untersucht wurde der dimensionslose Leitwert ¢ fiir Filme verschiede-
ner Dicke (L = 8,19.6,36.7,40.2um) und effektiver lateraler Ausdehnun-
gen des Beleuchtungsflecks wes; Die mittlere freie Transportweglinge [* =
0.98+0.08um wurde bei diesen Messungen konstant gehalten. Bestimmt wur-
de g aus der Amplitude der gemessenen Cy(t)-Korrelationsfunktionen [vgl.
Abb.(5.4)]. In Abbildung (5.8) sind die Ergebnisse unserer Messungen darge-
stellt. Uber den gesamten Mefibereich von w,/L fallen die experimentellen
Werte von g/L auf eine Masterkurve und bestétigen damit in hervorragen-
der Weise die theoretischen Vorhersagen. Die beste Ubereinstimmung mit
G1.(3.8) ergibt sich mit einen Vorfaktor v = 149 £ 15 [1/pum]| (durchgezogene
Linie).

Als néichstes mochten wir den experimentell bestimmten Wert von o mit
der theoretischen Vorhersage und mit den Ergebnissen aus Messungen der
Frequenzkorrelationsfunktion Cy(Aw) vergleichen [54]. Der Vorfaktor a re-
prasentiert den geometrieunabhéngigen Beitrag zu g, also seine Abhiingigkeit
von [* und der Wellenléinge im Medium A/n.
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Abbildung 5.8: Skalenabhéngigkeit des normierten dimensionslosen Leitwerts g/L
von der reduzierten lateralen Ausdehnung des Beleuchtungsflecks wesr/L. Die
MefBwerte fiir verschiedene Filmdicken L = §8,19.6,36.7,40.2um fallen auf eine
Masterkurve [Gl.(3.13), durchgezogene Linie|] mit o« = 149+15 [1/pm] als einzigem
anpassbaren Parameter.

Der Wellenvektor kg = 2m(n/A) ist definiert durch die Wellenléinge des
Lichts im Medium. Wahrend A = 457.9 nm vorgegeben ist, gibt es keine ge-
naue theoretische Vorstellung vom mittleren Brechungsindex in einem stark
triiben Medium. Sowohl die Phasen- als auch die Gruppengeschwindigkeit
der propagierenden Welle werden durch die Anwesenheit der Streuer in einer
sehr komplexen Art und Weise modifiziert [61, 62], was zu einem effektiv
erhohten mittleren Brechungsindex fiithren sollte. Messungen des Brewster-
Winkels an vergleichbaren System TiOs,d =~ 260 nm in Luft) deuten darauf
hin, dafl der Brechungsindex ungefihr zwischen dem Brechungsindex des um-
gebenden Mediums und dem geometrischen Mittel von Medium und Streuer
liegt [63]:

n= [(I) * NTeilchen + (]- - (I)) N Medium + n}bfedium]/Q (59)

In unserem Fall ergibt diese Abschitzung n = 1.5 + 0.15 (Nasedivm =
Nwasser = 1.33), woraus ein theoretischer Wert von a & 138 4 27 [1/um)]
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folgt. Dieser ist in sehr guter Ubereinstimmung mit den experimentellen
Resultaten: o = 149 + 15 [1/um]. Ahnliche Ubereinstimmung zwischen
Theorie und Experiment (fiir einen beschréinkten Wertebereich von w/L)
wurde von der Amsterdamer Gruppe an Proben von TiO, (Partikelgrofle
d =~ 220nm) beobachtet [54]. Diese Ergebnisse stammen aus Messungen
der Frequenzkorrelationsfunktion Co(Aw). Fiir die Systemparameter A =
600nm,l* = 0.7um , n = 1.3 £ 0.18 wurde ein Wert von @ = 43 £+ 10
ermittelt, verglichen mit einem theoretischen Wert von oo = 45 £ 5.

Von besonderem Interesse ist das Verhalten der Amplitude 1/¢g als Funk-
tion der Probendicke L [Abb. (5.9)]. Es zeigt sich, daf} fiir einen festen Wert
von wesp die Amplitude 1/¢ mit wachsender Probendicke gegen einen Sit-
tigungswert strebt. Im Gegensatz zu einem zylindrischen Wellenleiter ist es
also nicht moglich, den Anteil langreichweitiger Korrelationen durch Erho-
hung der Probendicke beliebig zu steigern.
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Abbildung 5.9: Abhéingigkeit der Amplitude 1/¢g von der Dicke des Slabs L bei un-
verdndertem Beleuchtungsfleck w. Man beobachtet eine Séttigung der Amplitude
fir den Fall L > w in guter Ubereinstimmung mit den theoretischen Voraussagen
[gestrichelte Linien, G1.(3.8) mit o = 149 [1/pm]].

Diese Tatsache ist von besonderer Bedeutung fiir das vieldiskutierte Pro-
blem der Lokalisierung klassischer Wellen. In einem Wellenleiter ist es prin-
zipiell immer moglich (bei gegebener Dicke D und Streuung [*), durch eine
Erhohung der Dicke L den dimensionslosen Leitwert g auf einen beliebig klei-
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nen Wert abzusenken. Sinkt der Wert von g unter 1, so erwartet man den
Ubergang in einen lokalisierten Zustand [8, 64, d.h. der Transmissionskoeffi-
zient T fallt nicht mehr linear sondern exponentiell mit wachsender Dicke L
ab. Fiir die offene Geometrie eines Slabs ist dies, wie durch diese Messungen
nun auch experimentell verifiziert wurde [Abb. (5.8)], nicht moglich. Unter
Berticksichtigung der Oberflicheneffekte folgt aus G1.(5.7) und G1.(5.8), dafl
eine mittlere freie Transportweglinge von [* < 1.7 x 1073 um notwenig wire,
um einen minimalen Wert g, < 1 zu erreichen. Ahnlich kleine Werte sind
auch ohne Beriicksichtigung der Oberflicheneinfliisse notwendig, da im Re-
gime der Vielfachstreuung immer w > [* gefordert werden muf. Fiir einen
Lokalisierungsiibergang in einem Slab miissen demnach andere, von g unab-
héngige, Mechanismen verantwortlich sein. Fiir einen Slab wird der Wert
von g fiir alle in Frage kommenden Systeme sehr grof§ sein (g > 1).
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Abbildung 5.10: Die Werte von «/n? zeigen klar die vorhergesagte lineare Abhzn-
gigkeit von [*. Die dargestellten Werte fiir a/n? wurden durch lineare Anpassung
an die g(w) Daten (dunkle Symbole) und aus der Analyse des Skalenverhaltens
ermittelt (offenes Symbol). Der mittlere Brechungsindex n wurde aus Gleichung
(5.9) abgeschiitzt, weicht aber fiir die dunklen Symbole nur wenig vom Brechungs-
index des Mediums ab (n ~ 1.33).

Abschlielend ist es uns erstmals gelungen, die vorhergesagte lineare Ab-
héngigkeit des dimensionslosen Leitwerts g von der mittleren freien Trans-
portweglinge [* experimentell nachzuweisen [G1.(3.8)]. Abbildung (5.10)
zeigt die Werte von a/n?, welche, unter Beriicksichtigung von G1.(5.9), aus
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der Steigung der g(w) Kurven [Abb.(5.6)]) bestimmt wurden. Zusétzlich ist
das oben diskutierte Ergebnis fiir I* = 0.98um aufgetragen [Abb.(5.8)]. Eine
lineare Anpassung zeigt sehr gute Ubereinstimmung mit den experimentellen

Ergebnissen fiir a/n? = (71 £ 9), verglichen mit einem theoretischen Wert
a/n* = 63 [GL.(3.8)].

5.2.4 Zerfallscharakteristik von (5

In diesem Abschnitt méchten wir den Zerfall der Korrelationsfunktion Cy(¢)
néher diskutieren. Physikalischer Ursprung langreichweitiger Speckle- Korre-
lationen sind die beschriebenen Kreuzungen der Lichtpfade, welche an jedem
beliebigen Ort innerhalb der Probe stattfinden kénnen.
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Abbildung 5.11: Die Korrelationsfunktion Cj(t) bei Detektion eines einzel-
nen Speckle-Spots (Dreiecksymbole) ist hervorragend durch Gl.(3.12) beschrieben
[L=19.6pm, 79 ~ 2.4 ms]. Der Zerfall von Cs(t) héngt von der Ausdehnung des
Beleuchtungsflecks w ab - je kleiner w desto langsamer der Abfall. Die durchgezo-
gene Linie beschreibt die theoretische Vorausssage fiir den Fall w > L [Gl.(3.13)]
ohne anpafibaren Parameter.

