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Einleitung

Wellenausbreitung in ungeordneten, stark
streuenden Medien ist ein wichtiger Pro-
zell in vielen Gebieten der Physik. Man
denke beispielsweise an die Streuung von
Elektronen an Storstellen in Metallen, die
Wirmeleitung in Festkorpern, die Mode-
ration von Neutronen eines Reaktors
oder die Fortpflanzung des Sonnenlichts
durch eine Wolke. Die visuelle Wahrneh-
mung unserer natiirlichen Umgebung ge-
schieht fast ausschlieBlich iiber mehrfach
gestreutes Licht.

Seit Beginn dieses Jahrhunderts werden
solche Phidnomene  mit dem einfachen
Modell der diffusiven Ausbreitung der
Wellenintensitit beschrieben. In diesem
Modell, das jedem Physikstudenten in der
Vorlesung iiber den Tieftemperatur-Rest-
widerstand von Metallen begegnet ist,
werden von vornherein alle Interferenz-
effekte — und damit die Wellennatur des
Lichtes selbst — vernachlissigt. Man re-
duziert das Problem auf den Irrflug ela-
stisch gestreuter Billardkugeln, die sich
auf unabhiingigen Streupfaden fortbewe-
gen. Gerechtfertigt wird dies durch die
regellose riumliche Verteilung der Streu-
er, so daf} sich — im Gegensatz zur Bragg-
Streuung an Kristallen — im Mittel iber
die viclen moglichen Konfigurationen der
Streuer alle Interferenzen wegheben soll-
ten. Seit der 1958 von P. W. Anderson [1]
vorgeschlagenen Idee der starken Lokali-
sierung von Elektronen durch konstrukti-
ve Interferenz zwischen jedem Streupfad
und seinem in umgekehrter Richtung
durchlaufenen Partner wissen wir aber,
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Lokalisierung von Licht
durch Vielfachstreuung?

Labt sich Licht durch Vielfachstreuung in stark streuenden, villig ungeordneten —
weiflen — Materialien lokalisieren? Seit der Entdeckung eines schwachen Vorliufers der
Lokalisierung, der kohirenten Riickstreuung (vgl. Titelbild), wird nach dem optischen
Analogon zum Andersonschen Metall/Isolator-Ubergang experimentell gesucht — bislang
ohne Erfolg. Die optischen Experimente vermitteln jedoch ein besseres Verstindnis der
Interferenzeffekte in der diffusen Ausbreitung von Wellen und geben dariiber hinaus
unerwartet direkte Aufschliisse iiber das Streumedium selbst. Dies hat zu einer Reihe
neuer Anwendungen gefiihrt, die auch fiir viele andere (klassische) Wellen, beispielswei-
se Ultraschall oder Mikrowellen, von Bedeutung sein diirften.

daf} Interferenzen durchaus das makro-
skopische Transportverhalten prigen kon-
nen: Im Fall der Elektronen bewirken sie
eine drastische Leitfihigkeitsinderung,
eventuell sogar einen Metall-Isolator-
Ubergang. Im folgenden Beitrag geht es
nicht um die elektronischen Quantenin-
terferenzen (siche dazu z. B. [2]), son-
dern es soll ein Uberblick iiber ganz ana-
loge optische Interferenzeffekte gegeben
werden, die seit einigen Jahren zuneh-
mend auf Interesse sowohl in der Festkor-
perphysik wie auch in der Optik stofien

[3]-

Klassische Behandlung der Vielfach-
streuung von Wellen

Wegen der unregelmiBigen rdumlichen
Verteilung der Streuer ist eine exakte Be-
schreibung der orts- und richtungsabhiin-
gigen Amplitude und Phase der Welle a
priori ein komplexes Problem der statisti-
schen Physik. Betrachten wir eine in das
Medium einfallende ebene, monochroma-
tische Welle, etwa Laserlicht. Jeder
Streuprozel erzeugt cine primire Partial-
welle, die nach einer charakteristischen
mittleren freien Weglédnge [ durch erneute
Streuung in sekundire Partialwellen zer-
fillt, usw. Nach der Distanz / ist also die
einfallende Intensitit auf 1l/e abge-
schwiicht. Der einzige fiir die diffuse Aus-
breitung relevante Parameter, die Diffu-
sionskonstante D der Welle, ergibt sich
aus der Ausbreitungsgeschwindigkeit ¢
und der Distanz, auf der die Welle die
Erinnerung an die Ausbreitungsrichtung
verliert, der freien Transport-Wegliinge

I*, zu D = cf*/3. Fiir isotrope, punktftr-
mige Streuer sind [ und [* identisch, fiir
grobere, vornehmlich in kleine Winkel
streuende Teilchen wird /* > [ In der
Regel — dies definiert das Regime der
schwachen Vielfachstreuung — sind / und
I* wesentlich groBer als die Wellenldnge
A. Falls das Medium sehr viel grofer als [*
ist, werden Partialwellen bis zu hoher
Ordnung erzeugt. und die nach aulen in
cine bestimmte Richtung abgestrahlte
Welle besteht aus vielen auf verschiede-
nen Pfaden gestreuten interferierenden
Partialwellen mit breit verteilten Amplitu-
den und Phasen. Kleine Anderungen der
Wellenlinge, der Position der Streuer
oder des Beobachtungswinkels fithren zu
starken Fluktuationen der Intensitit.

