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Kao 3to je poznato pojava Boze kondenzacije u sistemu
destica i kvazidestica dovedi do niza interesantnih fizickih ka-
rakteristika datih sistema,kao 5to su npr. superfluidnost (keod
tednog He'), superprovedl jivest (u metalima i legurama)itd. U ovem
radu ispitade se optilke osobine kristala kada u sistemu optidkih
pobudjenja u kristalu (odnosno u sistemu eksitona) dolazi de peja-
ve Boze koandenzaci je.

U I glavi razmatraée se uslovi pod kojim moZe doéi do
pojave Boze kondenzacije u sistemu eksitona i biée data Grinova
funkeci ja eksitona u uslovima Boze kondenzaci je.

Koristedi vezu koja postoji izmedju retardovane Grinove
funkcije eksitona i tenzora dielektridne konstante,u drugoj glavi
izradunaée se tenzor dielektridne konstante molekulskog kristala
u uslovima postojanja Boze kondenzata u sistemu eksitona., S obzi-
rom da tenzor dielektrilne konstante opisuje optilke osobine kris-
tala,moéi ée se ispitati do kakvih novih fenomena u optilkim kara-
kteristikama kristala dovedi pojava Boze kondenzaci je.



FRENKELOVI EKSITONI

Prilikom pada svetlosnog snopa na kristal dolazi do po-
budjivanja molekula u kristalu.Pejavu ovih optidkih pobudjenja u
kristalima prvi su objasnili Frenkel i Pajersl za slufaj molekul-
skih kristala,a Vanije i Met kod poluproveodnika.Optika pobudje-
nja koja su indukovana svetloS¢u u kristalima nazvana su eksito-
nima.S obzirom na ove dve vrste kristala u kojima se javljaju,raz-
likuju se i dve vrste eksitona i to:Frenkelovi eksitoni (nastaju
optidkim pobudjivanjem molekulskih kristala),a u poluprovodnicima
se javljaju eksitoni Vani je-Mota (eksitoni velikog radi jusa).

Kada svetlost pada na neki poluprovodnik,ona moZe izaz-
vati prelaz elektrona iz popunjene (valentne) zone u provodau, ta-
da u proveodnoj zoni imamo elektron,dok na njegovem predjasajem
mestu u valentnoj zoni ostaje Supljina.PoS8to izmedju elektroma i
Supljine deluje Kulonova privladna sila,a ukeliko je ona dovol jno
velika da ove &estice drZi na okupu,formira se neutralna celina
i kroz poluprovodnik ne tede struja.Ovaj elektriéno neutralaam par
se kroz poluprovednik kreée kao talas (odnosno kao kvazilestica),
koji se naziva eksiton Vani je-Mota.0Ovako definisan eksiton Vani je-
Mota postoji sve dok je Kulonova sila dovoljno velika,dok se u
protivaom sludaju eksiton raspada,ponovo na Bupljinu i elektron
i tada krez poluprovodnik moZe da teCe struja.

U sluéaju optidkog pobudjivanja molekulskih kristala
javljaju se Frenkel-ovi eksitoni,kod kojih za razliku od eksito-
na Vani je-Mota pobudjeni par elektron-Supljina ostaje na istom
molekulu.Zbog matridnog elementa interakcije izmedju pobudjenog
i ostalih molekula,ovo pobudjenje prelazi i na ostale molekule,
Ovaj talas pobudjenja (kvazilestica)i predstavlja Frenkel-ov ek-
siton,

Dve opisane vrste eksitona (kako se iz gornjeg vidi)
se medjusobno energetski veoma malo razlikuju, jer Jje energija po=-
budjenja oba eksitona reda veliline eV.Kada se govori o razlici
izmedju ove dve vrste eksitona,ona se ogleda u njihovoj velidini.
Naime,ako se eksiton shvati kao kvaziestica koja bi bila sfer-
nog oblika,radi jus Vani je-Mot-ovih eksitona je velik (nekoliko M),
a radijus Frenkel-ovih eksitona je mali (nekoliko i) jer je g TN




G .
na samom molekulu.

PoSto je zadatak ovog diplomskog rada prouéavggje opti-
dkih osobina molekulskih kristala, u daljem tekstu se pd pojmom
eksitona podrazumevaju Frenkel-ovi eksitoni.

Kristal uopSte nastaje pod dejstvom kohezionih sila iz-
medju atema ili molekula.Ne upustajuéi se ovde u nabrajanje raz-
nih vrsta kristala s obzirom na poreklo kohegzionih sila,ovde Ce-
mo nedto viSe redi o kohezionim silama u molekulskim kristalima.
Takve kristale formiraju atomi svih plemenitih gasova,kao i orga-
nski molekuli &iji su atomi &vrsto povezani medjusobno i u odno-
su na druge grupe ili atome su stabilni,Ovakve atome ili molekule
na okupu dr¥i sila koja se u op3tem sluéaju naziva Van der Walsova.
Molekulski kristali susantracen,naftalin,benzel i plemeniti gaso-
vi (svi na niskim temperaturama).Molekuli ovih kristala su perma-
nentai dipeli (naftalin,benzol,antracen),dok se za kristale ple-
menitih gasova mo¥e reéi da su tremutni dipoli.Odavde sledi da
izmedju njih deluje dipol-dipolna interakecija, koja je oblika:
—3 @ﬁ@%m (1 1.'1),

e A2 A M
Viam=€ TA-mp
e~ naelektrisan je elektrona
fi,M,- vektori poleZaja molekula ( oznalava &vorove kristalne re-
Setke.,
?%}F?ﬁ-vektori dipola molekula na mestima @ i W

Kao 5to se vidi,dipol-dipolna interakecija opada sa tre-
éim stepenom rastojanja i sastoji se iz dva razliéita dela.Prvi
deo ovog izraza naziva se analitilkim i vidi se da en zavisi sa=-
mo od apsolutae vrednosti rastojanja ( dakle od njegovog intenzi-
teta)izmedju posmatranih molekula kristala.lz izraza se moze Vi=-
deti da drugi deo ove dipol-dipolne interakci je,nasuprot prvom
delu,pored toga 3to zavisi od rastojanja izmedju molekula,isto
tako je i funkecija uglova koje zaklapaju vektori dipola molekula
(Z i ™) sa vektorom tog rastojanja.Ovaj drugi deo dipol-dipolne
interakecije se naziva neanalitilkom.Naime za svaki pravac pros-
tiranja eksitona kroz kristal (anizatropau sredinu) eksitoni ima-
ju drugadi ji zakon disperzije i to zato 5to Furije lik ovog dela
interakecije zavisi od tog pravea prostiranja i otuda se on naziva
neanalitiékim,

Napomenimo da prilikom pada na kristal svetlosni kvant
moZe pobuditi kako elektronska tako i unutradaja vibraciona stanja
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molekula.Eksitacije koje nastaju u drugom sludaju nazivaju se vi-
broni,ali oni neée biti predmet naSeg proudavanja.U tom sludaju
hamiltoni jan za molekulske kristale je ustvari hamiltonijan sa
dvolestilnom fermi jonskom interakcijom i u reprezentaci ji druge
kvantizaci je ima sledeéi oblik:

H=ZEAf O QR + £ VA (f1f2; f3 fu) X

X A% Ak Qfs Qi (11.2),
gde je:
EAf -energija elektronskog pobudjenja molekula u &voru (R@),iz
oenemeg stanja u f-to pobudjene stanje;
G.ﬁf AOAf -Fermi-jevi operatori kreacije i anihilacije elektro-
na u évoru (R) i u stanju (£);
f1,f2,f3, fy -kvantni brojevi stanja elektrona u molekuluj

Vnm(fif2;fsfa-predstavl ja matriéne elemente operatora dipol-dipolne
interakci je,Ovi matrini elementi dipol-dipolne interakecije dva
molekula koja se nalaze na mestima (@) i (R) u kristalu i u ra-
zli8itim stanjima ( f1,f2,f3, f4 ) dati su u reprezentaciji druge
kvantizacije u oblikus

amlh i fofa) =[PH P28 Vam P2 P8 dBndBia (1 1.3),

gde je:

-P% -svojstvena funkci ja molekula na mestu (@) i u stanju (£).0va
funkecija brzo oepada sa rastojanjem i zato se izraz (I 1.3 )integ-
rali po beskonadnoj zapreminij;

d?ﬁ,dé'm - elementi zapremine,

Izraz (] 42 ) predstavlja hamiltoni jan meolekulskih kris-
tala u ednosu na opisani proces nastanka eksitona i on Jje predsta-
vljen kao hamiltoni jan sa dvolestilnem fermi jonskem interakei jom,
dakle to je neki elektronski hamiltoni jan,koji stroge uzevsi ni-
Je pogodan za opisivanje eksitona, jer eksiton ne predstavlja po-
budjeni elektron.,Zbog toga napisani elektronski hamiltoni jan treba
prilagoditi eksitonima,tj.mesto Fermi operatora treba uvesti ne-
ke nove operatore koji bi opisivali kreaciju i anihilaciju eksi-
tona,koji Semo oznaditi sa P i P.

