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U V 0 D

Cilj ovog dlplomskog rada je da ^^ ii.ipita jtnoaj

efekta simultane kreacije 1 anihilacije parova eksitona. na ka-

rakter i broj kinematickih eksitonskih nivoa. Kirieniaticki nivoi

nastaju u procesu fuzije i raspadanju normalnih eksitona, pa je

je otuda jasno da procesi kreacije i anihilacije parova moyu da

u ukazanira procesima fuzije i raspada odigraju snacajnu ulogu.

Dosadasnja anaiiza kinematickih nivoa vrseria su uz odbacivanje

onog dela eksitonskog hamiltonijana koj.i sadr£i procese kreaci-

je i anihilacije parova. Motiv za ovakve aproksimacije bila je

cinjenica da pomenuti clanovi, ako se uracunaju, neznatno menja-

ju eksitonske energije. Kao §to se u daljern tekstu vidi, ovaj

zakljucak ostaje na snazi u slucaju normalnih eksitonskih nivoa,

Medjutim, ctko su u pitanju kinematicki nivoi, procesi simultane

kreacije i anihilacije parova se ne smeju zanemariti, jer upra-

vo zahvaljujuci ovim procesima broj vrsta klneinatickili pobudje-

nja u molekularnom kristalu raste. Drugim rccima -, pojavljuju se

i kinematicki nivoi koji odgovaraju procesima fuzije tri ekslto-

na i raspada jednog eksitona na tri.



G L A V A 1.

1.1. HAMILTONIJAN ELEKTRONSKOG PODS1STEMA I PREL.A7 NA KW.T-PAULI OPERATORE

Kristal preustavlja kolektiv ce.stlea (atoma i l i . o l e -

k u l a ) koji ima odredjenu gcometri jsku strukturu u kojein cestice

inedjusobno interaguju i. u kojem itioic da nastupi vise, vrsta pobu-

djivanja. Najcesce se pobudjuje jedna cestica ( i l i mal i broj ces t i -

ca u odnosu na n j i h o v ukupan b r o j ) , tada se zbog si la kojima cestice

izmedju sebe d e l u j u , pobudjenje prenosi i. na sve ostale cesLice

u kristalu. Ovaj talas pobudjcnja bitno se raz l iku je po svojira

karakteris'iikama od pobudjenja individualne cestice u kristalu.

Ustvari, pobudjenje kristala nosi u sebi ziq celog kolektiva i

to u prvom redu njegove unutrasnje dinamiko i njegovih qeornet-

rijskih svojstava.

Na jpoznat i j i tip kolektivriih pobudjenja kristala

su mehanicke ekscitacije, ili fononi koji nas ta ju tako sto se

jedan atom kristala izvede iz ravnoteznog poJ.oi.aja, pa se zatim

njegovo oscilovanje prenese i na sve ustale atoion. U taori^i fo-

nona ne ulazi se u osobine individualne cestice i ona se treti-»
ra kao materijalna tacka., Sto se tice karakter istika c-estira, u

racun ulazi samo njena inasa.

Drug! tipovi pobudjenja zahtevaju oa se vodi raciu-

na o individualnim osobinama cestica, ali rii tada se ne vodi ra-

cuna o svim individualnim karakretistikama, vec samo o onim ko-

je za date energije pobud j ivanja rnogu da budu aktuelne. Na pri-

mer, pobudjivanje spinskog podsisterna ("prevrtanje" spinova 3d

ljuske kod prelaznih metal a) dovodi do kolektivnih ekscitacija si-

sterna i ove se ekscitacije nazivaju magnoniraa. Za pobudjivanje

spinskih ekscitacija potrebne su priblizno iste energije kao i

u slucaju mehanickih ekscitacija, pa su glavni "ekscitahori" za

fonone i magnone toplotni kvanti.

Pobudjivanje unutrasnjih molekularnih oscilatornih

(vi bracioni h) nivoa zahteva vece energije i to ;~e postixe infra-

crvenim zracenjem. ili vidljivom svetloscu. Koioktivne ekccita-

cije ovog tipa ncizivaju se vibroriima., a ponekad :i eksitonii'tia.
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Pobudjenja elektrona u a to mi ma ill molekulinia zah-

t eva ju najvece ener g i j e . Pobud j en j e s e vr t= i v id I i i vorn sve 1 1 o s cu .

Bllektronsko pobudjenje jednog molekula ill atoina prenosi se na

osta.le cestice krlstala i tako nastaju kolektivia pobud j'jii jn. e-

lektronskog podsi sterna koja se nazivaju eksitorima ill cesce o-

ptickim pobud j en jima si sterna.

