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折射率与电声子相互作用的关系铃
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提要

JA微观出去研究电声子相互作用对折射率的影响.用半经典方法导出一个适用于晶态和无序度小的

介质折射率公式和折射率温度系敢公式. 首次指出电声子相互作用引起的折射率温度系散，高温时为一

常数，低温时与 T3成正比.并与实验作了对比，理论曲线与实验持合得很好.用得到的公式讨算了好几

种材料的温度系数. 1:十算值与实验值相持合.

关键词:电声于相互作用，折射率，温度系数。

一、引 士-
H

折射率温度系数是一个研究了很久的问题[1 .... 岳飞它的起因被归结为热膨胀和电子偶极

矩对离子运动的依赖比町，即电声于相互作用。但是，对表达电声于相互作用，至今还没有

统一的微观公式。本文以半经典方法导出用微观参数表示的折射率和折射率沮度系数公

式。通过在研究了电声子相互作用对折射率的影响p 计算了某些材料的折射率温度系数。

二、哈密顿量

无论是有序还是无序的介质都是由电子和离于组成。有序系统中有平移对称性，无序

系统中没有平移对称性。用 Z 表示第 1 个原胞pα 表示一个原胞中的第 α个离子。在小振

动近似下，离子的运动可用晶格振动模来表示，即声子来表示。离子运动的哈密顿量为

H f)lI= ~ Î1IUqbtbq, (1) 

式中 g在晶态情况下是第一布里渊区内的波矢1 而在非晶态情况下是一个下标，可取缸。N

个值， α。是一个原胞中的离子数， N 为总的原胞数。 bt， bq 是第 g 模的产生和涅灭算符，
向为其对应的频率。在紧束缚模型下，电子的哈密棋量为

Het=写乱沁ωiCω盯训Mα叫古加α句alj-一翠 7阳k阳ω叫毗zο4ω)~叭H叩(lωz盯l) d~

式中 α吨古ι， a句u 是第 Z 原胞第 j 导带电子自的9产生和涅灭算符F 机)j (l) 为其能量) d~ 和 dl• 是第 Z

个原胞第 4 价带空穴的产生和涅灭算符J 'lkvJ (l)为其能量。说， γ; 为第 j 导带和第 4 价带的

跳跃积分。芫表示对 Z 最邻近格点的求和。这里我们已采用了 Anderson 模型E气将格点

的无序归结为参数的无序，并只考虑对角无序。对无序系统(非品态)ωJ (~)和叫(l)与格点 z
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有关，对有序系统(晶态)则与 l 无关即 ωj(Z) = 叫， ωHl) =(ù~o 

当介质处在光场中，电子和离子与光场有相互作用。离于与光场的相互作用能为

H Vh- L = -p.E= 一言 ~~ru.~ 00 

其中 u，， (t)是第 z 原胞中第 α 个离子的位移， e; 它的有效电荷。 U(S(Z)可用声子产生涅灭算

转来表示

U但(l) = 11 a qa (0 (b什 bq) , 

则 H~h_L 可写成

H pll-L ~ - ~ ~ æ e:aqa (Z) e exp (iql) ] [bt (Z) + bg (Z)] E (t, l)) 

z 一手手手Mq (川的 (l) +bq(l)JE(ω，加以-ω)
J ~ 

E (t, l) =E(t, l) e=e ~ E(ω， l) exp(- q，ω功

Mq(l)对品态是一个与 Z 无关的量) Mq(t) =}.[qO 于是有[7叼2 

矶ω川咀J矶σ阶)=J忑二qJε吨巾ω~e忡e忧叫X冲听P
式中饥α 是原胞中第 α个离子的质量Pε吨;是单位矢量[7]门1

电子与光场的相互作用能为

H6，-斗L=←一吝另 gω以"以(伊d品tμ向4

(4) 

(5) 

-~己 ~~G此勿H以;(仙d品'11句盼'}汁十 α叫启dt.ω.)E(忡ω" l阳)exp(-ωs吵仇〉λ(阶7η ) 

式中 gfJ 是同格点光电子棋合常数; G'I;是最邻近格点间的祸合常数。 由于不考虑非对角无

序， gfJ 和 G'l 与 Z 无关。另外在光与物质相互作用中，假定光波长远大于原胞的钱度。于是

电声子相互作用哈密顿量为

4bhetzf万军军[v~; (0 a~al; - V~i (Z)刷 [b; (Z) - bq(l汀 (8)

