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Gitterschwingungen: das dynamische Gitter
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Gitterschwingungen

Die Bewegung der Gitteratome um ihre Ruhelage fthrt zu wichtigen
Festkorpereigenschaften:

» Ausbreitung von (Schall-) Schwingungen

» Energieinhalt der Schwingungen: spezifische Warmekapazitat

» Ausbreitung der Schwingungen: Warmeleitfahigkeit

* genaue Potentialform (anharmonisch): thermische Ausdehnung

» Temperaturabhangigkeit des elektrischen Widerstandes in Metallen (und Supraleitung)
« dielektrische Eigenschaften (optischer und Infrarotbereich) von ionischen Kristallen
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Grundlage

Lokale Auslenkung des Gitters und Ruickstellkraft,
die durch Bindungspotential V(r) gegeben ist

n+1

n-1
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Longitudinalwelle

Lokale Auslenkung des Gitters u, parallel
zur Ausbreitungsrichtung der Welle k
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Transversalwelle

Lokale Auslenkung des Gitters ug; senkrecht
zur Ausbreitungsrichtung der Welle k
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Longitudinal- und Transversalwelle
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Harmonische Naherung
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weitere Naherungen

Elektronen kdnnen flr jede Lage der Atome beliebig schnell den Zustand minimaler
Energie annehmen, da

Me 104

M Atom

— Adiabatische Naherung bzw. Born-Oppenheimer Naherung
(s. Atome- und Molekule: Kap. 12 Molekilphysik)

Folge
Die Bewegung von Elektronen und Atomen kénnen entkoppelt werden, dies wird durch
getrennte Hamilton-Operatoren bewirkt.

Desweiteren, vorerst nur Berlcksichtigung der Wechselwirkung nachster Nachbarn fir
die Ruckstellkratft.



Projektion auf lineare Kette
Gitter M

Wellenausbreitung

n+1 in Kristallrichtung:
n-1
s-1 S s+1
Einatomige Kette
M
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5.1 Einatomige Kette

a+Un-Up-1 a+Upn4+1-Un
>

Bewegungsgleichung fir Nachste-Nachbar-Naherung
0%u,,
m 52 = —C(Up — Un—1) + C(Unt1 — Un)

— C(un+1 + Up—1 — 2’”%)

Ruckstellkraft mit linearer Federkonstante C

Transversale Auslenkung analog, mit Federkonstante C" # C
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5.1 Dispersionsrelation der einatomigen Kette

w? = £SID ( ka)
m 2

periodisch in k

> k
1. Brillouin-Zone
u « 4a
physikalisch sinnvoll (A > 2a):
T, T ”
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5.1 Dispersionsrelationen: Theorie vs. Experiment

Ag ist ein fcc Gitter

o (10" 1/s)

Gross, Marx
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Im 3D-Gitter mit einatomiger Basis gibt es 3 Dispersionszweige:
2 (aufeinander 1) transversale, 1 longitudinalen
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5.1 Dispersionsrelationen: Theorie vs. Experiment

Zur Erinnerung:

Reziprokes Gitter

fcc ~ bce

—_—
oy
—
1}

I]—
]
I
]
I
]

e
bt

\

]

i
' L

N

_'_‘_._‘_,_AT‘_"-F\\
h I
\ i
N 1
\ N, i
' b
|
| L ;
| S I
| / |
= 7 Lo
| / A
| / A
| !
| ; N
| _—* \
i \

Die erste BZ des bcc-Gitters ist ein Die erste BZ eines fcc-Gitters ist ein
rhombisches Dodekaeder abgestumpfter Oktaeder mit 8 Sechsecken
(im reziproken Raum: fcc). und 6 Quadraten (im reziproken Raum: bcc)
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5.2 Zweiatomige Kette

z.B. 1D-Modell fir NaCl: ~ + 2 :
m M m M m
Ruhelage: -NN=-NVWW-_ NN\~
| - | - |
T A
Upq Vi1 U Vp, c Unep
Bewegungsgleichung flr Ansatz:
Nachste-Nachbar-Naherung:
0% u,,
™m 52 — C(‘Un — ‘u,ﬂ) + C(‘Un_l — 'u,n) U, = uoe—zwteznka
o

