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Uvod

Ovaj diplomski rad obradyje problem vezanih
stanja Frenkelovih eksitona i longitudinalnih fonona
umolekularnim kristalima. Poznato /e da postoje ve-
zana stanja ekscitocija istog tipa. Takvi su, naprimer,
bieksitoni ¢ bimagnoni, pri cemu pryi predstavioju ve-
zano stanje dva slobodna eksrtona a drugi vezano
starmye dvo spinska talasa.

Sama pojava vezanih stanja objasnjave se na
sledecinacin : Ako u kristalu ekscitiramo dvo centra
onda mogu te dve ekscitocie do se ponosoju na dva no-
¢ina. Jedan od mogucih slucojevo je oo se svaka od
nith prostire kao nezavison talos. Drugi slucoyj je da
se ta talosanja rezonantno veiu v Jjedan novi tolas
kofe se zove vezano stanje. Posto je za vezivanje ova
dva talosa potrebno utrositi neku energiju o&igledno
/e do je energija vezanog stanja mora da bude ne -
§to manja od sume energija dva nezavisna talosa.
Po fome se vezano stanje i rospoznoje i pri teor: -
Jjskom racunu i eksperimentu.

U ovom sluCaju razmotrode se moguénost
vezivan/a dva razlicita tipa talasa, od kojih je je-
dan opticko pobudenje (eksiton) a drugi kolektivna

mehanicka oscilacija kristola (fonon). So motema -




tiCke tacke gledista ovaj problem je tezi nego izra-
cunavanje procesa vezivan/o dve ekscitacije istog
tipa, i ne moze se egzaktno resiti. Resenje ce mo
ovde naci u aproksimaciji u kojoy se odbocuju dvoto-

nonski procest koji su statisticki molo verovatny.
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I 1. Fononi

Potencijalna energija kristala,ako su unjemu
dominantne clvoéestiéne interakcie,moze se napisati u
obliku -

- (T.11)

U=éL V(A-M): - o - e

nm

Aim su vektori évorova resetke na apsolutnoj nuli.Ako
se pak povisi temperatura afomi pocinju cla osciluju i
svaki évor resetke ce dobiti neki prirastaj Us Zj.

= —

Dobijeni pomaci , ako su mali, Ui i s obzirom na (1.1.2)
potencijalnu energiju mozemo napisati,posle razvianja

funkcije u red , koo :
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A, B=XYyZz
gde je U3 -projekcija (7 na Xosu.Funkcija V(i-m) je
takva da mora imati ekstremume izmedu cvorova, pa

Je shodno tome -

9 R )=
m__n—;)—)—d\/(n m)=0

za sve N,miol.

U formuli (11 3) druge izvode obelezicemo sa :

B g V=) T )
N oy (7-)= 50 -, (A1),
Ove funkcije Awsp imaju ovo svojstvo simetrije
Nap (A=) = D pot (-70)= 1\ (7-F)= ]\ o (73-73).(1.15)
Prvi ¢lan u (113) precistavija potencijalnu energiju za-
mrznutog kristala. Ako njégo odbacimo ,onda nam
ostaje poz‘encz‘ja/bo energifa, zbog povisenja tempe-

rature:

fff;=4—{Z_A [nm)/u.-um)/ 2uB) (1.16)

nmd/a

Ako sa Fii obelezimo of- komponentu sile na n-ti
¢vor, koja je data kao negativni izvod potencijalne
energije ,oo projekciyi -

A dem__ZAc{/s (-l B lS )i - (L17)

nmae

Nep (M) = Ats (V)= Aoy vazi za najblize susede

\
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V-spaja ove najblize susede za fiksirani atom.
Posto se radi o istom rastojanju Aw«s () ne zavisi od

Prema tome,za najblize susede -

ﬁq=-%AdﬂZ/u§_u,.ﬁ.ﬁ). M, Sut e
>

Na osnovu drugog Njutnovog zakona, ako sa Moznacdimo

masu atoma, bice :

MUs=Fr=J Ay S (UR-URs) - - - - - -(L19).
s Y

Uzmimo i predpostavku da su komponente pomaka

U7 periodicne funkcije prostora ( vrermena ¥ :
U“_A‘.’( et SRR e Y SIS e e )

Ako vratimo (1.1.10) u(119) dobija se sistem jedna -

¢ina za odred'ivanje komponenti atomskih pomeraja :

[/1""—?% GJ’;]U’;-*AXU L{’$+sz' U;=O

Any;+[Ayy J[_’CIJ_]U +Alz=0 - - - (11.17)
Asz +Angn [AZZ 7[* K]U-' O )
gdeje fr=2(1-€%%)  ___ (I112)

Determinanta ovog sistema mora biti jednaka nuli do

bi sistem imao netrivijalna resenya.

\



Ja determinanta je:

Axx"_%:, CJ,; .Axg Nz
Ayz Ag-Ha? A |0 (T.113)
Axz AZU Azz';g Cd,%

Iz ove jednaéine dobijoju se tri dozvoljene frekvence fono-
na. Za prostu jednodimenzionu resetku je :
fe=1-0%0, 1 &R 4 sin®

Prema tome, funkcija se svodi na :

r\)!é‘l

Axx‘fi‘.:, C‘)ﬁ;’O

K

i dobijamo
&JR=21/;A;/SI'D/—;9/-'- RIS £ £ P
AE./lxx

U slucaju malih talasnih vektora formula (I.1.14) bice

Cog=CE C=a///{11f.... BRSSO Y

c-brzino zvuka

Kineticka energija zo jednédz’menz/onu resetku je :

T=§—’2_:L'/,~§°'----------------fff-/5)
n

Potencijolna energija za najblize susede na osnovu

formule (1.1.6) je :
Ufon=:_él£{uﬁ+/'uﬁ)2' Nk R F W TR ) s
n

Po tome, fotalni hamiltonijan sistema je :

\



5
H=T+U+on=§z *%Z( Us,-Us)? - - (T.118)
n n

Umesto redenja tipa (I110)uzimo se linearna kombinacijo :

U=) Dy (bg- @O ity . giRAGHRE ) 1110
K

Ova resenja zadovoljavaju jecinadinu :

MUAR=AlUsei+ Us-2Us). .. (L120)
Zamenom (I.119) u (1.118) svedce se hamiltonijan ku-
plovanih oscilotora (I 1 /8), u prostoru resetke, na Ha-
miltonijon sume nezavisnih oscila tora u prostoru inve-
rzne resetke (impulsni prostor)

H=EZ(bEbz+é)ﬁwk e L L

PoSto ima 0blik -
ikRQ-ict |+ -RAG+icozs ~
Us=) 1fort (626 beo Y. . (I122)
7=0_Vzmie (67 ’

Ovde su br i bz boze opero tori. Oni imoju svojstvo da kre-
- iroju i anihiliraju fonone sa talasnim vektorom %.