式中 vg;(Z) 和 vg， (Z)是电声子搞合常数。它们在非晶态时是与 Z 有关的，在晶态情况下与

z 无关 V~J(Z) = vg'J vg,(Z) = vg， o 并有骨

川~l= 'J"C ~ Zae2moJ二百乎仙一〈γe，>)。 ω 

因而处于光场中的介质的总哈密顿量为

H = B.el+HfJh+Hel-L斗-Hpρh_L+Hp仙品-el

设 Ho 为没有微拢哈密顿量

Ho= ~ hwJ(I)a~αIJ-~ 元ω~(l)dtdH十三引向的bqo

那末微拢哈密顿量 H' 为

H'=H-Ho, 
V =exp(iHot)H' exp( -iHot) 。

"推导及有关量参阅附录 Åo

(10) 

(11) 

(12) 

(13) 
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三、介质的极化和折射率

介质的极化算符 p(Z) 为

p(ω(σ1←荐g纠ω耐仙向+α叫古μd侃创aω)+荐芫队仇l仙d，向十α矶tJd创ω占ω)+孚M矶q(川b盯;刊t (l)⑦Z盯)+b弘ωq以q(Z⑦1句肌〉

介质的极化率 P(ωg吵)为
(15) 

P(z) =饥伽Ø{<P(l=z))} = 例。(p(l=z)> , 
式中 mo 是原胞数密度J d{ø}或 Z 上一短横表示对 e在位于 Z 处的一个维度远小于波长但

又远大于原胞维度的体积求统计平均。极化算符期望值可由下式来计算

<p(l) > = <G I U-1(t)p (Z) U (t) I G> (16) 

其中 U(t) 为时间演化算符

U(t) =1十手j' V(η dt'十 。(口)
经过繁杂的运算(微拢计算到三阶)，只考虑对光场的线性响应，可得介质的极化率为

P(t， ←d~~ ~悦。M~(l) !-f;~E怡，加p(-iCùt) 
l t.ω 元 (μ; 一ω勺

另22切oA~J Ll向， CZ)
ωh[Llω号(月一 ω叮

E(ω，乞)exp(-iω，t) 

另 ~i饥oAt，叫(Z) [Vg, (l) - V川)J ~E(Wl z)exp( -iCùt)nq} E(ω1 z)exp(-iωt)nq~， (18) ， ιω h8N[Llω毛 (l) 一ω勺 3 ..- \""'1 N/ ~~t' \ uVJv/ " '11 J 

A"=gb十ZgiJG γ:一γ:(19)
iJ hLlωω(巧'

dω，;(Z) =ωHl) 一ωf(l) J (20) 

式中，与为平均声子数I Z 是与结构有关的常数[6 ， 8J。在计算中只考虑非共振情况(互ζ刀)>>ω

》均〉。对于绝缘体 IZ(γ;一γ'f) I <<hÃ写灭l) 的条件也已用到，由介质极化率可得介质折射
率为

'11,2 = 1十mODl十响。D2+Da， 1 

Dl=d~~ ~π-Af~ (l) /-h~t 
L"'q元(μ;-ω且}-J J 

D~=d~~笠旦盈坐4旦1 r 
~ ~- l何在日ω马 σ) 一ω勺 J'

(21) 

D3=d~~ 1:6~moA;I Ll，ωt(l) IV'"~i (Z) =-vg, (~) J句g. 1 
lt'1 1í8 N [Llω号。)-ω.2J S J J 

n=问十三ι(22)
"刊。

‘ no=l十mODl+m.oD2o (23) 

Da 项是高阶微拢产生的，它与电声于相互作用精合常数有关，反映受声子作用的电子
对光场的影响。 Dl 是离子对光场的影响; D2 是电子对光场的影响。 Da 相对饥。Dl 和响。D且
是小量。令

lYIQ (l) =Mq [1+ Ll1 (l)J J Aω以l) 盟 dωij [1 + .12 (l) ]) 1 
~ (24) 

V~J (l) - vgí (l) = (V~J 一- V~j) [1+ Lla (Z汀 J
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式中 Aω'4" Mq, V~J 和 vg， 都是相应的品态情况下的量，与格点位置无关。Lfl.(刀， Lf2 (l)和

