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Chapter　1

Introductory　Remarks

1．1　Overview

Light　will　pass　through　a　medium　as　long　as　physical　properties　related　with　the　group

velocity　of　the　wave　is　uniform　in　the　medium，　which　are　characterized　by　its　permittivity

and　permeability．　Whenever　there　are　spatio－temporal　discrete　variations　in　the

permittivity　and　permeability　due　to　the　presence　of　particle　or　small－scale　density

fluctuations，　part　of　the　light　radiation　is　scattered　in　all　directions　with　some　frequency

changes．　This　is　the　light　scattering　phenomenon．

　　The　scattering　of　light　exists　everywhere　around　us　and　is　a　quite　familiar　phenomenon．

Hardly　ever　is　light　observed　directly　from　its　source．　Most　of　the　lights　we　see　reach　our

eyes　in　an　indirect　way．　booking　at　an　object　such　a　tree，　or　a　house，　we　see　diffusely

reflected　sunlight．　Looking　at　clouds　in　the　sky，　we　see　scattered　sunlight．　The　blue　and

red　colors　of　the　sky　in　the　daytime　and　sunset　are　caused　by　the　scattering　of　sunlight　by

the　air　molecules．　To　give　other　interesting　examples　of　optical　phenomena　in　the

atmosphere，　the　rainbow，　the　glory，　the　corona，　and　the　halo　are　due　to　scattering　either　by

aerosols，　by　ice　crystals，　or　by　water　droplets．　The　turbidity　in　liquids　or　solids　results

from　the　scattering　of　light　in　which　they　are　viewed，　either　by　their　constituent　molecules

or　by　suspended　particles．

　　The　scattering　of　light　is　one　of　the　most　important　and　powerfu1　sources　to　provide

information　about　the　structure　and　dynamics　of　a　medium．　There　are　two　classes　of

problems　to　extract　the　information　from　scattered　lighトthe　direct　scattering　problem　and

the　inverse　scattering　problem．　The　direct　scattering　problem　is　to　calculate　theoretically，

to　observe　experimentally，　or　to　simulate　numerically　the　scattering　by　a　well－defined

system．　The　inverse　scattering　problem　is　to　characterize　the　system　from　a　knowledge　of

light　scattering　obtained　by　experiment　or　observation．　ln　the　succeeding　subsectionf　，　we

summarize　the　development　and　application　of　the　light　scattering　along　the　history　of
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scattering，　classifying　the　four　categories：　light　scattering　formulation　by　a　single　particle，

intensity　of　light　scattering，　spatial　behavior　of　light　scattering，　and　light　propagation　and

scattering　in　random　media．

1．1．1　Light　scattering　by　a　single　particle

The　concept　of　relating　light　scattering　to　media　dates　back　to　the　19th　century　when　J．　B．

Richter　reported　observations　of　the　phenomenon　of　light　scattering　by　colloidal　gold．

After　him，　M．　Faraday　reported　an　observation　of　light　scattering　phenomenon　by　various

metallic　particles　in　colloidal　suspension　［1］．

　　The　first　scientific　light　scattering　experiment　was　performed　by　Tyndall　in　1869　［2，3］，

who　observed　the　natural　light　scattered　by　particles　whose　size　was　small　compared　with

the　incident　wavelength　and　noticed　the　appearance　of　a　blush　hue　in　the　scattering

radiation．　These　experimental　studies　were　followed　from　1871　onwards　by　Lord

Rayleigh’s　theoretical　works　［4，5］．　He　explained　the　observed　color　and　polarization　of

the　sunlight　scattered　in　the　atmosphere，　where　he　concerned　scattering　from　assemblies　of

non－interacting　particles　sufficiently　small　compared　to　the　wavelength　of　light　to　be

regarded　as　point－dipole　oscillators．　ln　1881，　he　also　expanded　an　approximate　theory　for

particles　of　any　shape　and　size　having　a　relative　refractive　index　approximately　equal　to

unity　and　found　that，　for　non－interacting，　non－absorbing，　and　optically　isotropic　particles

with　sizes　very　smaller　than　the　wavelength　of　the　incident　light，　the　amount　of　scattering

should　be　inversely　proportional　to　the　fourth　power　of　the　wavelength　［6］．　The　theory　of

scattering　by　particles　with　sizes　very　smaller　than　the　wavelength　of　the　incident　light　is

now　known　as　the　Rayleigh　scattering　after　Load　Rayleigh’s　great　contribution．　He　also

explained　the　blue　color　of　the　sky　and　the　red　sunsets　as　due　to　the　preferential　scattering

of　blue　light　by　the　molecules　in　the　atmosphere　［7］．

ln　subsequent　papers　［8－10］，　Rayleigh　derived　the　fu11　formula　for　sphere　of　arbitrary

size．　For　these　larger　particles，　there　are　fixed　phase　relations　between　waves　scattered

from　djfferent　points　of　the　same　particle，　but　each　scattering　element　of　the　panicle　was

regarded　as　an　independent　point－dipole　oscillator．　Debye　made　further　contributions　to

the　theory　of　these　large　particles　and　extended　the　calculations　to　particles　of　non一
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spherical　shape　［11］．　Gans　also　contributed　to　the　theory　of　large　particles　with　the

relative　refractive　index　approximately　equal　to　one　［12－14］．　The　scattering　by　such　a

particle　is　now　referred　to　as　the　Rayleigh－Debye　scattering　or，　sometimes，　the　Rayleigh－

Gans　scattering．

　　The　exact　solution　to　the　scattering　by　large　particles　with　the　relative　refractive　index

much　larger　than　one　is　a　forrnidable　and　complex　problem．　There　are　not　only　fixed

spatial　relations　between　the　scattering　elements，　there　is　also　a　strong　dependence　of　the

electric　field　amplitude　on　the　position　in　the　particle．　Mie　［15］　and　independently　Debye

［16］　derived　the　exact　solution　of　this　problem　only　for　the　case　of　the　sphere　on　the　basig．

of　the　Maxwell’s　electromagnetic　wave　equation．　This　type　of　scattering　is　now　referred

to　as　theル1ie　scattering，

　　The　scattering　theory　for　a　single　isolated　particle　gives　a　basis　of　the　direct　scattering

problem　and　still　opened　the　way　to　investigation　of　scattering　for　random　media．　All

above　formulae　has　been　well　reviewed　in　major　monographs：　Light　Scattering　by　small

particles　by　H．　C．　van　de　Hulst　［17］　and　Th，e　Scattering　of　light　and　Other　Electromagnetic

radiation　by　M．　Kerker　［18］．

　　History　in　the　subject　about　light　scattering　by　a　single　particle　was　comprehensively

reviewed　by　Logan　［19］，　Lilienfeld　［20］，　and　Kerker　［21］．

1．1．2　Spatial　behavior　of　the　scattered　light

In　condensed　media　or　whenever　the　scatterers　are　close　to　one　another，　a　detailed

computation　of　the　induced　electromagnetic　field　surrounding　a　particle　becomes　very

complex　because　intermolecular　interactions　have　to　be　taken　into　account．　The　jntensity

of　scattering　by　condensed　media　was　less　than　that　predicted　by　single　scattering　formula

by　more　than　one　order　of　magnitude．　This　effect　was　correctly　attributed　to　the

destructive　interference　between　the　wavelets　scattered　from　different　molecules．

Smoluchowski　［22］　and　Einstein　［23］　elegantly　overcame　this　difficulties　by　considering

the　liquid　to　be　a　continuous　medium　and　in　which　thermal　fluctuations　give　rise　to　local

inhomogeneities　and　thereby　to　density　and　concentration　fluctuation，　which　is　known　as　a

flactuation　theory　of　light　scattering．　Moreover，　these　investigations　continue　to　that　on
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the　temporal　behavior　of　the　scattered　light　though　they　did　not　calculate　the　spectral

profile　of　the　scattered　light．　According　to　this　theory，　the　intensity　of　the　scattered　light

can　be　calculated　from　the　mean－square　magnitude　of　fluctuations　in　density　on　the　basis　of

the　statistical　mechanics　approach，　assumed　that　the　locai　density　fluctuation　in

neighboring　volume　elements　could　be　independent　of　one　another．　This　theory　could

explain　the　scattering　of　light　from　pure　liquids　and　predicted　the　enormous　increase　in　the

scattered　ljght　as　the　liquid－gas　critical　point　was　approach．　This　theory　did　not　account

for　the　angular　dissymmetry　of　the　strong　scattering　intensity　in　opalescent　system　but　it　is

remains　valid　for　the　scattering　angle　of　forward　direction．

　　Ornstein　and　Zernike　investigated　the　scattering　behavior　in　opalescent　system　at　the

scattering　angles　deviated　from　the　forward　direction　by　including　the　effects　of　con’elation

between　fluctuation　of　neighboring　volume　elements　［24－26］．　They　showed　that　the

marked　increase　of　the　scattered　light　in　the　turbidity　of　the　fluids　near　the　gas－fluid　critical

point　is　a　consequence　of　the　fact　that　the　pair－correlation　function　of　the　system　near　its

critical　point　becomes　infinity　in　the　long　range．　Later，　the　scattering　from　a　system　of

particles　whose　positions　are　correlated　under　a　government　of　the　pair－correlation　function

was　investigated　by　Zernike　and　Prins　in　connection　with　the　theory　of　X－ray　diffraction　by

liquids　［27］．

　　ln　foregoing　phenomenological　theory，　no　attempt　was　made　to　describe　the　effectg．　of

molecular　optical　anisotropy　on　the　intensity，　angular　dependence，　and　polarization

characteristics　of　the　scattered　light．　Subsequent　works　dealt　with　a　molecular　theory　of

optically　anisotropic　scatterers　［13，14，28］．　in　1940s，　Debye　synthesized　the　Rayleigh－

Debye　scattering　and　the　phenomenological　points　of　view　and　developed　the　light

scattering　as　a　method　for　studying　molecular　weights，　sizes，　shapes，　and　interaction　of

molecules　in　the　solution．　This　is　now　known　as　the　molecular　light　scattering．　Today，

light　scattering　techniques　apply　successfully　in　the　field　of　chemist，　physics，　meteorology，

and　biophysics　［29］．

　　As　one　of　the　interest　application　of　light　scattering　technique，　there　is　a　scattering

phenomenon　by　fractal　aggregates　of　particles　and　fractal　clusters．　The　angular　intensity

distribution　of　the　small－angle　forward　scattering　from　fractal　aggregates　is　given　by　a

structure　factor　that　is　the　Fourier　transformation　of　the　density－density　correlation　function
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and　decreases　with　an　increase　of　the　scattering　angle　in　accordance　with　a　power－law

function，　which　provides　the　fractal　dimension　of　the　medium　［30－32］．　Schaefer　and

Martin［33］　and　Weitz　et　al．　［34］　measured　the　dimension　of　the　colloidal　aggregates　of

small　silica　particles　and　the　aggregates　of　gold　colloids，　respectively．

1．1．3　Temporal　behavior　of　the　scattered　light

There　is　a　development　in　the　studies　of　the　light　scattering　phenomena　in　regard　to　the

influence　of　the　temporal　behavior　of　the　thermal　fluctuation　in　the　medium．　Brillouin

realized　that　the　local　density　fluctuation　in　a　liquid　could　be　considered　as　thermally

excited　sound　waves　［35，36］．　By　retaining　the　temporal　behavior　of　thermal　phonons，

Brillouin　reported　the　first　consideration　of　the　spectrum　of　light　scattered　from　a

condensed　medium，　The　fluctuations　that　propagated　with　a　velocity　give　rise　to

“doublet”　in　the　frequency　distribution　of　the　scattered　light　that　were　shifted　in　frequency

by　an　amount　proportional　to　the　velocity　of　the　fluctuation　from　the　frequency　of　the

incident　light．　Mandel’shtam　had　independently　deduced　the　spectrum　of　light　scattered

by　thermal　phonons　and　obtained　the　frequency　shift　［37］．　This　two　symmetrical

frequency－shifted　components　around　the　unperturbed　spectral　line（Raylei8h伽のare

referred　to　as　the　Mondel’shtam－Brillouin　doublet．

　　Gross　experimentally　observed　the　Mondel’shtam－Brillouin　doublet　and　the　Rayleigh

line　in　his　series　of　light　scattering　experiments　on　liquids　［38，39］．　Landau　and　Placzek

theoretically　explained　the　Rayleigh　line　using　the　non－propagating　local　temperature

fluctuation　［40］．　They　also　showed　that　the　ratio　of　the　integrated　intensity　of　the　central

line　to　that　of　the　doublet　is　determined　by　the　heat　capacity　ratio．　A　fu曲er　fine

structural　change　in　the　spectrum　was　founded　by　Raman　in　relation　to　the　internal

dynamics　of　molecules　in　the　scatterers　［41］．　Though　these　studies　suggest　an

applicability　of　the　light　scattering　to　dynamic　problems　in　studying　a　whole　phase　of

materials　including　gases，　liquids，　and　solids，　accurate　measurements　on　the　spectrum　were

quite　difficult　to　be　done　due　to　the　lack　of　intense　monochromatic　light　sources　and

sufficiently　high－resolution　spectrometers．

　　The　invention　of　the　laser　in　early　1960s　［42］　changed　this　situation　and　these
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measurements　of　frequency　shift　became　a　major　tool　for　investigating　the　characteristics

of　the　medium　that　contains　small　particles　or　small－scale　local　density　fluctuation．　ln

1964，　Pecora　showed　that　the　frequency　profile　of　the　scattered　light　was　broadened　by　the

diffusion　process　of　the　macromolecules　and，　under　certain　conditions，　might　be　used　to

study　rotational　motion　and　flexing　of　macromolecules　［43］．　The　half－width　at　the　half－

height　of　the　central　peak　in　the　spectral　profile　is　a　direct　measure　of　the　translational

diffusion　coefficient　of　macromolecules．　The　first　experiment　using　lasers　as　the　source

of　incident　light　for　the　investigation　of　macromolecule　solutions　was　by　Cummins，　Knable，

and　Yeh　［44］，　and　that　for　pure　fluids　near　the　critical　point　was　by　Ford　and　Benedek　［45］．

This　method　has　been　used　in　monitoring　the　time－dependence　of　the　time－varying

scattered　intensity　from　a　medium　and　measuring　the　dynamic　characteristics　of　scatterers

from　the　mid　1970s　because　of　the　later　successfully　determination　of　molecular　weights

and　shapes，　This　is　now　referred　as　to　the　dynamic　light　scattering　（DLS）　［46，47］．

　　The　maj　or　variation　in　the　DLS　occurred　in　1971，　when　Ware　and　Flygare　reported　DLS

studies　on　bovine　serum　albumin　in　the　static　electric　field　［48，49］．　The　effect　of　applied

electric　field　was　to　superimpose　a　constant　drift　velocity　proportional　to　the

electrophoretic　mobility　of　the　species　on　the　random　Brownian　motion　of　the　charged

particles．　The　resulting　spectrum　was　composed　of　peaks　that　are　Doppler－shifted　from

the　central　frequency．　This　technique　is　referred　to　as　the　Doppler　shift　spectroscopy

［47］．

　　From　an　experimental　point　of　view，　the　new　spectroscopic　technique　called　optical－

mixing　technique　［50，51］　contributed　to　the　development　of　the　DLS　measurements．　The

optical－mixing　technique　classifies　into　the　heterodyne　and　the　homodyne　methods．

These　techniques　permitted　measurements　of　very　small　frequency　shifts　of　the　scattered

light　by　macromolecular　solutions　in　djffusion　process　［44］，　in　fluid　flow　［52］，　and　pure

fluids　near　the　critical　point　［45］．　Another　important　technique　is　the　photon　correlation

spectroscopy　where　photons　of　scattered　light　are　counted　to　compute　the　autocorrelation

function，　which　permits　the　measurements　of　the　extremely　fast　phase　transition　in　real

time　［53］．

　　The　DLS　technique　has　also　been　used　in　measurements　of　the　spatial　characteristics　for

fractal　aggregates　of　particles　and　fractal　clusters．　For　the　fractal　aggregates，　the　first

6

，
髭

珊



cumulant　of　the　temporal　autocorrelation　function　becomes　a　moment　of　the　cluster－size

distribution　function　and，　therefore，　DLS　can　be　available　to　monitoring　the　time

dependence　of　the　growth　process　in　the　aggregation　［31，54，55］．　Weitz　et　al．　measured

the　mean　cluster　radius　of　gold　colloids　with　time　and　found　the　scaling　behavior　of　it　on

time　［54］．　Feder　et　al．　studied　experimentally　the　aggregation　of　immunoglobulin

proteins　of　the　lgG　type　using　DLS　［55］．

1．1．4　Light　propagation　and　scattering　in　disordered　media

The　problems　of　light　propagation　and　scattering　in　disordered　media　such　as　atmosphere，

colloidal　suspension，　and　biological　media　have　become　increasingly　important　in　recent

years．　These　media　are，　in　general，　randomly　varying　in　space　and　time　so　that　the

amplitude　and　the　phase　of　light　may　also　fluctuate　randomly　in　space　and　time，　thus　being

described　in　the　statistical　sense．　Because　of　the　complexities　in　the　phenomenon　of　the

light　scattering，　an　exact　theoretical　analysis　of　the　optical　field　scattered　by　random　media

does　not　exist　yet．　in　this　section，　we　summarize　the　formulations　and　applications　of　the

light　propagation　and　scattering　in　disordered　media．

　　When　the　particle　density　is　tenuous，　the　single　scattering　theory　is　adequate．　ln　the

approximation　called　the　single　scattering　approximation，　it　is　assumed　that　the　incident

light　from　the　source　reaches　the　detector　after　encountering　very　few　particles．　The

scattered　light　is　assumed　to　be　produced　by　a　single　scattering　from　a　particle　and　the

multiple　scattering　is　assumed　to　be　negligible．　The　formulation　for　this　case　has　already

mentioned　in　the　preceding　sections　［17，18，46，47］　and　many　applications　have　been　done．

The　single　scattering　approximation　is　also　identical　to　the　Born　approximation　［56］．

　　As　the　particle　density　increases，　it　is　no　longer　possible　to　assume　that　the　direct　light　is

identical　to　the　incident　light，　the　attenuation　due　to　the　scattering　and　absorption　along

indirect　paths　has　to　be　taken　into　account．　The　scattered　light　in　this　approximation　is

that　the　light　is　scattered　once　by　a　particle　and　attenuated　by　scattering　and　absorption

during　propagation　along　the　scattering　path．　This　approximation　is　referred　to　as　fL’rst－

order　multiple　scattering　［57－60］．

　　The　two　approximations　mentioned　above　become　inadequate　as　the　particle　density

7

崔
「
．
㌔
挙㍑
（

一級

壁

」

　
謬

幽
茜
縄
雛
再
」

轍
灘
．

　灘i・

懸1灘鑛’
　　　　　　ロロ　　　し

　　一一．纒灘、騒



　　　　　ノきゲセ

further　increases　and　the　coherent　intensity　becomes　comparable　to　or　less　than　the

incoherent　intensity．　The　multiple　scattering　becomes　dominant　in　this　situation．

Historically，　there　are　two　distinct　approaches　to　describe　the　light　propagation　and

scattering　in　dense　disordered　media．　One　is　the　radiative　transfer　theory　of　transport

theory　and　the　other　is　the　multiple　scattering　theory　［61－65］．

　　The　transport　theory　deals　directly　with　the　transport　of　energy　through　a　medium

containing　particles　but　not　with　the　wave　equation．　Even　though　diffraction　and

interference　effects　are　included　in　the　scattering　and　absorption　phenomena　by　a　single

particle，　the　transport　theory　ignores　these　effects．　Assuming　with　this　theory，　the

scattered　light　field　is　assumed　to　be　formed　by　the　incoherent　addition　of　scattered　l　ight

rather　than　coherent　addition　since　there　is　no　correlation　between　the　scattered　fields．

The　basic　differential　equation　is　called　the　equation　of　transfer　and　is　equivalent　to　be

ルla・rwell－Boltz〃zann　co〃ision　eguation　used　in　the　kinetic　theory　of　gasses　［66］and　the

neutron　transfer　theory　［67］．　Although　the　transport　theory　was　developed　on　the　basis　of

the　incoherent　addition　of　the　scattered　light，　it　includes　both　the　field　correlation　and　the

polarization　effect　via　a　Stokes　matrix　［68，69］．

　　When　the　volume　fraction　becomes　much　greater　than　190，　the　diffusion　approximation

to　the　transport　theory　gives　relatively　simple　and　good　solutions．　lt　has　been　successfully

used　in　the　analysis　on　the　optical　fiber　oximeter　of　blood　on　the　assumption　that　the　light

scattered　by　many　particles　produces　the　diffuse　intensity，　the　equation　of　transfer　reduces

to　the　diffusion　equation　［70－72］．　The　diffusion　approximation　holds　only　the　field

formed　in　the　region　far　from　the　boundary　and　source　because　of　the　boundary　condition．

　　The　application　of　the　diffusion　approximation　to　the　temporal　behavior　of　the　multiply

scattered　light　is　called　the　dilffusing　wave　spectroscopy　（DWS）　［73－78］．　This　technique

is　an　extension　of　DLS　to　the　dense　disordered　media　and　uses　the　diffusive　nature　of　the

transport　of　photons．　in　the　DWS　theory　that　the　trajectory　traveled　by　an　individual

photon　is　described　as　a　random　waik　and　the　temporal　fluctuation　of　the　scattered　light　is

caused　by　displacements　of　particles　due　to　the　Brownian　motion．　The　temporal

autocorrelation　function　of　the　multiply　scattered　light　is　determined　by　a　Laplace

transformation　of　a　total　path－length　distribution．　The　decreasing　behavior　of　the

temporal　correlation　function　depends　on　the　diffusion　coefficient　of　particles　and，　thereby，
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is　able　to　apply　to　the　measurements　of　the　concentration　and　the　size　of　the　particle．　An

important　feature　is　that　DWS　can　probe　the　particle　motion　over　the　length　scale　of　the

scattering　medium　much　shorter　than　the　wavelength　of　light．　Furthermore，　Wo　et　al．　and

Bicout　et　al．　extend　the　DWS　technique　to　probe　a　velocity　profile　in　liquid　flow　［79，80］．

　　The　other　approach　to　formulate　the　multiple　scattering，　the　multiple　scatterin8　theoり7，　is

originated　from　the　basic　differential　equations　such　as　the　Maxwell’s　electromagnetic

wave　equation　and　the　scalar　wave　equation．　lt　is　based　on　the　differential　of　integral

equations　for　statistical　quantities　such　as　a　variance　and　a　correlation　function．　Early

studies　on　the　multiple　scattering　include　those　by　Ryde　［81］，　Ride　and　Cooper　［82］，　Foldy

［83］，　Lax　［84］，　and　Synder　and　Scott　［85］．　Twersky　extended　these　and　obtained　the

Twersky’s　integral　equation　［68，69，86－90］．　The　analytic　method　based　on　Feynman

diagram　leads　to　the　diagram　representation　of　the　Dyson　equation　for　the　average　field　and

the　Bethe－Salpeter　equation　for　a　correlation　function　as　a　kernel　［91，92］．　This　is

mathematically　rigorous　in　the　sense　that　in　principle　all　the　multiple　scattering，　diffraction，

and　interference　effect　can　be　included　though，　in　practical，　it　is　imposg．　ible　to　obtain

analytically　a　formation　which　includes　all　these　effects．　The　simplest　and　most　useful

approximation　of　this　theory　is　thefirst　order　smoothing　approximation．　The　relationship

between　the　multiple　scattering　theory　and　the　radiative　transfer　theory　was　investigated　by

many　scientists　and　showed　that　they　are　equivalent　to　each　other　under　a　certain　condition

［68］．

　　In　mid　1980，　Tsang　and　lshimaru　［93，94］，　Albada　and　Lagendijk　［95］，　and　Wolf　and

Maret　［96］　experimentally　demonstrated　the　coherent　backscattering　effect　or　the　weak－

localization　ofphotons　which　presented　not　only　a　deviation　from　diffusion　approximation

of　light　but　also　the　precursor　to　the　Anderson　localization　［93－106］．　ln　the　coherent

backscattering　effect，　an　intensity　peak　in　the　direction　of　retroreflection　appears　in　the

angular　dependence　of　the　backscattered　light　in　contrast　with　the　angular　isotropy　in　the

multiple　scattered　light　under　the　diffusion　approximation．　The　multiple　scattering　theory

successfully　explains　this　phenomenon　due　to　the　constructive　interference　between　the

Iight　waves　propagating　along　time－forward　and　一reversed　paths．　ln　the　meteorological

point　of　view，　the　intensity　profile　of　the　coherent　backscattering　contains　the　statistical

information　about　the　structure　of　a　scattering　medium　and　permits　measurements　of　the
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spatial　characteristics　of　particle　distribution．

　　The　main　purpose　of　this　dissertation　is　to　reveal　spatio－temporal　propenies　of　the

coherent　backscattering　of　light　from　dense　disordered　media　and　apply　it　to　measurements

of　a　fractal　aggregate　of　particles　at　the　high　concentration．　ln　the　dissertation，　an　angular

intensity　distribution　and　a　temporal　autocorrelation　function　of　copolarized　and　cross－

polarized　light　distributions　backscattered　multiply　from　dense　disordered　media　are

discussed．　The　investigation　is　conducted　with　the　numerical　simulations，　experiments，

and　theoretical　analyses．

1．2　Organization

The　dissertation　consists　of　ten　chapters．　Chapters　1　and　10　describe　the　lntroductory

Remarks　and　the　Concluding　Remarks，　respectively．

　　Chapters　2－5　are　concerned　with　spatio－temporal　properties　of　the　coherent

backscattering　of　light　from　homogeneously　disordered　media．　ln　Chapter　2，　the　basic

theory　of　light　scattering　is　given　as　preliminary　preparations　for　the　studies　in　the

subsequent　chapters．　The　theories　of　static　light　scattering　by　a　single　particle　are

discussed　based　on　the　Rayleigh　scattering　and　Rayleigh－Debye　scattering　which　is　a　key

theory　in　our　numerical　simulation．　Moreover，　the　coherent　backscattering　of　light　and

DWS　is　explained　under　the　diffusion　approximation．

　　Chapter　3　reveals　theoretically　and　experimentally　the　angular　dependence　of　an

autocorrelation　function　of　the　time－varying　intensity　fluctuation　backscattered　multiply

from　a　dense　disordered　medium．　The　theory　is　derived　under　the　framework　of　a

diffusion　approximation　by　renormalizing　the　coherent　interference　effect　to　the　path－

length　distribution　function．　A　comparison　between　the　theoretical　and　experimental

results　is　canied　out　by　changing　the　diameter　of　scattering　particles．

　　ln　chapter　4，　the　angular　polarization　dependence　of　the　autocorrelation　function　of　the

multiply－backscattered　intensity　fiuctuations　is　investigated　by　means　of　a　Monte－Carlo

simulation．　The　algorithm　of　the　simulation　is　built　on　the　basis　of　the　Rayleigh一一Debye

scattering　theory，　which　enable　us　to　analyze　the　dependence　of　temporal　statistics　on　the

polarization　and　the　particle　size．　A　comparison　of　the　numerical　results　with　the
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experimental　ones　and　the　diffusive　transport　theory　gives　qualitative　discussions　about　the

influence　of　coherent　backscattering　on　temporal　features　of　the　multiply　backscattered

light．　lt　makes　clear　the　limitations　of　simulations　and　the　diffusion　approximation　in　the

theory．

　　Chapters　5－9　are　concerned　with　spatio－temporal　properties　of　coherent　backscattering　of

light　from　a　fractal　aggregate　of　particles．　ln　Chapter　5，　a　free　path－length　distribution

function　（FPDF）　of　the　multiply　backscattered　light　is　theoretically　derived　for　the　fractal

aggregate　of　particles．　An　effective　mean　free　path－length　eD　is　newly　introduced　as　a

measure　of　randomness　from　the　analogy　of　mean　free　path－length　e　for　the

homogeneously　random　medium．　The　validity　of　the　FPDF　is　confirmed　by

demonstrating　agreement　between　the　dimensions　of　media　designed　for　particle

distributions　generated　by　a　random　walk　following　the　FPDF　and　estimated　by　using　a

radius－gyration　method．　Moreover，　the　FPDF　is　applied　to　Monte　Carlo　simulations　for

the　copolarized　light　backscattered　multiply　from　the　fractal　aggregate　of　particles．　As　a

result，　the　validity　of　the　fractal　model　as　the　spatial　structure　of　the　particle　aggregation

and　the　applicability　of　the　derived　FPDF　to　the　numerical　simulation　are　confirmed　from

the　results．

　　The　polarized　peak　intensity　distribution　backscattered　multiply　from　the　fractal

aggregate　of　particles　is　numerically　investigated　using　Monte　Carlo　simulations　in　Chapter

6，　lt　is　confirmed　only　for　the　copolarized　intensity　component　that　an　effective　mean

free　path－length　eD　defined　for　a　fractal　medium　has　the　same　physical　meaning　as　a　mean

free　path－length　e　for　a　homogeneously　random　medium．　The　spatial　structure　in　the

polarized　peak　intensity　distribution　of　coherent　backscattering　of　light　is　discussed　on　the

basis　of　the　two－dimensional　Fourier　transform　relation　between　the　peak　intensity

distributions　in　the　far－field　and　the　boundary　planes．　Finally，　the　empirical　formulae　of

the　decreasing　slope　in　the　copolarized　and　cross－polarized　peak　intensity　distributions　of

the　backscattering　enhancement　with　relation　to　the　fractal　dimension　are　obtained　from　the

results　of　the　Monte－Carlo　simulations．

　　ln　chapter　7，　the　copolarized　and　cross－polarized　peak　intensity　distributions

backscattered　multiply　from　aggregated　and　non－aggregated　particles　in　colloidal
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suspension　are　experimentally　studied．　The　decreasing　behavior　of　the　enhanced

backscattering　of　light　is　studied　by　following　the　aggregation　process　of　particles　in　the

suspension．　The　dimensions　of　media　are　estimated　by　applying　the　decreasing　slope　of

the　peak　intensity　distributions　to　the　empirical　formulae　obtained　in　Chapter　6．　The

relation　between　the　estimated　dimensions　and　the　spatial　structure　of　the　particle

aggregation　is　discussed　to　clarify　the　information　that　they　possess．　The　dependence　of

the　decreasing　behavior　in　the　intensity　distribution　on　the　absorption　of　suspensions　is　also

investigated，　and　shows　that　these　remarkable　properties　are　independent　of　absorption　i　n

the　colloidal　suspension．　As　a　result，　the　spatial　properties　of　the　intensity　enhancement

phenomenon　show　the　ability　to　watch　the　aggregation　process　of　particles　and　to　estimate

the　dimension　for　dense　media．

　　Chapter　8　devotes　the　investigation　on　the　temporal　autocorrelation　function　of　time－

varying　intensity　fluctuations　backscattered　multiply　from　the　fractal　aggregate　of　particles

under　Brownian　motions　in　absorbent　media　by　means　of　the　Monte－Carlo　simulation．

Discussions　are　given　with　relation　to　the　scattering－order　distribution　function　to　compare

the　simulations　with　the　diffusion　approximation．　Angular　dependence　of　the

autocorrelation　function　on　the　dimension　and　the　absorption　of　the　medium　are　clarified．

　　Chapter　9　is　concerned　with　a　study　on　the　temporal　autocorrelation　function　of　time－

varying　intensity　fluctuation　backscattered　multiply　from　a　cluf　ter－cluster　structure　on　the

basis　of　the　results　obtained　in　the　preceding　chapter．　The　cluster－cluster　structure　in　the

fractal　medium　is　replaced　with　a　polydisperse　random　medium　by　renormalizing　clusters

to　panicles　with　different　sizes．　As　the　particle　size－distribution，　a　simple　summation　of

particles　with　two　radii，　a　Gaussian　function，　and　a　power　law　function　are　used　in　the

numerical　simulations．　The　investigation　is　canied　out　about　how　the　cluster－cluster

structure　affects　a　decreasing　rate　of　the　peak　intensity　distribution　and　a　relaxation　time　in

the　autocorrelation　function　of　the　time－varying　intensity．　As　a　result，　it　is　concluded　that

the　temporal　autocorrelation　function　of　the　time－varying　light　intensity　scattered　multiply

from　the　cluster－cluster　structure　is　applicable　to　measure　the　average　cluster　size　of　the

partic｝e　aggregations．

　　ln　Chapter　10，　this　dissertation　concludes　by　surveying　the　main　results　obtained　in

every　chapter．
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Chapter　2

TheoreticaR　Basis

2．1　Single　scattering

This　section　is　concerned　with　the　detail　descriptions　of　the　Rayleigh　and　Rayleigh－Debye

scattering　theories．　The　Rayleigh　scattering　theory　contains　the　important　concept　of　the

radiation　from　an　electric　dipole　oscillator，　which　gives　the　basis　of　the　Rayleigh－Debye

scattering　theory．　The　Rayleigh－Debye　scattering　theory　adopted　in　the　numerical

simulation　has　advantages　in　applicability　to　the　light　scattering　by　a　particle　with　arbitrary

shape　and　in　simplicity　of　description　on　the　polarization　though　it　is　restricted　in　the

relation　between　the　size　and　the　relative　refractive　index　of　the　particle．

2．1．1　Rayleigh　scattering　theory

llluminating　by　a　linearly　polarized　light，　a　dielectric　particle　electrically　polarizes　due　to

the　displacements　of　electrons　in　the　particle．　Assumed　that　the　particle　is　much　smaller

than　the　wavelength　of　light，　the　instantaneous　electromagnetic　field　induced　by　the

incident　light　is　uniform　inside　the　particle　and　only　the　electric　phenomenon　is　effective，

thus　the　particle　being　simply　considered　as　an　electric　dipole．

　　The　internal　electric　field　E　generated　by　applying　external　electric　field　Eo　is　parallel　to

the　external　electric　field　and　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　3E2

