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UV OD

U ovom radu razmatracemo neke posiedice eksiton-
-fonon interakcije u molekularnim kristalima sa sloZenom reie-
tkom.

Pomocu Frelihove (Frolich) transformacije hamilto-
nijana eksitoni+fononi, pokazacemo da efektivna eksiton-eksi-
ton interakcija (usled virtuelne izmene fonona), dovodi do kre-
acije eksitonskih kaplji. Metodom dvovremenskih temperaturs-
kih Greenovih funkcija, izracunaéemo spektar elementarnih eksi-
tacija u sistemu, nastalih raspadom eksitonskih kaplji. Koris-
teci, dalje, vezu eksitonskih Greenovih funkcija i tenzora di-
elektricne konstante €.

ij?
elektromagnetnog zracenja u molekularnim kristalima, koji je

odredicemo koeficijent apsorpcije

proporcionalan imaginarnom delu tenzora eij‘ Osnovni cilj ra-

da bi¢e upravo analiza tenzora eij,za kristale sa dve podreie-

tke, koji nam opisuje opticke osobine kristala.




I. FRENKELOVI EKSITONI

Pri interakciji svetlosti sa kristalima dolazi do pobudjiva-
nja molekula, odnosno jona u kristalu, pri ¢emu ta pobudjiva-
nja mogu biti Cisto elektronska i1i se pobudjuju i vibracioni
nivoi molekula. U daljem radu posmatrademo samo elektronska
pobudjivanja molekula.

Pojavu optickih pobudjivanja u molekularnim kristalima prouca-
vali su prvi Frenkel i Pajerls, a u poluprovodnicima Vanije i

Mot, te su opticka pobudjivanja u molekularnim kristalima naz-
vana - Frenkelovi eksitoni, a u poluprovodnickim kristalima -

- eksitoni Vanije-Mota.

U poluprovodnicima eksiton je u sustini vezani par eksiton-
-Supljina, koje drZi na okupu kulonova sila, te se kao neut-
ralna kvazicestica-eksiton krece kroz kristal. Energija pobu-
djenja eksitona (energija prelaza elektrona iz valentne u pro-
vodnu zonu) je reda velicine eV, a radijus eksitona je nekoli-
ko mikrona.

Pri optic¢kom pobudjivanju molekularnih kristala pobudjeni
elektron ostaje na molekuli, te su Frenkelovi eksitoni mnogo
manjeg radijusa (nekoliko angstrema), dok je energija pobudji-
vanja takodje reda velic¢ine eV.

Usled medjumolekularne interakcije, pobudjivanje sa jednog mo-
lekula prenosi na drugo i tako se krece kroz kristal. Ovaj ta-
las pobudjenja (kvazicestica) u sudtini i predstavlja Frenke-
lov eksiton. U ovom radu dalje ¢€e biti razmatrani samo Fren-
kelovi eksitoni.

Posmatrajmo kristal sa nekoliko molekula u elementarnoj celi-

ni. Operator energije tog sistema, u koordinatnoj reprezenta-
ciji ima sledec¢i oblik:

R = i Hn + i r VW




gde je ﬁn hamultnoijan izolovanog molekula, Ej. molekula kada
ne interaguje sa ostalim molekulama, a ¢lan Vnm predstavlja
dipol-dipol interakciju izmedju molekula koji su na mestima
nims A imsuvektori reietke dati u obliku n = {n,a},

m= {m,B}, gde a i B predstavljaju molekule u elementarnoj ce-

1iji.

S obzirom da je u reprezentaciji druge kvantizacije jednostav-
nije raditi nego u koordinatnoj reprezentaciji, mi €emo preci
‘na reprezentaciju druge kvantizacije. Prec¢i ¢emo na taj nacin
Sto cemo izabrati potpuni sistem funkcija koji karakterise
podsistem, odnosno svojstvene funkcije ¢: operatora slobodnih
molekula ﬁn. Stanje kristala karakteriSemo sa okupacionim bro-
jem an, koji ukazuje- da’ se molekula n nalazi u pobudje-
nom stanju f. PoSto se molekul moZe nalaziti samo u jednom
stanju, okupacioni brojevi an zadovoljavaju sledece relacije:
_E an =1 i X an = oN ({1.2)
n,f

gde je

oN - ukupan broj molekula u kristalu koji ima o-moleku-

la po elementarnoj ¢eliji.

Za slucaj fermi Cestica an ima dve vrednosti 0 i 1. Okupacio-
ni brojevi, an se mogu izraziti preko fermijevih operatora
pomocu relacije

N . =bt_ b

nf nf “nf°

Operatori b:f je operator kreacije elektrona u stanju f, a
bnf je operator anihilacije elektrona na mestu f. Svojstva
ovih operatora su

nf +1 > (1.3)

gde je anf > funkcija stanja.



Komutacione relacije za fermi operatore su sledece:

+ + et + a4
[ongs Buel = 8gg-3 [Bpgs Bpe-l = [opes bpecd= 0 (1.4)

Sada ¢emo uvesti operatore polja preko slede¢ih relacija

A

~ *
BE) = T by 6 () ) =T bpe e TO) (1.5)
n n

Kod operatora an, Ho’ V i U pri prelazu na reprezentaciju dru-
ge kvantizacije sa koordinatne reprezentacije koristimo slede-

¢e relacije:

i= 9@ ve) e =1 breb (1.6)
nf
A =3 f =t H o w(e)de = 5 bt
o non = | v (&) g n v(g)deg P nf "nf ©f
V=z i (6) = J v (E) TV (E) w(E) dE =
n n
= n?j b e bnf < g]Vn| f>

>

A ~ A

5 _ ~+ ~+ ’ ’ s _
R e O A L ORI RTR

bt bt b
nf> “mgs “mg

’ bnf s FHge Unm shits

nmfgf’g?

Koristeci relacije(1.6)operator energije (1.1) prevodimo u
reprezentaciju kvantizacije i dobijamo sledeéi oblik:
1 bt +

B +
H=1 Efbnfbnf+?

b f<f’g’anm|gf> (1.7)
nf

5 b
nmff’gg’ nf’ mg’ LA
Ako je koncentracija pobudjenja u kristalu mala, tada u hamil-
tonijanu 1.7 moZemo zanemariti matricne elemente interakcije
izmedju pobudjenih molekula tj. <f’g’lvnm|fg> ® 0, te u ha-
miltonijanu ostavlijamo samo Elanove interakcije izmedju pobu-
djenih i nepobudjenih molekula.



Imamo nekoliko tipova te interakcije:

1) Ako se molekuli nalaze u osnovnom stanju, tada se njihova
interakcija moZe predstaviti matricnim elementom oblika
<00|V__]00>;

2) Matriéni element izmedju pobudjenog i nepobudjenog stanja
molekula ima oblik <of|0nm|f0>;

3) Matricni elementi oblika <of|Vnm[fo> = M: karakterise pre-
laz pobudjenja sa jednog na drugi molekul;

4) Matricni elementi oblika <00|9nm|ff> ks <ff|0nm|00> karakte-
riSe kreaciju il1i anihilaciju pobudjenja na dva molekula.