Abb. 1 zeigt die Winkelabhiingigkeit der
vielfach gestreuten Intensitiit eines Laser-
strahls. Man kann ein solches ,.Speckle™-
muster als kompliziert kodierten interfe-
rometrischen Fingerabdruck der Positio-
nen aller Streuer interpretieren. Weiter
unten werden wir schen, daf} es sich in
subtiler Weise vom Specklemuster einer
rauhen Metalloberfliche unterscheidet.
Dies mag verwundern, da die Winkelbrei-
te eines Specklespots durch das Verhilt-
nis von A zum Durchmesser der leuchten-
den Flache gegeben ist, das Speckle damit
auf den ersten Blick keine Information
iiber das Medium selbst enthilt, bis auf
die Tatsache, dal} letzteres stochastische,
iiber 2m verteilte Phasenverschiebungen
erzeugt. Abb. 1 demonstriert klar die
Wichtigkeit der Interferenzeffekte in viel-
fach streuenden Medien, in denen die Ko-
hiirenz der einfallenden Strahlung nicht
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zerstort wird. Erst Mittelung iiber die
Phasen der verschiedenen Partialwellen,
z. B. durch Anderung des Streuwinkels,
der Konfigurationen der Streuer oder der
Wellenldnge, oder die Benutzung inkohi-
renter Strahlung fithrt zu der aus dem

Beer-Lambertschen Gesetz bekannten,
schwach  winkelabhéingigen  diffusen
Richtcharakteristik. Interferenzen zwi-

schen Wellen, die ihr Ziel auf verschiede-
nen Streupfaden erreicht haben, geben im
Mittel keinen Beitrag zur gestreuten In-
tensitit, daher der Erfolg des obigen Mo-
dells der diffundierenden Intensitiit.

Kohiirente Riickstrenung und
schwache Lokalisierung

Eine spezielle Interferenz iiberlebt aller-
dings diese Mittelung: Fiir rein elastische
Streuung tritt zwischen jedem Streupfad
und seinem in umgekehrter Richtung
durchlaufenen Partner kein Phasenunter-
schied auf, diese Interferenz ist immer
konstruktiv. Da dies fiir alle Pfade paar-
weise gilt, sollte die von einem Punkt im
Medium auf den gleichen Punkt zuriick-
gestreute Intensitidt das Zweifache der in-
kohédrenten mittleren Intensitdt betragen.
Im Falle der Elektronen erhoht dies die
Aufenthaltswahrscheinlichkeit am Aus-
gangspunkt, was die Leitfihigkeit oder
die Transmission verringert. Dieser als
kohérente Riickstreuung bekannte Effekt
fihrt zu einer erhdhten Lokalisierung des
Elektrons. Man erwartet, dall seine Stér-
ke vom Streuvermégen des Mediums ab-
hiingt. Um dies quantitativ zu fassen, be-
trachten wir eine ebene Welle, die auf ein
Streumedium in Form einer Scheibe der
Dicke L >> [I* einfillt (Abb. 2a). Die
Start- und Endpunkte der meisten Streu-
wege liegen in der Nidhe der Eintrittsober-
fliche, da die Chance, ein dickes Medium
diffusiv zu durchqueren, sehr viel kleiner
ist als an die Eintrittsfliche zuriickzukeh-
ren. Der Reflexionskoeffizient R betrigt
beinahe 1, und die Transmission ist sehr
klein, ndmlich wie bei der elektrischen
Leitfahigkeit 7" = [*/L. Als giingiges Bei-
spiel denke man an ein Glas Milch, eine
Gewitterwolke oder einen Stapel Papier.
Der laterale Abstand r zwischen Start-
und Endpunkt ist eine breit verteilte Gro-
Be, deren quadratisches Mittel (*) nach
dem Irrflugmodell mit /* und der Kontur-
linge s des durchlaufenen Weges wie
{r*) = sI* skaliert. Genau in Riickstreu-
ung interferieren alle Paare von Pfaden
konstruktiv, die Reflektivitat (in Abb. 2c
Streuintensitdt genannt) liegt daher
zweifach  iiber dem diffusen  Unter-
grund. Mit zunchmendem Streuwinkel 6,
von der Riickstreurichtung (6 = 0) aus
gezihlt, entsteht ein Phasenunterschied
2m v/A sin 6 zwischen den zeitumgekehr-

ten Pfaden. Daher tragen bei endlichem 6
viele Streupfade (fiir kleines @ zunichst
die lingeren Pfade mit dem grofleren r)
nicht mehr zur kohdrenten Riickstreuung
bei. Der maximale charakteristische Win-
kel fiir konstruktive Beitriige betriigt etwa
All¥, da die kiirzesten relevanten Wege,
namlich die der Zweifachstreuung, unge-
fiahr die Linge /* haben.

Zur Messung der kohirenten Riickstreu-
ung (Abb. 2b) wird ein aufgeweiteter pa-
ralleler Laserstrahl durch Reflexion an ei-
nem halbdurchlissigen Spiegel auf die
Probe gebracht und das riickgestreute
Licht durch den Spiegel mit einer auf oo
scharfgestellten Videokamera registriert.
Abb. 2c¢ zeigt den gemessenen Riickstreu-
konus eines gepreBten Pulvers mikrosko-
pischer Bariumsulfat-Kristalle. Proben
solcher Art werden vielfach als weifle Re-
flexionsstandards und diffuse Reflektoren
verwendet. Uber die stationiiren Speckle-
fluktuationen eines solchen festen Prel-
lings wird gemittelt, indem man die Probe
um eine Achse auBerhalb der beleuchte-
ten Zone rotiert.

Dieser seit 1971 diskutierte [4] Effekt, der
erstmals 1984/85 an willrigen Suspensio-
nen submikroskopischer Polystyrolkugeln
nachgewiesen wurde [5], demonstriert be-
sonders klar und direkt die Wichtigkeit

der Interferenzeffekte aufgrund der Zeit-
umkehrinvarianz der Wellenausbreitung
in ungeordneten Medien. In den darauf-
folgenden Jahren wurde die kohirente
Riickstreuung sehr detailliert experimen-
tell und theoretisch analysiert, insbeson-
dere was ihre Abhingigkeit vom Streume-
dium (Teilchengréfie und -konzentration,
Absorption, Probengeometrie) und von
der Charakteristik der Laserstrahlung (4,
Polarisation, Strahldurchmesser, Kohi-
renzlinge) angeht. Fiir grofe Proben
(L>>I*) geben einfache, auf der Diffu-
sionsapproximation basierende Theorien
[6] gute quantitative Ubereinstimmung
mit den Experimenten, wie in Abb. 2¢
illustriert. Die beobachtete Riickstreu-
intensitit liegt sehr nahe beim Zweifa-
chen der inkohirenten Weitwinkelintensi-
tit, und die theoretische Analyse der
Winkelabhingigkeit ergibt in diesem Bei-
spiel einen realistischen /[*-Wert von
knapp 2 pm.