Jedna od dve grupe cksitona su eksitoni koji nasta-

ju u poluprovodnicima i orii se nazivaju Wanniei -Mottovim eksito-

niraa . Eksiton Wannier-Motta predstavlja par elektron-supl jina ,

pri cemu se elektron nalazi u provod.no j zoni , a supljina u popu-

njenoj. Elektron i supljina se ne krecu nezavisno, jer su kao

pozitivno i negativno naelektrisanje povezani Coulombovom si-

lom. Dokle god ova veza postoji , kroz poluprovodnik ne tece

elektricna struja, vec se u njemu krece elektricno neutralni

kompleks-eksiton Wannier-Motta. Potrebno je da se istakne da po-

budjeni elektron u poluprovodnicima ne ostaje u svom atomu u ko-

jem ostaje supljina, pa je razmak izmedju supljine i elektrona

relativno ve.lik - riekoliko |.im . Ovi se eksitoni, zbog toga, na-

zivaju jos i eksitonima velj.kog radijusa.

U moleftularnim kristalima (antr.'c.ir,, n a f t a l i n , nafta-

cen, benzol i plemeniti gasovi u cvrstom stanju) us led dojst/a svetlo-

sti elektron se pobud juje u vise energetsko starrje, a na rnego-

vom rnestu ostaje supljina, Ovde je karakter istjj'., -10 da par elek-

tron-supl jina ostaje u samom molekulu, dok se. r,..; osta,.] e moJ eku-

le prenosi sajno akt ovakvog pobud. jenja, t j . i u njima dolazi do

stvaranja parova elektron-supl jina . Ovakv.i eks.il on i, koji imaju

mali radijus - reda 1 0~ J ° m , nazivaju se Freni: elovi eksitoni.

Dalja je analiza posvecena Frerikelovim eksitonima

i n j ihovim osobiiiama . Osnovna interakcija u molekularniiu krista-

lima je interakcija elektricnih dipola i oria ima oblik:

nm r>n - m n • in
- 3 _ _ _ ------- c 1.1,1)

n - m

U ovoj formuli £-> i £> predstavlja unutrasnj e koordinate mole-_, ,n ,m t j j

kula u cvorovima resetke n i m , a e je elementarno naelek-

trisanje. Ukuprii hamiltonijan sistema mo2e sc napisati kao:



H = T H> + y y» ci.1.2)
lj n 2 L nm
-V ->- ->•

n n , m

gde je H+ hamiltonijan individualnog molekula „
n

Ako se u hamiltoni jami (1.1.2) predje na reprezenta-
+

ciju druge kvantizacije, uvocljenjem. Fermi opeiatora a.-*f i a->-

ko j i anihiliraju, odnosno kreiraju elektron <i:,. cvoru n u

kvantnom stanju f , tada se hamiltonijan n.oJ'.o napisati u obi i-

ku :

H - y Eica-»- rc<-> + ••- y V->->'(f i f - , f v f i , ) a - > ,?.•!- a->.. a->
L f n f nf 2. L nm ' - -' ' n r ; i f , m t , . n ^ ,

-> -j_,. I 3 +

nf nm C 1 .-1.3}

f , f i , " r 2 > f 3 , f 4 6 ( 0 , 1 , 2 , . . . , w)

gde je H - > f ? - > ( C v ^ = L , ( ? - > ( ? ; - > • ) , odnosno-j -• n n n ' f n • • n ' '

V-^( f i f - ; f ^ f . t ) - 'd^-HJ3?-^1 ( l ->- )9- t 2 (e->)W-. ->(E>£ '>n f " ( r " ->)oF ?a : ->- ) n.1.4)
nm " " J 'n "m n n m ':r, nm -n :: T.I -<\, 'n - , :

Velicine E .. su energije elektrona \ kv- ri; . jiin ::. i .a n j ima f, a
r f

funkcije cp-> su svojstvene funkcije hani J tc n.i ia:ia izolovanog

molekula .

Treba istaci da prelaz od ( 1 . 1 , 2 ) n» (1 .1.3) vasii za

slucaj pobudjivanja samo jednog elektrona u r?.'.~.< Lei-rulu . Otvida se

moze napisati:
r +> a->,.a->, = 1 (1.1.5;

f =0 nr nr

Siiubol 0 oznacava osnovno stanjt. molekula. r. t;:<rfi.bo.l w , r \a j -

vise energetskc stanje ko j t ; elektron moze d?i Tiostio-ne prllikom

pobudjivanja svetloscu.

Uslov (1,1.15) j.z cclokupnoq pr . • • • - : . .':r-.:; • • • i lekt rcnskih

stanja izdvaja aktuelni pod pros tor :

S = ! I p O j O o . . . f l>; O l j f l o . . , O > ; . . . ; ' •-' 0 • 0 • • . . . I , - O.I. 6)

Celokupni kristalni. pros tor je direktni pr o«;iu.;- ':. prostora ~^--: po

svim cvorovima resetke i sa hamiltoni janora '.'.1,1...^') delaje s<imo
+

u ovom prostoru. Fermi operator L ti>. i •' -- - .. ".adovo.l. Java iu u-jr i n j. n j. .1

obicajene fermionske koiruitaoione reldci j •-. .



fnf 4' f ' } = 6nn' 6ff

U . I . 7)
f + f } i }
{a-*,., a.->- , ., >• = < a->,.. cc^, r , <• ----- 0
\' n ' t ' j \T n ' f j

i pretpostavl ja se da se talasrie funkoi j i . 1 i~:o"i o1 < • ; • : ; h nolol:uL,x

(de facto t a l a s n e f u n k c i j e e l e k i r o n a u r a z l i r . i t : i r t i 1 ,7 - • U- ; » ; ̂ i) tollko b\.a-

bo prekrivaju da se efekt prakrivanja u ( i a ] j e i i ..- acunu irai ' if^rujru-

je.