Pre no 5to uvedemo ove nove operatore pretpostavimo da
eksitoni u ovem sludaju nastaju iskljudivo u prelazu dva stanja
i to izmedju osnovnog stanja (0) i nekog od pobudjenih stanja (f ).
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Ovakvo shvatanje prelaza je moguée ukoliko je upadna svetlost mo-
nehromatska ili ukoliko su ostala pobudjena stanja molekula dosta
udal jena od stanja (£).0vaj zahtev se praktidno veoma tesko da os-
tvariti,ali bez obzira na to pri svakom svetlosnom impulsu,ili pri
bilo kom rasporedu pobudjenih stanja,uvek je jedna od prelaza vi=
Se verovatan od ostalih.Uzimajuéi u obzir gornje dve pretpostavke
moZemo uzeti da eksitoni nastaju pri prelazu izmedju stanja (0)
i (£f),tj. posmatrademo tzv. jednonivovsku Zemu.

Sada se konadno mogu definisati ovi novi operatori Pti
P , gde jeF’%perater kreaci je,naime on pre stavlja nestanak elektro-
na iz stanja (0) i njegovu kreaciju na stanju (£),tj. kreira kvant
pobudjenja (eksiton), P je operator anihilacije i omn pre stavlja
nestanak kvanta pobudjenja molekula (eksitena),tj. pre stavlija po-
javu elektrona u osnovaom stanju (0) i nestanak elektrona iz stanja
(f).Iz opisanog sledi da se ovi novi operatori (nazvani Pauli ope-
ratori) mogu pre staviti pomodu dva Fermi operatora i to kao:

Pa=0%f Qro . Pr=Qk.Qnf (11.4).

Ovake uvedeni Pauli operatori ne pokoravaju se ni Fer-
mi ni Boze komutacionim relaci jama,oni ustvari pre stavljaju u ne-
ku ruku sredinu izmedju te dve vrste operatora sa sledeé¢im komu-
tacionim relaci jamas

| P, P&]=(1-2PAPR) Jam
[PA,Pml=[PA,RE]=0 M=n
PR =PA*=0

’ (I1.5).

PAPA=Q&f AAf=0 ili 1 }

Ove komutacione relacije su dobijene iz komutacionih pelaci ja za
Fermi operatore i nekih dopunskih uslova (detalji su dati u mono-
grafi ji [1]. Iz ovako napisanih komutacionih relacija za Pauli
operatore vide se njihove osobine.Ukoliko se relacije primene na
isti &vor reSetke (W=%A) imamo:

[Pr,PR]=1-2P5Pm,

tj. Pauli operatori se ponaSaju kao Fermi operatori,a za razlidi-
te &vorove redetke (M#) imamos



[PA,Pm] =0
tj. Pauli operatori se ponaSaju kao Boze operatori,

Sada se moZe na osnovu gore navedenih ¢éinjenica koje su
koriSéene pri uvedjenju i kasnije pri opisivanju Pauli operatora,
transformisati hamiltonijan (I 1,2) u pogedniji oblik (koji ée na
odredjen naldin opisivati eksitone),tj. hamiltoni jan sada dobija
obliks

H=Eo+A L PAPA + ) I PAPA + 1

X (P& P +PmPr) + L Trm PR A& P Pre (I 1.6),
gde Jje:
Eo=N[Eo+ 1, (00;00)] i
A=ERf-ERo—Vo(00;00)+%Volf0;0f)+FVHOFf ;£0)
2 I = VAm (0 £0) +VviAm (0f ; OF)
> (11.7).
A =Vaim (ff;00) =Vim(00:f 1) i

2¥Rm=Vam (£ £1)+\Vaml(00;00)-Viaim (FO,0F)-Vim(0f; £0)

Volfsf2 fafu) =X VA (faf2fafu) }
nm

Zadnja dva sabirka u izrazu za hamiltonijan se sada mo=-
gu zanemariti, jer u sluéaju malog broja eksitona proces nastan-
ka ili nestanka dva eksitona na razliitim mestima u molekulskom
kristalu je malo verovatan,te za ovaj slucaj hamiltoni jan dobi ja
Jjednostavni ji izgleg:

H=Eo +A§Pﬁpﬁ +£%I’ﬁr‘ﬁP% P (14.8),

Posmatranjem hamiltonijana (]I 1.6) koji je dobijen pre-
lazom sa Fermi operatora na Pauli operatore,vidi se da Jje u nje-
govom kvadratnom delu ukljudena fermi jonska interakecija (fermi-
jonska interakcija pre stavlja interakciju izmedju Eestica,odno-
sno elektrona),dok sam hamiltonijan (I 4.6) opisuje sistem ksa-
zidestica.0davde se izvladi zakl juCak da jJe u ovom hamiltoni janu
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dobar deo interakcije izmedju Cestica ukljulen u sistem kvazile-
stica (ove je ideja Bogoljubova,metod pribli¥%ne druge kvantizaci-
je) .Pomoéu ovoga se u sultini sistem jako interagujuéih destica

zamenjuje sa sistemom slabo interagujuéih kvazilestica.
Sada,koristeci se vezom koja postoji izmedju Pauli i

Boze operatora:

4
® o3V z 3
P‘ﬁ=[§((,&—z,)!5}ﬁ¥ BYﬁ] Br
0
oo 4
gtV (2) g 1]?
PA Bn[;am&» B . (I1.9),
PAPR =NP= (533). ‘B
&

N(P)..eperatar broja paul:. jona,
mogué¢e je u hamilteni janu (I 4.6) izvrSiti prelaz na Boze opera-
tore.Iz relacije (] 41.9) u sludaju malog broja eksitona (slabo

eksitirani kristal),mo¥emo pribliZno dobitis
— e . . '_". -
PA=Bn ; BA=P& ; PAPA=B%BA (I 1.40),

Bez obzira keliko bie mali broj eksitona,ova smena unosi izvesnu
gredku.To moZemo videti iz poslednjeg izraza u (I 4.9) koja nam

pribliZno daje:

e

NP=p% BB B B BA = B BR-BH(Br Bk -

A A

-1 BA=Nm- NA(NA-1) |

A
NnR- operator broja bozona.

S obzirom da je okupacioni broj paulijona N(p) 0,4 ,iz
poslednge relacije sledi da ée to biti moguée samo kada je broj
bozona Nn =0,4,2 ,t3j. pri slabej eksitaciji kristala.Ovom za-
menom sada se dobija hamiltoni jan pribliZne druge kvantizaci je:

- t— P — — E> —
H—£o+A_YﬁBn BA +§m1nm BABm (11.41),
KoriSéenjem Furi je-transformaci ja:
Iy B iRA +. /A +_ -1]2?;
===) BREe A== !
B N ; 1 B N N %BK e i
pe (14.42),
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dobi ja se hamiltoni jan u dijagonalizovanom obliku:

H=Est) [A+I®] B:B® (I 4.43).

Iz ovog hamiltoni jana se sada moZe odrediti zakon disperzije za
eksitone:

d0H
Em= _BEDBR bBﬁbB‘{60+§[A+I(K)]X
BKBE}=A+I(E) (I 1.14),

Ovaj zakon disperzije moZe se prikazati u prikladni jem
obliku,koristeéi se sledeéim aproksimaci jamas
1° Da je kod IRbitan samo analitiski deo dipol-dipolne interakci-
Jeo
2° Koristi se aproksimacija najbli%ih suseda (dipol-dipolna in-
terakecija opada sa tredim stepenom rastojanja).
3° Ovde Jje od interesa samo ona oblast u kojoj talasni vektori
imaju male vrednosti,a takodje posmatramo kristale proste kubae
strukture.

Iz gornjih aproksimacija se dobija matriéni element

interakeije I(K) u oblikus

Ik =21(C0SKxA +COSKyA+COS KzA) (I1.45),

gde Jes

I -vrednost matridnog elementa interakecije za najbli%e susede.
Na osnovu aproksimacije (3°) sledi da je mogude izraz

u zagradi jednaline (] 4,15) razviti u red,éime se dobi ja:

[(R)=61-IQ*K> (I 146).

Sada je energi ja:
A
ER=A+I=A+61-10*K?
I~ ’2.K?.
- —_ +
E(K)=A —gﬁw
Poslednji izraz pre stavlja poznati izraz za energiju éestice ma-

se (IM™) .Iz ovoga se mo¥e zakljuditi da se u sludaju gornje tri
aproksimaci je eksitoni ponaSaju kao kvazilestice sa efektivaom ma-

> (L 447

J

soms:

x_ '



Da 1i ée ovako dobi jena efektivaa masa eksitona biti po-
zitivna ili negativma,zavisi iskl julivo od predznaka matridnog
elementa interakcije (I).Ake je (I) manje od nule (u sluéaju pri-
vliadenja) M*ée biti veée od nule i zakon disperzi je se moZe pred-
staviti grafiCki kae na S1l. 1,

E (&)

I<0

>?

R
si. 1.