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　E＝　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Eo，　（2．1）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　El　＋　2E2

where　Ei　and　E2　are　permittivities　of　the　particle　and　the　external　medium，　respectively．

Outside　the　panicle，　the　field　is　composed　of　the　incident　electric　field，　which　an　electric

dipole　generates．　lf　the　particle　is　assumed　to　be　optically　isotropic，　the　induced　electric

dipole　in　the　particle　also　is　parallel　to　the　external　electric　field　and　the　dipole　moment　is

笥
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　E，　（r）

　　　　g　square　of　both　sides　in　Eq．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Is

where　x　denotes　the　angle　measured

cross　sectlon，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　C

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　sca

given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　P＝47tE，ccE，，　（2．2）

where　of　denotes　the　polarizability　of　the　particle．　For　the　case　of　the　spherical　particle

with　the　radius　a，　the　polarizability　a　is　expressed　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　or＝一EL’；12Z一一　一E2　a3．　（2・3）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　sl　＋　2E2

1f　the　incident　light　oscillates　harmonically　at　an　angular　frequency　to，　the　induced

electrical　dipole　follows　synchronously　so　that

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Peノω1ニ4πε2（］tEoe・itur，　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2．4）

where　t　denotes　time　and　exponential　factor　describes　the　time－dependent　factor．　An

oscillating　electric　dipole　radiates　electromagnetic　wave　in　all　directions　as　the　scattered

light．

　　According　to　the　electromagnetic　theory　［107］，　the　electric　field　of　radiation　by　the

oscillating　electric　dipole　at　the　origin　is　given　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　礁el二野）k×k×P

at　a　position　r　far　away　from　the　origin，　where　k　denotes

dependence　is　dropped．　By　substituting　Eq．　（2．2）

incident　and　the　scattered　electric　field　is　obtained　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一一　aexp（ikr）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　r

The　expression　in　terms　of　intensities　of　incident　and　scattered　light，　l

taking　square　of　both　sides　in　Eq．　（2．6）　as

k4 Pa12

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　r2

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　from　the

Moreover，　the　integration　of　the　scattered　light　over　whole　solid　angl

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　8

＝＝zk
　　3

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2．5）

　　　　　　　　　　　　the　wave　vector　and　time

　　　　　to　Eq．　（2．5），　the　relation　between

　kXkXEo・　（2．6）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　o　and　ls，　is　given　by

I，　sin　2　x，　（2．7）

　scattering　direction　to　the　dipole　axis．

　　　　　　　　　　　　　　　　　e　leads　the　scattering

‘la12．
（2．8）

Equation　（2．7）　shows　that　the　amount　of　scattering　is　inversely　proportional　to　the　forth

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　14
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power　of　wavelength　for　the　case　that　the　single　scattering　is　dominant，　which　causes　the

blue　sky　or　the　red　sunset．　On　the　other　hand，　Eq．　（2．5）　means　that　the　polarization　of

scattered　light　can　be　simply　calculated　from　the　incident　polarization　and　the　scattered

direction．

2．1．2　Rayleigh－Debye　scattering　theory

The　Rayleigh－Debye　scattering　theory　is　valid　for　the　particles　satisfying　the　ass．　umption：

　　　　　（a）　The　relative　refractive　index，　m，　is　close　to　1：　l　m－11　＜＜　1．

　　　　　（b）The　phase　shift　is　small：2kaレn－11《1．

Here　a　is　a　dimension　of　the　particle．　For　spherical　particle，　a　denotes　the　radius．　There

is　a　restriction　on　the　size　of　particles　with　a　given　refractive　index　and，　however，　this

restriction　is　not　as　severe　as　that　of　Rayleigh　scattering　theory．

　　The　concept　of　the　Rayleigh－Debye　scattering　is　that　the　each　volume　element　in　the

scattering　particle　gives　rise　to　the　Rayleigh　scattering　independently　of　the　other　volume

element．　Because　the　field　inside　the　particle　may　be　approximated　by　the　incident　field

under　the　conditions　（a）　and　（b），　each　volume　element　is　illuminated　by　the　incident　beam

and　the　scattered　light　from　it　leaves　the　particle　without　any　scattering　by　others．

However，　the　light　waves　scattered　in　a　given　direction　by　all　volume　elements　interfere

because　of　different　paths　that　scattered　light　propagate　along．

　　To　show　that　the　mathematical　expression　of　the　Rayleigh－Debye　scattering　theory，　the

polarizability　a’＝a／V　per　unit　volume　is　introduced　since　it　is　proportional　to　the

volume　of　a　particle　V．　The　Rayleigh　scattering　by　a　volume　element　dV　is　expressed　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一　a’exp（ikr）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　E，　（r）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　kXkXEodV・　（2・9）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　r

Taking　the　interference　effect　into　account，　the　Rayleigh－Debye　scattering　is　given　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　礁一五ゴexp（蝉レδ（θ・φ・め】一。dV・（2・1・）

where　6（e，¢，r’），　e，¢，and　r’denote　the　relative　phase　difference，　the　zenith　angle　of　the

scattered　direction，　the　azimuth　angle　of　the　scattered　direction，　and　the　position　in　the

15



particle，　respectively．　This　integration　over　the　particle　reduces　to

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　E，（，）．一！2！1’｝VL92SI2S（ig2eXP（ik’）kxk×E，　R（e，¢）　（2．ii）

by　using　new　function　known　as　a　form　factor，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　R（e　，¢）　＝e　．i，exp　［i6（e，¢，　r）　］dv．　（2．12）

Equation　（2．1　1）　demonstrates　that　the　Rayleigh－Debye　scattering　theory　brings　an　angular

dependence　into　the　Rayleigh　scattering　theory　by　the　form　factor　R（e　，¢　）　and，　still，　retains

the　simplicity　in　polarization　of　the　scattered　light．　These　are　the　reason　why　we　adopt

the　Rayleigh一一Debye　scattering　theory　in　our　numerical　simulator．

　　Figure　2．1　show　a　geometry　to　calculate　the　form　factor，　where　O　and　the　vector　OP

being　an　arbitrary　origin　r，　respectively．　n　and　m　are　defined　as　the　unit　vectors　in　the

direction　for　the　incident　light　and　for　the　scattered　light，　respectively．　The　path　from　the

infinitely　distant　source　to　P　is　longer　by　r　・n　than　the　path　to　0．　The　path　from　P　to　the

infinitely　distant　detector　is　shorter　by　r　・m　than　the　path　from　0．　The　phase　lag　of　light

scattered　at　P　over　the　light　scattered　at　0　is　found　by　adding　the　two　effects　and　multiply

by　k　and　6＝kr・（m　一一n）．
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Fig．　2．1　A　geometry　of　the　Rayleigh－Debye　scattering．　m　and　n　denote　the　directions　of　the

incident　and　scattered　light，　respectively．
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　　The　vector　m　一　n　has　the　length　2sin（e　／2）　along　the　bisectrix　of　the　directions　of　m　and

－n．　ln　Fig．　2．1，　the　bisectrix　of　zff　A　OB　is　Oe．　The　plane　brought　through　P

perpendicular　to　this　bisectrix　cuts　it　at　e　so　that　Oe＝　b．　All　points　in　this　plane　have

same　phase　shift　of　6＝kh2sin（e／2）．　This　suggests　an　integration　by　means　of　slice

perpendicular　to　the　bisectrix．　lf　each　slice　has　an　area　S（b）　and　a　thickness　db，　the　phase

function　reduces　to　the　analytical　form　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　R（θ・φ）一÷∫5（わ）expレ2肋sin（θ／2）レわ・　　（2・13）

　　For　the　spherical　particle　with　the　radius　a，　it　is　ready　to　calculate　the　phase　function　by

substituting　x＝　ka，　b＝　za，　u＝　2xsin（e　／2），　and　d＝　zu　to　Eq．　（2．13）．　Then，　the　slice　has　a

thicknes勲and　a　radius伽「7s・that　the　phase血ncti。n　is。btained　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　R（e　，¢）＝ef　exp　（izu　）7u72　（1－z2M　dz　＝G（u　），　（2．14）

where

　　　　　　　　　　　　G噺一・0一～婦（si－sの餅％ω・（2・15）

This　phase　function　is　used　in　our　simulation　to　determine　the　scattered　direction　of　light　at

the　scattering　event．

2．2 Multiple　scattering

障

The　light　propagation　in　the　disordered　medium　is　dealt　with　the　radiative　transfer　theory

which　regards　the　propagation　of　the　light　wave　as　the　transport　of　the　light　energy　［108］．

When　the　volume　density　of　the　disordered　medium　is　much　grater　than　190，　the

propagation　of　light　is　fully　randomized　by　many　scattering　events　and　the　transport　of　the

light　energy　becomes　diffusive　as　the　thermal　diffusion．　This　is　known　as　the　diffusion

approximation　of　light．

　　Let　us　consider　a　specific　intensity　1（r，の，　which　is　the　average　power　flow　density　in　a

given　direction　defined　by　a　unit　vector　s“　wjthin　a　unit　frequency　band　centered　at

frequency　v　within　a　unit　solid　angle，　to　be　incident　to　a　cylindrical　elementary　volume

17
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Fig．　2．2　Propagation　of　specjfic　intensjty　upon　the　volume　ds　in　the　direction　s　and　scattering　of　the

specific　intensity　upon　the　volume　ds　from　the　direction　s’　into　the　direction　s．

with　a　unit　cross　section　and　length　ds，　as　shown　in　Fig．　2．2．　The　volume　ds　contains　p　ds

particles　where　p　is　the　number　of　particles　in　a　unit　volume　and　is　called　the　number

density．　Each　particle　absorbs　the　power　o．1　and　scatters　the　powero，1．　Therefore，

the　specific　intensity　decreases　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　dl（r，S）ニーρds（σ。＋σs）1（r，の＝一ρd・σ，1（r，S）　　　（2．16）

for　the　volume　ds．　At　the　same　time，　the　specific　intensity　increases　because　a　portion　of

the　specific　intensity　1（r，s“’）　incident　to　the　volume　from　other　directions　s“’　is　scattered

into　the　direction　s“　and　added　to　the　specific　intensity　1（r，s“）．　The　scattered　specific

intensity　in　the　direction　sA　due　to　the　incident　specific　intensity　1（r，s“’）　is　expressed　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　O’t　一一t－A　一AtNT（一　一A，N．i．．，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　4n

in　terms　of　a　phase　function　p（s“，s“’）

specific　intensity　from　all　directions　S

by　p　ds　particles　in　the　volume　ds　is　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　P6

p　（s“，　s“’）1　（r，s“’lito’　（2．17）

　of　a　single　particle．　Summing　up　the　incident

＾ノ Cthe　specific　intensity　scattered　into　direction　9

4π’ �戟E卿ω’・ （2．18）
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灘難1・羅

divレ鯛一9・grad・（r・9）ds　　4π’エノ（棚r・鋤

ln　Eq．　（2．19），　it　is　assumed　that　no　quantum－mechanical　emission　occurs．

　　The　total　intensity　1　can　be　divided　into　the　reduced　incident　intensity　1，i　and　the

diffusion　intensity　ld，　which　are　the　no－scattered　and　scattered　components，　respectively．

The　reduced　incident　intensity　decreases　due　to　scattering　and　absorption　and　satisfieg．　the

equatlon

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1，i（r，の

where　the　integration　over　all　tu’　is　taken　to　include　the　contributions　from　all　directions

s“’ D　The　total　contributions　of　Eq．　（2．16）　and　Eq．　（2．18），　the　equation　qf　transfer，　is

obtained　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1（r・のρσノ（r，の＋ρσ　　’（2．19）

Since　the　total　intensity　1（r，s“）＝I

intensity　satisfies　the　equation

　　　　　　　　　　　　ld（r，の

　　　　　　　一ρσノ，，（r，の．

ds

，i（r，s“’）＋Id（r，s“’）　satisfies

　　　　　　　　ds　’　i“X”　4z

E，，　（r，s“）　is　the　equivalent　source　function

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－po

一ρσん（r，s）＋
ρσ’

Eq．　（2．19），

P（δ，の1、ひ，細ω’＋IEr、，i（r，の，

n

　　　　（2．20）

the　diffuse

where

（2．21）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　£，，　（r，s“）一　一（II’llL’　．i，．p（s“，s“’）1，，　（r，s“’）cico’　（2．22）

generated　by　the　reduced　incident　intensity．

　　The　integration　of　Eq．　（2，21）　over　all　4z　of　solid　angle　leads　to　the　conservation　of

energy

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　div　F，　（r）＝　一pa．cU，　（r）＋　po，cU，，　（r），　（2．23）

where　F（r）　and　U（r）　denote　the　flux　density　vector　and　the　energy　density　at　a　point　r

and　are　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　F（1）＝工1微ω　　　（2・24）

and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　U（r）一if，S（r・SUtu，　（2，2s）

respectively．　Equation　（2．23）　physically　means　that　the　outflow　of　the　flux　of　diffuse
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intensity　per　unit　volume　is　equal　to　the　energy　of　the　reduced　incident　intensity　scattered

in　unit　volume　minus　the　energy　of　the　diffuse　intensity　absorbed　in　unit　volume．

　　At　this　stage，　it　is　assumed　that　the　diffuse　intensity　encounters　many　particles　so　that　it

is　scattered　almost　uniformly　in　all　directions　and　its　angular　distribution　is　almost　uniform，

which　is　called　the　diffusion　approximation．　However，　the　angular　distribution　can　not　be

constant　because　if　it　were　constant，　the　flux　would　be　zero　and　there　would　be　no　net

energy　propagation．　Therefore，　the　diffuse　intensity　should　have　slightly　more　magnitude

in　the　direction　of　the　net　flux　flow　than　in　the　backward　direction　and　is　approximated　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・d（r・の一孟σ・（r）＋CF・（r）・乱　　　（2・26）

where　C　denotes　a　constant．　The　constant　C　can　be　determined　by　noting　that

　　　　　　　　　　　　　　　　　　F，　（r）＝　F，　（r）・　s“，　＝．i，．　1，　（r，s“　）lsA・sA，dto，　（2．27）

where　Fdのand　9ブden・te　the　magnitude　and　directi・n・f　F、（r）．　Substituting　Eq．

（2．26）　into　Eq．　（2．27），　C　＝　3／4n　is　obtained　and，　therefore，　the　diffusion　approximation　for

the　diffuse　intensity　is　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・d（r・の読σ・ω＋義F・（7）・9・　　（2・28）

Equation　（2．28）　may　be　regarded　as　the　first　two　terms　of　a　Taylor’s　expansion　of　ld　in

terms　of　the　powers　of　s“・s“ ?　and，　therefore，　the　second　term　of　Eq，　（2．28）　must　be

considerably　smaller　the　first　term：

　　Substitution　of　Eq．　（2．28）　into　Eq．

diffusion　approximation　as

　　　　　　　1、←，の。　　　3

cud　（r）　＞＞　IFd　（r　）1　・

（2．21）　leads　to　the　equation　of　transfer　under　the

　　　　　　　　　ds　4z
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，　（2．29）

　　　　　　　　　　　　　　　　　lltll；9Cu，一一li！ltiliillt－zat　F，・s“＋一EilltllS一‘’Cu，＋一1｝｛tili；LO’Fd・s“p，＋£，，

where　p　i　is　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　冠揮隙ω’・　　　（2・3・）

Equation　（2．29）　presents　the　averaged　forward　scattering　minus　the　averaged　backward

scattering　of　a　single　particle．　ln　the　derivation　of　Eq．　（2．29），　it　is　also　assumed　that　the

　　　　　　　　　　　　　s”・grad　（F，　・s“）9・grad（ノゴ＋
　　　　　　　　　　　4z

　　　　　　　　：！tt2E！t－at　F，．g＋2stZE．s・c
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　　　　　　　　　　ds　r一　4z　O一　’T　T’　Va　N一　i　4z　X‘L　rl　1一　dV　1’　4n　J4；　riV　，Vr　pt　W，

which　is　relates　to　the　conservation　of　momentum　because　the　left　side　means　the　average

increase　of　energy　flux　density　vector　over　all　directions　at　a　point　r　and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　energy
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　momentum　＝

phase　function　p（s“，s“’）　is　only　a　function　of　the　angle　between　s“　and　s“’．

　　The　integration　of　Eq．　（2．29）　multiplied　by　s“　over　all　47t　solid　angle　deriveg．　a　equation

f，．　L’Lik112’　（r，’　S“）s“　d（D　＝　2ii．T　grad　u，　（r）＝一21tii36’　（1　一　p，　）F，　（r）＋　2S．T　．i，f，．，　（r，s”　is“　dco　，　（2・31）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　c　　　’

The　quantity　a，（1－p，）　presents　the　cross　section　of　isotropicically　scattered　component

and　is　called　the　transport　cross　section　o，，．　Physically，　Eq．　（2．31）　means　that　the

momentum　of　diffuse　intensity　decreases　due　to　the　isotropic　scattering　and　the　absorption

and　increases　the　anisotropic　scattering　of　reduced　incident　intensity．

　　Equation（2．23）gives　div　Fd　in　terms　of　Ud　and　equation（2．31）gives　grad乙いn　terms　of

Fd．　Therefore，　Fd　can　be　eliminated　from　these　two　equations　by　taking　Fd　from　Eq．

（2．31）　and　substituting　it　into　Eq．　（2．23）．　As　a　result，　the　differential　equation　for　the

energy　density　Ud　of　the　diffuse　intensity　is　obtained　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Dv2u，　（r）一一　一12　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　U，　（r）＝　S（r）　（2，32）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　e．

in　terms　of　diffusion　coefficient　D＝e“c／3，the　absorption　length　e．＝　1／po．，the　free

path－length　e＝　1／po，，the　transport　mean　free　path－length　e＊＝　1／po，，，　and　the　source

function　due　to　the　reduced　incident　intensity

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　∫ω一一fUr’（r）＋e＊▽・露r’（r・勲・　　（2・33）

Equation　（2．32）　is　the　fundamental　static　diffusion　equation　for　the　averaged　diffuse

tntensity　and　means　that　the　propagation　of　the　diffuse　intensity　becomes　djffusive　in　a

dense　disordered　medium　similarly　to　the　thermal　diffusion．

　　ln　the　preceding　discussion，　it　is　assumed　that　the　specific　intensity，　flux　density，　and

energy　density　are　static，　whereas　they　vary　in　time　in　practical　cases．　ln　the　situation，　the

conservation　of　energy　expressed　in　Eq．　（2．23）　must　be　modified　and，　then，　is　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　div　F，　（r，t）＝一9｛tLs14－L！2d　Sr’t）　一一　p6．cu，　（r，t）＋　po，cu，，　（r，t），　（2・34）
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　e．．　“x”　Dt
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　a

which　is　the　time－dependent　diffusion　equation．

　　Once　the　energy　density　is　found　by　solving　the　diffusion　equation　under　the　appropriate

boundary　condition，　the　flux　density　and　the　diffuse　intensity　are　calculated　from　Eq．　（2．31）

and　Eq．　（2．28）　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Fd　（r，t）＝一一DVU，　（r，t）　（2．36）

and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　Id　（r・s“・t）＝　ii．i一　Ud　（r，t）　一一　zli；D［V　U，　（r，t）］・　s“，　（2．37）

respectively．

　　The　boundary　condition　for　the　diffuse　intensity　ld　is　that　there　should　be　no　diffuse

intensity　at　the　surface　entering　the　medium　from　out　side：

where　the　first　term　shows　a　decrease　of　the　energy　density　of　the　diffuse　intensity　at　a

point　r　and　a　time　t　due　to　the　variation　of　the　energy　density　in　time．　Therefore，　the

diffusion　equation　shown　in　Eq．　（2．32）　is　also　modified　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　Dv2u，（r，t）一　L－u，（r，t）一Q｛tL41z－dd（”t）＝s（r，t），　（2．3s）

倉
1（r，g）＝o

ゐ

・
mω

Fig．　2．3　Geometry　showing　the　directions　s　and　h　for　the　boundary　condition

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　I，　（r，　s“，　t）　＝　O
（2．38）
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when　it　is　pointed　inward，　as　shown　in　Fig．2．3．　However，　According　to　the　diffusion

approximation，　the　diffuse　intensity　has　a　simple　angular　distribution　given　by　Eq．　（2．28）

and　the　diffusion　approximation　is　given　in　terms　of　a　single　scalar　function　Ud．　Thereby，

the　boundary　condition　can　not　be　satisfied　exactly　and　some　approximate　boundary

condition　must　be　considered．　One　such　approximation　is　the　condition　at　a　f　urface　the

total　diffuse　flux　directed　inward　must　be　zero：

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　∫1締・肋＝・・　　　（2・39）

where　fi　is　a　unit　vector　normally　directed　inward　and　the　integration　is　performed　over　2z

solid　angle　in　the　hemisphere　s“・h＞O．　The　boundary　condition　given　by　Eq．　（2．39）　can

be　expressed　in　terms　of　only　energy　density　of　the　diffuse　light　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　£U，　（r，t）一　一li！　［V　U，　（r，t）］tn　＝O．　（2．40）

2．2．1　Temporal　correlation　function

The　diffusion　approximation　of　light　permits　the　theoretical　analysis　of　the　temporal

dependence　of　intensity　fluctuation　scattered　multiply　from　dense　disordered　medium

though　it　can　not　apply　to　the　spatial　dependence　of　fluctuation，　that　is　refeiTed　to　as

speckle．

　　The　temporal　fluctuation　of　the　scattered　light　is　characterized　by　the　normalized

temporal　autocorrelation　function，

　　　　　（E（T　）E　’　（O　））

7・’（T）一

　　　　　　　（IE（ox2）　’
（2．41）

where　E（T）　and　T　denote　the　electric　field　of　the　scattered　light　and　the　delay　time，

respectively．　To　calculate　y（T），　a　single　light　path　through　the　medium　is　first　considered

as　shown　in　Fig　2．4．　For　a　given　sequence　of　scattering　events　at　positions　ri，．．．，r．　and

with　corresponding　successive　wave　vector　transfer　qi　’一ki　一ki一，　，　the　product　of　the

scattered　electric　fields　at　times　T　and　O　is　given　as
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E（n）（T　）E・’・　）’　（・）一E（n・（・1exp｛ノΣ丸・・臥・（τ）一ri（τ）］｝

　　　　　　　　　　　　×E（n）嘱ノ　一ri（・）1
　　　　　　　　　　　Σ丸パ匡．1（・）

　　　　　　　　　　　　i

E（n）（012exp［」’2，　q，・Ari（T）］，

（2．42）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　l

where　Ar，　（T）　＝　r，　（T）　一　r，　（O）　denotes　the　distance　that　the　i－the　particle　movef　in　a　time　t．

　　Assuming　that　the　fields　propagating　along　different　paths　are　added　incoherently，　the

average　contribution　to　the　normalized　autocorrelation　function　of　all　paths　with　the　order

n　is

　　　　　　　　　　　　〈E（n）剛＝・・P（n）〈耳exp［一）1・　（2・43）

In　Eq．　（2．43），　P（n）　is　the　fraction　of　the　total　scattered　intensity　lo　in　the　n－th　order　paths

and〈…＞den・tes　the　average・perati・n・ver　b・th　the卿icle　displacement　be（τ）and

the　distribution　of　the　scattering　vector　g．　Under　the　assumption　that　successive　scattering

events　are　uncorrected　and　particles　displace　due　to　Brownian　motion，　the　average　over　the

particle　displacement　Ar（T）　in　Eq．　（2．43）　yields

0
ゐ

2r

エ7

コ
丸

’
●
、
．

、
．

rn－1

kn－1

’
η

丸
．

Fig．　2．4　A　schematic　illustration　of　a　path　that　light　propagates　along，　The　positions　of　scatterers　and

wave　vectors　of　the　scattered　light　are　labeled　as　ri，　r2，．．．．，　r．一i，　r，　and　ki，　k2，．．．．，k．一i，　kn．　ko　denotes　the

wave　vector　of　the　incident　light．
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＃

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　T，e’

where　To　＝　1／Dpk2．

　　The　total　field　autocorrelation　function　7（T）　is　obtained　by　summing　over　the　scattering

paths　of　all　orders　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　／（T）＝；．，p（n）exp（一S／7｝e．n）・　（2．47）

Taking　the　replacement　of　path－length　s＝ne　and　approximating　the　sum　over　n　by

integral　over　s，　the　temporal　autocorrelation　function　is　finally　formulated　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　7（T）＝f，cop（s）exp（一k／e，s）s，　（2．4s）

where　p（s）　means　the　path－length　distribution　function　of　light．　Eq．　（2．48）　shows　that

the　temporal　autocorrelation　function　of　the　multiply　scattered　light　is　described　as　a

Laplace　transform　of　the　path－length　distribution　function　which　is　obtained　from　the

solution　of　the　diffusion　equation　under　the　appropriate　boundary　condition．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　〈E（n）（T）E（n）’（o）〉＝i，p（n）（exp［一一IZ－Z’SI＞ll－LS！22（A”2（T））］）1，，　（2．44）

where　〈…＞qdenotes　the　average　operation　over　the　distribution　of　the　scattering　vector　q．

For　the　simple　diffusion，〈Ar2（T）〉＝6D，T，　where　Dp　being　the　diffusion　coefficient　of

particles．　The　average　over　the　distribution　of　the　scattering　vector　q　yields

　　　　　　　　　　　　　　　　　　〈Eω（τ）Eω＊（・）〉一・。P（η）expト〈q2＞D，nτ」　　　（2．45）

with　the　first　term　of　the　cumulant　expansion．　ln　Eq．　（2．45），　〈q2＞　means　the　average

over　the　scattering　angle　and　is　given　as　2k　2e／e“　in　terms　of　the　mean　free　path－length　e

and　transport　mean　free　path－length　e’．　The　simple　expression　for　the　contribution　of

the　n－th　order　scattering　path　to　the　autocorrelation　function　is　obtained　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　（E（n）　（T）E（n）＊　（o））　＝　i，p（n）exp（一　£1／71，e．　n），　（2．46）
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2．2．2　Coherent　backscattering　of　light

　　The　intensity　of　light　backscattered　multiply　from　dense　disordered　media　does　not

distribute　uniformly　and　gives　rise　to　an　intensity　peak　in　the　direction　of　retroreflection．

This　is　known　as　the　coherent　backscattering　of　light　or　weak　localization　ofphotons．　Fig．

2．5　shows　intensity　distributions　of　the　backscattered　light　from　suspended　polystyrene

latex　spheres．　The　radiative　transport　theory　of　light　can　not　explain　this　phenomenon．

The　mechanism　of　coherent　backscattering　of　light　and　the　method　to　renormalize　it　into

diffusion　approximation　are　taken　into　consideration．

　　Figure　2．6　shows　a　schematic　illustration　of　two　light　paths．　Both　light　have　the　same

frequency．　The　light　along　the　path　A　has　the　electric　field　Ai．c　with　wave　vector　kAinc．

After　n　scattering　events　at　positions　r，，．．．，r，　and　with　corresponding　successive　wave

vector　transfer　q，　＝k，　一k，一，　，　the　light　emerges　with　electric　field　Af　and　wave　vector　kAf．

The　light　along　the　path　B　with　electric　field　Bi．c　and　wave　vector　kBinc　propagates　in　the

　　　　　　　　　　　　　　　　　（a）　（b）
Fig．　2．5　Typical　intensity　distributions　of　multiply　backscattered　light　under　the　infiuence　of　enhanced

backscattering　for　（a）　copolarized　component　and　（b）　cross－polarized　component．　The　graphs　below

the　pictures　show　the　corresponding　intensity　distributions　along　the　line　through　the　direction　of

retrorefiection．
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inverse　order　along　the　same　path　and　emerges　with　electric　field　Bf一　and　wave　kBf．

the　electric　fields　Af　and　Bf　are　given　by

Aブー

諠m［い一R・）＋髭4紳Z．　k・’（r・・，一r，）］｝

Then，

（2．49）

and

Bf　＝Bi．，GB　exp（」［kBi．，　’（r．　一Ro）＋kBf・　’　（ro　一ri　）＋　Z．　“ki　・　（r，　一r，．，　）］／，　（2・50）

respectively，　where　GA　and　GB　denote　Green’s　functions．

　　When　the　coherent　plane　wave　is　incident　to　the　medium　and　the　scattered　light　is

detected　in　far　field，　Ainc＝Bi．c，　kinc＝　kAin（，＝　kBi，ic，　and　kf＝　kAf＝　kBf　are　hold．　Supposing　that

GA　＝　GB，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　A
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　“’　＝exp｛，1’　［（k　，．，　＋k．　）・　（r　一r’）1｝，　（2．51）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Bo
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Fig．　2．6　A　schematic　illustration　of　two　paths，　A　and　B．　The　positions　of　scatterers　and　wave　vectors

of　the　scattered　light　are　labeled　as　ri，　r2，．．．．，　r．一i，　r．　and　ki，　k2，．．．．，k．一i，　k，，　respectively．　The　light

propagating　along　path　A　is　incident　with　the　electric　field　Ai．，　and　the　wave　vector　kAi．，　and　emerges

with　the　electric　field　Af　and　the　wave　vector　kAf；　The　light　propagating　along　path　B　is　likewise

incident　with　the　electric　field　Bi，，　and　the　wave　vector　kBi，．　and　emerges　with　the　electric　field　Bf　and

the　vvave　vector　kBf；
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in　terms　ofr　＝　r，　and　r’＝　r，　．　Equation　（2．51）　means　that　the　light　waves　along　the　paths

A　and　B　are　coherent　and　interfere　with　each　other　in　the　direction　of　retroreflection　k，　＝

一ki．，．　Therefore，　the　intensity　of　light　has　to　be　added　coherently　and　is　given　as

（A．　＋B．　XA，r　＋B，：　）＝ IAo12＋IB．12

＝　21　A．　12　｛1　＋　Re　exp［」　（k

一2國2紅＋c・s［（k、nc

　　　　　ホ　　　　　　　　ホ

＋AB＋AB　　　θ　　o　　　　　　　　　で，　　θ

　　　　　　　，，，＋丸。）・（　，r－r）聾

　　　　　＋丸。）・←一〆）丑．

（2．52）

Inside　the　brackets，　the　first　term　is　equal　to　the　intensity　added　incoherently　and　the

second　term　shows　the　interference　between　light　waves　propagating　along　time－forward

and　一reversed　paths，　which　are　referred　to　as　the　incoherent　component　and　the　coherent

component，　respectively．　Equation　（2．52）　demonstrates　that　the　intensity　in　the　direction

of　retroreflection　is　twice　compared　with　the　incoherent　component　and　the　coherent

component　decreases　with　an　increase　of　the　backscattering　angle．　lt　is　called　the

coherent　backscattering　effect．

　　The　above　explanation　considerg．　the　contributions　of　only　two　paths．　Taking　the　all

contributions　of　the　intensity　of　light　wave　backscattered　from　the　medium，　the　probability

density　p（r，r’），　which　the　light　is　incident　at　position　r　and　emerges　at　position　r’，　have　to

be　calculated　because　equation　（2．52）　depends　on　r　一一r’．　The　normalized　intensity　of　the

backscattered　light　is　given　by　the　configuration　average　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　I　f　i”　，xr，．　r／．　．．　N／　，xn，，t

　　　　　　　　　　　　　　　　　　Iinc

where　linc　denotes　the　intensity　of　the

approximation，　p（r，r’）　can　be　obtained　from　the

boundary　condition．

fp（r，r’×1　＋cos　［（k　，，，　＋k．　）・　（r　一r’）lldrdr’，　（2．53）

　　　　　　　　　　　　　incoherent　component．　Using　the　diffusion

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　diffusion　equation　and　the　appropriate

2．3　Numerical　analysis　of　multiplle　scattering

2．3．1　Method　of　ray　tracing

The　light　propagating　in　a　medium　undergoes　successive　scattering　events　from　n　particles

located　at　r，　，r，，…」．　，　thus　generating　the　scattered　lights　with　wave　vectors　k，　k，，…k，　at
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Fig．　2．7　Coordinate　systems　defined　in　the　simulation，

every　event．　The　scattering　geometry　is　shown　in　Fig．2．7，　where　two　different　Cartesian

coordinate　systems　are　defined　for　the　absolute　coordinates　（X，Y，Z）　and　the　m－th

scattering　coordinates　（x．，y．，z．）．　The　absolute　coordinate　system　is　defined　in　a　XY

plane　between　a　scattering　medium　and　surroundings．　ln　this　case，　an　origin　is　located　at

the　entrance　position　of　the　incident　light　with　the　wave　vector　k，　and　the　polarization　P，　，

and　Z　and　X　axes　coincide　with　k，　and　P，，　respectively．　The　scattering　coordinate

system　is　defined　with　an　origin　at　the　m－th　scattering　point　corresponding　to　the　last

scattering　event．　ln　this　system，　zm　and　xm　axes　coincide　with　the　wave　vector　k．一i　and

the　polarization　P．一，，　respectively．　After　undergoing　n　scattering　events，　the　scattered

light　emerges　from　the　medium　at　the　point　of　r．　＝＝　（X，，Y．，Z．）　with　the　wave　vector　k，．