Die Wahrscheinlichkeit fiir ein Kreuzungsereignis ist allein durch die la-
terale Ausdehnung der Photonenwolke festgelegt. Da nur die aktiven Ab-
schnitte der Photonenpfade vor dem Kreuzungsereignis zum Zerfall von Cs(t)
beitragen, erhélt man eine wesentlich breitere Verteilung der effektiven Pfad-
langen. Cy(t) sollte deshalb, verglichen mit C(t), einen wesentlich langsa-
meren und breiteren Abfall zeigen. Diese charakteristische Eigenschaft ist in



KAPITEL 5. NACHWEIS DER C; - KORRELATIONEN 74

Abb.(5.11) noch einmal hervorgehoben. Wihrend C(¢) einen sehr schnellen
(quasi-exponentiellen) Abfall zeigt, beobachtet man bei Cy(t) einen deutlich
verlangsamten Zerfall iiber nahezu drei Zeitdekaden.

Die Abhingigkeit der Kreuzungswahrscheinlichkeit 1/¢g von der latera-
len Ausdehnung der Photonenwolke in der Probe spiegelt sich auch in der
Zerfallscharakteristik von Cy(t) wider. Im Falle w < L fiihrt die diffuse Auf-
facherung der Photonenwolke in der Probe zu einer stérkeren Gewichtung der
kurzen Wege nahe der Eintrittsoberfliche, da in diesem Bereich mehr Kreu-
zungen auftreten als am Probenende. Folglich fillt die Korrelationsfunktion
langsamer ab.

CJt) - normiert

1E3 0,01 01 E

Abbildung 5.12: Einflu} der Streuung an der Oberfléiche auf den zeitlichen Zerfall
von Cs(t). Dargestellt ist die Anpassung der experimentellen Daten [w = 32.1um,
I* = 0.98um, 0 ~ 2.4 ms| mit G1.(3.13), gestrichelte Linie. Die beste Uberein-
sitmmung ergibt sich fiir einen Wert L = 21.3um der nur geringfiigig von der unab-
héngig durch Messung von C1(t) bestimmten Filmdicke abweicht (L = 19.6 pm).
Das einfache Modell hingegen ist in der Lage, die Daten iiber den gesamten t-
Bereich zu beschreiben (durchgezogene Linie mit zg = 1.1 x [* und L = 21.3 um
). Besonders deutlich wird dies in einem doppeltlogarithmischen Auftrag.

Fiir einen Beleuchtungsfleck w > L hingegen ist die Positionsabhéingig-
keit von 1/g gering und die von Berkovits et. al. berechnete theoretische
Losung fiir einen zylindrischen Wellenleiter beschreibt die Messungen gut
[GL.(3.13), kein anpassbarer Parameter|. Abweichungen ergeben sich beim
Langzeitverhalten von Cs(t) [Abb.(5.12)]. Da in diesem ¢-Bereich nur die
kurzen Photonenpfade beitragen, bestitigt diese Beobachtung erneut den
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EinfluB der bereits diskutierten Oberfléicheneffekte [Abschn.(5.2.2)].

Ein quantitative Analyse des Zerfalls der Korrelationsfunktion Cs(t) kann
im Rahmen des in Abschnitt (3.4) diskutierten einfachen Modells durchge-
fithrt werden:

OO (1) o / ;(z) epl-2 () )iz (5.10)

o) e
9"~ B3a[wers + (16/15) 22

(5.11)

Aufgrund der Einfachstreuung bei Eintritt der Photonen in die Probe
ergibt sich eine untere Schranke fiir die minimale effektive Wegléinge bevor die
ersten Korrelationen gebildet werden. Fiir zp = 0 in Gleichung (5.10) erhlt
man den bekannten algebraischen Abfall ¢t~1/2 fiir lange Zeiten ¢ [Abb.(3.6)].

23

—*—w =14 pm
—O—w =20 pm i
—o—w = B1.3 gm

(1)

Abbildung 5.13: Zerfall von Cy(t) fiir verschiedene Werte im Ubergangsbereich von
Wepf < L bis wepp > L (L = 36.7um, I* = 0.984m). Die experimentellen Daten
sind in guter Ubereinstimmung mit den theroetischen Ergebnissen nach Gleichung
(5.10) [durchgezogene Linien, zg = I*, 79 ~ 2.4 ms].

Der Einflul der Oberflichenffekte 146t sich durch die Wahl der Dicke
20 & * einer effektiven Oberflichenschicht beriicksichtigen, in welcher kei-
ne Korrelationen (durch Kreuzungen) gebildet werden. Weiterhin 148t sich in
GL.(5.10) der Fall der konischen Aufféicherung der Photonenwolke fiir w < L
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beriicksichtigen, fiir den eine theoretische Beschreibung bisher nicht vorliegt.
Man erhilt hervorragende Ubereinstimmung mit den experimentellen Da-
ten iiber den gesamten t-Bereich fiir beliebige Werte von wg und L ohne
anpafibare Parameter [Abb.(5.4),(5.5) und (5.13)].

Abschliefend kann man festhalten, dal im Rahmen dieses einfachen Mo-
dells die Aufficherung der Photonenwolke und der Beitrag der Oberfléichen-
effekte auch fiir die Korrelationsfunktion Cy(t) quantitativ beschrieben wer-
den konnen. Fiir den Fall der Transmission durch einen Slab wurde somit
erstmals eine vollstédndige Beschreibung der statischen und dynamischen Ei-
genschaften langreichweitiger Speckle-Korrelationen Cy(t) erreicht.



Kapitel 6

Universelle
Leitwertfluktuationen

Interferenzeffekte fithren zu Korrekturen der klassischen Beschreibung des
Wellentransports in ungeordneten Medien. Starke und schwache (Anderson)
Lokalisierung konnen den Mittelwert des Transmissionskoeffizienten 7' des
Mediums absenken [3, 66]. Die Fluktuationen des Transmissionskoeffizienten
0T werden durch Kreuzungen der gestreuten Felder im Medium beeinflufit
[16]. In Metallen fiithrt dies zu Leitwertfluktuationen unerwartet groen Am-
plituden 67 = e*/h [13]. Entgegen der klassischen Erwartung nehmen beide
Korrekturen mit wachsender Unordnung zu und sind Zeichen fundamental
andersartiger physikalischer Gesetzméfigkeiten. In den vorangegangenen Ka-
piteln ist der Einflu} dieser Korrekturen auf das Speckle-Muster eines viel-
fachstreuenden Materials ausfiihrlich diskutiert worden. Wir mochten nun
die bisher gewonnen Resultate auf den Transport von Elektronen in einem
ungeordneten Metall erweitern und die Analogie beider Problemstellungen
aufzeigen. Am Anfang steht eine kurze Einfithrung in die Phidnomenolo-
gie universeller Leitwertfluktuationen (UCF) in ungeordneten Metallen. Der
restliche Teil dieses Kapitels wird sich mit dem experimentellen Nachweis
universeller Leitwertfluktuationen (UCF) von Licht beschéftigen.

6.1 Leitwertfluktuationen (UCF) in Metallen

Die elektrischen Leitung in Metallen ist traditionell eines der zentralen The-
men der Festkorperphysik. Kurz nach der Entdeckung des Elektrons durch
Thomson stellte Drude erstmals ein mikroskopisches Modell zur Beschrei-
bung der elektrischen Leitung vor [65]. Im Rahmen dieses idealen Gas-
Modells wird die Bewegung der einzelnen Elektronen als klassische Diffu-

7
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sion zwischen diskreten Streuern beschrieben. Charakterisiert ist der Diffu-
sionsprozefl durch eine mittlere freie Weglénge (oder Streuléinge) [. Mit der
Entwicklung der Quantenmechanik wurde dieses klassische Modell etwas in
den Hintergrund gedringt. Das Drude Modell ist nicht in der Lage, einige
wesentliche Charakteristika der Elektronenausbreitung in einem periodischen
Kristall im Grundzustand korrekt zu beschreiben (T=0). Mit der Quanteme-
chanik wurd das Konzept der Blochwelle entwickelt wodurch ein Verstéindnis
der Bandstruktur und damit assoziierter Phénomene erreicht werden konnte.

Andererseits ist die Struktur realer Systeme, wie zum Beispiel vieler unrei-
ner oder polykristalliner Metalle, keinesweg periodisch, sondern durch mehr
oder weniger starke Unordnung gekennzeichnet. Nachdem diese Klasse von
Materialien fiir einige Zeit aus dem Blickpunkt der Forschung geriet, hat das
Interesse in den letzten Jahrzehnten wieder stark zugenommen. Man hat fest-
gestellt, dafl bei geniigend tiefen Temperaturen das Drude Modell eine gute
Basis zur Beschreibung der Transporteigenschaften dieser ungeordneten Me-
talle darstellt. Allerdings spielen die Welleneigenschaften der Elektronen die
iiber das Drude Modell hinausgehen auch hier eine wichtige Rolle. Anderson
zeigte, dafl bei sehr starker Unordnung der Streuzentren ein Ubergang von
einem metallischen zu einem isolierenden Zustand erfolgen kann [66]. Dieser
Mechanismus basiert auf der Interferenz der Elektronenwellen. Aber auch
fern vom Anderson Metall-Isolator Ubergang fiithren Interferenzeinfliisse zu
hochinteressanten Phénomenen.

