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uvor,

Cilj ovog diplornskog racia je da se ispita da ii ki-

neiuaticka interakcija eksitona uovodi do stvaranja novih po-

budenja sistema i da se oceni uticaj ovih novih potmdenja na

f enomenoloske karakteristike kristala kao sto su ciielektricna

konstanta i koeficijent apsorpcije svetlosti. Tokom poniemitih

analiza bice koriscen uietod avovreiaenskih funkcija Grina, pri

cemu ce dekumplovanje visili lunkcija toiti vrsena na feazi Vik-

ove teoreine za Boze operatore, Sparivanje operatora vrsice se

i za iste trenutke vreraena i za razlicite trenutke vreinena,

Samo sparivarije po razlicitim trenucima vremena moze da nam da

odgovor na pitanje da 11 se u sistemu javljaju dopunske eksci-

tacije*
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GIAVA I

FHENKE LOVI IiKS ITONI

_§_!., Ospbine Frenke 1 ovih eksitona

Posmatrajiiio kristal u kome egzistiraju zone tj. ener-

getski nivoi elektrona u doticnom kristalu. Kristal se nalazi

na temperaturi od nula stepeni kelvina i takvog ga osvetljava-

rno monohromatskom svetloscu aovoljne eriergije da moze da posii-

gne elektrori sa nizeg na visi energetski nivo. Naravno pri torn

mozemo posmatrati jedan iiiolekulski ill jecian poluprovodnicki

kristal. Razlika kod optickog po'oudivauja ovih kristala posto-

ji i u daljem tekstu bice izneti ovi razliciti iiacini optickog

pobudivanja.

Razmatrajmo ,prvo, opticko pcTouciivanje molekulskill kristala

npr. opticko pobudivanje raolekulskih kristala antracena, nafta-

lina, benzola,plemenitih gasova i to u cvrstoia stanju, Holekuli

ovih kristala su jaki uipoli, izmedu ovih molekula deluje jaka

sila, tako da je ova interakcija dipol-oipolna. Potencijal ove

interakcije izmedu molekiila je:

I'll.

gde je: e-naelektrisanje elektronaj /yf. ffi -vektori kristalne re-
~r ~sL -H> _*.

setke^ iff , im , -velrtori dipola molekula. na mestu ^ , ^ u kris-

talrioj. resetki.Ova oipol-c-ipolna, interalccija opada sa treciia

stepenom rastojanja izraed'u molekula i ona iiaa dva dela koja su

mediisobno razlicita. Prvi deo zavisi od intcnziteta rastojajaja

i zmeCiu molekula i to je anali tick! deo dipol—dipolae interakci-

je. Drtigl deo zavisi od intenziteta rastojanja i ocl uglova. koji

vektori-Uipoli zaklapaju sa rastojanjem " i ^" to je neanali-

tick! deo dipol-dipolne interakcije.



Da viiilmo UaKo aaataju . , i.ttoiu Uo»1 -... Hi urn i

stala sa ovaK\i i u i « ' i v i n i join i fctutiilu luo

ekscitacije i o s l o up.-uhia .-.v <• (. i < > . I , reiilJ

energiju vecu od ru'/,!ik<- ener^ija LsAtttedu i

rgetska nivoa, Upaciiia svetlosi, pofuuuij. inolekul

prelazi sa nizeg na visi euerj.1,e t,;;U i iuv<>. niu njegovoi

stu ostaje supljiiia. Ovakav par eieJi t rou.~;,up ! j i u.i 01

lokalizovan u molekulu i naziva se Freni-u- i <>v ek; Lton,

Ekscitiranjem jeanog molekula menjaju se matrlcj

interakcije izmedu molekula i ekscitacija se si

nosi na ostale siolekule. Stvara se takozvani talar-

nja.Svetlost moze inace da ekscitira molekul na dva :

a/ efekat promene stanja elektroua u nolekulu,

b/ efekat promene stanja unutrasnjim vibra

u molekulu.

Pri ovom zadnjem efektu nastaju eksitoni koji se na.ziv<

vibrioni.Cvakvi vibrioni raigu nastati ako je upaclna si

ost male energije a to je infracrvena svetlost.fJrvc te

u optickom pobuctivanju kristala dali su Frenkel i Fajor:;.

Posmatrajrao sad poluprovoonicki kristal.Svetlost koja ,

na ovaj kristal izbacuje elektron u provotinu zonu a da M

se to ostvarilo energija kvanta pobudivaeke svetlosti

ba da je veca od energije zabranjene zone u oroH kristc

U popunjenoj zoni javlja. se supljina koja se ponasa kao pc

zitivn-o naelektrisana cestica.Elektron i supljina se pri-

vlace Kulonovom si lorn i kroz poluprovodnik ne tece struja

eve tiok je ova si la privlacenja jaka. Ovaj komples se pona-

§a kao neutralna celi.na i on se pom-era kroz polupro-o

Ski kristal kao rielri talas i taj talas naxoviwo ill i

cestica naziva se t:iu;i!on Vanije-Mota,
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Kada se raskine ova Kulonovslia veza eksiton Vanije-Mota pre-

staje da postoji,Elektron i supljina se sada krecu nezavisno

jeuno oci drugog i kroz poluprovocinik tece struja i to struja

elektronau provodnoj zoni i struja supljina u popunjenoj zoni.

Ovi eksitoni Vanije-Mota javljaju se samo u poluprovodnickim

kristalima.