Ako se uzmu u obzir samo linearni ¢lanovi,operator energije
(1.7) ima oblik (u sluCaju kada posmatramo samo jedan pobudjeni
nivo, tj. f,g=0,1):

~ A

H o= é% + Hy + Hy + Hy (1.8)
gde je:
B 1
Vo = No e, + 7512 <oof|v 00> (1.9)
nm
Hy = T Ag an, Ae = ef-eo+z{<of|V lof>-<o00|V |oo>|} (1.10)
n m nm nm
A T + +
L Mnm bro Pmf bmo buf (1.11)
nm
H, =4tz ot oot bt b b bt bt b b ) (1.12)
3 2 — no mo mf "ng nf mf "mo "no :

"l

Sada prelazimo na Pauli operatore P;F i Pnf preko re]acijé
b . (1.13)

Oni zadovoljavaju sledec¢e komutacione relacije

I + _ _ +
[P ogen Pral= 4= 2P0 c B oco) B 18 . (1.14)

N + + B 2 _ pt2 _
[Pnf’ me’I' [me’ me‘I“ 0 Pnf - Pnf U



Operatori energije (1.10); (1.11); (1.12), izraZzeni preko Pau-
lijevih operatora imaju sledece oblike:

H

n
4
>
-h
o

15)

1 nf (1.

+
nf * Pnf Png)

Pri malim koncentracijama <an> <<1 moZemo Pauli operatore za-
meniti Boze operatorima preko slede¢ih relacija

p - + -~ o+
nf nf nf nf"*

Medjutim, ako koncentracije <an> nisu mnogo manje od jedinice,

B i P B

tada tacne relacije za prelaz sa Pauli na Boze operatore imaju
sledec¢i oblik (vidi (1)):

o 1
B (-2)Y L4V v
Par = (20 1T#0)T Baf Bne)? Bng
- 1
+ _ o+ (—2)“ +
Pof = Bne O 2 17w0yT Bng Bag)?

Operator energije (1.8) posle ovih aproksimacija, prelaza na
Boze-operatore i zanemarivanjem H3, dobija sledec¢i oblik:

+ + +
g B+ X M BB (1.16)

H'=-¥:-"= AH = T Af B
n nm

0

EKSITONI U KRISTALIMA SA NEKOLIKO
MOLEKULA U ELEMENTARNOJ CELIJI

S obzirom da ¢emo dalje posmatrati samo jedan pobudjeni nivo
molekula, f = 1, tako da hamiltonijan (1.16) dobija sledeci
oblik:

H=1% A B+ 3 nM__ B B (1.17)
ﬁa Ao Faﬁa noimg mR no
n= (n,a) m = (m,B)



gde su n i m vektori koji karakteri3u poloZaj elementarne ce-
1ije, a o i B karakteriSu poloZaj i orijentaciju molekula u
elementarnoj ¢eliji a,f=1,2...0. Hamiltonijan (1.17) ¢Eemo di-
jagonalizovati tako Sto prelazimo u impulsni prostor Furje

transformacijom

na (1.18)

Ako (1.18) zamenimo u (1.17) dobijamo

ir_ (k-K)
> 1 no
H= 5 _Ac AT (R) A (K) 7T e +
ak,k “ ¢ N3
Nk ik*r
bop A AR ppm, e "e M
oK BK nm namp
1 1(?-?’ r
S obzirom da je T re & =8kk?® Hamiltonijan dobija sle-
de¢i oblik: :
_ + > - > + > >
HE= éK Ao Aa (k) Aa(k) + Kéﬁ LaB (k) AB (k) Aa(k) (1.19)

Da bismo dijagonalizovali hamiltonijam (1.19) vrSimo unitar-
nu transformaciju:

A, (R) = (E)BH(E) (1.20)

no™MaQ

U
1 aw
*
Ako (1.20) pomnoZimo sa Uau(f) i sumiramo po a, dobijamo

*

p u;u (®) A, (R) = 2 B (R) 7 u_ . (R) v (K)
5 Ugps (K) Uy, (R) =6,
pa je
Bu(ﬁ) =z uau(TZ)AOi (k) . (1.21)



Koristec¢i(1.20) hamiltonijam (1.19) dobija sledec¢i oblik:

- * - >
H = K§u1u2 A, Uau1 s (k) Uauz (K) Bu1 (k) Buz (K) +
5 L (%) U ¥y BY (%) B k) =
catin i, g (K) Buq (k) 0 (k) u, (
= 1 E (%) BY (%) B 3 1.22
R o (k) 0y (k) 0 (k) ( )

Da bismo na$li energiju EU(E) koristié¢emo Hajzenbergovu jedna-
¢inu kretanja i relacije:

> -iEt

DU, (R) T L (®) [A () Ay (R) A, (K)] =

r U (%) ¢ Lag (F) AL (B) AT (B) A (F) =

Bk apc P

z ﬁ;u, (K) Lp(%) A_(K)

E § U (k) A (k) = aEK U, LaB(E) A, (K)

gK A (k) [, (%) u;u (k) - g LaB(E) U;u (V)] =

E, (B) U2 (R) = 5 L (@) U, (¥) (1.23)



‘Levu i desnu stranu jednacine pomnoZimo sa Ua (E) i prosumira-
mo po a, te dobijamo:

E, (k) = 3

2Ly (¥) v, (%) u;u () (1.24)

Ako (1.23) uvrstimo u (1.22) dobijamo dijagonalizovani hamil-
tonijan

0 +
H % E () N () Bu(E) (1.25)

1324000050

H

Iz (1.25) sledi da se u kristalu pojavljuje o-eksitonskih zo-

na, a velicina quv = Eu(f) - Ev(?) poznata je pod imenom Da-

vidovljevskog cepanja (razdvajanja) eksitonskih zona.




IT, FONONI

Energija vibracije kristalne reietke je kvantovana i njen
kvant se naziva fonon, analogno sa kvantom energije elektro-
magnetnog polja fotonom. Fotoelektri&ni efekat je direktna
eksperimentalna potvrda postojanja fotona. Do sada nije izvr-
Sen ni jedan eksperiment, direktno analogan fotoelektricnom
efektu sa fononima. Eksperimentalni dokazi kvantovanja energqi-
je vibracije kristalne redetke su:

1) Udeo kristalne resSetke u toplotnom kapacitetu €vrstog tela
uvek tezi nuli kada temperatura teZi nuli i ovo se objasnjava
jedino kvantovanjem vibracija reetke.

2) X - zraci i1i neutroni se neelasticno rasejavaju na kris-
talima sa promenom energije i impulsa koje odgovara stvaranju
ili apsorbovanju jednog i1i viie fonona. Mereéi uzmak raseja-
nog X-zracenja ili nautrona mi moZzemo da odredimo svojstva
pojedinih fonona.