Cis'ijenica aa hami l tou i jan (1 , i . ' . ;) M ' ^ J r , ]^ u pros-coru

konstruisanom od podprostora S-v nioze se :i sko:;. 1.5; L :i i.: j. da se <:d .iia-

railtoni jana sistema jako iritoragu j u c i l i e^lek !:;. c , v u i j . / r ed j f - .na i ia-

mil tonijan slabo neidealnoq qasa kvazicost;ic.? . AJC.C.I se u'«7ej.a ope-

rator! :

rV = at a->,. ; pt = at a> z - < f ^ 0 O.I.8)
nf no nf nf nf no

ci j i j e f iz icki smisao ociglcdan (opercUor P > f k r o i r a p o b u d j e n j e t i -

pa f sa e n e r g i j o n i E - E na m o l e k u l u u cvoru n, , hamil toni jan

(1.1.3) se moze napisati u obliku hamiltonijai;a slabo neideal-

riog gasa po operatoru P .

Pre nego sto se predje ria prevoJ y :nje cesticnog na

kvazicesticni hamiltoni jan , razraotrirno komu La •:: ione relacije ( k i -

n e m a t i k u ) operatora P i P , koji. se u dal;jei7i tekstu nazivaju

kvazi-Pauli operatorirna .

Formirajmo najpre proizvod:

T-.+ -n + +P> rP->,, = a>fa-> a-> a->-f .
n r n ! ' n i no no n f

1nf no no nf '
r+ ^ _ ,+ „+ . „ (1 ,1 .9)
" lnf' nf ' 'fit" no no nf '

Poslednja jednakost u relaciji (1,1.9) posletV: -j,-i j-.s cinjenicc! da
+ + • -, .ne proizvod a->-^a >• <;; '• a->-,. j ednak null a nodpr usi,c ;;u j •• ,

J ^ n r no no r, f • ' L r>

Sledeci proizvod koji jo bitan pr 1 formirarrju komu-

cionih relacija je:

'n f 'n f "no nf nf 'no "no ' "Vr"'pf ' ' "no



- b ~

+ + -1- 4
- a-> a-> - a-> Or>-ra->,. ,a-> = a> a-> =no no no nf n f ' no no no

= 1 - y at,,,a*,,, = 1 - V Pt_,,p-v. (1.1. 10")
f » = 1 nf nf f » = i n r n t

Ako je f ' ^ f i dko su oba. razlicita od nuie , s \d .1 :

P ^ r P - , , = a.--' a^,.a--,.a> - ~a+ « • * , - , « • • . • •• - • • 0 '"1 ,1,11)nr nf no nr nf no no n! ' nr f\'.-

Relacije (1.1,9), (1,1.10) 1 (1.1.11.) inogu >-(•: - -plsat i kao:

w

Potrazimo sada vrednost p

P->-.P^ r . = a->- «:>,.a~> a-;-,. - -a? a > ; - , : . • . „ - : . •..•: Cn ! nf ' no nr no nf ' ro no i r •-, ; •

Na osnovu poslednje re.laci-je sledi da je I ad.jvmgcr'uni proizvod

P CP r. jednak null.nf nf J

Ovim su iscrpene komutacione ri.vLn^ije za kvazi-Pa-

uli operatore koji \raze za jedan cvor resetke. Razraotrimo st.a

se desava u slucaju razlicitih cvorova. Izvcdimo relaciju samo

za komutator P r̂P-*r, - P-'v.P-'-r • Na osnovu koi ,u" acionih relaci'janf mf' nil' nf •'
za Fermi operatore (1.1.6) moze se napisati.

^ ,,-i- .„-!- „ + +
P-V r^+r, ~ r->^,P^,. ~ «->• a^,a->,. ii>nf mf' mr nf no nf mi .iv> -

-i- + + +
- a->>,a->- a-> a->^ = &->-._,«.-*- a->- a->r -

mr mo no nt mf mo no nf

- atr,a-> a-*- a-v,. -- 0 (1.1.14)
mf mo no nf

Moze se na isti naci.n dokazati da su i sledecv komutatori:

P->- P- - P> py i P.t p> - p.'.t p.-,
'nf'n'f n'f nf 'nf n'f n' I ' n f-

takodje jednaki nul l , pa so konacno dolazi (:1'.> -:;JcJece kinern.ci'Li~

ke za kvazi-Pauli operatore:

-^ P> ^^ pi P-> ^- (i • pt p.t' f- « r i ' r ' f t ^ 1 ' r f t
nf nf nf n! ' ' nf n f '



- - ,
nf nf

w

I
f"=1
Y pt p->
1 nf" nf"

n-*cV-*r, ~ &->• r&'+t - :> P'-vP̂ r ~ &->«>£nf nf nf nf' ' nf nf nf nf
(1.1.15)