Vidi se da je osnovna razlika ovih eksitona u smislu njihovog

aobijanja optickim pobud'ivanjem u tome sto kod eksitona Fre-

nkela par elektron—supljina indukovan svetloscu ostaje loka-

lizovan u saiaom molekulu, ciok kod eksitona Vanije-Mota komp-

leks elektron-supljina se ponasa kao neutralna celina.Inace u

energetskom smislu o'ba pomenuta tipa eksitona su vrlo slicni.

Energija im je reda velicine 3-5eV tj. reda velicine vidljive

svetlosti koja ih indukuje.

Medutim, bitna razlika ova dva tipa eksitona je u velicini nji-

hovog radijusa, ako ih shvatiino kao kvazicestice sfernog obli-

ka.Frenkelovi eksitoni imaju aiali radijus, reda velicine nek-

oliko angstrema.Eksitoni Vanije-Mota iinaju radijus innogo vcci

moze cak da bude i nekolilco raikrona.Zbog medusobiie sprege EIO-

lekula, pobudeno stanje ce uticati na ostale inolekule.Deeksc-

itacijom stvoreni su uslovi za riovo pobucienje.Ekscitacija se

prenosi sa jednog molelcula n,i drugi molekul /sa suseda na su-
o

sed/,Inace vreme ovih eksitona je reda lo s.

Moze se zakljuciti da se kroz posma-trani kristal prostire eksi-

tonski talas i posle nekog vremena At. svi molekuli su pobude-

ni.
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§2,T Zakon disperzi tj_e zn eJiJitoni 11 Imi umlJK

Ovde ceino ia.lo/, U, i uispcrziju Fr< ikol

eksitona koji nastaju iskljuSivo usletl > n < • ! ; , • < •

ona. u inuividualnim mole-ail hiuu U zuvii no l > o< r-

masu eksiton imati zavisi kakvu ce disperi i

stalu imati.Ogranicivsi se ua molekul! k.i \ L v S t a J u

na proces opfcickih pobuaivanja n j c ( i r , o v i ) - L <

ma, hai.il 11 on i j an ima o "b 1 i k:

n n n "*
gde je n o7 -haniiltoni jan izolovanog ;uo j . o ju i ' l u Hi . <

Vrfm -matricni element operatora aipol-uipoine i n

Ako ovaj hamiltoni jan pretistaviiao u reprezento,ci j i

ntizacije preko Fermi operatora kreacijc j ani .^ila

rona na zadatom cvoru resetke u kvantnom stanju .f

dato/ on ima sleciedi oblik:

•T +

P' r f rgde t, > T2 , T5 . i T4 predstavlja sloip kvantni
.j.

6/̂  -operator kreaci je cilektrona na cvoru n

Qfff -operator anihilacije elektrona mi.

Svojstveni problem hamiltonijana je:

-energija izc = .

^ jaua I • • ovanos

Qvi. matricni elementi L-nyr , yrfm op. ratpra , .

ojstveriira funkcijama operatora Hn

I



-6-

/-™v- /"""•'

gde d uffi d urnpredstavljaju elemente zapreinine proctora ko-

ji zauzimaju molekuli na uiestiiua r> i n*1 . Vazno je napomenuti

da ovaj posleanji integral mo 2 e mo slivatiti kao integral po be-

skonaenoj zapremini, jer talasiia fimkcija. f brzo opcicla sa ra-

stojaujeui.Pri daljoj aiializi, ovog hamiltoni jaiia, predposta-

vimo ua se elektron moze iiaci samo u ova stanja.Dakle nionoh-

roiaatska svetlost koja pada na doticni kristal moze da po"b-u-

auje elektron saao u jednom stanju.Ovo stanje okarakterisimo

Tindeksom (/ . Tada na svakom molekulu eleiitroni iiiiaju na rasp-

olaganju saino uva stanja.Ovo je takozvana seiaa sa ova nivoa.

Osnovno stanje obelezimo sa indeksom 0 a pobudeno sa inueksom

0 .Ako fotoni nisu mononromatski , ova sema je opravdana icada

rrsu ostali moguci nivoi eneorgetski jako razliciti od nivoa i »

Ovakav elektrdinski hamiltoiii j&n sa dvocesticnici interakci jama

nije zgodan ni sa mateinaticke ai sa fizicke tacke gledista,

Naime eksiton nije polmdeii elektron, vec kvant pooudenja po-

smatranog molekula, kristala.Zbog Faulijevog principa na sva-

kom molekulu /uz gornju pretpostavku/ mogu se realizovati sa-

mo sleaeca Icvantno-raehanicfea stanja:

10 i% * }
1 2.4.