Posmatrajmo kristale safmolekula u elementarnoj ¢eliji ,koja
. . . s o > > >

Je odredjena sa vektorima translacije aqs ass a3 . Operator
energije kristala moZemo predstaviti u obliku:

s
=~

A ] 5 1 - > >, > >
H = I £ 4+ b V ,(n-m) € (2.1)
2 ny o ?name aB na ‘mp
gde je:
P komponenta pomeranja molekula na iz ravnoteznog

poloZaja
M - masa molekula
VaB(ﬁ-ﬁ) - matrica operatora interakcije koja zadovo-
ljava uslove:
(m-n

> >
VaB (n-m) =V Y3 v

oB
Ako izvr3imo sledecu smenu:

r ol T e (k) A» e'iﬁﬁ (2.2)
n um“l k o K K o



dobijamo hamiltonijan (2.1) u obliku:
> > . . i >
e (k) e_(k) A_iz A_K+ 7 I D g(k)e (K)AEAE (2:3]

1
H = z
z K Ko B

o
gde je:

>
<>

st _ e 1 > ikn
Dy (R) = 020 (-%) = ﬁ V() e

Znajuci da je LangrazZeva funkcija L = K - u, gde je k kinetic-
ka energija i koristec¢i jednacCinu LangrazZa

d ,oL oL X o
It (—a) " 39 T 0 i q=-e (k) AK
dobijamo
e, (¥) AE 4 é Dop(R) e, () A~IE =0 (2.4)

ReSenje ovog sistema potrazimo u obliku

A=A (0) e tako da je A_ = -0% (%) A,

k K k

Ako to zamenimo u (2.4) dobijamo sledec¢i sistem od 30 jedna-
¢ina za odredjivanje nepoznatih funkcija ea(f) i (E).

> >

<) e, (%) -é D,p(¥) eg (¥) =0 (2.5)

Ovaj sistem ima netrivijé]na reSenja ako je dat:
2 > o5
det [ (k) 848 -Dya (¢)| =0 (2.6)

Matrica DaB(k) je ermitska i jednaCina (2.6) nam stoga daje

30 realnih regenja 928(2) S = 1,2,...,30 i 30 vektora e_(¥).

Znajuc¢i da je impuls P_lz odredjen izrazom P, = a(k-u) (2.7)

; LI

dobijamo hamiltonijan (2.3) u obliku:



Het (P, P +02 () A A ) (2.8)
S

2 2s ks -Es ks -Ks

Da bismo ovaj hamiltonijan napisali u reprezentaciji druge
kvantizacije, koristidemo relacije:

P, P =g R Y2 e - (2.9)
ks ks ks (-ks)
~ £ 172 .
A - A = b b" »
ks ks (ZQS(E§) | o + (-ks)l

Zamenjujuc¢i (2.9) u (2.8) dobijamo hamiltonijan u reprezenta-
ciji druge kvantizacije:

H= 1 fa (%) f b, +h (2.10)
. S s ks 2

>
K

a vektor pomeranja r, u obliku

f 12 &k ot | oiFR

[ b
gﬁa (Zﬂy) Ks QS(TE)“2 | fs+ (-ks)

™

(2.11)

Recimo joS da ucCestanost QS(E) tri fononske grane (od ukupno
30) teZzi nuli kada talasni vektor k teZi nuli. Te grane se na-
zivaju akusti¢nim granama i pri malim vrednostima talasnog ve-
ktora za te grane je QS(E) = Cskfj gde su CS - brzine longi-
tudinalnih, odnosno transverzalnih talasa. Ostale 3(o-1) gra-
ne nazivaju se optickim granama.

L B .



[11, EKSITON - FONON INTERAKCIJA

Sada ¢emo posmatrati opticki pobudjen kristal u kojem dolazi
do interakcije eksitona sa fononima. Eksiton-fonon interakci-
ju posmatraéemo u graniénom sluc¢aju jake eksiton-fonon sprege,
kao u radu (2).

Polazimo od eksitonskog hemiltonijana u kofniguraciji onom
prostoru koji ima oblik

B + M B

B (3.1)
> »> >
o no nmafB noamfB

A B .
B no

+
Y oAy Py
n n

3¢ +

i posmatramo ga u slucaju kada dolazi do oscilovanja molekula
u resSetki.
Tada moZemo pisati

> -> + >
r.-—= r, E*
no no no

gde je E+ fononski pomeraj, a ?» vektor poloZaja molekula.
no no

q o s . o
Fononski pomeraj &, zadovoljava sledec¢i uslov
no
>
| << |¥, |
£, | r,
no. no

Ako uvedemo &§-funkciju

ik(r. -¥ ) &
> > 1 n m =
@, -F,) =6, , =hpe "™ Mg

no mo no "mao K
Hamiltonijan (3.1) moZemo tada pisati u obliku

W= % A 6, 8(F -¥ ) B B
namp s na  mB geone
-> > +
+ T M(rna-r ) B, B, (3.2)



Tada usled fononskih oscilacija imamo

- > > ->
§(F, ¥, )» 8(F, +L, -7, -E, ) =
no mo no no Mo Mo
>, > -> L, >
1 i(r, -r, ) + ik(g, -&, )
= =% e Nno Mo no Mo
N >
K

=T % MaB (k) e no.  mB no mp

Eksponencijalne funkcije razvijamo u red po fononskim pomera-
jima . zadrZavajuc¢i se samo na prvom stepenu po fononskim po-
merajima

ikK(Z, -2, ) ~1+e na m
e no mo

Ako operatore B: i B, izrazimo preko svojih Furije transforma

no no
B o= Bl ikn
_)-'N'):(X()e
no

>

Bt - 1 sat (E) o~ Tkn
o N o
no

i to zamenimo u hamiltonijan 3.2 koristeé¢i i stepene redove,
dobijamo sledeéi hamiltonijan.

>

ir (F-E1)+

- 1 + > -> >
H = s P A A (k,) Aa (k,) e na
W ok Rk, @ :
+AF (k. -K
2 > + >
No [1+ik(g, -£ )]+ e Mo (k) AT (k,)
Na Mo 57 nﬁakk1k2 a.p a 1
(¢ (R-%,) + i¥  (k,-K)
A (RZ) e Mg 1 ne 2 |1+ik(g -& )]
B . no mo



_ + - + > pES
H = ék Ay AL (k) A (k) + aEK Mg () AL (R) Ag(K)eHy
> > > R P
irg(k-k,)+iry(k,-k)
_ 1 + ¥ > n 1 n. 2
int = E? T %E1E2 Aa Aa(k1)Aa(k2) e
K (¢ - ) +
no mo.
+ e I, Mo (R) A () A (X.,)
E? nmozs_(k1 . B o 1 B 2
ir (kK-%,)+ir (X,-K) »
S (IR
no mo
) WA R T (50 Aol ) e (K-y )+
+ K K K e no
NZ Raskk,k, ©F & TR
> > ->
+Hr (R,-%)s o
fa 2 K(g, -E. )

no. mo

Sada ¢emo fononske pomeraje izraziti preko operatora kreacije
i anihilacije fonona relacijom

gh = 1,[ f ]1/2 e . ([a ei§ﬁ+a+ e-iaﬁj (3.4)
fo 33 Melog(e) Ted gy G

gde je:
mj(§3 - energija j-te fononske grane j=1,2,3,...,3

Eaj(ﬁ) - vektor polarizacije j
Ma - masa molekule na mestu o u celiji
N - broj elementarnih céelija.

s + - - o o
Za operatore a,, 1 a, vaZe Boze komutacione relacije:
gJ 9J )




s 1f T

+
[a-).’ a-> .) T T 0. s
gqJ g9J 99 JJ

> - * 1/2—> -»> + -‘i»;‘l>
E, =L, e () (a_+a) e 'R (3.5)
e 3& ZManj(q)} ag 1 gh a3

I ako to zamenimo u (3.3)dobijamo

| 1 2
Hint B Hgn% G Hgn%
gde je:

(i ARl 2. o
Hint = ]!T jaﬁq_fmy deila (E-q_) A (%)

(@, +al) g@ (3

B

(2) i B 172 e " e b
Hitl = ¢ jaEEE(W] Mg (K)k eaj(g)-MaB('ﬁ-q) N

(@I (kP AL (2, +at)

-qi  4i

. : > : 2
s obzirom da je Aa>>|MaB(K)| zanemaricemo Hgn%.