Vor etwas mehr als 10 Jahren wurden erstmal ungewohnlich starke Fluk-
tuationen des Leitwerts eines mesoskopischen Drahtes als Funktion eines ex-
ternen magnetischen Feldes B beobachtet [13]. Die Fluktuationen konnten
klar von einem intrinsischen statistischen Rauschen unterschieden werden.
Entgegen der Erwartungen stiegen die Fluktuationen mit sinkender Tempe-
ratur an. Weitere Messungen zeigten, dafl bei geniigend tiefen Temperaturen
die Amplitude der Fluktuationen des Leitwerts unabhéngig von der (unge-
ordneten) Probe und deren Léngenmaflen immer von der Groélenordnung
e?/h ist. Die universellen Leitwertfluktuationen (UCF) sind eine Art Finger-
abdruck der untersuchten Probe und bleiben exakt reproduzierbar bei An-
und Abschalten des Magnetfeldes B, solange sich deren interne Konfigura-
tion nicht dndert. Der Ursprung dieses Phinomens liegt in der kohirenten
diffusen Ausbreitung der Elektronenwellen [16]. Bei hinreichend tiefen Tem-
peraturen werden inelastische Streuprozesse mit Phononen ausgefroren und
die elastischen Streuzentren des ungeordneten Systems dominieren die Elek-
tronenausbreitung. Fiir nicht allzu groe Probendimensionen (= pum), also
z.B. mesoskopische Drihte, kann die Kohérenzldnge der Elektronen grofler
werden als die Probe selbst. In diesem Fall sind die universellen Leitwertf-
luktuationen eine direkte Folge der Quanteninterferenz der Elektronen.
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Abbildung 6.1: Das Problem der elektrischen Leitung kann auf den allgemeinen
Fall der Wellenausbreitung in einem ungeordnten Wellenleiter zuriickgefiihrt wer-
den (Landauer Formalismus). Fluktuationen des Leitwerts entstehen durch zwei-
malige Kreuzung der Wege der Elektronen(wellen) in der Probe. Die von den
den interferierenden Wegen umschlossene Fliache bestimmt die Phasenverschiebung
und damit die Fluktuationen (UCF) beim Anlegen eines Magnetfeldes B.

In volliger Analogie zur Lichtausbreitung in triiben Medien fiihren die
Elektronen in der Probe einen Irrflug entlang unterschiedlicher Streupfa-
de aus. Kommt es zu Kreuzungen dieser Pfade, so bilden sich Korrelatio-
nen zwischen den propagierenden Elektronenwellen [Abb.(6.1)]. Im Rahmen
des Landauer Formalismus lassen sich der Leitwert G und dessen Variation
<(6G)2> wie folgt ausdriicken [16]:

C(x) = Coyay(z) = Ch(z) + écg(x) + Loy (6.3)

g2

wobei z wieder fiir einen (externen) Parameter steht, welcher zu Phasen-
verschiebungen entlang der einzelnen Pfade fiihrt. Im Falle von Elektronen
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wird dies meist durch ein dufleren Magnetfeld B realisiert. Die Transportko-
effizienten T, sind dimensionslose Groflen, so dafl die fundamentale Einheit
fiir den Leitwert durch e?/h gegeben ist. Dies ist auch der Grund weshalb
e?/h eine wichtige Rolle in allen Transportphéinomenen der Quantenmecha-
nik spielt, genannt seien zum Beispiel die Lokalisierung von Elektronen [66],
der Quanten Hall Effekt (QHE) [67] und die Quantisierung des longitudinalen
Leitwerts in quasi eindimensionalen Systemen [68].

Die Variation des Leitwerts it sich auf die Korrelationsfunktion zwi-
schen den einzelnen Transportkanidlen Cyp oy zuriickfithren. Diese wieder-
um kann, wie bereits in Abschnitt (3.2.1) diskutiert, in drei Anteile zerlegt
werden. Im Gegensatz zu den in der Optik relativ einfach zugénglichen Gro-
Ben C und C5 sind diese Beitréige bei der Messungen des elektrischen Leit-
werts vollstdndig unterdriickt. Durch die Verbindung mit einem metallischen
Kontakt werden aufgrund der Fermi Statistik alle einfallenden Kanile a, a’
gleichermaflen bevolkert. Entsprechend wird bei der Strommessung an dem
zweiten Kontakt die Gesamtintensitét iiber b, b’ inkohérent aufsummiert. Nur
der Cs-Beitrag fithrt somit zu Fluktuationen des Leitwerts G. Mathematisch
ist diese vollstdndige Mittelung durch die Summe iiber alle Tranportkanile
a,b,a’, b in Gleichung (6.2) beschrieben.

Der Beitrag C3 zerfillt ausschliellich durch Phasenverschiebungen ent-
lang des Weges zwischen den beiden Kreuzungspunkten. Dies driickt noch
einmal die Unabhingigkeit der UCF sowohl von den einfallenden Moden a, b
als auch von den transmittierten Moden o', b’ aus. Bei Anlegen eines Magnet-
feldes B mufl dann die (mittlere) Fliche der interferierenden Pfade gerade
ein FluBquant ®;, = e/h umschlieen, um eine effektive Phasenverschiebung
zu erreichen. Das zugehorige Magnetfeld entspricht einer charakteristischen
Zerfallskonstante By der Korrelationsfunktion Cs. Abbildung (6.2) zeigt ei-
ne typische Messung universeller Leitwertsfluktuationen [69]. Man erkennt
deutlich die universelle Amplitude der Fluktuationen. Mit wachsender Breite
der Drihte werden die Fluktuationen stdrker, was einem schnelleren Zerfall
der Korrelationsfunktion Cs5 entspricht. Im Mittel wird die vom Magnetfeld
durchsetzte aktive Fliche, also die von den Pfaden umschlossene Fliche zwi-
schen den Kreuzungspunkten, mit wachsender Breite der Drihte w grofler.

6.2 Prinzip des Nachweises von (Cj

Obwohl seit iiber zehn Jahren theoretisch vorausgesagt, konnte der Nachweis
universeller Leitwertfluktuationen klassischer Wellen bisher nicht erbracht
werden [15, 16, 50, 51, 54, 70, 71]. Im Rahmen der durchgefiihrten Expe-
rimente wurde dies mit der geringen Amplitude 1/¢% und experimentellen
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Abbildung 6.2: Leitwertfluktuationen G verschiedener Gold (Au) und Silberdréh-
te (Ag) der Lénge L = 500 nm und variabler Breite w fiir T<100mK und -4 T <
B <4 T [69]

Schwierigkeiten bei der Unterdriickung des Cy Anteils begriindet. Es wurde
allgemein angenommen, dafl zum Nachweis der Fluktuationen eine diffuse
Bestrahlung der Probe notwendig sei, um eine Mittelung iiber die einfallen-
den Wellenmoden (” Speckles”) zu erreichen. Es liegt nahe, dies analog zum
Nachweis der Cy Korrelationen mit einer Ulbricht Kugel (Integrating Sphere)
zu realisieren. Das einfallende Licht sollte diffus auf die Probe eingestrahlt
werden und das transmittierte Licht wiederum mit einer Ulbricht Kugel win-
kelintegriert detektiert werden [Abbildung (6.3)]. Bei diesem Vorschlag, der
auch von der Amsterdamer Gruppe verfolgt wurde [70], ist iibersehen worden,
daBl die Einkopplung von Licht und die Detektion des transmittierten Lichts
kein symmetrisches Problem darstellen. Wihrend die Detektion inkohérent
iiber den Photomultiplier erfolgt, mufl im Gegensatz dazu das einfallende
Licht seine grofle Kohérenzldnge beibehalten, da sich ansonsten keine Kor-
relationen im Medium ausbilden konnen. Unter diesen Bedingungen fiihrt
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Abbildung 6.3: Ein Vorschlag zum Nachweis universeller Leitwertfluktuationen
(UCF) von Licht beruht auf der (statischen) Beleuchtung der Probe mit einer
Integrating Sphere (Ulbricht Kugel) zur Unterdriickung des Ca(t) Anteils an C(t).

die diffuse Einstrahlung mit einer Ulbricht Kugel nicht wie angenommen zu
einer Unterdriickung des Cs-Anteils. Dies wird durch folgendes Gedanken-
experiment deutlich [Abbildung (6.4)]. Teilt man einen vielfachstreuenden
Slab der Dicke L in zwei gleiche Teile der Dicke L/2 und separiert diese um
einen infinitesimalen Abstand ¢ < L, so wird bei einer Transmissionsmessung
der zweite Slab diffus durch den ersten beleuchtet. Aufgrund der Kohérenz
der propagierenden Welle fiihrt dies aber keineswegs zur Unterdriickung des
C: Anteils (bzw. des Cs(t) Anteils bei winkelgemittelter Detektion). Die
Korrelationsfunktion des gesamten Systems wird sich nicht wesentlich von
der Transmission durch den urspriinglichen Slab der Dicke L unterscheiden.
Da eine Ulbricht Kugel nichts anderes als ein vielfachstreuendes Medium
ist, kann deshalb eine Mittelung iiber die einfallenden Lichtmoden auf diese
Weise nicht erreicht werden.