4仍是与元序情况有关的量。对于晶态它们等于零，对于无规网络，臼们是相对格点的无

规高斯分布。利用 (24) 式，将 (21)式改写为

饨n2 =1忏+刑oDi.ø[口1+ ..11工1 (l伪饥)汀J2+刑叫oD码gd ~， . : ~7\ 1 十Dgd~μ[1+ Á3(l仅伪z句仰)ll+ L1j! (Z句) j . -i)~ l [巳1十.d2 (!α~)川] 3 J 

式中 D~， 码和 Dg 是相应的晶态情况下的量。无序的修正为 d{x}。这样一个无序系统的

折射率的计算就可分解为品态量的计算和无序修正的计算。

、 Ds 正比于"'!lJ因此是与温度有关的。另外，通过热膨胀与温度有关。因此折射率温度

系数为

旦旦=旦止旦旦旦旦坠十_1_ dD3 = 一丝二上 β+-J:一些生 (26)
dT 2'1ho clT' 2'1ho dT 2，J'bo 尸 2~ dT 

其中 β是介质的体膨胀系数。另外，还利用了 Da<<l。由公式 (26) 结合 (21) 和 (25)式即可

求得介质的折射率温度系数。沮度系数有来自两方面的贡献: (1) 热膨胀，由它引起的温度

系数部分为负; (2) 通过 Da 反映出来的电声子相互作用，它引起的温度系数部分为正。最

终温度系数由这两部分的相对大小决定。热膨胀系数大的材料一般显示出负的温度系数，

例如 NaCl() 热膨胀系数小的材料则显示出正的温度系数3 例如 ZnSeo

四、电声子相互作用对温度系数的贡献

如介质的热膨胀系数极小，例如石英玻璃 [(nõ-1)β/2倪。〕 -4× 10-7。。-1，则热膨胀可

忽略不计.因而温度系数可由电声于相互作用的贡献决定， (26)式化为

d机 1 dDs 
dT = 2no dT 0 

(27) 

因此研究热膨胀系数极小介质(石英玻璃)的温度系数就可以揭示电声于相互作用对折射率

热效应的贡献。

由 (21)式及附录的 (A9)式可得

Da=亏另砰芋 烹2放;iLY吃吵咆Jf2念仨ft3艺;3豆;(!忱(甲亨铲Zo. 刁古布云坛7扩rω
(28) 

其中~表示对纵向声学声子求和。声学声子有

/-hq= 心。q， (29) 

其中均是声速。因此 Ds 可写为
D8=B~ 元μq饲a~ (30) 

其中 B 为一常数由 (28) 和 (30)式决定。高湿下I 9'lIq= [exp(fi,J.bq/kT) -l]-l~(kT/元μq) ， 所

以 Da 与 T 成正比，由 (27)式可知，但仿/dT) 为一常数。在低温时，由 (30)式可知I Da 正比于

晶格振动的平均能量。这一能量与俨成正比C9J 因此 Da 在低温时与 T垂成正比，于是温度

系数 (drn，jdT) 与 T3 成正比。因此温度系数 (dn/dT) 与定容比热有相同的温度特性， [(伽/

dT)/Cd比/dT)~ "，T 曲线与 [Ov/ (Ov) .J ，-..;T 曲线是相同的。
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根据石英玻璃德拜温度为 470 KUOJ) 画出 [(dnjdT) / (伽/àT)<.，] /"'OJT曲线如图 1 中的实

线口图 1 中的点子是文献 [1巧的实验结果。根据文献 [1月的测量p 当 T→∞时1 (仇.jdT)

• 9.5 X 10-60C~1。在国图 1 中的实验点时，取(伽jdT) 00 =9 .5x 10-600-10 更精确的测量表
明 (dJn/d酌 ...=1.15x 10-50C-1 (在 λ=1μm 处〉。但这对[(伽jdT)/(伽/dT)oo]-T 曲线没