Znaci, formulom (I1.122) svod: se sistem vezq-
nth oscilotora, opisan homil tonijonom (I1.118), no sumu ha-
miltonijona nezavisnih oscilotoro (1.1.21). Zavisnost
frekvencije cu od talosnog vektora K #. zakon despe -
rzije za fonone dot je formulom (1.1.14)

Zakon disperzije je linearon za mole talosne

vektore cog=CK, c-brzino zvuko . O‘/MA—'

\
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Spomenuli smo do je frekvencija (dozvoljeno) za
slucoy tri dimenzije odredenc izrozom (i113). Jednodino Je bi-
kubno i doje tri pozitivna resenjo za frekvenciju . Ako je
reSetka slozena so G molekula-atoma uelementarnoy celiyi,
onda jednacina tipa (1113) bi bilo sloFenijo ¢ davala bi 3G
resenja za dozvoljene frekvencije fonona.

Ako je celija prosta, onda #ri frekvencije dobijene
(z (1.113) teZe nuli koda R=0.Takvi fononi zovu Se AK(/-
STICNI fononi.

Kod sloZene resetke za tri frekvenciie vazi
isto pravilo g -0 kod K-0,a za preostale 3G-3 fre-
kvencije , frekvencije ne postoju jednake nuli kooa K=o
ovi fononi se zovu OPTICKI fononi

Svakoj od tri akus z"/'c'ke frekvencije , za slucof
proste prostorne resetke, odgovara jedan polarizocioni
vektor (7)), /=12,3. Ovi vektori zadovoljavoyu uslov :

& reg)-djpr

Ova tri vektora odgovaroju trimo kompone -
nfama zvuka @ to jednoj longitudinalnoj i dvema tra -
nsverzalnim. Hamiltonijon sistema i operotor pomaka

(moju oblik:

A_ . A . /=12,3
H'Z[él(jbk’j"’g )f)CL)K/ r
K

4 i/?ﬁ-ia),;/-f +  —URA+ICORj4
=L oy (0n€ e



I.2 Eksitoni

E ksitoni se pojavijuju u molekularnim kristolima
kao rezultat dipol-dipol interakcije. Pobudenja u krista-
lima, kojo su (ndlukovana svetloscu, zovu se eksitoni.Po -
stoje dvo tipo eksitona i to eksitoni Vanije-Mota i Fre-
nkelovi eksitoni. Frenkelovi eksitoni su eksitoni u mole -
kularnim kristolimo, a Vanije- Mota su u poluprovodnici-
ma. Energie su im 3-5 el tj. reda velicine vidljive svetlo-
sti kojo th inclukuje.

Razliko je v velicini njihovog radijuso i toako
se shvate koo kvazidestice svernog obliko. Kod eksitona
Vanije - Mota rodijus je i nekoliko mikrona, dok je kod Fre-
nklinovih eksitona i nekoliko angstrema.

Eksiton l/an//'@-Mdz‘a nostaje tako Sto svetlost
iz popurjene zone u poluprovodniku izbaci jedan elektron
u provodnu zonu. /za njeqo ce dakle ostati,Suptjina’ koja
se ponasa koo pozitivno naelektrisanje. [zmedu elektr-
ona i Supljine postoji priviodna Kulonova sila. Ako je ja-
ka da th drii vezane , ne tece strujo u poluprovodniku.
Znadéi vezani kompleks elektron-supljina se ponosa kao
neutratno celina. Ovoj neutrolni kompleks pomera se Ar-
oz kristal koo neki talos-(kvazidestico) Ovaj tolos se
zove eksiton Vonije-Mota.

Kod Frenkelovih eksitona svetlost takode stva-

\
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ra, supljinu’ i elektron ali ovoj neutralon kompleks ostoje
na samom molekulu. Zato oni imaju mali rodijus. To ne zna-
¢i da eksitacija jecdnog molekula ostoje lokalizovana na
somom molekulu. Kado se molekul ekscitira, to ce iza-
zvati promenu motricnih elemenota interakcije izmedtu
molekula i ekscitocija , usled ovog prelozi sledeci mole -
kul, tako do se prenese no sve molekule. Ovakay ta-
las pobudtenja se zove Frenkelov eksiton.

Ovi eksiton( 5é javljoju u molekularnim krista-
lima. Tu spadoju - antracen, noftolin, benzol v dvrstom
stanju i plemeniti gasovi u dvrstom stanju. Molekuls
ovih kristalo sujako izroZeni dipoli po se javijoju sile

dipol - dipot tipa. Potencijol dipol- dpol interakcije je :

Vo= /‘%"’7;—7’3 _3p0%Fa m/-rf?%f? (A-r)] . (1.2.1)
gde su: ni M vektori kristalne resetke a I'si Fs
vektori dipola molekula na mestu 7 i @ uresetei.
Interakcija opada sa trecim stepenom rastojanjo
izmedu molekula. Prvi deo ove interakcije zavisi samo od
inteziteta rastojanja izmedu molekulo. Taj deo se zove
analiticki deo. Drugi deo zavisi od intenziteta rastojanja
iod uglova koje vektori -dipoli zaklapoju sa rastojanem
fi-m. Ovoj deo se zove neanaliticki deo. Ovoj naziv je usled

toga sto Furije lik ovog dela zavisiod pravea pros tiranja

\



eksitona, tako da eksiton za svaki pravac prostiranja
tma drugi 20kon disperzije . Cesto se neanaliticki deo
zakona disperzije odbocuje t eksitoni dobijeni uovakoj
aproksimaciji se zovu mehanicki eksitoni. Svetlost koja
indukuje eksiton,moze da izazove dva efekta Prvi
Je promena stanja elektrona u molekulu,a drugi se sa-
stoji u promeni stanja unutrasnjih molekulskuh vibra-
cija. Qve promene se kolektivizuju u kristalu. Ovakve
kolektivne ekscitacie se cesto zovu vibronima.Nas
ce zanimati Frenkelovi eksitoni t. eksitoni koji na -
staju uslec promene stanja elekirona u (ndividua -
{nim molekulima.