U kristalimasskubnom simetrijom, vektor polarizacije longitu-
dinalne fononske grane je kolinearan sa talasnim vektorom fo-

nona 3, tako da je u hamiltonijamu Hs;%

- > -> >

a8,3(9) =98, = (@

za longitudinalnu granu, a za ostale je E_Eaj(ﬁ) = 0 i zbog
toga otpada suma po j, te imamo '

- (1) 1 1/ g R
Hint = Hgn% : % a, Aa(ﬁﬁ—érgy) q e (9) A; (k-9)
aKkg &
: + :
Aa(K)(a_(faq) (3.6)



S

F(g k-9)A (K i+ oat 3.7
Naé_g,*(g_)/‘( 9_) (k) (a _i+ 62) (3.7)

. B/ 200
=1 Aa(§ﬁ—(§y) (9 el)

n

v(g) (3.8)

* > > > +
- “ﬁﬁg‘a-g+ag)a§ J Uy (K-8) U, (F) F (@) BT (K-g)

'Bu(k)

b (K 9) B (R-9)B (K)(a ,+a]) (2.9)

P
pp kg MM -9 9

2 U, (R-3) Uy -(R) F(3)

o
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IV, EKVIVALENTNI EKSITONSKI HAMILTONIJAN

Ukupni hamiltonijan sistema eksitoni + fononi moZemo napisati
u obliku:
+ > > -
H=z: E(K)B' (]) B (k) +3z hw. (%) a* a +
UE H H H ; J—E J J.E \]-lz

> + > > +
+ Z‘ o (k-9) Bu (k) Bu(k)(a_*+a+)
up “gk g5 9

S obzirom da posmatramo interakciju eksitona samo sa Tongitu-
dinalnim fononima, od fononskog hamiltonijana uzecemo deo ko-
Ji se odnosi na longitudinalne fonone. Hamiltonijan koji sadr-
Zzi eksitonski deo, fononski deo i eksiton-fonon interakciju
ima slede¢i oblik

Ho= Hy + He + H (4.1)
gde je: \

H = £ E(R) B*(E) B (% 'i 4.2

e = I BB BI®) BB (4.2)

He = 2 E ¢ (K) a% 2, E(K) = ﬁvtﬁj k] = w(k)  (4.3)

Hoe = I 6,(K3) B (R-3) B (R)(a +a]) (4.4)

upg g g

Opératori Bu(E) i B:(f) se nazivaju eksitonski operatori, a
a: i ak su fononski operatori. Hamiltonijan 4.1 je po struk-
turi s1iCan hamiltonijanu sistema elektrona sa dodatkom polja
mehaniCkih oscilacija u .provodnicima, te moZemo izvr$iti uni-
tarnu transformaciju hamiltonijana (4.1) po analogiji sa Fre-
lihovom transformacijom u teoriji super provodljivosti. Uni-
tarna transformacija koja novi hamiltonijan He
ko starog u obliku

g izraZava pre-



gl 4G

=g S 1
Hog = € "Hg = H-[s H] + 5[S[S,H]] (4.5)
gde je:
Sh= 5 ST st = -5 antiermitski operator.
S1 ¢emo uzeti u obliku
Sy =tz YL e BT B B~ a (4.6)
' jep 1 ia-f ja -B
+ * > + + >
SELI=TR0 X..(o §) BB a_ ‘o =d+§'= akg'
' ijas 1 S P A
1 ¥ > + +
Sy = I X.5(a-B,-B)BY>3B a (4.7)
1 ijog 'J i.0-8 jo B

PotreZzimo sada komutacione relacije za @.SL Analogno sa Freli-
hovom transformacijom funkcije xij(a,é) odredic¢emo iz uslova
da u ekvivalentnom hamiltonijanu eliminiSemo &lanove linearne
po Hint' Tako dobijeni ekvivalentni hamiltonijan ¢emo usred-
njiti zatim po fononskom vakumu. Za komutator [S,H] koji figu-

rise u hami]tqnijanu He koristicéemo jedan daleko pogodniji

g
oblik za racunanje

[S-HT = [Sy.H] - [S7.H] = [S,,H] + [5,,H]" (4.8)

potrebno je, dakle,odrediti samo [51,H]

[S1-H] = [Sq.H] + [Sy,HC] + [Sy,H (]

Polazeé¢i od komutacionih relacija

+
B B = S
B e B " S Oy
[B > B+-—)] =0
pk?
+
f[a, a)] = Sk
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dobijamo:
[Sy:H.T = i§a8 §@B(E @) - E;(a-B)8’ s 2t
[Sy-H,] = e X;5(3.8) Eq(B) 8:3_§ B, " (4.10)
[51’Hef] » ijaBﬁvkg Xij(a,ﬁ) ¢uv(i’3)
AL O ESal COAMILN
3% P s ey S B

§ obzirom da ekvivalentni hamiltonijan Heg usrednjen po fonon-
skom vakumu H= <0f|Hegl0f » 0odnosno uzimamo u obzir samo spon-
tanu energiju fonona, pri nalaZenju komutara [S ] moZemo

odbaciti one &lanove koji sadrZe proizvod dva fononska opera-

tora, tako da dobijamo:

[51,H8f] - i§a8 x-ij(asg) ch (a E E) B ’a-g 0
f D Xy (eR) e (Ra-B) BT, BT, B LB (4.11)

ijuvapk i,a-8 uk-g ja vk

Kompletan komutator [S,H] ima oblik:

[S:H] = = X (K.G[E,(F) - E (R-§) + EL(3)]

uvkg
+ ‘ + -
- B B ol sl e v(?-ﬁ,-E)LEv(K-E) -

u,k-g vk 79 uvkg M

- E(R) + E.()]BY B a + >
v 73] wk-9 vk g Mqupugikykoks

UZ(E3’E3-K1)¢U2U (F = 3°



* > > > * > Aoy + +
% (K, k,-K,) o (k,,k,-k,) B B
Al S VLT ik,
B B (4.12)
> > > >
Hgky gk Hk,-Ky

Za nalazenje Heg moramo nac¢i jo$ i komutar [s,fs,@]] koji se
analogno nalazi kao i u prethodnom sluc¢aju i dobijamo

L .
Heg = H - [S,Hj + ?LS,[S,HJJ u obliku
Heg 22, E(R) B*, B _ + 2 EL(R) a* a_ + 1¢(%,3)
€9 uE H uk pt k f K K quﬁ
+ * > > + +
- B B .,a _ +¢ (k-g,-g) B B _a'} -
TS A S PRSI

- I X G(REE (R)-E (R-8)+E.(3)] 8" | B a_ s
uvkg MY B (4 u,k-g vk 79

s K=0 vk g
- 5 Mx%,,.k,-%,) ¢ (K, +K,-K,,k,-%,) +
> > 33 Hol =2 3% =3
PP AN 74
* > > O GRS > > >
+ X (k ’k K ) 0 L) -k ) 0 ) -k )}
Mok, 2’73 ™M PRIDY 2°73 ™M1 HoHy 1°71 ™3
+ + 1
B B B , B N + i )