Basierend auf diesen Uberlegungen haben wir ein alternatives Nachweis-
prinzip entwickelt, welches phinomenologisch dem Fall eines mesoskopischen
Drahtes mit zwei makroskopischen Kontakten #hnelt. Die Grundidee besteht
in der zeitlichen Trennung des Zerfalls von Cs(t) und Cs(t). Langreichweiti-
ge Speckle-Korrelationen Cy(t) zerfallen durch die Phasenverschiebungen vor
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Abbildung 6.4: Ein Gedankenexperiment veranschaulicht weshalb die diffuse Be-
leuchtung einer ungeordneten Probe nicht zur Unterdriickung des Cj(¢) Anteils
(bzw.C(t) Anteils bei winkelgemittelter Detektion) fiihrt.

der (einmaligen) Kreuzung der Lichtpfade. Cs(t) zerfillt nur durch Phasen-
verschiebungen zwischen zwei Kreuzungspunkten. Durch Vorschalten einer
hinreichend dicken Suspensionsschicht (Dicke L;) vor den Wellenleiter der
Lénge Lp wird ein schneller Abfall von Cy(t) erreicht, wihrend Cs(t) da-
von unbeeinfluft bleibt. Die Situation ist in Abbildung (6.5) schematisch
skizziert. Ein metallisches Pinhole (Durchmesser D, Linge Lp) wird mit ei-
ner kolloidalen Suspension gefiillt und zwischen zwei Schichten der Dicke L,
und Lo eingebettet. Die zeitliche Trennung von Cs(t) und Cs(t) wird durch
die Wahl der Schichtdicke L, festgelegt. Durch Mittelung iiber das austre-
tende Licht kann C(t) wie zuvor eliminiert werden. Bei der quantitativen
Beschreibung der fiir diesen Fall zu erwartenden Korrelationsfunktion kann
auf das in Abschnitt (3.4) vorgestellte einfache Modell zuriickgegriffen wer-
den. Ahnlich wie bei der Beriicksichtigung der Oberfliicheneffekte [G1.(5.10)]
tritt auch in diesem Fall das erste Kreuzungsereignis, welches zu Cy(t) bei-
triagt erst in einer gewissen Tiefe auf. Die Kreuzungen selbst finden praktisch
ausschlieBlich im Pinhole statt!. In der Integrationsniherung entspricht dies
einer Verschiebung der Integrationsgrenzen um L; und einer Integration iiber
die Lénge des Pinholes Lp:

'Fiir den Fall D > Lp tragen auch Kreuzungen direkt nach dem Pinhole (z>L1+Lp)
zum Zerfall von Cj(t) bei. Diese Beitréige konnen im Rahmen des einfachen Modells
beriicksichtigt werden [Abschn.(6.4)].
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Abbildung 6.5: Illustration des Prinzips zum Nachweis universeller Leitwertfluk-
tuationen (UCF) von Licht. Ein kleines Pinhole (Durchmesser D, Linge Lp) wird
befiillt mit einer kolloidalen Suspension und ist zwischen zwei dicken Suspensi-
onsfilmen Lj, L eingebettet. Die Korrelationsfunktion Cs(t) zerfillt nur durch
Phasenverschiebungen zwischen zwei Kreuzungspunkten, was zu einem sehr lang-
samen und breiten Zerfall von Cs(t) fithrt. Durch die dicke Schicht L, zerfaellt
C)(t) sehr schnell (Pfade vor der Kreuzung) und kann deshalb zeitlich von Cs(t)
getrennt werden.

Li+Lp
5(t) ~ LLP / Ci(t, z)dz (6.4)
C1(t,z) ~ exp[—2 (;)2 Tio] (6.5)

Zur besseren Unterscheidbarkeit von der algebraisch zerfallenden, ur-
spriinglichen Form von Cy wird diese neue Funktion von nun an mit C}
bezeichnet [Gl.(6.4)].

Um einen analytischen Ausdruck fiir C4(¢) zu erhalten, kann man das
Integral aufspalten und die einzelnen Summanden erneut mit dem urspriing-

lichen Ausdruck fiir Cy(t, z) [Gl.(3.13)] identifizieren:
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Li+Lp Ly
1
Cylt) = o / Cu(t, )dz — / Cu(t, 2)dz (6.6)
0 0

~ [(Ly + Lp) * Cy(t, L + Lp) — Ly x Co(t, L1)] /Lp (6.7

Ist die Schichtdicke L; deutlich grofer als die Linge des Pinholes, so ist der
Integrand in Gl.(6.4) iiber den Integrationsbereich néherungsweise konstant
und man erhilt auch fiir C)(¢) einen quasi-exponentiellen Zerfall:

2
Cy(t) ~ exp[—2 (%) Tio];Ll > Lp (6.8)

Cs-Korrelationen entstehen durch zweimaligen Austausch der propagie-
renden Felder. Sie sind somit unabhéngig sowohl von den Pfaden vor der er-
sten Kreuzung (L;-Schicht) als auch nach der zweiten Kreuzung (Le-Schicht).
Da die Kreuzungspunkte in einem Wellenleiter homogen verteilt sind, erhélt
man die Verteilung der Abstéinde zwischen zwei Kreuzungspunkten durch
zweimalige Integration iiber C(t) entlang des Pinholes der Liénge Lp. Dies

entspricht aber gerade der einmaligen Integration iiber den (exakt bekannten)
urspriinglichen Ausdruck fiir Cs(t, z) [GL.(3.13)], so daf} fiir C5(¢) folgt:

Lp
Colt) ~ - / Colt, 2)dz (6.9)
Lp

Eine numerische Auswertung dieses Integrals zeigt, daf3 diese unendlich
reichweitigen Korrelationen (alle Moden a,a’, b, " sind korreliert) in dieser
Geometrie also weiterhin sehr langsam zerfallen, wihrend die C4(t) Korrela-
tionen quasi-exponentiell zerfallen. Diese Tatsache soll nun fiir den Nachweis
von Cj5(t) genutzt werden.

Physikalisch entspricht das vorgestellte Nachweisprinzip einer sehr schnel-
len Durchmischung der einfallenden Moden a, o’ auf einer Zeitskala wesentlich
kiirzer als die typische Zeitskala der universellen Leitwertfluktuationen Cs(t).
Fiir lingere Korrelationszeiten ¢ erhélt man eine effektiven Mittelung iiber
die einfallenden Lichtmoden.



KAPITEL 6. UNIVERSELLE LEITWERTFLUKTUATIONEN 86

Stempel 2 Gehiuse
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Spacer L ,  Pinhole L, Spacer L

Stempel 1

Abbildung 6.6: Probenhalter zum Nachweis von C3(¢). Ein Pinhole (P), einge-
bettet zwischen zwei Abstandshaltern (Spacer), wird mittels zweier (innen hohler)
Stempel in einem Metallgehéiuse fixiert. Beide Spacer werden mit einem Trop-
fen Fliissigkeit gefiillt. Durch Andriicken von Spacer 1 wird das Pinhole mit der

Fliissigkeit gefiillt und der zweite Film (Spacer 2) verhindert das Austrocknen im
Pinhole (P).

6.3 Experimenteller Aufbau

Der Nachweis der C5 Korrelationen wurde experimentell durch die Herstel-
lung einer Multischicht-Struktur realisiert. Ziel des Aufbaus war es, ein Pin-
hole so in einem Metallgehéuse zu fixieren, dafl es auf beiden Seiten mit einer
Flissigkeitsschicht variabler Dicke in Kontakt steht. Um dies zu erreichen,
wird ein Kunststoffring (Spacer) der Dicke L; auf einen Stempel gelegt und
mit einem Fliissigkeitstropfen benetzt. Hierauf wird dann das Pinhole gelegt
und sofort auf der Riickseite mit einem weiteren Fliissikeitstropfen verse-
hen. Dadurch kann die Austrocknung der Fliissigkeit im Pinhole vermieden
werden. Aufgrund der Oberfléichenspannung der Fliissigkeit ist die Position
von Pinhole und Spacer sehr stabil wihrend der weiteren Préparation der
Multischicht. Der Stempel wird ins Gehduse eingefiihrt und gegen die Ge-
héuseriickwand geprefit. Je nach Grofle des Pinholes und Homogenitét der
Fliissigkeit ist bei diesem Schritt ein mehr oder weniger starker Anprefidruck
zur Fiillung des Pinholes notwendig. Analog wird danach von der gegen-
iiberliegenden Seite eine zweite Fliissigkeitsschicht der Dicke Lo prépariert.
Beide Stempel sind entlang der Achse durchbohrt und mit einem kratzfesten
Saphirglasfenster abgeschlossen. Mit diesem Probenhalter ist es moglich, die
Transmissionseigenschaften bei Beleuchtung von beiden Seiten (Stempel 1
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oder Stempel 2) an derselben Probe zu untersuchen.