—_ —iwt ink
2 — O(’Urn+1 — ‘un) + C(un _ ‘Un,) Vs, = Vg€ iwt pinka
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5.2 Dispersionsrelation fur zwelatomige Kette
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5.2 Transversale vs. longitudinale Wellen

LA longitudinal akustisch

LO longitudinal optisch
VN

TA

TO

Oszillierendes el. Dipolmoment
— optische Eigenschaften

Gross, Marx 17



5.2 Dreidimensionales System: Mehratomige Basis

Anzahl Dispersionszweige
Dreidimensionales System mit r Atomen pro Gitterzelle
3 akustische Zweige

3r — 3 optische Zweige .

Beispiel: Si besitzt eine Diamantstruktur = fcc mit zweiatomiger Basis (r=2)
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Gross, Marx
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Phasen- und Gruppengeschwindigkeit

Phasengeschwindigkeit v,,, = %

dw

Gruppengeschwindigkeit vy, = —-
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Phasen- und Gruppengeschwindigkeit

Centipede
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Phasen- und Gruppengeschwindigkeit

Schwebung — Uberlagerung von zwei Wellen
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Phasen- und Gruppengeschwindigkeit

Uberlagerung von fuinf Wellen — Periodische Pulsfolge

Amplitude

1
Frequenz
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Phasen- und Gruppengeschwindigkeit

Uberlagerung von fuinfzig Wellen
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Phasen- und Gruppengeschwindigkeit

Lineare Dispersion
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Phasen- und Gruppengeschwindigkeit

Normale Dispersion
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Phasen- und Gruppengeschwindigkeit

Anormale Dispersion
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Phasen- und Gruppengeschwindigkeit

Anormale Dispersion
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Dispersionsrelation w (k) von Phononen
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Zweig
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Dispersion von Phononen

Phasengeschwindigkeit v,,, = %

dw

optischer Zweig dw
dk

4 Gruppengeschwindigkeit v, =
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Dispersion von Phononen |, _3.108m/s
und Photonen

optischer Zweig w‘ vip = 8- 107 m/s

N S N S

akustischer :
— 3
ZWElg vsound —_ 8 ¢ 10 m/S

"k

Q | A fpeesesescscscccereccenee

S
Q |4 |-

ulrich.schwarz@physik.tu-chemnitz.de 30 www.tu-chemnitz.de/physik/EXSE



] Physik der kondensierten Materie

TECHNISCHE UNIVERSITAT

CHENNITZ Kapitel 5a — Dispersionsrelation

Dispersion von Licht - Lichtbrechung
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Dispersion von Licht - Lichtbrechung
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Dispersionsrelation w (k) von Licht

A Wavelength (um) B
18 16 14 12 10 8 ‘ Photon in air. ke
100 - A!— | L T v T X = w=kc A s ol ke
AHEYRISA Longitudinal 415 o F = P
{optical phono optical phonon &
80 1 =
=
F 110 g @
= 60 1 Reststrahlen = 2 Pe
'.g band § 3’3'1 o E—
g : s %
2 40 o 25
& 5 X “ro z
17 &
20 4 %
E
—
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Wavenumber, Raman shift (cm™)

Quelle: J.D. Caldwell et al., Nanophotonics (2015)
https://doi.org/10.1515/nanoph-2014-0003
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Dispersionsrelation

(U(k) Energie hw } Energie- und Impulserhaltung, bei

Wechselwirkung (z.B. Streuung,

Impuls hk Absorption, Emission,...)