Zaovaj sluc¢aj hamiltonijan molekularnog
kristala mozemo da ,oosrhoz‘ramo kao hamiltonian
sa dvocesticnim fermionskim interakcijama. U repre-
zentaciji druge kvantizacije ovakav hamiltonijan

ima oblik :

+
H=) EnrrtAnr Arr +

# 4 7 Vamlfihefste) s Arn Aes Ang, - - - (122

gde su : f1fafsfa-skupovi kvantnih brojeva koji ka-
rakterisu stanje elektrona, £ir - energija elektrona u

stanju *, Vam (Fifzfs14) - matricni elementi operatora

\
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dipo!l- dipol (nterakcije po svojstvenim stanjima elektr-
ona u (zolovanom molekuly. Operatori Az, i Ape . Stva-
raju’ 0dnosno . unitavaju” elektron u dvory n u stanjuf
Akoje Hi hamiltonijon molekula na mesty 7 onda je
njeqov problem daot:

Hita=EACh . . ... (123
E7-su energije izolovanog molekula , Y5- su Svojstve-
ne funkcije hamiltonijana izolovanog molekula. Ma-
tricni elementi intera kcije dva molekula sa raznim

nivoima *i,f2, 1. f+ Su :

*fy *f, WL >
Varm (it fofu )= 65" O Vi O3 €5 Aln T - - (1.2.4)

dli i AT/ predstavijoju elemente zapremine prostora
koju zauzimoju molekuli né mestima nim. Talosne
funkcije € brzo opadoju so rastojanjem pa se integr-
al (1.24) moze smatroti kao integrol po beskonacno)
zapremini. '4

Uzmimo do se elektron mose naci umolekuly
u osnovnom ,0"( pobudenom stanju . Ovo Sema se zove
sema sa dva nivoa. Ono je opravdana ako su fotoni koji-
ma pobuduiemo kristal monohromotski. Ono /e opravda-
na,(ako fotoni nisu monohromatski, akosu moQuc(
ostoli nivoi energetské dosta razliciti od nivoa

Hamiltonijan (1.22) nije zgodan ni sa mate -

\
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matiCke niti fizictke Strane. Fizicki posmatrano ,eksi-
fon nije pobuden elektron vec kvant pobudenja moleku -
la kristola. Zato se umesto fermi operatora Ajs uvode
operatori P# na ovoj nocin -

Pﬁ+=A;fA,‘7'O ID,_-].:'A/;?OAﬁf iy . LL2H)

Operatori Pj opisuju proces u kome je nestao
jedanelektron v osnovnom stonju a kreirco se u pobu -
denom stanju.f. Pi kreira kvant pobudenja so energ-
jom Eps:=Ezo . Operotor Pﬁ opisuje proces u kome je,ne -
stao"elekitron u pobudenom o stvorio se ¢« 0SNOVNO M
stanju, 0" Pj unistava kvant pobudenja sa energijom
Lrr-Epg

Pr i P% kao operotori nemoju fermionske ko -
mutatorske relocije. A/emb/u ni bozonske pa su izme-
du Boze i Fermi operatoro sa statisticke toc ke
gledista. Ovi operatori se zovu Pauli. Njchove komuta-
cione relocie se izvode preko komutociondh relociia za
Fermi operatore vz jedan dopunski uslov. Ako nekiele-
ktron moZe da zaposedne svega dva stanjo,0'c £,
onda zbog Poulijevog principa za svaki Evor rede-
tke kompleton fermionski prostor je :

100 0s >t le > . . . . . . .. .. .  (I26)

flo O¢>{0o t¢> . . (1 27)

Prema definiciji Poul operatora (I.25) ong Su tdent(-

\
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Cki ravninuli u prostoru (1.2.6). Znadi, no fizicke kara-
kteristike sistema ovaj podprostor ne mose uticoti, pQ

ga necemo razmatroti. U/ podprostoru (12.7) Paulioperoto-
ri nisu jednaki nuli. Oni deluju no funkcije iz tog podprosto-

ra [ doju funkeije iz tog podprostora. U/ podprostoru (1.2.7)

vazi uslov :
7 L
Ane Aje + Afo Aio=1 . . . .. ... . (128)
Za Pauli operatore dobijamo ove komutocione zakone,ako

se uslov (128) kombinuje sa komutocionim relocijama za

Fermi operatore :

[Ps, P =1~ 2 P%Pal dsm

[Ps,Pml=[P5,P3]=0 . ... .. ... .. (I29)

5= Pa-0

Pr Pri= A Ane =0 iti 1

Za razli¢ite ¢vorove resetki Pouli operctori
se ponasoju kao Boze operatori,dok se zo jedan cvor Pa-
uli operotori ponasoju kao ;'Fermz' operatori.

Ako uzmemo u obzir do indeksi #i, £, F, F4
mogu uzimoti samo vrednosti 0" i, f"u hamiltonijanu
(122) i oko iskoristimo definiciju Pauli operatora i ko -
mutacione relociye , dobice se hamiltonijon u paulinskos
reprezentocit -

H=CEo+ AZ PR Pa ‘fZO(ﬁr’ﬁ P5 P3 +§’ ﬁf‘zr‘ﬁ (P5 P+

+pmpn)+2:@‘:7mpnpmpﬁpm ... (12]0)

3&
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gae su:

€o = N [Eo+% Vo (00,00)7

A= Epp~Eno=V0(0000)+ £ Vo (£0,07) + L o (07,£0)

2 hm = Vam (£0,70) + Vi (0F,0¢)

B am =Vam (££,00)=\/im (00£F)

29nm =Vam (F£££)+Vim (00,00)-Vim (£0,0£) -

=Vim (0f,70)