> -> >
u1k1 UZEZ u3k3 u4,k1+k2-k3 HqHouv k1kg
DXy, (Ry=8) X0 (R-8,-8) [E (K-8)-E (R)+E.(3)] +

u v

(C8)[E,(R) - E (R-3) + £.(3)))

BT B (4.13)
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inacijom ¢lanova linearnih po Hint’ dobijamo:
>
8, (K59)

X (E’a) - > > > >
Ey(K)-E, (k-g)+E,(9)

HV

) sada hamiltonijan Heg (4.13) usrednjimo po fononskom vaku-
u, dobicemo konacno hamiltonijan sa efektivnom eksiton-eksiton
interakcijom kao posledica eksiton-fonon interakcije. Ovde ne-
Cemo navesti izraz za ceo hamiltonijan (vidi npr. /3/), veé
cemo izdvojiti onaj deo koji dovodi do stvaranja eksitonskih
api, tj. do slepljivanja dva eksitona sa suprotnim impulsima.
aj deo hamiltonijana ima sledeci oblik

ol TP E (%) BT B r J (%,9) Bt B*
eg = Bl Bl Y gy B BB
B, B, (4.14)
v-g vg
ide ijie E K s W E,K > +,E >
M g(k+g)e ( +9)¢,,,(9.k+9) (48]
e T >72 ZK-’
[E,(K)-E (8)]° - EF(k+3)
> 1 * o5 5 >
6,0 (K:9) = o e D CRE) UG TRy P I6) (4.16)

3 $ o172 172
Fo(8) = i 8 (5—) (3)

Hamil;onijan (4.14) ¢emo iskoristiti za dalji racun pri ispi-
tivanju energetskog spektra eksitonskih kaplji.
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V. SPEKTAR ELEMENTARNIH EKSITACIJA NASTALIH
RASPADOM EKSITONSKIH KAPLJI

Usled eksiton-fononske interakcije, kao 3to je veé¢ receno, do-
lazi do stvaranja eksitonskih kaplji. Fizi¢ka slika bi bila
sledeca: dva eksitona sa suprotnim impulsima zahvaceni moleku-
Tom krecu se u molekulskom potencijalu velicine pribliZno 2a.
Ovakvo stanje molekula je metastabilno, te se ona deeksitira
emisijom dvasvetlosna kventa. Na3 dalji zadatak jeste da pro-
nadjemo spektar ovih eksitacija. U tom cilju koristicemo teh-
niku Greenovih funkcija, koja je razvijena u monografiji [4].

S obzirom na procese slepljivanja dva eksitona u kaplju i ras-
pada kaplje na dve eksitacije, da bi odredili spektar elemen-
tarnih eksitacija u sistemu, moramo simultano resavati jedna-
Cine za sledece Greenove funkcije:

G (%) <<BU(E)|B:(E)>>

D (R)

+ +
o <<B (-k) B (K)>>

Koriste¢i hamiltonijan:

H=x E(R)B*R) B (R) + 5 J (%.3
L BB B B () v x 0 (8,3
I uvkg
+ 21+ > -> >
B"(¥)B (-k) B (-g) B .
K y(-k) B (-9) B (9) (5.1)
uv = 1,2,...0 o - broj podredetki

i jednacine za Greenove funkcije:

E<<B (R)|B)(K)>>= %;[BU(K),B:(E)1+<<[BU(K),ﬁfjIB:(K)>>
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- + i + + + % +
E<<Bu(’i)|8v(?)>>=ﬂ Bu(-K),Bv(E) +<<|Bu(-i),H||Bv(E)>>
dobiéemo trazene funkcije.Koristec¢i relacije:
-> > _ . +_-> +,9 L
[Ba(k),BB(k)] = 8, 1 [Ba( k),BB(k)I 0
potrazicemo sledece komutatore [Ba(f),ﬁ] i [B;(-K),ﬁ]

B, (¥),H] = E_(K)B () + Z, 3, (E.8) B (=) B (-8) +

* 3, (-K.39) BI(-K) B (-9) B (9)

+, > 4 e + s + +
[B)(-%),H] = -E_(-K) B (-k) -UE,JUG(? k) B (k)8 (-K)B (K)-
s _T + +_ -
Z, .0 (k7,-K) B (k) B ( k) B, (K)
pa dobijamo sledece Grinove funkcije:
E G a(R) = 7= 6QB+EG(K)<<BG(E)’BE(K)>>+

(k,9) + J_ (-k,9)|<<

<<B(-K) B (-8) B (3) |By(K)>>

E DaB(K) = -Ea(-E)<<B;(-E) B;(E)>>- 53 |Jva(§,t) +

> + > +,>.~t, > > + ,>
+ 9 (9,-K) | <<B](9)B](9)B] (-9)B, (k) By(K)>>
Potrebno je da izvr3$imo dekuplovanje:

<<B_ (k) B (-9) B (§)|By(K)>>2<B (-§) B (§)><<
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N+ +

<<B_ (-K) BB(E)>>

<<B{ (§)B) (-9)B (R) B, (K)>>2<B} (3) B} (-3)><<B (k) B} (K)>>
a dobijamo sledece izraze:

[E'Ea(F)JGuB(?) - %F 6a8+ nghav(r’§)+Jav(—E’3)]<

< B (-3) B (d)>D_,(K)

[E+E, (-K)]D_ 4 (F) = L (3,4 (9040, (3,-R)]

< BU(3) By (-9)>6, (k)

» . . _
Jz uslove da je Ea(f)=Ea(—K) i JaB(K,§)=JBa(§,E) i uvodec¢i da

; > - > > > >, > > _ >
je T, (K.9)=d  (K,9)+3  (§,-K)=20, (%.9) i <B (-3)B (3)> =h_(3)
R *

i <B(§)B.(-9)>=h_(J) dobijamo sledece sisteme jednacina sa
Grinovim funkcijama:

GaB(E) i Das(ﬁ)

[E-E, (K)[Gog(K)- 2, T (K,8) b (3) D_4(R) = & &

BY: o

Too(Ro8) h(3) G o(R) + [E+E (R)] D ,(K) = 0

)a bismo jednostavnije racunali uvodimo sledece matrice:

E e[ Es a1 B (R) =[1E (K)s g1, G =[G 4(F)]]
D =|1Dgg (KNI T =[ITygll b (@)=]Ih, (d)s 1]

e 7 *
h = h,(9) =|[h (3)6 4l
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£ T h (§) = 2{sT_h &6 .3} =1 {Th } _ =
v af v % av v oV ” o av

8, (%) =z, T (6.8) h (3) A=llaa(K)sgpl]

- a,B =1,2 zbog toga Sto uzimamo kristale sa dve pod-

resetke. Sistem jednac¢ina za Greenove funkcije u matric-
nom obliku glasi:

A~ A e
RERE (k) 6 (k) - & (K)D (k) = v 85
A o ;

AT(R) & (%) + IE+E°(K)|6 (k) = 0
0 uzmemo za o,B=1,2 dobijamo dva sistema jednaCina sa po dve

=1l g i3 i D .
epoznate funkcije Tyt Iy

1‘} sistem jednacina izgleda ovako
[E-Eq (K)]Gy(K) - 8,(K) D4y (R) = 5=

8y () G,y (%) + [E+E, (k)]0 (K) =0

a drugi

[E-EZ(K)]GZZ(E).- Ay (K) D, (K)

