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Die hier dargestellten Uberlegungen haben ihren
Ursprung in einer Anregung von Herrn Prof. G. SIMON.
Dafiir und fiir die kritischen Diskussionen, mit denen
er die Durchfiihrung der Arbeit forderte, mochte ich
ihm hier danken. Mein Dank gilt ebenso den Mitglie-
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dern des Kailtelabors der Physikalisch-Technischen Bun-
desanstalt, Herrn Dr. W. RUHL, Herrn Dr. P. HiLscH
und Herrn Dr. W. NEUBERT, die in zahlreichen Gespra-
chen viele Anregungen fiir die Gestaltung gaben.
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Es werden die Polariton-Dispersionszweige von a-Quarz berechnet und diskutiert. Die Polariton-
Zweige von a-Quarz unterteilen sich in 9 ordentliche richtungsunabhingige Zweige und 13 auBer-
ordentliche richtungsabhingige Zweige. Die ordentlichen Polariton-Wellen sind streng transversal,
die auBerordentlichen dagegen streng transversal oder longitudinal nur fiir die Winkel =0° und
$»=90° und gemischt transversal-longitudinal fiir die Zwischenwinkel 0° < << 90° (mit ¢ als
Winkel zwischen Wellenvektor und optischer Achse). Fiir die Zwischenwinkel 0° <} < 90° sind
Schnittpunkte der auBerordentlichen Polariton-Zweige verboten. — Fiir die Richtung der optischen
Achse (=0°) entarten die ordentlichen Polaritonen mit den transversalen auBlerordentlichen.

Die ultrarot-aktiven langen optischen Gitterwellen
(Phononen) und elektromagnetischen Wellen (Pho-
tonen) koppeln im Bereich kleiner Wellenvektoren
k(k <10*cm™!) miteinander. Nach HOPFIELD !
werden diese mechanisch-elektromagnetisch gemisch-
ten Wellen (gekoppelte Phononen-Photonen) auch
kurz als Polaritonen bezeichnet. Polaritonen in ein-
und zweiachsigen Kristallen sind dabei von beson-
derem Interesse wegen ihrer im allgemeinen ausge-
prégten anisotropen Eigenschaften.

Polaritonen wurden im Raman-Effekt kiirzlich in
einer Reihe von Arbeiten direkt nachgewiesen
(GaP2, ZnO?3, a-Quarz?, BaTiO;5 LiNbO,®).
Unter geeigneten experimentellen Bedingungen ist
auch ein stimulierter Raman-Effekt, der auf Polari-
tonen-Erzeugungs- bzw. Vernichtungsprozessen be-
ruht, zu erwarten, jedoch scheinen solche stimulier-

ten Ubergiinge bisher nur in einem Falle (LiNbO, 7) *
beobachtet worden zu sein.

Beim Vergleich mit der Theorie wurde die Disper-
sion von Polaritonen bisher stets als isotrop voraus-
gesetzt. Polaritonen in ein- und zweiachsigen Kristal-
len zeigen jedoch im allgemeinen ® eine ausgeprigte
Richtungsdispersion. Um diese Richtungsdispersion
zu erfassen, hat man von den vollstindigen Disper-
sionsgleichungen auszugehen. Im folgenden werden
diese Gleichungen speziell auf a-Quarz angewandt.
(Zur Diskussion der Polariton-Dispersion im tetra-
gonalen BaTiO; vgl. auch ?.)

I. Dispersionsgleichungen der Polaritonen

Die vollstandigen Dispersionsgleichungen fiir die
Frequenzen w (k) der Polaritonen lassen sich aus
einer verallgemeinerten Fresnelschen Normalenglei-
chung gewinnen. Fiir einachsige Kristalle spaltet die
Dispersionsgleichung auf in die zwei Gleichungen 8:

v v
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oder in einer aquivalenten Form: Q ([0}, (k)]2—w?) =0 (3)
w+1
bzw. Tsi [1 (o) = ?) H ([0 (k) ]2 —?)
et
1T 2 2 2 (4)
+ & ([wu (k) 1% — 0?) H ((@fz)2 - w?) =0.