Vo ffr,fz,ﬁ,ﬂ,)=%2 Vi (1, %2, %5, 5) . . . (1.2.11)
Ear i Efo ne zavise od indeksa resetke /i akoje pri dobi -
janju (I210) uzeta Cinjenica da se molekuli mectusobno ne
rozlikuju. Preapostavija se da kristal imo centar inverzi-
Je, kojt se poklapa so centram (nverzije izolovanog mole -
kula. Zbog toga su matriéni elementi tipa:

Viam (£0,00)  Vam (0£,00) Vi (00,£0) Viam (00,70)

Viim (££,70)  VAm (F£.0F) Viam (£0,£) Vam (0F,Ff)
ravni nuli. |

Veliki deo Fermionskih interakedja je ukljucen
u kvadratni deo poulinskog hamiltonijana pri prelozu
sa rermi na Pouli operatore. Fizic ki ovo znodi oo se pri
ovom prelosku ukljulili interakcije éestica u hami -
[tonijan gasa kvozidestico. Autor ove icleje je Bogolju-
bov a metod se zove metod priblizne druge kvantiza -
cije. Fizicko sustina je zameno sistema jako intereq -

gujucih cestica sistemom slobo intereagujucih kvozi-

\
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cestica.

Treba zameniti Pauli operatore u (1.210) Boze
operatorima B”( B po formulama :

Ps=Br Phr=Bs PiPs=BRBA .. ... . . . (1212)
Ova zamena unost greSku kojo e manja ako je broj eksciti-
ranch molekula manji. Zamena je dobra po formuli (1.2.12)
za mali broj bozona tj. dok je sistem slobo ekscitovan.

Hamiltonijan metode priblizne druge kvanti-
zacije za ekscitons ki sz'éfem je

H=€o+A%: Bh B7 +%&ﬁﬁ BFA B +

+ L @am (BiBr+BmBs)- - - - - - (T218)
nm

Posle Furije transformacije Boze operatora :

'R/ -(Riy
Br=iL) Bre™" =L Y Bre
n W%: K WZI(: K
+_ 1 ol | + N iRA (1214)
Bﬁ:V’—/\_/Z_BEe =V_/\/___.ZB_EQ AP /s

Hamiltonijan (1.213) je tada
ff 6b+2:/A*TXK)EhHBK*'_2r BK£3K+£3K5K)

=

K

(KN

ok =20 €" " Br=Z Broe™". .. .(1215)
n n
Hamiltonijan se moze dijagonalizovati prelaskom

na nove Boze operatore BXK na nacin :
B =Urbr+Vabx Br=Uzbr + Vi bR ... (12/6)

\
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Trans formacione funkcije Uk ( V& su po predpostavei pa-
rne t realne. Na Uz i V& treba postaviti usloy kanonicno-
sti transformacire, do bi bk bili Boze operatori. Komu-
tator B B na osnovu (1216) jo :

[BR-,B,;]=U,~; [bp bp]+ Vs [b%, 6. K_7+

+ Uk Vi {[b,z bzl + 6% b,;]}
ca bi 6% b bili Boze operatori morg biti -

[br,bgT=1 [67%,6.3]=-1 [bgr, b.z]=[6% 637=0
Kako je [ Bz, BzJ= 1 uslov kanoniénosti je :

UR=VR=1. . ... . ... (1217)
Kada se oslobodimo nedijagonalnih clanova proporeciona -

Inih b3 bz + bz bz ¢ kodo smenimo (T 216)u (12.15) dobija-

mo dijagonolizovan eksitonski hamil fonijan u obliku -

H-~ fo*Q—/EZ [Vid+Az)*/8% —A- Fx ] +

+Zl//A+d-E){ﬂ§ brbg - - - . . . .. . (1218)
3 .

Zakon disperzije za eksitone je

Ferr= ab@H Y YL (1219)
K

A jereda 3-5el/, i3 01-001eV Zato korenu (7210

razvijamo u red :

Ee//?)'—'[//él*&k'/z-ﬁ/% ‘/A"O(K}V/- ;

A+O( )
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2
~ [A+K7 )[/2{A+o{}2] A+olp-L —BR =

2 (A+Az)
3z
2A
Fek)=A+x 23’2- L ol L ST Don)

Da bi blize upoznoli karakteristike eksctono pre-
dpostavicemo :

a) do je v ok i Br bitan somo anolitidki deo
operatora dipol-dipol interakcie ,

b)da je aproksimacija nasbiizih suseda dobra
aproksimocija,

¢} ogranicicemo se na oblost molih tolosnih
vektora,

ad) posmatrocemo 'krz's ‘ol proste kubne stru-
kture. Na osnovu a,b i d je

A% =2 (coskxa + COSKyQ +COS KzQ)

/BR = 2/3 (COS KxQ + COS KyQ + COS KzQ)
O ( BR su matridni elementi (nterakcije za noyjbli-
Ze susede, dok fe Q- konstanta rezetke.Zbog C je:

AR = 6X-KQ*k? B~ 66307k

Ako ovo zamenimo v izroz zo energiju bice :

* f; K2 =~ >_ 18/3°
Fecz) 2/77 A=A+6X A
m*_ 5 7.221)
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Eksiton se v o0blosti malip talosnih vek to-
ra ponasa koo destico so efektivnom masom m».

U stucoju do je <0 eksiton imp POz (tivnu
efektivnu mosuf pozitiviy aisperzijul , dok za X >0
eksiton ima negativne efektivnu masu (negativnu

disperziju). To grofic ki (zgleda ovako :

Eerr)
o) m*>0
6/c( |
m*<Q
/
- @ -
Sl 1

Eksiton ima, gep’ zakon disperzije. Fizicki
Smisao , gepa’ e - to /e energija pobuctivonja izolo -

vanog mole kula.
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1.3. Eksiton-fonon interakcija
a) Standardna definicija
Napisimo eksitonski hamiltonijon « harmoni-
JSkoy aproksimaciji uz zanemarivanje efekto neodrza-

nya :

H=%:A+B%Bﬁ + 2 Whm /7[0,005555 +

B ;Dﬁﬁ;
*) Wsm (0,0) B B
A — -

Mam

H=)"A+ BaBn + ) Dy Bh By +) Mam BiBm - - (131a)
E i A

Ovaj hamiltonijan vazi za sludoj kado se svi
molekuli naloze u ravnoteznim poloZojima. 7o je slu-
¢aj niskih temperotura. Pri zagrevonju kristolo
molekuli osciluju oko ravnoteznih poloZoja. sto se
(zrazava na ovay nacin : |

fi=ri+Us M= dm
Us i di su pomoct atoma i precistavijoju vektore
kojt su funkcije cvora resetke. Za male temperature
intezitet im je manji od konstante resetke.