PM COR

PC

L Laser-514.5 nm
S
s ™ |

Abbildung 6.7: Seitenansicht des experimenteller Aufbaus zum Nachweis der C5(¢)
Korrelationen. Der kohérente Strahl eines Argon™-Lasers (514 nm) wird mit einer
Linse (L) leicht fokussiert (w =~ 150um) und iiber einen Spiegel (S) nach oben
auf die Probe gelenkt. Zur Optimierung der Gesamttransmission kann die Probe
horizontal bewegt werden (x-y-Versteller). Das gesamte transmittierte Licht wird
mit einer breiten Multimode Faser aufgegriffen und auf einen Photomultiplier (PM)
gefiihrt. Die Analyse der zeitlichen Fluktuationen erfolgt dann wie zuvor mit einem
digitalen Korrelator (COR) und einem Personal Computer (PC).

Der experimentelle Aufbau zum Nachweis der C3(t) Korrelationen ist in
Abbildung (6.7) schematisch dargestellt. Das Eintrittsfenster des Probenhal-
ters wird parallel zum optischen Tisch angebracht wodurch lateralen Inhomo-
genitédten aufgrund der leichten Sedimentation der Kolloide vermieden wer-
den konnen. Weiterhin ermoglicht dieser Aufbau eine vergleichsweise einfache
Kontrolle der Lichttransmission durch das Pinhole mit dem bloflen Auge. Die
Gefahr von direkten Reflexen des einfallenden Laserstrahl kann durch geeig-
nete Abschirmungen vermieden werden. Der Laserstrahl (Argon™-Laser bei
514nm) wird durch eine Linse fokussiert und durch einen Umlenkspiegel auf
die Probe gerichtet. Mit Hilfe eines x-y-Verstelltischs werden Beleuchtungs-
fleck und Pinhole mittig ausgerichtet. Die Fokussierung des Laserstrahls
auf einen Beleuchtungsfleck w ~ 150 pum dient in diesem Fall ausschlief3-
lich der Erh6hung der Gesamtintensitdt und damit der Photonenzéhlrate.
Im Gegensatz zu dem in Kapitel 5 behandelten Fall finden Kreuzungen der
Photonenpfade fast nur im Inneren des Pinholes statt. Die Griofle des Be-
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leuchtungsflecks w = 150 pwm wurde bewufit so gewihlt, dafl Einfliisse der
Cs(t)-Korrelationen, welche durch Kreuzungen vor dem Pinhole entstehen,
vernachlissigt werden konnen (Amplitude dieser Beitréige 1/g < 5 x 10~ fiir
t > 0.005ms, vel. Kapitel 5).

Das durch die Multischicht und das Pinhole transmittierte Licht wird
beim Austritt von einer breiten Multi-Mode Lichtfaser iiber alle Winkel auf-
integriert, wodurch der Beitrag von C(¢) auf ein nicht mehr beobachtbares
Maf} unterdriickt werden konnte. Die Analyse der zeitlichen Fluktuationen
des detektierten Lichts erfolgte analog zu dem in Abschnitt (5.1.1) beschrie-
benen Verfahren mit Hilfe eines digitalen Korrelators (ALV 5000/E). Bedingt
durch die vorgegebene geringe Transmission des Systems war die Photonen-
zéhlrate bei allen Messungen kleiner als 2 MHz. Totzeiteffekte am Photomul-
tiplier spielen deshalb bei diesen Messungen keine Rolle [vgl. Abschn.(5.1.1)].

6.4 Charakterisierung durch Messung von (),

Basierend auf den theoretischen Uberlegungen und Ableitungen in Abschnitt
(6.2) erwartet man experimentell einen deutlich modifizierten Zerfall von
Cl(t) fur die Multischicht-Geometrie [Gl.(6.4)] verglichen mit Cy(t). Ins-
besondere sollte C4(t) einen quasi-exponentiellen Zerfall zeigen, solange die
Schichtdicke L; hinreichend grofi gewihlt ist [GL.(6.8)]. Die Amplitude von
CY(t), i.e. der inverse dimensionslose Leitwert 1/g, ist aber weiterhin aus-
schliellich durch die Kreuzungswahrscheinlichkeit im Bereich des Pinholes
bestimmt und bleibt deshalb unveréndert.

Abbildung (6.8) zeigt eine typische C}(t)—Messung an einer Kolloidsus-
pension [* = 9+ 1um. Die Schichtdicken L; ~ 100um und Lo ~ 400um sind
stark unterschiedlich gewihlt, so dafl die Korrelationsfunktion deutlich von
der Richtung des einfallenden Laserlichts abhéngt. Die Form der C4(t) Kor-
relationsfunktion 146t sich bereits bei diesen relativ moderaten Schichtdicken
praktisch nicht mehr von einem exponentiellen Zerfall unterscheiden. Da die
dargestellten Messungen an derselben Probe durchgefiihrt wurden, ist die
Amplitude wie erwartet in beiden Féllen gleich. Obwohl diese Ergebnisse im
Rahmen der bisherigen Uberlegung zu erwarten waren, so sind sie phinome-
nologisch doch etwas paradox. Man findet, daf} trotz konstanter Schichtdicke
der gesamten Probe bei beiden Messungen, Lges = L1 + Lp + Lo, die Cha-
rakteristik des Zerfalls vollig verschieden ist. An diesem Beispiel wird das
Konzept der aktiven Pfadbereiche (die zum Zerfall von C)(t) beitragen) und
der passiven Bereiche (entlang derer die Felder korreliert sind) noch einmal
besonders deutlich demonstriert.

Durch die Messung der Cy(t) [bzw. C}(t) | Fluktuationen ist eine expe-
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Abbildung 6.8: Messungen von C(t) an dem in Abb.(6.6) dargestellten experimen-
tellen Aufbau [D=10pm, Lp=25pum]. Der Probenhalter ist mit einer Suspension
aus 300nm-Polystyrol-Latex Teilchen gefiillt (® ~ 30%,1* =9 um, 19 ~ 3.8 um).
Bei Beleuchtung von der Lo-Seite [Lo = 100*], offene Symbole, ist der Zerfall
um mehr als eine Groflenordnung langsamer als bei Beleuchtung von der Li-
Seite [L1 &~ 400*], dunkle Symbole. Die Form der Korrelationsfunktion ist quasi-
exponentiell [durchgezogene Linien nach G1.(6.8) mit Li,Lo als anpassbaren Para-
metern]. Die Amplitude 1/g = 51 ist in beiden Féllen gleich und in Ubereinstim-
mung mit den theroetischen Erwartungen nach Gl.(6.12) [1/g = 48 £ 9.

rimentelle Bestimmung von g moglich, so dafl die (fiir den selben Aufbau)
zu erwartende Amplitude 1/g* von C3 berechnet werden kann. Die Cha-
rakterisierung des Systems wurde zunéichst mit einer Mefireihe an Pinholes
unterschiedlichen Durchmessers D durchgefiihrt.

Um einen direkten Vergleich zu ermoglichen, wurde die mittlere freie Weg-
lainge der Kolloidsuspension [I* = 1.35um, 7 = 2.9 ms, vgl. Abschn.(4.2.2)]
sowie die Lange des Pinholes [Lp=13um] fiir alle folgenden Messungen von
CL(t) und Cs(t) konstant gehalten. Abbildung (6.9) zeigt die experimen-
tell bestimmten Korrelationsfunktionen fiir drei verschiedene Werte von D.
Aufgrund des geringen Durchmessers der zylindrischen Wellenleiter ist die
Amplitude in allen Féllen bereits sehr viel hoher als in dem zuvor untersuch-
ten Fall eines offenen Slabs |[vgl. Kap.5|. Es deutet sich also bereits an, dafl
mit diesem Aufbau ungewohnlich starke Beitrége langreichweitiger Korrela-
tionen erreicht werden konnen, so dafl auch der Nachweis der extrem kleinen
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Abbildung 6.9: Messungen von C%(t) dienen der Bestimmung des dimensionslosen
Leitwerts g [I* = 1.35um, T = 2.9ms]. Die experimentellen Daten fiir verschiedene
Pinhole-Durchmesser D lassen sich gut durch Gleichung (6.6) beschreiben (durch-
gezogene Linien). Die effektive Pinholeléinge LIP kann mittels G1.(6.11) abgeschéitzt
werden [Lp = 13um| und L; dient als anpassbarer Parameter.
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Cs-Korrelationen moglich erscheint.