I 2. Moguénosti Boze kondenzacije u sistemu eksitona i efe-
ktivani eksitonski hamiltoni jan

Pri razmatranju moguénosti Boze kondenzacije u sistemu
eksitona (i kvazilestica uop3te) potrebno je odgovoriti ma slede-
éa dva pitanja.Prve, pod kojim uslovima ée broj eksitona u sis-
temu biti konstantan?, Zto je osnovni preduslov da bi moglo doéi
do Boze kondenzaci je.Drugo,potrebno je videti kako na kolektivne
svojstva eksitona utife Einjenica da se oni ne pokoravaju Boze-
Einsteinovo] statistici, jer je poznato da do pojave kondenzata do-
lazi u sistemu Boze &estica.

Sto se tide prvog pitanja,vedina autora koji su prouda-
vali problem Boze kondenzacije u kvazilesti¥anim sistemima([2],[3],[4])
sla%e se u tome,da ée broj eksitona u sistemu biti konstantan,sa-
mo u sludaju kada je vreme uspostavljanja termodinamilke ravnote-
%e (tc) eksitona i kristalne reSetke (uslovljeno uglavaom eksiton-
fonon interakecijom)manje od vremena %iveta eksitona (te).

Vreme (tc) uspostavljanja termodinamidke ravnoteZe odre-
djuje se iz brzine eksitona (1)) i njihoveg srednje slobodnog pu-
ta (A).Ukoliko se brzina eksitona pokorava Maksvelovej raspodeli,
sredn je slobodan put je:

)
}\—{2— m (I 2.'1)..
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gde je:
G - presek rasejanja,
(l- prednik eksitona (ako se predpostavi da su svi eksitoni u kri-
stalu indentiéni,to ée (0 ) biti i rastojanje izmedju centara dva
eksitona u tremutku sudara) pa je presek:

GIra* ; a vreme (tc)

. I
=7 e U (122),

U - brzina eksitonaj
N~ broj eksitona u cmkristala

Ako uzmemo da je n~2,74047—2,71048 (cni3) ( moZe se
dobiti pomoéu jakog laserskog smopa), Q~5X4O'8 (cm)i 'U'=40§
-406(cm//>).xz formule (I 2.2 ) sledi da je:

ten 4079102 ().

Vreme Zivota za neke organske kristale odredjeno je
eksperimentalno i iznosi:

te ~A07 1078 (1),

Ako se uporede ovi rezultati vidimo da Jje za sistem ek-
sitona ispunjen uslov tc{ te ,te se mofe smatrati da se Boze
kondenzacija u sistemu eksitona pojavljuje kao statistidka fluk-
tacija u vremenskom intervalu

102(4) < t <1077 ().

Da bi ispitali kako na kolektivma svojstva eksitona uti-
e Cinjenica da se oni ne pokoravaju Beze-Einsteinovo] statisti-
ci (drugo pitanje),detaljno éemo analizirati hamiltoni jan dat for-

mulom (I 1.6).
Ako u hamiltonijanu ( [ 4 6)izvrSimo prelaz sa Pauli na

Boze operatore (zadriavajuéi se do &lanova koji opisuju dvobozon-
ske interakeci je) pomoéu formulas

Pr=BR—-BRBR"B" . PR=B5%-BKekBH;
- . " (I2.3),
PA P#=B# Bii—BABRBABRA
hamiltoni jan ée sada poprimiti oblik:
H=H2+Hx4
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Ho=L A B BA+L_[Am %Brﬁ%%m/}ﬁmx”

Azm
X (B¥ B + BRBM);
H«=—A;B%B?‘s BﬁBﬁ—,—i—%mIﬁr‘ﬁ - (I 2.4).

)

X (B BA BR B + BABFBM Bm) +

+ L Irim BA BB B ]

Ostali Glanovi (&lanovi viSeg reda) hamiltoni jana se zanemaruju.

Ovim prelazom sa Pauli na Boze operatore u hamiltoni ja=-
nu se javljaju i izrazi za kinematidku interakei ju eksitona,koji
se sastoji iz dva tipa sabiraka,koji su razliditog porekla,Prvi
0d njih nastaje iz sledeé¢ih élanova,proporcionalni energiji eksi-
taci je AW

-23\V )
HI=A T oy LBR BR (1 2.5)

Ako se zadr¥imo kao i kod izraza (I 2.3) na ( V=1) imamo:

Hd= —A%dﬁmBanBmBn (1 2.6).

Ovaj izraz pre stavlja rasejanje eksitona nacf —potenci jalu,koji
je na osnovu izraza ( [ 2.4 ) jednak:

Unm=-2A drim (1°2.7),

. Druge grupu sabireaka u kinematidkoj interakciji dine
izrazi:

HAmM =~g:mlﬁr‘ﬁ(8"r§8ﬁ8ﬁ8’rﬁ +BEBmBMmBM) (I 2.8).

Ovim hamiltoni janom se prikazuje dejstvo na jedan eksi-
ton koji se nalazi u stanju () i njegevo prebacivanje u stanje
(i) .Ovaj hamiltonijan postoji (tj.razlidit je od nule) same uko-
liko u stanju (A ili @) stoji jod jedan eksiton i to na istom me-
stu na kojem je bio (na koje odlazi)prvi eksiton.

Poslednji sabirak u (I 2.4) daje nam dinamidku interak-
ciju izmedju eksitona (sada bozona)
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S obzirom na &injenicu da je A ), [AM i YW dominan-
tni €lan uw hamiltoeni janu Hypredstavlja élan koji nam daje rase-
janje na d-potencijalu i mi Gemo u daljem radu zadrifati samo taj
¢lan (detaljna analiza hamiltoni jana Hy data je u [1] glavaX).
Prema tome umesto hamiltonijana (] 2.4) mi demo koristiti sledeéi
(kvadratni deo je dat u Hajtler-Londonovoj aproksimaciji):

H=H2+Hy
gde je:

Ha= ABRBA +3 Iam B B (1 2.9)

(I 2.10).

S

Huy=A L dAm BRBmMBM B
nm

Pri prelazu u impulsni prostor rasejanje na J—potenci-
Jalu ne moZemo tretirati u Bornovo] aproksimaciji veé éemo prime-
niti tzv.prelaz na amplitudu rasejanja, koji je dat sledeéom rela-
ci joms

I__UAm B BB BA . Lik-a) X
nm 4 21“3
X Bty BiRy b K3bK14K2~Ks |
gde jes
bt
I(‘»Z)=—%-'§[A(R)+A*(R)] (I 2.141)

i  A(K) -predstavlja amplitudu rase janja.
U monegrafiji ( [41] glava X)pokazanoe je da je ampli-
tuda rasejanja eksitona na if;potencijalu:

A(R)=f=——(?_l ; tako da je u nafem sluéaju:

2
T=Yo=2Tak (12.42)
gde jes
Wjﬁ=ﬁ%%-zapremina elementarne celi je.
Ima juéi u vidu gore spomenuto i formulu (] 4, 47)eksitonski hamil-
toni jan u impulsnom prostoru dobijaju sledeéi oblik:
H=L(A+ KZKZ)B“Eber"— J (R4 +R2-K3-Ku) X
%; 2m rrlgg--* L rRe=h

—

K2y K3 Ky



X Bt Bica bita bt (I 2.13).

Iz poslednje formule vidimo da u ovoJ aproksimaciji sistem eksi-
tona se ponaZa kao slabo ne idealan Boze gas i prema tome mofe se
i u ovom sludaju primeniti teorija Bogoljubova za odredjivanje

- energetskog spektra eksitona u uslovima Boze kondenzaci je.

I 3. Mikroskopska teori ja Bogol jubova

Kao 8to je poznato Bogol jubov je prvi teorijski objas-
nio superfluidnost tednog He" ( [5] ).S obzirom da se ista teori-
Ja moZe primeniti na sistem eksitona ukratko éemo dati teoriju
Bogol jubova,

PoSto kod idealnog Boze gasa ne moze doéi do pojave
superfluidnosti Bogol jubov je sistem atoma He"l posmatrao kao sla=
bo ne idealan Boze gas,8iji se hamiltoni jan moZe pisati u obliku:

HeL Foh) AR+ 4T Wi (134,

odnosno kao suma kinetilke energije pojedinih &estica i potenci=-
Jalne energi je,koja nastaje usled slabe interakecije izmedju desti-
ca,

U reprezentaciji druge kvantizaci je hamiltoni jan ima
sledeéi obliks

4 _Lz 1 R, SN (.
H=;bﬁ('2mAﬁ)b'ﬁ+'2‘§.n A-m bR b bbb (I 3.2).
Posle prelaza iz konfiguracionog u impulsni prostor pomodu:
e e LR b | L
b= bse™ P! ;|  br-= e
N % 0P NP (1 3.3)
hamiltoni jan sistema atoma He' dobija sledeéi oblik:
pZ .+ A poelle.
H=L s b B bt LW (Bi-p1) X
%;OZI’T\ PPPT2N %521?53,%« P

X bp b+|:")’2 bp>bpu d”ﬁwp‘z; p3+P04 (I 3.4)

Polazne ideje Bogoljubova baziraju na sledeé¢im fizid=-
kim &éinjenicama:
a) Boze Zestice se mogu sakupljati u neogranidenom broju u jednom
kvantnom stan ju.
b) Postoji op3ta te¥anja u prirodi da sistem zauzme stanje najniZe



energi je.
Predpostavimo da je ukupan broj éestica sistema pribli=-

Zno jednak N~ 407"' .Na niskoj temperaturi,na osnovu gore refenog,
skoro sve ove Cestice se nalaze u kondenzatu.Dakle:

prbp Bobo +§ bpbp No+ ; pbp, |
[bo bo]=bobo—bobo E bobo—bo bo=1:N~No > (I 3.5).