有影响3 因为这是一个相对值。

从 (28)式可知 Ds 与 (~ωL-d)-s 成正比， (n~-l)近似正比于(Jω岛 _(2) -1[从 (21)式

可知]。因此 (dinjdT) 与 ω 是有关的c 在 ω=Âω'jJ 处1 (伽/dT) 应有一个峰值。由实验可知

Aωii (即紫外第一股收峰〉在1.59 X 1010 9剖-1 处。图 2 是温度系数与频率的关系。其中的点

子是 Wray[lO，立刻的测量值。实线是根据 (28)式， (29)式和叫= (kTj1iμ'1) ， 并根据实验结果

取在 λ=1μm 处 (伽jdT)回= 1.15 X 10-500-1 和 Aω'1= 1. 59 x 10吨。C-1[10J 而画出来的。显

然，理论曲线从实验点中间穿过。在峰值处，如能考虑到能级的弛豫，将不会趋于无穷大，也
就将会与实验符合得更好。

温度变化会引起折射率的变化导致零色散波长的改变。对于红外光， D1<O, D2>O, 

Da>Oo D11 D2 和 Da 都与 ω 有关1 D. 

还与温度有关J Dl 和 D2 与温度无关，
由 (30)式和叫= (kT/hμ'(1) 可知，高温下

Jt饵，ω)-含而，叫 有(假定 T2>T斗

崎崎 副本"'- Da(T2， ω) -Da(T1， ω) 

民 (T2 -T1) / (1Jω3 一ω2)30
因此如 ω越接近 Aω仇 !Da (T2Jω)
Ds(叭， ω)1就越大。如图 3 中的点钱

所表示。图 g 中的实线表示队2 (T1 ) -lJ相对 ω 的曲线，虚线表示 [n2 (T2) -lJ 相对 ω 的曲

线。虚线是实线和点线的迭加E 因此我们可以得出如下的定、性的结论:如实线的拐点(二

阶导数为零)在的处3 则虚线的拐点在 ω2<均处p 因为虚线的上升比实线的上升快。实

验表示当温度从 2000 上升至出500，零色散波长增加 0.08μm[幻，我们计算机的结果为

饵，1(0) -1 

v 

Fig. 3 Refractive index γia freq uency 

at di:fferent temperatures 

0.036 0 
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五、某些晶体的温度系数的计算

对于晶体，不必考虑无序修正，下面我们计算几种离子晶体的折射率温度系数，

1. 氯化纳

对氯化纳来说，红外光和可见光频率(1-.=0.5μm ，....，4μm)远高于声子频率而又远小于

电子跃迁频率p 即有 dωif>>ω>> f.kq 0 因比第二、三节的结果完全适用。以下我们用折射率实

验值来拟合 dωu 和 A.ïo 由于氯化锅紫外和红外吸收峰分别为C1011.9Sxl01:í Hz， 2.66x

1()l5Hz 和 41μIDo 因此我们取 4的=1.215 X 1016 8创-1 JωJ=1.67 X 1016 SOO-\ 严 =0 .459

x 104 sec-1。这里已假定一个价带两个导带和一个声子吸收带。根据实验测寇的氧化锅折

射率数据可拟合出不包括 Da 项的折射率公式(精确到 10-S) 为

*-1=_~.3308λ2 十 0.9947Y+1.35M(so
v λ2←0.155P λ且一 0.11292 λ2-41. 1:3.' 

与 (23) 式结合 (21) 式相比较并取响。=2.22 x 102:l cm-3，可得

.Ai=O.07566 X 10-34 esu, A~=0.3126 x 10-34 esuo (82) 

对于氯化锦 Zø=l， 因此

(za)21(11B 。凶手 ..J mq,) =石高+万至3211 (部)
其中例为质于质量。对于离子晶体C<γ~) 一〈γ;))近似等于键长的平方(见附录 B)。氯化铀
键长等于 2.82Å o 氯化锅中的声速为t10J

0="'/互 =~/~.85x1011=413 ×loscm/SOCD(84)
'V p 'V 2.164 

利用 (82) ，....， (34)式以及例= 1.67 X 10-24g , 'h= 1. 05 X 1027 erg's , k = 1.38 x 10-16 erg/ degree 