1
2m

1
o

By (R) Gyp(K) + [E+E,(K)]D,, (R) =

Determinanta prvog sistema ima sledeé¢i oblik:

E-E, (¥) -84 (%) .
Dy = w - | = ERERR) ey ()7
A () E+E, (K)
a drugog
E-E,(K) -1, (%) R
S e ; - 2-E2(%) +Iap(t)|°
3 E+E, (K)



BT ¥

funkcije: G1Z(E), 6,y (K), Dy, (K) i D,, (k) su jednake
zirom da je 612=621= 0, a razlicite su od nule samo u
1a, odnosno gde je D=0.

raze

G (E) i, E"‘E‘I(K)
- 2 -
| " ERER() (B |

E+E2(E)

GZZ(E) =

-

E2-ES (K)+]a, (%) |7

> i 2y ()
L e 5.2
ES-E7(K)+|a, ()
. A (F)
eol®) = -3z ——=

E2-Ef (K)+]a, (%) |

Energije elementarnih eksitacija dobijamo kao polove Grinovih
funkcija

e (%) =V E2(k)-1a, (%) |2 ep(¥) = V E2(%)-1a, () (2

ili uop§téno

e (B) =V E2(®)-1a_(0))? \

\
Da bi odredili realni i imaginarni deo Greenove funkcije,
~piSemo:

e L E+E_(R) i i ]
W R ) e (B) T OEE L (R)

B
ol

Pl
LS (K)
oo 2
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eba i i .
eba da nadjemo Aa i Ba‘

~ e . - E_(K)
N ZBaea B Ea(i) Ba B a,Ze 8
Lo epr * Ea(ﬁ)
o 2€ _
o
(%) B, (K)
13 i a a
aa( ; 2m € (K)+16 oz E+e (K)+16
inalognim postupkom dobijamo:
A (%) B (%)
K,E i o N o
aa( ) an E-e (E)+i6 E+€a.+16
A (%) Ag(K) B (%°) = Ay (R)
o 2¢ (k) “ 2sa.(K)

izracunati i koncentracije:
=

pa(I) - <BY(®) B (¥)> i h(K) = <BL(K) B} (-K)>

Znajuci da je

1

w

eb-1

dw

<BA> = 2 J Re GAB(E,w)

=5
2R G, (K,E)

Ao (K)8(E-e, )4B, (R)8(Ete, )

2R D__(%,E) Ra(t)a(s-ea,)+EQ(E)5(E+ea )

dobijamo:



T A (K) ¥ B (
o o
= J 5 §(w-e_ )dw+ J 3 8 (w+eOL ) dw
- eb-1 o ef=1
A_(K) B_ (k) |
} s 0 - —1 B (¥
€ € € a
o - O o
e 0 -1 e 6 -1 e 0 -1
_)
1 v 1 / Ea ,"Ea(k)
EE_ ea, 2€a
1-e 6 e 6 -1 e
S
(I I " N
72 "€ 2 € €
& o o
e 0 -1 e 0 -1 1-e
€y’ €y
"z 7 E (k) E
1 e -e 1 o
7 "€ € > ) cth 26
o e o
e?‘é‘_e 0
E (k) €
ny (k) = 3 —|cth & - 1]
€
nalognim postupkom se dobija i
A" (R) .
€
st —~ CLh _aa(k)
2e (k) 26
o
°° A (F)
_ 1 oo
2 J ReDaa(k’w) T dw = e -
v ed -1 e 0 -1
*
g LK) 1 el £ 2
2¢€ (E) _Eaa a0,
s e 0 -1 €90 -1
eaa(t) 1 eaa(K? )
e 20 L. T 0 a_ (%)
. = - = =t S e
€aa (k) _eaa(k) 26 (F)
7 ? oo

e =e




. ~2—>_ > 2. . B ~
e (k) = | E2(K)-1a,(0) 1% E, = EQ -, (5.1)

licine Aa(E) odredjuju se pomocu sistema integralnih jed-

na: N

A (a) e _(g)
Y - -x T (%K,3) —M—r cth 2 5.2
u( ) v av( g) 2€aa(§) CL —— ( )

mijski potencijal u, kojeg smo uveli u racun jer polazni he-
ltonijan odra?ava broj kvazicestica, odredicemo iz uslova
é%ergija elementarnih eksitacija ne sadrzi gep, tj. da

' 27 ! 2
€, (0)-ul? = |5, (0)]
E (0)-, = £[a, (0)]
w=E (0) ¢ [A,(0)].

U posiednjoj jedna&ini uzecemo znak "-" zbogprivlaéne interak-
cije medju eksitonima, tako da za energiju elementarnih eksi-

E* (%) = E,(K) - E (0).

Ako zanemarimo zavisnost velicCine Au(?) od talasnog vektora,
tj. stavimo Au(K)ZAu(O) = Au i energiju eksitona uzmemo u ap-

‘oksimaciji efektivne mase, tj.

n2x2

E°(K) = E (K) - E (0).=
u( ) L (K) W ) E;j—
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\mo : ol 2 ! 172
2 1
E (k) = ;1‘—%—)+2A =
Ly R 2mu H 2mu

oslednje relacije lako zakljuCujemo da energija elementar-
| eksitacija nastalih raspadom kaplji zadovoljavaju
ov superfluidnosti i da je za male vrednosti talasnog vek-
- _

¥) = B p-ocop,
e, (k) m) p WP

e je Cu brzina zraka u sistemu elementarnih eksitacija.
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VI, TENZOR DIELEKTRICNE KONSTANTE

Za izucavanje monohromatskih normalnih ravnih talasa u dielek-
triku, potrebno je nac¢i tenzor dielektricne konstante koji da-
je vezu izmedju vektora indukcije D i elektric¢nog polja E. In-
dukcija D i polje E povezani su relacijom:

R

Tenzor € odredjuje makroskopska svojstva kristala.
Transverzalni elektromagnetski talas, Cije se elektriéno polje

menja po zakonu
. 5 ->
t(0.0) = 3E0e1(6'r’“t)+hc. (6.1)
prouzrokuje u kristalu polarizaciju:

P(R) = Eiﬁi%lll E(Q,w0)+he. (6.2)

Vidimo da ukoliko izracunamo polarizaciju 3(3) mozemo naci i
dielektriéni konstantu e(Q,w). '

Operator interakcije kristala sa poljem (6.1) u nerelativis-
tickoj aproksimaciji ima slede¢i oblik (vidiAnpr. [6] g1. III).
0% i0(n+p )-iwt+yt  (6.3)
e Tfa » o

},:I' =" mc % (Ko P Je
no no.

gde je m - masa, e - naelektrisanje elektrona, ¢ - brzina svet-
losti, KO=-1c/w Eo - amplituda vektorskog potencijala pri Ku-

lonovom kalibraciji, B; - koordinate molekula u podreSetki a,
F+ i 3* - ukupni operatori koordinata i impulsa optickih
no. no

aktivnih elektrona. U eksitonskoj reprezentaciji, kada promat-
ramo osnovni i jedan pobudjeni nivo: |0> i |f>, operator (6.3)

izraZen preko eksitonskih operatora Bna i B;a ima sledec¢i ob-
lik:



R ————

e L
15?‘ .
A ehA =~ ., 16mnwﬁ
int mc {<fle pnal0>8+ +<Ole pnul o
no no
. et 4 . .
e16(nfpa)-1(wt iyt)
U dugotalasnoj aproksimaciji (Q?» )<<1 imamo da je
. 2> No
idrna x N mw? N
e =1, <flp, |0>=imwE<f|F, [0> = i —— da
no no
<0|p, [f> = -imwe<0|r |f>
no no
gde je
3* = Ha = e<f|?+ 10> - dipolni moment molekule pod-
fa e reietke o.
Uvodec¢i operatore BU(K) umesto B, preko relacije
no
* > >, > >
U (k) ik(n+p )
Bale="rwig (F) 22 s - (6.4)
> > U
no nk /N
dobijamo
- iA VN .
0 > + ,> > >
int c iuw“ d {Uau(k)Bu(k) Uauek)Bu(—k)}
“(wt-yt)
‘e (6.5)
Operator polarizacije kristala P ima sledec¢i oblik
> 1. 4 *
P(Ra) = (d, B +d B, ) (6.6)
noa  No no

gde je v - zapremina elementarne éelije (vidi [6] , gl.IX).

Koristeéi (6.4) u (6.6) dobijamo:
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>+, > * ok - )
Ugy (FEIBE(-E)+d) UL (K)B (K))

)
e ¢ ‘ (6.7)
Kvantomehanicka srednja vrednost polarizacije data je relaci-
jom '

<P(Rast)s = sp{S(t) P(Pa,t)}.

U Tinearnoj aproksimaciji dobijamo:
t
<P(fa,t)>p = <P(fa,t)>p; - in Sy JIH

o)

1.nt(r)po|dTﬁ(ﬁmH)}

S obzirom da je srednja vrednost polarizacije nepobudjenog mo-
lekularnog kristala jednaka nuli, stavljamo:

~

-<P(ﬁa,t)>p0 =0

Uzimajucéi u obzir relaciju

A

Sp{[Hint’po]P} = SplHinePoP-rol;

~

p int f =

Sp{po[P’Hint1} = <[P’Hint1>po’
dobijamo:

L, " t

<P»(—ﬁo"st) >= - %ﬁm e dTe

- 00

o100l gy ine (D1 =
TTvhRG Eyiin

- 00
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- 0(t-1) Sp{pc[P(_ﬁ t)H].nt('r):[}

)

Koristec¢i definiciju dvovremensko-temperaturskih Greenovih
funkcija, mozemo pisati:

> iy 0 o . =
<P(na,t) M= g ce =P IHint>>w (6.8)

0= w + iy

iot

dte ‘e(t)Sp{pO[Bﬁa(t)ﬁint(O)]} .

A
A
=
-
Sé
Q
S
bt e 3
Vv
Vv

4

n
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iot > > > >
e'®qt e(t)uri’v{da(e-da,)waUau(-k)U 0)
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u
8“—— 8

*
(g'a 9)U

- By (K, t)B0(8,0) >0, -3 (-3 u (-R)UY, (-8) -

=3

(kK)u_, (0)

oV

-{B:(-F,t)Bv(-ﬁ,o)]Hwa,d:(_é-?:’f(;,)U* YU

Gl
: 4Bu(?,t)83(6)]>—w&d;(3-3;)u;u(E)u;,v(-Q)

~<[B, (K.t)B,(-0,0)]>} = LU R R Oy 17 )

+ Vg (R)<<BU(-R) [BI(R)>>o - A (R L) .U, ()

* > +, > > >
Ua’v(—k)<<8u(—k)le(_k)>>5 +d (e ot oy sl

* Uy (R)<<B (K) [B(K)>> - 3

Ugog(-K)<<B (K)[B (-K)>> )
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Uvodec¢i oznake:

Aa“(ﬁ) - g,(E-Ha,)wa, uau(E) ua,“(t)
4 ad) o UG MO LR B TR LS
By () =2(B5d 5 )uys Uy (<K) Uy, (K)

o

ST T yay, UL (8) U, (-F)

dobijamo (s obzirom da je Guv=D =0) da je:

IRV
L L
<ﬁ(ﬁa,t)> =-T§%a e1kna'1wt+Yt_ ﬁ{Aau(K)d;Guu(E’m) -
g daA&U(-E)G:u(-E,m) 5 dasau(E) Duu(i,m) -
- aB&u(-E) D:u(ﬁ,m)} (6.9)
Greenove funkcije Ggu(k’ ®) 1 ﬂN(k w) smo izracunali u V gla-
k &)E<<B (-K) |B (- k)>>

1]

vi,a funkcije: G (
(

»00) << Bu(k ]Bv -?)>>&

izracunacemo koristec¢i hamiltonijan (4.17).

Polazeéi od jednacina:

+, > > _1' +, =
E<<B” (k) [B, (-K)>> = F-[B7(-F)
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uz iste aproksimacije kao i u gl. V, dobijamo sledec¢i sistem

jednacina za funkcije gl ot
HU HH
~ + 3 > > * 5 + o i
G - - T ) k) =
[E+E, (K16}, (R - 2.1, (K8) mucd) D, (R) = 5
* > + > - > - > .
ZTuvnv(g) Gpu(-k)+[E—Eu(k)JDuv(k) =0

ReSavajuc¢i gornji sistem jednacina dobijamo:

>
& () - L E - E (k)
& SLplToue e e
- A
L ) +| (K]
*
D+ E _ 1 Au(k)
un(6) = = 75 2. 52,2y i at (2y12
ET-E"(k)+]A (k)|
- > >
K) =3 T A
A, (k) 53 uv (K590, (9)

S obzirom da je formula za izracCunavanje polarizacije data
jednac¢inom (6.9) komplikovana, u daljnjem racunu zadrZacemo
se u oblasti eksiton-fonon rezonance, tj. kada je energija
upadnog zracenja Q priblizZno jednaka energiji pobudjenja mo-
lekula

L O | ~ AH -

Af = €¢ €0 tj. @ Af u =F2).
Kako sada posmatramo interakciju kristala sa fotonima, ener-
gije eksitacija ne moZemo racunati od dna zone, veé od osnov-
nog stanja molekula, te u Greenovim funkcijama moramo uvesti

smenu:

ti. 6 (k.0) > 6 (R,E) itd.

Lako moZemo zakljuciti da u oko]ini eksiton-fonon rezonanse
Greenova funkcija GUU(E,Q) igra dominantnu ulogu u izrazu za
polarizaciju kristala
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(G >>G
HH HU) M

poprima sledec¢i oblik:

D:u) tako da formula (6.9) u toj oblasti

- E ikn -iot+yt
5 AT 0 o . > >k o
<P(fa,t) = - +fp © ﬁ Aau(k)daGuu(k,E) (6.10)

E = - Af + 18

U daljem racunu posmatracemo dva slucaja i to:
a) kada imamo dve jdentiéne molekule po elementarnoj
olta o ol g NP N
¢eliji Af = Af i

b) kada imamo dve razlilite, ti. A} # A%.

a) A} = p% - a. tada (6.10) dobija oblik:
5 . E, iﬁﬁa-int+at 2 PR
< (n(‘l.,t)>~ -ZTI_Vm (=) ‘UE1 A(Y,]J(k) da
> W
>4, Cu(k) 1 > 1 E“(k) 1
{[ nu(k)+?] th Hop + 5 [nu(k)+7]th “7e " 7, 5 o
. - ; o ) »
Q—Af-eu(k)+16 Q-Af+eu(ﬁ)+16
b) ) # A%

Uz pretpostavku da upadno monohromatsko zracenje stupa u
rezonancu samo sa molekulima jedne podreSetke u jednacini
(6.10) otpada sumiranje, te dobijamo:

E | (B (K) 4]t u®
2 = 0 e > % nu +2_ ]Te——_ * 2
<§,(na,t)> = - ?Fvgﬁﬁ Aau(k) d,{ -

Q—A?-eu(ﬁ)+15
>
|nu(E)+ %Ith iﬂégl - % ikn - iQt+st
e @ (6.12)

Q-A$+ea(ﬁ)+i6

w o= 152.