Die eingefithrten w¥;(k) und wﬁ’k (k), namlich d.ie 6% — 2,356 M
Nullstellen von (1) bzw. der eckigen Klammern in e =4,32
(2), bedeuten die Frequenzen der Polaritonen mit w;1 = 1283 em~1 ol = 129,0 cm™?

K w,2= 265 cm! ol 2= 270,2 cm™!
k-Vektoren senkrecht bzw. parallel zur optischen w.3= 394 cm-l ol 3 = 4027 cm-1
Achse, wobei sich der Index L hier wie im folgen- w,4= 450 Cm:i wi La= 509,8 cm:i
den stets auf die Richtungen senkrecht und der sz z gg; E$—1 Z’),Lz z ggg’g 23—1
Index || auf die Richtung parallel zur optischen w7 = 1072 cm- ol ;= 1160 cm-1
Achse bezieht. | ; und ||, sind die (Dispersions-) w, 3= 1163 cm™1 ol §=1237 cm™!
Frequenzen der transversalen, o, ; und wfy die der & = 2,223 “
longitudi'nalen Vi'ellen. Si uI‘Id s|| bedeuten die .RiCh- op = 364 cml & =4, o = o
tungskosinus, ¢5 und &;° die Hochfrequenz-Dielek- wp = 495 cm-1 ol = 547,7 cm™!
trizitdtskonstanten. oj3g = 778 cm™l whs = 789,8 cm™1

w4 = 1080 cm™! a)l“4 = 1239 cm™!

Die Polaritonen nach (1) bzw. (3) heillen ordent-
liche, die Polaritonen nach (2) bzw. (4) auBer-
ordentliche Polaritonen. Die ordentlichen Polarito-
nen, die fiir alle Richtungen des Wellenvektors
streng transversal sind, hdngen nur vom Betrage,
aber nicht von der Richtung des Wellenvektors, die
auBerordentlichen dagegen sowohl von seiner Rich-
tung wie von seinem Betrage ab. Die Polarisations-
vektoren der auBerordentlichen Polaritonen sind
fiir allgemeine Richtungen gemischt transversal-
longitudinal.

II. Dispersionszweige der Polaritonen in a-Quarz

Die benétigten Eingangsdaten der Rechnung, die
den Messungen von SPITZER und KLEINMAN ® und
Tab. 2 in% ! entnommen sind, sind in Tab. 1 zu-
sammengestellt (¢% und ¢] bedeuten die statischen
Dielektrizitiatskonstanten) :

10 W. G. Seitzer u. D. A. KLEINMAN, Phys. Rev. 121, 1324
[1961].

11 Die Werte der @ {5, @ 'x wurden ebenfalls in 12, Tab. IV,
und 13, Tab. I, berechnet. Die Werte der verschiedenen
Autoren unterscheiden sich jedoch nur sehr geringfiigig
voneinander.

Tab. 1. Benotigte Eingangsdaten fiir a-Quarz.

Die Berechnungen wurden auf den elektronischen
Rechenanlagen CDC 6400 der Technischen Hoch-
schule Aachen und IBM 360/50 der Universitit
Miinster durchgefiihrt.

Die ordentlichen Polariton-Dispersionszweige fiir
a-Quarz sind in der Abb. 1, die auBerordentlichen
in den Abb. 2 a—2 g dargestellt. Im folgenden wol-
len wir uns auf eine mehr phidnomenologische Dis-
kussion dieser Polariton-Zweige beschranken und
beziiglich der zugehorigen algebraischen Beweise
auf & 14 verweisen.