S obzirom da su kvazi-Pauli operator! definisani. i

da su nadjene njihove komutacione relacije, sledi zakljucak da

oni nisu ni Bose ni Fermi tipa, pa moze da se predje na repre-

zentaciju hamiltoni jana (1.1.3) preko pomenutih. operatora. Prvi

clan u formuli (1.1.3) nio2e se transforniisati ria sledeci nacin:

w
Y E-.a-v.-a-^,

->,f _ f nf nfnf=0

w
r V F •
o no no c'-. 'f nf nf

r = I

f

= ME
L

W

w

W

,,
nf nf

r - ,
f nf nf

= y E + y y (E,. -F )ai a-> =
L o L ,--• f o nf nf

w
NEo

n n

N ovde predstavl ja broj molekula u. kr ist.;.: .1,.

Drugi clan u formuli (1.1,"))

po sledecioj shemi

(1 I 1.6)

se rasir-a^'iti

R. Br.

i

i 1
1 1 1

IV
V

VI
VI 1

VI 1 1
IX

X
X I

XI 1
XI 1 i

X I V
XV

XVI

L

0
f ] / O

0
0
0

f ! + 0

f 1 ̂  0
f 3 ^ 0

0
0
0

f i / 0
f\ o
f i ̂  0

0
f 1 7^ 0

_ _ _ . _ ... .

0
0

f 9 ̂  0

"o
0

f ? * 0
0
0

f?>0

f 2 ̂  0
0

f? 5* 0

f 2 t 0

0

f 2 * 0

2. '
L , , „ _ .

' f s

( i

f .

0
f 3 * 0

0
0

f o / '}

0
f 3 , ' - G

0

f 3 / 0
f 3 j^ 0

(i

f 3 ̂  U

f 0 : '- 0

t 3 f 0

f«,
0
0
0
0

fit / 0
0
0

fit ^ 0
0

fit ^ 0
flt 7^ 0

0
fit / 0
t,+ 1 o
f u ^ 0r '

f it t 0

(1.1.17)



U daljoj analizi se. ne koriste sv ,. clanovi sheme

(1.1.17), buduci da se razmatraju kristali koi ~i iiaaju centai: in-

verzije, pri cemu se pomenuti centar invert:! •}-.: p'./klapa sa cen-

trom inverzije svakocj od molckula koji ii'lazi n s-istav V,r.i.stala.

Cinjenica da sistem ima centar inverzije zrac;; .-:..;. ham .1.1 ton i "(..'in

sisteraa mora biti invarijantan u odnosu na z3:Vi:Pu:

!s> -* -?, ci . i . is)
Matricni element i koji odyovaraju eianovik.- M - y i XI! - X V she-

me (1.1.17), t j . V ( f : 0 0 0 ) , V ( Q f 2 0 0 ) , V ( O O I S O ) , V ( ' J u ' i ; J ; ) , V '' f • c •• f •,(,} ,

V ( f 1 f 2 O f i + ) > V ( f ) 0 f 3 f u ) , V ( 0 f 2 i : 3 f i t ) proprocionali.j. su jednrj ;n (j a pal-

no m momentu prelaza (e.^-.-) ., ill proizvodu . <.. i. dipolna momenta

orelaza (e£-0 ..(er->) r v (e t ->) ,„ , a ovi clanovi m e n i a r i u znak prili-v J n ' o f v ^n 'o f ' v 'n 'of ~ "
kom prelaza (1.1,18). Iz zahteva da hamilton.'. j .vr : bade invar jjdii-

tari u odnosu na prelaz (1.1.18) siedi da clc;.:v.:vi sr.eiiie M - V i

X I i - X V identicki r a o r a j u biti jednaki null.

Prema tome, za kristale sa cent'ora inver/i je od ce-

le sheme (1.1.18) u hamiltonijanu ostaju clanovi i , V! - XI i

X V I . Ovi se delovi mogu izraziti u kvasipaal lonskoj reprezenta-

ciji na sledeci nacin:

2 L nm no mo mo ho
nm

1 v + -f
2 ' nm *" no no'" mo mo

nm

w
y . . - . .

nm - nt nf mf ' ,-M '
= 1 v w>(oooo)(i - y p * p . v ) . . y

-nm

= i }' v - » - > ( o o o o ) - ~ ) v -»(oooo) V r^,r-.. -/ -' nm 2 " nm ,'-:, nf n. ''- - > - > » f - 1
nm nm

1 W 4
. 1 V VV-v(OOOO) }' P>/P-> +

2 ^ nm - mf mf
nm

+ -- / v->-> u u u u i ; >'-->• r r->, >->•,• , t - + r ,
2 L^ nm ' , f';' nf nf m f ' mf '

nm '



- = nr n .-
n m e m

- 9

Kako matrifini element! V->-> zavise od razl ixe n - m i siiaetri-
nrn

cni su u odnosu na zamenu n ~l m i ociglednc v:;£i sledece:
_>. .-V ->

n-m=e
y y»(ocoo) - y v-»- ->(oooo) = y v-^oonrp. y i ,:
'• nrn " n-m ' e l

nm nm e in

= N y v->(oooo) y v>^(oooo) y ptrp->, =
^ e ' t> nm /J nr nf
e nm f=1

w v;
= I V - > - _ - > ( O O G O ) I ?->.;•?• *f

nm

Ako se uvede oznaka:

e

kcnacno se maze napisat.i:

I = i N F ( O O O O ) - y } ' F(0000)pt fP> f +
nf.-1

+ ~ y V-->(0000)pt- P-x pT P-> ('1.1.20)
2 'J nni nf nf mf mr

nrnf, f '=1

Dalje transforinacije clanova sherne (1.1.17) su si.edece:

1V! = y • V-»(f j f o O O ) a - ^ r a>,. a-* a-v =-.
2 L :im •' ^ n f j n fo !"o mo

ninfj f 2=1

1 W + r' K

2" ^ - nmv -1 2 '' n f j nfS ''J m f - / r i ' « '
nmfT.fo^l f;;=l

n f: f' =1

w

2 " riii'i'' ' ' nf nf mf" mf"
nmf f ' f "--1

X! = 4- V V - > - ( t J O f 3 f l ( ) a ?
^ '-' nrn J ' fkc

nmf 3f i f :=1

w
( r .

2 _^ z- nm J ' 0 1 3 nil,
nmf fi, = 1



10 -

= 1^ Y nooff ' ) / '*^ , -
n f f ' = 1

- » / V - > > - ( Q G f f ' ) p t r P - > r j4 ,,7>..> (1.1.22)
2 '• nm ir nf nit nit

nrnff f"=1

, w
1 r i, • \• +V I I I = — } v-^-> v f i O O f i , }a>. a-> a-/ a> -
2 'j nm nf i no mo mf.->-> -1 '

nmf if t f=1

1 w 4.= — y v - v > ( f o o f ' ) p t P> n n ?^^— rt / » ~ v i u u i / i ^ c r / r f v * - » - i ' " t ' - - ^ y
2 L nm nf mf

nrnff = 1

1 Y >-, -+ t
2 ^ L nm "- " no nf? mf'3 mo 4

nmf2f3 = 1 in -> m)

1 ^ += 4- ) v>->(of f O)P*,P-*,,
2 'j nrn nt mf

nmff =1

VII - v ^ V - > - ( f 1 O f 3 0 ) a t , . a-> at a.>
2 '- nm n r i no mt 3 mo

1 " . -i . 4
_ / V " ' \ lj n U / I ,- I ' f. • ^- * ' '• E *~~ "̂  **2 ^ ij nrn m mi

mnff =1

1 w
X = 4- I V - » ( O f ^ O f / J a t a^f ut a , . =

2 tj nm no n t o mo rnf,
nmfofu=1

1 w
= ~ y V-v > (0 f ' O f ) P~> ,, P->-, (1,1,26)

2 . • ' •• nm rnf ' nf
mriff =1

1 " s + +X V I = T J V * > ( f } f 9 f T f t | ) a - r a-> a:-., a - =
2 '- nm ' " n\\ mV-i ^f.

nrnFj f pf 3f f i = 1

1 w + i
= — y V ^ - > ( f f 'f"f")p-T p > p-> p> (1.1,?7)

2 L> tim ' nf nf mi rnf'"
nmff f'f "=1

Suiniranjem svih clobljenih rezu. s -.,-:. t a. bamiltoni jan

(1.1.3) u kvazipaulionsko j ,):eprezeiitaci j i t;^. .,vo;.':t/ izr-.'iziti na

sledeci nacin:
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H = HQ + Ho + H4 (1.1.28)

gd e j e

Hc - N [ E 0 + ~ F ( O O O O ) ] (1,1.29)

w , w . . .H, = i y A p > P -> + y y s (pV.) i > r . •
"-• , uv un vn u '- , pv yn \.rn

•> y v = l ' -:-^- yv=!n nrn

v *
+ 4- I ) LR (nm)pV+> -<• R ( n m ) ? -,.? - v i C 1/1.30)2 •- '•• uv yn x)i;i vn \)!n un

->-•>• pv=l
nm

V!
r' v -^ /"v>\ "'" "*"

nm

A = [E - L, - F ( O O O O ) ]6 + ~ | F ( y v O O ) + F ' 0 0 ;
;iv u l-' uv / '

S (nvm) = V-w-( i jOOv) +V-»->-(OV! ' .0)
yv 2 nm nm

R (nm) = V-H->-(LiOvO)
\i\> ' nm

R (nm) = V-»(OvOy)
v|.i nir,

R = R
vy u v

- V - > - v ( O O i i \ ; ) c l 5 , , + 7 ^ ( 0 0 0 0 ) 6 -S , ,1 f ' i . i .32)Mm ' ' i ! v rim uv y v

Prelaz sa e.l ektronskih operotor.a a i a :a;s. kva-

zi-Pauli operato.ro P+ i P dove<5 je do : am ..IJr.onijar; t: ( ] , i . 28 ) ,

koji predsLavlja tipican h a m i l t o n i j a n siabo n^i^oa I .no<; aa.T.a.