&
e (k)
Na temperaturama blizu apsolutne nule imamo:06%0;th —%6—— 1,
pa jednacina (6.12) dobija oblik:
B(na,t) =S h  (K)d ny (R)+
< nao , >= = -
=TV oLy, Q-A?-eu(ﬁ)+15

n (k) ikn_-iQt+st
= Ye o 0™

L (6.13)
Q-E%+e (K)+i6
H M

Poslednju relaciju cemo koristiti za izracunavanje tenzora di-
elektricne konstante.
Obzirom da je koeficijent apsorpcija zracenja proprocioanlan
imaginarnom delu tenzora dielektric¢ne konstante, izraCunacemo
samo imaginarni deo polarizacije, koristeci formulu:

1 P

=075 = Xeg - i7ms(X-0) (6.14)

Iz re]acije<§(ﬁa,t)>=4wX1jEijmoiemo odrediti tenzor elektricCne
susceptibilnosti Xﬁj’ a preko njega i tenzor dielektricne kon-
stante Eij relacijom

£ = 1 + 47 Xij

Iz poslednje relacije sledi:

Jm{eij} = 4 Jm{xij} (6.15)
Koristec¢i jednacine (6.13), (6.14) i definiciju veliCina Auu(ﬁ)

mozZemo odrediti komponente tenzora xﬁj’ odnosno €45

Kao $to je pokazano u [6], funkcije Ua (E) ne zavise od talasnog
vektora E, ako kK lezi u ravni simetrije kristala ili je norma-
lan na ravan simetrije. U tom slu¢aju ni Aau(ﬁ) nece zavisiti
od talasnog vektora. Upravo za te prevce mi ¢emo izracCunati

Jm{xij}’ s obzirom da se odgovarajuce formule uprosca-
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vaju . Tako npr. za Jm{X y} dobijamo:

wd, d, +w.d, d
I (x, p = S AX 22y WX gy s [p-ak-e (R)]-
W XY 16mvho [ H ] [ f
- nu(E)a[g-A$+ea(F)]} u=1,2,... (6.16)

Ostale komponente necemo navesti s obzirom da se medjusobno
razlikuju samo za faktor koji stoji ispred velike zagrade, a
za nadu analizu upravo &lanovi u zagradi igraju bitnu ulogu.

Kao Sto smo ranije pomenuli, koeficijent apsorpcije zracenja
proporcionalan je imaginarnom delu tenzora dielektricne kon-
stante, te pomoCu jednacine (6.16) moZemo videti glavne karak-
teristike apsorpcije zraenja u molekularnim kristalima u ko-
jima se odigravaju procesi slepljivanja eksitona u eksitonsku
kaplju usled virtuelne izmene fonona.

Prvi €lan u (6.16) daje nam pozitivnu apsorpciju fotona sa
energijom

Q, = Mgt eu(E) | (6.17)
i kreacija eksitona sa istom energijom, gde je e/%(f) dato
jednacinom (5.1) prethodne glave. Ovaj proces je proporciona-
lan faktoru qﬂ(k)+1, tj. sadrZava i spontano i stimulisano
kreiranje eksitacija, $to sledi i iz op3te teorije nestacio-
narnih perturbacija.

Drugi ¢lan u jedna&ini (6.16) predstavlja negativnu apsorpci-
ju fotona energije

Q, = A, - £(k), (6.18)

koja je proporcionalna faktoru nu(K), odnosno predstavlja sti-
mulisanu emisiju .fotona energije 92' Stimulisanu emisiju
fotona moZemo objasniti upravo procesima kreacije eksitonske
kaplje i dezintegracije kaplje na dve nove eksitacije. Naime,



pri dezintegraciji kaplje energije ZAf i kvaziimpulsa O=?+(—E)
stvaraju se dve eksitacije energije

> 5 >
8, = Af+€u(k) ioQ, = Af-eu(-k)

sa suprotnim impulsima, pri Cemu se druga eksitacija emituje
kao foton iste energije 92. Za taj proces vazZe zakoni odrZanja
energije i kvaziimpulsa:

+ eU(K) + Ap -e (k) (EU(E)=E (-k))

Razlika energija izmedju linija apsorpcije i emisije fotona u
molekularnim kristalima iznosi:

Eksperimentalno odredjivanje ove razlike potrvrdilo bi gore
izloZzenu teoriju.

Realni deo tenzora dielektricne konstante, koji opisuje dis-
perzija zraCenjau kristalu, nismo izracunali, s obzirom da on
pokazuje rezonantne linije na frekvencama Q1 i QZ’ tj. na
frekvencama apsorpcije i emisije, a to je rezultat koji sledi
i u slucaju kada ne posmatramo procese kreiranja eksitonskih
kaplji.




LAKLJUCAK

Rezultate ovog rada moZzemo ukratko rezimirati na sledeé¢i nacin:

1) Primenoﬁ Fralichove transformacije operatora eksiton+fononi,
pokazali smo da eksiton-fonon interakcija moZe da dovede do
efektivne eksiton-eksiton interakcije, koje je u izvesnoj ob-
lasti impulsa privlazna. Ta interakcija dovodi do kreiranja
eksitonskih kaplji.

2) Metodom Greenovih funkcija odredili smo spektar elementar-
nih eksitacija u kristalu nastalih raspadom kaplje i pokazali
da zadovoljava Landauov uslov superfluidnosti.

3) Koristec¢i vezu izmedju eksitonskih Greenovih funkcija i ten-
zora dielektric¢ne konstante eij izracunali smo koeficijent
apsorpcije zracenja u kristalu, koji je proporcionalan imagi-
narnom delu tenzora Eij'

Konkretan racun i analizu apsorpcije zralenja izvr3ili smo za
slucaj kristala sa dve podreSetke. Pokazano je da dolazi do

->
k

apsorpcije zracenja na frekvenci Q1=Af+€u( ) i do stimulisa-

ne emisije na frekvenci 92=Af-eu(ﬁ). Razlike izmedju linija
apsorpcije i emisije 91—92 mogla bi posluziti za eksperimen-

talno testiranje predloZene teorije.

Napomenimo na kraju, da u ovom radu nije razmatrana repulzija
medju eksitonima (rasejanje na S§-potencijalu), jer ona nema
bitnog uticaja na formiranje eksitonskih kaplji pri malim kon-
centracijama eksitona, jer se tada interakcija medju samim
eksitonima moZe zanemariti. Pored toga, ovo je znacajno samo

7

na malim rastojanjima (210 ' cm), dok je dimenzija eksitonskih

kaplji reda velicCine R~10-5 cm (vidi[?]).
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