Fiir eine quantitative Analyse des dimensionslosen Leitwerts ¢ ist die
Theorie fiir einen zylindrischen Wellenleiter [Gl.(3.5)] allerdings auch jetzt
nicht ausreichend. Ahnlich zu dem in Kapitel 5 behandelten Fall der Trans-
mission durch einen Slab konnen auch hier Kreuzungsereignisse auflerhalb
des Pinholes auftreten, die zur Berechnung von ¢ beriicksichtigt werden miis-
sen. Die laterale Intensitédtsverteilung des aus dem Pinhole in die Suspensi-
on austretenden Lichts ist allerdings kein Gauf3- sondern ein Rechteckprofil;
I(R) = I, fir R < D/2, I(R) = 0 sonst. Der dimensionslose Leitwert g
fiir ein solches Strahlprofil wurde von Pnini und Shapiro exakt fiir den hier
vorliegenden Fall D < Ly berechnet?[55]:

gr = 2Dk3I* /3 (6.10)
Vergleicht man diesen Ausdruck mit Gleichung (3.5), g = (k3 D?1*) / (4Lz)

fiir einen zylindrischen Wellenleiter, so léf3t sich der zusétzliche Beitrag durch
Definition einer effektiven (gréfleren) Lénge L', des Pinholes beriicksichtigen:

Lp=Lp+Ly;=Lp+(3/8)D (6.11)

Insgesamt erhélt man folgenden Ausdruck fiir die Multischicht-Geometrie:

 RD?

U/ [Le+ (3/8)D) (6.12)

9
Ein Vergleich dieser theoretischen Vorhersage mit den aus den Amplitu-
den von CY(t) gewonnenen experimentellen Werten fiir g [Abb.(6.9)] ist in
Abbildung (6.10) dargestellt. Die Ubereinstimmung ist hervorragend. Der
Leitwert g steigt fiir kleine Werte von D quadratisch an, d.h. solange D < Lp
gilt, ist der Einflufl von Kreuzungen auflerhalb des Pinholes gering. Fiir gro-
Bere Durchmesser gewinnt dieser Beitrag an Gewicht und der Anstieg von g
verlangsamt sich. Fiir den Fall Lp > D befindet man sich wieder im Regime
der in Kap.5 ausfiihrlich diskutierten offenen Geometrie (g < D).
Somit ist es uns gelungen, die statischen Eigenschaften, i.e. den dimen-
sionslosen Leitwert g, der Multischicht-Geometrie vollsténdig zu charakteri-
sieren. Basierend auf diesen Ergebnissen kann nun die Amplitude von Cj

2Der Ausdruck unterscheidet sich wiederum um einen Faktor 2 vom Ergebnis der Ori-
ginalarbeit aufgrund der zwei moglichen Polaristionszusténde elektromagnetischer Wellen
[vgl.Abschn.(3.2.1)].
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Abbildung 6.10: Die offenen Symbole zeigen den dimensionsloser Leitwert g der
Multischicht-Geometrie als Funktion des Pinhole-Durchmessers D [Abb.(6.9)].
Diese sind in guter Ubereinstimmung mit der theoretischen Vorhersage [G1.(6.12)]
ohne einen anpassbaren Parameter (durchgezogene Linie). Der Wert fiir D = 4
(schwarzes Symbol) stammt aus einer Messung mit dem leicht modifizierten Auf-
bau [Abschn.(6.5)]. Pinholelinge [Lp = 13pm] und mittlere freie Transportweg-
lange [I* = 1.35um] sind in allen Fillen gleich. Die Fehlerbalken fiir D beziehen
sich auf die Toleranz bei der Herstellung der Pinholes (laut Angabe des Herstel-
lers).

zuverldssig abgeschitzt werden. Die Information iiber die Wegléngenvertei-
lung (und somit der Teilchenbewegung) im Pinhole wird bei diesen Messun-
gen allerdings durch die dominanten Phasenverschiebungen in der L;-Schicht
praktisch vollsténdig verborgen [quasi-exponentieller Abfall nach GI.(6.8)].
Im n#chsten Abschnitt werden wir deshalb eine weitere Modifikation des
Aufbaus vorstellen, welcher sich insbesondere fiir sehr kleine Pinholes anbie-
tet. Damit wird es moglich sein, die verlorengegangene Information {iber die
Teilchenbewegung im Pinhole zuriickzugewinnen.

6.5 Nachweis von (Cj
Der Einsatz der L; —Schicht ist notwendig zum Nachweis des optischen Ana-

logons universeller Leitwertsfluktuationen Cs(t), da auf diese Weise eine zeit-
liche Trennung von Cy(t) und Cj(t) moglich wird. Insbesondere fiir sehr
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kleine Pinholedurchmesser (D < Lp) spielt aber die Existenz der Lo-Schicht
keine Rolle. Sowohl Cy(t) als auch Cj(t) sind dort bereits korreliert und
zerfallen nicht weiter, d.h. es treten keine Phasenverschiebungen mehr auf.
Diese Tatsache wollen wir uns nun fiir eine weitere Optimierung des experi-
mentellen Aufbaus zu Nutze machen.

Obwohl die Amplitude der C4(t)-Fluktuationen fiir die dargestellten Félle
(D = 8 — 15um) bereits relativ grof§ ist, zeigt eine genauere Betrachtung von
1/4?, daB die zu erwartenden Amplituden von C3(t) erst fiir einen Durchmes-
ser deutlich kleiner als 8um signifikant iiber 1 x 107° liegen. Basierend auf
den Erfahrungen aus einer Vielzahl von Experimenten betrachten wir diesen
Wert als die untere Schranke fiir einen zuverlédssigen Nachweis von Cs(t).

Deshalb war es das Ziel unserer Messungen, die Amplitude von Cj(t)
durch Wahl eines moglichst kleinen Pinholes, D = 4um, deutlich zu erho-
hen. Zwei grundlegende Probleme verhinderten zunschst ein Gelingen dieses
Vorhabens:

e Die Fiillung eines solch kleinen Pinholes mit der verwendeten Kolloid-
suspension (704 bei ca. 6-8% Volumenprozent) kann nur mit relativ
grolem Anprefidruck des Stempels erreicht werden. Da zunéchst auf
beiden Seiten des Pinholes eine Kolloidschicht angebracht war, konn-
te die Fiillung des Pinholes von auflen nicht iiberpriift werden. Wei-
terhin war keine Moglichkeit vorhanden, die Bewegung der Teilchen
im Pinhole nachzuweisen. Es liesse sich also nicht ausschlieflen, dafl
die Kolloidteilchen im Pinhole durch die laterale Verengung verénderte
dynamische Eigenschaften aufweisen bis hin zur Aggregation an den
Pinholew#nden.

e Die Gesamtintensitéit des transmittierten Lichts war durch die Wahl
des sehr kleinen Pinholedurchmessers sehr gering, was zu sehr klei-
nen maximalen Photonenzéhlraten (< 100 kHz) und damit zu einer
unzureichenden Photonenstatistik fiithrte. Eine Erhohung der Laser-
intensitdt auf der Probe auf deutlich iiber 100 — 200mW wiederum
resultierte in thermischen Aufheizeffekten. Die dadurch entstehenden
langsamen Schwankungen des Transmissionskoeffizienten resultierten
in Verzerrungen der Korrelationsfunktion, die einen Nachweis von Cs(¢)
unmoglich machten.

Der entscheidende Schritt in den Bemiihungen um den Nachweis von Cs(%)
bestand darin die zweite Kolloidschicht Ly wurde durch eine Schicht aus
reinem Wasser ersetzt. Wird nun von der L; -Seite durch Andriicken des
Stempels eine Fiillung des Pinholes erreicht, so 148t sich dies direkt mit dem
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Auge iiberpriifen. Man beobachtet einen raschen Durchschub einer kleinen
Menge Kolloidmaterials bis innerhalb sehr kurzer Zeit der Uberdruck in der
Ly Schicht ausgeglichen ist. Experimentell zeigt sich, daf3 die Gesamttrans-
missison durch diese modifizierte Multischicht-Geometrie sehr stabil ist und
sich iiber einen typischen Mefzeitraum von 30 min um weniger als 10 % &n-
dert. Anderungen von dieser GroBenordnungen sind auch fiir den urspriing-
lichen Aufbau typisch und riihren vermutlich von Relaxationsvorgéngen der
Schichtdicken L, Ly und/oder einer leichten Veréinderung von [* aufgrund
leichter Aggregation und Sedimentation der Kolloidsuspension. Die hohe
Konstanz der Gesamtintensitét zeigt, dafy die Durchmischung der Kolloidsus-
pension im Pinhole mit dem Wasser in der Lo-Schicht nur extrem langsam
stattfindet.

Der modifizierte Aufbau bietet eine Losung fiir beide zuvor genannten
Probleme. Die Fiillung des Pinholes kann direkt mit dem Auge kontrolliert
werden und die Photonenzihlrate steigt durch das Fehlen der Lo-Schicht
auf ausreichend hohe Werte an (> 600kH z). Einen weiteren entscheidenden
Vorteil bietet dieser Aufbau bei der Beleuchtung von der Seite der Wasser-
schicht. Das Fehlen der Kolloidschicht erlaubt nun direkte Messungen der
Cy-Fluktuationen im Pinhole. Abb.(6.11) zeigt das Ergebnis einer Cs(t)-
Messung an dem 4pm Pinhole.