2i'bog matematickih a vise fizickih razloga umesto elektronskiii
•A-

operatora /Fermi operatora/ C/n7 iUrT* uvodiiao Icvazicesticiie op-

eratore Pf? i In .Njih definiseiao na sledeci nacin;

pn> = aVt a n>o ; P_> = aV0 a ̂  I *• $•+-
Njihov fizicki sruisao je u slecSecein: operator rny odgovara

procesu kada elektron nostaje a osnovnom stanju i pojavljuje



/se u ekscitovanora stanju 6 . Gvaj operator kreira kvant eksc-

itovarija /pobudenja/ molekiila pri ceuiu je energija ovog kvan-

ta £ r?fi"-Ln'0 -Operator rr? opisuje proces u kome je iscezao
rr~

elektron u ekscitoyanom stanju L i kreira ye u osnovnom sta-

nju O.Ovaj operator otlgovara procesu unistavanja kvarita eksc-

itovanja sa energi jom Ln'C — EnO . Dakle ovaj operator unista-

va /anihilira/ kvant pobudenja, Inace ovi operator! ' ̂  i rn>

su Paul! operator!. Gni preustavl jaju neku sreuinu izniedu Fer-

mi i Boze operatora, Izvescemo komutacione relacije za OVG

Paul! operatore koristeci se pri torn komutacionim relacijama

za Fermi iBoze operatore. ijauli operator! su ideriticki jednaki

nuli u f'ermionskoffl pociprostoru Oi , dok u podprostoru ̂ z delu

ju na funkcije staiija i to tieluju tako s to daju uvek furikcije

iz tog podprostora. Dakle iskl jucivanje podprostora je opravd-

ano. Hamilton! jan 12.2. je forcmlisan tako da vaai u pociprost-

62 .U ovom podprostoru va£i sledeca rclacija:

Na osnovu relacije 12.6. i na osnovu koniutacionih relacija za

Fermi operatore

?; a s?

imamo komutacione relacije za Paul! operator i=jK
,

-- Or,

-«: / ;
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Vidimo da za. jedan cvor resetke Paul! operator! se ponasaju

kao Fermi operator! tiok za razlicite cvorove ponasaju se kuo

Boze operator! .Ako kristal ima centar inverzije i ako se taj

centar inverzije poklapa sa centres inverzije izolovanog inol-

ekula, svi matricni element! yj? ffi (f, |-f2,fj,£, ) ^oji isiaju broj

indeksa neparan su jecinaki nuli.Hamiltoni jan uiora l>i t i inva-

rijaritan u oono.su ria transf ormaci ju F — v —f , Da vidi:ao koji

su clanovi , iz ham! 1 ton! j ana, u kojeni je paran toroj indeksa

razlicit od iiule.Naravno pri toai moraiiio uzeti u obzir da iuo-

eksi f tnogu uzimati sarao dve vrednosti i to: 0 i 'i ,

Prvi slucaj je Kada su svi indeksi nule ili svi iiuaju vrectnc

st L . L-rugi slucaj je kada 77 i ^ iinaju vrednost 6 a 73 i /^

vrecmost nula iol3rnuto, ai^o /3 i -f^ iiaaju vrednost nula a /^ i

vrednost i .Tree! slucaj je kada T^ i /, imaju vrednost L a

i /j vrednost nula i obrnuto a^o 4 i A ii:i£-3u vreanost nula

f 2 i vrednost ^ .Ako haiisiltoni jan 12.2. Koristeci se ovima 2

naveder.im usloviuia ^ao i relacijama 12,6. i 12.8. razvijemo u

torn slucaju iuiaino hauiltonijan izrasen u kvazicesticnira Paul!

operatorinia

Ovaj hamil ton! jan smo uprostili koristeci se izvesnim oznaka-

ma. I to :

H0 - K [F^o + i 1/^0(0,0,0,0) ] ; vo'fatf - Z
n

A -
rn rr>'
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Posto su svi molekuli Itristala med'usobiio identicni tacia £_??*£

L-n'O a t ime i /\e zavisi od indeksa res'etke.Katricni elem-

ent! sa neparnim inaeksiiaa jainaki su null.

U dal jem radu vrsicemo analizu hamiltouijana datog relacijom

12.9. Zauienicetno prvo Paul! operatore u hamiltonijanu I2*9»

Boze operatorima po priblizriim formulauia;:

4 - 4 - L ; ' -f- 1 9 j i

I r\=--' \^) n fy n f \^~\ rv7 ) r n u-^ n

Naravno ovakva prosta veza izmedu Pauli i Boze operatora uno-

ci u daljnji racun izvesnu gresku.Ako je broj ekscitiranih mo-

lekula u kristalu veci i greska je veca.Tacne foriuule za ovaj

prelaz Pauli na Boze oyoratore izgledaju ovakoi

_f _r

razvijajuci ovaj clan Fn'Tn'~/„ f-ft/)! î n* L̂ rv dobijamo pribliznot

Na osnovu formule 12.12. vidi se da."broj pauliona rff 'pn> do-

Tjija pravilne indekse 0 i 1 sarao onda kada je broj bozona je-

c'nak 0,1 i 2.2>a K=3 doT;i;jarao nepravilari rezultat za "oroj pau-

liona //r /7J5'.'Naiffie mosie se reel da je ova priblizna. formula

zaraene 12.11. dobra samo onda dok je broj bozona mali tj. uok

je slstera slabo ekscltiran.Ovakva zaoiena operatora pripada Bie-
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-to(m priblizne druge kvantizacije. Autor ove uetode je Bogo-

1 jubov. Fizicka sustina ove metode je u zameni sistema jako in-

teragujucih cestica sistemaw slabo iiiteragujucih kvazicestica*

Medutiiit nietoci priblizne druge kvantizacije se ne sastoji saiao

u ovoj zameni Pauli operatora Boze operatorima vec i oubaciv-

an jem clanova cetvrtog recia kao i clanova vis eg reda po Boze

operatoriina iz hamiltoni jana.Cvi claiiovi cetvrtog reda kao i

clanovi viseg reda ciolaze usied razlike izmedu Pauli i Boze

komutacionih reiacija po Boze operatorima.