Dobo=1+bobo~ 10"=No; pa je boBo~ Boby

Iz gornjeg se vidi da Boze operatori u kondenzatu se ponasaju kao
obidni brojevi (a ne kao operatori).Ovo se koristi kod sredjivanja
drugog dela hamiltoni jana,pri &emu se u njemu vrednosti impulsa
uzimaju u skladu sa sledeéom tablicom:

P4 P2 | P3 POy
0 0 O 0
P:s | P2 | O O
Oy 0 Ps | O

Py | O 0 Dy
0 P | Ps| O

0 Pq 0 o
0 0 Ps | Py

Na osnovu ovoga Jje:

Heff-L {225 +Re Wip}B

Tablica Br.1.

% \A/iS)( b+§5"|5+

o=\ 4 No o A
+tbpbp) + N W0 |_Z;b +2N p;\p\zl:és(zz p3)X

x B Bz bgs bpa+ B2 -Ps ey N° N Wiol (I 3.6).
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Poslednji &lan hamiltonijana (] 3.6 ) predstavlja energiju osnov-
nog stanja,koja ne utidu na zakon disperzije.Cetvrti &lan istog
hamiltoni jana se odbacuje (mali je,deli se sa ~ 10”3.
Ako uzmemo da je:

d(p)——p— +Wip) 3 POI=WI(P) (1 3.%),
dobi jamo:

= = LS 1 = Tt =SS
H égd(p)+[5(ﬁ)]bpbﬁ+i—ﬁz:#éb(p)[bpb-p+bpb—p] (1°3.8).

Da bi smo dobili energiju,naime E(K),potrebno je izvrsi-
ti dijagonalizaciju gornjeg hamiltoni jana tzv."UV" transformaci ju.
Kao rezultat ove dijagonalizacije dobija se:

Ei=\ A*z- % (1 3.9

Bogoljubov je u svom radu proudavao teéni He sa niskim tempera-
turama i pri prelazu na amplitudu rasejanja dobio je sledeéi re-
zultat:

2 2
cie| (B B 4TARN. (1 340)

Lako se vidi da ova]j zakon disperzije zadovoljava uslov
superfluidnosti,koji prema Landau glasi:

nwtrﬁgigz >0

Time je i objaén;ena pojava superfluidnosti telnog He',

oy |
ER)

x|

S1l.2,




=A%~
Puna lini ja na grafiku pokazuje eksperimentalno dobi jenu krivu,
a isprekidana lini ja pokazuje teori jski odredjenu krivu.

Ako u eksitonskom hamiltonijanu ( [ 2.13 )energlau eksi-
tona radunamo od dna eksitonske zone ( d(ﬁ\——‘%—E(K\ A )
i stavimo formalno 'Xb—%ﬁk) s eksitonski hamlltonljan dobi ja isti
oblik kao i hamiltonijan sistema atoma Hel ( I 3.4).Primenjujuéi
na sistem eksitona ista razmatranja kao i na He“,efektivni eksi-
tonski hamiltonija u sludaju Boze kondenzacije dobija sledeédi ob-
lik:

II
on

|~

To+2:[d(K) +MX'(K)] bkb®

Ze

; Yizx) bk —QEZ}; T br bk +
TN o

m ~i9) B4 BR2 bR 3 DiRa+iR2 K3 (I 3.41),

—&

Kl,
gde je:

%X’(ﬁ)-‘- H° 2‘” aﬁc =3([®)

Ako uvedemo nove operatore:

_Bobx - _bob® (13.42),
B = o B N

hamiltoni jan postaje:

% X'(o)+§_[o((u)+p(m]BK B + &%ﬂﬁmx
(13.13),

X(Bk B +BRrB- K)+N7: (krlZ'a)BmBKszs BK4+’K2—K3

Odavde sledi gore napisani rezultat Bogol jubova,ako dijagonalizu-
Jemo kvadratni deo hamiltoni jana,U sledeéem paragrafu do istog re-
zultata doéi éemo primenom metoda Grmovih funkei ja.

I 4.@rinova funkei ja eksitona u uslovima Boze kondenzacije i
spektar elementarnih eksitaci ja

Spektar elementarnih eksitacija u uslovima postojanja

kondenzata ovde neéemo traZiti metodom Bogoljubova ( odnosno “"UV"
transformaci jom),veé metodom dvovremenskih temperaturskih Grinovih

funkei ja,koje je razvio Tjablikov ( [6] ).
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Napomenimo samo da je specijalnu di jagramsku tehniku
za Boze sisteme sa kondenzatom razvio Beljajev [7] ,koju medju-
tim mi ovde nedéemo koristiti.

S obzirom da u sistemu sa kondenzatom pored rase janja
izmedju samih nad-kondenzatnih eksitona postoje i procesi kreaci-
Je ili anihilacije dva nad-kondenzatna eksitona na radun anihila-
cije odnosno kreacije dva kondenzatna,¥to simbolidki moZemo napi-
sati kao:

0+0

U ovom sluéaju moramo simultano reSavati sistem jednaéina za re-
tardovane Grinove funkeci je

Gr&;t-1) =0 -1 {[Bixw, B 1])
GR(&;t-t7=Ou-e ) [BRrw), Br (1))

Druga funkeija upravo opisuje spomenuti proces kreacije (anihila-
cije)dva nad-kondenzatna eksitona.Sistem jednadina za Furije tran-
sforme po vremenu gornjih funkcija ima sledeéi oblik:

K+(-K) ;| K+-K)——0+0 .

(L44).

E «BrIBRY =36 + «[BR,HIIBR)

E «B=IBRY) = KI[B%,HIIBEY

Sada se na osnovu hamiltoni jana:

H=L [d&) +P@]IBEBR + - X 3R (B3B&+BRBX)
K
mogu odrediti komutatori koji figuriSu u Grinovoj funkei ji

[BR,H] =] [d) +A@) [BR BB + 7 L P@X
X[Bg, **BE;P%% A [B&,B3B-31=
=[d@+pm@IBR +p @ Bk (I4.3),

(14.2).

isto tako jJe:
[B%,H]I L [d@+PA@I[B*%,BGB;] +%;f‘ B@X
X [B%%,B4BY] +7 Y B@LB'R,BIB-3]=
=[x+ (KB - BRI BK (I 4.4),



Ovi komutatori se sada vradaju u izraze (1 47) i dobija se sis=-
tem jednadina u obliku:

F «BrIBEY= Hox + [l +3R 1L BRI Bk +

9T
+B(K) KBIRIBRY
= > (I 45).
E &BXI BRY=-[d®+Am®] KB=RIBEY+

+ (R &K BRIBZY )

Ve s & +'. i . Ve
Iz ovog sistema odredidemo funkciju « B-KIB&)» ,koja ée nam
trebati kasni je kod ispitivanja optilkih osobina eksitonskog kon-
denzata.Iz druge jednaline dobi jamo:

[E+d@+Ri] & BRI BRY =-R & BRIBR »

. + &
Odakle mo¥emo izraziti Grinovu funkeiju B_KIBR’» JUvritava-
vanjem u prvu jednadinu sistema ( I 4.5 ),dobi jamo:

E«BR| BRk»=57+[d%) +B(K)] K BRI BE +

=1 B3k ~1nh
+B@[- g | BRIBRY  (146)

tie

: eI L
[E-du@- PR ET ﬁlk)]<<BK|BK» 70% (I4.9),

odavde se dobi jas
[E (E+d @) +30R) —d () ( E+d.(R) +BR)) - 3(R) X
X(E+d@+p@) +B360) ] BRI BR» = 5= 297

X (E+d®)+B (i) (I4.8),
kona&no:
= _Etd @ +A®R)
«BRIBiZ»= 2“ F=R)-2 (R BR) (14.9)
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S obzirom da pol Grinove funkcije odredjuje energiju
elementarnih eksitacija,iz poslednje relacije se dobija rezultat
Bogol jubova:

E~dm-2d @ pw =0 ;
gle je: E=W@ +id :
a WwR=E, pa je:

E = WR)1=Vd.(K) +2d(R) B (R) (I 4.40).

N
Dalje Grinova funkecija G(E,K) mofe se napisati kaos

oo i [ A 3
GER =37 e + Erom) (1 4.4),

gde su konstante (A iB)odredjene iz jednadine:

E +d.()+ A1) _ E+dmrpx A
E-[d%m +2d@pR] ~ [E-WIE+Wi)] E- Wi

B AE+A(1)(K)+BE B Wi I 442)
"B E'™-Wm (1442

3.
(A+B)E+(A-B)WR=E +d@ +B & (I 4.43).