Ausbreitung der
guasi-Teilchen

v 4 4

Phasengeschwindigkeit v, = }

Gruppengeschwindigkeit v, = Z—‘I‘:

U

Zustandsdichte Z(w), Z(k) ]- Prominenz z.B. eines
Streumechanismus’,
Warmekapazitat

Die Dispersionsrelation sagt nichts tber die Starke der Wechselwirkung von
guasi-Teilchen, oder Uber anharmonische Effekte (z.B. thermische Ausdehnung,
Warmetramsport)
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Gitterschwingung — Phonon

Gitterschwingungen = ebene Welle — als (Quasi-)Teilchen beschreibbar wie Licht!

Phonon = Schwingungsquant (mehr in Kap. 6)

Energie eines Phonons:  Ejnonon = A Wpnonon

U, = uoe—Lwtemka — uoe—lwtelkz

Energie eines Photons:  Ejpoton = I Wphoton
E(Z, t) — Eoe—lwtelkz

Energie einer Schwingungsmode < Besetzungszahl n des quantenmechanischen
harmonischen Oszillators

E = (n+%)ha)
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Gitterschwingung — Phonon

Gitterschwingungen = ebene Welle — als (Quasi-)Teilchen beschreibbar wie Licht!

Phonon = Schwingungsquant (mehr in Kap. 6)

Impuls eines Phonons:  Pyponon = R l_éphonon
U, = uoe—Lwtemka — uoe—lwtelkz
Impuls eines Photons: Dphoton = Rt Ephoton

E(z,t) = Eje~Wtetkz

ErhaltungsgrofRe Quasi-Impuls & Wechselwirkung in Phase in rAumlicher Dimension

Erhaltungsgrél3e Energie & Wechselwirkung in Phase in zeitlicher Dimension
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Elastische Streuung

c o 0o o o 0 O O O O Elastische Streuung,
Ewald-Kugel von Laue Bedingung
O O
k| = |k
o O
k=k+G
O O t
o O Energieerhaltung
und
O O Impulserhaltung unter
Einbeziehung eines
O O reziproken Gittervektors
O O




Inelastische Streuung

o O O O O O O O O o

Ewald-Kugel ieerhaltun
0O o0 0 0 ONO O O O Egjrg'eeatug
Impulserhaltung unter
Einbeziehung eines
reziproken Gittervektors

O O O O OI_()' o c O und eines Phonons
o o o) 0 o} o) kphonon
1. BZ k'—k =tk +G
- O_) o o . 5 S o 0 phonon
G
o\ o ok 0 o O 0o O B = B = £h@pnonon
(@) (@) (@) (@) (@) (@) (@) (@)

Weitere Ubliche Schreibweise:
O O O O O O o o o o E'—E=i5}’+§



5.3 Phononenspektrum von Diamant

150

-
=3
=

Intensitat

50

Gross, Marx

elastisch

|

Undulator

&

I

Schlitze
|
c(111)
Monochromator

Analysator

Detektor .

S 2Em

-ll

| .::F"the
Monochromator

{hochauflésend)

Abb. 5.20: Phononenspek-
tren von Diamant aufge-
nommen mit inelastischer
Réntgenstreuung fiir unter-
schiedliche Impulsiibertrige
entlang der I' — L-Richtung.
Die Energieauflosung des
Analysators betrug etwa

7.5 meV bei einer Ront-
genenergie von 14 keV
(Daten: Argonne National
Laboratory).
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5.3 Phononenspektroskopie

10°| T T 401
E“:F"J’i
u motdT= .
10 e 110"
~F thermischer Bereich D i |
2 ___,.-"'_f ___,..-"""_ _,..--""J 1
10 —— — = g 1D
—_ s -~
E 8 G I{';ﬂ Hr___.__,..r-"' _l__,...-"'f 7
Ly = SEe”
',_'.‘.“ "l
10" §e 10°
-
_r.--'"
10— 10"
-
=
lﬂ"!u EETTTT BRI BEFETRTTTTT BECETRTTITT BETIETITT BETETETITT EETETEETTT RN e EESS D“E'
10° 10° 10" 1u"’1
k(1/cm)
Rontgenstreuung:

m/1.6 (Hz)

-

k' —k=

-

kphonon +G

I+

Ey —Ex = ihwphonon

Abb. 5.19: E(k)-Beziehung fiir Neu-
tronen und Photonen. Der Bereich
thermischer Energien ist grau hin-
terlegt. Die rechte Skala zeigt die zur
Energie dquivalente Frequenz. Einge-
zeichnet ist auch der akustische Zweig
einer Phononendispersionsrelation fiir
ein Material mit einer Schallgeschwin-
digkeit von etwa 5000 m,s und einer
Gitterkonstante von 1 A. Der Rand
der 1. Brillouin-Zone liegt typischer-
weise bei einer Wellenzahl im Bereich
zwischen 10°* und 10” cm™".