Hamiltoni jan metouom priblizne druge kvantizacije ima oblik:

H =
Izvrsimo Furije trans f ormaci ju Boze operatora

Iraajuci u vidu ovu Furije trans f ormaci ju Boze operatora hami-

Itonijan ima sledeci oblik:

Ovaj hamiltonijan ne odrapava totalni broj cestica <^

ocnosno kvantno raehanicki /,^>™J * & .Ovako dobijen hamilton-

ijan /Ird.15./ mozemo dijagonalizovati prelaskoin na nove Boze

operatore ®t \o na ovaj nacin:
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E>r= U r t? V? £e ^
I 2.

/ovo je takozvana W trans foruaci ja Bogoljubova/

Funkcije U£ j. l/f* su trans formacij one funkcije i po pretlpos-

tavci £u realne i parne.Po irebno je, med'utim, da za ove transf

ormaciorie funkcije U. i I/ postavimo uslov kanotiicnosti i ta-

da ce oiti 6̂  Boze operator, OTarazujmo kornutator /JB>£~>,

risteci se relacijpm 12.16.

, B+ - "V #r
Dakle da bi g-> i ^_> till Boze operator! potrebno je da

pa viciiiiio da je uslov kanqnicnosti za funkcije LX i . v sled-

I £•.
eci :

jer je u J7 ~ _/ *^a "°i <-'Ol)ili hamiltonijan uzimajuci u

obzir nove Boze operatore ubacinio relacije 12.16. u hamilto-

n 1 j an 12.15. P a d o b i j aiao :

r) t u'r Yr/; r

U ovom hainiltonijanu figurisu ineki neciigagonalni clanovi pro-

porcionalni fc/" b f^~ bJ nvf »Da bi se n j ih oslolmdili izieanaci-
C -̂O' L' [x

rao koef ici jente koyi stoje uz njih sa iiulosa.Tuko clobi. iamo:.
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A ur u vt f 6
Lobili sine sistem jeunacin& koji lako mosLemo resiti i resenja

tog sistema ocigleono &u:

_ _ J/TA + JLP .

Ubacimo li ove formule u liami Itoni jan 12, lo. aobicemo clijago-

nalizovaui eksitonski hamiltoni jan.Njegov oblik je:

r i j?.
U claljem ractu /koristiceiao hami Itoni jan u OVOHI obliku/ trazi-

cemo zakon clisperzije za eksitone u harmoni jskoj aproksimaci jm,

Inace zakon c.isperzije za eksitone u harmonijskoj aproksimaci ji

nalazimo kao parcijalni izvoc ovog hamiltoni j ana po

Vazno je napomenuti da isti ovaj rezultat mozeino aofciti i pri-

menora generalisanog Vajlovog Identiteta, all taj postupak ne-

cemo ovtie tretirati,

Velicina l\e re da velicine 5e¥, sto oogovara energiji upa-

dne svetlosti, ook PU oL i ID reda velicine O'̂ l oyoieV.
.

Na osnovu ovog koren u jednacirii 12.21. razvijemo u red

eKS
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pa je:
•2-

Fi- = A*-»
Dakle priblizuo zakon cisperzi je za eksi tone u harmoni jsko j

aproksiiiiaci ji je:

£T- JA
Da bi ovaj zakon t.isperzije jos bolje razumell izvrsicemo ne

ke pretpostavke i to:

-Ograniciiao se na kristal sa prostom kubnom struktu-

roin /iiajblizih sest suseda/ aprokt imacijoiu naj"blizih tusedai

aproksimaci jom talasnih vektora.

-Da je u o<L ̂  i Ijt vazan sarao analiticki ceo operato

ra dipol-ciipolne interakcije.

Tada je:

T

cos txct + c v s t d + c<?,s

gde je d-konstanta resetke a oC ̂ i _9^matri cni element i za

najolize susede.mbacimo li relaciju 12.23. u izraz za zakon

cisperzije eksitona u harmoni jskoj aproksimaei ji 12.22. iKai^o:

-A +/I

live demo li ozriake

tada mozenio zakon d i spe rz i j e za eksitoiie u hariaoni j sko j apro-

ksimaciji pisati u sledecem o'bliku:



Ee.s ff) '-'A 4-

Zm'-
I 2:15;

d>

Efektivna masa /m/,koju scio ovue uveli umesto

zavisi oa kristalne structure tj. konstante resetke kao i oci

velicine i znaka meciusobne interakcije molekula.Naiffle vidi

i/, ove krajnje relacije za energiju ekoitona aa se eksiton u

oblasti nialih talasnili vektora /impulse/ ponasa kao cestica

sa efektivnom ma sow m*ciji znak zavisi od natricnog elementa

.Ovakav Slobodan eksiton iina kineticku energiju oblika:

t .Po Klasicnoj optici, ako je niatricni element cL'.

-m
da je efektivna mas a m*eksitona negativna tj. svet

stalu ima negativnu disperzi ju. Ako je ,meuutiui, oL

je efektivna masa ai^eksitona pozitivnai tada,koristeci

rniinima klasicne optike, svetlost u kristalu ima pozitivnu

disperziju.To je takozvani kvadratni zakon disperzije.