The　Monte　Carlo　simulations　are　conducted　by　tracing　all　scattering　events　and　paths．

The　propagation　of　the　light　is　simulated　by　generating　the　random　numbers　of　the　distance

between　the　successive　particles　and　the　scattering　angle　at　the　event　following　a　free　path－

length　distribution　function　and　a　Rayleigh－Debye　scattering　phase　function，　respectively．

　The　distance　vector　r　between　the　successive　scattering　events　is　distributed　following　a

free　path一一length　distribution　function　as

p（r）　＝　texp（一　f　）

（2．54）
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　　In　simulations，　a　random　number　r．

transformation　method［109］：

following　Eq．（2．54）　is　generated　by　means　of　the

配，一
ﾍ（呵P（rU・

（2．55）

where　u，　is　a　random　real　number　distributed　uniformly　in　［O，1］．

　A　zenith　angle　e．　and　an　azimuth　angle　¢．　of　a　scattered　direction　at　the　m－th

scattering　event　obey　a　probability　density　functions　which　are　given　in　the　Rayleigh－

Debye　scattering　theory　as　the　phase　functions　of

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　p（e）oc　（sin　qa　一qcos　qa）2／q6a6　（2．56）

and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　p（¢）oc　sin　2　e　sin　2¢＋cos2¢，　（2．57）

respectively，　where　q＝2k　sin（e／2）

e．，　and　the　azimuth　angle

numbers　distributed　in　the　interval

defined　as

and k　＝＝　lk ＝
lkn’卜

In　simulations，　the　zenith　angle

and

¢，，　at　the　m－th　scattering　event　are　generated　as　random　real

　　　　　　　［O，z］　and　［O，2z］　using　the　transformation　method

配θ＝：

r，P（e　）sin　e　de

配φ＝

．［，iip　（e　）sin　e　de

r，p（¢）d¢

藁（φ）dφ’

（2．58）

（2．59）

where　ue　and　u¢　denote　random　real　numbers　distributed　uniformly　in　［O，　1］．

　　ln　the　Rayleigh－Debye　scattering　theory，　the　scattering　produces　a　sequence　of　rotation
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of　the　polarization　vector．　When　the　last　scattered　wave　with　the　polarization　P．，H，　is

incident　to　the　m－th　particle，　the　polarization　P．　radiated　from　the　m－th　scattering　event　is

given　by

Pm　＝　一pkm　×　（km　×　Pm－i　）i　S（k　tn　）P，n－i　’
（2．60）

After　undergoing　n　scattering　events，　the　scattered　light　emerges　from　the　medium　at　the

location　of　r，　with　the　wave　vector　k．．　The　final　polarization　vectors　P．f，　is　obtained

as

　　　　　　　　　　　　　ノヨ

君，ブー5，ブ唯一ns、君，

　　　　　　　　　　　　　’＝1

（2．61）

where　the　scattering　matrix　for　the　final　polarization　with　the　n－th　scattering　order　is

defined　as

s，！f　＝

Sxxn　Sxyn　Sxzn

S｝cxn　Syyn　Syzn

Szxn　Szyn　Szzn

（2．62）

In　Eq．（2．62），　Suv　denotes　an　amplitude　component　whose　polarization　is　transformed　from

the　positive－V　direction　to　the　positive－U　direction．　in　simulations，　the　direction　and　the

polarization　of　the　scattered　wave　at　each　event　are　determined　in　the　scattering　coordinate

system．　On　the　other　hand，　a　product　of　polarization　matrices　is　estimated　in　the　absolute

coordinate　system　after　taking　the　transform　of　the　coordinates．

2．3．2　Coherent　backscattering　of　light

The　intensity　is　detected　by　changing　the　detecting　position　on　the　X　axis　of　the

observation　plane，　thus　the　intensity　distribution　as　a　function　of　the　backscattering　angle

being　obtained．　ln　addition，　the　copolarized　and　cross－polarized　components　of　the　light

intensity　scattered　along　the　path　with　the　n　th　scattering　order　are　observed　through　an

analyzer　placed　in　parallel　with　and　perpendicular　to　direction　of　the　polarization　of　light
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辮灘灘、

incident　onto　the　medium，　respectively．　Under　such　a　consideration，

cross－polarized　components　of　the　scattered　light　are　formulated　as

and

1“．．　＝

　nぐo

1　　　＋I
nXf’　　　　　　nXr

1　　　　＋I
　nXf　　　　　　n｝ア

1　　　＋I
n）（ブ　　　　　　nXr

1　　　＋I
nXf’　　　　　　n￥f

（1　＋　F，x　COS　〈Dn）

the　copolarized　and

（n＝1）

（n　：　1）

（2．63）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　incrossb一一’ft’liiili－1：IXi一：”i＋＋liY￥1（i＋rnycos〈Pn），　（2・64）

respectively，　where　¢，　nc　keX　denotes　the　phase　difference　due　to　the　distance　X　between

the　incident　and　emerging　points．　Two　pair　of　the　two　intensities　of　1．xf　and　1，．，　and

I．xf・　and　1，x，　are　obtained　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　｛1畿蹴翻：・　　（2・65）

and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（f，y；一：一．’E，S；ge，］22・　（2・66）

respectively，　and　the　total　intensity　propagating　in　the　forward　direction　is　defined　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1げ＝∫肱＋5訟・　　　　　　（2．67）

in　Eqs．　（2．63）　and　（2．64），　r．．　and　r．，　indicate　degrees　of　the　correlation　between　the

waves　propagating　in　time－forward　and　一reversed　directions　and　are　defined　as

and

　　　　　　　1凶1。xr

rnx　＝
　　　　　1　　　　　　　　　＋I
　　　　　　n）（プ　　　　　　　　　　　nXr

（2．68）
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1，，んr

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　r．γ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（2．69）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1，堆＋1，，，’

respectively・

　　The　total　intensities　of　the　multiply　backscattered　light　are　given　by　adding　contributions

of　all　paths　with　all　scattering　orders　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・。。一Σ〈・＿＞e．、，　　　　　　　（2・7・）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ηニ1

and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　お
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・＿s＝Σ〈・＿＞eA，，　　　　　　（2・71）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　η＝I

respectively，　where〈…いtands　f・r　the　ensemble　average・ver　the　distributi・n・f　the

emerging　positions　from　the　medium．

2．3．3 Temporal　autocorrelation　function

The　statistical　properties　of　a　time－varying　amplitude　E（T，e）　scattered　multiply　in　the

direction　of　the　backscattering　angle

temporal　autocorrelation　function　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　oo

e

r（T　，e）一　〈E（T　，e　）E’　（o，e　））　一　2（

1E，　（o・eX2），，．（ll，ill，．，　eXP［iqm

from　the　disordered　medium　are　described　by　a

　　　　　　　　　　　n

（2．72）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　n＝1　Xm＝I

Where　q．　＝k．　一k．一i　and　Av’．　（T）＝r．　（T）一一r．　（O）　denote　the　scattering　vector　at　the　m－th

scattering　event　and　the　displacement　of　the　m－th　particle　motion　in　time　T　，　respectively，

E．　（O，e）　is　a　contribution　of　the　amplitude　scattered　along　a　path　of　n　scattering　events　to

the　t・tal　scattered負eld，　and〈…いtands　f・r　the　ensemble　average・ver　the　distributi・n・f

the　exit　positions　from　the　medium．　The　second　term　of　Eq．　（2．72）　is　a　contribution　of　the
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total　phase　change　due　to　the　displacement　of　all　n　scattering　particles，　〈…〉，．，，　standing

for　the　ensemble　average　over　both　the　distributions　of　the　scattering　vector　q．　and　the

particle　displacement　Ar，，　（T）．　By　assuming　that　the　displacements　of　all　particlef　are

produced　by　Brownian　motions，　z！v’．（T）　obeys　the　zero－mean　Gaussian　statistics．

Therefore，　the　ensemble　average　of　the　second　term　with　respect　to　the　displacement

Av’．　（T）　yields

　　　　　　　　　　　　　　　　　　r＠θ）一導く1蝋くexp〔一寄客sin・繊・（2・73）

where　T，　＝　（D，k，2　）一’　is　an　order　of　the　single　scattering　relaxation　time　in　a　homodyne

autocorrelation　function　and　q．＝2k，　sin　e．／2　has　been　used　in　the　derivation，　D，

standing　for　the　diffusion　constant　of　particles　depending　on　the　paiticle　size　and　the

notations　of q．＝lq，．1　and　ki　一一一
lk，1　一 lkml

ensemble　average　of　the　second　term　may　be　reduce

scattering　angle　at　each　scattering　event．

autocorrelation　function　on　the　backscattering　angle

function　is　finally　obtained　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　7・（T・e）鵠客勤exp〔llΣsin・k））、・（2・74）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　tn

where　p（n，e）　denotes　a　fraction　of　the　total　intensity　leaving　in　the　direction　of　the

backscattering　angle　e　after　scattering　along　a　path　of　n　scattering　events　and　is　defined

by

being　used．　Furthermore　in　Eq．　（2．73），　the

　　　　　　　　d　to　that　over　the　distribution　of　the

To　investigate　the　dependence　of　the　temporal

　　　　　　　　　e．　the　normalized　autocorrelation
　　　　　　　　　　　’

34

購灘
樋　
禦
・
，

…

・
、
”
灘
“
．
．

羅
灘

r
’
、
窃

”　灘．・
　　　　諺　噛

　　　　舞」



p（n，e）一（

＜lnc：o＞e

^
t
l
．
．
，

　（2．75）　are

　ing　order　n．　all
　　　　　　　　　　　　’

　　　　　amplitudes

］21f　〈inco　＞ex

2　〈ln（’ross　〉　e．x

　　Equations　（2．72）　and　（2．75）　are　evaluated

simulations．　The　scattering

scattering　events，　the　coordinates　（X，Y，Z）　of　th

medium，　and　the　n　th　order　amplitudes　of　the

incidence　of　a　single　photon　are　obtained　numerically　in　the　simulations

seed　of　the　random　generator，　106　data　for　a　given　scattering　order

IEn　（O，e］2

j
，
．
，

　　　　　（co－polarized　case）　・　（2・75）

　　　　　　（cross　一一　polarized　case）

　　　　by　using　the　results　of　Monte　Carlo

the　scattering　angles　e．　（m＝1，…　，n）　at　all

　　　e　position　where　the　wave　leaves　from　the

　　　　　scattering　wave，　P，．t・　and　P．，，　for　the

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．　By　changing　a

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　n　were　obtained．
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Chapter　3

　　　　　　　　　　　　　　　　Theoretical　Analysis　under

　　　　　　the　Diffusive　Transport　Theory　of　Photons

3．1　lntroduction

A　phenomenon　of　the　coherent　backscattering　from　a　highly　disordered　medium　has

attracted　much　attention　in　the　research　fields　of　light　scattering　and　mesoscopic　physics．

One　of　the　characteristic　spatial　features　is　that　the　multiply　backscattered　light　produces　an

intensity　peak　in　the　direction　of　retroreflection，　which　is　called　an　enhanced　backscattering

in　the　medium　［93，96］．　This　phenomenon　results　from　the　constructive　interference

between　the　scattered　lights　traveling　along　the　time－forward　and　一reversed　paths　in　the

medium．　Thus，　the　wave　nature　of　the　scattered　light　playg．　an　important　role　in

generating　the　enhanced　backscattering　phenomenon　［97－99］．　By　increasing　the　fraction

of　the　scattering　medium，　the　propagation　of　light　can　be　regarded　as　a　diffusive　transport

of　photons　because　of　many　scattering　events．　The　diffusive　transport　theory　of　photons

simplifies　greatly　the　theoretical　analyses．　Therefore，　the　theory　established　under　the

framework　of　a　diffusion　approximation　has　succeeded　in　describing　the　spatial　features　of

enhanced　backscattering　phenomena　by　renormalizing　the　coherent　interference　effect　to

the　path－length　distribution　function　［100］．

　　On　the　other　hand，　the　scattered　field　varies　in　time　due　to　the　Brownian　motion　of

scattering　particles　［101］．　lt　is　theoretically　shown　under　the　framework　of　a　diffusion

approximation　that　a　temporal　correlation　function　of　the　multiply－scattered　light　field　can

be　expressed　as　a　Laplace　transform　of　the　path－Iength　distribution　function．　The　studies

based　on　the　diffusive　transport　theory　of　photons　have　been　developed　to　the　Diffusion

Wave　Spectroscopy　［73－75］．　Since　the　wave　nature　of　the　scattered　light　plays　an

iMportant　role　in　the　temporal　propenies　of　dynamic　multiple　scattering，　it　can　be　expected

that　there　exists　the　angular　dependence　of　temporal　features　under　the　influence　of　the
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constructive　interference　between　the　scattered　lights　traveling　along　the　time－forward　and

．reversed　paths．　The　angular　dependence　of　the　temporal　correlation　of　multiply－scattered

intensity　fluctuations　was　discussed　quantitatively　［101］，　demonstrated　experimentally

［76］，　and　connected　with　that　of　the　path－length　distribution　function　［77］．

　　So　far，　there　has　not　been　an　analytical　form　of　the　temporal　autocorrelation　function　in

which　the　coherent　interference　effect　in　the　enhanced　backscattering　is　taken　into

consideration．　The　purpose　of　this　chapter　is　to　reveal　theoretically　and　experimentally

the　angular　correlation　dependence　of　time－varying　fluctuations　of　light　scattered　multiply

from　a　dense　disordered　medium．　The　theory　is　derived　under　the　framework　of　a

diffusion　approximation　by　renormalizing　the　coherent　interference　effect　to　the　path－

length　distribution　function　following　an　analogy　with　the　theoretical　derivation　in　the

spatial　feature．　A　comparison　between　the　theory　and　experiments　is　conducted　by

changing　the　diameter　of　scattering　particles．

3．2　Theory

The　light　enters　a　scattering　medium　at　a　given　location，　undergoes　a　large　number　of

scattering　events，　and　exits　at　a　certain　location　from　the　medium．　For　a　large　number　of

scattering　events，　the　propagation　of　light　in　a　dense　disordered　medium　can　be　described

as　a　diffusion　process　of　the　photons．　The　theory　of　diffusing　wave　spectroscopy　gives　an

autocorrelation　function　of　the　scattered　amplitude　which　is　related　with　a　Laplace

transform　of　the　path－length　distribution　function．　However，　it　fails　to　describe　how　the

coherent　backscattering　effect　influences　an　angular　dependence　of　the　autocorrelation

function　of　time－varying　light　fluctuations　of　light　scattered　multiply　from　the　medium．

We　analyze　the　coherent　backscattering　effect　on　the　temporal　autocorrelation　function　of

multiply－backscattered　light　fluctuations　on　the　basis　of　a　photon　diffusion　approximation．

　　To　consider　the　coherent　backscattering　effect，　the　incident　and　exit　directions　of

scattered　waves　which　interfere　constructively　need　to　be　introduced　to　the　path－length

distribution　function．　Then，　the　autocorrelation　function　of　multiply－scattered　light

fiuctuations　is　rewritten　on　the　amplitude　by
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　瓶kf）一f，OO　P（・・k，　・k．f’）exp〔デ5・　（3・1）

where　e＊andτ。一（D，k2）一1　den・te　a　transp・舳ean　free　path－length　and　an・rder・f　the

single　scattering　relaxation　time　in　a　homodyne　autocorrelation　function，　respectively，　in

which　D，　indicates　a　diffusion　constant．　ln　Eq．　（3．1），　P（s，k，，kf）　denotes　the　path－

length　distribution　function　and　is　defined　by　［78］

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　麻，kブ）1（嚇）　　　（3．2）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　fiol（s，ki，kf　）Vs

where　1（s，k，，kf）　is　the　fraction　of　photons　which　are　incident　to　the　medium　with　a　wave

vector　k，，　travel　along　the　path　s，　and　leave　from　the　medium　with　a　wave　vector　kf．

At　this　stage，　the　derivation　of　the　autocorrelation　function　is　reduced　to　that　of　the　path－

length　distribution　function　1［’（s，k，，kf）　given　by　Eq．　（3．2）．

　　The　fraction　of　the　photons　backscattered　multiply　from　the　medium　is　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　i（k，，kf，s）＝fj［，rip　（r，r’，t）［i　＋cos（k，　＋kf　）・　（r　一r’）kr”　，　（3．3）

where　r’and　r　denote　the　position　vectors　where　the　photon　is　incident　to　and　leaves

from　the　medium，　respectively，　and　rll　＝r－r’　is　the　projection　of　their　difference　to　the

boundary　plane．　ln　addition，　t　is　the　time　for　the　photon　to　propagate　from　the　incidence

to　the　exit　and，　therefore，　s＝　ct　is　the　path－length，　c　being　the　velocity　of　light　in　the

medium．　ln　the　integrand　of　Eq．　（3．3），　the　cosine　term　indicates　the　effect　of　constructive

interference　between　the　scattered　wave　and　its　time－reversed　counterpart　and　the　first　term

1　comes　from　the　contribution　of　incoherent　components　propagating　along　the　different

paths．　P（r，r’，　t）　denotes　a　Green　function　at　the　location　r　at　a　time　t　when　a　unit

pulse　is　incident　to　the　medium　at　a　location　r’　at　a　time　t　＝O．　Since　the　propagation　of

light　in　the　medium　is　approximated　by　a　diffusion　process，　P（r，r’，　t）　is　given　as　a

solution　of　the　time－dependent　diffusion　equation：

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　〔D▽噺圃δ圃）・　（3・4）
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where D＝4＊c／3．　It　is　actually　obtained　by　the　method　of　images　as

　　　　　　　P（r，〆，t）＝P（r，〆，s）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ヨ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　3　　　　。＋C）　　3イ
）；　（i　一　exp［一一　21（sllZ i］／exp（一 （3．　．5）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　C　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（3．6）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　3（1－R）　’

R　being　the　reflection　coefficient　at　the　boundary　surface．

　　By　substituting　Eq．　（3．2）　into　Eq．　（3．1）　together　with　Eqs．　（3．3）　and　（3．5）　and　by

considering　the　limits　of　the　small　delayed　time　and　the　small　backscattering　angle，　the

normalized　autocorrelation　function　of　multiply－backscattered　light　fluctuationg．　is　obtained

on　the　amplitude　basis　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　47vse’　）　1　L　l　se’　l　l　i　l　4se“

in　Eq．　（3，5），　z，　is　the　distance　along　the　z　axis　from　the　boundary　plane　to　the　virtual

diffusive　light　source　placed　inside　the　medium　and　C　ig．　called　an　extrapolation　length

which　is　defined　by　the　boundary　condition　at　z　＝　O　and　is　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　2e’（1＋R）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　r．　（itt，　e）

　　　　　　　　　　　　　7（T，e）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（3．7）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　F，　（o，　e）　’T　1＋　exp［一Ake’e］　’

where　e　denotes　the　backscattering　angle　between　the　incident　and　exit　wave　vectors　of

一一
求C　and　kf，and　A＝（z，　＋C）／e“．　Since　the　relaxation　time　is　an　important　parameter

in　studying　the　temporal　properties　of　random　waves　scattered　from　the　disordered

medium，　the　relaxation　time　of　Eq．　（3．7）　is　defined　by

　　　　　　　　　　　　　τ，（e）一卿τ＝3舞、1＋0二二畿蠕＊Ae）・　（3・8）

where lk、ト
～
た

　　It　may　be　worthw

functions　given　by　Eq

the　direction　of

autocorrelation　function：

exp（一AV6M6一）＋exp［一A 6τ／τ・＋岡2

＝　k　has　been　assumed　in　the　above　derivation．

　　hile　to　make　clear　the　relation　between　the　normalized　autocorrelation

　　　　．　（3．7）　and　obtained　in　the　past　work．　ln　the　limit　of　e　D　oo　and　in

　　retrorefiection　e＝O，　Eq．　（3．7）　is　reduced　to　the　normalized

γ（τ）＝exp（一へ厩）・ （3．9）
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vvhich　was　derived　without　considering　the　interference　effect　［75］．　Especially，　it　should

be　pointed　out　that，　regardless　of　whether　the　theoretical　derivation　includes　the　coherent

interference　effect　or　not，　the　normalized　autocorrelation　function　in　the　direction　of

retroreflection　coincides　exactly　with　that　obtained　in　the　past　work．

3．3　Experimental　setup

Figure　3．1　shows　an　experimental　setup　by　which　the　intensity　distribution　and　the

normalized　autocorrelation　function　of　time－varying　intensity　fluctuations　of　light

backscattered　multiply　from　a　dense　disordered　medium　are　measured．　The　linearly－

polarized　light　emitted　from　a　He－Ne　laser　with　the　wavelength　of　O，633ptm　illuminates　an

aqueous　suspension　of　polystyrene　latex　beads．　in　the　solution，　the　refractive　indices　of

the　water　as　a　solvent　and　the　latex　bead　as　a　solute　are　1，33　and　1．59，　respectively．　As

samples，　the　four　solutions　with　the　volume　fraction　of　1090　were　prepared　with　the

particles　of　diameters　a＝O．09，　O．30，　O．46　and　O．60　pm　listed　in　Table　3．1．　ln　Table　3．1，

He－Ne　laser

撚

Polarizer
嚢
妻

BeamAtplitter

一一

P一一一一一一．『

　　　
　　毒

一
飼
亀

Latex
solution

。避ジごAnalyze・

覧

覧

亀

亀

　1

　竃

Lens

d　Observation
灘〆’Plane
難

mp　Photomultiplier

琵羅．　　　露’i・．＝

Photon　correlator

（ALV5000／E）

Fig・　3．1　Schematic　diagram　of　the　experimental　setup　for　measuring　the　intensity　distribution　of

the　enhanced　backscattering　and　the　normalized　autocorrelation　function　of　time－varying　intensity

flUCtuations　of　light　scattered　multiply　from　a　dense　disordered　medium．
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the　transport　mean　free　path－lengths　e’　calculated　from　the　Mie　theory，　the　elastic　mean

free　path－lengths　e，　and　the　order　T，　of　the　relaxation　time　obtained　from　the　homodyne

amplitude　autocorrelation　function　of　the　single　scattering　are　preg．　ented．　The　sample　is

contained　in　a　10×10　mm2　standard　spectrometer　glass　cell．　The　thickness　of　the　cell

and　the　beam　diameter　of　3　mm　are　much　larger　than　the　elastic　mean　free　path－length　of

the　solution　as　shown　in　Table　3．1．　The　backscattered　light　from　the　sample　forms　an

angular　intensity　distribution　in　the　focal　plane　of　a　lens　with　the　focal　length　of

f＝200mm．　To　pass　only　the　light　backscattered　from　the　inside　of　the　medium，　a

circular　aperture　placed　in　front　of　the　lens　blocks　the　lights　reflected　from　the　outer

surface　of　the　glass　cell　and　the　inner　surface　of　the　beam　splitter　by　rotating　slightly　the

glass　cell　and　beam　splitter　around　their　centers．

　　The　copolarized　intensity　is　detected　by　a　photomultiplier　with　the　pinhole　of　50　ptm

through　an　analyzer　whose　axis　is　parallel　with　that　of　a　polarizer．　The　photomultiplier　is

set　on　a　movable　stage　which　is　driven　by　a　stepping　motor　with　the　accuracy　of　O．1　pm　in

the　observation　plane．　The　angular　accuracy　in　the　observation　plane　is　determined　by　the

size　of　the　pinhole　attached　to　the　photomultiplier　because　the　diameter　of　the　pinhole　and

the　minimum　stepped　djstance　of　the　stage　correspond　to　the　angular　accuracies　of　O．25

mrad　and　O．5　mrad，　respectively．　A　photocurrent　signal　from　the　photomultiplier　is　firstly

amplified　by　a　pulse　amplifier　and　next　fed　into　a　discriminator．　Both　the　intensity　and

the　normalized　autocorrelation　function　of　time－varying　intensity　fluctuations　at　a　given

o［湛m］ ガ［Fm］ 乏［μm］ 吻［msec】

0，090 133 125 1．21

0，300 25．8 8．94 4．02

0，460 23．0 4．80 6．16

0，600 24．9 3．60 8．04

Table　3．1　Transport　mean　free　path－lengths　e＊　calculated　from　the　Mie　scattering　theory，　the

elastic　mean　free　path－lengths　e，　and　the　order　To　of　the　relaxation　time　obtained　from　the

homodyne　amplitude　autocorrelation　function　of　the　single　scattering　the　for　four　different　particles　of

diameters　a　＝　O．09，　O．3．　0，　O．46　and　O．60　1．tm．
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position　of　the　observation　plane　are　simultaneously　measured　by　a　photon　correlator

（ALV50001E）　under　control　of　a　microcomputer．　By　changing　the　illuminating　position

over　the　sample　and　by　repeating　the　measurements，　fifteen　intensity　distributions　and

autocorrelation　functions　are　measured　from　which　the　ensemble一一averaged　intensity

distribution　and　the　autocorrelation　function　are　obtained．　Finally，　the　normalized

autocorrelation　function　of　light　fluctuations　on　the　intensity　basis　is　transformed　to　that　on

the　amplitude　basis　by　calculating　numerically　its　square　root　under　the　assumption　that　the

amplitude　variation　obeys　the　Gaussian　statistics．

　　To　confirm　experimentally　the　analytical　solution　of　the　normalized　autocorrelation

function　of　multiply　scattered　light　given　by　Eq．　（3．7），　we　compare　the　relaxation　times

calculated　from　Eq．　（3．8）　with　the　experimental　results．　For　estimating　the　relaxation

time　from　the　experimental　data，　a　sort　of　averaging　operation　is　really　required　because　of

a　very　subtle　variation　in　the　angular　dependence　of　the　autocorrelation　function．

Therefore，　we　examined　two　methods　of　the　averaging　operation．　One　is　an　integration

method　in　which　the　normalized　autocorrelation　function　obtained　experimentally　i　s

directly　integrated　with　respect　to　the　delayed　time　from　zero　to　infinity．　This　method

gives　the　true　relaxation　time　if　the　autocorrelation　function　decreases　steeply　to　zero．　ln

experiments，　however，　the　normalized　autocorrelation　function　usually　takes　a　long　tail　for

along　range　of　the　delayed　time　and，　therefore，　the　time　interval　of　the　integration　had　to

be　selected　for　every　autocorrelation　function．　The　other　is　a　fitting　method　in　which　the

experimental　data　are　approximated　to　a　model　function　by　means　of　a　fitting　algorithm

based　on　the　least　squared　method．　Since　an　accuracy　of　estimations　depends　on　the

selection　of　the　model　function，　we　adopted　the　normalized　autocorrelation　function　of　Eq．

（3．9）　which　is　redefined　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　7（T）＝exp（一Bs／7）　（3．lo）

by　setting　B－A緬．　The　integrati・n・f　Eq．（3．10）fr・m　zer・t・in舳y　gives　the

relaxation　time　as　T，　：　2／B2　．　The　autocorrelation　function　obtained　experimentally　was

approximated　to　Eq．　（3．IO）　by　means　of　the　Levenberg－Marquard　method　［109］，　thus　the

relaxation　time　being　determined．　This　method　gave　a　relatively　good　approximation

Without　the　influence　of　finite　data　on　the　autocorrelation　function．　As　a　result　of
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一一

repeated　comparisons　between　two　methods，　we　finally　adopted　the　latter　fitting　method　in

this　study．　The　variations　of　the　relaxation　times　obtained　experimentally　as　a　function　of

the　backscattering　angle　were　compared　with　the　numerical　results　obtained　from　the

analytical　solution　of　Eq．　（3．8），　in　which　all　the　parameters　were　es　timated　theoretically

from　the　Mie　scattering　theory．

3．4　Results　and　discussion

We　investigate　the　dependence　of　the　intensity　enhancement　and　the　normalized

autocorrelation　function　on　the　backscattering　angle　by　comparing　the　experimental　results

with　the　theoretical　ones　for　1090　solutions　with　the　particles　of　four　different　diameters

listed　in　Table　3．1．　As　a　common　notation　of　the　figures，　the　four　different　marks　of　e，

o，　A　and　A　in　experimental　results　and　the　four　different　curves　of　solid，　broken，　dotted

and　chain　lines　in　theoretical　results　correspond　to　the　four　different　particles　of　diameters，

O．09，　O．30，　O．46　and　O．60　pm，　respectively．

　　Fig．　3．2　（a）　shows　the　normalized　autocorrelation　functions　of　backscattered　light

fluctuations　on　the　amplitude　basis　which　were　experimentally　and　theoretically　obtained　at

the　backscattering　angle　of　e＝3．0　mrad．　The　solid　line　denotes　the　autocorrelation

functions　which　were　approximated　to　the　model　function　of　Eq．　（3．10）　by　using　the

nonlinear　fitting　based　on　the　Levenberg－Marquard　method．　On　the　other　hand，　Fig，　3．2

（b）　shows　the　theoretical　autocorrelation　functions　which　were　calculated　numerically　from

　　　　　　　　　　　　y（T，e）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（3．11）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1＋　exp［一　ske“e／3］　’

where　the　approximations　of　z，　＝e’　and　C＝2，e“ ^3　have　been　taken　for　the　refractive

indices　of　the　water　and　the　latex　beads　used　in　experiments．　ln　Figs．　3．2　（a）　and　（b），　the

venical　and　horizontal　axes　stand　for　the　normalized　autocorrelation　function　in　a

logarithmic　scale　and　the　square　root　of　the　delayed　time，　respectjvely．

exp（一　5V6Mil一／3）　＋　exp［一s
6τ／τ・＋岡2
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Fig，　3．2　Normalized　autocorrelation　functions　of　the　multiply－scattered　ljght　fluctuations　on　the

amplitude　basis　obtained　in　（a）　the　experiments　using　the　experimental　setup　of　Fig．　3．1　and　（b）　the

theory　calculated　from　Eq．　（3．1　1）．　The　vertical　and　horizontal　axes　stand　for　the　correlation　function

in　a　logarithmic　scale　and　the　square　root　of　the　delayed　time，　respectively．　The　four　different　marks

Of　e，　O，　A　and　A　in　the　experimental　results　and　the　four　different　lines　（solid，　broken，　dotted

and　chain　lines）　in　the　theoretical　results　correspond　to　the　results　obtained　for　the　panicles　of　diameters

O．09，　O．30，　O．46　and　O．60　pm，　respectively．
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As　seen　from　the　figures，　the　autocorrelation　function　decreases　linearly　with　an　increase　in

the　square　root　of　the　delayed　time　V7　and　its　decreasing　rate　increases　with　a　decreag，　e　of

the　particle　size．　The　relaxation　times　of　the　experimental　results　were　quantitatively

estimated　to　be　O．15，　O．5，　O．75　and　O．9　msec　for　the　four　particleg．　of　diameters　O．09，　O．30，

0．46　and　O．60　ptm，　respectively．　Furthermore，　the　comparison　of　Fig．　3．2　（a）　with　Fig．　3．2

（b）　shows　that　the　decreasing　rate　obtained　in　experiments　is　larger　than　that　in　the　theory

though　they　agree　in　the　decreasing　behavior　and　in　the　dependence　on　the　particle　s　ize．

　　As　a　function　of　the　backscattering　angle，　Fig．　3．3　shows　the　copolarized　intensity

distributions　of　light　scattered　multiply　from　dense　disordered　media．　The　backscattered

intensity　distributions　indicate　the　intensity　enhancement　due　to　the　interference　effect

between　the　scattered　wave　and　its　time－reversed　counterpart．　As　shown　in　the　figure，　the

peak　width　spreads　roughly　in　the　order　of　，7L／e＊　with　an　increase　of　the　particle　size．　in

this　respect，　the　theory　agrees　approximately　with　the　experimental　results．　On　the　other

hand，　the　peak　intensity　obtained　experimentally　increases　with　the　particle　size　and

approximately　takes　the　constant　intensity　of　1．8　for　the　large　particle　size　while　the

theoretical　result　takes　2．0　independently　of　the　particle　size．　This　discrepancy　comes

from　the　fact：　in　experiments，　the　single　scattering　contributes　to　forming　the　incoherent

intensity　component　and　degrades　the　peak　intensity　while　it　is　assumed　in　the　theory　based

on　the　diffusion　approximation　that　all　the　scattered　waves　（including　even　the　single

scattering）　possess　the　time－reversed　counterpart　and　that　they　interferes　constructively

with　each　other．　This　influence　becomes　more　remarkable　for　the　particles　of　smaller　size

because　the　contribution　of　the　single　scattering　increases　with　a　decrease　of　the　particle

size　［99］．　’
　　Fig．　3．4　shows　the　relaxation　times　of　the　normalized　autocorrelation　functions　for　the

copolarized　backscattered　light　fluctuations　on　the　amplitude　basis　as　a　function　of　the

backscattering　angle．　ln　the　temporal　behavior　of　the　multiply　backscattered　light　under

the　interference　effect　between　the　scattered　wave　and　its　time－reversed　counterpart，　the

relaxation　time　has　one　dip　in　the　exact　direction　of　retroreflection，　increases　up　to　two

peaks　at　both　sides　of　it，　and　decreases　gradually　from　the　peaks　to　the　relaxation　time　of

the　incoherent　light　fluctuations　with　an　increase　of　the　backscattering　angle．
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Fig．　3．3　Experimental　and　theoretical　angular　dependences　of　the　intensity　distributions　produced　by

the　enhanced　backscatterings　from　1090　solutions　of　the　latex　beads．　The　vertical　axis　denotes　the

intensity　normalized　by　the　incoherent　intensity　component　li，　．　The　four　different　marks　of　e，　O，