Alle ordentlichen Zweige sind richtungsunabhdn-
gig. Die Polarisationsvektoren sind fiir jede Rich-
tung des Wellenvektors transversal und liegen in der
Basisebene (L zur optischen Achse). Die Frequen-
zen nahern sich fiir k— 0 (k< 10% cm™!) den Grenz-
werten w = /; baw. w =0 (tiefster Zweig), fir

12 J. F. ScotT u. S. P. S. PorTO, Phys. Rev. 161, 903 [1967].

13 M. M. ELcoMBE, Proc. Phys. Soc. London 91, 947 [1967].

14 G. LAMPRECHT u. L. MERTEN, Phys. Status Solidi 35, 353
[1969].
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Abb. 1. Dispersionszweige der ordentlichen Polaritonen
von a-Quarz (richtungsunabhdngig, streng transversal).
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k— oo (k= 10°cm™!) den Grenzwerten w = |;
bzw. w= co (hochster Zweig). — Die Dispersion
der ordentlichen Polariton-Zweige, die sich nicht
wesentlich von denen in kubischen Kristallen unter-
scheiden, konnte kiirzlich von ScoTT, CHEESMAN
und POrRTO # im Raman-Effekt direkt gemessen wer-
den, wobei gute Ubereinstimmung mit dem theo-
retisch zu erwartenden Verlauf gefunden wurde.

Die auBerordentlichen Zweige sind alle mehr oder
weniger richtungsabhingig. Fiir Winkel 0° <% < 90°
(mit ¥ als Winkel zwischen k-Vektor und optischer
Achse) sind die Polariton-Wellen gemischt trans-
versal-longitudinal und nur fiir die Hauptrichtungen
#=0° (Wellenvektor parallel zur optischen Achse)
und 9 =90° (Wellenvektor in der Basisebene)
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streng transversal oder longitudinal. Da die longi-
tudinalen Wellen nicht mit dem Maxwell’schen Feld
koppeln, zeigen sie keine Dispersion. Die zugehori-
gen Zweige werden daher in den Hauptrichtungen
durch horizontale Geraden dargestellt. Fiir #=0°
fallen die transversalen auBerordentlichen Zweige
mit den ordentlichen zusammen (zweifache Ent-
artung).

Fir k— 0 werden die auBlerordentlichen Zweige
mit Ausnahme des untersten unabhéingig von Rich-
tung und Betrag des Wellenvektors, mit w=w’;
und w=wf; als Grenzfrequenzen. Fiir k— o
gehen die Polaritonen in die langen optischen Gitter-
wellen iiber 15, die in diesem Grenzfall zwar von der

15 L. MERTEN, Phys. Status Solidi 28, 111 [1968].
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Abb. 2 a—2 g. Dispersionszweige der auBerordentlichen Polaritonen von a-Quarz (richtungsabhingig, fiir 0° < ¢ < 90°
gemischt transversal-longitudinal) (t: transversal, 1: longitudinal).

Zu den Abbildungen: Fiir #=0° sind die ordentlichen und transversalen auBerordentlichen Polaritonen miteinander entartet :
Den Kurven 1, 2, 3, 4, 5, 6, 7, 8, 9 der ordentlichen Polaritonen entsprechen in dieser Reihenfolge die transversalen (Teil-)
Kurven 1, 2, 3+4, 5, 647, 8+9, 10, 11, 12413 der auBerordentlichen Polaritonen. Die Grenzfrequenzen fiir k— 0 sind
durch Pfeile auf der linken Ordinate, die Grenzfrequenzen fiir kK — oo auf der rechten Ordinate markiert. Mit Ausnahme von
Zweig 7 der ordentlichen bzw. Zweig 10 der auBlerordentlichen Polaritonen werden die Grenzfrequenzen in dem gewihlten
k-Bereich auch praktisch schon erreicht. — Die (strichlierten) Asymptoten des obersten bzw. untersten Zweiges geben die w— k-
Abhingigkeit der elektromagnetischen Wellen (Lichtwellen) an, wenn das Gitter nicht mehr (Phasengeschwindigkeit c/n>)
bzw. in Phase (Phasengeschwindigkeit c¢/n®) mitschwingen wiirde. Die Brechungsindizes n> und n® sind dabei durch

n® =eXbaw. nd =€ fiir die ordentlichen Wellen

bzw. ng= ]/Ti

o prrseae:
&L Ci

P >
/ €9 sin® ¥ +¢& Pcos? ¥

und

ng® fiir die aulerordentlichen Wellen gegeben.