Graficki zakon aisperzije za eksitone u harmoni jskoj aprok

maciji prikazuje se na slefleci nacin:

Ako posmatrarao kristal sa njcgovim podresetkama
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cia eksiton u jednoj pouresetki imaju pozitivnu ciisperzi ju,

dok eksitoni u urugoj pociresetki imaju negativnu aic-.perziju.

Ova pojava cla u kristalu sa eve pociresetKe iiaaaio civ a tipa ek-

sitona t,j. dva tipa eksitonskih zona naziva se Davidovljevsko

razcivajanje zona.Sirina ovog razdvajanja je u stvari Furije

lik interakcije izmedu molekula dve razlicite podresetke.

Na kraju tre"ba reel da eksitoni imaju i "gep" zakon disperzi-

je ciji je I'izicki sruisao energija pobuiiivanja izolovanog mo-

lekula.
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§"$• P o1ar11on i

Do sada siao razmatrali kristal u teoriji eksitoxxa tj.

razmatrali srao opticke ekecitacijo, naravno elementarne, ciji

je karakter definisan samo hamiltonijanom kristala.Da su ovak-

va razmatranja eksitona idealizovana za opticke ekscitacije

kristala predpostavio je Fano 1936.gouine,sto je i ek^perime-

ntom potvrdeno.Naimo eksperimentalno je failo uokazauo da se

pored ZiJiona disperzije za eksitone pojavljuje jos jedan za-

kon disperzije i:oji je veoma si lean zakonu oisperzije za eksi-

tone. Ovaj zakon oisperzije eksitonska teorija nije tiogla obj-

asniti.Ovakav problem so mogao resiti jedino uvodenjem nove

kvaziceEtice.Hopi'ild 19!37.gotiine ciaje ideju da uLiesto ek.-ito-

na i fotona u kristalu postoje hibriune: ekscitacije koje pre-

dstavljaju smesu eksitona i transverzalnih iotona*

Agranovic 1959. godin,. daje kompletnu teoriju ovih hibridnih

ekscitacija i naziva ih polaritoniraa.Medutim, ponekad i danas

u literaturi i'otonski i eksitonski/eksitoni/ sisteoii p-osma.tr-

nju se odvojeno a medusobna interakcija se sraatra za malu pe~

rturbaciju sto je pogresno.Pogresno je, jer interakcija foto-

n-ek?iton iraa red velicine kao i energija saraih eksitona tj.

fotona te ne moze da se slivati kao perturbacija.U doraenii fo-

ton-eksitori rezonance pojavljuje se s-ingularitet u svi D t'izi-

ckim velicinama I?oje karakterisu opticki: pojave.Postojanje ov-

ih singulariteta mi ne mozeiuA ukloniti.Prilaz problemu optic-

kih ekscitacija u kri?talu eahteva liorekciju hamiltonijana.

Lorekcija hamiltonijana sastoji se u tome da vec pozviatom ha-

railtonijanu kristala dodajerao irainiltonijan interakci (e < :,sit-

on-i'oton i hamiltoni jan yolja transverzalnih i'otona.Ovo je

takozvana polari tonska reprezehtacija.
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Uziiaajuci u obzir navedene korekcije, hamiltoni jari ima sada

ovakvu formu:

\iror = Hits +Hfet+ Hint J-Mos I 3.1

gde HeKs-predstavl ja hamiltoni jan eksitouu koji je dat u pre

dhounorn paragrafu /formula I2.9./.

Pod hamiltoni janom kristala se podrazumeva zbir eksitonskog

haaiiltoiiijana i hamiltoni jana osnovnog stanja, Hamiltoni jan

polja transverzalnih fotona fj-foi iwa sledeci oblik:

gde je: C-brzina svetlostiuo -transverzalni vektor svetlosti,

4 -oznacava dve traiisverzalne grane polarizacije a V̂ î ^ su

operator! anihilacije i kreacije fotona. U hamiltoni janu polja

transverzalnih fotona ispusten je clan.j7.5r ft^i"/ tj. ntilta
' a

energija oscilovanja elektromagnetnog polja. Lakle kompletnom

hamiltoni janu tj. totalnom hamiltoni janu Ootaje nepoznat deo

harailtoni jana interakcije izmedu fotona i eksitona.Ovaj opera-

tor interakcije je vrlo interesantan.Donjega se ;noae doci ra-

zinatranjem ponasanja elcktrona u elektromagnetnom polju.Bo nje-

ga mozemo uoci na ovaj nacin jer su eksitonska po"budenja u st-

vari pobuuenja elektronskog pod a i sterna u posmatranom kristalu,

a yolje fotona moze da se okarakterise vektorskim potenci jalom

elektromagnetnog polja. Mo ovo nalazenje hamiltoni jana intera-

kcije izraeclu fotona i eksitona izlazi iz okvira ovog diplom-

skog racia te ovde nece biti razraatrano,
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GLAVA II

NELINEARNI it,FEKTI U SISTiMU EK3ITGNA

§ I . Kinema t 1 cki^ la

U svojirn radovima iz teorije magnet izma Da j son- je

tvrdio da kinematicka interaiiei ja eksitona koja je posledica

specif icnih komutacionih relacija za spinske operators, moze

da dovede do stvaranja dopuntkih nivoa u odnosu na spinske ta-

lase i to u oolasti malih talasnih duzina.Ova Dajsonova iteja

nedavno je proverena i pokazano je da kiiiernaticka interakcija

spinskih talasa moze da stvori n.ova ipoliudurija koja igraju ve-

oma znacajnu ulogu u okolini temperature prelaza u feromagne-

ticima.Posto Frenkeiovi eksitoni u kinematic! n potpunosti od-

govaraju spinskim talasiraa, logicno je pretpostaviti da kine

maticka interakcija ektitona takode inozc da stvori do pun ska

pobudenja u odnosu na ona koja su opisana u prvoj glavi dipl-

omfkog rada.