A　and　A　in　the　experimental　results　and　the　four　different　lines　（solid，　broken，　dotted　and　chain　lines）

in　the　theoretical　results　correspond　to　the　results　obtained　for　the　particles　of’　diameters　O．09，　O．30，　O．46

and　O．60　pm，　respectively，
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Fig．　3．4　Angular　dependence　of　the　relaxation　time　in　the　normalized　autocorrelation　functions　under

the　influence　of　the　constructive　interference　between　the　scattered　wave　and　its　time－reversed

counterpart．　The　four　different　marks　of　e，　O，　A　and　A　in　the　experimental　results　and　the　four

different　lines　（solid，　broken，　dotted　and　chain　lines）　in　the　theoretical　results　correspond　to　the　results

obtained　for　the　particles　of　diameters　O．09，　O．30，　O．46　and　O．60　pm，　respectively．
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With　an　increase　of　the　particle　size，　this　variation　of　the　relaxation　time　depending　on　the

backscattering　angle　becomes　more　outstanding　and　the　absolute　value　of　the　relaxation

time　increases．　However，　the　ratio　of　the　relaxation　time　at　the　peak　to　that　at　the　bottom

keeps　a　constant　independent　of　the　particle　size．　Furthermore，　the　figure　shows　that　the

theory　agrees　fairly　well　with　the　experimental　results　regardless　of　the　small　discrepancy．

　　To　investigate　quantitatively　the　dependence　of　the　normalized　autocorrelation　function

on　the　size　of　particles，　the　relaxation　times　obtained　at　the　three　different　scattering　angles

of　e＝O，　3　and　15　mrad　are　plotted　in　Fig．　3．5　as　a　function　of　the　particle　size．　These

scattering　angles　of　e　＝　O，　3　and　15　mrad　were　selected　as　the　angles　corresponding　to　the

retroreflection，　the　peak　relaxation　time，　and　approximately　the　case　of　e－oo，

respectively．　in　the　figure，　the　three　different　marks　of　一，　e　and　O　obtained

experimentally　and　the　three　different　lines　（solid，　broken　and　dotted　lines）　calculated　from

Eq．　（3．11）　correspond　to　the　results　obtained　at　the　three　different　scattering　angles　of
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Fig．　3．5　Relaxation　times　of　the　normalized　autocorrelation　functions　obtained　at　the　scattering　angles

of　e＝O，　3　and　15　rnrad　as　a　function　of　the　particle　diameter．　The　three　different　marks　of　一，　O

and　e　in　the　experimental　results　and　the　three　different　lines　（solid，　dotted　and　broken　lines）　in　the

theoretical　results　correspond　to　the　results　obtained　for　the　backscattering　angles　of　O，　15　and　3　mrad，

respectively．
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e＝O，3　and　5　mrad，　respectively．　As　shown　in　Fig．　3．5，　the　relaxation　time　of　the

autocorrelation　function　increases　in　direct　proportion　to　the　particle　diameter．　The

autocorrelation　functions　at　e＝O　and　15　mrad　are　reduced　to　Eq，　（3．9）　and　take　the

minimum　relaxation　time　though　the　small　discrepancy　exists　between　the　data　obtained

for　e＝O　and　15　mrad．　On　the　other　hand，　the　relaxation　times　take　a　maximum

approximately　at　e　＝　3　mrad　for　all　particle　sizes　and　the　peak　time　increases　linearly　with

the　particle　size．

3．5　Conclusions

This　chapter　has　been　concerned　with　the　temporal　correlation　behavior　of　time－varying

light　fluctuations　of　light　backscattered　multiply　from　a　dense　disordered　medium．　The

investigations　were　conducted　with　relation　to　the　spatial　properties　of　the　backscattering

enhancement　produced　from　the　interference　effect　between　the　scattered　wave　and　its，

time－reversed　counterpart．　The　temporal　autocorrelation　function　was　theoretically

derived　under　the　framework　of　a　photon　diffusion　process　by　renormalizing　the

interference　effect　to　a　path－length　distribution　function．　The　theory　enabled　us　to　study

the　characteristic　dependence　of　the　relaxation　time　of　multiply－scattered　light　fluctuations

on　the　backs　cattering　angle．　Therefore，　it　is　considered　that　the　theory　can　describe　the

temporal　behavior　of　the　multiply　backscattered　light　under　the　phenomenon　of　the

enhanced　backscattering　though　there　appear　small　discrepancies　between　the　experimental

and　theoretical　results．　The　discrepancies　between　the　theory　and　the　experiments　may　be

inherent　in　the　theory　used　to　approximate　the　wave　scattering　phenomenon　on　the　basis　of

the　diffusive　transport　theory　of　photons．
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Chapter　4

Angular　Polarization　Properties　of

　　　　Spatio－Temporal　Properties

4．1　lntroduction

Temporal　statistics　of　the　time－varying　light　intensity　scattered　multiply　from　a　disordered

dense　medium　have　been　an　interesting　research　subject　in　metrology　using　the　dynamic

light　scattering．　The　studies　on　the　temporal　features　of　the　dynamic　multiply　scattered

light　have　been　conducted　under　the　framework　of　a　diffusion　approximation　and

developed　to　Diffuse　Wave　Spectroscopy　（DWS）　［73－75，101］．

　　As　another　side　view　for　the　properties　of　the　multiply　scattered　light，　the　coherent

backscattering　of　light　gives　rise　to　an　intensity　enhancement　［93，96－100，102，103］，　which

results　from　a　constructive　interference　between　the　scattered　lights　propagating　along　the

time－forward　and　一reversed　paths．　lt　can　be　expected　that　the　coherent　backscattering

affects　its　temporal　feature　depending　on　the　polarization　and　the　particle　size．　Qu　and

Dainty　［76］　experimentally　showed　different　angular　dependences　of　the　relaxation　time

for　the　copolarized　and　cross－polarized　intensities　of　the　multiply　backscattered　light．

Iwai　and　Dainty　［77］　experimentally　connected　an　angular　behavior　of　the　relaxation　time

for　the　copolarized　intensity　with　that　of　the　path－length　distribution　function．　lshii　et　al．

［104］　investigated　theoretically　and　experimentally　such　influences　on　the　temporal

autocorrelation　function　of　the　multiply　backscattered　light　by　means　of　the　diffusive

transport　theory　of　photons．

　　in　this　chapter，　we　investigate　the　dependence　of　angular　polarization　features　of　the

temporal　autocorrelation　function　of　the　multiply　backscattered　light　on　the　size　of　particles

smaller　than　the　wavelength　of　light．　An　approximation　to　the　diffusive　transport　theory

of　photons　breaks　down　because　the　low－order　scattering　is　dominant　for　such　a　particle

size．　in　addition，　the　polarization　properties　of　the　angular　natures　of　the　relaxation　time
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result　from　the　coherent　interference　between　the　waves　along　the　time－forward　and　一

reversed　paths．　Therefore，　we　investigate　wave－optically　temporal　autocorrelation

functions　of　the　multiply　backscattered　light　by　means　of　the　Monte－Carlo　simulations

based　on　the　Rayleigh－Debye　scattering　theory，　which　enables　us　to　discuss　the　dependence

of　temporal　properties　not　only　on　the　polarization　but　also　on　the　size　of　scattering

particles，　As　a　result，　we　demonstrate　numerically　and　experimentally　the　angular

dependence　of　the　temporal　autocorrelation　functions　of　copolarized　and　cross－polarized

components　of　the　multiply　backscattered　light．　Furthermore，　the　angular　polarization

behaviors　of　the　time－varying　light　backscattered　multiply　from　the　dense　random　medium

are　interpreted　clearly　by　revealing　the　contributions　of　the　coherent　components　to　the

copolarized　and　cross－polarized　intensity　variations　depending　on　the　scattering　angle，　the

scattering　order，　and　the　particle　size．　The　quantitative　comparisons　between　the

simulated　and　the　experimental　results　give　a　measure　of　the　validity　on　the　present

simulation　algorithm　to　simulate　the　phenomena　of　the　time－varying　coherent

backscattering　enhancement　of　light．

4．2　Numerical　simulations

The　simulations　are　based　on　the　practical　experiments　shown　in　Fig．　4．1．　The　linearly－

polarized　laser　light　enters　a　disordered　dense　medium，　undergoes　successive　scattering

events　by　many　particles，　leaves　from　the　medium　in　the　backward　direction，　and　forms　an

intensity　pattern　in　the　far　field．　Due　to　the　Brownian　motion　of　particles，　an　intensity

varies　in　time　and　is　detected　by　changing　the　detecting　position　in　the　direction　parallel

with　the　incident　polarization　of　light．　The　copolarized　and　cross－polarized　intensity

variations　of　the　light　are　observed　through　an　analyzer　which　is　set　to　be　parallel　with　and

normal　to　the　direction　of　the　incident　polarization，　respectively．

　　The　temporal　propenies　of　the　time－varying　light　scattered　multiply　in　the　direction　of

the　backscattering　angle　e　from　the　disordered　medium　are　described　by　a　temporal

autocorrelation　function　in　a　statistical　sense．　With　the　assumption　that　the　displacements

of　all　particles　produced　by　Brownian　motions　obey　the　zero－mean　Gaussian　statistics，　an
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Fig．　4．1　Experimental　setup　assumed　for　the　Monte　Carlo　simulations　and　used　for　practical

measurements　of　the　normalized　autocorrelation　function　of　the　time－varying　intensity　variation

backscattered　multiply　from　disordered　dense　media．　ln　experiments，　10　vol％　aqueous　suspensions　of

the　polystyrene　latex　beads　were　used　as　disordered　media，　The　photomultiplier　is　set　on　a　movable

stage　which　is　driven　by　a　stepping　motor．　The　normalized　autocorrelation　function　on　the　intensity

basis　obtained　in　experiments　is　transformed　to　that　on　the　amplitude　basis　by　calculating　numerically

its　square　root　under　the　assumption　that　the　amplitude　variation　obeys　Gaussian　statistics．

ensemble　average　with　respect　to　the　displacements　yields　a　normalized　autocorrelation

function　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　γ＠θ）尊ρ（瑞θ／ex俘sin・剛・　（4・1）

where　e．　is　the　scattering　angle　at　the　m－th　scattering　event　and　〈…＞e．　means　an

ensemble　average　over　the　distribution　of　the　scattering　angle．　T，　＝　（Dk　，2　）一’　is　an　order　of

the　single　scattering　relaxation　time　in　a　homodyne　autocorrelation　function，　D　and　k，

standing　for　a　diffusion　coefficient　of　the　particles　and　a　wave　number　of　the　incident　light，

respectively．　ln　addition，　p（n，　e）　denotes　a　fraction　of　the　total　intensity　left　in　the

direction　of　the　backscattering　angle　e　after　a　sequence　of　n　scattering　events．　By

taking　the　depolarization　effect　into　consideration，　p．（n，　e）　and　p，（n，　e）　for　the

copolarized　and　cross－polarized　components　are　defined　by
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ρ紛呵審〈・・x　〉，．，　　（4・2a）

and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　py　（n，e）＝　〈lny＞ex／；，．2　〈lny＞，．，　（4’2b）

respectively，　where〈…いtands　f・r　an　ensemble　average・ver　the　distributi・n・f　the　exit

position　from　the　medium．　in　Eq．（4．2），　1，．　and　1，，　denote　the　n－th　scattering　order

intensity　components　in　the　copolarized　and　cross－polarized　intensity　variations　detected　by

scanning　in　the　direction　parallel　to　the　incident　polarization　and　are　given　by

Inx　＝

P（1
^［P（1）＋2客ρ帆］

2P（n）F・x（1＋c・sΦtl／レ（1）＋2客ρ（州

n＝1

n＃1

（4，3a）

and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・・y一細＋r・，　c・sΦ・／客P（n）㌃n≠1・（4・3b）

respectively．　ln　the　equations，　the　subscripts　X　and　Y　stand　for　the　directions　of　the　axes

of　the　analyzer　and　correspond　to　the　detections　of　copolarized　and　cross－polarized

intensities，　respectively．　p（n）　and　〈b．．　＝＝ke．（X．一X，）　denote　a　fraction　of　the　total

intensity　left　in　the　backward　direction　after　a　sequence　of　n　scattering　events　and　a　phase

difference　at　the　exit　position　of　X　＝　X，　along　the　X　axis，　respectively．　r．　denotes　the

correlation　between　the　waves　depolarized　from　the　X　polarization　to　the　Y　polarization　and

vice　versa．　F．．　and　F．，　are　the　ratios　of　the　copolarized　and　cross－polarized　components

to　the　total　of　the　scattered　intensity　components　with　the　n　一th　scattering　order．

ln　the　simulations，　106　scattering　angles　e．　and　intensities，　1．．　and　1．，，　for　a　given

scattering　order　n　were　obtained，　from　which　the　ensemble－averaged

（eXP（一4T／Toll．Si＝，sin2e．／2）），一　and　the　copolarized　and　cross－polarized　intensity

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　胡

variati・ns・〈1。xいnd〈1。，＞ex・were・btained・By　substituting〈1。。いnd〈1。，い・
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Eq．　（4．1）　together　vvith　Eq．　（4．2），　the　normalized　autocorrelation　functions　are　finally

evaluated　for　the　copolarized　and　cross－polarized　components　of　the　time－varying　light

amplitude　backscattered　multiply　from　the　disordered　dense　medium．　lt　should　finally　be

noted　that　the　autocorrelation　functjon　given　by　Eq．　（4．1）　contains　exactly　the　waves　with

the　low　scattering　order　from　the　single　scattering．　This　is　an　important　advantage　of

using　the　Monte　Carlo　simulations　to　analyze　the　dependence　of　the　multiple　light

scattering　phenomena　on　the　size　of　particles　smaller　than　the　wavelength　of　light．

4．3　Results　and　discussion

Figures　4．2　and　4．3　show　the　normalized　autocorrelation　functions　of　the　copolarized　and

cross－polarized　backscattered　lights　on　the　amplitude　basis　obtained　at　the　backscattering

angle　of　e＝3　mrad．　The　simulations　were　conducted　for　the　particles　with　seven

different　diameters　listed　in　Table　4．1，　in　which　the　corresponding　mean　free　path－length

e　and　an　order　of　the　single　scattering　relaxation　time　To　are　shown．　ln　the　experimental

results，　the　solid　lines　were　obtained　by　the　nonlinear　fitting　［1091　of　experimental　data　to

the　normalized　autocorrelation　function　of

7（T）　＝　exp（一　AV7）
（4．4）

which　was　derived　under　a　diffusion　approximation　［75］．

Particle　diameter［nm］ 4　［μm］ τ。　［msec］

100 91．9 0，167

200 18．3 0，335

300 9．73 0，502

400 6．56 0，670

460 5．38 0，768

500 4．80 0，837

600 3．83 1，004

Table　4．1　Mean　free　path－lengths　e　and　orders　of　the　single　scattering　relaxation　time　To　for　IO　volgo

aqueous　suspensions　of　the　polystyrene　Iatex　beads　with　seven　different　diameters　of　1　OO，　200，　300，　400，

460，　500　and　600　nm　whjch　were　assumed　in　simulations．
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Fig．　4．2　Normalized　temporal　autocorrelation　functions　of　the　copolarized　backscattering　lights　on　the

amplitude　basis　obtained　at　the　backscattering　angle　of　e＝3　mrad．　（a）　and　（b）　correspond　to　the

results　obtained　in　simulations　and　experiments，　respectively．　The　venical　and　horizontal　axes　stand

for　the　norrnalized　autocorrelation　functions　in　a　logarithmic　scale，　log［y（T）］，　and　the　square　root　of

the　delayed　time，　V　T　，　respectively．
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Fig．　4．3　Normalized　temporal　autocorrelation　functions　of　the　cross－polarized　backscattering　lights

on　the　amplitude　basis　obtained　at　the　backscattering　angle　of　e　＝　3　mrad．　（a）　and　（b）　correspond　to

the　results　obtained　in　simulations　and　experiments，　respectively，　The　vertical　and　horizontal　axes

stand　for　the　normalized　autocorrelation　functions　in　a　logarithmic　scale，　log［7（T）］，　and　the　square

root　of　the　delayed　time，　V7　，　respectively．
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　　The　normalized　autocorrelation　function　decreases　monotonically　with　an　increase　of　the

delayed　time　and　its　decreasing　rate　increases　with　a　decrease　of　the　particle　size．

However，　there　appear　curved　decreasing　behaviors　in　the　regions　of　short　and　long

delayed　times　against　the　diffusive　transport　theory，　in　which　the　autocorrelation　function

decreases　rectilinearly　in　proportion　to　an　increase　of　Vi．　These　discrepancies　can　be

clearly　understood　by　taking　account　of　the　angle－averaged　relaxation　time　after　a　s　equence

of　n　scattering　events，　T．　＝＝　T，／n（1一一〈cose＞），　where　〈cose＞　denotes　the　cosine　of　the

scattering　angle　averaged　over　the　distribution　of　the　scattering　angle　for　a　single

scattering．　ln　the　simulations，　the　maximum　number　of　scatterings　is　set　to　be　300　to　save

the　computational　time．　Therefore，　the　simulations　are　expected　to　fail　for　the　delayed

time　T　shorter　than　that　corresponding　to　n　＝　300，　and　the　curved　variation　in　the　short

delayed　time　may　come　from　the　restriction　in　the　simulations，　On　the　other　hand，　s　ince

the　diffusive　transport　theory　fails　to　express　the　autocorrelation　function　in　the　range　of

T＞　T，，　the　discrepancy　between　the　simulations　and　Eq．　（4．4）　in　the　range　of　the　long

delayed　time　may　be　attributed　to　the　theory　based　on　the　diffusion　approximation．　These

considerations　are　confirmed　experimentally　in　Figs．　4．2　（b）　and　4．3　（b）．　The　comparison

of　the　experimental　data　with　the　diffusive　transform　theory　of　Eq．　（4．4）　shows　that　there

appear　larger　discrepancies　in　the　range　of　the　long　delayed　time　rather　than　the　short

delayed　time，　in　the　copolarized　case　rather　than　in　the　cross－polarized　case，　and　for　the

particles　with　the　smaller　size．　This　is　because　the　contribution　of　the　scattered　light　with

the　low　scattering　order　gives　rise　to　an　error　from　the　diffusive　transport　theory　and

increases　in　the　range　of　the　longer　delayed　time，　for　the　smaller　panicle　size　and　in　the

copolarized　case．　As　a　matter　of　fact，　it　was　confirmed　fairly　well　in　the　experiment　that

the　temporai　autocorrelation　function　decays　in　proportion　to　一一一　V7　at　the　delayed　time

smaller　than　a　few　microsecond　in　agreement　with　the　diffusive　transport　theory　［105］．

　　To　compare　quantitatively　the　angular　polarization　behaviors　of　the　autocorrelation

function　of　the　multiply　backscattered　light，　the　relaxation　time　is　defined　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Tr　＝　fi，　）’（T）dT　＝　2／A2，　（4．5）
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where　Eq．　（4．4）　was　used　in　the　derivation．　ln　the　experiments，　the　relaxation　time　is

estimated　by　substituting　the　parameter　A　obtained　in　the　nonlinear　fitting　of

experimental　data　to　Eq．　（4．4）　while，　in　the　simulations，　it　is　obtained　by　integrating

directly　the　obtained　autocorrelation　function　following　the　definition　of　Eq．　（4．5）．　Figs．

4．4　and　4．5　show　the　relaxation　times　of　the　normalized　autocorrelation　functions　for　the

copolarized　and　cross－polarized　components　as　a　function　of　the　backscattering　angle，

respectively．　As　seen　from　these　figures，　the　angular　dependence　of　the　relaxation　time

for　the　copolarized　light　shows　twin　peaks　at　both　sides　of　the　direction　of　retroreflection

but　for　the　cross－polarized　light　a　single　peak　in　that　direction．　Such　a　temporal　behavior

was　firstly　observed　by　Qu　and　Dainty　［76］　and　gave　the　phenomenological　explanation　on

the　basis　that　the　longer　path－length　produces　the　shorter　relaxation　time．　The　figures　also

show　that　the　angular　dependence　becomes　more　outstanding　and　a　value　of　the　relaxation

time　increases　consistently　with　the　larger　particle　size．　As　a　result　from　the　detailed

numerical　simulations，　both　the　ratio　of　the　relaxation　time　at　the　peak　to　that　at　the　dip　for

the　copolarized　component　and　the　ratio　of　the　relaxation　time　at　the　peak　to　that　at　the

large　backscattering　angle　for　the　cross－polarized　component　take　constant　values　for　the

large　particle　size，　which　agree　with　the　results　from　the　diffusive　transport　theory　of

photons　［104］．　By　decreasing　the　size　of　particles，　the　ratio　for　the　copolarized

component　decreases　due　to　an　increase　in　the　contributions　of　the　low－order　scattered

light．　As　a　result，　the　dip　and　peak　of　the　relaxation　time　disappear　in　experimental　data．

Furthermore，　the　width　between　the　peaks　for　the　copolarized　component　and　the　width　of

the　peak　for　the　cross－polarized　component　are　inversely　proportional　to　the　transport　mean

free　path－length．

　　The　above　space－time　feature　of　the　autocorrelation　function　is　a　peculiar　property　in　the

time－varying　light　backscattered　multiply　from　the　Brownian　dynamics　of　the　particles

suspended　in　a　disordered　dense　medium．　Figs．　4．6　and　4．7　show　the　contributions　of　the

coherent　component　in　the　copolarized　and　cross－polarized　light　variations　for　the　panicle

sizes　of　100　nm　and　300　nm，　respectively．
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Fig．　4．4　Relaxation　time　of　the　normalized　temporal　autocorrelation　function　of　the　copolarized　light

on　the　amplitude　basis　as　a　function　of　the　backscattering　angle．　（a）　and　（b）　correspond　to　the　results

obtained　in　simulations　and　experiments，　respectively．
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Fig．　4．5　Relaxation　time　of　the　normalized　temporal　autocorrelation　function　of　the　cross－polarized

light　on　the　amplitude　basis　as　a　function　of　the　backscattering　angle，　respectively．　（a）　and　（b）

correspond　to　the　results　obtained　in　simulations　and　experiments，　respectively．
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Fig．　4．6　Coherent　components　of　the　scattered　light　obtained　for　the　particle　diameter　of　100　nm　in

simulations　as　a　function　of　the　backscattered　angle　and　the　scattered　order．　（a）　and　（b）　correspond　to

the　results　for　copolarized　and　cross－polarized　intensity　variations，　respectively．
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Fig．　4．7　Coherent　components　of　the　scattered　light　obtained　for　the　panicle　diameter　of　300　nm　in

simulations　as　a　function　of　the　backscattered　angle　and　the　scattered　order．　（a）　and　（b）　correspond　to

the　results　for　copolarized　and　cross－polarized　intensity　variations，　respectively，

61



””．

諸w離
層e1一i［：鱒隠1

in　the　copolarized　case，　the　coherent　component　with　the　low　scattering　order　cont．ributes

widely　over　the　scattering　angle　and，　with　an　increase　of　the　scattering　order，　the　coherent

component　is　localized　drastically　within　an　extremely　narrow　region　of　the　s　cattering

angle　around　the　direction　of　retroreflection　retaining　the　approximately　perfect　coherence

over　all　the　scattering　orders．　Therefore，　the　relaxation　time　takes　a　minimum　in　the　exact

direction　of　retroreflection，　following　the　principle　that　the　higher－order　scattering　light

gives　rise　to　the　shorter　relaxation　time．　As　a　matter　of　fact，　the　relaxation　time　at　the

exact　retroreflection　becomes　slightly　smaller　than　that　produced　only　by　the　incoherent

component　at　the　large　scattering　angle．　With　an　increase　of　the　backscattering　angle

from　the　direction　of　retroreflection，　the　contribution　of　the　coherent　component　with　the

high　scattering　order　suddenly　decreases，　consequently　the　relaxation　time　increas，　ing　from

the　minimum　relaxation　time　up　to　the　peaks．　With　a　further　increase　of　the　scattering

angle，　the　relaxation　time　decreases　due　to　a　decrease　of　the　coherent　component　in　the　low

scattering　orders．　ln　the　cross一一polarized　case，　the　contribution　of　the　coherent　component

is　not　perfectly　coherent　even　in　the　low－order　scattered　light　and　decreases　greatly　with　an

increase　in　the　scattering　order．　This　comes　from　the　correlation　factor　F．　in　Eq．　（4．3b）

between　the　copolarized　and　cross－polarized　components　occurred　in　the　n－th　scattering

event．　As　a　result，　a　dip　of　the　correlation　time　never　appears　but　only　a　peak　is　observed

in　the　direction　of　retroreflection　as　shown　in　Fig．　4，5．　With　an　increase　of　the　particle

size　from　100　nm　to　300　nm，　the　contribution　of　the　low－order　scattering　coherent

component　decreases　and　is　localized　within　a　broader　region　around　the　direction　of

retroreflection，　consequently　the　spatial　dependence　of　the　relaxation　time　on　the　scattering

angle　becoming　more　enhanced　in　both　the　copolarized　and　cross－polarized　components．

　　Figs．　4．8　（a）　and　（b）　show　the　relaxation　times　of　the　copolarized　and　cross－polarized

components　as　a　function　of　the　particle　diameter，　respectively．　The　scattering　angles　of

O，　3　and　15　mrad　correspond　to　the　direction　of　retroreflection，　and　the　directions　where　the

relaxation　time　takes　a　peak　for　the　copolarized　light　and　where　only　the　incoherent　lights

contribute　to　the　intensity　distribution．　ln　the　region　of　the　large　scattering　angle，　the

relaxation　time　is　proportional　to　the　particle　size　via　a　diffusion　constant　because　the

temporal　autocorrelation　function　of　the　time－varying　scattered　light　coincides　with　that

obtained　theoretically　from　the　diffusive　transport　of　photons．
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Fig．　4．8　Relaxation　times　of　（a）　copolarized　and　（b）　cross－polarized　lights　as　a　function　of　the　particle

diameter．　Three　different　marks　of　the　square，　the　circle　and　the　triangle　correspond　to　the　data

obtained　at　three　different　scattering　angles　of　e　＝　O，　3　and　15　mrad，　respectively，　in　which　the　black

and　the　white　denote　the　results　obtained　in　simulations　and　experiments，　respectively．
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However，　as　seen　from　the　figures，　the　relaxation　times　for　the　copolarized　caf　e　do　not

increase　linearly　with　the　size　of　particles　in　the　region　of　small　particle　sizes　though　a

variation　of　the　relaxation　time　for　the　cross－polarized　agrees　with　the　prediction．　lt　may

be　considered　that　a　nonlinear　variation　of　the　relaxation　time　for　the　copolarized

component　is　caused　by　the　non－diffusive　single　and　low－order　scatterings　whose

relaxation　times　are　much　longer　than　the　relaxation　time　of　the　diffusive　lighL　On　the

other　hand，　for　the　cross－polarized　case，　the　single　and　low－order　scatterings　do　not

contribute　dominantly　to　the　backscattered　light　because　the　cross－polarized　component　is

generated　by　the　depolarization　［106］．　Therefore，　the　nonlinear　variation　does　not　appear

for　the　cross－polarized　case．

　　Finally，　we　compare　quantitatively　the　simulated　results　with　the　experimental　ones．

Figures　4．8　（a）　and　（b）　show　that　the　experimental　data　agree　with　the　simulations　for　the

size　of　particles　smaller　than　300　nm　but　the　experimental　data　are　smaller　than　the

simulations　for　the　size　of　particles　larger　than　300　nm．　These　discrepancies　for　the　size

of　particles　larger　than　300　nm　are　due　to　the　breakdown　of　a　small　phase　shift　of　the

scattered　light　assumed　in　the　Rayleigh－Debye　scattering　theory　［18］．　Nevertheless，　the

present　simulation　algorithm　is　effective　for　analyzing　the　space－time　polarization

properties　of　the　time－varying　light　backscattered　multiply　from　a　disordered　dense

medium　with　the　size　of　particles　smaller　than　the　wavelength　of　light　where　the　non－

diffusive　light　with　the　low－order　scattering　is　dominant　rather　than　the　diffusive　one．

4．4　Conclusions

This　chapter　has　investigated　the　dependence　of　the　angular　polarization　properties　of　the

temporal　autocorrelation　function　of　the　time－varying　light　scattered　multiply　from　the

Brownian　dynamics　of　scattering　particles，　on　the　size　of　particles　smaller　than　the

wavelength　of　light．　Since　the　low－order　scattering　is　dominant　for　such　a　particle　size，　an

approximation　in　the　diffusive　transport　theory　of　photons　breaks　down　to　express　the

phenomena　of　multiple　backscatterings．　Therefore，　we　have　investigated　temporal

autocorrelation　functions　by　means　of　the　Monte－Carlo　simulations　based　on　the　Rayleigh－

Debye　scattering　theory．　The　simulations　demonstrated　successfully　the　polarization
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properties　of　a　variation　in　the　relaxation　time　as　a　function　of　the　scattering　angle　obtained

experimentally　by　Qu　and　Dainty　［76］．　ln　addition，　we　demonstrated　the　dependence　of

the　angular　polarization　properties　of　the　relaxation　time　on　the　size　of　scattering　particles

by　means　of　the　simulations　and　confirmed　experimentally　the　simulated　results．

Especially，　the　simulations　revealed　that　the　angular　polarization　behaviors　can　be　clearly

interpreted　by　displaying　the　dependence　of　the　contribution　of　the　coherent　component　to

the　copolarized　and　cross－polarized　intensity　variations　depending　on　the　scattering　angle，

the　scattering　order，　and　the　particle　size．　Finally，　the　quantitative　comparisons　between

the　simulated　and　the　experimental　data　gave　a　criterion　in　the　validity　of　the　present

simulation　algorithm　based　on　the　Rayleigh一一Debye　scattering　theory　with　respect　to　the

relation　between　the　size　of　particles　and　the　wavelength　of　light．
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Chapter　5

　　　　　　Free　Path－Length　Distribution　Function　in

　　　　　　　　　　　　　　Fractal　Aggregates　of　Particles

5．1　lntroduction

The　light　scattering　techniques　have　been　a　powerfu1　way　of　studying　fractal　structures　of

particle　aggregates　［33，100，110－115］．　The　dimension　of　a　tenuous　fractal　medium　with

1〈D〈3　has　been　measured　successfully　by　means　of　a　small－angle－scattering　method

［33，110－112］　and　a　second－order－scattering　method　［113］．　For　a　dense　fractal　medium，　a

copolarized　intensity　peak　of　the　enhanced－backscattering　light　was　investigated

experimentally　because　the　light　can　hardly　transmit　through　such　a　dense　medium

［114，115］．　The　theory　of　light　scattering　phenomena　from　the　dense　fractal　medium　has

not　yet　been　established　though　the　theoretical　analysis　was　conceptually　given　for　a

percolation　system　［100］．　An　experimental　study　for　the　dense　fractal　medium　is　usually

quite　difficult　because　the　control　of　the　fractal　dimension　requires　much　skill　and

experience．　Therefore，　the　usefulness　of　Monte　Carlo　simulations　increases　in　the　study

on　the　multiple　scattering　of　light　from　the　fractal　aggregate　of　particles．

　　Monte　Carlo　simulations　have　been　a　powerful　tool　for　analyzing　phenomelogically　and

quantitatively　the　propagation　properties　of　light　scattered　multiply　from　a　dense　random

medium　［99，103，116－1181．　ln　simulations，　the　free　path－length　distribution　function

（FPDF）　is　a　key　function，　which　is　a　probability　density　function　of　the　distance　between

the　successive　particles　and　specifies　the　spatial　structure　of　a　scattering　medium．　lt　is

well　known　that　the　scattering　particles　are　distributed　negative－exponentially　in　the　three－

dimensional　space　of　a　homogeneously　random　medium　and　that　an　averaged　distance　is

given　by　a　mean　free　path－length　e．

　　In　this　chapter，　we　derive　theoretically　a　FPDF　of　the　fractal　aggregate　of　particles　and

an　effective　mean　free　path－length　eD　is　introduced　as　a　measure　of　randomness　from　the

analogy　of　the　homogeneously　random　medium．　The　derived　FPDF　is　examined
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numerically　by　generating　the　particles　distributed　in　the　three　dimensional　space　and

estimating　the　dimension　using　the　radius－gyration　method．　As　an　example　of　the

application　of　the　FPDF，　the　Monte　Carlo　simulations　are　conducted　for　a　copolarized

intensity　peak　of　the　light　backscattered　multiply　from　the　fractal　aggregates　of　panicles　to

compare　with　the　experimental　result　obtained　by　Dogariu　et　al　［114］．　The　resultant

intensity　peak　has　an　order　of　A／e．　in　angular　width　and　decreases　in　accordance　with

e2－D　as　a　function　of　the　scattering　angle．　These　properties　are　corresponding　to　those　of

homogenous　random　media　with　D＝3，　which　have　an　order　of　the　angular　width　A／e　and

decrease　in　accordance　with　e’i　．　As　a　result，　the　validity　and　applicability　of　the　model

in　the　fractal　structure　and　the　derived　FPDF　are　confirmed　from　the　numerical　results．