Elektronen versus Licht

Dic Entdeckung der optischen kohiren-
ten Riickstreuung machte ebenfalls deut-
lich, daB mit klassischen Wellen wie
Licht, Mikrowellen oder Ultraschall eine
Reihe von Phinomenen besser, eleganter
und klarer nachweisbar sind als mit Elek-
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Abb. 1: Ein regelloses Interferenzmuster, in der Optik ,.Speckle* genannt, entsteht beim Durch-
leuchten eines Diffusors, hier einer mm-dicken weillen Scheibe aus mikroskopischen Glaspartikeln,
mit Laserlicht. Zur Verdeutlichung der Falschfarbenkodierung der Intensitiit ist das Intensititspro-
fil einer Bildzeile (weill gestrichelt) iiberlagert gezeigt.
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tronen — oder iiberhaupt erst nachweis-
bar werden. Wir beschrinken uns hier auf
die optischen Frequenzen, trotz wichtiger
Beitriige auch im Mikrowellengebiet (sie-
he z. B. [3]). Laserlicht erlaubt eine fast
beliebig gute Kontrolle der Richtung des
einfallenden und detektierten Wellenvek-
tors und der Photonenenergie, und die
Kohirenzldnge ist meist sehr viel grofer
als der in der Probe zuriickgelegte typi-
sche Weg (= L?/I*), selbst fiir stark viel-
fachstreuende Proben (L.>>/*). Da A und
[* in optischen Experimenten sehr viel
linger sind als in analogen elektronischen
Experimenten, konnen kleine ,,mesosko-
pische* Proben (L=/* oder gar L=A1) in
einfacher Weise hergestellt werden. Op-
tisch weille Substanzen zeichnen sich dar-
tiber hinaus durch sehr schwache Absorp-
tion aus, d. h. die Absorptionslidngen sind
in der Regel sehr viel groBer als L2/1*; die
gesamte Probe wird von der Lichtwelle
kohdrent abgetastet, was in elektroni-
schen Systemen nur im Fall verschwin-
dender Temperatur zu erreichen ist. Die
Photon-Photon-Wechselwirkung ist au-
Berdem sehr viel schwicher als die e e -
Wechselwirkung und kann generell ver-
nachldssigt werden. Der eclementare
Streuprozel} ist im Optischen sehr einfach
zu beschreiben, nidmlich nach den wohl-
bekannten Gesetzen der Rayleigh-, Mie-
Streuung oder geometrischen Optik, je
nach TeilchengroBe im Vergleich zu A.
Hinzu kommt die kommerzielle Verfiig-
barkeit gut kalibrierter Streuer, z. B. pro-
zentgenau monodisperser Polystyrolku-
geln mit einer groflen Auswahl von
Durchmessern von einigen 10 nm bis zu
mm. All dies macht die optische Vielfach-
streuung nicht nur als Modell fiir elektro-
nische Systeme interessant, sondern zu ei-
nem faszinierenden neuen und reichen
Forschungsgebiet an sich.

Allerdings sei vermerkt, dall die Analogie
zwischen Elektronen und Photonen nicht
vollstindig sein kann, letztlich sind die
klassische Wellengleichung und die Schro-
dinger-Gleichung verschieden. Elektro-
magnetische Wellen sind transversale
Vektorwellen, was zu einer spezifischen
Polarisationsabhiingigkeit der Streuung
fithrt, im Gegensatz zur skalaren Natur
der quantenmechanischen Wellenfunktion
ohne Spin. Der Querschnitt fiir Storstel-
lenstreuung von Elektronen nimmt mit
zunehmender de Broglie-Wellenldnge ste-
tig zu (da Elektronen eine endliche Ruhe-
masse haben), wohingegen der optische
Streuquerschnitt bei Wellenldngen ober-
halb des Mie-Regimes (2a=A1) schnell,
nimlich nach dem Rayleighschen 4~ %-Ge-
setz abnimmt. Deshalb erscheint bekannt-
lich der Himmel blau. Die Phasen von auf
verschiedenen Wegen gestreuten Elektro-
nen konnen sehr effizient durch Anlegen

eines duberen Magnetfeldes gegeneinan-
der verschoben werden, namlich um je 2n
beim Durchgang eines magnetischen
FluBquants durch die von den Pfaden ein-
geschlossene Fliche. Dies fiithrt zu cha-
rakteristischen Fluktuationen der elektri-
schen Leitfihigkeit mesoskopischer Pro-
ben [2]. Magnetfelder sind daher zweifel-
los das wichtigste Hilfsmittel zum Nach-
weis elektronischer Quanteninterferenzef-
fekte. Der schwicheren Kopplung von
Licht an Magnetfelder iiber die Faraday-
Rotation der Polarisation konnte, wie
weiter unter diskutiert, eine dhnlich ent-
scheidende Rolle bei der Suche nach der
starken Lokalisierung von Licht zukom-
men.

Starke Lokalisierung

Da wie gezeigt der kohidrente Riickstreu-
konus eine Winkelbreite von etwa A/[*
hat, betrigt die zusitzlich in den riickwiir-
tigen Halbraum gestreute relative Intensi-
tit ungefihr (1//*)?. Dies bedeutet — we-
gen der Erhaltung des Photonenflusses —
eine Verringerung der Transmission T um
(MP)°. Da T mit der Diffusionskonstan-
ten D iber T' = 3D/cL verkniipft ist, wird
auch D um den gleichen Faktor kleiner
als der klassische Wert. Der Parameter
M ist also ein Maf} fir die Grofie der
Lokalisierungseffekte durch Interferen-
zen. Im Bereich A/I* << 1 sind T und D
nur wenig beeinflufit, man spricht von
schwacher Lokalisierung. Wir wollen nun
die Streustiirke des Mediums erhdhen, so
dafi A/f* nicht mehr als kleiner Storpara-
meter angesehen werden kann. Das obige
Modell der von Streuung zu Streuung
propagierenden ebenen Wellen sollte zu-
sammenbrechen, wenn die Unschirfe des
Wellenvektors (/*7') vergleichbar mit
dem Wellenvektor (2n/4) selbst wird. Das
Konzept der Wellenausbreitung verliert
dann seinen Sinn. Kohdrente Riickstreu-
ung sollte zunehmend die diffuse Wellen-
ausbreitung behindern und die Transmis-
sion einer makroskopischen Probe verrin-
gern, bis sie nach einem Vorschlag von
Joffe und Regel [7] bei A/f* = 2x sogar
verschwinden sollte. Die dadurch erzeug-
te starke Lokalisierung von Licht [8] wiire
das klassische Analogon der Anderson-
Lokalisierung von Elektronen. Der Nach-
weis starker Lichtlokalisierung ist nicht
nur von fundamentalem und eventuell
technischem Interesse, sondern wiirde
auch das bisher nur auf Modelle (vgl.
Abb. 3) gestiitzte Verstindnis des Uber-
gangs vom schwach lokalisierenden Regi-
me her vertiefen helfen.