Iz poslednjeg izraza sledi sistem jednalina,iz kojeg se sada od-
redjuju konstante (A i B)

A+B=1 ; (A-B)WR=d@+pWR ;
AW -(1-A W R =dR) +RR)+WK) | pa je:

_ dR+AR +W(K)
A 200 (I 4.144
a sada se za konstantu (B) dobija:
1 FMR+AR+HW (K _ _WIRY-A(R)-BR) y
B=1 2W@) W) (I 4.45),

UvrStavanjem ovih vrednosti za (A 1 B) u (I 4.44),dobi jamo:



D0~

o [dd& +2r§£z)+wm) wc‘m—d(gz)—ﬁm)
F o=y | (R) 2 WE)
G‘E"‘)‘zm' B E-wW® (1446)

Kako je E kompleksna promenl jiva,moZe se predstaviti kaos
E=E+id ,dKE ; pa qe
A(K)+BR+W(R) w(m-d@-ﬁm)

Pl 2 W 2 Wi
G (E,R) ZW( E-WEK +id t E+WR)+id

(L 447)

S obzirom da éemo tenzor elektridne susceptibilnosti u
II glavi izraziti preko Grimove funkcije GR(E,K),koja je sa fun-
keijom ( I 4.4% )povezane relaci jom:

GRER) =-1G (E,R) (1448),

R _=_ 4 [d@+AR+WRK) (R +BK)-WK
GER=757 2WRILE-WK)+Ld] Qw(z)[Eermmd]}(I4‘49)’

U daljem radu koristiéemo ovu poslednju.
Ukoliko se ponovo vratimo na konstante (A i B) i stavi-
mo C=-B dobi jamo:

R, = _ 4 A _ C ]
Da. bi se odredio realan i imaginaran deo Grinove funk-
cije,koja je data u gornjem obliku,iskoristidéemo izraz (26.46) iz[6]

x-c}ff_z‘lg 2 xf_(’?l F LITd(x-a) f00.

Na osnovu ovog izraza i Grinove funkcije (I 4,20)koja je
ve¢ navedena u podesnom obliku,direktno se moZe napisati njen rea-
lan i imaginaran deo.0Ovde ée se posmatrati samo imaginaran deo fun-
kcije Grina, jer se na osnovu njega odredjuje spektralna intenzivan
nost i broj eksitona (NjK) (na osnovu jednadina A ,625).Dakle:

Jrn GRER) =2-’1,J—T T dE-w@) A +TT J(E+Ww@)C],



—24-
tJ.
Im GR(E,'lZ)=—~'% d (E-wm@) + £ J(E+W®) (1 4.24),

za slucaj kada je T=0 dobi ja se spektralna intenzivnost:
TA8(E)=-2 Im G'ha (£,K) = A d (E-w (i) -

-Cd(E+wm) (I4.22),

gde su:
A i B-operatori.
Ova spektralna intenzivnost Je .razli€ita od mule kada je E?QO
na apsolutnoj auli (T=0 ).

Sredn ja vrednost proizvoda dva operatora se definise
preko spektralne intenzivmosti ( [Ag(E) ) i to:

(ABY=[1Rs(E)JE (14.23),

0 +
U ovom radu operatoriAiB su: A=BR i B=B'li,pa Je njihova sred-
nja vrednost:

(BEBRY=[[AJ(E-w@) -CI (E+Ww@) IJE =
0

o 4 o 0
~AJd e dE- eI dE=A  (14.24)

S obzirom da je: X 0

Bk Biz=Ni+1
na osnovu izraza ( | 4,24 )sledi:

A=Nik+1 (I 4.25).
"Iz ( I 4,43) dobija se:

A+B=1 ; C=-B : A-c=1
pa je:

Nk#-C=1 — C=N%¥ (I 4.26)

Kona&no ako se ove vrednosti za konstante A i C uvrste u Grinovu
funkeiju ( [ 4.20) dobija se: '

== _ oK) +BR) - W(K)
Nz = 2R (I 4.27)
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Ri = _ A NR+1 A N
K)= —— e S
CIEN=7T Ewweid ~ 2% Ewwead 1428
Iz relacije ( [ 4.27)vidimo da je okupacioni broj nad-
kondenzatnih eksitona NiX razlidit od nule i na apsolutnoj nuli
(a na osnovu relaci je:
- A za T=0 sledi Nk=0),%to je posledica proce=
NK'exp(ElR)/KT)-'1 ’

sa radjanja para eksitona iz kondenzata.
Grinovu funkeiju GR(E,K) datu relacijom ( I 4.28)ko-
ristiéemo u II glavi pri izradunavanju tenzora dielektridne sus-

ceptibilnost,
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[ 1.0ptidke osobine eksitonskog kondenzata

U dosadasnjem izlaganju pokazano je koji se uslovi mo=-=
raju ispuniti da bi u sistemu eksitona doSlo do pojave Boze kon=-
denzaci je.Sada se mogu,na osnovu toga 8to je odredjena retardova-
na funkei ja Grina,odrediti optifke osobine kondenzata,tj.moZe se
odrediti dielektriéna konstanta,odnosno susceptibilnost za mole-
kulske kristale,koje i definiSu optidke karakteristike kondenza-
ta, 5to je ustvari i zadatak ovog rada,.

Dakle,u ovom delu rada traZiéemo tenzor elektrilne sus-
ceptibilnosti eksitonskog kondenzata,koji je preko izraza:
6i3=orij + 497X i3 povezan sa tenzorom dielektridne konstan-
te.Prema tome za odredjivanje optilékih osobina kondenzata dovol j-
no je odrediti susceptibilnost Xij.

Pri optidkom pobudjivanju molekulskog kristala,kao Sto
je redeno u prvom delu ovog rada,energetski prelazi molekula se
vrée samo izmedju dva stanja (i to izmedju osnovnog stanja (0)i
jednog pobudjenog stanja (£)k

0—f

Ovde treba imati u vidu da usled toga 8to postoji inter-
akeija izmedju eksitona i fotona,energi ja eksitona se ne moZe ra-
unati od dna eksitonske zone,(veé od osnovnog nivoa molekula,
tj.u izrazu (I 4,28) se zamenjuje E sa:

E+A=C (O 11).

Na osnovu izraza ( B.48 iz dodatka)moZe se uspostaviti
veza izmedju polarizacije i retardovane Granove funkcije eksitona

(I 428):

(Prig w)=-9EDWE rorig 0y _GRga]  (142),
L 2V L
gde Jje:
I_D.ﬁ -vektor elektridne polarizaci je;
U -zapremina elementarne éeli je;
—d. -impuls;
() -energija fotonaj
(Uf-energi ja unutar molekulskog prelazaj
H ~dipolni moment prelaza u molekulu.
Grinove funkcije GR@,N) i G&(—a,—ﬂ) predstavl ja-
ju Furije komponente funkeija definisanih sledeéim relaci jama:
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G (@,t-8) =1 0(+-%) ([B(E,t), BHGEB)D)
. (I4.3).
GH (@, t-8)=-10u-5)[B'GH,B@5I1

Konadan oblik jednadine koja pokazuje zavisnost vekto-
ra elektridne polarizacije od Grinovih funkeija G*G,n) i
Gi(a,n) dat je u dodatku:Na osnovu vektora polarizacije moze
se odrediti tenzor elektriéne susceptibilnosti,imajué¢i u vidu da
moZemo pisati:

. - .L — —
Pi (w,K) = X3 (w,R) E5 (W,R) (L1.4),
a time i dielektridna konstanta:
J— J— —
EtJ—d'l] =497 Xl] (w,K)

Oznake Ei", Ef'],'X{'j -oznadavaju transverzalne kompo-
nente jaline elektriénog polja,dielektriéne konstante i suscep-
tibilnosti.Ovde su od interesa samo transverzalne komponente tih
velidina zbog toga 5to svetlost koja vrSi pobudjivanje molekul-

skih kristala (dakle inicijator je pojave eksitona)je transver-

zalne prirode,
Iz jednadina (I 4.2 ) i (I 4.4) sledi da je:

L L2 BE | - R
xi(o,@)=-L¢ [6R@,n-6hran)) (I 4.5)
Da bi na osnovu poslednje relacije odredili tenzor elek-
triéne susceptibilnosti 7(&] moramo odrediti Grinovu funkei ju
GR+ (-G~f),dok je Grinova funkeija GR(@,N) aata relacijom

( I 4,28).2a nalasenje retardovane Grinove funkeije G™ -q,-N)
polazimo od prve jednadine iz sistema ( I 4.2 ),koja daje:

E &BRIBR) =~k - K BRILBR,HIY (T 1.6),

Komutator u Grinovoj funkciji sa desne strane jednadine
(Il 1.6 ) je dat sa izrazom ( T 43 )tj.