€% sin2 ¥ +¢f cos® ¥

Richtung, jedoch nicht vom Betrage des Wellenvek-
tors abhéngen.

Im gesamten Winkelbereich 0° <®<90° treten,
wie die Abbildungen zeigen, keine Schnitt- oder Be-

rithrungspunkte der Polariton-Zweige auf. Dies ist
eine allgemeine Eigenschaft der auBlerordentlichen
Zweige* in einachsigen Kristallen. Die fiir die
Hauptrichtungen % =0° (Abb.2a) und 9=90°
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(Abb. 2 g) auftretenden ,,Schnittpunkte” der Disper-
sionskurven der streng transversalen und der longi-
tudinalen Wellen sind daher in Wirklichkeit singu-
lire Punkte der Dispersionsflache, ndmlich Doppel-
punkte, an denen sich zwei benachbarte Blatter ver-
zweigen. In der lokalen Umgebung dieser Verzwei-
gungspunkte hat die w (k, ) -Flache iiber der ks, k-
Ebene (k3 = kcos?, ky = ksin?) die Gestalt eines
Doppelkegels, mit dem Doppelpunkt (Verzweigungs-
punkt) als Kegelspitze. Die 13 Blatter (Zweige) las-
sen sich nur noch durch gedachte Schnitte eindeutig
definieren, indem man sich die Flache z. B. an den
Doppelkegelspitzen aufgeschnitten und getrennt
denkt. Dies entspricht der in den Abbildungen ge-
wahlten Numerierung.

Fir die Kurven in den Hauptrichtungen (Abb. 2 a
und Abb. 2 g) bedeutet dies insbesondere: Schreitet
man z. B. entlang einer Kurve zu einer transversalen
Welle iiber einen der ,,Schnittpunkte® hinaus, so
tritt man in ein benachbartes Blatt iiber. Mochte
man dagegen auf demselben Blatt bleiben, so hat
man die Kurve nicht entlang des transversalen Teils
der Dispersionskurve, sondern entlang des longitudi-
nalen fortzusetzen. Im ,,Kurvenschnittpunkt“ (Ke-
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gelspitze) besitzt die Kurve dann jedoch eine Un-
stetigkeitsstelle des Anstiegs, oder physikalisch: Die
Polarisationsvektoren der Welle klappen unstetig von
der transversalen in die longitudinale Richtung um.
Fiir ebene Schnitte ¥ = const, die etwas von ¥ =0°
bzw. % =90° abweichen, wandelt sich in der Nihe
der Kegelspitze die ,,quasi“-transversale Welle zwar
jetzt stetig in eine ,,quasi“-longitudinale bzw. umge-
kehrt um, jedoch erfolgt der Ubergang in einem
relativ sehr kleinen k-Intervall. Ein Ubertritt in ein
benachbartes Blatt, d. h. die Erhaltung des ,,quasi“-
transversalen (bzw. ,,quasi“-longitudinalen) Polari-
sationszustandes der Welle, ist fiir diese Richtungen
nicht mehr moglich.

Messungen der auBerordentlichen Polariton-Dis-
persionszweige, z. B. mit Hilfe des Raman-Effekts,
liegen bisher nicht vor.

Die Arbeit wurde von der Deutschen Forschungs-
gemeinschaft finanziell unterstiitzt. Fraulein B. STEHR,
Aachen, und Herrn Dipl.-Phys. F. LEISTNER, Miinster,
danke ich fiir die Hilfe beim Programmieren, Herrn
Dr. G. LAMPRECHT vom Rechenzentrum und Herrn Doz.
Dr. K.-H. SPALLEK vom I. Mathematischen Institut der
Universitat Miinster fiir Diskussionen zu den singula-
ren Punkten der Polariton-Dispersionsflache.