Ovde cemo analizirati osobine till dopunsL'ih nivoa u '<

eicsitona, koja ceiiio u daljem teastu zvati kineiaaticki aivoi.

Pocicenio oci hamiltoni jana e,- G! (oiiniiog si sterna za dvo atoms leu

eksitonsku semu, kada su eltsitcms'ii operator! Paul! operator!.

Ovaj hamiltoni jan ima oblik:

n nrt n m
n

/ ^ _-> - J frf h' » iJn'rrf i J r f n ? <*- n' n '^ n n
v^-n m

: I ii

Pauli operatore izrazicemp prelto Boze operatora B na sledeci

nacin:

a.
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Ako predemo na Furije likove Pauli i Boza operatora dobicemo

na osnovu II1.2. slecece formale:
„*•

113.

gde tu *C i ̂  talasni vektori.

Egzistencija dopuuskih nivoa ispitivacemo analizirajuci Grin-

OVIJ fUHivCijU

Za funkciju na osnovu opstih pravila Grinove funkcije mo2e so

napisati sledcca relacija:

/£?

gde je C^ Furije lik komutatora operatora ̂^ sa hamilto-

nijanom II1.1.

f)~>
AKO u jednacinu II1.4. zamenisio vrecinosti ̂ ^ iz. 111*3*

izvrsiiuo, na bazi Vikove teoroiae, dekumplovanje visih bozons-

kili funkcija ('.rina, pri ce.rai sparivanje operatora %rrsirao i za

i.sta i za razlicita vremena i zanemarujeiao irvadrate eksitonskih

koncentracija, onda na;.!< se ITl.^. -:roai na:

U jeunacinl 111. 5. upotrebl jene sn sleciece oziiake

A- (' n/+ //''?JT J 01l-^\ a^)
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/ vr < < ? / - - 2.
v m ^ rr?

| I
Ak6 jecinaoinu III. 5. iteriramo uziiaajuci za nultu aproksima-

A

gde •/ oznacava glavnu vrecinost integrala, dob ij (?.:..;, o :oiiacno

_ , , _,
I T-wfr^-uf-zsK ' , t * f *- -

Ako uzmemo priblizno (JU'g> - /^> onda vidiino da. Grinova funk-

cija III.8. inja pol L=/\-4- J oLjf sto je pozriaii zakon disperz-

i je za eksitonc iz prve glave./-Jco clan u velikoj zagradi ana-

l a ziraiao vidimo da on moze da da dva pola, pri cemu je jedan

uslov

i drug!

fr 11
Uslov III.9. daje nam jedan pol.Posto je resavarijo ovog uslova
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oiatema-ticki neizvodljivo Dez upotrebe racunara on, je resavan

za dva graniena slucaja i to za slucaj malih talasnih vektora

i za slucaj talasnih vektora biiskih kraju Briluenove zone.

U olblasti raalih talasn ih vektora ovaj zakon aisperzije glasi:

n CT 0 i*% '2.m j Z*n

Dok u oblasti velikih talasnih vektora dobijamo:

I ill
Ovde su oL i r J matricni elefflenti rezonantne interakcije za

y /2> ' — •"•najblize susede a ?-~r" i /̂ ^ -granicni vektor Briluenove zone.
ot «/

Uslov IIl.lo. moze da se resi za sve talasne vektore i daje

energiju: i
-?>-

Kao sto vidimo kinematicki eksitonski nivoi imaju konipleksne

zakone disperzije a to znaci da im je vreiae zivota konacno tj.

da se tirzo prigusuju.

Za slucaj malih talasnih vektora Grlnova funkcija moze se pi-

I
sati u obliku:. T] \ ii J.o

K

gde je:

•> -,
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U slucaju velikili talasnili vektora, Grinova i'unkeija ima oblik:,

, _ 2 _ i

g d e j e :

I LIB.

Ako u formuli 111.14. prederao sa onergija na frekvence ontia

mozemo pisati

£ f X *- ^

2-ir IJL-JI, ji'jii. A-ji
ovde su upotrebljene sleclece oznake:

2

Z

r
/?

*

(A*-JL,}(JL<-JL$ '

3

0 J-\J O

Formula 111.16, koja vazi u oblasti velikih talasnih vektora

moze se napisati u obliku

L L



Ovde su upotreoljene sledece oznaker.

+ J .

Ako analiziraiao formule 111.19* i 111,21. vidimo da je imagi-

iiarni deo ucestanosti kinematickih nivoa reda velicine —j~~ .