可由 (28) 、 (29) 式和 'J1Jq = (kT/元μρ，求得氯化铀的 Da

o . 527 x 10-4T, (λ=0.6μm) ， 
Da = ~ 

.....~. ，~~..， ~， V. ~ • ~ t"'~/J (35) 
。

0 .478 x 10-4T, (λ= 1.0μm) 。

氧化铀的体膨胀系数uωβ=1.19 X 10-400-10 

代入 (26)式得氯化铀的折射率温度系数为

伽一o .362 x 10-400-\ (λ ""，， 0.6μm) ， 
dT 一0.365x10-4oO-1， (λ=1.0μ，m) ， 

(36) 

它的实验值在 0.6μm 和1.0μm 分别为 -0.862 X 10-400-1 和一0.364xl0-~口0-1 0 理论值

与实验值相吻合。

2. 砸化铸

砸化镑是一种半导体材料，红外光(1μm.....，5μ皿)才能满足 AωiJ>>ω》μ(1 0 Magir 和

Hellwar也给出了一个计算折射率的经验公式ω

'1112 =此+IWS-2ZL，(町)
~α》

式中的吟=5.925， Io =2.51xl0-90-Je s创-2=2.79 x 10-sosec2, 11 =7 .27 x 1027 900-量。对

(23)式中的 Dl.和 D2 的分母进行级数展开，对 Dl.只取一项，对 D2 只取二项。假寇一个导
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带一个价带和一个声子吸收带，则 (23)式可写成

n~=l+~π悦。A2+8:n;moA2ω2一年半 Eι
"."l)-.... I ~ 'hLlω 孟Aωa 1;, ,:ð 

比较 (87) 和 (38)式即可得

A2=0.804 X 10-M esu, 4ω=8.36 X 1015 sec斗。

对 ZnSe， Zt;t. = α，因此有

7 卷

(38) 

(39) 

(辛俨FYE082310 (40) 
/刑

晒化悍的键长为 2 .45 Å，声速为 5.2 X 105 cmjseco 

将(39) 、 (40) 和 (35)式以及键长和声速代入 (28) 式p 利用 nq = (kT/由μρ 和 (29)式可得

4.17xl0-4T, (丸 =3μm)}
(41) 

a- 4.12xl0-4T, (Â. =5μ.m)o 

晒化铸的体膨胀系数为 β= 2.34 X 10-5 K-1[10J 0 将 Ds 和卢代入 (26) 式可得晒化铮的

温度系数

dn 0.616xl0-4K-\ (λ=3μm) ， 

dT 0.612 x 10-4K-1, (λ=5μm) 。

实验数据分别是 0.64 X 10-4K-1 和 O.65x 10-40 K-lo 理论和实验是极为符合的。

(42) 

除计算上面氧化铀和晒化铸外，我们还计算了几种其它材料的折射率温度系数并将它

们列于表 l} 表中最后一列是实验值以与理论计算值比较。理论值与实验值是符合的。

Table 1 The temperature <loe齿。ient of refractive index for 80皿e roaterials 

4υ g2 d咀 ρ C11 β 

×
l(0d4n/(dETV>I) 

X 10-34 (Á) X 1011 X 10-5 
X 1016 (sec-1) 

(esu) 
(g.c皿-3)

(dyne.em-勾 (K-l) 
Theo:ry Exp. 

NaF 1.6). 0.125 2.32 2.80 9.7 9.60 -0.159 -0.160 

LiF 1.75 0.127 2.11 2.30 11. 2 9.96 -0.137 -0.121 

宜。 1. 35 0.404 3.15 1.99 住 .05 1.11 一0.328 -0.340 

MgO 
0.751 0.0032 

2.10 3.56 29.0 3.30 +0.176 十1.51
1.98 0.289 

.. The data ITom ref 凹， 10]. 

六、结论

我们导出了一个用微观参数表示的适用于绝缘材料(在光透明区〉的折射率和折射率温

度系数公式。讨论了电声于相互作用对介质极化、折射率的影响p 使之折射率随温度升高而

变化，在低温时与 T3 成正比，在高温时为一常数口计算了几种晶体材料的温度系数。理论

计算与实验相符。在讨论中没有考虑吸收p 因此它仅适用于远离电子和声子吸收区。本文

的讨论也只适用于无序度不太大的系统。
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附录 A 电声子精合常数

电声子相互作用能可表示为(13]

Hμ户-→-e ! = 

式中 ρ以(r忖〉是电子密度。利用正文中的(4)式，可得

E川E-ZZqm哼(b~ 十bq)fρ(r)Daa(r)d性 (A2)