/ (Rs(Fi-M+5- )
D/-?'-/_ﬁv‘aﬁ‘(.?fﬁ:K/—;D/?j.e
3 r1320)




, [Efn + / + ‘ik.vﬁ
Br= = z e Ba=+=) Bg€
| W %BK, n W%‘; K
Tada je:
([I(R-3)
AgBEBm—N‘—‘—%B’ngg S ~
n K

U izrazu 2_D#m Br Br posle zamene pojavice se dva
nm
élana od kojih prvi postaje X DoBr Bk audrugom Ela-
K

nu uzimarmo -

+ e
R-3 B /b—g’j-/— B;cfz’j/
Na analogan noéin Z Mpm BiBm prelozi u

ZMKBKBK + zg VZM/\/&) /[K[@/}M‘

Kg/
~[(R-0) B3] Me g } Brg Br (6-/+63)

Na osnovu ovogo imomo -
H=Hexs+ Hint "', - 2 . 00, (L.3.3a)

\
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Heks = Z/A-fDov‘MK)BKBK .. . (T3 4q)
Hmz‘— = p |/2/‘7N /DQ /Q(}/+MK (R [9/}-
-Me-z [/E—Q}%/-]B;_g Br (b-gj+6%;) - - 1350

Ovoj izroz predstavija standardnudefinici-
Ju za homil tonijon eksiton- fonon interakcije u line-

arnoj prokstmaciji po molim pomacima molekula.



tricni elementc Dam i Mam
(13.1q)

21

b. Nova definicija

Ovde ce mo razvijatt po malim pomacimao (

18 v . o ¥ oo
operatore Bri i Bi podto su oni funkcije polozojo u re-
Setci . U Standardnoj definiciji razvijoni su samo ma-

. Imocemo hamiltonijon

H= 4 BB +5 Dim B Ba+S MamBaBr - - (7310
Am AM

DH*EDﬁ’m -Dn m+(Un Um)—

{ (Rs(Fi-i1) +( Rs (T5-Tm)
=N 2-Dr;€
Ks

Mz = M"-Fﬁ ~ Mf)‘-ﬁ?+(£75~(7;ﬁ) -
4 , (Rs(F-M)+ (R3(Tz-Op)
_N%: Me €

__,_’ - =

@]
3!
b
)]
\
+$
If
Z|<
7:4[\/]
o
x
D

Potrebno je uraditi ove traonsformocije (razvoje):

)

(7 326b)

Analognim izvodenjem koo i u standardnojde-

finicijt ,dolozi se do novog hamil z‘om’/ona interakcije

eff_ | l/

+ Mg +/‘7;<'-§)BEB/-<' /dg/v‘bé'/). i

(13.306)



22

Operatori su, kao i matricni elementi, ra -
zvijeni do linearnih ¢lanova. Iz (133 06) se vidi da no-
va definicija daje jadu interakciju eksiton-7fonon, jer
u njemu figurise energija pobudenya izolovanih mo-
lekula 4 kojo je veca od Dam i Mam

Interakcija postoji samo sa longitudinalnom
granom Sto sledi iz faktora (G fg/).

p (1)
Cr

/ b
> (2) '

4

T

2,

5. 2.
U novoy de f[nz'c/j( eksiton-fonon interakci -
je postoji i interakcija sa transverzalnim granama,
ali je ona veoma slaba.



Glava I

Vezana stanja

7.1 Sve o vezanim stanjima uopste

I2. Osnovna jednacina za vezana stan/a
eksitona ( fonona

3. Analiza rezultata
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&.1 Sve o vezanim stanfima uopste
Ako u kristal ubacimo toliko energije da se
(stovremeno ekscitiraiu dva molekula, onda mogu da

nastupe dva slucajo

1) 0d svakog ekscitiranog molekula prostire

S€ po jedan slobodni-eksitonski tolos Sa energijom
definisanom u (I21)

2) Deo ubacene energije 7rosise na cvride ve-
zivanje para molekulo tako da se tolosc ekscitacije

prenose kroz kristal tako da se uvek ekscitiraju po

dva molekula odjednom.

Ovay talos kose se Sastosi u sinhronizovanom

. pobudivanju para molekulo zove se vezano stanje .

Na osnovu onoga $to je vec }eéeno ocigledno e da bi

vezano stanje moralo imoti pesto manju energiju nego
sto e suma dva slobodna eksitona. Deo ubacdene ene-
rgie u kristalu trosi se na vezivanie molekulo upa-
rove.

U slucaju koji e bits (spitivan u ovom oy -
plomskom radu nife potrebno do se spolja ubact ene-
rgtja za obrazovanje dva eksitona vec je potrebno
pobuditi jedan eksiton i nesto zagrejati kristol do
bi se u mjemu pojavili fononi.