/ jn~^
Posto je oLr^'^ erg-a izlazi da, je vreme zivota kinematickih

nivoa reda y/

11
Kao sto vidimo dopunski nivoi u ounosu na nortualni eksitonski

nivo cije vreme zivota iznosi id" s imaju mnogo kraci zivot,

ali zato veoma mnogo mogu da uticu na apsorpcione osobine kri-
/n

stala.Osim toga, posto je prigusenje reda cL a ovo reda lo er-

ga izlazi da zftog prisustva kinematickih nivoa sirina apsor-
-/

pcionih linija u eksitonskom spektru iznosi oko 5oocm a to je

u punoin skladu sa poznatim eksperimentalniin rezultatima.
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§2, Opsta lormula za^tjjiizoi^ie^ektricne konstante

Ako u elektrowagnetnofli polju neroa spoljasnjih nae-

lektrisanja, a p o ^ t o j e spoljasnje s truje, onda u;ozeuio posma-

trati sledeci par aktueInih Kaksvulovih jediiacina:

4Irot

if- -^rOt

Osim toga materijalna jednacina i-redine glasi:

D, ?r,
oL

/ponovljeni indeks oznacava sumiranje po torn inoeksu/

Ako predemo na Furije Komponente

o (/ a

Jednacine 112.1. i 112.2. mozeino zameniti

77* fT > — -t^ 1^ • - - 4"
K. x r> (w* ̂ J ' r*

->

> •„ :•<-:(=
Kombinujuci jednacirte IT2,4. d'o'bi jamo:

-4

.-> :--":\ . L

UU^

^/>> l

U ovira -jednacinamab//x( ^'w//1e tenzor rli e i ektr iCne koristante



-25-

Ako skalarni potenci jal /ff*•£ y-^onda je

.) „fl
pa je :

A
,%.

/
i K.

/

Tako nalazinio:

x
Fenomenoloska velicina nj_ i^^ LU; jednaka je siatiatickoj srednjoj

n e*̂ >vredrioeti operatora j-f, ^jCjmako jo energetsko polje perturbo-

vano spoljasnjim strujama. Interakci ja sa spoljasnjiin struja-

ma data je sa:

Jfa osnovu ovoga je:

a

Ovde simljol <̂  N osjnacava spur statist .•• trice, a

Hi(r^x/predstavlja vektorski potencijal kada sn spoljasuje

struje odsutne iO.'"t;J je S-n;atri ca.Operator 1 j

hronoloski operator.

^Ako i2.vrsiijao razvoj S-mat rice linearnu po inte.rakci ji, on da j

Ako ovo zamenimo u 112.9. onda, posto 3&<^.Hj {^^j "/" •- ̂  ^'°~

bi jarao:
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A

-C70

U homogenoj sredini kada nema spoljasnjib polja zavisnih od
A ',-/ A

vremena
A <—/I A

T fl (^l\ fr*'-A i i \> -̂ '.i. jI In / l ' J ' J jn /y '*•'/ /ne zavisi oa r,r,t i t pojedinacno
L *• '

vec ocl razlikc r-r i t-t.Zato eemo uvesti oznaku
A r— A

Izvrsimo Furije transforraacije:

r

rr
L,

Zamenom 112.13. u 112. 1.1. nalaziBio:

'S. Lii
Integral na desnoj strani jednacine resava se

f~"

cinu66 /~y6 Uod.r iKio malu vrednost-^^ pr.l ce

Tada imamo: / r\1//
^•i^fiU- JQ f ii,(UJ~JL'~ J .-,'•

Ji'C -^Jo/i'C = > - -
-00 ^.oO

toko sto ve.Ii-

-co

-,/?^'cf}

( _ --

- f 6/V

TT ?Hi L.l

Tada je:
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Uzmimo sada

pa se II2.l60 svocii na

Posto je:

.
i ako na ovu jednaclnu primenimo s leva operator ̂,2. /a/, o/1 ' »

onda cemo na osnovu 112. 6, dotoiti novu funkciju koja ce "bit!

izrazena preko komponente jacine elektricnog polja.Ovakvu fu-

nkciju je neophodno uvesti j er ona ne zavisi od kalibracije

potencijala tj. kako se to kaze ona je gradijentno invarija-

ntna.

) \ / / _i ' )

) - 2 Uy/-i -t /
/

S druge strane je

/9

X
**(?»- r")

-A:

Pa sledi:
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—

P.rema tome iwarno da je

Posto siao rckl i da

Zamenom 112.7. i 112,21. u 1.12.22. nalazimo konacno:

0

Jh A - r ,
Posto velicina t-1/ /V ' ' sadrzi it sebi tenzor dielektriciie

konstante ( j /n i^ ;^ jetinacinom 112*23. :?3io dobili vezu 1 znie-
ot ' J)

du tenzora dielektricne konstante j Grlnovc fimkcije elektro-

magnetnog pol ja 17̂ /3 (K, UD) . Grinova funkci ja L?/ A [̂ 7̂ 7 rnoze se

izraziti preko eksitonskih fi;nscija Grina o kojima. je bllo rt;

ci u prethocinora paragrafu.:

Komponente jacine elektricnog polja ruogu se izra.ziti preko ek~

sitonskih operatora JjK i

rr o o/

I
Posto za Grinovu funkc i iu vazi zal\on odrzarija i rapulsa i one

su pa me i'unkcije ori impxilsa tnozeiuo pisati :na ocnovu rt-lacija

IT ?
112.24. i TT.2.19. da je; Jj L.