Zerfall und Amplitude der Korrelationsfunktion entsprechen vollsténdig
den theoretischen Erwartungen. Aus der Amplitude von Cy(t) ergibt sich
ein dimensionsloser Leitwert von g = 91 £ 5 verglichen mit einem theoreti-
schen Wert g = 98 & 23 [Abb.(6.10)]. Durch Anpassung der experimentellen
Daten mit Gl.(3.13) erhélt man einen Wert von Lp = (13.1 + 1.3) um fiir
die Linge des Pinholes verglichen mit einer Dicke der Pinhole-Metallfolie
von Lp = 13um. Der Einflul von Kreuzungen auflerhalb des Pinholes auf
die Form der Korrelationsfunktion Cy(t), i.e. auf Lp, sollte von der gleichen
Grofienordnung sein wie der Einflufl auf g und 1&8t sich somit durch G1.(6.11)
grob abschiitzen. Die Korrektur betréigt in dem betrachteten Fall ca. 10%
und liegt damit im Rahmen des Mef3fehlers.?

Die Zerfallscharakteristik von Cy(t) demonstriert eindeutig, dafl die dy-
namischen Eigenschaften der Kolloidteilchen nicht wesentlich durch den la-
teralen Einschlufl im Pinhole veréndert wird. Weiterhin kann man schlieflen
daBl der Einflul von Absorption an den Pinholewinden auf die Pfadléngen-
verteilungsfunktion P(s) der Photonen nur gering ist.

3 Auf ein ausfiihrlichere Analyse dieser Beitrige im Rahmen des einfachen Modells wird
auf Grund des geringen prozentualen Anteils verzichtet. Insbesondere ist zu erwartet, dafl
Abweichungen von der exakten Zylinderform bei sehr kleinen Pinholes einen mindestens
ebenso grofien Fehler mit sich bringen. Eine Unterscheidung beider Einfliisse anhand der
gemessenen Korrelationsfunktion Cy(t) ist nicht moglich.
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Abbildung 6.11: Messung von Ca(t) bei Beleuchtung des Pinholes durch eine Lo-
Wasserschicht. Die Form der Korrelationsfunktion ist in hervorragender Uber-
einstimmung mit der theoretischen Vorhersage (durchgezogene Linie, Gl.(3.13))
fiir eine Pinholelinge Lp = 13.1 £ 1.3um (I* = 1.35 £ 0.1wm). Die Amplitu-
de betrigt 1/g ~ (1.10 £ 0.06) x 103 verglichen mit einem theoretischen Wert
1/g ~ (1.02 4 0.20) x 1073.

Diese erstmals erreichte vollstdndige Charakterisierung der dynamischen
und statischen Eigenschaften eines geeigneten Systems erlaubt deshalb eine
definitive Aussage iiber Existenz oder Nicht-Existenz universeller Leitwerts-
fluktuationen von Licht (!).

Zum Nachweis universeller Leitwertfluktuationen wurde der Probenhal-
ter mit der identischen Probe um 180 Grad gedreht. Anstatt direkt auf das
Pinhole zu treffen, passiert das eingestrahlte Laserlicht nun zuerst die L,
Schicht bevor es auf das Pinhole trifft. Die Schichtdicke L; ist so gew#hlt,
daf} eine effektive Trennung von C(t) und Cs(t) erreicht wird. Das Ergebnis
der Messung ist in Abbildung (6.12) dargestellt. Wéhrend die Beitréige von
C)(t) wie erwartet sehr schnell und quasi-exponentiell abfallen, beobachtet
man fiir Zeiten ¢t > 0.2 x 103ms den erwarteten langsamen und breiten Zer-
fall von C5(t). Aus der Amplitude von C5(¢) ergibt sich ein dimensionsloser
Leitwert von g = 89 + 5 in guter Ubereinstimmung mit den theoretischen
Erwartungen und dem zuvor durch die Cs(t) Messungen bestimmten Wert
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Abbildung 6.12: a) Nachweis der C3(t)— Fluktuationen durch eine effektive Tren-
nung der Zeitskalen von C4(t) und Cs(t). Die Beitrige von C4(t) fallen quasi-
exponentiell ab [gestrichelte Linie]. Fiir ¢ > 1073ms dominieren die Beitriige der
C3(t)—Fluktuationen deutlich (offene Symbole). Gleichung (6.9) [durchgezogene
Linie| beschreibt den Zerfall von C3(t) ohne anpassbaren Parameter [Lp ~ 9.70*,
vgl. Abb.(6.11)]. b) g2 — 1 iiber den gesamten experimentell zugénglichen Werte-
bereich aufgetragen. Im doppeltlogarithmischen Auftrag wird die unterschiedliche
Zerfallscharakteristik von C%(t) und C3(t) besonders deutlich.
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g = 91 £+ 5 [Abb.(6.11)]*. Ebenso gute Ubereinstimmung mit der theore-
tischen Voraussage findet man fiir die Form der Korrelationsfunktion Cj(¢)
nach Gl.(6.9) ohne anpassbaren Parameter.

Die prasentierten Messungen belegen eindeutig die Existenz universeller
Leitwertsfluktuationen klassischer Wellen. Es ist uns gelungen, ein System
zu préparieren, welches sich vollstéindig durch unabhéngige Messungen von
Cy(t) charakterisieren 148t. Die erreichten Werte von g < 100 liegen weit
unter allen bisher bekannten Ergebnissen fiir Experimente im Bereich sicht-
barer Wellenléingen. Neben der intrinsisch hohen Auflosung der Photonen-
Korrelationsspektroskopie (PCS) an Teilchen in Brownscher Bewegung konn-
ten wir zudem die unterschiedlichen Zerfallseigenschaften von Cs(t) und Cs(%)
zur zeitlichen Trennung beider Effekte ausnutzen. Die bekannten theoreti-
schen Konzepte zur Beschreibung von C5(t) konnten durch unserer Messung
bestétigt werden.

4Bei einer rigerosen Einbeziehung der Kreuzungen aufierhalb des Pinholes ist die Uber-
einstimmung etwas schlechter (ca.10%), da diese, im Gegensatz zu C(t), keinen Beitrag
zu C3(t) liefern sollten (aufgrund der Wasserschicht). Dieser kleine Unterschied kann
auf verschiedene Fehlerquellen zuriickgefithrt werden (asymmetrische Form des Pinholes,
Verzerrung von Cs(t) durch den starken Abfall von C5(t), leichte Veréinderung von I* wih-
rend der Messung). Detailabweichungen dieser Art konnen allerdings im Rahmen der hier
prisentierten Experimente nicht aufgelost werden.



Kapitel 7

Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine detaillierte Studie von Speckle- Korre-
lationen bei der Transmission von Laserlicht durch hochkonzentrierte, stark
streuende Kolloidsuspensionen durchgefiihrt. Bei dem untersuchten Phéno-
men handelt es sich um eine fundamentale Korrekturen zur Lichtausbreitung
in triiben Medien, die &hnlich der schwachen und starken Lokalisierung von
Licht mit wachsender Unordnung, bzw. kiirzer werdender Streuléinge [* im-
mer stidrker an Bedeutung gewinnt.

Die in dieser Arbeit vorgestellten neuen Resultate lassen sich in drei
Blocke unterteilen. Der erste Teil der Arbeit beschiftigt sich mit der Ab-
leitung eines physikalisch anschaulichen Modells zur theoretischen Beschrei-
bung lang- und unendlich-reichweitiger Speckle-Korrelationen Cs(t), Cs(t) in
der dynamischen Vielfachstreuung. Im zweiten Teil wird eine detaillierte Un-
tersuchung langreichweitiger Speckle-Korrelationen Cy(t) priisentiert und der
dritte Teil befaf3t sich mit dem erstmaligen Nachweis des optischen Analogons
universeller Leitwertfluktuationen (UCF) durch Messung von Cs(t).