[Bik,H]=[d@ +P R IB&+ AR B-x

znadi da ée ( J] 16 ) dobiti oblik:

E KBkl BR>)=-2—5,~|: -[d®) +pa@] KBRIBRY -
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~ 3 K B 1BIRY) (I 1.7),

odnosno:

[E+d®+pwR1] K B’{zIBR»——ﬂ -B&BRIB®Y (I 18

Ako iskoristimo osobinu da jJe:

«BRIBRRY =« BRI BR)
pomoéu izraza ( ] 4.8 ) i druge jednadine iz sistema ( I 4.5),
koja glasi:

& BIzIBRY [E+d®+p@]=—pm &BRIBT»

moZe se napisati:

[E+d@+p®] (BRI BR»—-— + 3% X
4 oy
X Erdmpea (BRIBR) (I 1.9),
odnosno:
«BRIBRY)= d i3

2J| E+d(R)+3(R) [E+d(‘)+{5(m]"
X & Br|BR®) (I 140).

Ako sada poslednju relaciju ( [ 1.10) pomnoZimo sa (-|)
dobi ja se:

1 N BR) X
29T CE+ @ +A®1 * TE+UR) + pm1*

GR(ER) =

X GRE, k) (I 444).

R - " .
Sama retardovana funkeija Grina G (E,K) ,kao 3to je ve¢ spome-
nuto,data je izrazom ( T 428),tj.

TN N +4 4 Ni<
G(E,R)= 207 E-W@+d 27 E+W@+id

gde je: JKE.
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Kao 8to smo na poletku ovog paragrafa rekli,energetski

nivoi se moraju radunati od osnovanog stanja molekula,a ne od dna
eksitonske zone,Znadi da se u zadnjem izrazu mora izvrsSiti smena

(B A4 E=—=0 &
E=0Q-A ;tj.energi ja eksitona ée sada biti:

Em=A+Ww=Eo +W(K

prema tome:

G Ry =- . d - 3R
K=" 797 FA+d@+BR F-A+d i park

XG6R(n,R) (I 1.42)

i,u skladu sa ( T 4.28):
R R= e gk MR )
AT\ QAW HId  Q-A+WK HID /-
Sada je potrebno oceniti Grinovu funkei ju 6R+(-ﬂ,-12)
u odnosu na GR(_Q,IZ) i to u oblasti eksiton-fotonske rezonanse,
tj.za sluéaj kada je:

=A+W X ,gde je:
(1~ energija fotona.

Ako sa /\ oznadimo energiju prelaza izmedju osnovnog
stanja (0) i stanja (£f) molekula,ta energija prelaza je reda ne-
koliko (eV),tj.energija prelaza ima yrednost od oko A=3-5 ev,
sa (W (K) obeleZena je energetska Sirina pobudjenog nivoa (Bi=
rina eksitonske zone)i njena vrednost je: max!|W(K) I~ 0,4-0,01
eV,a iz ovoga se mo¥e izvuéi zakljulak da je:

ANWWR ; dakle Q~=A (L 1.13),

Pre nego 5to se konadno napiSe izraz za GR+ (-0 ,-K)
treba napomenuti da su funkeije A(K) i [A(K)parne tj:

dR=d-K) i PR)=RER)
dakle:

R -y __ 1 1 2 .
G+ -0,-K) = 2 Q-A+d(K) +/A(R) AKX

4 . o
X Ea-a+dim @l O Fak) (I 144),
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Ako se sada iskoristi izraz: ( IJ 143) dobija se:

R Ay A 1 2.
G+ QR s @ T PRX
A R L
X TIA+dR B 12 0 (k) (T 1.45),

tj.konaéno je:

A 4
29T 20+ (R) +(>(K) * [3 (K X

G% b, K ~-

X gz G, ) (I 1.16).

Ovaj izraz ostaje konadan kada je N— A+(W(@K) i tada se ima da
jes

R Wiy
G+, R)~ 5 A =15 A [ev]!

pa prema tome iz uslova (Q—A+WK sledi da je:

Gikn,-R) K GR(a,R) (IL4.47),
jer GR(a,K) za N=A+WK)  ima rezonantni &lan.
U izrazu za elektridnu susceptibilnost ( T 445 ) se sa-
da mo¥e zanemariti drugi sabirak u velikoj zagradi (mna osnowvu
(I 447 )) .Dakle za susceptibilnost u oblasti eksiton-fotonske
rezonance dobija se:

L, —v  dd’A ~r/
Q(L] (Q,K)N—TJ_Q—& G"(a.K) (I 1.18),
zamenom ( I 4.28 ),kona%no imamo da je:
L L 2 NRZ+4 B
X R Ze A R | e A- Wi+ 1T
= NK
Q-A+WR +id } b

Tako smo odredili tenzor elektriéne susceptibilnosti i
kao 3to se moZe videti on je kompleksan.S obzirom da realni deo
tenzora X% odredjuje disperziju elektromagnetnih talasa u kris-
talu,a imaginarni apsor ciju elektromagnetnih talasa,mi cemo iz
izraza ( J[ 4. 19 )odrediti realni i imaginarni deoJ_tenzoraXl]

Da bi se elektridna susceptibilnost Xij mogla rasta-
viti,tj. da bi se odvojio realan i imaginarni deo koristidemo veé
spomenutu relaciju ( 26.16 ) iz[6]l,koja glasi:
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b é{’fld =0 ;98 79T d(x-a) F(x)

Dobi jena jednafina za elektridnu susceptibilnost (][ 4149)
Je upravo ovog oblika,te se gornji izraz mo¥e direktno primeniti
za dobijanje imaginarnog i realnog dela tenzora elektridne suscep-
tibilnosti.Iz ( I 4.19) za imaginarni deo elektri¥ne susceptibil-
nosti dobija se:

ImX1a.R=47 - 4L N+ 1) § Lo-na-wi-

-Nx d[n-A +w<T<')J} "

odnosno:

t 43
ImXi (R0 =SB INr+1) o La-a-w@]1-
-NXd [o-A+Ww @1} (I 4.20).

Za realni deo elektrilne susceptibilnosti iz gornjeg
izraza (] 4419 )se dobi ja:

L _.__d‘d’A N®K+1 NR
ReXL](ﬂ,K) 2‘J| KZPE{Q-A—U)(IZ) Q—AHH@Z)} (I[1.24).
Sada éemo uvesti nove oznake:

Qa=A+WRK ; N2=A-W( (I 1.22),

gde (01 if)2 predstavljaju energiju fotona.Ukoliko se (I[ 4,22 )
uvrsti u izraze za realni i imaginarni deo elektridne susceptibil=-
nosti dobi ja se:

i )
I X1, 01=-LE B [Nz 1) J 102024 -NR d(0-02)]

L ¥ (1 1.23)
d i<+ K
ReXiy (K=~ 7% vnﬂ;{ntfm i n-m}

Sada ¢emo analizirati dobi jene rezultate.
1.)Prvo éemp posmatrati imaginarni deo elektriéne susceptibilnosti
Jm Xi] (Q,E) yk0Jji nam odredjuje apsorpciju elektromagnetnih



L.
talasa, tj.

dm X35 g4 {(Niz+4) FLO-A-WiR1-

-N‘»ZJ[Q—AHU(EZ)]}

a)Prvi sabirak u gornjem izrazu,tj.izraz:

d'd’A

vk (NK+A) d [o-A-Ww @] (I 1.24),
pokazuje apsorpciju i to pozitivanu apsorpeiju fotona (svetlosti)
od strane molekula kristala,tj.ovaj deo tenzora elektrifne suscep-
tibilnosti pokazuje kreaciju eksitona sa energi jom

Q1=A+Ww ; A=Eo,

na rafun anihilaci je fotona iste energije i impulsa.Da je ovaj
proces proporcionalan faktoru [Ng+/ ,moZemo se lako uveriti ako
posmatramo verovatnoéu prelaza sistema eksitona iz poletnog stanja
sa NK eksitona u konadno stanje sa NiK+/] eksitonom:

Wif=I<F Hint 1 i) I*d (E-Ef +Ei)
U ovom sludaju inicijalno stanje je [|iD>=INK) ,a konadno stanje,
je stanje [f)=|NK+4) .Hamiltoni jan interakei je,koji prebacu-
je sistem iz jednog u drugo stanje mo¥e se napisati kao (dipolni
prelaz):

Hint=aB% +bBR
i tada jJe:
[F1BE 1) 12 (E-E4+E) ~ (N&+4) J (E-Ef +Ei),

8to je u saglasnosti sa (T 4.24 ).

Potrebno je da se jo¥ jednom naglasi,da je NK#0 i
kada je apsolutna temperatura T=0 i to zbog procesa radjanja mad-
kondenzatnih eksitona iz kondenzata i NR je dato izrazom(I 427)

] =
b)Posmatrajmo sada drugi sabirak iz izraza za imaginarni deo elek=-
triéne susceptibilnosti,koji Jje gore dat,tj.