^ ' ^ * r *^+

- B a- (l') B j? ft ̂  £ -e. /i) &* ft1) -2,.* 4') &-K,
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Po definiciji dvovremenskih funkcija Grina iiaamo

< t [MlUi-EvMbi? to > -«

Alco predemo na Purije komponente
f̂-M')

Konacno dobijarao:

Zamenom 112,20. u 112.23. dobijamo

•JL(b
I

Poslednji dobijeni izraz predstavlja vezu izmedu raakroskopske
,_> x

< " • ' / koja'u|se"bi sadrzi tenzor dielektricne kp-

(^<7 UJ/ 1 makroskopskih velicina kao sto su eksttb-

nf: ke funkcije Grirui<̂ Dĵ f̂l)/£)(?l*v//̂  »^^ ovaj nacin

u stanju da teorijski objasnimo ponasanje dielektricne konst-

ante, jer eksitonske funkcijc Grina opisuju mikroopticke pro-

cese u sisteum a ovi se oput raogu definisati na liazi mikrote-

orijskih kvantnomehanickih rasudivanja.



Na osnovu formula iz prvog paragrala druge glave gde
4*

su date cksitonske Grinove funkci je <̂  Sj^Hl 5i?lM ///? i £o~

riuule 112,29. Hioze se naci tenzor die]ektricne konstanta.iCa-

rakturistike ovog tenzora bitno zavise ou karakteristika ki~

ncrnatickih polaudenja.Analiza tenzora dielektricnc konstante

na osnovu izraza dobijeriiti u prvom i u drugoni paragrafu ove

glave veoma je glomazna, niada eleniyntarna, pa detalje racuna

neceino navoditi.Navescemo samo neka karakteristicna uprosce-

nja koja su bila koriscena pri dobijanju zavrsnih rezultata.

Pre svega smatralo se da je prostorna disperzija u sisteiau

slaba pa je u tenzoru/]_, . (K }VJ) zanemaren deo koji zavisi od

talasnih vektora k.Osim toga pretpostavljamo da u i--istemu po-

stoji slaba anizotropija pa je uzeto da je tenzorZA

dijagonalan.Ove pretpostavke vode na:

?}LU)

IT

r
Posto u formuii 112,29. u imeniocu imamo faktor-Cx ,prilikom

integracije,konturu srao zatvori'li u gornjoj poluravni da ni

njome bili obuhvaceni svi polovi,Ovde je postojao "slabi pol"

koji odgovera obicnom eksitonskom nivou i par polova icoji t-u

/?,davali kinematicki nivoi.Oblik konture u kompleksnoj iyv ravin

je sledeci;

drug! pol

kinematickog

nivoa

prvi ?>ol

•vinematickog

n ivoa
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Ovakva kontura je koristona i u slueaju velikih i u slucaju

malih talasnih v ktora. Ispostavilo se da tenzor dielektricne
XV

konstante ima realni deo £,(^,W) i iraaginarni

Imaginarni deo predstavlja koeficijent apsorpcije svetlosti.

Znaci :

13.2.

Uz ove napomene i apsorpcije u oblasti malih talasnih vektora

dobili smo:

13.3.
Dok je koeficijent apsorpcije doMjen u obliku:

gde je:

I3.S.
Kao sto viuimo koeficijent apsorpcije ima gausijansku formu

po arguinentu ,J20 -fa} i predstavlja u neku ruku analog Urbah-

ovog pravila na apsolutnoj nuli.

U slucaju velikih talasnih vektora ciobijeno je:

gde je:

Kao sto vioimo u slucaju velikih talasnih vektora apsorpcija

je istog reda velicine kao i realni deo dielektricne konstante

sto se moze objasniti velikici prigusenjem kinematickih nivoa.



_T; n
J £f"~

ZAKLjUCAK

Rezultati diplouiskog rada mogu se reziniirati na sledeci

nacin:

a/Kinematicka interakcija Fr,;ukelovili eksitona dovodi do

pojave dopunskog kinematickog nivoa,

to/Ovaj nivo ima bitno razlicito ponasanje u oblasti ek-

stremno malih i u oblasti ekstre;aiio velikih taiasnih vektora.

c/Vreme zivota kineuatickog nivoa iznosi oko lo s pa

prema tome on miiogo krace egzi;itira u sisteaiu nego normalni

eksi ton cijj je vreme zivota oko lo?s.

d/Prisustvo kinematickih nivoa moz . se objasniti do

sada teorijski nedovoljno ot)jasnjt;n.o siren je linija.,koje izn-

osi oko 5oocm. Ova velicina koju smo nasli racunoui najcesce se

susrece u eksperimontima.

e/U o"blasti taalih taiasnih vektora tiielektricna konetan-

ta /tako cecio zvati realni deo tenzora dielektricne konstante/

i koeficijenta apsorpcije svetlosti se bitno razlikuje i po
, ,

veiicini i po zavisnosti od (jj ,

Treba naporaenuti da koeficijent apsorpcije iiaa gausijansku

formu i predstavlja analog Urba'hovog pravila za ekstremno

soke temperature,

f/U oblasti velikih! taiasnih vektora,zbog Jake apsor --

cije dielektricna konstanfta i koeficijent fipsorpcijc su jed~

naki po veiicini i suprotni po znaku.

Na kraju treba napomenuti da je ovde analizirana samo ovoni-

votska eksitoiiska seaia i pri lualiui koncentracijama elcsitona.

Generalisanje ovih r^zultata na multinivotske seme i na visoke
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konc^ntracije svakako je da.l.o jos interesantrd.ji teorijski

matcrijaljinozda objasnilo do sada nedovoljno objasnjene fun-

om^ne u kristalnoj optici.
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