Deo H2 la jednacine (.1,1.28j mo2e da se d i j yjonal izu jo , y.^a pre-

ma tome, predstavlja haniiltcni.jan slobodni1! i \ a z i C G S t i ca. ( i d e a l a n

kvaz icest i cn i g a s ) , dok doo !-!;4 opisujc .i nter rJ;c,'i;'iu u kvazicest.ic-

norn gasu i cini da gas bude slabo neidealar:, Neophoclno je da se

istakne cinjenica Aa je u haniiltonijanu Ho, t - j . u ha.miltonija-

nu neinte.raguju.cih kvazicestl.ca, preko funkc i ja Au v , S , , v (nm) i

R ( n m ) , ukljucen dobar deo cesticnih intera.kc.ija iz hamiltonija-

na (1.1.3). Ovakva procedura stnanjuje znatau broj koraka, ukoli-
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ko se sisteir. analizira teorijom per tu rbac i jn , Ona ipak dovodi

do operatora P i P c i je su koir.utaciorie ro ; a ' : l je nestandard-

ne i otezavaju matematicku analizu, pa se mo?:.: reel da postupak

pogodnije grupisaiie dinamike sisterna ukl jueir je nepodesnu kine-

matiku.

1.2. KINEMATICKI NIVOI KOD DVONIVOSKE SHEME

Ako se pretpostavi da kvanti s>'..-i;:losti dovodi;: inole-

kul u sama jedrio pobudjeno stanje - dvoni vosk.:> sheina raoiekular-

nih pobudjenja u kojoj pored osnovriog postojj savao jedrio pobu-

djeno stanje - tada u formu.lania (1.1.20) do O , 1 .32) indeksi |i

i v uz imaju sarno jednu vrednost s . Kvaz i -Pc. o1 i oparatcri

prelaze u Fauli operators koji zadovolJavaju koiirutacione xelaci-

je:

[P-vspi] = (1 -2p4>P->)6->
n m" n n nrn

[p-v,p-.>] .= [pt,pH>| =, 0 i P- --. \>'', .)
n' m i'i m n n

jpt p^>! (ct-t a> ) < 0 i 1 a ..2.1')
n n • - ns ns "

a hamiltonijan dobija sledeci oblik:

H - H0 + y Apip- + ~ ^ c>^piF> + 4- y D-^pip>ptp-> +
0 -j n n 2 /- nm n m 2 L nm n rs n, .n

n nm nm

(rim) n m nm' m n
nm

U ovom se odel jku analiza vrs . / .-a, iiprosrenim hamil-

toni janora :

H = Hr + y^ptp- + 4- V O>ptp> + ~ }' i j v>p tp ; r ! ! ' . (i,2.3)
0 •-' n n 2 '-• nm n m 2 '• nm n n ID TI

n iiid nm

u odnosu na (1.2,2) u (1,2.3) ispuSlen je ^'la^ ,:'r-j .>. 5;adri i as/̂ ,. kre-

aciona, odnosno dva anihilaciona operatora i hoji dovodi do neo-

drzanja eksitona.
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Osobine eksitonskog si sterna .1 r, pi "-U,, u i;e porno eu

Greenove funkcije:

r--(t) = <,p-(t)|p£(o)» a .2. 4)ab .i ' D

Analiza reSenja funkcije I' u razlicitioi aurGksinoaei jana. mci;i.e

da pruzi informaciju i o oaobinama neinLeragu j ac'iit eksitona i o

efektima do kojih dovode kinematicka i dir»a;.<>:J £ ka interakciju.

Krajnji cilj ove analize je ispitivanje mogucnosti nastanka no-

vih tipova pobudjenja u s 1st emu. Ova nova pobud jen ja , bar u

principu, mogu da se pojave usled uzajamrie ml: erakeije eksitona.

Kako su eksitonske energije 5 eV , a eksitonck'; koncentraci je
-E /Qproporcionalne veiicini e exc: " koja ni pri najvisirn tempera-

turama ne prelazi vrednost 10~3 , racun za funkciju I' izvodi

se u linearnoj aproksiraaci ji po eksitorisk.im kon.cent.raci jamn ,

Na osnovu opste teorije Greenoviri fankcija, koiaata-

cionih relacija (1.2.1) i forme harniltoni jar.. a ii.?,3^, za Greeno-

vu funkciju i' se dobija sledecfa jednacina.