Allerdings erweist sich der experimentelle
Nachweis der starken Lokalisierung im
sichtbaren Bereich als schwieriges Unter-
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Abb. 2: (a) Zwei im entgegengesetzten Sinn
durchlaufene Streuwege einer Welle fiihren im-
mer zu konstruktiver Interferenz in Riickstreu-
richtung (P = Transport-Wegliinge, vgl. Text;
r = lateraler Abstand zwischen Start- und End-
punkt; 6 = Strenwinkel). (b) Schematischer
Aufbau zur Messung der kohiirenten Riick-
streuung. (c¢) Winkelabhéingigkeit des Streu-
lichts eines Argon-Laserstrahls (A = 0,514 pm)
an einem weiflen Diffusor in der Nihe der
Riickstreurichtung (€ = (). Die Streuintensitiit
ist auf den diffusen Weitwinkeluntergrund nor-
miert, die glatte Linie entspricht der Theorie

[6].

fangen. Die Griinde dafiir werden ver-
stiindlich, wenn man die optischen Eigen-
schaften sehr stark streuender Proben ni-
her betrachtet: Die Transmission spiegelt
das Verhalten von D sehr viel empfindli-
cher wider als die Reflektivitit (die in
jedem Fall sehr nahe an 1 liegt.) D(L)
kann aus der L-Abhingigkeit der statio-
ndren Transmission bestimmt werden, die
— statt klassisch mit /L — im kritischen
Regime mit 1/L% und im lokalisierenden
Regime mit ¢~ ¥/* abfallen sollte (Abb. 3).
Andererseits fithrt auch Absorption, ver-
ursacht durch Verunreinigungen oder in-
trinsische Absorption der Streuer, zu ei-
ner exponentiellen Lingenabhiingigkeit
der Transmission, weshalb ein eindeutiger
Nachweis von starker Lichtlokalisierung
zuniichst extrem schwach absorbierende,
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sozusagen ,.blitenweille™ Proben voraus-
setzt. Dartiber hinaus ist ein groBer Streu-
querschnitt o* erforderlich, was einem
hohen reellen Brechungsindex n (bei klei-
nem Imaginiirteil) entspricht. Hier bieten
sich TiO, mit n=2,7 oder Diamant mit
n=24 an. Die TeilchengroBe 2a dart
nicht wesentlich kleiner als A sein, da
Rayleigh-Streuung einen intrinsisch zu
schwachen Streuprozell darstellt. Sie darf
auch nicht weit oberhalb 4 liegen, da o*
fiir dielektrische Teilchen im Bereich der
geometrischen Optik immer weit unter-
halb des e¢benfalls unzureichenden geome-
trischen Querschnitts ma” bleibt. o* hat
aber scharfe Maxima im Bereich der reso-
nanten Mie-Streuung (4=2na). Fir TiO»-
Kugeln z. B. von a = 0,09 um Radius in
Luft ist o* bei 4 = 0,514 um immerhin
etwa 5ma’. Nach der einfachen Beziehung
I* = 1/(o*p) (0 = Teilchenzahldichte)
sollte in diesem Fall das Joffe-Regel-Kri-
terium bei einem Volumenanteil von ca.
30% TiO, erreicht werden kénnen.

Uberlegungen dieser Art haben in den
letzten Jahren zu einer Reihe von Experi-
menten gefithrt, ohne daBl jedoch bisher
der Nachweis des kritischen Regimes —
geschweige denn der optischen Lokalisie-
rung — eindeutig gelungen wiire. Drake
und Genack [9] benutzten die Verzige-
rung und Verbreiterung eines psec-Laser-
pulses durch eine dinne Scheibe aus
TiO,-Pulver, um die Diffusionskonstante
und die Absorptionszeit der Photonen di-
rekt als Funktion von 4 zu bestimmen.
Der kleinste, im griinen Licht beobachte-
te D-Wert entspricht [ = 25 nm, also
2nl*/A = 0,3, wenn die Ausbreitungsge-
schwindigkeit im Medium ¢ = cg/n. mit
Hilfe des effektiven mittleren Brechungs-
indexes n. abgeschitzt wird. Ein solch
kleiner Wert von [* klingt aufregend! An-
dererseits fanden van Albada et. al. [10]
an sehr dhnlichen Proben mit 600 nm we-
sentlich groBere /*-Werte, wenn statische
MeBgroBen wie die diffuse Transmission
oder der kohédrente Riickstreukonus ana-
lysiert wurden; Messungen von Photonen-
laufzeiten aus der dynamischen Intensi-
titskorrelationsfunktion  (/()/(dv)) als
Funktion der Frequenzverschiebung ov
der Laserlinie in Transmission und Re-
flektion an denselben Proben ergaben
konsistent grobe [*-Werte, aber kleine
Diffusionskonstanten, was auf eine we-
sentlich kleinere efffektive Ausbreitungs-
geschwindigkeit ¢ hinweist. Nach der Am-
sterdamer Gruppe [10] riithrt dies von der
extrem langen Verweilzeit des Lichtes in-
nerhalb der in Resonanz streuenden Par-
tikel her, deren Berechnung — ohne Be-
riicksichtigung von Lokalisierungseffekten
— auch gut mit den experimentellen Be-
funden iibereinstimmt. Es scheint also, als
seien wir noch ein gutes Stiick weiter von