Um die typischen Phononenenergien im meV-Bereich auflésen zu kdnnen, missen
relative Energiednderungen der Lichtquanten im Bereich von AE/E =~ 1076 aufgelost

werden.

Der Nachweis solch kleiner relativer Energieanderungen ist experimentell schwierig.

Gross, Marx
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5.3 Inelastische Neutronenstreuung

Bertram N. Brockhouse und Clifford G. Shull im

Dreiachsenspektrometer . )
Jahr 1994 den Nobelpreis fur Physik

Bragg-Reflexion an einem Einkristall

Kollimator Monochromator

Reaktor

Detektor

Der Nachteil der Methode ist, dass aufgrund des fiir die Messung notwendigen
Monochromators nur ein kleiner Bruchteil des Spektrums der aus dem Reaktor
kommenden Neutronen genutzt werden kann.

Ausweg: gepulste Neutronenquelle - Energieselektion durch Laufzeit der Neutronen

Gross, Marx 41



5.3 Inelastische Lichtstreuung

mit sichtbarem oder infrarotem Licht

1.0 #\
- -----_--‘--‘"

mmm ‘--‘-‘-‘-‘-"I-._-_‘-‘ 1
ns Streuung E—
E- 06— = 1“3 1“4
ED .--"""-.'r-__
— / i
Z 04 =

_ Brillouin- /
Streuung
0.2 7

= 'f‘f.--
0.0 , i 1 : i
0.0 0.2 04 06 08 10

ga/m q = kphonon

Raman-Streuung:™

Inelastische Lichtstreuung an optischen Phononen. Da die optischen Phononen fiirg =~ 0
hohe Frequenzen haben, ist bei der Raman-Streuung die erforderliche Energieauflosung
moderat.

Brillouin-Streuung:™

Inelastische Lichtstreuung an akustischen Phononen. Da die akustischen Phononen fiir
q = 0 sehr kleine Frequenzen haben, ist hier eine hohe Energieauflosung erforderlich.

Gross, Marx
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Ramanspektroskopie

100 I ' o
berechnet
—— Anti-Stokes (AS) AS ST
e Stokees (ST)
80 ~ | Rayleigh

— —o— Stokes berechnet : YBa Cu O
; aus Anti-Stokes 2 36
g 60 fiir T=250 K (AFM)
~
V) I 1
S /-
~ 40 Cu 2 | |
= 0 ' :
o A =458 nm
2 T=250K
S 20 AS .
o+
< - j\ J : ! 3 -

0 L & : e&g&c@ﬁﬁfﬁiﬁ@:ﬁ%

-100 -80 -60 40 -20 0 20 40 60 80 100

«— hbéhere Energie ) — geringere Energie
der gestreuten Photonen Raman-Ve rschlebung h(l) (meV) der gestreuten Photonen

Unterschiedliche Intensitaten von Stokes und Anti-Stokes-Linie abhangig von der
Kristalltemperatur wg. Besetzungsstatistik: las/ls o exp(- hwphonon/ksT)  (Boltzmann)

Gross, Marx 43



5.3 Ramanstreuung

Virtual
energy A
states A A
Vibrational
energy states
4
3
\ v 5
——1v Y!
0
Infrared Rayleigh Stokes  Anti-Stokes
absorption scattering Raman Raman
scattering scattering
Stokes-Prozess
ky
(a)
Phononerzeugung

i | Rayleigh
Stokes
Anti-Stokes
I /I\
ﬂ—mq Q !;'l!.+.f::-,,I £
Anti-Stokes-Prozess
k,
(b)