Premao fome , za ove procese - obrazovanse



24

vezanog stanja eksitona i fonona- nisu nam potre-
bni jaki izvori svetlosti, koo laser, jer se do efekta
moze doci so slabo opticki pobudenim kristalima.
Jasno je da i u ovom slucaju mora da vazi pravilo
da je energija vezanog Stanja manja od sume ene -

rgija slobodnog eksitona ¢ slobodnog fonona.
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I.2. Osnovna jednaéina za vezana
stanja eksitona i fonona

Da bi smo izvrsili teorijsku anolizu vezanih
stanja fonon-eksiton, pocicemo od hamiltonijana Hror
takvog sistema napisanog u reprezentaociji Boze opera-
fora. Problem vezanih stanja zgodnije je redavoti odmabh
u impulsnom prostoru, pa ce mo zbog toga koristiti ta-
kavoblik hamiltonijana

Hror= Hexs* Hron * Hexs-rory . . . . . . . . (L21)
gde je :

Hens=)_(4+0lx) B, Bry # 5 )_(-A=Olkr=Oluy + Brcimss)

KiKaK3

+ 4
. BK1 BK: BK5 BK1+K2‘K3

Hron =§T_ Eg (k) b, Ok,

i __h = 7).
HGKS-FON—VN— K’ZKJ/QMCJK;: A (K, lr,)

‘ /B;,-K; BK, b‘Kz * BTG"K: 5/{, é:(z)
koristeci :

(Kalrs)=Ka  Giy=CKa , dobijamo :

/ i *
Heks-ron = Vi '%4'/77%2 /Bm-xz By, b-K2 *
Ki1Ka

B % Babie d) e s A g
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uzimajuci da je
Ee{K1)= A+O(K1
PlKiks)==-A- Ak, - Ay, * B ky-ks

Lo (k)= h-C(R)= hCk, r.. . . (123)
S/K2)=“/.l/_g—‘/% J

dobijamo pojednostavijen oblik fofalnog hamilto -

nijana ton izgleda ovako :

Hror=) Eelki) B, By * K//“Z¢ (K1,Ks) B, B:,B,Q'
K1

K1K2K5

+
'BK1+K,-K3 +ZE(I) (K¢) b;, éK' "3
Ky

+7/<7—Z S(K) /BT«-K:'BK, b.x,* Bu,-ns B By, ) - (£24)

KK,

Definisimo operator fizicke velicine vezanog stanja
fonon-eksiton : |

Sl O S, T
kao [ funkciju fizicke velicine vezanog stanja fonon-
eksiton

Babpd0> =Yoo ... . . . . . . (D26)
Hajzenbergova jednacina kretanja u tom sluéoju
izgleda ovako : .

/6O(ﬁ=[éd/:},/7/707_7. R R i SR [IZ?)

Predpostavili smo da operator vezanog stanja eks -

|
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plicitno zaws/ od/ vremeno na ova;j nacin -
OO% rt)=6" Om DR el oz e (7.28)
pa Hcyzenbergova /ednacma ‘ada dobija oblik :
EOus=-1 YR O o).~ .. (&g
primenjena na vakuum daje jednacinu
E Youp ==L Oeep, Hyor 110>
U ovoj jednocini potrebno /e naci komutotor
= Hror J= [ BLbh, Hror ]
[Bx b, Hror 1= B2 b, 2_Ee(Ki) By, By,

-+ ,Z@ /KUKJ}B/( BK,B/QBKNK:"KJ—'L

x K K3

(T 210)

*2_Eo (K bi, bk, +

" XStk (B, KQBK,(; k™ Bir-re B, b, )]

KeKa

[Bxb, Hror] = [BLbS, 2 Ee (k1) Bi, By, J+
+[Bo(bﬂ "N Z@ (K., Ks) BK,BK2 Bks Br,sx,- ks ]+

K KgKJ

+[ B bs . KZ Fa ks br, ] +

7"[5«6/3 '~Z SKKR)/BK‘KaBKvékg BK,KzBKféKz)J

vafz

[B:cbz’,, Hror ] =§; Fe (Ky) [B;@;,B;,BK,J +

Z@/K' K3} [Bn(é 5/(15}(,5/(3 5K4+Kz-kaj ’

Kikg i3
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+0Eq 0 [BL63, b, ]+

*“/vﬁ 2 _S(K2) [Bi63, (Brria Besbr,+ Broor, Be. b MEK
Ky Ka

[Bx b3, Hrm]=; Ee(k:) [Bxbs, B By, 1+

7‘/\_//-Kngﬂ("/ﬁ}[5;:‘ ég, BKTBRZ B/(a BK1+/(2-K3 _7 ®

1 Kg K3

*Z Lo (K1) [BLb}, bk by, T +

/ o+, 4+ +
-fW /;/(25//(2) [[Bd ba, B/<,-/<2 BK, b—Kz]+

*[Bxbs, Brrre Bebi, Jf .
No osnovu komutacionih ré/ocz‘/o :
[ Bb3, B, B, I=-63 B O
[B<bs, By, Bi, By, B rsre-rs/ =0 prim.na vakuum /o>
[B265, bz, b, 1=~ BLbg I (1212)
LB, Br-rs By b-y ] =By Iy, Ly I,
[Bx 63, By, x, B, br.7=0  prim. na vakuum 0>
J/ednacina (£.2.17) dobija sledec: 0blik -

[ Bx ba, Hror ] =‘% Lelk:) b}:; By, dK,,o( =
‘ZEgZ’) (K1) B:( b:, d-/f,’@ -

N
x|

217)

+
-V-%/- K’ZK;S (Kz2) B K1-Ka d-Kz,‘ﬂ do(, K

|
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/5;(6,; Hror 1=~ F e () B;b; - Ey (3) B b}’; =

-t R e et Ty L N (.2 13
W‘S/ﬁjBo(-f/d e )

Ovako dobijen komutator vrotili smo u (I210)
Koristeci do je ¥,,=Bl&; [0 i Potss= Bl 10> dobijomo
sledecu relociju

Eyjo(/j “'_[ EQ{O(/%/B E¢/ﬁ‘)’) %(ﬁ, 5/6/¢)°(+/5_7

EVep=Eelo)Yaq + £5(0) Yo + 7 518) By
e

[E-Eele)-£4(6)] Vo = V—S/GJ Potsp . . . (L214)

Da bi zatvorili sistem, ¢ do bi eliminisols
Dusrs Treba do nactemo §ta n'bm doje komutator opero-
fora fizicke veliéine Pu,s sa hamil tonijanom siste-
ma. I'razeni komutator je -

[Bass, Hror 1= [ BE., > Ee (ki) B, B,

i 2D (K Ks) B BB, Bryenyory + ZE¢ (K:) brey b+

K K Ks

s ZS/KZJ/B,{, k2B, b 5,<, e BK, bxz)J =

KfK.!

/- o(-r/.’UZEe [K’} BKr BKv] [Bow/&IZE¢ (K") erb ]+

+[Bo(+@; N Z:QKK’ Ks) ka 5K25K3 K1tKa=ks J+

KqKzKS

\
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+ [B:(%’_V/% Z 5{K2)/B;.-Kz Bis bk, BI:,-K.: By, b/:z )_7 .