der Lichtlokalisierung entfernt, als die
obige Abschiitzung oder Genacks Experi-
ment [9] nahelegte. Dies mag mehrere
Griinde haben: Bei den unvermeidbar ho-
hen Teilchenkonzentrationen verursachen
die ridumlichen Korrelationen der Teil-
chenpositionen nicht unerhebliche Kor-
rekturen von /*. Zumindest bei Streuern,
die wie harte monodisperse Kugeln wech-
selwirken (vermutlich aber auch bei an-
ders geformten, polydispersen Teilchen),
fithren die lokalen Interferenzen zwischen
den Teilchen generell zu einer Schwii-
chung der Streustiirke [11] (beispielsweise
bei obigen TiO,-Kugeln um einen Faktor
5). Dariiber hinaus ist unsicher, ob der
Ubergang tatsiichlich bei einem A//*-Wert
von 2w erfolgt. Die Schwierigkeit ist
letztlich, dall wegen des Fehlens einer zu-
verlissigen Theorie fiir den klassischen /-
Wert bei hohen Konzentrationen eine Re-
ferenzgroBe fehlt, mit der verglichen der
Beitrag der Interferenzen zwischen zeit-
umgekehrten Wegen aus den Experimen-
ten abgeleitet werden kénnte.

Ist es moglich, durch Reduzierung der
physikalischen Dimension Lichtlokalisie-

rung zu erzielen, da in Systemen mit Di-
mension = 2 immer Lokalisicrung auftre-
ten sollte? Hier stellt sich dem Experi-
mentator die Schwierigkeit, das Licht
nach ciner Vielzahl von Streuungen am
Verlassen der niederdimensionalen Probe
zu hindern, weil dies einem Absorptions-
prozell gleichkime. Versuche mit hoch-
gradig orientierten Biindeln sehr anisotro-
per Fasern oder mit Streuern, die zwi-
schen Spiegeln in einer Ebene gehalten
waren. haben denn auch bisher noch kei-
ne nennenswerten Resultate gebracht.

Fluktuationen

Im folgenden wollen wir die durch Viel-
fachstreuung erzeugten Specklemuster ge-
nauer betrachten, denn die Anniherung
an den Lokalisierungsiibergang sollte sich
auch in den Intensititsfluktuationen wi-
derspiegeln. Ein Speckle (Abb. 1) kann
am besten durch die Verteilungsfunktion
der Intensitit / und die Korrelationsfunk-
tion C(x) = <]((l)l(x)> als Funktion einer
experimentell variablen Grobe x, z. B.
dem Streuwinkel oder der Wellenlinge,

o klassische Photonendiffusion
0 -
schwache Lokulisierur-\g— i
\ anomale
=] \ Diffusion
@
e \
= N
Z ~ i :
S m el kritisches Regime
eole o s a0 e T
2 !
v ¢
2 1
= '
o \
1
1
1
\
A “
b Ubergang zur
h il L starken Lokalisierung
e s e e e e e R T R
0 ¢

Probengrofe L

Abb. 3: Ubergang von schwacher zu starker Lichtlokalisierung. Solange die Lichtwellenlinge sehr

viel kleiner als die mittlere freie Weglinge [* ist, haben wir mit klassischer Photonendiffusion zu
tun: Die Diffusionskonstante D, = ¢/*/3 ist unabhiingig von der GriBle L der Probe. Schwache
kohiirente Riickstreuung fiihrt zu einer leichten Erniedrigung der Diffusionskonstanten auf allen
Liingenskalen groBer als [+, Mit zunehmendem A//* werden die Riickstreueffekte groBer. Nach der
Skalentheorie [8] des Metall-Isolator-Ubergangs sollte D nun lingenskalen-abhiingig werden. Jeder
Streuer in einer Schleife kann nidmlich wieder als Ausgangspunkt neuer Schleifen angesehen
werden, die wegen kohiirenter Riickstreuung das Photon mehr als im klassischen Fall bei ihm
lokalisieren. Daher sollten lange Schleifen (die ja bei groferem L hiiufiger sind) eine kleinere
effektive Diffusionskonstante haben als kleine Schleifen. Die Theorie [8] sagt fiir dieses Gebiet der
anomalen Diffusion D = DyI*/L voraus. Der obige Korrekturfaktor (1 — A/2m/*) definiert eine neue
Linge, die Korrelationslinge 5 = [*/|1 — A/2al*|, die die riiumliche Ausdehnung des anomalen
Regimes charakterisiert. Oberhalb £ wird die Diffusion wieder klassisch, d. h. L-unabhiingig, und
nimmt den Wert D = Dyl*/E an. Am Ubergang zur starken Lokalisierung (/I* = 2n) divergiert die
Reichweite &, und die makroskopisch beobachtbare Diffusionskonstante verschwindet. Jenseits des
Ubergangs wird die Wellenausbreitung iiber groBe Distanzen unmiglich, sowohl die Wellenintensi-
téit als auch die Diffusionskonstante und die Transmission fallen exponentiell mit /L ab. Daher wird
£ auch ,,Lokalisierungsliinge** genannt.
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charakterisiert werden. Die Mittelung
geht dabei iiber viele verschiedene Speck-
lepunkte oder -muster. Fir willkiirlich
tiber 2 m verteilte unkorrelierte Phasen
der zu jedem Specklepunkt beitragenden
Partialwellen ergibt sich eine Gaul3-Ver-
teilung der Gesamtamplitude, was einer
exponentiellen Verteilung der Intensité-
ten entspricht. Dies kann sehr schon in
Abb. I beobachtet werden, wo dunkle
Zonen sehr viel hiaufiger auftreten als hel-
le. Ein hell leuchtender Fleck ist das Re-
sultat einer recht unwahrscheinlichen
konstruktiven Interferenz fast aller Par-
tialwellen. Phasenkorrelationen zwischen
den verschiedenen Streuwegen fiihren zu
Abweichungen von der exponentiellen In-
tensititsverteilung.