Phononvernichtung
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5.3 Raman Spektroskopie

Amplitude der Lichtwelle E =E cos2mv t

Induziertes Dipolmoment P=0oFE =0aFE cos2nv t (a:Polarisierbarkeit)
Schwingungsfrequenz v,

Auslenkung g q =q,6cos2nv t

Kleine Schwingungsamplituden: o =a_ + (a_a)aq +

ooooo

— P=0E cos2nv t

=a E cos2mv t+ (2—‘1) q E cos2mv t
q

0
=a, E cos2mv t+ (a—a) g E cos2mv tcos2mv t
q

=a E cos2mv t+ (2—(]) q,E, [cos 2V, +v )t+cos2m(v, —"Vm)t]
q

Rayleigh Anti-Stokes Stokes



5.3 Ramanstreuung

Suszeptibilitdt
\ p4

>

»t

P A

Stokes-Prozess

Ibach, Liith (@) Phononerzeugung

Polarisation

- | )

Spektrum der
Streuintensitat
T{w)

> W

Wy

I(w)

L
nA W

~ dp

Wy-wig  worwla)
Stokes Anti-Stokes
Linie Linie

Anti-Stokes-Prozess

(b) Phononvernichtung
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5.3 Ramanspektroskopie auf Graphen

Raman
: Single—layer graphene

: Double—layer graphene
: Triple—layer graphena

: Quadruple— layer graphene

Excitation laser : 532nm

Objective lens 100X, NA=0.9
MNumber of spectra  : 67.600 (400 x 168)
Measurement time  : about 5 minutes

T0m

Optische Mikroskopie

http://www.eng.nanophoton.jp

47



	Ulrich Schwarz�Experimentelle Sensorik�Institut für Physik, TU Chemnitz������Sommersemester 2019
	Gitterschwingungen: das dynamische Gitter
	Gitterschwingungen
	Grundlage�
	Longitudinalwelle
	Transversalwelle
	Longitudinal- und Transversalwelle
	Harmonische Näherung
	weitere Näherungen
	Projektion auf lineare Kette
	5.1 Einatomige Kette
	5.1 Dispersionsrelation der einatomigen Kette 
	5.1 Dispersionsrelationen:  Theorie vs. Experiment
	5.1 Dispersionsrelationen:  Theorie vs. Experiment
	5.2 Zweiatomige Kette
	5.2 Dispersionsrelation für zweiatomige Kette 
	5.2 Transversale vs. longitudinale Wellen
	5.2 Dreidimensionales System: Mehratomige Basis
	Phasen- und Gruppengeschwindigkeit
	Phasen- und Gruppengeschwindigkeit
	Phasen- und Gruppengeschwindigkeit
	Phasen- und Gruppengeschwindigkeit
	Phasen- und Gruppengeschwindigkeit
	Phasen- und Gruppengeschwindigkeit
	Phasen- und Gruppengeschwindigkeit
	Phasen- und Gruppengeschwindigkeit
	Phasen- und Gruppengeschwindigkeit
	Dispersionsrelation 𝜔 𝑘  von Phononen
	Dispersion von Phononen
	Dispersion von Phononen�und Photonen
	Dispersion von Licht - Lichtbrechung
	Dispersion von Licht - Lichtbrechung
	Dispersionsrelation 𝜔 𝑘  von Licht
	Dispersionsrelation
	Gitterschwingung → Phonon
	Gitterschwingung → Phonon
	Elastische Streuung
	Inelastische Streuung
	5.3 Phononenspektrum von Diamant
	5.3 Phononenspektroskopie
	5.3 Inelastische Neutronenstreuung
	5.3 Inelastische Lichtstreuung
	Ramanspektroskopie
	5.3 Ramanstreuung
	5.3 Raman Spektroskopie
	5.3 Ramanstreuung
	5.3 Ramanspektroskopie auf Graphen