KiKe

=;Ee (K1) [Biss, Bre, B, J* %ﬂb (K1) [Baup, b, bre, ] +

+l\_;Z¢ (K1, Ks) [B:"‘/&. BZ, B/:: BKa BKr-l-Kz‘Ka] +

KelC2 K

+V—/%—Z‘S [K2)[B:(+ﬁ, /B/:q‘Kz BKr 6-Kz-"- -B;sz BK' b;‘? )] .

K1 Kz

=%Ee /Kf)[B;«/s, B:, BK1]+KZ'E¢ /K')[B;+/3: é,:, 6K1]+

+/T//— ZQj /Ky,Ks)[B:{.fp , B:, B/(-: 5/(3 BK1+K2‘K3—] ’

KiKa K3

+V—_A’7£ S (k) /[5:4/3',. B:,-Kz B by ] *

KKz

+[5:<+/3:5;,-K25K167<,]j' R X

Na osnovu komutocionih relocija -
[Bse,Br,Br, ] =Br, Ix, s
[ B§+p, B, BKCB/{, BK,+,<2-K,_7 =0| primenjeno na
[ B, 6%, by, 7=0 vakuurn [0
[ Béws, By-rs Bry b.rq]= 0
[Bss, Bri-ka Bis bty 1=~ Bz by T et
jednacina (Z.215) dobija novi oblik :
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[B:H/g,' HTOTJ=‘ZEQ (K1) B;, d-k,,o(-f/j -
: K1

ZS(K2)BK, -k éKz /3 43 =

K1K2
- /(7(*/3’)5;% —Vﬁi{; S(Kz) B:Hﬁ-/ce (D;\:

Ovako dobijen komutator vratidemo u (L.215)
vz kon’s"c'enje ¢o(+ﬁ=53:<+p [0} ¢ B:Hﬂ-/(e 61/:2 /07 =

i Wo(+/3-K2,K2 o’obijomo d
E¢°(+/3 = "Z: Ee /O('*ﬁ) ¢o(+ﬁ —V%ZS(KZJ y,0(+ﬂ“K2,K2_7=
K2

=Fe(+43) ¢d+ﬂ+V-,\_/7K225[/<2/ Wormmtcapeg © - - A7 2/6)
e
¢d+ﬁ[E‘Ee/°(+ﬁ)_7=—LZ\S[K2} SUOH%-Kz,Kg ... (Z217)
N %
odavde se :

S(Kz)

eoloyo iRe) g e s (.2 /8)
@D{-ﬁ/‘}—w Kzz E_Ee (O('/'ﬁ) %-ﬁﬂ-Kz,Kz

Smenjujuci (I.2.18) u (1.2.14) dobijamo :

[E-Fel)-Fp(3)] ¥ o= Z ES (,/_;2)/50(/?6)) Vectfo-ka K2
(T 2 19)

Da bi se ova jednacina zatvorila za Ffunkci-

Ju jednog tipa uvescemo sledece smene zo talasne

\
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vektore :

X

I
N
|
Q

K2=2Q+QI L e, /._/7220)

B =

+

0

AN

Ovakve smene zo talosne vektore odgovaraju pre-
lasku na sistem centro masa v konfrqurocionom
prostoru. S obzirom na ove smene Haojzenbergova je-

dnocina primenjena na vakuum postaje :

[E-Fe ‘2@'9}‘E¢ /QQ"QJJBZQ_Q é§+9 /0> =

=1 5 S5(8+9)5(§8+Q) p*+ 4+ ... (L221)
N; E-Eora) . D89 0200

oznacimo :

Bg_g 62(_9+9 /0) = XQ/Q)
Bg,g by 10> = Xa(2)

Na osnovu ovog jednacina (1.221) postoje

tada :

S(8+9)5/($+9) :
Xal9)=7 5 ) e
Q Ng[f-fefaU[E-Eefzg-g)“fdg*gﬁ . ([223)

Zo uproscavanje jednacine (I.2.23) potrebno je

bilo naci koli ki je intezitet talasnog vektoro obli-

\
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ka /§+§/. Razvijojuci u red ¢ zadrzavojuéi se na pr-
va ava ¢lana i koristeci usloy :

Q=101  g=5/ Q13131 .. . . Ipoy)
dobili smo:
/§+Q/ /Q/+Q\7/0+9/_, « w e e A 2OE)
0dno0sno :
0,5/.Q,1 83 .. [T226
/2_ g /- Ztg v R A 226)
Znajuci da je 6_?'%//9’ icd o (1.2 27)
konocno se dobija
Q,5/xQ, Qa1 ... ... .(T22g)
Iz278/=5+F=](a+g)
Sado je potrebno naci 5/§+QVS/Q*9/
SI8+9)S(§+0) = Pa% Q1) R+0) o
~ hA% /Q% Q9 @.9 [.229)
“omc /it e t et 99
Zanemarujuéi Qg- dobijamo -
: A°Q 2/97‘9/ g
5/26—7+'~9/‘5/§+9/ Q’MC 4[/+ Q J‘_
- QﬁA"—’/H 209+@9 . . .. (1230
4MC ¢

Razvijojudi [/+2_/%+97]'é prema binomnom obrascuy i

zadrzavojudi se na prva dva clana, bice -

\
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5/5*9'/5/29"9/” QMC Z@cg ZPA?Q . (T.237)

Koristedi ved navedene uslove moZemo napisats
da /e :

FelQ)E A

Ee(§-9)=a b s 2
E¢=f7C/g+§}=-%Q/Q+Q}J

/z ovog (I223) dobija ovakav oblik :

ﬁAQ me N

4MC " 4MC* Zige
Xq(Q)= ,\,Z[E - 8][E-a-BE (g gy Xe(@). (1233

Ako sada predemo so sume no in tegral po formul -
a’ 27 Emox

/§ /2773 /Olsofslnedefgzdg .. . [T 234)

ar g
gde je 0/0’7"/5:‘n@d6=47z’ |

Dobice se sledeca integralna jednocing :

ngX ’
NY ha*Q
907 [t AR + e 09 X0l
X207 JiE-aize- -a-Be(argy 770N

0 (I235)

Odnosno :

Xal@)=p%r (040 1 52 g ).