- . . . .
ab ah ' a a

- - - ,
A am inb
m

-- y c->-^p-(rn>>(t:)p->(t) ip,'(G)
'•• .-ui:i a ' a :!' ' ' u '
fii

+ V LW<',P-t(v)P-v(t)P->(r)|r.t(0)am m ni a ' b
a. 2. 5)

Paulionske Greenove funkcije i.z ove jednaciiie mogu se izrsziti

preko odgovarajucih bozonskih Greenovih funk-.-i.ja na osnovu a pro-

ksimativnih izraza:

P = B - B+BB, P"h * B+ - B+B+B-, P+P --• B ;B - B4B+BB (1,2.6)

koji slede iz opstih formula:

00 I r \

I'D"''? - V V -••--/ p !- A-'+J. nV+J .
j r i / ~~, —"—"—r L> t.' i

v^O d+v)!

co , ,, > V

p = t y _L-^L_ B+V B V ] 1 / 2 B (1.2.7)



Ova aproksimaci ja u potpunosti zadovol Java , ukoliko se. racun

vrsi sa tacnoscu do prvog stepena eksitonske >• ••oncentraci je , za-

kljucno. Prilikom izracunavanja paulionskih ••senovih funkcija

koristi se Vikova teorerna , operator!, se , za. iV'Z.lJku od ranije

ucinjenog, sparuju i po istim i po razlicitjn. /r^menima. U skla-

du sa ovim, posle zamene (1.2.6) u (1.2.4) i dekup.i.ovanja :

<B-*(t)lBj(G)Bf(0)Bir(0)a ' b b D

- > :a a b b

G->r(t) - « B ( t i i Bab a ' b

Rab(t

gde E Q ( k ) oznacava energiju eksitona u nul '.-oS a proksiir.acij i ,

koja se odredjuje kasnije, dobija se:

U granicama iste ovakve npr oksirnaci je , Pan: I :-. . : ? - • : , :H L-OI e u v i s i m

paulionskim funkci jama Greena iz (1.2.. 5) v.i:?-.b:> j r d i i o s t i i v u o ;-;ame

niti Bose operator irna na Levoj strarii Gre^^- 'n/ . i t hinkc .j.-ja , Jok

operator na desnoj strarii treba i z r a z i b i u c,ro: o>. siraacij i (1.2.6).

Znaci :

u

-
m • b

.
mb ma ab ab mb
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in Hi a D in

- « B:t ( t ) B-> ( t ) B-> ( t. ) I fit ( 0 ) Bt ( 0 ) B,-> ( 0 ) »
m ni a ' b b b

) + W^&v(t) -• 2 R - v ( t ) G - ^ ( t ) G - ^ ( t ) + O f MO)
ab am mb mb ab rm ' ' °

J -= r1 y (eE° ( J ) / 0 -
-~t |-v t i %

(1.2,10)

k

Treba napomenuti da ostaci koji su proporcio:, i lni kvadra tu ek-

sitonske koncentraci je W0 naslaju sparivan j r: 'n operatora koj i

deluju u is'Lim trenucinia vremena u Greenovi'n-. furil;c i jama tipa;

«B + BB| B + B + B» . Posle ^aniene (1.2.9) i (1.2.10,' u (1 .2 .5) dobi ja se

sledeca jednacina za Bozonsku Greenovu funkc i . j u G ^ , > ( t ) :

-
ab ao m<i

T rna ' ma x '• ' l 'am ° mb v

m

am ma ab am ' ab am am mh '

+ 1 2LC-)-»-R->f( t ) - D > - R > t ( t ) j G ^ ( t ) G ^ ( t ) (1,2.11)7 am ab am m b ab mb
rn

Ako se u jednacini izvrsi Fur l je- t ransformar- i ;)a t ipa:

f-^(t) = N " 1 y d F f . > ( E )
ab L> j k

k «+
•I-a-.

5 ( t ) = ( 2 i r ) ~ 1 d E e'" t l : t ;

— JO

M - ] T' •?' k (a - b)
al? ~ ' L

i iskoristi relacija R ; v ( ! . ) =-; G '*(- t ) , ko^a se i - i k o i i u s t r u j e ha-
K ' ^f^^^

iriltonijanom tipa: -^w v- : •'" ̂

/** ';:
- - • ' *•' ' '••"

\\\'
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H - X B+B ,

kada j e:

G(E) = «B|BV = ~ ™ ;

Q / C \— ^_,- Q ! p •-.,•> — " — P ( „ !1 \ 1:2 Tr U"^v A.

Za Greenovu funkci ju ^(E) se dobija sledeci izvaz:
K.

G£(E) = -1----̂  -1 • ~ (1.2.13)

gde je

Ei(t) = EnCfr + M(lt) ; Eo(k) = A + I- CV
1 ^' . . . Z 1C

.-V

M(t) = N"1 T (D + Dv>• • * - C->- C->)<BtBr> ; *.B-til - -
!i o k-q K q q q o q '.. ::

E3 = E - E i T F 2 j q 3 = k - q i + q :> '.<.,2.14-)

Treba napomenuti da sn pri.likom dobijanje .i :̂.r ...zo (1.2,13) odbace-

ni svi clanovi proporcionaini N:"; i WaG'', sreaina vre-inc^st.