Wir beschrinken uns im weiteren auf die
Korrelationsfunktion. C(x) ist das ensem-
blegemittelte Produkt von zwei Streuin-
tensititen, also von vier optischen Fel-
“=rn, wobei sich jedes Feld aus den Bei-
adigen € aller Pfade zusammensetzt. Falls
keine Korrelationen zwischen den Streu-
pfaden existieren, besteht C{(x) nur aus
Beitrigen der entlang der einzelnen Pfade
gestreuten Felder £(0)e*(x), da alle Pro-
dukte zwischen Feldern verschiedener
Pfade im Mittel verschwinden. Diese Si-
tuation ist in Abb. 4a skizziert. Korrela-
tionen zwischen den Feldern verschiede-
ner Pfade kommen dadurch zustande, dal}
zwei Streupfade einen oder mehrere ge-
meinsame Streuer besitzen, dal} sich also
Pfade kreuzen (Abb. 4b, ¢). Diese Korre-
lationen im Specklemuster werden bei
Anniherung an den Lokalisierungsiiber-
gang und bei sehr kleinen Proben zunch-
mend wichtiger.

Betrachten wir zunichst C;: Bei makro-
skopisch grofien Proben im Bereich der
~chwachen Lokalisierung wie dem in Abb.
vorgestellten BaSO,-Pulver ist C; domi-
nant (/g = 107° in diesem Fall). Die
mittlere quadratische Phasenverschiebung
zwischen den in Abb. 4 schwarz und ge-
strichelt gekennzeichneten Feldern, die
z. B. beim Verschieben der Teilchenposi-
tion gegeneinander entsteht, nimmt linear
entlang der Kontur s eines Streupfades zu
(und erreicht nach einer gewissen Linge
so den Wert 71%). Die Korrelationsfunktion
fillt daher mit exp(—s/s;) entlang der
Kontur ab. Da in Transmission durch eine
Scheibe die Wege eine charakteristische
Linge s = L*/I* besitzen, wird C, nihe-
rungsweise € = cxp(-LZ/i*s;.). In Refle-
xion sind die Weglingen sehr viel breiter
verteilt, daher variiert C; wesentlich lang-
samer (nimlich wie exp(—(/*/sy)"?). Der
Fall der Transmission soll nun an einem
neuen Experiment [13] aus unserem La-
bor illustriert werden, ein Beispiel zur
Reflexion folgt im nichsten Abschnitt.

Licht ist eine Vektorwelle und wird durch
Vielfachstreuung depolarisiert, das kann
man an der Depolarisation der diffusen
Strahlung der Wolken im Vergleich zur
Polarisation des blauen Himmels leicht
beobachten. Magnetfelder erzeugen be-
kanntlich eine Faraday-Rotation der Pola-
risation, deren Wert proportional zum
Feld H, zur Faraday-Konstante V' des Ma-
terials und zu der geradlinig im Feld
durchlaufenen Strecke ist. Der Rota-
tionssinn hingt von der Ausbreitungsrich-
tung beziiglich H ab. Kann man dann er-
warten, dafb der Faraday-Effekt im Be-
reich der Vielfachstreuung zu nach aufien
sichtbaren Effekten fiithrt? Abb. 5 zeigt
den Ausschnitt eines Transmissionsspeck-
les einer 1,2 mm dicken Scheibe eines
eingefrorenen Faraday-Glaspulvers, auf-
genommen durch einen linearen Polarisa-
tor, links ohne, rechts mit Magnetfeld. Im
starken Feld hat sich das Muster fast voll-
stindig verindert, die Korrelationsfunk-
tion C(H) ist auf sehr kleine Werte abge-
fallen (Abb. 6). Der Abfall folgt in etwa
einer Gaul-Kurve. Um diese Beobach-
tung zu verstehen, miissen wir uns verge-
genwiirtigen, dall — trotz der Depolarisa-
tion des gemittelten transmittierten Lichts
— jeder Specklepunkt wegen der vollstin-
dig kohidrenten Ausbreitung durch die
ganze Probe einen eigenen wohldefinier-
ten Polarisationszustand hat. Der Fara-
day-Effekt fithrt nicht zu einer gleichfor-
migen Rotation der Polarisation aller
Specklepunkte, da die verschiedenen
Pfadgeometrien und -lingen Beitrige ver-
schiedener Amplitude und verschiedenen
Vorzeichens geben: Die mittlere Rotation
ist null, nicht aber ihre Varianz. Der mitt-
lere quadratische Rotationswinkel auf der
elementaren Lingenskala fiir gradlinige
Ausbreitung, [*, ist von der GroBenord-
nung VZHI2 d. h. sy = U/VZH?I*, und
C,(H) sollte etwa wie exp(—V>H?L?) ab-
fallen. Die durchgezogene Linie in
Abb. 6 stellt das Resultat der Theorie
dar, die gut mit den Messungen iiberein-
stimmt. Das Verstiindnis des Faraday-Ef-
fekts in Vielfachstreuung eroffnet zum ei-
nen die Moglichkeit der Messung von Fa-
raday-Konstanten in diffusen Medien,
zum anderen konnte der Faraday-Effekt
auch zu einem wichtigen Hilfsmittel bei
der Suche nach dem kritischen Regime
und dem optischen Lokalisierungsiiber-
gang werden, da Faradav-Rotation die
Zeitumkehrinvarianz der Wellenausbrei-
tung zerstort. In starken Magnetfeldern
sollten kohirente Riickstreuung und Lo-
kalisierung unterdriickt werden, eine
stark streuende Probe mit groBlem Fara-
day-Effekt im hohen Feld diirfte der idea-
len. bisher vergeblich gesuchten Refe-
renzprobe recht nahe kommen.