5．2　Properties　of　aggregates　of　particles

Colloidal　particles　are　classified　as　lyophobic　or　lyophilic．　Lyophobic　particles　have　little

affinity　for　the　solvent　and　their　stability　is　governed　only　by　their　charges，　whereas

lyphilic　particles　have　a　strong　affinity　for　the　solvent　and　the　stability　of　these　g．　ystems　is

governed　by　their　charge　and　solvation　properties．　Thereby，　lyophobic　particles　may

aggregate　by　addition　of　a　small　amount　of　electrolyte　though　lyophilic　scarcely　aggregate．

Examples　of　lyophobic　colloids　are　dispersed　paint　and　gold　and　sliver　iodide　sols．　The

colloidal　suspension　of　polystyrene　latex　particles　in　deionized　water，　that　we　use　in　our

experiments，　also　belongs　to　lyophobic　colloids　and　the　particles　disperses　stably　in　the

suspension　because　of　their　high　charge　density．　Fig．　5．1　（a）　shows　a　picture　of　particles

in　the　colloidal　suspension，　which　was　taken　by　an　optical　microscope　after　enough

dilution　by　deionized　water．　However，　the　particles　aggregates　and　generates　clusters　by

addition　of　electrolyte，　as　shown　in　Fig．　5．1　（b）．

　　The　dispersion　and　aggregation　of　colloidal　particles　have　quantitatively　been　explained

in　the　Derjaguin－Landau－Verwey－Overbeek　（DLVO）　theory．　According　to　the　DLVO

theory，　Repulsion　due　to　electric　double　layer　and　an　attractive　force　due　to　London－van

der　Waals　interaction　are　exerted　between　the　particles　in　the　colloidal　suspension．　The

total　potential　energy　V（s）　between　two　particles　in　colloidal　suspension　is　obtained　by　the

sum　of　the　repulsive　electric　potential　energy　VR（s）　and　the　London－van　der　Waals

potential　energy　VA（s）：
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Fig．　5．1　Distributions　of　particles　in　the　colloidal　suspension　（a）　without　and　（b）　with　aggregation，

which　were　taken　by　a　CCD　camera　mounted　on　an　optical　rmcroscope．　Particles　disperse

homogeneously　m　3D　space　and　form　clustcrs　as　shown　in　（a）　and　（b），　respectively
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　V（s）＝　V，　（s）＋　V，　（s），　（5．1）

where　s　stands　for　the　separation　distance　between　two　particles．

　　First，　let　us　consider　the　electric　interaction　between　two　particles　in　colloidal

suspension．　The　particles　generate　electric　double　layer　because　the　surface　of　a　particle

is　charged　with　electricity　and　attracts　counter　ions　around　it．　ln　this　case，　the　electric

potential　of　a　particle　is　not　expressed　by　the　simple　Coulomb　interaction　but　by　the

Poisson－Boltzmann　equation．　The　repulsion　arises　from　an　increase　of　concentration　of

counter　ions　between　two　particles　as　they　approach　to　each　other　and　is　characterized　by

the　Debye－Huckel　screening　length　1／K　defined　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　K2＝ljtT22n，z，2，　（5．2）

where　s　is　the　dielectric　constant　of　solvent，　e　is　the　elementary　electric　charge，　k，　is　the

Boltzmann　constant，　T　is　the　absolute　temperature，　and　Z，　and　ni　are　charge　and　the　number

density　of　i－th　species　ions，　respectively．　For　two　identical　sphere　with　radius　a　＞＞　1／K

and　Stern　potential　V，，，　the　potential　energy　V，　of　electric　repulsion　is　given　by　Debye－

Huckel　approximation　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　V，　（s）＝　2zsaV，2　ln　［1＋exp（一　ms　）］．　（5．3）

　　The　attractive　force　is　caused　by　the　fact　that　an　instantaneous　asymmetry　in　electron

distribution　in　the　valence　shell　in　a　molecule　induces　a　synchronized　asymmetry　in

electron　distribution　in　a　neighboring　molecule　and　the　free　energy　of　them　decreases．

This　interaction　is　referred　to　as　London－van　der　Waals　interaction　and　its　potential　energy

is　expressed　as

　　　　　　　vA（s）＝＝一et［IS，lizi3＋a42．s＋？，一；2ilik2iaT＋4aas2＋4a2＋2in（？，if2ii31￥ZiT＋i，4＋aS4，）］，　（s・4）

where　A　is　the　Hamaker　constant．

　　Figure　5．2　shows　the　potential　energy　between　two　particles　in　colloidal　suspension．

As　seen　in　Fig．　5．2，　a　potential　banier　exists　in　the　region　V，　〉　V，，by　which　particles

disperses　stably　in　the　suspension．　As　the　concentration　of　electrolysis　in　suspension

increases，　the　repulsion　decreases　and，　therefore，　the　potential　barrier　becomes　lower．

Particles　aggregates　and　generates　clusters　when　the　potential　barrier　is　lower　than　the
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Fig．　5．2　Potential　energy　of　a　particle　in　colloidal　suspension．　The　solid，　broken，　and　dotted　lines

denote　the　total　potential　energy，　repulsive　potential　energy　due　to　the　electric　interaction，　and

attractive　potential　energy　due　to　the　London－van　der　Waals　interaction．

thermal　energy　of　a　particle．　For　the　case　that　the　particles　move　due　to　Brownian　motion

and　particles　stick　due　to　their　collision，　the　aggregation　process　is　referred　as　to　Diffision－

limited　aggregation　（DLA）．

　　The　statistical　properties　of　structures　of　clusters　are　characterized　by　the　cluster

dimension　D．　The　number　of　particles　with　radius　a　in　a　sphere　with　radius　R　in　the　3－D

space　is　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　N（R）一　p（ll・　）D，　（s．s）

where　the　density　p　stands　for　how　the　particles　are　packed．　The　cluster　dimension

presents　only　the　number－radius　relation　and　no　information　about　the　shape　of　the　cluster，

the　density　of　suspension，　and　kinetics　of　particles．　The　cluster　is　called　fractal　cluster

and　the　dimension　is　referred　to　as　the　clusterfractal　dimension　offractal　diemsnion　when

the　cluster　dimension　is　noninteger　though　it　is　always　equal　to　or　smaller　than　Euclidean

dimension　3　of　the　space．
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　　Fractal　dimension　provides　information　about　the　static　and　geometric　properties　of　a

cluster．　However，　in　the　process　of　cluster　growth，　there　are　many　clusters　with　various

size　in　the　suspension　and　they　grow　with　time．　The　time　dependent　properties　of　cluster

growth　is　characterized　by　the　dynamic　cluster－size　distribution　function　n，　（t），　which　is

the　number　density　of　clusters　consisting　s　particles　at　a　time　t．

　　The　static　and　dynamic　properties　mentioned　above　can　be　experimentally　determined

by　the　light　scattering　technique　in　tenuous　suspension．　The　scattered　intensity　from

particles　in　tenuous　suspension　is　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　I（q）一　pP　（q　Xl　＋S（q　）］　（5．6）

in　terms　of　phase　function　P（q）　of　a　single　panicle　and　the　structure　factor　S（g），　where　q

and　p　is　a　magnitude　of　scattering　vector　and　average　number　density　in　the　system．　The

structure　factor　is　the　Fourier　transform　of　the　density－density　correlation　function　c（r）　and

expressed　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　s（q），．4zf，Oec（r）r2E’lliilL”，qrdr．　（s．7）

For　the　fractal　aggregates　with　average　radius　Ro　in　the　3－D　space，　the　density－density

correlation　function　is　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　cの・・　rD－3！（・／R。），　　　　　　（5．8）

where　f（x）　denotes　the　cutoff　function　and　is　f（x）iconst　for　x＜＜1　and　f（x）＜＜1　for

x＞＞1．　Substituting　Eq．　（5．8）　into　（5．7）　and　changing　the　variable　of　integration

r　＝　z／q，the　structure　factor　for　a　fractal　aggregate　is　obtained　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　S（q）噌の個9妾。〕sin・z・dz・　（鋤

This　expression　is　expected　to　be　valid　in　the　range　qRo＞＞1and　ga＜＜1．　Sinceプてん）is

approximately　constant　up　to　large　values　of　z，　the　integral　in　Eq．　（5．9）　only　weakly　depend

on　q．　Moreover，　the　phase　function　P（q）　is　also　approximately　constant　for　qa　＜＜1．

Therefore，　the　scattered　intensity　from　a　fractal　aggregate　can　be　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　I（q）iS（q）oc　q－D　（5．10）
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for　1／Ro＜＜q＜＜1／a　and　can　be　used　to　estimate　the　fractal　dimension　of　fractal

aggregates．

　　On　the　other　hand，　according　the　DLS　theory，　the　first　cumulant　of　the　temporal

autocorrelation　function　of　the　scattered　light　is　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Ki　＝　71it；；6s，o）　．is2n，　（t　）S，　（q　）（D，q2　＋　A　＞ds，　（s．ii）

where　D，　and　A　are　the　transnational　and　the　rotational　diffusion　coefficients　of　clusters　of

mass　s　and　1（q，O）　is　the　time　averaged　total　scattered　intensity．　The　structure　factor　of

an　s－cluster　depends　on　the　fractal　dimension　D　in　the　form　S（q）oc　s－iq－D　for　qR，　＞＞　1．

For　fractal　aggregates，　the　dominant　contribution　to　the　decay　of　the　temporal

autocorrelation　function　comes　from　the　translation　term　in　which　the　diffusion　coefficient

of　the　cluster　can　be　estimated　D，　oc　R；，’　oc　s－i／D，　where　the　radius　of　gyration　of　an　s－

cluster　is　given　by　s＝＝s，R，P．　ln　this　approximation，　the　first　cumulant　becomes　a

moment　of　the　cluster－size　distribution　function：

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　K，　cx　．isi－i／Dn，　（t）ds．　（5．12）

Therefore，　the　mean　cluster　size　can　be　estimated　by　the　first　cumulant　of　the　temporal

autocorrelation　function．

　　The　estimations　of　fractal　dimension　and　the　mean　cluster　size　are　assumed　that　the

scattered　light　emerges　from　the　medium　after　one　scattering　event　and，　therefore，　can

apply　to　the　tenuous　colloidal　suspension．　However，　measurements　for　properties　of

fractal　aggregates　in　dense　suspension　have　not　been　established．

5．3　Free　path－length　distribution　function

The　FPDF　p（r）　is　defined　as　a　product　of　the　probability　that　the　light　can　propagate　a

distance　r　without　encountering　any　scattering　particles　and　the　probability　that　the　light

can　be　scattered　at　a　location　r　in　the　medium，　and　is　expressed　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　p（r）dr　＝　［1一　f，’　p（r’）dr’］×［C，，，．　p（r）dr］．　（5．13）
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In　this　equation，　C，，．　and　p（r）　denote　the　scattering　cross　section　of　a　particle　and　the

number　density　of　particles　at　the　location　r，　respectively．

　　In　order　to　obtain　the　number　density　of　particles，　a　fractal　structure　is　modeled　by　a

cluster　fractal　aggregate　of　particles．　The　number　of　particles　with　the　radius　a　included

in　a　sphere　with　the　radius　r　is　given　by　［30］

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　N・（・）ザ　　　（5・14）

where　D　and　K　denote　a　dimension　and　a　volume　fraction　of　the　fractal　medium，

respectively．　To　compare　the　fractal　aggregates　having　various　dimensions　with　a

homogenous　random　medium，　the　constant　K　is　defined　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　K　＝　N3（R）37（R（　／．）D’　（5’15）

which　corresponds　to　a　given　fraction　of　the　homogeneously　random　medium．　ln　Eq．

（5．15），　R＝20e　is　the　radius　of　an　imaginary　sphere　which　is　assumed　to　be　centered　at　the

particle　of　interest　to　define　the　volume　fraction　of　the　fractal　medium　and　N，（R）　denotes

the　number　of　particles　in　the　imaginary　sphere　in　the　homogenous　random　medium．　The

number　density　of　particles　over　a　given　surface　of　the　sphere　with　the　radius　r　is　obtained

from　the　first　derivative　of　the　number　of　particles　and　is　written，　by　using　Eq．　（5．14），　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ρ（r）’瑳ND（・）κD〔1りD－3・　（5・16）

Substitution　of　Eq．

　　　　　　　　　　　　　　4mr　2　dr””V1　4　na　3

（5．16）　into　Eq．（5．13）　yields　the　FPDF　of

　　　　　　　　　　　　　　（D－2）（　r

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ち　　　D　　　　　　　D

for　the　fractal　aggregate　of　particles　with　the　dimension　of　2．0くD≦3．0．

of　Eq．　（5．17），　the　effective　mean　free　path－length　is　introduced　by

p（r）
　
　
一
4

）
一

）D－i　exp［一　（i

4（D－2）

2
一D

（5．17）

In　the　derivation

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　KD　2s’ca

as　a　new　measure　of　randomness　in　the　fractal　aggregate　from　the　analogy　of　the　mean　free

path－length　for　the　homogeneously　random　medium　with　the　dimension　of　D＝3．　ln　Eq．

（5．18），　e，，．　＝C，，．／za2　denotes　a　scattering　efficiency．　ln　fact，　Eqs．　（5．17）　and　（5．18）

ら＝α×D－2 （5．18）
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can　be　reduced　to　P（r）＝exp（一r／の／4　and　4＝1／ρ　C，（・c、，respectively，　for　D＝3・0，　which

agree　with　the　well－known　FPDF　and　the　mean　free　path－length　for　the　homogeneously

random　medium．　lt　should　be　noticed　that　the　procedure　in　deriving　the　FPDF　from　Eq．

（5．13）　to　Eq．　（5．17）　is　quite　so　general　that　we　could　obtain　the　FPDF　for　the　fractal

medium　with　DS2．　For　1〈DS2，　we　should　start　to　consider　Eq．　（5．14）　as　the　number　of

disks　with　the　radius　a　included　in　the　imaginary　circle　with　the　radius　r　in　a　plane．　We

now　concern　with　the　characteristics　of　the　coherent　backscattering　light　from　the　fractal

aggregate　of　particles　in　the　three－dimensional　space．　Thus，　the　FPDF　for　the　fractal

aggregate　given　by　Eq．　（5．17）　with　the　dimension　of　2〈L）S｛3　is　used　in　following

simulations．

　　The　FPDFs　given　by　Eq．　（5．17）　for　the　dimensions　of　D＝2．5，　2．8　and　3．0　are　plotted　in

Fig．　5．3．　As　shown　in　the　figure，　the　probabilities　in　the　regions　of　r〈e．　and　r＞＞e．

increase　with　the　growth　in　the　aggregate　of　particles．　This　means　that　the　particles　are

distributed　densely　around　a　given　particle　and　scarcely　exist　in　the　area　far　away　from　the

particle　of　interest．　Figures　5，4　（a）　and　（b）　show　the　distributions　of　particles　for　the

homogeneously　random　medium　with　D＝3．0　and　the　fractal　medium　with　D＝2．5，

respectively．　These　figures　were　obtained　from　the　random　walk　following　Eq．　（5．17）　as

the　probability　density　function　of　the　distance　between　the　successive　particles．　The

difference　between　the　particle　distributions　for　D＝2．5　and　3．0　is　demonstrated　clearly　in

the　figure．　Namely，　the　dense　and　sparse　regions　of　particles　coexist　for　D＝2．5　while　the

particles　are　distributed　homogeneously　and　randomly　for　D＝3．0．　Furthermore，　we

confirm　quantitatively　the　dimensions　of　the　media，　shown　in　Figs．　5．4　（a）　and　（b），　by

using　a　radius－of－gyration　method．　Figure　5．5　shows　the　logarithmic　plot　of　the　particle

number　in　a　sphere　as　a　function　of　the　radius　r　given　also　in　a　logarithmic　scale．　ln　this

figure，　the　solid　straight　lines　with　the　slopes　of　2．5　and　3．0　are　plotted　for　reference．　As

seen　from　the　figure，　the　generated　distributions　of　particles　shown　in　Fig．　5．4　have　the

dimensions　just　as　we　designed．　Consequently，　it　becomes　obvious　that　the　FPDF　given

by　Eq．　（5．17）　well　describes　the　fractal　aggregate　of　particles．
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Fig．　5．3　FPDFs　for　the　fractal　aggregates　of　particles　with　the　dimensions　of　D＝2．5　and　2．8　and　the

homogeneously　random　medium　with　D＝3．0．　The　horizontal　and　vertical　axes　are　plotted　in　the

logarithmic　scale　and　the　horizontal　axis　is　normalized　by　the　effective　mean　free　path－length　eD．
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Fig．　5．4　Panicle　distributions　for　（a）　the　homogeneously　random　medium　with　D＝3．0　and　（b）　the

fractal　medium　with　D＝2．5．　They　are　plotted　from　the　results　obtained　by　a　random　walk　whose　free

path－length　obeys　Eq．　（5．17）．
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Fig．　5．5　Logarithmic　plot　of　the　particle　number　in　a　sphere　as　a　function　of　the　radius　r　given　also　in　the

logarithmic　scale．　The　solid　lines　with　the　slopes　of　2．5　and　3．0　are　plotted　for　reference．　A　and　一

denote　the　results　for　the　media　with　the　dimensions　of　2．5　and　3．0，　respectively．

5．4　Numerical　simulations

At　this　stage，　we　show　the　applicability　of　the　FPDF　given　by　Eq．　（5．17）　together　with　Eq．

（5．18）　to　analyze　the　light　scattering　phenomena　produced　from　the　fractal　media．

Dogariu　et　al．　［1　14］　demonstrated　experimentally　that　the　copolarized　intensity　peak　of　the

enhanced　backscattering　light　depends　on　the　dimension　of　a　fractal　aggregate．　Thus，

Monte　Carlo　simulations　for　enhanced　backscatterings　of　the　light　from　the　fractal

aggregates　with　various　dimensions　are　conducted　as　an　example　of　the　applicability　of　the

FPDF．

　　Monte　Carlo　simulations　trace　numerically　all　scattering　events　and　the　propagation　of

light　［99］．　A　trajectory　of　the　photon　scattering　is　simulated　by　generating　the　random

numbers　of　the　distance　between　the　successive　particles　and　the　scattering　angles　at　the

events　following　the　FPDF　given　by　Eq．　（5．17）　and　the　Rayleigh－Debye　scattering　phase
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fUnction［108］，　respectively．　The　linearly　polarized　light　with　the　wavelengthλ・＝633　nm

is　incident　into　the　semi－infinite　space　of　the　medium．　The　light　undergoes　successively

scattering　events　by　many　particles，　emerges　from　the　medium　in　the　backward　direction，

and　forms　an　intensity　pattem　in　the　far　field．　A　copolarized　intensity　peak　is　observed

through　an　analyzer　which　is　set　to　be　parallel　with　the　direction　of　the　incident

polarization．　It　is　assumed　in　simulations　that　the　scattering　medium　is　a　solution　of　the

polystyrene　Iatex　beads　with　the　radius　lOO　nm　and　the　re　frac　tive　index　l59．　The

volume　fraction　of　the　fractal　medium　is　set　to　be　10％inside　the　imaginary　sphere　with

the　radius　of　204　corresponding　to　the　10％volume　fraction　of　the　solution　for　the

homogeneously　random　medium．

　　　　In　simulations，　the　Cartesian　coordinate　system（X，y，Z）is　defined　in　such　a　way　that

its　origin　is　set　at　the　incident　position，　the　X　and　Z　axes　are　parallel　with　the　directions　of

the　incident　polarization　and　the　propagation　of　light，　respectively，　and　the　X　and　Y　axes

are　included　in　the　boundary　plane　between　the　scattering　medium　and　the　air，　The

copolarized　intensity　distribution　detected　by　scanning　in　the　Y　direction　is　given　by［99］

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　〈1。＞e．、，一Σ〈1。x＞ex，　　　　　　　　（5・19）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　n＝1

where〈…＞ex　stands　f・r　an　ensemble　average・ver　the　distributi・n・f　the　p・siti・ns　at

which　the　light　emerges　from　the　medium，　and　the　subscript　X　denotes　the　direction　of　the

axis　of　an　analyzer．　1。x　denotes　the　n－th　order　scattering　intensity　component　in　the

copolarized　intensity　variation　and　is　given　by［99］

Inx　＝

P（1／［P（1）＋2シ（n）司

2P（n）F・・（1＋c・sΦn／レ（1）＋2婁ρ（n）司

n＝1

n：1

’

（5．20）

where　p（n）　and　〈b．＝2ne．（Y．一Yi）IA　denote　a　fraction　of　the　total　intensity　emerging　in　the

backward　direction　after　a　sequence　of　n　scattering　events　and　a　phase　difference　at　the

emerging　position　of　Y＝Y．　along　the　Y　axis，　respectively．　F，．　is　the　ratio　of　the

copolarized　component　to　the　total　scattered　intensity　with　the　n－th　order　scattering．

5．5　Results　and　discussion
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Fig，　5．6　Copolarized　angular　intensity　peak　produced　in　the　far　field　for　three　dimensions　of　D＝2．5，　2．8　and

3．0，　which　are　scanned　along　the　Y　direction　perpendicular　to　the　incident　polarization．　The　vertical　and

horizontal　axes　denote　the　logarithms　of　the　coherent　intensity　1－1　and　the　backscattering　angle　e，

respectively．　ln　the　figure，　the　lines　with　the　slopes　of　一〇．5，　一〇．8，　一1，　and　一2　are　plotted　for　reference．
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Fig．　5．7　Angular　widths　of　the　copolarized　intensity　peak　of　the　multiply　backscattered　light　as　a　function　of

the　expected　width　A／eD　for　the　five　different　aggregates　of　particles　with　the　dimensions　of　D＝2．6，　2．7，　2．8，

2．9　and　3．0．
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To　investigate　spatial　features　of　the　copolarized　intensity　peak　of　the　light　backscattered

multiply　from　fractal　aggregate　of　particles，　we　discuss　the　dependence　of　angular　width

and　the　slope　of　intensity　cone　on　the　dimension　of　the　medium．　Figure　5．6　shows　the

angular　distributions　of　the　copolarized　intensity　for　three　different　fractal　media　with　the

dimensions　of　D＝2．5，　2．8，　and　3．0．　ln　the　figure，　the　straight　lines　with　the　slopes　of　m

O．5，　一一〇．8，　一1，　and　一2　are　plotted　for　reference．　The　enhanced　backscattering

intensities　decrease　approximately　linearly　with　an　increase　of　the　scattering　angle　in　the

region　of　100〈e〈10i　mradian　while　they　coincide　independently　of　the　dimension　in　the

region　of　e〈100　mradian．　Furthermore，　the　intensities　for　D＝3．0　and　2．8　decrease　in

accordance　with　e－2　in　the　region　of　e＞10i　mradian　independently　of　the　dimeng．　ion　but

the　intensity　for　D＝2．5　spreads　too　widely　to　have　the　line　with　the　slope　of　一2．

Especially，　the　e－i　and　the　e－2　dependence　of　the　intensity　distribution　produced　from　the

homogeneously　random　medium　was　derived　theoretically　by　Schmeltzer　et　al．　［1　19］　and

confirmed　experimentally　by　Rosenbluh　et　al．　［120］，　With　the　growth　in　the　aggregate　of

particles，　the　width　of　the　intensity　distribution　increases　but　its　slope　decreases．　To

investigate　quantitatively　the　decreasing　feature　of　the　intensity　distribution　in　the　middle

range　of　the　backscattering　angle，　the　width　and　the　slope　of　the　intensity　distribution　are

defined　at　the　backscattering　angle　where　the　intensity　becomes　the　one　fourth　of　the　peak

lntenslty．

　　Figure　5．7　shows　a　variation　of　the　angular　width　of　the　copolarized　intensity　peak　as　a

function　of　the　expected　angular　width　」VeD　for　fractal　aggregates．　The　result　indicates

that　the　enhancement　intensity　of　the　multiply　backscattered　light　has　the　angular　width

directly　proportional　to　A！eD，　which　was　confirmed　experimentally　and　theoretically　for　the

homogeneously　random　medium　［100，120］．　Therefore，　it　is　demonstrated　definitely　that

the　effective　mean　free　path－length　eD　defined　by　Eq．　（5．18）　for　the　fractal　medium　has　the

physical　meaning　equivalent　to　the　mean　free　path－length　e　for　the　homogeneous　random

medium．

　　Figure　5．8　shows　a　variation　of　the　slope　of　the　copolarized　intensity　peak　as　a　function

of　the　dimension　of　fractal　aggregates．　lt　is　understood　clearly　that　the　slope　of　the
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copolarized　intensity　peak　is　directly　proportional　to　the　dimension　of　the　medium　along

the　line　of　2－D，　thus　the　intensity　decreasing　in　accordance　with　e　2－D．　The　theoretical

［108］　and　experimental　［119］　results　for　the　homogeneously　random　medium　with　D＝3

confirmed　the　1／e　decreasing　dependence　of　the　enhancement　intensity　at　e　＝　A／e　．

　　It　should　be　finally　noticed　that　there　is　the　discrepancy　between　the　e2”D　dependence

shown　in　Fig．　5．8　and　the　e　i－D　dependence　given　experimentally　by　Dogariu　et　al　［114］．

This　may　be　attributed　to　the　difference　between　the　cluster　model　based　on　the　cluster

fractal　aggregate　of　particles　and　the　soft　sediment　of　the　cluster－cluster　aggregation　of

particles．　They　estimated　experimentally　the　dimension　of　D＝1．49　for　the　soft　sediment

of　the　aggregations　of　the　uniformly　sized　polymethylmethacrylate　by　means　of　the

conventional　box－counting　method，　while　the　present　Monte　Carlo　simulation　is　based　on

the　assumption　of　the　cluster　model　which　cannot　describe　the　fractal　structure　with　the

dimension　of　D〈2．

o．o
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£

　
　
4

。
α
。
一
の

一1．5

2．5 2．6　2．7　2．8　2．9
　　　　Di　mension　of　the　medium　D

3．0

Fig．5．8　Slope　of　the　copolarized　intensity　peak　of　the　light　backscattered　mulゆ1y　from　five　different

aggregates　of　particles　with　the　dimensions　of　D＝2．6，　2．7，　2．8，　2．9　and　3．0．　The　slopes　are　fitted　to　the

angular　intensity　distribution　in　the　region　around　the　angle　at　which　the　intensity　reduces　to　the　one

fourth　of　the　peak　intensity．　ln　the　figure，　the　solid　line　denotes　the　line　following　2－D．
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5．6　Conclusion

A　free　path一一length　distribution　function　（FPDF）　of　the　multiply　backscattered　light　has

been　theoretically　derived　for　the　fractal　aggregate　of　particles　and　the　effective　mean　free

path－length　has　been　introduced　as　a　measure　of　the　randomness　from　the　analogy　of　the

homogeneously　random　medium．　The　validity　of　the　FPDF　was　confirmed　by

demonstrating　the　agreement　between　the　dimensions　designed　in　particle　distributions

generated　by　a　random　walk　on　the　basis　of　the　derived　FPDF　and　estimated　by　a　radius－

gyration　method．　The　FPDF　is　applied　to　Monte　Carlo　simulations　for　the　light

backscattered　multiply　from　the　fractal　aggregate　of　particles　to　demonstrate　its

applicability．　ln　conclusion，　the　angular　width　with　an　order　of　，Lle．　and　the　e2一’D

dependence　of　the　enhanced　backscattering　have　been　demonstrated　successfully　by　means

of　Monte　Carlo　simulations　on　the　basis　of　the　FPDF　derived　theoretically．

　　From　the　viewpoint　of　metrology，　the　results　obtained　in　this　chapter　demonstrate

clearly　the　applicability　of　the　enhanced　backscattering　of　light　to　measure　the　dimension

of　fractal　aggregates　in　the　range　of　2〈DS3．　The　dimension　of　fractal　aggregates　with　the

dimension　of　D〈2　can　be　determined　from　the　conventional　box－counting　method，　the

small－angle－scattering　method　and　the　second－order－scattering　method．　For　the

dimension　of　2〈DS3，　the　box－counting　method　is　inapplicable　because　the　dimension　of

the　projection　image　always　takes　D＝2　for　2〈DS3．　The　small－angle－scattering　method

and　the　second－order－scattering　method　are　inapplicable　to　the　dense　media　where　the　light

is　hardly　transmitted．　Therefore，　the　application　of　enhanced　backscattering　of　the　light

produced　from　the　dense　fractal　medium　is　an　interesting　subject　worthy　to　be　studied　in

measurements　of　the　fractal　dimension　2〈DS3　of　the　medium．

82

羅灘灘懸

　　野・．・y・．．・’一’で一』



醗灘i塑鐵講護i鰻縫藝熱薙1・．　勇

Chapter　6

　　　　　　　　Coherent　Backscattering　of　Light　from

　　　　　　　　　　　　　　Fractal　Aggregates　of　Particles

6．1　lntroduction

There　has　been　much　interest　in　the　enhanced　backscattering　of　light　from　a　dense

disordered　medium，　which　is　produced　from　a　constructive　interference　between　the

multiply　scattered　waves　propagating　on　time－forward　and　一reversed　paths．　For　a

homogeneously　random　medium，　the　width　of　an　intensity　peak　is　of　the　order　A／e

［95，121］　and　the　intensity　decreases　in　accordance　withl／e　and　1／e2depending　on

e［119，120］，　where　X，　e　and　e　denote　the　wavelength　of　the　illuminating　light，　the　elastic

mean　free　path－length　and　the　backscattering　angle，　respectively．　lnvestigation　of　the

enhanced　backscattering　of　light　from　a　fractal　medium　has　been　an　attractive　research

problem　from　both　phenomenological　and　metrological　viewpoints．　The　dimension　of

tenuous　fractal　media　with　1〈D〈3　has　been　measured　successfully　by　means　of　a　small－

angle－scattering　method　［33，110－112］　and　a　second－order－scattering　method　［113］．　For　a

dense　fractal　medium，　Dogariu　et　al．　［1　14］　demonstrated　experimentally　that　the　intensity

peak　decreases　in　accordance　with　1／e’一D　and　1／e2，　where　D　denotes　the　fractal

dimension　of　the　medium．

　　Due　to　the　difficulty　in　experimentally　controlling　the　dimension　of　scattering　media，　no

systematic　study　has　yet　been　done　on　the　spatio一一time　statistics　of　light　scattered　multiply

from　the　fractal　aggregates．　ln　addition，　the　past　studies　have　been　limited　to　the

copolarized　intensity　enhancement．　ln　preceding　chapter，　we　obtained　an　analytical　form

of　the　free　path－length　distribution　in　fractal　aggregates　of　particles　［122］．　This　enables　us

to　conduct　numerical　simulations　of　the　multiple　scattering　phenomena　in　fractal

aggregates　from　the　aspect　of　wave　optics．　ln　this　chapter，　we　investigate　the　polarization

properties　of　angular　intensity　distributions　produced　by　the　coherent　multiple

backscatterings　of　light　from　the　fractal　aggregates　of　particles　with　absorption．　We
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reveal　the　dependences　of　the　enhanced　backscattering　light　on　the　dimension　of　fractal

media　and　the　absorption　of　their　solvents．　The　formation　of　the　enhanced　backscattering

intensity　distribution　from　the　fractal　medium　is　discussed　by　taking　account　of　the　relation

between　the　intensity　distributions　in　the　farfield　and　in　the　boundary　planes．

Consequently，　the　applicability　of　the　enhanced　backscattering　light　to　es　timation　of　the

dimension　of　media　is　shown　from　a　metrological　point　of　view．

6．2　Simulations

Monte　Carlo　simulations　are　conducted　as　a　three－dimensional　random　walk　by　tracing　all

events　and　paths　of　the　light　scatterings　inside　a　fractal　aggregate　of　particles　on　the　basis

of　the　algorithm　used　by　lwai　et　al．　［99］　Suppose　that　a　medium　exists　in　the　space　of

Z＞O　in　an　absolute　coordinate　system　（X，　Y，　Z）　and　that　the　plane　light　polarized　linearly

along　the　X　direction　is　incident　onto　the　medium　perpendicularly　to　its　boundary　plane．

The　light　undergoes　successive　scattering　events　by　many　particles，　emerges　from　the

medium　in　the　backward　direction，　and　forms　an　intensity　pattern　in　the　far－field　plane．

Copolarized　and　cross－polarized　intensity　patterns　are　observed　through　an　analyzer，　which

is　be　parallel　with　and　normal　to　the　direction　of　the　incident　polarization．

　　　　The　propagation　and　scattering　of　light　are　simulated　using　a　free　path－length

distribution　function　and　a　Rayleigh－Debye　scattering　phase　function，　respectively．　A

　　　　　　　　　　　　　　　　　＝IFml
distance　vector　r．

random　number

of　particles．

　　　　　　　　　　　　　　following　the　free　path－length　distribution

　　　　　　　　　　　　The　free　path－length　distribution　function　for　a　fractal　medium　with　th

dimension　D　in　the　range　of

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ち　　4．　　　　　　4．

where　eD　is　an　effective　mean　free　path－length　for　the　fractal　aggregate　and　is　defined　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　4（D　一一　2）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　乏

　　between　the　successive　scattering　events　is　determined　as　a

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　p（r．）　for　the　fractal　aggregate