Dqa (r) = fiγ -1') α0，，(1'Ld3人 (A3)
) - /r - l 'f ö 

将 p(r)用电子的产生和潭灭算特表示

内) =etjJ+(训的， ψ(←tidt.W~(r- l) + ßal/W~(r-l) ， (μ〉

式申怀'1(r- 1)和 W‘〈γ- 1)为 Wannier 函数p 代入(A2)式可得

Eι引忏川-e俨l卢=布 z烈另哥【η凡阳阳fκ10οJ川〉汩α

-主丛霄 V~.1(σl) =exp (ωt句qlψ1η) 2] Zιamoe2泸21w町;'气〈价r-lο)D乌qa(伊r)川Iη〈价r←一斗l)d9r，盯(从A6的>
，‘、

斗芒 V~. (l) = exp (iql ) ~ Z amOe2 f W~*何一 l) Dqα (r)Wâ(γ -l)d怜 (A 7) 
V lY 臼 d

对于晶体有

句的=ι士- 6~exp( -q.凡 l 
"-1 ........ "α/""1 

D乌ι拟DlJa(r扭趴山a以a(r伊r归〉
~ 2N叫μ向♀ Iq i尸

V~1(l)= V~.1中川2JE454WJ(叫→qo圳机。〈户，吟!
从(Á8)式中的 6~oq 可知p 只有纵向声子有作用。对于光学支不同离子吨的方向相反，而对声学支方向相
同。经过 α 求和后光学支的作用远小于声学支的作用P 完全可以忽略不计。因此(A5)式中的对 g 求和只

要对纵声学声子求和。对于纵声学声子 E~oq=q ， 将 exp( - iqor)展开可得

η凡削j以ρω(οωl) 一 η凡V~i(l)ρi(l)ο份lη吨〉
" ~'fnμ6αμq 
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附录 B <材〉一〈听〉的计算

对于 NaCl，价带是氯的p 态3 导带是铀的 s 态。因此(见图 4)

i' l Y 

申

。，电 X' 0 •__ ao-.-. 
Na (;) 

Fig. 4 Ooordinate transformation 
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(r~) - <r~> = (SN..l r2l SN..) - (pOl I r2l POl) 
=(slr叫 S) - 2do(Slx'ls) +do 一 (pl r2 Ip>

=d~ + (s 1 r' I s) 一 (plr2\p)~då ，

式中 do 是键长J r 是 OXy 中的矢量J r' 是 0'哇'Y' 中的矢量。
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Abstract 

543 

The microscopic Hamiltonian of a m肘。rial， which may be ordered or smaB 

disordered, is given. The formulae of refrac古，ive index and 切怡皿pera古ure coe血cient

are obtained by using semiclassical me由时， where 古he per切rbation calcu-l的ion based 

on the Ha皿il"tonian is up to 也ird order. From 也he forDîulae) the in咀uence of -the 

eledron-phonon intera的ion on the ref ac也ive index is studied. It is the fir时也ime to 

poi时 0时也时也e 协mpera旭re coe由cie时 of refractive inde 'X introduced bythe 

elec七ron-phonon in古erac古ion (excluded 由。北hermal expansion) 坦 a cons加nt a巾 high

temperture and ìs propor悦。nal 古o T3 at low 也emperature. rrhe contribu告ions of 毛he

clec址。n-phonon interac七ion and the thermal exprmsion 切也he 怕mperature coefficier凶

。f refracti ve index are posi也ive and neg时ive， resp时也ively. A ma古erial with large 

北hermal expansion usually shows a nega书ive 扣mper七ure coefficient, such aS NaOl, 
while a ma右。rial with s皿a11 -thermal expansion usual1y shows positive one, such as 

ZnSe. The zero dispersion wavelength increases wi也 a 击。mpera古ure rise for materials 

whose thermal expansion can be neglected) such as fused quartz. 

The 恼mperature co。而cíen妇 of refrac七ive index for some ordered 皿aterials and 

d i.sordered m础。rials have been given according 也o our 也heoretical calculation. 

Theoretical results are compared wi由 experi皿ental da如， and a good agre皿e时担

。b也aìned.

Xey Words: electron-phonon interactiouj refractive 血de:x:; tem pera ture coe血。ient.