Einige Worte zu > und Cs: Die C>-Kor-

Abb. 4: Neue Korrelationen in optischen Speck-
les. Ein durch Vielfachstreuung erzeugtes Speck-
lemuster unterscheidet sich vom Specklemuster
einer rauhen Metalloberfliche durch grifiere
Korrelationen, die durch Variation (dx) der
Wellenliinge oder des Beobachtungswinkels
sichtbar gemacht werden konnen: Die Korrela-
tionsfunktion C(dx) der gestreuten Intensitiit
setzt sich aus drei verschiedenen Beitrigen C,,
C, und C; zusammen [12]: (a) Der grobBite Teil des
Lichtes wird auf unabhingigen Pfaden gestreut.
Zu Cy(dx) tragen nur die Produkte von entlang
einzelner Pfade gestreuten Feldern £0) ( )
und £5(dx) (———) bei. — (b) Bei einmaliger
Kreuzung von zwei Streupfaden ergibt sich die
Maglichkeit des Austauschs der beiden Felder
#0) und #£*(x) am Kreuzungspunkt. Nach dem
Kreuzungspunkt tritt dann keine Phasendiffe-
renz mehr auf, was die Intensititsfluktuationen
im Specklemuster reduziert und diesen Anteil
C,(dx) der Korrelationsfunktion unabhiingig
vom Beobachtungswinkel macht. — (¢) Zweima-
lige Kreuzung und zweimaliger Austausch der
Felder verringert die Intensititsfluktuationen
noch mehr und fiithrt zu einem besonders interes-
santen langreichweitigen Beitrag, C,(dx), der
weder vom Einfalls- noch vom Beobachtungs-
winkel anhiingt. Bei Transmission durch eine
scheibenformige Probe der Dicke L. und Breite W
kann die Wahrscheinlichkeit (iiblicherweise mit
1/g bezeichnet) einer solchen Kreuzung leicht aus
der Anzahl der miglichen Streupfade, ihrer cha-
rakteristischen Linge L*/* und ihrem Durch-
messer A geometrisch abgeschiitzt werden. Fiir
einmalige Kreuzung irgendwo entlang des Pfa-
des erhilt man 1/g = JI* AL/W?, fiir zweimalige
Kreuzung 1/g” etc. Im Bereich schwacher Loka-
lisierung und grolier Proben ist 1/g << 1, also
Cy >> C3 >> Cs.
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relationen im Specklemuster entstehen
iiber einmalige Kreuzung von zwei Pfaden
und beruhen auf dem Austausch der opti-
schen Felder zwischen den Pfaden. Wird
etwa die Wellenlinge oder die Einfalls-
richtung des Laserstrahls variiert, tritt bis
zur Kreuzung ein Phasenunterschied zwi-
schen den Feldern auf, vom Kreuzungs-
punkt ab aber nicht mehr. Daher ist die
kumulierte Phasenverschicbung entlang
eines Pfades im Mittel geringer als im Fall
(', und die abgestrahlte Intensitit der
Beitrige zu (C, ist unabhéngig von der
Beobachtungsrichtung, im Gegensatz zu
den starken Specklefluktuationen C,.
Man kann also durch Mittelung iiber viele
Beobachtungswinkel € eliminieren und
so die kleinen C,-Fluktuationen sichtbar
machen. Auf diese Weise gelang es kiirz-
lich der Amsterdamer Gruppe [14], C; als
Funktion der Frequenzverschicbung (dv)
des Laserstrahls zu messen. In guter
Ubereinstimmung mit der Theorie fallt
C,(dv) sehr viel langsamer als exponenti-
ell ab, da die Kreuzungspunkte willkiir-
lich tiber die Probe verteilt sind, was zu
einer breiteren Verteilung der zur Pha-
senverschiebung beitragenden Pfadseg-
mente fithrt. Zweimalige Kreuzung von
zwei Streupfaden (C3) erméglicht zweima-
ligen Austausch der Felder, so daB die
entsprechenden Beitriige zur Intensitit
unempfindlich gegen Anderung des Ein-
falls- und Beobachtungswinkels sind. Die
Fluktuationen hiingen also nur von inne-
ren Phasenverschiebungen auf der Strek-
ke zwischen beiden Kreuzungspunkten ab
und sollten sich in der integrierten diffu-
sen Transmission bei diffuser Beleuchtung
bemerkbar machen. Diese Fluktuationen,
die abtastbar wiren durch Veridnderung
der Laserfrequenz, der Positionen der
Streuer oder ein (allerdings sehr starkes)
Magnetfeld. lieBen sich bisher noch nicht
beobachten. Ihr Nachweis wire von be-
sonderem Interesse, da sie den sogenann-
ten ,universellen Leitfihigkeitsfluktuatio-
nen* bei Metallen entsprechen.

Anwendungen

Das bessere Verstindnis der optischen
Vielfachstreuung hat auch zu einigen
grundsitzlichen Untersuchungen mit po-
tentiellen Anwendungen gefiihrt, iiber
den schon oben erwihnten Faraday-Ef-
fekt hinaus. Als bisher wichtigstes Bei-
spiel sollte man die stark streuenden Sus-
pensionen kolloidaler Teilchen in Brown-
scher Bewegung anfiihren. ,,Quasielasti-
sche* Lichtstreuung ist seit langem eine
wichtige Methode zur Teilchengrofenbe-
stimmung, blieb aber bisher im wesentli-
chen auf Einfachstreuung beschrinkt. Bei
dieser Methode werden die zeitlichen
Schwankungen des in eine feste Richtung

Abb. 5: Ausschnitt eines Transmissions-Specklemusters, das sich durch Faraday-Rotation im hohen

Magnetfeld stark veriindert.