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　e

　　　　　2．0〈DS　3．0　is　given　by　［122］

　　　　　　　（D　一一’　2）（　r．　＞V　”A．．A　（　r．

P（r，n）　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（6．1）

　
×

）D－3’　，xp［一（

2
一

　
　
，

2
一D

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　D　””’1　KTDe，，．1　’

in　Eq．　（6．2），　a，　e，．．　and　K　denote　the　radius　of　particles，

the　constant　related　to　a　volume　fraction　of　the　fractal　medium，　respectively．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（6．2）

the　efficiency　for　scattering，　and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　The　zenith
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angle　e．　and　the　azimuth　angleφ，tl　of　the　scattered　direction　at　the　m－th　scattering　event

obey　the　probability　density　functions　which　are　given　by　the　phase　function　of　the

Rayleigh－Debye　scattering　from　spherical　particles［99，122］．

　　In　simulations，　the　size　of　particles　in　the　medium　is　assumed　to　be　lOO　nm．　The

volume　fraction　of　the　medium　needs　to　be　specified　as　a　parameter　in　the　performance　of

simulations　though　the　volume　fraction　cannot　be　defined　intrinsically　for　the　fractal

medium　distributed　in　an　infinite　space．　Nevertheless，　the　volume　fraction　of　the　fractal

medium　is　defined　in　such　a　way　that，　if　the　volume　fraction　of　the　particles　distributed

inside　an　imaginary　sphere　with　the　radius　of　R＝204　is　lO％，　it　corresponds　to　the　10％

homogeneously　random　medium．　In　this　case，　the　constantκin　Eq．（6．2）is　given　by

κ＝N・（R）／（R／のD，in　which　N，（R）den・tes　the　number・f　particles　included　inside　the

sphere　with　the　radius　R　for　the　homogeneously　random　medium．　It　is　further　assumed

that　the　solvent　suspending　the　particles　is　absorbent　independently　of　the　scattering　event

with　the　absorption　coefficientμα，　thus　the　scattered　Iight　decreases　negative－exponentially

with　an　increase　of　the　path－length，　i．e．　exp（一μ、i　s）．

　　The　copolarized　and　cross－polarized　intensity　distributions　are　calculated　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　むつ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　〈・x＞ex一Σ〈・。．＞ex　and〈・，＞e．x一Σ〈・n，＞e．・　　　（6・3）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ノド　　　　　　　　　　　　　　　　　れニユ

respectively，　where〈…＞ex　stands　f・r　an　ensemble　average・ver　the　distributi・n・f　the

emerging　position　from　the　medium　In　the　equations，　the　subscripts　X　and　Y　stand　for　the

directions　of　the　axes　of　the　analyzer　that　correspond　to　the　observations　of　copolarized　and

cross－polarized　intensity　distributions・　　1nx　and　lny　denote　the　n－th　order　scattering

intensity　components　for　copolarized　and　cross－polarized　intensity　distributions　and　are

given　by［99］

Inx　＝

and

P（1）M・（1
^レ（1）Ma（1）＋2客ρ（n）M・（州

2p（n　）M，　（n　）F．x　（1　＋　COS　¢n　」）／［P（1　）Ma　（1）＋　2；．2　P（n　）Ma　（n　）Fnx　］

1．y　＝　P（n　）Ma　（n　）Fny　（1　＋　rn　COS　¢n　）／　；．2　P（n　）M　a　（n　）Fny

n＝1

ntl

n＃1，

（6．4a）

（6．4b）
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respectively．　p（n）　and　¢．　＝　ke．　（Y．　一　Y，　）　denote　a　fraction　of　the　total　intensity　emerging

in　the　backward　direction　after　a　sequence　of　n　scattering　events　and　a　phase　difference　at

the　emerging　position　of　Y＝　｝1，　along　the　Y　axis，　res　pectively．　F．　denotes　a　correlation

between　the　waves　propagating　along　the　time－forward　and　一reversed　paths．　F，x　and　F，y

are　the　ratios　of　copolarized　and　cross－polarized　components　to　the　total　backscattered

intensity　with　the　n－th　scattering　order．　M．（n）＝＝（p．（s）exp（一＃．s）〉　is　a　decay　of　the

n　一th　order　scattering　light　due　to　absorption，　in　which　p．　（s）　is　a　path－length　distribution

of　the　n　一th　order　scattering　light．

6．3　Results　and　discussion

Figures　6．1　and　6．2　show　the　angular　intensity　distributions　of　the　enhanced　backscattering

light　for　three　dimensions，　D＝3．0，　2．8，　and　2，5，　with　the　unabsorbent　solvent　and　for　five

absorbent　solvents，　」tta＝O，　1／10eD，　1／5eD，　1／3eD，　and　1／eD　with　the　dimension　D＝2．8，

respectively．　in　the　figures，　（a）　and　（b）　correspond　to　copolarized　and　cross－polarized

intensity　components．　The　intensity　peak　appears　in　the　angular　intensity　distribution　due

to　the　enhanced　backscattering，　and　its　width　broadens　for　both　copolarized　and　cross－

polarized　intensity　components　with　a　growth　of　the　particle　aggregation　and　an　increase　of

the　absorption．　This　behavior　is　due　to　the　fact　that　only　the　light　emerging　around　the

incident　position　contributes　to　formation　of　the　broader　intensity　peak　in　the　far－field

plane　because　the　effective　mean　free　path－length　becomes　shorter　with　a　decrease　of　the

dimensions　and　the　light　emerging　from　a　point　far　from　the　incident　position　is　absorbed

more　strongly　as　absorption　increases．　The　peak　intensity　decreases　for　the　copolarized

light，　while　it　increases　for　the　cross－polarized　light　with　a　growth　of　the　particle

aggregation　and　an　increase　of　absorption．　The　dependence　of　the　peak　intensity　on　the

dimension　and　the　absorption　is　caused　by　an　increase　of　the　incoherent　contribution　for

the　copolarized　intensity　and　by　the　correlation　r　for　the　cross－polarized　intensity　due　to　an

increase　of　the　contributions　in　single　and　low－order　scatterings　with　a　growth　of　the

particle　aggregation　and　an　increase　of　the　absorption．　lt　is　interesting　in　the　case　of

lu．　＞1／3e．　that　the　cross一一polarized　light　produces　a　higher　intensity　peak　than　the

copolarized　light．
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Fig．　6．1　Logarithmic　plots　of　（a）　copolarized　and

of　enhanced　backscatterings　from　the　fractal

D＝3．0（一），　2．8（一一一一一一），　and　2．5（一一一一一一一一・一一）　as

logarithmic　scale．　The　arrow　shows　the　direction

of　particles．

lo2

（b）　cross－polarized　angular　intensity　distributions

media　with　three　different　dimensions　of

a　function　of　the　backscattering　angle　e　in　a

of　intensity　variation　growing　in　the　aggregation
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Fig．　6．2　Logarithmic　plots　of　（a）　copolarized　and　（b）　cross－polarized　angular　intensity　distributions　of

enhanced　backscatterings　from　the　absorbent　fractal　media　with　five　different　absorption　coefficients　of

ua＝1／eD（’），　1／3　eD（’一’一一’），　1／5　eD（“”’“””一“’一’一），　1／10eD（一一’一’“’），　and　O（一”’一”一）　for　the　fractal

dimension　D＝2．8　as　a　function　of　the　backscattering　angle　e　in　a　logarithmic　scale．　The　arrow　shows

the　direction　of　intensity　variation　increasing　the　absorption．
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Fig．　6．3　Angular　widths　of　the　intensity　peaks　obtained　in　simulations　as　a　function　of　the　angular

width　estimated　by　V．eD．　The　symbols　e　and　O　correspond　to　the　widths　of　copolarized　and　crof　s－

polarized　intensity　peaks，　respectively，　and　the　dimensions　of　medja　are　also　written　for　reference，　The

angular　width　is　defined　as　the　angular　separation　between　the　anglef　at　the　quarter　intensity　of　the　peak．

　　Figures　6．3　shows　the　angular　widths　of　copolarized　and　cross－polarized　intensity　peaks

as　a　function　of　the　angular　width　estimated　by　A／e．．　The　expected　angular　width

A／e．　for　the　fractal　media　was　defined，　corresponding　to　the　angular　width　a／e　for　the

homogeneously　random　media　［99］．　The　angular　widths　for　both　copolarized　and　cross－

polarized　intensity　peaks　are　directly　proportional　to　the　expected　angular　widths．　lt　is

particularly　confirmed　for　the　copolarized　intensity　peak　that　the　angular　width　is　of　the

order　of　，　L／e．，　On　the　other　hand，　the　angular　width　of　the　cross－polarized　intensity

peak　is　much　wider　than　that　of　the　copolarized　intensity　peak　because　the　high－order

scattered　components　that　produce　a　narrow　intensity　peak　do　not　contribute　to　the

formation　of　the　cross－polarized　intensity　peak　due　to　the　correlation　factor　r．　The

effective　mean　free　path－length　e　D　defined　by　Eq．　（6．2）　for　the　fractal　medium　thus　has　a

physical　meaning　equivalent　to　the　mean　free　path－length　e　in　the　homogeneously　random

medium　only　for　the　copolarized　light．
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Fig．　6．4　Angular　widths　of　the　intensity　peaks　obtained　in　simulations　as　a　function　of　the　angular

width　estimated　by　VeD．　The　symbols　e　and　O　correspond　to　the　widths　of　copolarized　and　cross－

polarized　intensity　peaks，　respectively，　and　the　dimensions　of　media　are　also　written　for　reference．

The　angular　width　is　defined　as　the　angular　separation　between　the　angles　at　the　quarter　intensity　of　the

peak．

90

盲
F
凄鷺謬

．
－
留

導》
い

，

隔



los

　
10

ヨ
ー0

＼
　
智
・
・
唱
ε
£

102

辱　●　し

、、　　亀・．

　　、、　噂．

　　　　、く・．

　　　　　　、く・
ts・　・

’響

、
㍉

、
㌔

、
　
●

　
　
　
　
　
、
・

　
　
　
　
、
・

　
　
　
、
●

　
　
、
●

　
、
◎

、
．
．

（
．

一
一：：

（a）

IO－2

1o－i　loO
Exit　positi　on　g　／e．

10i

105

　
Ol

ヨ
Ol

＼
　
倉
の
自
2
三

102

t
〈“・

　　〈，

　　　N
　　　　F・

N．
　s’・
　　5’．

　　　ts

　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
一
・
へ
戸
噌
一
“
．

　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
亀
」
’
o
．
．
　
、

　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
㌦
．
、
●
♪
f

　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
・
　
　
、

　
　
　
　
　
　
9
’

　
　
　
　
　
　
　
　
．
（
・
　
、

　
　
　
　
　
：
：
』
、

ミ
％
、
．
…
・
脚
、
、

　
　
　
　
　
　
　
、
　
　
　
　
ー
ー
ー
ー
ー
■
曲
▼

　
　
　
　
●
、

，
e
　
　
、

O

・

（b）

　一210 1o－i　loO
　Exit　position　4／e．

loi

Fig．　6．5　Logarithmic　plots　of　（a）　copolarized　and　（b）　cross－polarized　intensity　distributions　produced

in　the　boundary　plane　for　a　point　source　incidence　for　the　fractal　media　with　three　different　dimensions

of　D＝3．0（

tyeD　in　a　logarithmic　scale．

aggregation　of　panicles．

），　2．8（一一一一一一），　and　2．5（
・…一一一… j　as　a　function　of　the　normalized　emerging　position

The　arrows　show　the　djrections　of　intensity　variation　growing　in　the
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Fig．　6．6　Slopes　of　copolarized　and　cross－polarized　intensity　distributions　in　the　boundary　plane　as　a

function　of　the　dimension，　which　correspond　to　the　symbols　of　e　and　O，　respectively．　The　slope　is

estimated　by　fitting　linearly　the　intensity　distribution　in　the　region　of　g　＜＜　e　D　．　The　thick　solid，　thin

solid　and　broken　lines　denote　the　O．93D－3．94　and　1．07D－3．98　for　the　copolarized　and　cross－polarized

components，　and　D－4　plotted　for　reference，
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　　Figure　6．4　shows　the　slopes　of　the　intensity　decay　in　（a）　copolarized　and　（b）　crof　s－

polarized　intensity　peaks　as　a　function　of　the　dimension　for　five　different　absorption

coefficients　of　／La＝O，　1／10eD，　1／5eD，　1／3eD．　and　11eD．　The　slope　of　the　enhanced

backscattering　light　is　shown　to　be　directly　proportional　to　the　dimension　of　the　medium

and　independent　of　absorption．　ln　addition，　the　slopes　of　the　copolarized　and　cross－

polarized　intensity　distributions　vary，　following　the　lines　of　2．16－1．03D　and　4一　1．8D，　and

thus　the　intensities　decrease　in　accordance　with　e　2”6－i’03D　and　e　4－i’8D．　The　result　for　the

copolarized　intensity　peak　produced　from　the　fractal　medium　agrees　with　the　1／e

decreasing　dependence　for　the　homogeneously　random　medium　with　D＝3，　which　was

confirmed　theoretically　［1　19］　and　experimentally　［120］．

　　To　specify　qualitatively　the　physical　pictures　of　the　angular　width　and　the　slope　of　the

decay　in　the　intensity　peak，　the　enhanced　backscattering　intensity　distribution　produced　in

the　far－field　plane　is　compared　with　the　intensity　distribution　in　the　boundary　plane　for　a

point　source　incidence．　The　copolarized　and　cross－polarized　intensity　distributions　in　the

far－field　plane　are　expressed　by　the　two　dimensional　Fourier　cosine　transform　of　the

intensity　distribution　1（x，y）　emerging　from　the　position　（x，　y）　in　the　boundary　plane：

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Ix　（k．，k，　）＝　ffl（x，　y）cos（k．，x＋　k，yMxdy　（6．5a）

and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　1，　（k．，k．，　）＝　ffl（x，　y）r　cos（k．x＋k．，　ykxdy，　（6．5b）

respectively．　ln　the　equations，　k．　and　k，denote　x一　and　y－components　of　a　wave　vector

of　the　backscattered　light，　respectively．　The　correlation　r　between　the　lights　propagating

along　the　time－forward　and　一reversed　paths　contributes　dominantly　to　the　cross－polarized

intensity　distribution，　while　it　is　unity　for　the　copolarized　intensity　distribution　in　the　same

manner　as　Eq．　（6．4）．

　　Figures　6．5　（a）　and　（b）　show　copolarized　and　cross－polarized　intensity　distributions　in

the　boundary　plane　for　a　point　source　incidence，　respectively．　The　horizontal　axis　in　the

figure　denotes　the　emerging　position　C　normalized　by　the　effective　mean　free　path－length

eD．　The　cross一一polarized　intensity　distributions　shown　in　Fig．　6．5　（b）　show　the　irregular

fluctuation　in　intensity．　This　comes　from　the　lack　of　photons　that　come　around　to　the
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boundary　plane　for　one　million　incident　photons．　The　intensitieg．　in　e〈・eD　and　ag＞eD

increase　and　decrease　with　the　growth　of　particle　aggregation，　respectively，　whose　variation

in　e〈eD　is　larger　in　magnitude　than　that　in　C＞eD．　The　light　distributions　in　g〈eD　and　g＞eD

contribute　approximately　to　the　enhanced　backscattering　lights　produced　in　the　regions　of

e＞100　mrad　and　e〈100　mrad　of　the　far－flield　plane，　respectively．　lf　the　light　propagates

along　a　longer　path　than　eD　until　emerging　from　the　boundary　plane，　its　direction　after

multiple　scatterings　is　fully　randomized，　thus　losing　the　memory　of　the　dimension．　This

is　the　reason　the　multiple－backscattering　enhancement　takes　an　approximately　constant

intensity　independent　of　the　dimension　in　the　region　of　e〈100　as　shown　in　Fig．　6．1．　On

the　other　hand，　since　most　of　the　light　backscattered　in　e＜＜eD　propagates　along　the　path

much　shorter　than　e．，　the　scattered　light　is　not　fully　randomized　in　direction　but　still

preserves　the　memory　of　the　dimension．　As　a　result，　the　intensity　of　the　backscattered

light　in　the　region　e＞＞100　of　the　boundary　plane　increases　with　the　growth　of　the　particle

aggregation　as　shown　in　Fig．　6．1，

　　Figure　6．6　shows　the　slopes　of　copolarized　and　cross－polarized　intensity　distributions　in

the　boundary　plane　as　a　function　of　the　dimension．　The　slopes　of　the　decay　in　both

distributions　are　directly　proportional　to　the　dimension　of　the　medium．　Variations　in　the

slopes　for　the　copolarized　and　cross－polarized　components　approximately　agree　with　the

lines　of　O．93D－3．94　and　1．07D－3．98，　and　the　intensity　distributions　thus　vary　approximately

withξ093D－394　andξ1’07　D－3’98　in　the　region　ofξ＜＜eD，　respectively．　Especially，ξo・93P『394

for　the　copolarized　intensity　distribution　is　fairly　well　approximated　to　g　D一‘　with　the

accuracy　of　the　numerical　simulation．　The　intensity　distribution　proportional　to　4　D－4

gives　rise　to　the　angular　distribution　proponional　to　e　2－D　because　the　intensity　distribution

around　the　incident　point　is　related　to　the　angular　intensity　distribution　in　the　region　of　a

large　scattering　angle　by　the　two－dimensional　Fourier　transformation．　Comparison

between　Figs．　6．4　and　6．6　shows　that　this　relation　is　confirmed　only　for　the　copolarized

intensity　distribution，　but　not　for　the　cross－polarized　one．　This　conflict　may　be　attributed

to　the　correlation　factor　r　between　the　lights　propagating　along　the　time－forward　and－

reversed　paths　in　the　formation　of　the　cross－polarized　intensity．
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6．4　Conclusions

Using　Monte　Carlo　simulations，　we　investigated　the　angular　intensity　dig．　tribution　of　the

light　backscattered　multiply　from　the　fractal　aggregate　of　particles．　The　angular　width

and　the　slope　of　the　intensity　peak　depend　on　the　dimension　of　the　medium，　but　the　height

of　the　intensity　peak　is　approximately　independent　of　the　dimension．　ln　contrast，　the

angular　width　and　the　height　of　the　intensity　peak　depend　strongly　on　the　absorption　of　the

solvent．　The　angular　widths　of　copolarized　and　cross－polarized　backscattering　intensity

enhancements　are　directly　proportional　to　A／e．．　lt　is　revealed　that　the　effective　mean

free　path－length　eD　has　the　same　physical　meaning　as　the　mean　free　path－length　e．　for　the

homogeneously　random　medium　since　the　angular　width　for　the　copolarized　component　is

on　the　order　of　the　angular　width　of　A／，e　．　．　Copolarized　and　cross－polarized　components

of　the　backscattering　intensity　enhancement　decrease　in　accordance　with　e　2”6－i’03D　and

e‘一i’8D　in　the　far－field　plane　and　with　e　O’93’D－3一’9‘　and　（g”07D－3’98　in　the　boundary　plane

between　the　scattering　medium　and　the　air，　respectively．　lt　is　thus　confirmed　that　the　two－

dimensional　Fourier　transform　relation　between　the　intensity　distributions　in　the　far－field

and　the　boundary　planes　is　approximately　satisfied　only　for　the　copolarized　component　but

not　for　cross一一polarized　one．　This　difference　may　be　attributed　to　the　correlation　factor　r

between　the　lights　propagating　along　the　time－forward　and　一reversed　paths　in　the　formation

of　the　cross－polarized　intensity．

　　Finally，　we　should　notice　the　applicability　of　the　enhanced　backscattering　light　to

estimation　of　the　dimension　of　the　medium．　The　slope　of　the　intensity　decay　of　the

intensity　peak　is　directly　proportional　to　the　dimension　of　the　medium　but　is　independent　of

the　absorption．　Therefore，　we　can　estimate　the　dimension　of　the　medium　uniquely　by

measuring　the　slope　of　the　intensity　decay　without　being　affected　by　the　absorption　of　the

solvent．
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　　　Chapter　7

　　　　　　　　　　　　Coherent　Backscattering　of　Light　from

Aggregated　Particles　in　Absorbent　Colloidal　Suspensions

7．1　lntroduction

The　multiple　backscattering　of　light　from　a　dense　disordered　medium　generates　an　intensity

peak　phenomenon　in　the　far　field．　lt　comes　from　the　constructive　interference　between

the　lights　propagating　along　time－forward　and　一reversed　paths．　For　the　homogeneously

disordered　medium，　the　peak　intensity　distribution　decreases　as　a　function　of　the

backscattering　angle　e　in　accordance　with　e－i　［119－120］　and　spreads　over　the　range　of　an

order　，　L／e　in　backscattering　angle　［95，121］，　where　e　denoting　the　mean　free　path－length　of

the　medium．　lt　is　expected　that　the　peak　intensity　distribution　will　change　as　the　particles

aggregate　since　the　spatial　properties　of　the　particle　distribution　in　the　suspension　may　be

contributed　to　formation　of　the　intensity　enhancement．　Dogariu　et　al．　found

experimentally　that　the　peak　intensity　distribution　produced　from　fractal　cluster　sediments

of　PMMA　decreases　in　accordance　with　e　i－D，　where　D　denoting　fractal　dimension　of　the

medium　［114］．　lshii　et　al．　obtained　numerically　the　empirical　formulae　of　e　2’i6－i‘03D　and

e4－i’8D　for　the　decreasing　variation　of　copolarized　and　cross－polarized　peak　intensity

distributions　from　a　cluster　of　particles，　respectively　［123，124］．

　　ln　this　chapter，　the　copolarized　and　cross－polarized　peak　intensity　distributions　produced

from　the　absorbent　colloidal　suspensions　of　the　polystyrene　latex　beads　are　investigated

experimentally　with　the　relation　to　the　aggregation　of　particles．　The　dimension　of　the

medium　can　be　estimated　by　applying　the　decreasing　slope　to　the　empirical　formulae

obtained　in　the　preceding　chapter．　Especially，　the　discrepancy　between　the　dimensions

estimated　from　the　copolarized　and　cross－polarized　peak　intensity　distributions　is　discussed

with　the　relation　to　the　spatial　distribution　of　the　particles　in　the　suspension．　The　further

experimental　investigation　is　conducted　on　the　dependence　of　the　peak　intensity　variation
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on　the　absorption．　Finally，　it　is　concluded　that　the　analysis　of　the　backg，　cattering

enhancement　of　light　is　available　to　the　watching　of　the　aggregation　process　in　the

absorbent　colloidal　suspension　and　enables　us　to　estimate　the　fractaJ　dimension　of　the

medium　without　the　degradation　of　the　accuracy．

7．2　Experiments

Fig．　7．1　shows　schematically　the　experimental　setup　to　observe　the　2－D　intensity

distributions　of　the　backscattering　enhancement　from　dense　disordered　media．　The

polarized　plane　wave　emitted　from　an　Ar’　laser　with　the　wavelength　of　，　L＝514．5　nm　and

the　diameter　of　6　mm　illuminates　the　colloidal　suspension　in　a　glass　cell　through

beamsplitter，　which　is　used　to　observe　the　light　scattered　in　the　direction　of　retroreflection．

The　glass　cell　is　inclined　against　the　optical　axis　to　eliminate　the　light　reflected　from　its

front　surface．　An　aperture　with　the　same　size　as　the　illuminating　area　is　placed　closely　to

Sample　cell

Ar’　Laser

Aperture

Polarizer

Apureture

Beam
　splitter

Analyzer

Lens

CCDcamera

PC

Fig．　7．1　Schematic　diagram　of　an　experimental　setup　for　measuring　the　peak　intensity　distribution　of　the

backscattering　enhancement　from　a　dense　disordered　medium．
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the　front　surface　of　the　cell　to　block　out　the　light　emerging　from　the　outside　of　the

illuminating　area．　The　2－D　intensity　distribution　backscattered　multiply　from　the

colloidal　suspension　is　detected　by　a　CCD　camera　placed　in　the　focal　plane　of　the　lens　at　a

distance　of　50　mm．　The　CCD　camera　has　768×512　pixels　with　the　area　9pm　X　gpm　a

pixel　so　that　the　angular　range　and　resolution　in　the　observation　are　±50　and　O．18　in

mradian，　respectively．　The　copolarized　or　cross－polarized　intensity　distributions　was

selected　by　setting　the　direction　of　analyzer　placed　in　front　of　the　lens　to　be　parallel　with　or

perpendicular　to　the　direction　of　incident　polarization．　lt　should　be　noticed　that　the

optical　setup　shown　in　Fig．　7．1　possessed　inherently　the　angular　dependence　in　the　detected

intensity　distribution．　To　eliminate　such　the　influence，　the　detected　2－D　intensity

distribution　was　divided　by　that　produced　from　the　glass　cell　illuminated　on　the　backward

wa11．

　　ln　the　experiments，　the　polystyrene　latex　spheres　with　diameters　of　O．09　ptm，　O．46　pm，

and　1．0　pm　manufactured　by　Sigma　Chemical　Co．　were　prepared　as　the　three　different

colloidal　suspensions　with　the　volume　fraction　of　1090．　Repulsion　and　an　attractive　force

are　exerted　on　the　particles　in　the　colloidal　suspension，　which　are　generated　by　the　ions

sticking　on　the　surface　of　particle　and　the　Van　der　Walls　force，　respectively．　A　potential

barrier　i　s　formed　at　the　boundary　between　the　particle　and　solvent　due　to　the　electric　double

layer，　thus　the　repulsion　being　generally　greater　than　the　attractive　force．　The　particles

keep　a　distance　from　each　other　and，　therefore，　disperse　homogeneously　in　the　colloidal

suspension．　Fig．　7．2　（a）　shows　a　picture　of　particles　with　the　diameter　of　1．0　pm

homogeneously　dispersed　in　the　colloidal　suspension，　which　was　taken　by　an　optical

microscope　after　enough　dilution　by　deionized　water．　Adding　the　NaCl　solution　to　such

the　colloidal　suspension，　the　potential　barrier　become　lower　because　the　ions　sticking　on

the　surface　of　the　particles　is　neutralized　by　the　induced　ions　of　NaCl．　The　diffusion－

limited　cluster－cluster　aggregation　happens　as　soon　as　the　potential　barrier　vanishes．　Fig．

7．2　（b）　shows　the　picture　of　the　cluster－cluster　aggregations　of　particles，　in　which　particles

generate　clusters　and　clusters　distribute　homogeneously　in　the　suspension．
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（a）

醸

灘覇雛gepat 磯
（b）

Fig　72　Distributions　of　particles　m　the　colloidal　suspension　（a）　without　and　（b）　with　the　NaCl

solution，　which　were　taken　by　a　CCD　camera　mounted　on　an　optical　microscope　Particles　disperse

homogeneously　in　3D　space　and　form　clusters　as　shown　in　（a）　and　（b），　respectively
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Fig．　7．3　Copolarized　peak　intensity　distributions　of　backscattering　enhancements　produced　from　the

colloidal　suspensions　of　particles　with　the　diameters　of　（a）　1．0　ptm，　（b）　O．46　pm，　and　（c）　O．09　pm．　M　l，

M2，　M3，　M4，　M5，　and　M6　correspond　to　the　added　amount　of　NaCl　solutions　of　O　ml　（一），　O，25　ml　（e），

O．5　ml　（A），　O．75　mi　（V），　1．OO　ml　（e），　and　1．25　ml　（一）　to　3　ml　colloidal　suspension，　respectively．　The

normalized　intensity　1－1　is　plotted　as　a　function　of　the　backscattering　angle　e　in　the　logarithmic　scale，

The　solid　lines　show　the　decreasing　lines　corresponding　to　the　peak　intensity　variations　and　the　attached

numbers　denote　their　slopes．
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Fig．　7．4　Cross－polarized　peak　intensity　distributions　of　backscattering　enhancements　produced　from

the　colloidal　suspensions　of　particles　with　the　diameters　of　（a）　1．0　ptm，　（b）　O．46　pm，　and　（c）　O．09　pm．

Ml，　M2，　M3，　M4，　M5，　and　M6　correspond　to　the　added　amount　of　NaCl　solutjons　of　O　ml　（一），　O．25　ml

（e），　O．5　ml　（A），　O．75　ml　（V），　1．00　ml　（e），　and　1．25　ml　（一）　to　3　ml　colloidal　suspension，　respectively．

The　normalized　intensity　1一一1　is　plotted　as　a　function　of　the　backscattering　angle　e　in　the　logarithmic

scale．　The　solid　lines　show　the　decreasing　lines　corresponding　to　the　peak　intensity　variations　and　the

attached　numbers　denote　their　slopes．
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7．3　Results　and　discussion

Figs．　7．3　and　7．4　show　the　copolarized　and　cross－polarized　intensity　distributions　of

backscattering　enhancement　produced　from　the　colloidal　suspensions　of　polystyrene　latex

beads　with　diameters　of　（a）　1．0　pm，　（b）　O．46　pm，　and　（c）　O．09pm，　respectively．　ln　the

figures，　M　l，　M2，　M3，　M4，　M5，　and　M6　denote　six　different　amounts　of　added　NaCl

solutions　of　O　ml　（一），　O．25　ml　（e），　O．5　ml　（A），　O．75　ml　（V），　1．0　ml　（e），　and　1．25　ml　（一）

to　3　ml　colloidal　suspension，　respectively．　The　normalized　intensity　1－1　is　plotted　as　a

function　of　the　backscattering　angle　e　in　the　logarithmic　scale．　The　solid　lines　show　the

decreasing　lines　corresponding　to　the　peak　intensity　variation　and　the　attached　numbers

denote　their　slopes．

　　Figs．　7．3　and　7．4　show　for　（a）　1．0　ptm　and　（b）　O．46　pm　that　the　copolarized　and　cross－

polarjzed　peak　intensity　distributions　produced　from　M　l　decrease　with　the　slopes　of　一一1　and

一一 P．3，　respectively．　Even　increasing　the　amount　of　the　added　NaCl　solution，　the　slopes　of

the　decreasing　intensity　distributions　hardly　change．　Beyond　a　certain　amount　of　the

added　NaCl　solution，　the　slopes　change　suddenly　from　一1．0　to　一〇．8　for　copolarization　and

－1．3　to　一〇．6　for　cross－polarization　and　keeps　the　slopes　constant　further　increasing　the

amount　of　the　added　NaCl　solution．

　　By　apply　the　values　of　decreasing　slopes　to　the　empirical　formulae　of　2．16一一1．03．　D　for　the

copolarization　and　4－1．8D　for　the　cross－polarization　obtained　in　the　preceding　chapter，　the

dimensions　of　the　colloidal　suspensions　are　estimated　as　listed　in　Table　7．1．　lt　is

understood　from　Figs．　7．3，　7．4，　and　Table　7．1　that　the　dimensions　of　the　colloidal

suspensions　change　from　3，07　to　2．87　for　copolarization　and　from　2．94　to　2，56　for　cross－

polarization　before　and　after　the　sudden　changes　in　the　intensity　variations．　Therefore，　the

results　obtained　for　（a）　1．0　ptm　and　（b）　O．46　pm　show　that：　（i）　The　particles　dispersed

homogeneously　in　the　3－D　space　of　the　suspension　at　the　beginning：　（ii）　The　depression　of

the　potential　barrier　due　to　the　electric　double　layer　induces　the　sudden　aggregation　of

particles　by　adding　the　NaCl　solution　to　the　colloidal　suspension：　（iii）　The　resultant　cluster－

cluster　aggregation　hardly　grows　once　the　aggregation　occurs．　Therefore，　the　analysis　of
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the　peak　intensity　distribution　of　the　backscattering　enhancement　can　be　applied　to

watching　the　aggregation　process　of　particles　in　the　dense　colloidal　suspension．

　　Figs．　7．3　and　7．4　for　（c）　O．09　pm　shows　the　quite　different　behavior　from　others．　The

peak　intensity　distributions　from　particles　with　a　diameter　of　O．09ptm　never　change　and

keep　the　values　of　sloops　to　be　一〇．7　for　copolarization　and　一〇．4　for　cross－polarization　even

adding　the　NaCl　solution．　From　Table　7．1，　these　values　of　slopes　correspond　to　the

dimensions　of　2．78　and　2．44，　respectively．　This　means　that　the　particles　with　a　diameter

of　O．09　pm　in　the　suspension　aggregated　before　adding　the　NaCl　solution　because　such　the

potential　barrjer　for　the　small　particles　is　low　enough　to　aggregate．

　　The　physical　pictures　of　the　discrepancy　between　the　dimensions　estimated　from　the

copolarized　and　cross－polarized　peak　intensity　distributions　should　be　taken　into

consideration．　The　copolarized　and　cross－polarized　peak　intensity　distributions　in　the　far－

field　plane　are　expressed　by　the　2－D　Fourier　cosine　transform　of　the　intensity　distribution

I（x，y）　emerging　from　the　position　（x，　y）　in　the　boundary　plane　between　the　scattering

medium　and　the　air　and　are　given　by　［123］

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Ix　（k．，k．，　）＝　ijl（x，　y）cos　（k．x＋　k，，ybxdy　（7．1）

and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・無）一∫∫・（x・y）rc・s（ん．殉助・　　（7・2）

respectively．　ln　the　equations，　k，．　and　k，denote　for　x一　and　y－components　of　a　wave

vector　of　the　backscattered　light，　respectively．　The　correlation　r　between　the　lights

propagating　along　the　time－forward　and　一reversed　paths　contributes　dominantly　to　the

cross－polarized　intensity　distribution　while　it　is　unity　for　the　copolarized　intensity

distribution．　Whether　the　correlation　factor　r　exists　or　not　causes　the　discrepancy

between　the　dimensions　estimated　from　the　copolarized　and　cross－polaエized　intensity

distributions．　Since　the　correlation　r　decreases　monotonically　at　every　scattering　event

along　the　path，　only　the　light　propagating　inside　a　cluster　close　to　the　incident　position

forms　the　cross－polarized　peak　intensity　distribution．　On　the　other　hand，　the　light

propagating　not　only　inside　but　also　among　the　clusters　forms　dominantly　the　copolarized
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peak　intensity　distribution．　Therefore，　the　copolarized　and　cross－polarized　peak　intensity

distributions　are　affected　by　the　dimensions　among　the　clusters　and　inside　the　cluster，

respectively．　By　considering　the　facts　that　the　dimension　inside　the　cluster　is　always

smaller　than　3　and　the　clusters　distribute　homogeneously　in　3D　space　of　the　suspension，　the

dimension　estimated　from　the　copolarized　peak　intensity　distribution　is　always　larger　than

that　from　the　cross－polarized　one．

　　　At　the　next　step，　the　influence　of　the　absorption　in　the　colloidal　suspension　to　the

decreasing　behavior　of　the　peak　intensity　distribution　is　investigated　experimentally．　The

black　ink　is　added　as　the　absorbent　to　the　colloidal　suspension　of　particles　with　the

diameter　of　1．0　pm．　Figs．　7．5　and　7．6　show　the　copolarized　and　cross－polarized　peak

intensity　distributions　of　the　backscattering　enhancement　produced　（a）　before　and　（b）　after

the　aggregation　of　particles．　ln　the　figures，　M　l，　M2，　M3，　M4　and，　M5　denote　six　different

amounts　of　the　added　black　ink，　O　pl　（一），　10　pl　（e），　30pl　（A），　50　pt　（V），　and　100　pl　（e），

respectively．　The　solid　lines　show　the　decreasing　lines　corresponding　to　the　peak　intensity

variations　and　the　attached　numbers　denote　their　slopes．　lt　is　shown　in　the　figures　that

both　the　width　and　peak　intensity　of　the　backscattering　enhancement　increase　consistently

with　the　amount　of　the　added　black　ink．　This　comes　from　the　fact　that　the　light

propagating　along　the　shorter　path　contributes　dominantly　to　the　formation　of　the　peak

intensity　distribution　as　the　absorption　increases．　Especially，　the　peak　intensity　for　the

cross－polarized　intensity　distribution　increases　outstandingly　from　O．1　to　O．6．　On　the

other　hand，　the　slope　of　the　decreasing　peak　intensity　distribution　hardly　changes　by　the

increase　of　the　absorption．　Therefore，　this　result　shows　that　the　monitoring　of　aggregation

process　and　the　estimation　of　the　dimension　for　dense　colloidal　suspension　can　be

performed　using　enhanced　backscattering　of　light　without　the　degradation　of　accuracy　by

the　absorption．　ln　addition，　the　cross－polarized　backscattering　enhancement　becomes

worthy　to　use　in　the　methodology　for　absorbent　colloidal　suspension．
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Fig．　7，5　Copolarized　peak　intensity　distributions　of　the　backscattering　enhancement　produced　（a）

before　and　（b）　after　the　aggregation．　of　particles．　ln　the　figures，　M　l，　M2，　M3，　M4　and，　M5　denote　six

different　amounts　of　the　added　black　ink，　O　pl　（1），　10　pl　（e），　30ptl　（A），　50　pl　（V），　and　I　OO　pl　（e），

respectively．　The　solid　lines　show　the　decreasing　lines　corresponding　to　the　peak　intensity　variations

and　the　attached　numbers　denote　their　slopes．
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Fig．　7．6　Copolarized　peak　intensity　distributions　of　the　backscattering　enhancement　produced　（a）

before　and　（b）　after　the　aggregation　of　particles．　ln　the　figures，　M　l，　M2，　M3，　M4　and，　M5　denote　six

different　amounts　of　the　added　black　ink・Ol・t1（圏），10μ1（●），30μ1（▲），50μ1（▼），　and　100　P．1（◆），

respectively．　The　solid　lines　show　the　decreasing　lines　corresponding　to　the　peak　intensity．
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Copolarized　light Cross－polarized　hght

Particle　size
　　Before

@　　　　　o≠№№窒?ｇａｔ１0n

After　aggregation
　　Before

@　　　　　　瞭≠№№窒?ｇａｔｌｏ?

