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Eigenvectors and Intensities of Raman Lines of Polaritons
in Uniaxial and Biaxial Ionic Crystals

Explicit formulas are derived for the eigenvectors of polari-
tons (quasi-normal coordinates and electric field). With these
eigenvectors Raman scattering cross sections can be calculated
directly.

Zur Berechnung der Eigenvektoren von Polarito-
nen in Kristallen mit einer grofleren Anzahl von
ultrarot-aktiven optischen Gitterschwingungen wur-
den bisher stets numerische Methoden angewandt,
die nur auf Computern durchgefiithrt werden konn-
ten 173, Wie im folgenden gezeigt werden soll, las-
sen sich jedoch fiir die Eigenvektoren (Normal-
koordinaten und elektrisches Feld) explizite For-
meln angeben, mit denen die Intensititen der Ra-
man-Linien von Polaritonen direkt berechnet wer-
den konnen.

1. Elektrisches Feld E und Normalkoordinaten Q oz

Der Kristall besitze n; ultrarot-aktive optische
Schwingungen in z;-Richtung, n, Schwingungen in
x,-Richtung und ng Schwingungen in zj-Richtung.
r=n, +n,+ny bezeichne die Gesamtzahl der ultra-
rot-aktiven Schwingungen. & sei im folgenden ein
Laufindex iiber alle Schwingungen und die zugehéri-
gen Eigenvektoren. Er durchlaufe der Reihe nach
die Schwingungen in z¢-, ,-, 25-Richtung.

Zur Berechnung der Eigenvektoren gehen wir aus
von der ersten Grundgleichung der Polaritonen !

—0w2Q=B"1Q+B2E, (1)

oder, in Komponentenschreibweise,
: 11 12 ’
— 02 Qi =Byt Qi+ Bz E. . (1)

Der Index (a) ist hierbei ein Hilfsindex zur Kenn-
zeichnung der Kristallhauptrichtung a(a=1,2,3).
Bezeichnen wir mit @, die Frequenzen der trans-
versalen optischen Gitterschwingungen in der Haupt-
richtung a, so folgt fir die Quasi-Normalkoordina-
ten ().x aus Gl. (1”), wenn man noch
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Bl = — 0wk (2)

berticksichtigt:
Qi =Bis E./ (0fp — 0?). (3)

Weiterhin gilt fiir die elektrischen Feldkomponenten
die folgende Beziehung (zur Herleitung siehe 4,

mit n® = ¢ k202 s, = k,/k, s; = ky/k bedeuten die
Richtungskosinus, ¢,, ¢; die dielektrischen Funktio-
nen. Diese lassen sich nach Kurosawa® in der Form

g (w) =g, H [((I)(lm),-)2 — (u?]/[mf“)j — %] (5)
i

darstellen, wobei ®/,); die Frequenzen der longitu-
dinalen optischen Schwingungen in der Hauptrich-
tung a bezeichnet. Kombiniert man Gl. (3) mit
Gl. (4), so lassen sich alle Normalkoordinaten
Q. als Funktionen einer Komponente von E, z. B.
von E, , darstellen:
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Da E,; als Normierungsfaktor angesehen werden
kann, sind somit alle Normalkoordinaten nach
Gl. (6) bestimmt. E, und E; werden durch Gl. (4)
festgelegt.

11. Intensititen der Raman-Linien von Polaritonen

Zwischen der Intensitdt / der Stokes-Komponente
und dem Raman-Streutensor y der erzeugten Polari-
tonen besteht die Beziehung % 7:

I=(e;x-€)%(ny+1). (7)

Hierbei bedeutet n, den Bose-Einstein-Besetzungs-
faktor, e;, e. bezeichnen Einheitsvektoren in Rich-
tung der Polarisation der einfallenden bzw. ge-
streuten Strahlung.

Der Raman-Streutensor y seinerseits 1aft sich als
Linearkombination der Normalkoordinaten und des
elektrischen Feldes ausdriicken 7:

zi= 2 (;; a® Qo +bij E) (5,j=1,2,3). (8)

a%) wird als atomarer Verschiebungstensor und b;;,
als elektrooptischer Tensor bezeichnet.
Unter Beriicksichtigung von Gl. (6) geht Gl. (8)
tiber in:
: 12
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(9)
Betrachtet man nicht £, als Normierungskonstante,
sondern eliminiert £, und normiert die Normal-
koordinaten durch die Bedingung

Ek()i“’a)k =1, (10)
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so erhilt man fiir 7;; die symmetrische Form
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Mit Hilfe der Gl. (9) bzw. (11) laBit sich bei Kenntnis des Dispersionsverlaufs n> =n?[w (k)] der Raman-
Streutensor in einfacher Weise berechnen. Der Dispersionsverlauf n?=n?[w (k)] ergibt sich dabei aus der
verallgemeinerten Fresnel’schen Normalengleichung 8.

Einige wichtige Spezialfille seien noch gesondert behandelt:

a) Einachsige und kubische Kristalle

Bezeichnet der Index L die Richtung senkrecht zur optischen Achse, der Index || die Richtung parallel
zur optischen Achse, so geht Gl. (11) fiir einachsige Kristalle im Falle ordentlicher Polaritonen wegen
n?=n?(w) =¢] und s/ =0 iiber in:

) _ai B
byl + % iy — o

Zii =1 (@ (K)) = 7— B (11 a)
] % k(wu)k— »?)?
Da auch im Falle aulerordentlicher Polaritonen der Dispersionsverlauf 8 nach
nt=n?(w(k))=cLen/(eL s1®+ens?),

wobei ¢] und ¢ wieder durch die Kurosawa-Formel (5) gegeben sind, explizit bekannt ist, kann auch
hier die Berechnung von y;; = y;; (0 (k)) direkt mit Hilfe von Gl. (11) erfolgen.

Der Raman-Streutensor der transversalen Polaritonen in kubischen Kristallen ergibt sich aus Gl. (11 a),
indem man dort den Index L fortlaBt.

b) Lange optische Phononen
Fir den Grenzfall langer optischer Phononen a3t sich die Gleichung fiir y;; direkt aus Gl. (11) durch

Grenziibergang n® — ~ herleiten. Ubersichtlicher wird die Rechnung jedoch, wenn man den Grenziibergang

bereits in Gl. (4) durchfiihrt. Man erhalt:
a) B
Z (bl]a I Z ]k 2)
T Otor — 0
= fu (0 (8)) = —+ =
V 5 _ s2(BE)
ak (w(a)k o )2
Fir lange optische Gitterschwingungen, die in a-Richtung polarisiert sind, geht Gl. (11b) in eine bereits
von Porto et al. ? [S. 2080, Gl. (6)] angegebene Relation iiber:

() p12
Qyjk Bk‘x
Sa<bija+ Z - a>

(11b)

L U)(2a)k — =
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s s (BE)?
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Wir danken der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir finanzielle Unterstiitzung.
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