9max
: / o '
/E"A)[E-A-£Q[G+Q)]J9 aQ’ XalQ) +
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gmox
a Lg / /5d ! g;
o1 4MC (E-B)[E-0-85 10+Q)] ofg QXQ;F;%)

Oznacavajuci :

@max A

/97%dg'XalQ)=C
. S L1 e S B

Gmax

99’ Xa(9)=Co
(@]

}

Integralna jednacina (1236) dobija 0blik :

a’ha® Q+Q
X /g/_ 2 C7 *
GFEMC (F-0)[E-0-0C1q+q)]

, aha’ / ... (1238
STMC (E-4)[E- A-hC/Q+g)]
Ovakav 0blik integralne jednacine pomnozZimo prvo
sa g°dg a zatim sa g°dg ( integralimo od O do Qmoax
dobicemo sistem od dve /'ednoéz'ne oblika:

7) 1. _aha’ 0+ 220
SIMC(E-4) ] E-a-4C (q+9)

{ a’h o gmx Lt G=0
BT*MC (E- A) E-8-7€G+9)

Gmox

1) / a’h 4’ 209 (G+Q) ]C7+
§I*MC(E- 4) E-A-%Q/Q-fgj

#4]= aha il gf’a’g } > =0

67[2MC/E-A)O E-0-25(q+9)

{/vedimo smene :

\
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a*ha? Q) 0°do

 8TMC(E-8) { E-8-1E(q+g) ~

gAY PN el )
8T*MC(E-2) E-A-ﬁzgm,@

-

M7.239)

a’h A° / /Q+9/Q’O’Q _
 8IFMC/E- “4)] E-a- L€rq+g)

ﬁ

- JﬁA @max Q’O’Q i
SI*MCIE-4) ] F-a- 776‘/@+g) J

Da bi sistem, sastavljen od J/ecdnacina Iil,imao
netrivijalna reSenja determinanta sistemo mora
biti jednaka nuli tj:

A B

G

Resevajuci gore navedenu determinantu
sistema [ resovojuci integrale v smenama za A,
B,CiD dobyyamo jednacinu zo energiju vezanog
stanja eksitona i fonona :

Z//+ 7oA E Qmo;:} {7
4T°MC3(F-A) fﬂMC‘*/E 2)

/Qmox 09’7’0" + Q Gmax }} {4 7'2MC

YE-4)

9 Ly ® Qaxl_p . . (T.240)
/__Q)_( GQmOX)) /4;,_,2/\102(5 ) 40 O

\
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Radi upro§cavanja resavanja jednocine
(1.2.40) uzmimo :

S B e e L g
4I1°MC3(E-4)

Sada (1240)postaje :
[/'/'K QZnax][/+K/Q;n0x_ @g%?ax_/_afgmax)]_

—[K/%‘Ogmpx)][K -24&40{7=O .. ... (MT242)

Dobili smo kvadratnu jednacinu po K &ijim

resavanjem dobijomo :

/ Q92max_ _g_g,:ax-az/jVZLgmix'GQ,smﬂzi ngf'nOx - Q:?mox'f Qz,

Kiz = ) 2
Q%mox_\_s_g_ inax + ‘52‘ nginax

... . [1243)
Ako ovo smenimo u (1.241) dobidemo dve
vrednosti za energiju vezanog stanjo eksitona i fo-

nonQ:

OjAz /Elaglflax -3_,6‘ 917570x+§02~97770x/ 3
GTMC(OL 5 G Qi G~ Qs Qron- Qlanens )

£

GIMCA [Z79-2 G - Q4 |/ Do Q-GG Q)
4,][2/\16\2(0_%’72."-329;0" -Qz+ /41 QI:I')ax" OQ/;ax '/'2/'/ Q:,Q;ax'Q’Qmax*Qy




38

QA /6 Ogmax 36 gmax 5 Qgrirax)
4f MC /G—gm 29’"@' O V Qmox QQmox /ngox OQmOX*Q/
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3. Analiza rezultata

1) Dobijaju se dva nivoa energije za vezana

stanja [ obadve su proporcionalne konstanti eksiton-

fonon interakcije 4*

(T
procep Koji je proporcionalan konstanti interakcije.

. Qba zakona disperzije imaju

Imaju linearnu negativnu disperziju.

—

Q

2) Vezana stanja ne postoje za sve moguce
vrednosti talasnog vektora Q. Ako je Q< {gmax,
gde je Qmax talasni vekior na granici Briluenove
zone, onda se vezana stanja ne priguSuju. Za
Q>2—’9mox zakon disperzije za vezana stanja je ko-
mpleksna funkcija talasnog vektora Q i takva
stanja imaju veli ko priqusenje, tako da se posle

kraceg vremena amortizuju.
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Zakljucak

U radu su pronacieni spektri vezanih eksci-
tacija. eksitona i fonona. /spostovilo se da za obra -
zovanje vezanih stanja u trodimenzionoj Strukturi
dolazi samo u slucajevima kada je sumarni impuls
eksitona ([ fonona manji od polovine graniénog ve -
ktora Briluenove zone. Ako je ovaj sumarni impuls
veci od pomenute vrednosti vezana stanjo se obra-
zupu ali imoju jako prigusenje pa se posle kraceg
vremena pretvaraju u neke druge tibove ekscitocija

Pod napred navedenim uslovima pronadeno
Jje da postoje dve grane vezanih stanja. Obe ove gra-
ne (maju ltnearnu ( nega z‘z"vnu disperziju aenergija
njithovog pobudivanja proporcionalna je konstant:
ekstton-fonon interakctje /\_74522

Na kraju treba napomenuti da ovaj problem
nije mogao da se tretira egzakino kao u sludoju
koo se vezuju dve ekscitacije (stog tipa, jerse u
ovom slucoju dobija sistem beskonaéno mnogo je-
dnacina za talasnu funkciju. Ovoj beskonocan lanoc
jednacina presecen je na taj nacin sto je preaposta -
vljeno da dvofononski proces: malo uticu na kara-

kter vezanih stanja.
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