After　aggregation

1．Om 3．07 2．87 2．94 256

0．46m 3．07 2．87 2．94 2．56

0．09m 2．78 2．78 2．44 2．44

Table　7．1　Dimensions　of　the　colloidal　suspensions　estimated　from　the　copolarized　and　cross－polarized

peak　intensity　distributions　by　applying　the　values　of　decreasing　slopes　to　the　empirical　’formulae　of

2．16－1．03D　for　the　copolarization　and　4－1．8D　for　the　cross－polarization　obtained　in　the　preceding

chapter，

7．4　Conclusions

In　this　chapter，　the　decreasing　variations　of　the　copolarized　and　cross－polarized　peak

intensity　distributions　produced　from　aggregated　particles　in　the　absorbent　colloidal

suspensions　were　investigated　by　experiments．　lt　was　shown　that　the　peak　intensity

distribution　changes　suddenly　as　soon　as　the　aggregation　of　particles　happens　and　the

fractal　dimension　of　the　medium　could　be　estimated　by　applying　the　decreasing　slopes　to

the　empirical　formulae　obtained　in　the　preceding　work．　Especially，　the　copolarized　and

cross－polarized　peak　intensity　distributions　depend　on　the　spatial　structures　of　particle

distributions　over　the　whole　medium　and　inside　a　cluster，　respectively．　Such　the

decreasing　variations　of　the　peak　intensity　distributions　are　independent　of　the　absorption

of　the　medium　though　the　peak　intensity　and　width　change　with　the　absorption．　lt　was

concluded　that　the　analysis　on　the　spatial　properties　of　intensity　enhancement　phenomenon

in　the　multiple　backscattering　of　light　shows　the　ability　to　watch　the　aggregation　process　of

particles　and　to　estimate　its　dimension　for　the　dense　absorbent　media．　This　method　has　an

advantage　to　apply　directly　to　the　dense　disordered　without　any　dilution　in　comparison　with

the　small－angle－scattering　method　［33，110－112］　and　second－order－scattering　method　［113］

proposed　in　the　past　works．
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Chapter　8

　　　Temporal　Properties　for　Fractal　Aggregates　of

Particles　under　Brownian　Motions

8．1　lntroduction

A　study　on　the　dynamics　of　internal　structures　in　media　such　as　body，　blood，　and　fluid　by

using　the　scattering　light　is　an　interesting　and　important　research　subject．　The　temporal

autocorrelation　functions　（TAFs）　of　light　backscattered　multiply　from　homogeneously

random　media　are　a　powerfu1　tool　in　this　field　and　known　as　Diffusive　Wave　Spectroscopy

［73，75，101，125］．　As　long　as　the　Diffusive　Wave　Spectroscopy　based　on　the　framework　of

a　diffusive　transport　theory　of　photons　is　used，　the　spatial　structure　of　scattering　media　is

not　reflected　in　the　TAFs．

　　We　have　recently　been　interested　in　optical　diagnostics　on　the　dynamics　of　fractal

aggregates　of　particles　using　the　Diffusive　Wave　Spectroscopy．　To　further　extend　the　use

of　the　Diffusive　Wave　Spectroscopy，　the　free　path－length　distribution　function　was　derived

theoretically　［124］　and　the　spatio－temporal　polarization　properties　of　the　light　intensity

backscattered　multiply　from　fractal　media　were　investigated　by　means　of　Monte　Carlo

simulations　［122，123，126］．　As　a　result，　it　is　concluded　that　the　spatial　and　temporal

features　of　light　backscattered　multiply　from　the　fractal　aggregate　of　particles　depend　on

the　fractal　dimension　of　the　medium　and　that　the　scattering－order　distribution　function

（SODF）　and　the　total　path－length　distribution　function　（TPDF）　become　key　functions　in　the

features．

　　ln　this　chapter，　Monte　Carlo　simulations　are　conducted　to　realize　numerically　the　time－

varying　phenomena　of　the　multiply　backscattering　light　in　the　fractal　aggregate　of　particles

under　the　Brownian　motions．　The　TAFs　of　copolarized　and　cross－polarized　components

of　light　backscattered　multiply　from　the　fractal　aggregate　are　analyzed　numerically　on　the

amplitude　basis．　Dependency　of　the　TAFs　on　the　fractal　dimension　and　absorption　of　the
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medium　and　on　the　backscattering　angle　is　discussed　by　taking　into　account　the　relation

between　the　SODF　and　the　TPDF．　lt　is　shown　that　the　fractal　property　and　the　absorption

of　scattering　media　change　a　relaxation　time　and　a　time　shift　of　the　TAFs，　ref　pectively．

8．2　Simulations

Monte－Carlo　simulations　are　carried　out　to　trace　all　scattering　events　and　trajectories　of　the

light　backscattered　multiply　from　fractal　aggregates　of　particles．　Suppose　that　an

aggregate　medium　exists　in　the　space　of　Z＞O　in　the　absolute　coordinate　system　（X，Y，Z）　and

that　the　plane　light　polarized　along　the　X　direction　is　incident　onto　the　medium　normally　to

its　boundary　plane．　The　incident　light　undergoes　successive　scattering　eventg，　by　many

particles，　where　the　scattering　angle　at　the　m－th　scattering　event　and　the　distance　between

the履h　and伽1）一th　scattering　events　are　den・ted　byθ“i　and・醒，・espectively．　Finally，

the　scattering　light　emerges　from　the　medium　in　the　direction　of　the　backscattering　angle　e

which　is　defined　as　an　angle　between　the　direction　of　the　emerging　light　and　the　direction

opposite　to　the　incident　light．　The　emerging　light　produces　an　intensity　distribution　in　a

far－field　which　has　an　intensity　peak　referred　to　as　an　enhanced　backscattering　in　the

direction　of　retro－reflection．　Furthermore，　the　light　varies　in　time　due　to　the　Brownian

motions　of　all　scattering　particles　so　that　the　TAF　of　the　multiply　backscattered　light

monotonically　decreases　by　the　accumulative　effect　of　all　particle　movements．

　　Concerning　with　the　multiple　scattering　in　the　fractal　aggregate　of　particles，　the　free

path－length　distribution　p（r）　plays　an　important　role　and　is　given　by　［124］

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　P（r・）一（1デ）〔げexp「〔考ゾ］・　（＆1）

in　the　range　of　2．0〈D；＄13．0．　ln　Eq．（1），　D　and　eD　denote　a　fractal　dimension　and　an

effective　mean　free　path－length　for　the　fractal　aggregate．　lt　is　assumed　in　simulations　that

the　scattering　particles　are　spherical　latex　beads　in　water　whose　size，　refractive　index　and

volume　fraction　are　100nm，　1．59，　and　1090，　respectively．　ln　this　condition，　the　scattering

event　at　each　particle　can　be　approximated　by　the　Rayleigh－Debye　scattering　［99］．
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　　With　the　assumption　that　each　particle　in　the　medium　moves　independently　of　each　other

due　to　the　Brownian　motions　even　after　the　particles　being　aggregated，　the　TAFs　of　the

multiply　scattered　light　are　given　by　［1　18］

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　7・（T・e）客遜x俘sin・蹴　（＆2）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　tn

In　Eq．　（8．2），　T　and　To＝（Dpki2）一i　denote　a　delay　time　and　a　single　scattering　relaxation　time　in

homodyne　correlation　functions　of　the　time－varying　amplitude　scattered　from　particles　with

the　diffusion　constant　Dp．　The　TAFs　of　the　multiply　backscattered　light　have　an　angular

dependence　which　is　generated　by　the　interference　effect　producing　the　backscattering

enhancement．　p（n，e）　denotes　a　fraction　of　the　intensity　emerging　in　the　direction　of　the

backscattering　angle　e　after　a　sequence　of　n　scattering　events　to　the　total　intensity　in　the

same　direction．

　　By　taking　a　polarization　effect　into　consideration，　px（n，e）　and　py（n，e）　for　copolarized

and　cross　一polarized　components　of　the　backscattered　light　are　defined　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　綱一呵客く砿　　（8・3a）

and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Py　（n，e）＝　〈lny＞　ex／；．2　〈lny＞，．’　（8’3b）

respectively．　〈1．x＞，．　and　〈1．y＞，．　denote　the　n－th　order　scattering　intensity　distributions

for　the　copolarized　and　cross－polarized　components　and　are　numerically　calculated　by

using　the　data　obtained　in　Monte　Carlo　simulations　［118］．　By　substituting　Eq．　（8．3）　into

Eq．　（8．2），　the　angular　dependence　of　the　time－varying　light　backscattered　multiply　from　the

fractal　aggregate　of　particles　can　be　investigated　numerically　and　quantitatively．

8．3　Results　and　discussion

Figures　8．1　（a）　and　（b）　show　the　TAFs　of　the　copolarized　and　cross－polarized　light

amplitude　backscattered　multiply　from　the　fractal　aggregates　of　particles　with　the

dimensions　of　D＝2．5，　2．8　and　3．0．　ln　the　figures，　the　black　circles　stand　for　the　relaxation
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times恥hich鑓e　estimated　t・beτ、＝2／A2　by　fitting　the　TAFs　t・exp（一A而．　The

TAFs　show　various　features　depending　on　the　polarization　and　the　aggregation　of　particles：

the　TAFs　become　wider　with　a　decrease　of　the　dimension，　amagnitude　in　the　variations

of　the　TAFs　becomes　more　outstanding　with　an　increase　of　the　delay　time，　and　a

magnitude　in　the　variations　of　the　TAFs　for　the　copolarized　component　is　larger　than　that

for　the　cross－polarized　one．

　　Furthermore，　we　discuss　the　properties　of　TAFs　by　quoting　the　two　types　of　TAFs

expressed　by　discrete　and　continuous　definitions　for　homogeneously　random　media．　The

first　type　of　TAFs　in　a　discrete　definition　is　expressed　as　a　summation　of　the　decay　function

exp←tn／2τ。ガ）weighted　by　the　SODF　P（n）in　a　range。f　the　scattering。rder　fr。m　a

single　to　infinity　and　is　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　γω一ΣP（n）exp←m／τ。ガ），　　　　　　（8．4）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　n二1

whereη＊denotes　the　averaged　scattering　order　where　the　directions　of　light　propagating　in

the　medium　are　fully　randomized．　On　the　other　hand，　the　second　type　of　TAFs　in　a

c・ntinu・us　definiti・n　is　expressed　as　an　integrati・n・f　the　deca蜘ncti・n　exp←Ts／τ。の

weighted　by　the　TPDF　P（s）in　a　range・f　the　t・tal　path－length倉・m　zer・t・infinity　and　is

given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　γω一∬（s）exp←TS／τ・の・　　　（8・5）

where　the　transp・舳ean　free　path－length　e＊den・tes　the　averaged　path－length　whe・e　the

directions　of　light　propagating　in　the　medium　are　fully　randomized，　and　s　is　the　total　path－

length　of　tr司ectories　of　the　scattering　light　with　the　n－th　scattering　order．　For

homogeneously　random　media・Eq・（8・4）becomes　equivalent　to　Eq．（8．5）because　of

P（・）＝P（ne）．　It　sh・uld　be　n・ticed　in　the　derivati・n・f　Eq．（8．5）that　the　l・wer　limit。f　the

integrati・n　was　assumed　t・be　reduced　fr・m　e＊t・zer・．　H・wever，　this　assumpti・n　wm

break　down　whenever　the　light　with　the　path－length　shorter　than〆contributes　dominantly

to　the　autocorrelation　fUnction　of　the　backscattered　light．　Nevertheless，　the　Laplace

transform　relation　of　Eq．（8．5）between　the　autocorrelation　function　and　the　TPDF　has

been　fairly　well　confirmed　in　experiments　for　the　multiple　light　scattering

［73，75，76，101，104，127］．
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Fig．　8．1　Temporal　autocorrelation　functions　（TAF）　of　（a）　the　copolarized　and　（b）　the　cross－polarized

components　of　light　scattered　multiply　from　the　three　different　media　with　the　dimensions　of　D＝2．5，

2．8，　and　3．0　in　the　direction　of　retroreflection．　The　vertical　and　horizontal　axes　denote　a　logarithm　of

the　TAFs　and　a　square　root　of　the　delay　time，　respectively．　The　black　circles　stand　for　the　relaxation

times　T，　which　were　estimated　to　be　T，　＝　2／A2　by　fitting　the　TAFs　to　exp（一AAVC7）．
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　　響　　　　　璽

　　　The　TPDFs　and　the　SODFs　of　light　backscattered　multiply　from　the　fractal　media　with

D＝2・5・2・8and　3・O　are　shown　in　Figs．8．2　and　8．3，　respectively．　As　seen　from　Fig．8．2，

the　TPDF　depends　apParently　on　the　dimension　of　the　medium　in　the　region　of　s〈4D，　and

becomes　independent　of　the　dimension　in　the　region　of　s＞4D．　In　the　former　region，　the

dominant　contributions　with　the　low　scattering　orders　are　not　yet　randomized　in　the

directions　of　the　scattered　light　and，　consequently，　a　decreasing　rate　of　the　TPDF　in　a

logarithmic　plot　varies　asymptotically　following　the　line　of　D－3，　ln　the　latter　region，　the

directions　of　Iight　scattered　with　the　high　scattering　orders　are　fully　randomized　so　that　the

scattered　light　loses　information　about　the　spatial　properties　of　aggregated　particIes．

Therefbre，　the　TPDF　becomes　independent　of　the　fractal　dimension．　On　the　other　hand，　it

is　seen　from　Fig．8．3　that　the　SODF　depends　on　the　dimension　only　at　n・1in　such　a　way

that　the　probability　increases　slightly　with　a　decrease　of　the　dimension．

　　The　distribution　functions　shown　in　Figs．8．2　and　8．3　were　obtained　numerically　from

Monte　Carlo　simulations　for　the　l　O％solution　of　latex　beads　with　the　radius　of　100nm，　for

whichら一4D／〈1－c・sθ〉・e．　andη㌧1．　Alth・ugh　the・elati・ns・fら＞〉らand

　　ネ

n＞＞1are　more　enhanced　with　an　increase　of　the　particle　size，　the　features　of　the　TPDF

and　the　SODF　mentioned　above　are　generally　held　by　replacing　4D　and　n　withらand　n＊，

respectively．　However，　the　relation　of　p（s）＝p（n4D）breaks　down　in　fractal　media

because　the　TPDF　in　the　region　of　s＜らis　no　longer　equivalent　with　the　SODF　in　the

　　　　　　　　　　　　　
region　of　n＜n．　Therefore，　dependence　of　the　TAFs　inτ＞T，．　on　the　fractal　dimension

comes　from　that　of　the　SODFs　through　the　discrete　definition　given　by　Eq．（8．4）．　In　the

　　　　　　　　　　　　　ホregion　of　s＞eb　where　the　scattering　light　contributes　mainly　to　a　decreasing　behavior　of

the　TAFs　in　ltr〈Tc，　the　TAFs　shown　in　Figs。8．1（a）and（b）decrease　in　accordance　with

exp（一一AV7）．　Theref・re，　the・Laplace・transf。rm　relati。n　still　h。lds　between　the　TAFs　and

the　TPDFs．
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　　Figures　8．4　（a）　and　（b）　show　the　angular　dependences　of　the　relaxation　time　for　the

copolarized　and　cross－polarized　components　of　light　backscattered　multiply　from　the

fractal　media．　The　angular　dependenceg．　of　the　relaxation　time　for　the　copolarized　and

cross－polarized　components　exhibit　double　peaks　and　a　single　peak　around　and　in　the

direction　of　retroreflection，　respectively，　and　varies　considerably　depending　on　the

dimension　of　the　media．　This　comes　from　the　fact　that　a　peak　width　of　the　enhanced

backscattering　spreads　drastically　with　a　decrease　of　the　dimension，　consequently　the

relaxation　time　depending　outstandingly　on　the　dimension．　However，　the　dependence　of

the　relaxation　time　on　the　dimension　become　weak　in　the　direction　of　retroreflection　and　in

the　direction　with　considerably　large　backscattering　angles．

　　We　are　finally　concerned　by　means　of　Monte　Carlo　simulationf　with　the　relation

between　the　fractal　dimension　and　the　absorption　in　the　TAFs　of　light　backscattered

multiply　from　fractal　media．　The　case　of　homogeneously　random　media　is　discussed　for

reference　before　studying　the　case　of　fractal　media．　The　TAFs　of　the　multiply

backscattered　light　from　homogeneously　random　media　are　expressed　by　［128］

　　　　　　　／（T）＝J，eO　p（s）exp（一　lt．s）exp（一一　Ts／T，e’　）ds，　（8．6）

where　the　second　factor　in　the　integrand　stands　for　a　negative－exponential　decay　of　the

light　due　to　the　absorption　u．　of　the　media．　The　integration　of　Eq．　（8．6）　yields

　　　　　　7（T）＝　exp（一AV71Fi16ZEi；）／exp（一AVEi6［？1：一）．　（s．7）

Equation　（8．7）　shows　that　the　TAFs　in　the　long　delay　time　decrease　with　the　same

decreasing　rate　independently　of　the　absorption　while，　with　an　increase　of　the　absorption，

they　shift　toward　the　longer　delay　time　proportional　to　a　square　root　of　the　absorption

coefficient．
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Fig．　8．4　Angular　dependence　of　the　relaxation　time　of　（a）　the　copolarized　and　（b）　the　cross－polarized

components　of　light　backscattered　multiply　from　the　three　different　media　with　the　dimensions　of

D＝2．5，　2．8，　and　3．0．　The　relaxation　time　is　estimated　to　be　T，　＝2／A2　by　fitting　the　TAF　to

exp（一一AV7）　．
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　　　Figures　8．5　（a）　and　（b）　show　the　TAFs　for　the　copolarized　and　cross－polarized

components　from　the　absorbent　fractal　aggregates　of　particles　with　D＝2．8　for　five　different

values　of　the　absorption　with　itt．＝O，　1／10eD，　1／5eD，　1／3　eD，　and　1／，eD．　The　relaxation　time　of

the　TAFs　increases　consistently　wjth　an　increase　of　the　absorption　since　the　media　absorb

more　strongly　the　light　propagating　along　the　longer　paths　that　lead　to　a　rapid　decay　of　the

TAFs．　However，　a　decreasing　rate　of　the　TAFs　is　independent　of　the　absorption　in　the

region　of　the　long　delay　time．　The　influence　of　the　absorption　appears　only　jn　the　time

shift　of　the　TAFs．　This　property　agrees　with　that　for　homogeneously　random　absorbent

media．

　　Figures　8．6　（a）　and　（b）　show　the　time　shifts　of　the　TAFs　for　the　copolarized　and　cross－

polarized　components　as　a　function　of　the　absorption　for　five　different　fractal　media　with

D＝2．5，　2．6，　2．7，　2．8，　and　3．0，　respectively．　ln　the　figures，　the　solid　line　stands　for　the

theoretical　curve　of　the　time　shift　given　by　Eq．　（8．7）　for　homogeneously　random　media．

As　seen　from　the　figures，　the　time　shift　varies　in　accordance　with　a　square　root　of　the

absorption　coefficient　and　independently　of　the　fractal　dimension．　A　varjation　of　the　time

shift　coincides　with　the　theory　in　the　region　of　small　absorption　and　the　discrepancy

increases　consistently　with　the　absorption．　This　is　the　reason　why　the　contribution　with

the　low　scattering　orders，　especially　the　single　scattering，　becomes　more　dominant　with　an

increase　of　the　absorption．　lt　is　confirmed　by　the　fact　that　the　discrepancy　for　the　cross－

polarized　component　is　less　than　that　for　the　copolarized　one．　Nevertheless，　the　results　in

numerical　simulations　indicate　that　the　Diffusive　Wave　Spectroscopy　has　an　ability　of

measuring　the　absorption　of　fractal　media　without　the　influence　of　the　dimension．
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Fig．　8．5　Temporal　autocorrelation　functions　（TAF）　of　（a）　the　copolarized　and　（b）　the　cross－polarized

components　of　light　scattered　multiply　in　the　direction　of　retroreflection　from　the　fi　ve　different

absorbent　media　of　u．＝O，　1／10eD，　1／5eD，　1／3eD，　and　1／eD　wjth　the　dimensien　of　D＝2．8．　The　vertical

and　horizontal　axes　denote　a　logarithm　of　the　TAFs　and　a　square　root　of　the　delay　time，　respectively．
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Fig．　8．6　Time　shifts　of　the　TAFs　of　（a）　the　copolarized　and　（b）　the　cross－polarized　components　of　light

backscattered　multiply　from　the　five　different　absorbent　media　with　the　dimensjons　of　D＝2．5，　2．6，　2．7，

2．8，　and　3．0．　The　horizontal　axis　denotes　the　absorption　coefficient　normalized　by　the　effective　mean

free　path－length　eD．
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8．4　Conclusions

In　this　chapter　，　we　have　investigated　the　TAFs　of　light　backscattered　multiply　from　the

fractal　aggregates　of　particles　in　absorbent　media．　The　discussions　are　conducted　by

taking　into　account　the　discrete　and　continuous　TAFs　defined　by　the　SODF　and　the　TPDF，

respectively．　The　temporal　statistics　of　the　backscattered　light　in　the　region　of　the　time

longer　than　the　relaxation　time　depend　on　the　fractal　dimension　through　the　discrete

definition　of　the　TAF　by　the　SODF　while，　in　the　region　of　the　time　less　than　the　relaxatjon

time，　they　follow　a　diffusive　transport　theory　of　photons　under　the　diffusjon　approximation

through　the　Laplace　transform　relation　between　the　TAF　and　the　TPDF，　Angular

dependence　of　the　TAFs　of　light　scattered　multiply　from　fractal　media　varies　drastically

depending　on　the　fractal　dimension　in　comparison　with　that　from　homogeneously　random

media．　The　influence　of　the　absorption　of　media　appears　in　the　time　shift　of　the　TAFs　in

such　a　way　that　they　vary　approximately　in　accordance　with　a　square　root　of　the　absorption

coefficient　and　independently　of　the　fractal　dimension．　Consequently，　we　have

demonstrated　that　the　Diffusive　Wave　Spectroscopy　has　an　ability　of　measuring　the

absorption　of　fractal　media　without　the　influence　of　the　dimension．
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蟹鰍蒲と

Chapter　9

Coherent　Backscattering　of　Light　from

Polydisperse　Media

9．1　lntroduction

The　aggregation　of　particles　is　an　interesting　phenomenon　in　physics，　chemistry　biophysics．

The　acquired　knowledge　is　useful　for　understanding　the　dynamics　of　internal　complex

structures　in　blood　fluids，　biomedical　tissues，　chemical　compounds，　particle　aggregations

and　so　on　［129］，　The　light　scattering　methods　such　as　a　small－angle－scattering　method

［33，110－112］　and　a　second－order－scattering　method　［113］　have　been　widely　used　in

analyzing　the　spatial　structure　of　particle　aggregations．　By　increasing　the　fraction　of　the

solution　in　a　dense　scattering　medium，　these　measuring　methods　no　longer　can　be　used　due

to　an　effect　of　the　multiple　scattering．　Therefore，　we　have　concentrated　our　attention　to　the

spatio－temporal　properties　of　the　light　backscattered　multiply　from　a　fractal　aggregate　of　the

particles　［122，123，126］．　Due　to　the　difficulty　in　controlling　experimentally　the　dimension　of

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　静爆

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　サ噸

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　沸．漣

Fig・9・l　Cluster。cluster　aggregation　of　polystyrene　latex　beads　with　the　rad沁s　of　lμm．
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警・

scattering　media，　the　systematic　studies　have　been　done　by　means　of　Monte　Carlo

simulations．　ln　simulations，　the　activation－limited　aggregation　was　assumed，　in　which　each

particle　in　the　aggregation　can　move　independently　because　the　particles　do　not　contact　with

each　other．　The　activation－limited　aggregation　leads　to　a　change　of　the　path－length

distribution　function　but　not　any　change　of　the　diffusion　constant．　lt　is　therefore　shown　that

an　enhancement　in　the　copolarized　backscattering　intensity　decreases　in　accordance　with

e2・’6一’・OiD　due　to　the　free　path－length　distribution　function　depending　on　the　fractal

dimension　D　of　the　scattering　media　and　that　the　temporal　autocorrelation　functions　of　the

time－varying　intensity　hardly　vary　with　a　variation　of　the　dimension　［123］．

　　By　developing　the　aggregation　of　panicles，　many　clusters　become　to　be　distributed　in　the

solvent　of　the　fractal　medium　shown　in　Fig．　9．1．　The　aggregation　of　this　type　is　called　a

cluster－cluster　aggregation，　in　which　the　particles　stick　on　contact　with　each　other　so　that

each　cluster　behaves　as　a　large　single　particle．　The　light　backscattered　multiply　from　the

cluster－cluster　aggregation　consists　of　the　lights　scattered　inside　the　cluster　with　extremely

short　path－lengths　and　from　the　clusters　with　extremely　long　path－lengths．　ln　the　present

chapter，　we　showed　in　experiments　that　the　light　scattering　inside　a　single　cluster　rather　than

the　light　scattered　from　the　distributed　clusters　contributes　dominantly　to　a　formation　of　the

copolarized　intensity　distribution，　consequently　a　decaying　rate　of　the　intensity　depending

on　the　fractal　dimension　of　the　single　cluster．　Due　to　a　change　of　the　diffusion　constant　for

the　cluster－cluster　aggregation，　the　relaxation　time　of　temporal　autocorrelation　functions

increases　with　the　growth　of　clusters．　Therefore，　we　expect　an　applicability　of　the　temporal

autocorrelation　functions　of　the　light　backscattered　multiply　from　the　cluster－cluster

aggregation　to　measurements　of　the　averaged　cluster　size　under　comparison　with　a　variation

of　the　relaxation　time　for　a　monodisperse　random　medium　as　a　function　of　the　particle　size．

　　The　Monte　Carlo　simulations　are　conducted　for　the　intensity　enhancement　and　temporal

autocorrelation　function　of　the　copolarized　light　backscattered　multiply　from　cluster－cluster

aggregations．　lt　is　known　that　the　cluster　size　distribution　of　cluster－cluster　aggregations

follows　a　power　law　distribution　function　which　is　a　typical　function　of　the　stationary

distribution　with　the　self－similarity．　Therefore，　the　simulations　are　carried　out　for　the　power

law　distribution　function，　the　Gaussian　distribution　function　as　a　limiting　case　of　the

stationary　distribution，　and　the　simple　summation　of　particles　with　two　different　radii　as　an
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example　ofthe　homogeneously　random　medium．　Consequently，　we　confirm　an　applicability

of　the　temporal　autocorrelation　functions　to　measurements　of　the　cluster　size．

9．2　Numerical　simulations

9．2．1　Numerical　tracings　of　photon　trajectories

The　Monte　Carlo　simulations　are　conducted　by　tracing　all　scattering　events　and　paths　in　a

scattering　medium　［99］．　Figure　9．2　shows　two　different　Cartesian　coordinate　systems　for　the

absolute　coordinates　（X，Y，Z）　and　the　m－th　scattering　coordinates　（x．，y．，z．）．　The

incident　and　backscattering　lights　are　specified　by　the　absolute　coordinate　system　whose

origin　and　Z　and　X　axes　are　defined　by　the　incident　position　of　light，　and　the　directions　of　the

incident　wavevector　k，　and　the　polarization　P，，　respectively．　The　scattering　coordinate

system　is　defined　at　each　scattering　event　so　that　its　origin，　z．　and　x．　axes　for　the　m－th

scattering　coordinate　system　are　defined　by　the　position　of　the　m－th　scattering　particle，　the

directions　ofthe　wavevector　k．一，　and　the　polarization　P．一，　ofthe　（m－1）一th　scattered　light，

respectively．　The　light　with　the　wavevector　k　enters　the　medium，　undergoes　successive

scattering　events　which　generate　the　scattered　light　with　the　wave　vectors　k，　，k2，・　・・，k，一i　and

Absolute　coordinate
system

認．雛譲
　　　　　Boundary　between
灘solutio　d　su「’ound’ngs

　　　嚢z　　S・磁・血g…d血伽・y・tem
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　x趾〃P固

f｛1・ilitS．．Iil・i，iili｛Sl・1・：，tTl，r7rm　X　r2

　　　　　　　　　　　　　　　　　　y
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　φ蹴

・・ r．

m
e．

z面〃匁1

Fig．　9．2　Absolute　and　scattering　coordinate　systems　used　in　Monte　Carlo　simulations．
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the　scattering　anglesθ1・θ、，…，θ，卜1　fr・m卜l　pa而cles　l・cated　at　71，1，，…，7，卜p　and　leaves

from　the　medium　at　the　location　of　r，　with　the　wave　vector　k．　and　the　backscattering　angle