-,—Zd{%;ﬁ NEJ LA +W0@]
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Ovaj deo elektriéne susceptibilnosti takod je pokazuje
apsorpei ju,ali zbog predznaka (— ),to je negativana apsorpci ja,
dakle on pokazuje stimulisanu emisiju svetlosti od strane eksiton-
skog kondenzata,

Ova stimulisana emisija se moZe objasniti upravo posto-
' Janjem interakcije,usled koje se u kristalu iz dva kondenzatna
radjaju dva nadkondenzatna eksitona,od kojih se jedan eksiton
emituje kao foton (stimulisana emisija),dok drugi eksiton ostaje
u kristalu,kao nadkondenzatni eksiton.Dva nadkondenzatna eksito=
na koja nastaju u ovom procesu su suprotnih impulsa tj:

K+(-K) =0 (zakon odr?anja impulsa),a zakon odria=
nja energije dajes

2A=A+() FK) +A+W (K)
gde je:
A+ WEK) -energi ja nadkondenzatnih eksitona; a
Q2=A—()(K) =energija emitovanog fotona.
Prema tome kompletni imaginarni deo elektridne suscep=-
tibilnosti pokazuje apsorpciju svetlosti i to pozitivau apsorpei-
Ju na frekvenei ji:

Qa=A+W (K),

‘a drugi,negativou apsorpeiju (stimulisanu emisiju) na frekvenei ji:

N2=A-(W(R).

Rastojanje izmedju ove dve linije (apsorpcije i emisije) je:

Q1-02=2 WIK).
Rani je je pokazano da je (J(K) KA=Eo ,odnosno 2WIK) <<A,

8to ukazuje da su linije apsorpcije i emisije energetski veoma

bliske,a to oteZava njihovo zapa¥anje kao dve odvojene lini je,.
Potrebno je jo¥ napomenuti da u sludaju kada je NK=0

(na T'C) )ne moZe doéi do stimulisane emisije svetlosti,tj.pro=-

cesi interakcije kondenzatanih i nadkondenzatnih eksitona imaju

odluéujuéu ulogu u stimulisanoj emisiji.

2.)Ako posmatramo realni deo tenzora elektridne susceptibilnosti

o £

d‘d‘gAl &{Nm N }

L —
Re Xyl K=okl 0-tu ~ 00—z
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koji nam daje disperziju elektromagnetnih talasa u kristalu,vi-
dimo da on ima rezomance na frekvenci jama apsorpci je (N4) i emi-
sije (£2).S1i%an rezultat se dobija i u sludaju kada u sistemu
eksitona ne postoji kondenzat (monografija [1] glava IV §3),
samo 8to u tom sluéaju nemamo stimulisanu emisi ;_'\E.Zbog toga ne-
éemo detaljnije analizirati ovaj deo temzora Xij .

Na kraju ove glave mo¥emo zakljuditi da se optilke ka-
rakteristike eksitonskog kondenzata bitno razlikuju od karakte-
ristika sistema bez kondenzata,upravo zbog postojanja stimulisa=-
ne emisije svetlosti.
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ZAKLJUCAK

Osnovni rezultati ovog rada sastoje se u slededem:

a) U i)rvej glavi odredjena je Grinova funkcija eksite-
na u uslovima Boze kondenzacije i pomoéu nje dobijen je spektar
Bogol jubova kao i okupacioni broj NK nadkondenzatnih eksitona na
apselutnoj temperaturi T=0.

b) Koristedi vezu izmedju Grinove funkcije eksitona i
tenzora elektriéne susceptibilnosti ( odnosno dielektrilne konsta-
nte) izrafunat je tenzor elektridne susceptibilnosti molekulskih
kristala uw uslovima Boze kondenzacije u sistemu eksitona.

Analizirajuéi imaginarni deo tenzora elektrilne suscep-
tibilnosti 7([L] ,k0ji nam opisuje apsorpciju elektromagnetanih ta-
lasa u kristalu do$le se do zakljudka da u eksitonskom kondenzatu
dolazi do pojave negativme apsorpci je,odnosno deo pojave stimuli-
sane emisije svetlosti.,Ova &injenica je svakako najinteresantni ji
rezultat ovog rada i pored praktine primene mogla bi se iskoris-
titi za eksperimentalno dokazivanje pestojanja kondenzata u siste-
mu Frenkelovih eksitona.Naime i pored mnogobrojnih teorijskih ra-
dova u vezi sa problemom Boze kondenzacije u sistemu Frenkelovih
eksitona do sada joS nisu pronadjeni i pouzdani eksperimentalni
dokazi.
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DODATAK
A.Dvovremenska temperaturska Grinova funkei ja

S obzirom da u literaturi postoji vie (slidnih)defi-
nicija Grinovih funkcija mi éemo se u ovom dodatku zadrZati samo
na retardovano] dvovremenskoj temperaturskoj Grinovoj funkei ji
(pi'ema [6] ),koja nam je potrebna u ovom diplomskom radu.

Retardovana dvovremenska temperaturska Grinova funkci=-
ja definiSe se relaci jom:

Gas (7,7t ,t)= KAFRHIBIAE)N=
= B(t-t) (LA BRI (A1),

gde je:
®(t-t') -stepenasta (tzv.Hevisajdova)funkeci ja;
Ova funkcija je data sa:

1; bt
O(t-t) = | (A.2),
05 4]
[A;B] -predstavlja komutator operatora A i B; a
{ ) —=predstavlja statistiéku srednju vrednost po kanonskom
ansamblu; tj.

<A>=S§pe€:£;A . P (A.3).
Napomenimo da izvod stepenaste funkcije daje kao rezultat d- fun-
ke ju, t3:

g »| ey
a(it Bit-t')= {00 ; ot=t (A.L),
0 5| 2%

Ove osobine @ (+-t) funkcije,kao i veé dobro poznate
osobine J({-t') funkecije koristiée se u daljem radu.
Sada éemo izvesti jednalinu koja zadovol java retardova-

na Grinova funkecija (tzv.jednadinu kretanja).U tom cilju traZide-
mo



_BL'_

izvod izraza ( A4 ) po vrememu t ,po3to smo predhodno lewvu i
desnu stranu istog izraza proSirili imaginarnom jedinicom,

[adT«A‘ﬁ“ 1B L)) =id (-#) (CAF D ; BF D)+
+HBU-tLAFH; Bt (A.5),

Ako iskoristimo Ha jzenbergovu jednadinu kretanja,koja je:

{AFRE)=[A,HI, (A.6),
dobi jamo:

LA DIBR)=1d (- TAFRD; BRI +
+0(t-t) (CLAR D HIBIE) |
odnosno:
L (% LAFDIBFALIN=id (+-t) ([AGH); BAE) 1) +
+LLAME) HTIBAL) D (A.7).

Svaki od &lanova gornjeg izraza se moZe predstaviti pre-
ko Furi je lika:

KAFGD B =[d dE KAIB, e K- it
(AT BRI =[d KRy e K(r=¥) (A.8).

w4 -iE(t-t)
dit-t)=7=[dE 7"

Uvodjenjem ovih smena u ( A.# )dobija se konalan oblik
jednadine za Furije lik retardovane Grinove funkcije
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GRe (EX) = KAIB e
i to u obliku:

EQAIBYge =5 KIR) + K IAH] 1By, (A9).

Realan deo pola Grinove funkci je predstavlja energiju
interakci je,dok imaginaran deo pola daje reciprofnu vrednost vre-
mena %Zivota.

Slidan oblik Jjednaline za retardovanu funkeiju Grina
se dobija i ukoliko se izraz ( A/ )diferencira po vremenmu {' .

Pomoéu jednadine ( A.9 )odredjena je,retardovana Gri-
nova funkci ja Gza (E,K) »u sudtini,preko jednog beskonadnog
niza jednadina, jer komutator sa desne strane Jjednaline predstav-
1ja obi¥no retardovanu Grinovu funkciju viSeg reda ( jednolestié-
na Grinova funkcija se izraZava preko dvoéestilne,ova preko tro-
destidne itd.).Taj niz jedna¥ina prekida se u zavisnosti od tac-
nosti sa kojom Zelimo raditi i u zavisnosti od konkretnog fizickog
problema.

. Za odredjivanje srednjih vrednosti proizvoda operatora
pogodno je koristiti tzv.spektralnu intenzivnost.

Spektralna intenzivnost JAB moZe se definisati na sle=-
deéi nadin.Ako posmatramo vremensku korelacionu funkei jus

Fap (t-t')=<C A1) B(t)) (A.10),

koja u sudtini predstavlja statistilku srednju vrednost proizvo-
da 0peratoraA i B ,lako se moZe videti da vaZe sledeée relaci je:

(Bl AlD)y=| Tas(w) €74 4w (A1)

(AW) B(t')>=j Taglw) ePWe i) 4 (A.12),

gde: ‘
Iag(w) -predstavlja spektralnu intenziwvnost,koja je data jed-
naéinom:

Las(w)=7 2 (P38 £n) (A PV) e-&Px

X d (Ev-Ep-W) (A.13).
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U poslednjoj jednalini fy i Pu predstavljaju svojstvene funk-
cije i svojstvene vrednosti hamiltoni jana sistema,tj:

HPv=EvH (A.14),
Iz Jednalina ( A,411 ) 1 ( A42 )za }={=(0 dobija-

mo obi&ne srednje vrednosti proizvoda operatora preko spektral-
ne intenzivnosti:

(BoAw) =] Tas(W) dW (A45)
-do
i

{(AB) =J [Aelw) € WAy (A.16).
-00

Sada éemo izraziti retardovanu funkeiju Grina GR(t)
preko spektralne intenzivnosti,da bi se pomoéu te relacije mogla
odrediti sama spektralna intenzivnost.