gestreuten Lichts (mit Streuvektor g) ge-
messen, und aus der typischen Fluktua-
tionszeit, diec mit ¢* und der Diffusions-
konstanten D der Teilchen abnimmt, er-
gibt sich die Teilchengrobe 2a und ihre
Verteilung nach der Stokes-Einstein-Be-
zichung zwischen Dy und a. Bei Vielfach-
streuung verliert man die experimentelle
Kontrolle iiber ¢, da entlang der Streu-
pfade viele verschiedene Streuwinkel vor-
kommen. Durch die stochastische Bewe-
gung der Streuer treten bei jeder Streu-
ung willkiirliche Phaseninderungen des
Lichts auf, deren Mittelwert iiber viele
Streupfade verschwindet, nicht aber ihre
mittlere Schwankung. Die typische Fluk-
tuationsrate pro Streuung ist jetzt
Dr(g*), also von gleicher GroBenord-
nung wie bei der Einfachstreuung 1/7,
(= D+/A%), aber da sukzessive Streuungen
entlang eines Pfades unabhiingig sind, er-
gibt sich nach N Streuungen eine Ver-N-
fachung der Schwankungsrate. Da in
Transmission N = L*/[** ist, nimmt die

charakteristische Abklingrate mit L? zu
und wird bei geniigend dicken Proben we-
sentlich groBer als 1/z,. Daraus ergibt sich
erstmals die Moglichkeit, mit Lichtstreu-
ung Bewegungen auf Lingenskalen we’

kleiner als 4, bis hin zu einigen nm (!) za-
untersuchen. Erste Messungen der Kurz-
zeit-Diffusion kolloidaler Teilchen und
deren Beeinflussung durch hydrodynami-
sche und sterische Wechselwirkung liegen
bereits vor [11, 15]. In Riickstreuung va-
riert C,(r) nicht mit einer charakteristi-
schen Abklingrate, da N eine breit ver-
teilte GréBe ist. Die Theorie [15] sagt ein
Potenzgesetz voraus (1 — (#/73)"" bei klei-
nen Korrelationszeiten ¢). Abb. 7 zeigt als
Beispiel die gemessene Korrelationsfunk-
tion des gestreuten Feldes fiir einige wab-
rige Suspensionen von Polystyrolkugeln
mit verschiedenen Durchmessern. Man
erkennt deutlich das fiir Riickstreuung ty-
pische r'-Verhalten bei kleinen ¢. Alle
Kurven skalieren nach (#/27,)"” mit der
Riickstreuzeit 7. die proportional zum
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Abb. 6: Der Faraday-Effekt im Vielfachstreuregime manifestiert sich durch den Zerfall der Korre-
lationsfunktion des Specklemusters im Magnetfeld. Die Messungen (@) folgen der Theorie fiir C,(H)

(durchgezogene Kurve).
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Abb. 7: Die quasielastische Vielfachstreuung von Licht erlaubt eine genaue Bestimmung der Teil-
chengrifie in Suspensionen Brownscher Streuer. Die gemessenen dynamischen Korrelationsfunktio-
nen des fluktuierenden Streulichts skalieren entsprechend der Theorie fiir Vielfach-Riickstreuung

nach (#2a)"* mit dem Teilchendurchmesser 2a.

Teilchendurchmesser ist. Die Daten stim-
men ohne anpalbaren Parameter inner-
halb weniger Prozent quantitativ mit der
Theorie iiberein. Solche Messungen kon-
nen also zur Bestimmung der Teilchen-
grofe benutzt werden, was den Anwen-
dungsbereich der quasielastischen Licht-
streuung wesentlich erweitert. Besonders
wichtig konnte dies fiir konzentrationssta-
bilisierte Dispersionen werden, bei denen
die Teilchengrobe von der Verdiinnung
abhangt.

Andere Formen der Relativbewegung der
Streuer, wie sie z. B. durch Scherstro-
mung [16] oder durch Ultraschall erzeugt
werden, ergeben andere, sehr charakteri-
stische dynamische Fluktuationen der
Specklemuster, die in dhnlicher Weise wie
die Brownsche Bewegung zu analysieren
sind. Im Scherfeld ist die Abklingrate der
Fluktuationen proportional zur Differenz
der Stromungsgeschwindigkeit auf der
Skala /*, im Ultraschallfeld oszilliert die
dynamische Korrelationsfunktion C(#) bei
der Schallfrequenz mit einer zur Schallin-
tensitdt proportionalen Amplitude. Dabei
ist hinsichtlich potentieller Anwendungen
besonders interessant, dall sich alle Bewe-
gungsarten wie diese, bei denen die mitt-
lere quadratische Phasendnderung zwi-
schen sukzessiven Streuprozessen propor-
tional zu [** ist, in Transmission durch
eine von [* unabhiingige Korrelations-
funktion auszeichnen. Es ergibt sich dar-
aus in der Praxis die Moglichkeit, Scher-
gradienten in diffus streuenden Medien,
z. B. in schlammigen Flissen oder in
Wolken, ohne Kenntnis der optischen Ei-
genschaften des Mediums zu bestimmen.

Ausblick

Wir haben gesehen, daf sich das so kom-
plex erscheinende Problem der kohéren-
ten Ausbreitung von Lichtwellen in unge-
ordneten. stark streuenden Medien mit
einfachen Prinzipien der statistischen Phy-
sik beschreiben ldbt, jedenfalls im Gebiet
der schwachen Lokalisierung. Nicht zu-
letzt durch gegenseitige Stimulierung von
Festkorperphysikern und Optikern konn-
ten eine Reihe iiberraschender Interfe-
renzffekte klassischer Wellen entdeckt
und verstanden werden. Dies fiithrt zu ei-
ner neuen, vielseitig verwendbaren Spek-
troskopie. Interessante ~Anwendungen
sind denkbar zur Untersuchung von zahl-
reichen heterogenen natiirlichen und syn-
thetischen Materialien, von Milchproduk-
ten bis zu Wolken, von Sonnencremes bis
zu Anstrichfarben, beim Vermessen der
Hautdurchblutung oder bei der Lokalisie-
rung von Blutgerinseln im Hirn, um nur
einige bereits aufgegriffene Fille zu nen-
nen. Das Regime starker Lichtstreuung
(A/l* = 2m) ist ein attraktives Forschungs-
gebiet mit vielen offenen theoretischen
und experimentellen Fragen, dessen Fas-
zination auf der grofien Prizision und Se-
lektivitit optischer Methoden beruht.
Hier konnte hohen Magnetfeldern eine
wichtige Rolle zukommen, z. B. bei der
Suche des optischen Analogons der uni-
versellen Leitfahigkeitsfluktuationen oder
der starken Lokalisierung.

B

Ich danke der Deutschen Forschungsge-
meinschaft fiir finanzielle Unterstiitzung,
und meinen involvierten Mitarbeitern.
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