θパIt　is　assumed　in　this　study　that　the　backscattered　light　is　detected・n　the　line　parallel　t。

the　X　axif　at　Y　＝O　in　the　far－field　plane，　consequently　the　backscattering　angle　e　being

defined　as　an　angle　between　the　directions　of　the　n　一th　scattered　light　and　the　一Z　axis　of　the

absolute　coordinate　system．

9．2．2　Particle　size　distributions　for　a　cluster－cluster　aggregation

As　shown　in　Fig．9．1，　the　aggregation　of　particles　generates　a　distribution　of　the　clusters　with

various　sizes　rather　than　a　single　cluster　in　the　process　ofthe　practical　growth．　Therefore，　an

analysis　of　the　cluster－cluster　aggregation　of　particles　is　a　quite　interesting　research　subject．

In　the　single　cluster，　the　fractal　dimension　denotes　the　static　and　geometrical　features　of　the

particle　distribution，　which　reflects　the　spatio－temporal　features　of　the　multiply

backscattering　light　as　studied　by　means　of　the　Monte　Carlo　simulations．　Since　there　exist

many　clusters　with　the　various　sizes　in　the　space　for　cluster－cluster　aggregations，　the

numerical　simulations　for　all　the　light　propagations　and　scatterings　in　each　cluster　consume

computing　time　and　seem　to　be　impossible　from　the　practical　point　of　view．　Therefore，　the

cluster　size　distribution　function　is　renormalized　to　the　particle　size　distribution　function　in　a

polydisperse　system．　The　simulations　are　conducted　by　using　the　three　different　particle　size

distribution　functions　of　a　simple　summation　of　particles　with　two　different　radii，　a　Gaussian

distribution，　and　a　power　law　distribution　defined　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　P（の＝A1δ（a一・1）＋A、δ（・一・、），　　　　（9．la）

p（a　）＝　c　exp［　一一　（”　一　“m　））Z　2　］　，

（9．1b）

and

p（a）＝　Ca　一a　，
（9．1c）

respectively．　ln　simulations，　a　size　of　the　scattering　particle　is　generated　by　using　the
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transformation　method　as　random　variables　following　the　size　distribution　functions　of　Eq．

（9．1）．

　　In　the　cluster－cluster　aggregation，　the　cluster　may　be　naturally　regarded　as　a　fractal　with

the　finite　size．　For　the　random　variables　following　a　stationary　distribution　function　［130］，

an　appropriate　linear　transformation　makes　a　sum　of　the　random　variables　obey　the　same

distribution．　This　can　be　regarded　as　a　kind　of　self－similarity．　Therefore，　the　clusters　in　the

cluster－cluster　aggregation　are　assumed　to　be　distributed　in　size　following　the　stationary

distribution．　The　Gaussian　distribution　function　given　by　Eq．　（9．　l　c）　is　the　best－known

distribution　possessing　this　property．　As　a　matter　of　fact，　the　Gaussian　distribution　function

is　a　limiting　case　ofthe　stationary　distribution．　The　stationary　distribution　generally　shows　a

tail　following　the　power　law．　This　fact　gives　the　basis　for　an　application　of　the　power　law

distribution　of　Eq．　（8．Ic）　as　a　cluster　size　distribution　［131］．

9．2．3　Free　path－length　distribution　function

1

In　simulations，　the　distance　vector　r．　＝lr．1　between　the　successive　scattering　events

statistically　follows　a　negative－exponential　probability　density　function　as

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　p（r．　）　：exp（一　r．　／e，　）／e，　（9．2）

where　e，＝ x2．　p，e，　denotes　the　effective　mean　free　path－length　in　the　polydisperse

random　medium，　p，　and　e，　standing　for　the　number　density　and　the　scattering　efficiency　for

脚icles　with　di脆rent　sizes・respectively・The　rand・m　number　・．　foll・wing　the　negative－

exponential　probability　density　function　of　Eq．　（9．1）　is　generated　by　means　of　the

transformation　method　［109］．

The　Rayleigh－Debye　scattering　is　assumed　at　the　scattering　event　depending　on　the　size

and　the　shape　of　scattering　particles．　The　zenith　angle　e．　and　the　azimuth　angle　¢．　of　the

scattered　direction　at　the　m－th　scattering　particle　obey　probability　density　functions　given　by

the　phase　functions　［108］；
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　P（θ“，）・c（sing。a－9。　C・sq．a）2／9鼠α6　　　　　（9．3）

and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　P（φ，，）氏sin　2θ。，　sin　2φ。、＋c・s2φ“，，　　　　　　（9．4）

respectively，　where　o　denotes　the　radius　of　scattering　particles．　In　simulations，　the　zenith

angleθ。，　at　the　m－th　scattering　event　is　firstly　determined　by　random　number　which　is

distributed　by　fbllowing　Eq・（9・3）in　the　range　of［0，π］．　The　azimuth　angleφ“、　is　secondly

determined　fbr　a　given　zenith　angleθ“、　by　a　random　number　which　is　distributed　by

following　Eq．（9．4）in　the　range　of［0，2π］．

　　In　the　Rayleigh－Debye　scattering　theory，　the　linearly　polarized　incident　Iight　gives　rise　to

the　linearly　polarized　light　scattered　by　a　particle，　whose　polarization　is　decided　by　the

polarization　of　the　incident　light　and　the　wave　vector　of　the　scattered　Iight．　When　the　light

with　the　linear　polarization　Pm－l　is　incident　into　the　m　th　particle　and　when　the　scattered

light　with　the　wave　vector　k“，　is　generated，　the　polarization　Pn，　of　the　scattered　light　is　given

by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　P“1＝一k，，，×（kr。×」Pm．1）1・　s（k。1）JPm－1．　　　　（9．5）

There　exist　the　scattered　waves　propagating　along　a　path　from　the　l　st　particle　to　the　n　th　one

and　in　the　reverse　order．　Their　polarizations　are　expressed　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　れ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　君，ブ＝　fi　S（k。　）Pi≡S。f’　Pi・　　　　（9．6a）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　m＝1

and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Pn，＝fi　S　（k．　）｝？i≡∫。，Pi，　　　　（9．6b）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　〃～；：η

respectively，　where　5「 B，＝Slf・・5げbeing　a　transpose　of　S．In　Eq．（9．6），　the　subscripts，∫and

ろdenote　the　time－forward　and－reversed　components　of　light，　respectively，　S　ince　the　time－

reversal　waves　given　by　Eq・（9・6）are　coherent　with　each　other，　the　constructive　interference

between　them　produces　an　intensity　enhancement　phenomenon　in　the　backscattering　from　a
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highly　disordered　medium．　ln　a　simple　case　of　the　incident　light　with　the　wave　vector

k，　＝（O，O，1）　and　the　polarization　P，　＝（1，0，0），　the　amplitude　components　of　the　scattered

lights　propagating　along　time－forward　and　一reversed　paths　are　given　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Pnf　＝（Snxx，Snx￥，Snzx）　（9・7a）

and

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Pnr　＝（S　nxx　，　S　nxr，S　nxz　），　（9・7b）

respectively，　where　S，．，　denotes　an　amplitude　component　whose　polarization　is

transformed　from　the　positive－V　direction　to　the　positive－U　direction　after　propagating　along

apath　of　n　scattering　events．

9．2．4　Coherent　backscattering　of　light

It　is　assumed　that　the　intensity　is　detected　by　changing　the　detecting　position　on　the　X　axis　of

the　observation　plane，　consequently　the　intensity　distribution　as　a　function　of　the

backscattering　angle　being　obtained．　ln　addition，　the　copolarized　component　of　the　light

intensity　scattered　along　the　path　with　the　n　th　scattering　order　is　observed　through　an

analyzer　placed　in　parallel　with　direction　of　the　polarization　of　light　incident　onto　the

medium．　Under　such　a　consideration，　the　copolarized　component　of　the　scattered　light　is

formulated　as　［99］

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　i．xx一＝L’i｛Ziil－LiNLXf＋fi”X’（i＋r．xcos〈b．）．　（g．s）

where　¢．　＝　keX　denotes　the　phase　difference　due　to　the　distance　X　between　the　incident

and　exit　points．　Since　the　subscript　X　denotes　the　copolarized　component，　the　two

intensities　of　1．，f・　and　1．．，　are　obtained　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　I．xf・　＝＝　（Sxx　cose＋S．，　sine）2，　（g．ga）

and
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1．x，＝（Sxx　cose＋S．．　sin　e）2，　（g．gb）

respectively，　and　the　total　intensity　propagating　in　the　forward　direction　is　defined　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　lf＝5諏＋3脈・　　　　　　（9．9c）

Furthermore，　r．．　indicates　a　degree　of　the　correlation　between　the　waves　propagating　in

time－forward　and　一reversed　directions　in　the　copolarized　component　and　is　defined　as

r．x　＝

Inxf　lnx，

1　　　＋1
畷プ　　　　　　nXr

（9．10）

9．2．5　Temporal　autocorrelation　functions

The　statistical　properties　of　a　time－varying　amplitude　E（T，e）　scattered　multiply　in　the

direction　of　the　backscattering　angle　e　from　the　disordered　medium　are　described　by　a

temporal　autocorrelation　function　as　［1　18］

　　　　　　　r（T，e）＝　〈E（T，e　）E“（O，e　）〉　＝　2，e－O一，　（IE．　（O・e］2），．　（”．．，　eXP［iqm　‘　Arm　（T　）］），，．，　’　（9’11）

where　q．　＝k．　一k．一i　and　Ar．　（T）＝r，．　（T）一r．　（O）　denote　the　scattering　vector　at　the　mth

scattering　event　and　the　displacement　of　the　mth　particle　motion　in　time　T　，　respectively．

E．　（O，e）　is　a　contribution　of　the　amplitude　scattered　along　a　path　of　n　scattering　events　to

the　t・tal　scatte・ed∬eld，　and〈…いtands　f・・the　ensemble　average・ver　the　distributi・n・f

the　exit　positions　from　the　medium．　The　second　term　of　Eq．　（9．11）　is　a　contribution　of　the

total　phase　change　due　to　the　displacement　of　all　n　scattering　particles，　〈・　・　・＞g，．　standing　for

the　ensemble　average　over　both　the　distributions　of　the　scattering　vector　q．　and　the　particle

displacement　zlv”．　（T）．　By　assuming　that　the　displacements　of　all　particles　are　produced　by

Brownian　motions，　z！v’．（T）　obeys　the　zero－mean　Gaussian　statistics．　Therefore，　the

ensemble　average　of　the　second　term　with　respect　to　the　displacement　Ar．　（T）　yields
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r（T　・e）＝
qく1蝋くexp〔一箸客sin・繊・

（9．12）

where　T，　＝　（D，k，2　）一i　is　an　order　of　the　single　scattering　relaxation　time　in　a　homodyne

autocorrelation　function　and　q．　＝2k，　sin　e．／2　has　been　used　in　the　derivation，　D
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　t）

standing　for　the　diffusion　constant　of　particles　depending　on　the　particle　size　and　the

notations　of q．＝lq．1　and　k，＝lk，1＝ lkml

ensemble　average　of　the　second　term　may　be　re

scattering　angle　at　each　scattering　event．

autocorrelation　function　on　the　backscattering　angl

function　is　finally　obtained　as

　　　　　　　　　　　　　）・（T・e）一「（T・θ）一Σ瞬p〔4τΣsin・

being　used．　Furthermore　in　Eq．　（9．12），　the

　　　　duced　to　that　over　the　distribution　of　the

To　investigate　the　dependence　of　the　temporal

　　　　　　　　e　e，　the　normalized　autocorrelation

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　i（t61Gi－ii，e’　＝　ifil．：tf，　Pkn’U」gxeXP（　一　iF6－ti，1：i．，　Sinb－61’L‘　）7．　，　（9・i3）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　tn

where　p（n，e）　denotes　a　fraction　of　the　total　intensity　leaving　in　the　direction　of　the

backscattering　angle　e　after　scattering　along　a　path　of　n　scattering　events　and　is　defined　by

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　oo　I　　　oo

θ

生
2

　　　　　　　　　　P（n・e）＝鯛2＞ノ昇く1En（・・θ】2），．　＝〈磁⑫磁

At
@this　stage，　two　ensemble　averages，　（exp（一　4T／To　ilS．，　Sin2　em　／2　））e，，　and　（

＞ex　’
（9．14）

IEn　（O，e］2），．，in

Eq．　（9．13）　together　with　Eq．　（9．14）　over　the　distributions　of　the　scattering　angle　at　each

scattering　event　and　the　exit　position　from　the　medium　remain　without　any　further

formulations．　They　are　evaluated　by　using　the　results　of　Monte　Carlo　simulations　on

coherent　multiple　backscatterings．　ln　simulations，　we　obtain　the　scattering　order　n　，　all　the

scattering　angles　e．　（m　＝　1，…，n）　at　all　scattering　events，　the　coordinates　（X，Y，Z）　of　the

position　where　the　wave　leaves　from　the　medium，　and　the　n　th　order　amplitudes　of　the

scattering　wave，　P，f　and　P．，　，　for　the　incidence　of　a　single　photon．　By　changing　a　seed　of　the

random　generator，　106　data　for　a　given　scattering　order　n　were　obtained，　from　which　the
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ensemble－averaged　（exp（一4T／7701，．，sin2e．／2））e．．　and　the　copolarized　intensity

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　nt

〈1，．．一　〉，．　are　obtained．　The　normalized　autocorrelation　functions　of　the　time－varying　light　on

the　amplitude　basis　backscattered　multiply　from　the　dense　disordered　medium　are　finally

evaluated　for　the　copolarized　component　by　substituting　Eq．　（9．8）　into　Eq．　（9．14）．

9．3　Results　and　discussion

In　the　proceeding　studies，　the　simulations　in　the　simple　summation　of　particles　were

conducted　for　the　volume　fractions，　（1090，　090），　（590，　590）　and　（090，　1090），　of　the　particles

with　two　different　radii　of　a，＝100nm　and　a2＝200nm，　which　correspond　to　（A　i，　A2）＝（1，　O），

（O．17，　O．83）　and　（O，　1）　in　the　coefficients　in　Eq．　（9．la），　respectively．　The　simulations　in

Gaussian　and　the　power　law　distributions　of　Eqs．　（9．　I　b）　and　（9．Ic）　were　conducted　for　the

standard　deviations　of　6＝10，　25，　50　and　75nm　around　the　mean　particle　size　of　a．＝150nm

and　for　the　exponents　of　oc＝1，　2　and　3，　respectively．　Figures　3　and　4　show　the　intensity

enhancements　and　the　temporal　autocorrelation　functions　of　the　light　backscattered　multiply

from　the　cluster－cluster　aggregations　obtained　from　Eqs．　（9，8）　and　（9．13）　for　three　different

cluster　size　distributi・n　functi・ns・f（a）the　simple　summati・n・f脚icles・fEq．（9．la），（b）

the　Gaussian　distribution　of　Eq．　（9．lb），　and　（c）　the　power　law　distribution　of　Eq．　（9．1c）．　ln

Fig．　9．3，　the　vertical　and　horizontal　axes　denote　the　coherent　component　of　the　intensity

enhancement　and　the　backscattering　angle，　respectively，　which　are　plotted　in　a　logarithmic

scale．　On　the　other　hand，　the　vertical　and　horizontal　axes　in　Fig．　9．4　denote　the　temporal

autocorrelation　function　plotted　in　a　logarithmic　scale　and　the　delayed　time　plotted　in　a

linear　scale，　respectively．
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Fig．　9．3　lntensity　enhancements　of　the　light　backscattered　multiply　from　the　random　media　which　are

distributed　by　following　（a）　the　simple　summation　ofparticles　with　the　radii　of　ai＝100nm　and　a2＝2（X）nm，

（b）　the　Gaussian　distribution　with　the　mean　size　of　150nm　and　the　standard　deviatjon　of　a，　and　（c）　the

power　law　distribution　with　the　exponent　a．
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Fig．　9．4　Temporal　autocorrelatjon　functions　of　the　Iight　backscattered　multiply　from　the　random　media

which　are　distributed　following　（a）　the　simple　summation　of　particles　with　the　radii　of　ai＝100nm　and

a2＝200nm，　（b）　the　Gaussian　distribution　with　the　mean　size　of　150nm　and　the　standard　deviation　of　o，　and

（c）　the　power　law　distribution　with　the　exponent　a．
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戴1．聾繍瀬

　　　The　intensity　enhancement　and　the　temporal　autocorrelation　function　f　pread　wider　with

an　increase　in　the　contribution　of　the　light　scattered　by　the　particles　with　larger　sizes　for　the

simple　summation　ofparticles　and　the　power　law　distribution，　while　they　are　independent　of

an　increase　of　the　standard　deviation　for　the　Gaussian　distribution．　The　larger　particle　size

makes　the　intensity　enhancement　and　the　temporal　autocorrelation　function　widen　and　vice

versa．　However，　the　mechanism　for　both　variations　of　the　intensity　enhancement　and　the

temporal　correlation　function　shown　in　Figs．　9．3　and　9，4　are　quite　different．　For　the　intensity

enhancement，　this　comes　from　the　fact　that　the　contribution　of　the　short　path－length

increases　in　the　total　path－length　distribution　function　with　an　increase　in　the　contribution　of

particles　with　large　sizes　due　to　the　relation　of　Ae　oc　1／e．　However，　the　contributions　from

the　particles　with　large　and　small　sizes　cancel　out　for　an　increase　of　the　standard　deviation　in

the　Gaussian　distribution．　ln　spite　of　a　variation　in　the　angular　width　depending　on　a

variation　of　the　particle　size　distribution，　a　decreasing　rate　of　the　intensity　enhancement　is

invariant　for　any　distribution　functions．　This　is　the　proof　that　the　particles　with　various　sizes

are　distributed　homogeneously　in　the　three一一dimensional　space　even　for　the　distribution　of

the　particles　following　the　power　law　distribution．　For　temporal　autocorrelation　functions，

this　is　attributed　to　an　increase　in　both　the　averaged　diffusion　constant　and　the　scattering

probability　with　an　increase　of　the　particle　size　because　of　the　relation　T，　oc　D，／e．　The

temporal　correlation　functions　follow　exp（一A－Vt］i　）　which　is　derived　under　the　diffusion

approximation　since　they　decay　proportionally　to　a　square　root　of　the　delay　time　as　shown　in

Fig．　9．4．　Therefore，　the　relaxation　time　can　be　estimated　by　fitting　the　numerical　data　to

exp←調．

To　estimate　the　averaged　cluster　size　for　three　different　distributions　given　by　Eq．　（9．　1）　by

using　the　multiple　backscattering　light　from　the　cluster－cluster　aggregation，　the　angular

width　of　the　intensity　enhancement　and　the　relaxation　time　obtained　from　the　numerical

results　of　Figs．　9．3　and　9．4　are　renormalized　to　those　for　the　monodisperse　random　media．

As　a　function　of　the　particle　size，　Fig．　9．5　shows　the　variations　in　the　angular　width　of　the

intensity　enhancement　and　the　relaxation　time　of　temporal　autocorrelation　functions　of　the

light　backscattered　multiply　from　the　monodisperse　random　media．　The　angular　width　and

the　relaxation　time　are　obtained　from　the　intensity　enhancement　and　the　tempora1
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autocorrelation　function　of　the　time－varying　light　backscattered　multiply　from　the　cluster－

cluster　aggregation　of　particles，　with　which　the　averaged　cluster　size　is　finally　estimated

from　comparison　of　the　angular　width　and　relaxation　time　for　the　monodisperse　random

medium．

　　Figure　9．6　shows　the　averaged　cluster　sizes　estimated　from　the　angular　width　and　the

relaxation　time　of　the　time－varying　light　backscattered　multiply　from　the　polydisperse

random　media　with　the　particle　sizes　following　（a）　the　simple　summation　of　particles，　（b）　the

Gaussian　distribution，　and　（c）　the　power　law　distribution．　ln　the　figures　for　（a）　the　simple

summation　and　（b）　the　power　law　distribution，　the　horizontal　axis　stands　for　the　particle　size

and　the　thin　solid　lines　denote　f（a）＝a．　For　（b）　the　Gaussian　distribution，　the　horizontal

axis　stands　for　the　standard　deviation　and　the　dotted　line　denotes　f（a）＝　150nm　．　As　s　hown

in　the　figures，　the　averaged　sizes　estimated　from　the　angular　widths　of　the　intensity

enhancements　coincide　with　the　lines　of∫（の＝a　andア（a）＝150nm　so　that　the　averaged

size　of　particles　in　the　polydisperse　random　medium　seems　to　be　estimated　exactly　by　means

of　the　renormalization　to　the　monodisperse　case．　However，　this　result　is　supported　only　for

the　homogeneously　random　medium　with　the　dimension　of　D＝3　but　not　for　the　cluster－

cluster　aggregation　of　particles　because　of　the　dominant　contribution　of　the　light　scattered

inside　the　cluster　as　mentioned　previously．　On　the　other　hand，　the　averaged　sizes　estimated

from　the　relaxation　times　of　temporal　autocorrelation　functions　deviates　toward　a　larger

value　from　the　line　of　f（a）＝a　and　even　from　f（a）＝150nm　for　the　case　of　the　Gaussian

distribution．　This　ensures　us　that　the　relaxation　time　of　temporal　autocorrelation　functions　is

proportional　to　a　product　of　the　diffusion　constant　and　the　reciprocal　of　the　mean　free　path－

length　rather　than　the　total　path－length　distribution　function　of　the　backscattering　light．　lt　is

also　shown　that　the　larger　diffusion　constant　plays　a　more　significant　role　than　the　smaller

one．　lf　the　particle　size　in　the　three－dimensional　random　medium　is　regarded　as　the　standard

value　in　the　estimation　of　the　averaged　cluster　size　in　cluster－cluster　aggregations，　the

averaged　size　needs　to　be　compensated　to　reduce　the　effect　of　the　large　clusters．
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functjon　of　the　particle　size．

139

TL’1’，：t



難講欝響
　　　　　　　　　　じ

［
日
口
］
　
O
N
咽
り
り
℃
の
一
邸
8
嘱
一
の
国

200

180

160

140

120

100

一

’
’
’
ノ
t
’
t

（a）　／fl；
　　　　　　！　ノ

e一／一
　　；一

1crt

From

一一怦黹ﾑ
　　　　　　ぐ　ロ

ー　一〇一　一Aθ

100 120 　　　　140　160
Average　particle　size　［nm］

180 200

［
繧
三
〇
N
帽
。
，
℃
o
琶
8
甥
国

180

170

160

150

140

From

一一怦黹ﾑ
　　　　　　ぐ　の

一一Z一一Aθ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　e
　　　　　　　　　　e／

（b）

一鞠鴨一鴨一 Z一一一一一一一
　　　　　　　　　　　　　　　　　一〇

o 20
　40　60
Variance　O　［nm］

80 100

Fig．　9．6　Averaged　particle　sizes　estimated　from　the　light　backscattered　multiply　from　the　random　media

which　are　distributed　by　following　（a）　the　simple　summation　of　particles　with　the　radii　of　ai＝100nm　and

a2＝200nm，　（b）　the　Gaussian　distribution　with　the　mean　size　of　150nm　and　the　standard　deviation　of　a，　and

（c）　the　power　law　distribution　with　the　exponent　a．

140

灘1羅．雛灘≡麟灘．・．灘1灘’麟1…．…鎌鑛．櫻欝…．　’

．．、　．．

Q．．，　、1…．灘．、獺　灘i雛灘灘灘



【
∈
唱
」
　
の
N
胡
℃
〇
一
邸
∈
甥
の
国

200

150

100

50

o

o’

t
’
t

　　　　　　　　　e／e

　　　’　o’
’

’ t
’
’

　　　　　　　　　　　　　　　一，〇
　　　　　　　　　　一　　’　　一　　’

，〇一一

mmF

c
θ

τ
ム
＝＝

（c）

50 60
70　80　90　100
Average　particle　size　［nm］

110 120

（continued）

9．4　Conclusions

In　this　chapter，　we　have　investigated　an　estimation　of　the　averaged　cluster　size　in　the

cluster－cluster　aggregations　of　particles　from　the　relaxation　time　of　temporal　autocorrelation

functions　of　the　multiply　backscattered　light．　The　motivation　is　based　on　the　previous　results

that　the　temporal　autocorrelation　functions　are　governed　by　the　light　scattered　among　the

clusters　while　the　intensity　enhancement　is　formed　dominantly　by　the　light　scattered　inside

the　cluster．　As　a　result，　the　estimation　of　the　averaged　cluster　size　is　affected　by　the　larger

size　of　clusters　so　that　the　size　is　estimated　to　be　larger　than　the　true　one．　Therefore，　the

estimated　size　needs　to　be　compensated　by　the　numerical　relation　between　the　relaxation

times　for　a　stationary　distribution，　e．g．　the　power　low　distribution，　and　for　the

homogeneously　random　medium　with　the　dimension　of　D＝3　as　shown　in　Fig．　9．6．
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Chapter　10

Concluding　Remarks

The　present　dissertation　has　been　devoted　to　the　g．　patio－temporal　properties　of　coherent

backscattering　of　light　from　dense　disordered　media．　The　first　part　of　this　dissertation

was　dealt　with　an　investigation　on　the　temporal　behavior　of　the　multiply　backscattered　light

under　the　influence　of　the　backscattering　enhancement．　ln　the　second　part，　the　spatial　and

temporal　properties　of　light　backscattered　multiply　from　the　aggregate　of　particles　were

surveyed　with　relation　to　the　fractality　of　the　aggregates　in　the　disordered　media．

　　Chapters　3　and　4　were　concerned　with　the　temporal　correlation　behavior　of　time－varying

intensity　fluctuations　of　light　backscattered　multiply　from　dense　disordered　media．　The

investigations　were　conducted　with　relation　to　the　spatial　properties　of　the　backscattering

enhancement　produced　from　the　interference　effect　between　the　scattered　wave　and　its

time一一reversed　counterpart．　ln　chapter　3，　the　temporal　autocorrelation　function　was

theoretically　derived　by　renormalizing　the　interference　effect　to　the　path－length　distribution

function　under　the　framework　of　the　diffusive　transport　theory　of　photons．　The　theory

enabled　us　to　study　the　characteristic　dependence　of　the　relaxation　time　in　multiply－

backscattered　intensity　fluctuation　on　the　backscattering　angle．　Therefore，　it　is　concluded

on　the　basis　of　the　experimental　confirmation　that　the　theory　can　describe　the　temporal

behavior　of　the　multiply　backscattered　light　under　the　phenomenon　of　the　backscattering

enhancement．

　　ln　Chapter　4，　the　dependence　of　the　angular　polarization　properties　of　the　temporal

autocorrelation　function　on　the　particle　size　was　investigated．　The　temporal

autocorrelation　functions　were　calcuiated　by　means　of　the　Monte　Carlo　simulations　based

on　the　Rayleigh－Debye　scattering　theory．　The　simulations　demonstrated　successfully　the

polarization　properties　in　the　variation　of　the　relaxation　time　as　a　function　of　the　scattering

angle　obtained　experimentally　by　Qu　and　Dainty　［76］．　ln　addition，　we　demonstrated　the

dependence　of　the　angular　polarization　properties　of　the　relaxation　time　on　the　particle　size

by　means　of　the　simulations　and　confirmed　experimentally　the　simulated　results．
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Especially，　the　simulations　revealed　that　the　angular　polarization　behaviors　could　be　clearly

interpreted　by　showing　the　dependence　of　the　contribution　of　the　coherent　component　to

the　copolarized　and　cross－polarized　intensjty　variations　depending　on　the　scattering　angle，

the　scattering　order，　and　the　particle　size．　The　criterion　in　the　validity　of　the　present

simulation　algorithm　based　on　the　Rayleigh－Debye　scattering　theory　was　shown　by　the

quantltative　comparisons　between　the　simulated　and　the　experimental　data．

　　Chapters　5－9　were　devoted　to　the　investigations　on　the　coherent　backscattering　of　light

from　the　aggregate　of　particles　with　relation　to　the　fractal　dimension　of　the　medium．　ln

Chapter　5，　a　free　path－length　distribution　function　（FPDF）　of　the　multiply　backscattered

light　was　theoretically　derived　for　the　aggregate　of　particles．　The　validity　of　the　FPDF

was　confirmed　by　demonstrating　the　agreement　between　the　dimensions　designed　in

particle　distributions　generated　by　random　walks　on　the　basis　of　the　derived　FPDF　and

estimated　by　using　the　radius－gyration　method．　The　FPDF　was　also　applied　to　Monte

Carlo　simulations　for　the　light　backscattered　multiply　from　the　fractal　aggregate　of　particles

to　demonstrate　its　applicability．　As　a　result，　the　angular　width　with　an　order　of；レ砺and

the　e2－D　dependence　of　peak　intensity　distribution　in　the　backscattering　enhancement　have

been　demonstrated　successfully．　From　the　metrological　point　of　view，　the　results　g．　how

clearly　the　applicability　of　the　backscattering　enhancement　of　light　to　measure　the

dimension　of　particle　aggregation．

　　ln　Chapter　6，　the　angular　intensity　distributions　of　the　copolarized　and　cross－polarized

light　backscattered　multiply　from　the　fractal　aggregate　of　particles　were　investigated　using

Monte　Carlo　simulations．　The　dependences　of　the　angular　width　and　the　decreasing　slope

of　the　inteng．　ity　peak　on　the　dimension　of　the　medium，　the　effective　mean　free　path－length，

and　the　absorption　of　the　medium　were　demonstrated．　lt　was　revealed　that　the　effective

mean　free　path－length　eD　has　the　same　physical　meaning　as　the　mean　free　path－length　e　for

the　homogeneously　random　medium　and　the　backscattering　enhancement　of　light　can　be

applied　to　estimation　of　the　dimension　of　the　medium．　Moreover，　by　simulating　the

intensity　distributions　of　copolarized　and　cross－polarized　components　in　the　boundary

plane　between　the　scattering　medium　and　the　air，　the　two－dimensional　Fourier　transform

relation　between　the　intensity　distributions　in　the　far－field　and　the　boundary　planes　is

shown　only　for　the　copolarized　component　but　not　for　cross－polarized　one．　This

143



灘馨難1蕊

difference　might　be　attributed　to　the　correlation　factor　r　between　the　lights　propagating

along　the　time－forward　and　一reversed　paths　in　the　formation　of　the　cross－polarized

mtenslty．

　　　ln　Chapter　7，　the　decreasing　variations　of　the　copolarized　and　cross－polarized　peak

intensity　distributions　produced　from　aggregated　particles　in　the　absorbent　colloidal

suspensions　were　investigated　by　experiments．　lt　was　shown　that　the　peak　intensity

distribution　changes　suddenly　as　soon　as　the　aggregation　of　particles　happens　and　the

fractal　dimension　of　the　medium　can　be　estimated　by　applying　the　decreasing　slopes　to　the

empirical　formulae　obtained　in　Chapter　6．　The　fractal　dimensions　estimated　from　the

copolarized　and　cross－polarized　peak　intensity　distributions　characterize　the　spatial

structures　of　particle　distributions　over　the　whole　medium　and　inside　a　cluster，　respectively．

Such　the　decreasing　variations　of　the　peak　intensity　distributions　are　independent　of　the

absorption　of　the　medium　though　the　peak　intensity　and　width　change　with　the　absorption．

It　was　concluded　that　the　analyses　on　the　spatial　properties　of　the　backscattering

enhancement　phenomena　in　the　coherent　backscattering　of　light　show　the　ability　to　watch

the　aggregation　process　of　particles　and　to　estimate　its　dimension　for　the　dense　absorbent

media．

　　ln　Chapter　8，　the　temporal　statistics　of　light　backscattered　multiply　from　the　aggregated

particles　in　absorbent　media　were　investigated　with　relation　to　the　absorption．　The

temporal　autocorrelation　functions　of　the　backscattered　light　in　the　region　of　the　time

longer　than　the　relaxation　time　depend　on　the　fractal　dimension　while，　in　the　region　of　the

time　less　than　the　relaxation　time，　they　follow　the　diffusion　approximation　through　the

Laplace　transform　relation　between　the　autocorrelation　function　and　the　total　path－length

distribution　function．　The　angular　dependence　of　the　temporal　autocorrelation　functions

for　fractal　media　varies　drastically　depending　on　the　fractal　dimension　in　comparison　with

that　from　homogeneously　random　media．　The　influence　of　the　absorption　in　the　media

appears　as　the　time　shift　of　the　temporal　autocorrelation　function　in　such　a　way　that　it

varies　approximately　in　accordance　with　a　square　root　of　the　absorption　coefficient　and

independently　of　the　fractal　dimension．　It　is　concluded　that　that　the　Diffusive　Wave

Spectroscopy　has　an　ability　of　measuring　the　absorption　of　fractal　media　without　the

influence　of　the　dimension．
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ln　Chapter　9，　the　estimation　of　the　averaged　cluster　size　in　the　cluster－cluster　aggregation

of　particles　from　the　relaxation　time　of　temporal　autocorrelation　functions　of　the　multiply

backscattered　light　was　examined　numerically　by　using　the　renormalization　of　the　cluf　ter一一

cluster　distribution　to　the　particle　size　distribution．　The　motivation　is　based　on　the　results

obtained　in　the　previous　chapter　that　the　temporal　autocorrelation　functions　follow　the

radiative　transport　theory　even　for　fractal　media　and，　thereby，　that　they　depend　only　on

diffusion　coefficients　of　clusters．　As　a　result，　the　estimation　of　the　cluster　size　is

governed　by　the　larger　size　of　clusters　so　that　the　size　is　estimated　to　be　larger　than　the　true

one．　Therefore，　it　was　shown　that　the　estimated　size　needs　to　be　compensated　by　the

numerical　relation　between　the　relaxation　times　for　the　s　tationary　distribution．
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