Im ersten Teil der Arbeit wurde eine physikalisch anschauliche Erkldrung
fiir den mikroskopischen Ursprung langreichweitiger Speckle-Korrelationen
abgeleitet. Es konnte gezeigt werden, dafl diese durch die Interferenz der
sich diffus ausbreitenden Wellen im Medium erklédrt werden konnen. Korre-
lationen entstehen dann, wenn sich die Photonenpfade an einer Stelle im Me-
dium kreuzen. Basierend auf diesem Bild wurde ein approximatives Modell
(" einfaches Modell”) abgeleitet, mit dem eine Beschreibung sowohl des di-
mensionslosen Leitwerts g sowie auch der Korrelationsfunktionen Cy(t), Cs(%)
moglich ist. Dies war insbesondere deshalb von groflem Nutzen, weil die be-
kannten theoretischen Beschreibungen nur auf einen Teil der durchgefiihrten
Experimente anwendbar waren. Trotz des approximativen Charakters des
" einfachen Modells” wurde in allen Fillen eine gute Ubereinstimmung von
Experiment und Theorie beobachtet.
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Der zweite Teil dieser Arbeit beschiéiftigt sich mit dem erstmaligen Nach-
weis und einer ausfiihrlichen Analyse langreichweitiger Speckle-Korrelationen
Cy(t) in der dynamischen Vielfachstreuung [Diffusing Wave Spectroscopy
(DWS)]. Unter normalerweise iiblichen experimentellen Bedingungen bei der
Anwendung der DWS ist die Wahrscheinlichkeit fiir eine Kreuzung der Licht-
pfade in der Probe 1/g in der Regel sehr gering: 1/g < 107%. Notwendige
Voraussetzung fiir den Nachweis und die quantitative Analyse langreichweiti-
ger Speckle-Korrelationen war es deshalb, 1/¢ durch Optimierung der experi-
mentellen Parameter zu maximieren. Da die Wahrscheinlichkeit fiir ein Kreu-
zungsereignis quadratisch mit der lateralen Ausdehnung der Photonenwolke
absinkt mufite das effektiv beleuchtete Probenvolumen mdglichst klein ge-
halten werden. Dies wurde durch die starke Fokussierung eines Laserstrahls
auf die Probenoberfliche erreicht. Unter Verwendung geeigneter kolloida-
ler Substanzen ist es uns gelungen, Suspensionen mit einer mittleren freien
Transportweglinge [* < 1 pum zu préparieren. Die zu erwartende Amplitude
von Cy(t) war trotz dieser Anstrengungen immer noch sehr klein 1/g < 1073,
Durch eine Erhohung der Z#hlrate konnte mit Hilfe moderner Elektronik
die Auflosung des Experiments soweit verbessert werden, dafl der Nachweis
langreichweitiger Korrelationen Cy(t) gelang. Dabei handelt es sich um den
ersten Nachweis einer fundamentalen Korrektur zur dynamischen Vielfach-
streuung von Licht (DWS). Die Speckle-Spots einer vielfachstreuenden Probe
sind nicht unabhéngig, sondern zu einem relativen Anteil 1/g korreliert. Ist
bei der Transmission durch einen Slab ein bestimmter Speckle-Spot etwas hel-
ler als die mittlere Transmission 7', so sind auch alle anderen Speckle Spots
etwas heller. Zur experimentellen Durchfithrung des Nachweises wurden die
Fluktuationen der winkelgemittelte Intensitdt bei der Transmission durch
eine hochkonzentrierte Kolloidsuspension (Slab-Geometrie) untersucht. Die
gemessenen Korrelationsfunktionen Cy(t) entsprechen in Form und Ampli-
tude den theoretischen Vorhersagen. Abweichungen ergeben sich im Verhal-
ten fiir lange Korrelationszeiten, insbesondere konnte der von der Theorie
vorrausgesagte algebraische Zerfall t=1/2 fiir lange Korrelationszeiten ¢ nicht
beobachtet werden. Diese Art von Abweichung wurde bereits in einem frii-
heren Experiment an einem statischen System beobachtet, dort allerdings
als Mefifehler interpretiert und korrigiert [54]. Durch eine Analyse des di-
mensionslosen Leitwerts g bei starker Fokussierung des Laserstrahl ist es uns
gelungen, eine physikalisch iiberzeugende Erkldrung fiir diese Abweichungen
zu finden. Vor dem ersten Kreuzungsereignis in der Probe, muf} die ein-
fallende Welle mindestens einmal gestreut werden. Dies fiihrt einerseits zu
einer Verbreiterung der Photonenwolke in einer Grenzschicht der Dicke [*
und andererseits zu einem schnelleren Abfall der Korrelationsfunktion bei
langen Korrelationszeiten ¢. In den bisherigen theoretischen Ansétzen wurde
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dieser Oberflicheneinflufl nicht erkannt. Im Rahmen des hier abgeleiteten
einfachen Modells (s.o0.) kann man diese Oberflécheneinfliisse allerdings sehr
einfach beriicksichtigen und erhélt so auch fiir die Korrelationsfunktion Cy(¢)
hervorragende Ubereinstimmung mit den experimentellen Daten iiber den
gesamten t—Bereich.

Weitere Untersuchungen betrafen das Skalierungsverhalten des dimensi-
onslosen Leitwerts g. Messungen der Amplitude von Cs(t) an Slabs verschie-
dener Dicke L und verschiedenen Groflen des Beleuchtungsflecks w ergaben
eine hervorragende Ubereinstimmung mit den theoretischen Vorraussagen.
Trégt man den reduzierten dimensionslosen Leitwert g/L iiber w/L auf, so
fallen alle Datenpunkte auf eine gemeinsame Masterkurve. Auch die vorher-
gesagte lineare Abhéngigkeit von g von der mittleren freien Transportweg-
linge [* konnte erstmals beobachtet werden.

Der dritte Abschnitt beschiiftigt sich mit dem Nachweis des optischen
Analogons universeller Leitwertfluktuationen von Licht durch Messung von
C3(t). Wie erldutert liegt der Ursprung langreichweitiger Korrelationen Cy(t)
in der einmaligen Kreuzung der Lichtpfade. Dabei wird ein Lichtmode (La-
ser) mit allen austretenden Lichtmoden (Speckle-Spots) gekoppelt. Zweima-
lige Kreuzung der Lichtpfade koppelt sogar beliebig viele einfallenden Licht-
moden mit allen gestreuten Moden und die dadurch erzeugten Korrelationen
C3(t) werden deshalb als unendlich-reichweitig bezeichnet. Sie stellen das op-
tische Analogon universeller Leitwertfluktuationen in ungeordneten Metellen
dar. Der Nachweis dieses Beitrags gestaltete sich zunéichst sehr schwierig. Er-
stens sind die zu erwartenden Amplituden 1/g* noch einmal sehr viel kleiner
als im Falle von Cy(t). Zweitens wurde klar, daf die Mittelung iiber die ein-
fallenden Lichtmoden und damit die Unterdriickung von Cy(¢) nicht einfach
durch eine diffuse Bestrahlung, z.B. mit einer Ulbricht Kugel (Integrating
Sphere), erreicht werden kann. Es war deshalb notwendig, ein alternati-
ves Konzept fiir die Messung von Cs(t) zu entwickeln. Moglich wurde der
Nachweis durch eine zeitliche Trennung der Korrelationsfunktionen Cs(¢) und
C5(t). Gleichzeitig wurde die laterale Ausdehnung der Photonenwolke w mit
Hilfe eines kleinen Pinholes stark reduziert (w = 4um) und damit die Kreu-
zungswahrscheinlichkeit deutlich erhoht 1/¢g > 1072. Durch ”Vorschalten”
einer hinreichend dicken Kolloidschicht L; konnte ein sehr schneller Zerfall
von Csy(t) bereits vor dem Lichteintritt in das Pinhole erreicht werden. Cs(¢)
hingegen zerfallt fast ausschliellich durch Phasenverschiebungen im Pinhole
und f&llt deshalb weiterhin sehr langsam und iiber mehrere Dekaden der Kor-
relationszeit ¢ ab. Aus physikalischer Sicht wird durch die L;-Schicht eine
sehr schnelle Durchmischung der einfallenden Lichtmoden am Eingang des
Pinholes erreicht, wobei die Durchmischung wesentlich schneller geschieht als
die typische Zeitskala des Zerfalls von Cj(t). Die experimentell beobachtete
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Amplitude und die Zerfallscharakteristik von C3(¢) sind in hervorragender
quantitativer Ubereinstimmung mit den theoretischen Erwartungen und mit
den unabhéngigen Messungen von Cy(t) an dem identischen System.

Mit den in dieser Arbeit vorgestellten Experimenten zur Vielfachstreuung
von Licht an kolloidalen Suspensionen mit mesoskopisch kleinem Proben-
volumen gelang erstmals der Nachweis von Korrelationen hoherer Ordnung
Cy(t),Cs(t) in der dynamischen Vielfachstreuung von Licht. Dabei ist ins-
besondere die Beobachtung der Cj(t) Korrelationen von Bedeutung. Durch
deren Nachweis wird der mikroskopische Ursprung der universellen Leitwert-
fluktuationen (UCF) als ein makroskopischer (Quanten-) Interferenzeffekt
der propagierenden Elektronenwellen festgelegt. Die Bedeutung dieses In-
terferenzeffekts steigt mit wachsender Unordnung an und fiihrt letztlich zu
einem Kollaps der klassischen Transporttheorie in ungeordneten Medien.

In zukiinftigen Experimenten konnte das Verhalten langreichweitiger Speckle-
Korrelationen bei der Annéherung an den Lokalisierungsiibergang untersucht
werden. In dieser Arbeit ist es bereits gelungen, ein optisches System mit
einem dimensionslosen Leitwert von weniger als ¢ = 100 zu préparieren.
Weitere Verbesserungen bei Aufbau und Probenpréparation (Transportweg-
lange 1*) lassen deutlich niedrigere Werte fiir moglich erscheinen. Eine starke
Abhéngigkeit der Fluktuationen von Absorption in der Probe ist nicht zu
erwarten. Gerade diese Trennung von Absorption und starker Lokalisierung
ist bei der Messung der mittleren Transmission 7" durch einen Slab extrem
schwierig. Die Analyse der Speckle-Fluktuationen kénnte deshalb auch eine
wichtige Rolle bei der Untersuchung und dem Nachweis des Lokalisierung-
Ubergangs in einem zylindrischen Wellenleiter spielen.
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