Polazimo od retardovane Grinove funkei je:

Ghe(t)= O (LAW),B0])= O {(At) Bor) -
~(Bo) ALt}

'Na osnovu relacija ( A.44

(A.17).
) i ( A.12 )dobija se:

Ghe t1=0) [(#-€W) Tasw) €W S (A.18).

Ako iskoristimo sle deéu reprezentaciju

et' _ It g e
Blt)= je Jw)dt' m]dEE%E ,
—t
i u jednadini ( A 48 )predjemo ga Furi je 1lik retardovane Grinove
funkei je,dobi jamo-

B(4) funkeci je:

~ o i 1
G;’%s(u))=ii(e'f5‘”-4) Y ] (A.19),
Sada se moZe odrediti realan i imaginaran deo Grinove
funkei je,pomoéu relacije ( 26.16 iz [6] ).Ovde je od interesa
samo realan deo Grinove funkeci je,to zbog toga jer nam on omoguéu-
Je direktno odredjivanje spektralne intemzivmosti Tap(()) .
Ovaj realan deo retardovane Grinove funkcije iznosi:
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Re GAa—- j e PO T ppi T (W-W')=

=2 (e ) Ing (W) | (A20),
odavde je:
~R
Tae=2B80% © Loda je W0 (A.2).

Za slulaj kada se posmatrani sistem nalazi na apsolut-
noj nuli ( T=0 ),tada [b=c0 , a eBPW_ () i spektralna inten-
zivnost dobija jednostavni ji oblik: |

Ine=—2Be Gls (A.22).

U ovom diplomskom radu koriSéena je retardovana Grino-
va funkcija u obliku (pomnoZena sa—[ )t

Gi=-1 GR(4)
Gae(t)=-i O(t) CLA),B(]) (A23).

Veza izmedju ove retardovane funkecije Grina i spektral-
ne intenzivnosti IAB(UJ) nalazi se na isti nadin kao i za pred-
hodnu funkci ju,stim 3to je sada za nas od interesa imaginarni deo
Grinove funkci je, jer nam za ovu retardovanu Grinovu funkei ju

'?qe,( w) omoguéava direktno odredjivanje spektralne intenziv-
nosti Iap(l) -Spektralna intenzivmnost se sada dobi ja kao

Ins(Ww)=- i epw JmGhelw) , kada j@ W#0 (A.24),
odnosno na apsolutnoj nudi ( T=() )isti izraz se uproscava
Ias=-2 Im Ghe (W) (A.25).

B.Tenzor dielektridne konstante i retardovana Grinova
funkei ja eksitona

U ovom dodatku ukratko éemo 1210211:1 natin na koji se
povezuje tenzor dielektriéne konstante 61.3 sa retardovanom
Grinovom funkcijom eksitona,s obzirom da smo tu vezu koristili
u II glavi oveog rada.

Ako se kristal nalazi pod dejstvom transverzalnih elek-
tromagnetnih talasa,&ija jJe jaéizia elektriénog polja data relaci-
joms



_38._

Ewrb %'E“o exp (i [QF-WH) + k.e.
o | (B.A),
(Eo Q)=O

kao 3to je pokazano u ( [8] )moguée je tada,zbog relacije
[).Ci::(),
definisati transverzalni tenzor dielektriéne konstante
o

odnosno preko elektriéne polarizaci je:

(Pl {EAWQNE, oy (([GF-WH)the] (B

U poslednjem izrazu data je srednja vrednost elektrilnog momenta
koji se indukuje u kristalu pod dejstvom elektridnog polja (B.A).

Operator uzajamnog dejstva kristala sa poljem (B.1) u
koordlnatnog reprezentaci ji ima oblik:

Vin=-2£-¥ (R, exp (iLQ(R-FR-wH)PA+he}  (B3),

gde je: __

/_\.o=-zlc o -amplituda vektorskog potenci jala;

YW i DA -operatori koordinata i impulsa svih elektrona mole-
kula u.&voru N $

M i € -masa i naelektrisanje elektrona.

Sada éemo operator ( B.3 ) napisati u reprezentaciji
druge kvantizaci je,preko operatora kreacije i anihilaeije eksito-
na.Uzmimo kao osnovno stanje |0) i samo jedno pobudjeno stanje mo=-
lekula |f) ;tada moZemo pisati (za dalje vidi [8] glava III):

VI =Wexp(-itwt+"t) +h.e (B.4),
gde je:

W=+EN B (<1 Fpni0yBM@) +

+<01e @™ Br 16> B e | (B.5).



Da bi izbegli uticaj nelinearnih procesa, koji se jav-
ljaju u momentu ukljulivanja interakci je predpostaviéemo da se
interakeija ( B.4 ) ukljuduje adi jabatski u beskonadéno pros-
lom vremenu.Zbog toga u izraz ( B4 ) uvodimo mnoZitelj exp(Mt)
gde je M—mala pozitivna veliédina,

U dugotalasnoj aproksimaciji ( QAdK 1 )moZe se
pisati:

F1e18RHEI0) = im Wi | TR0,

(Jf =-ulestanost unutar molekulskog prelaza,pri tome se operator
( B.5 )uproséava:

W =-WHN (E,dn [8*@-B -a)] (8.6)
gde je:
di=€ fFIrAI0) ~dipolni elektridni moment prelaza u mo-

lekulu.Uzajamno dejstvo ( B.4 )dovodi do promene matrice gustine
So=exp{pLa-%1]

i ta promena u reprezentaciji uzajamnog dejstva tada je jednali=-
noms:

LB V), 8], za £=1 (B.7),

pri poletnim uslovima

(84— -0 =5%.

Koristeéi se Hajzembergovom reprezentacijom dobija se:

ep=ehtg) etht

= (B.8),
V) =WHE) exp CiWE+Mt) +h.e.

gde jJje:
wtt)=—2%" (Eo dr)[BYG,H) -8B (-G,t)] (B.9),

a B@Gzt) =e'ttg@ e tHt (B.10).
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ReSavan jem jednaéiztle ( B.7? )nalazimo matricu gustine:
§(11=80 -1 [[V(5),30] d& (B.A1).
-o0

Pomoéu matrice gustine ( B4 )mo%e se srednja vrednost
operatora elektriénog momenta u &voruN“kristala izraziti:

<-F5(ﬁ,t)>f=5p{§(t) ﬁ(ﬁ,t)} (B.42),
gde je:

5 = _Hél_ + - — i KA

PR, =35 & [B R ) +B(R, 1)l € (B.13),

Operator elektriénog momenta u koordinatnoj reprezentaciji ima
oblik:
pA=7 ePa.
Koristeéi izraze ( B44 ) i (B.13) i jednadinu ( B.12)
i uzimajuéi u obzir da je srednji specifidni dipolni moment kris-
tala (polarizacija),bez spol jnog polja, jednaka nuli,dobijamo pos-

le usrednjavanja:

e t
(Bl 1)y =LHE W j{<[Bfa,t), B@,8))-

2V W
~([B'a),Ba,8)1) exp{i[AR-

-WBEI+ME} dE+ h.e. (B.A4),

gde je:

(CB(EH),B*(@,8)1) = Sp {2 [B(GH),84@,8)}.

Uvedemo 1i pod znak integrala stepenu funkeci ju:

- S B

6)({‘B)== ’
0 ,t<(%

gornja granica integral jenja moZe se zameniti sa beskonaénoSéu.
Pri tome pod integralom stojade izraz,koji se svodi na dvovre=-
mensku temperatursku retardovanu funkeciju Grina za sludaj uza-
jamnog de jstva eksitona sa fononima.



~44—
Gr (G,t-B)=-1 Ot-B) <[ B(G,t), B*(a,am}
Gr(G,t+-8)=-10(t-8)<[BY@,t),B(T,5)1)

Sada se moZe izraz ( B 44 )napisati kao:

(B.15).

GIRAVE g‘flﬁj’ exp (il AA-wiX

xj{ 6r(@,6)-Gra,8)je “edg +he. (B.6).

Dalje se uvode Furije komponente vremenskih retardovanih funkei-
Ja Grina pomoéu jednaélne.

Gr(@,W) JGr(Q 51 e' %8s (BA7),

tako da konaéno za srednju vrednost elektridne polarizaci je,
uslovljene uzajamnim dejstvom polja poprednih elektromagnetnih
talasa sa elektronima dobijamo:

Prgn,=-IEd Wiro 5 1)-6tea-wx

xel@n-wi o (BA8).

Formula ( B.47 )uzima u obzir samo jedno pobudjeno sta-
nje molekula.Srednja apsolutna polarizacija kristala mofe se za-
pisati u obliku:

PRI=(PA, 0 +1peE e W e (g 49)

gde je:
[‘_')JJ -tenzor koji uzima u obzir uticaj svih ostalih pobudjenih
stanja molekula,

Sada se konalno moZe uspostaviti veza izmedju kompone-
nata tenzora 8"‘((1),a) i Furije komponenata vremenskih retardo-
vanih funkeija Grina za eksitone,pri uzajamnom de jstvu sa fono-
nimas

Exy-0xy = 4T oo A WE (6,5 1) -

- 6?(—‘@,—0))} (B.19).
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