<P P> zamenjena sa Wc, i :i zvrsena uobicajena aproksimaci ja te-

orije perturbacije 1 + W - (1 -W)"1 ,

Na osriovu relacije (1.2.13) mcXo se izvrsiti anali-

za eksitonskih osobina. U nultoj aproksimaci j :l, koja odgovara

kvadratnom delu hamiltoriijana (1,2.13) izrazencin preko Bose ope-

ratora, treba odbaciti iz (1.2.13) sve £lancvci koji su proporcio-

naini eksitonskoj koncentraciji . M0 i uzeti Vj - o, Tako se dobi-

ja Greenova funkcija nulte aproksimacije:

, _ i_ _ _\_ ,, , 15)

£ 2'* E-E0(k)

Pol Greenove funkcije u F-ravni predstavlja .-le:?:--• iju eksitoxia u

harmoni j sko j aproks imac.i j i :



E0(it) := A r

Za prostu kubnu resetku, u aproks vmac ij .i. na ':;; 1 .; ,• <.h susecia i >.::

oblasti malih talasaih vektora se .raoze pi^aM-

E0(k)

gde je a konstairta resetke i C mai,ricr;.i. C;!i >.\-:'.rnr. rc";ona.nt.ne

interakcije uzet i/'.medja iiajblizih sus^da. K:\.. sto se vidi., a

eksitonskora spektru postoji prag enercjtje A \ ';:i. usLvari r;red

stavlja enerqiju pobuc'len ja izolovanoq nioloKMla -: y.opr jv.'<::•. i koja

dolazi od disperzije pobudjenja (tj. od kol cki., v : zac i je pcDudjenja i-

zoiovanog moiekula). Ova popravka ima oblik r<ineficke eneraije ce-

stice sarno sto je realna masa m zaraenjena afektivnom masom

m* - ~h/Ca-' . Iz izraza za in* vidi se da za-.'isao od znaka C

eksitoni moyu da iniaju i pozitivnu i negati;/;:1.! nia.su. Ako je re-

zonantna interakcija privlacna, tj. C < 0 , tada je efektivna ma

sa eksitona pozitivna. U protivnoin slucaju irn^ju nogativnu efe-

ktivnu masu. S tim u vezi govori se o pozitivr.o j i negativnoj

disperziji eksitona. Pozitivnoj efektivnoj n'.;;:;j. odgovara poziti

vna disperzija. Wa osnovu izraza (1 ,,2.ID") i opstey pravila:

f r i' ^ ,"?'k(x-x ')
<B(x')A(x)> - dk ^.LJ: ,

» J T';:::(k''/IJ-i

<A(x)B(x')>o - dk --

za koncentfaciju eksitona se dobija izraz:

w- -- <!$.tn-o. = N-I y (eÊ k)/() •• i}- 1 (1.2.18)
a a o ^

k

Kako je E0(k) reda 5 eV , oeiulodno je da ;-,i; ek^.i ironsko konceiitra-

cije veoina male, cak i pri nalvisim temper a r.u L-a.'ac,. Treba nagla-

siti da velike eksxtonske energije dolaze od cnargije pobudje-

nja. izolovanog moiekn] a, t j . od xrel.i.cine A , disperz.iona poprav-

ka (Ti.2k2/2r;i*j = Ca^k2 proporciona] na je velicini dipol -dipolrie

interakcije i. manja je za dva reda vel.icinc o'..: \ Otuda dls-

perzija ne igra bitnu ulogu u eksitonskom ;'.i.. _f:.!i; j, kao sto je
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to slucaj u sisternu sp.inskih talasa,

Greenova funkciia prve aproksimaci je d.obija t;e i?,

(1.2.13) ako se zadrzc svi clelovi proporoionci.ini cksitonsico j

koncentraci ji, all se i dalje uz iraa W = 0 , :.;ao sLo je poznato,

ovaj racun daje korektan razvoj za inaqnet i^ac '. iu na n i skim tem-

peraturama. Znaci:

C 1 ) y 1 + 2/\
C-j> (E) = ~ ------- -— (1,2.19)

k ' - " £ - £ ! $ )

Pol Gr eenove f unkc i j e u Fl -ra vn i :

E, ( k ) = Flo(k) - i -

Mfit) - N-' ] } (LS + D.*-* -C>- c->)-.i-''^... f v . ;7 k~q k q' :i > '•,
M

predstavija energiju u prvoj aproksimac i j i . P.'jp5.Mvka H(i<) do-

lazi i od dinamicke interakcije eksitona, jec je proporc iondina

i velicinaina C-> , preko kojih se u racun ukliucuje ki^eiaaticka
K.

interakcija, i velicinama D> koje karak-uor isu dinamicku in-

terakciju eksitona. Sredrija koncentraci je uovona u prvoj apro-

ksimaci ji iznosi. :

dok se srednja paulionska koncentraci j a raciinn. po obrascu :

- . = ^ , , - - > , .,
a a a a ( L } a a a a ( D i

, _ , . . na a i .; ) a a ( 0

- 2'i,. -

- -
k i<

- N ' 1 I ( e E : ^ ( k ) / e • - i ) " 1 C ' , ? . 2 2 )

i<

Lako je zakljuciti da popravke ntznatiio me.njr!j'i konceat rac i j u

dobijenu u nultoj aproksimaci j i , take dci •' rla'.'jc: ostajc na :~na-



zi zakljucak o veonia niskim eksitcnskir.; k - : > n . < : • - • • . ; - . : • ,

Konacrio se rao^e preci na ana l.:i . • • • . : \o:-:u;:/i.etnog iz rnza

(1.2.13). Iz s t ruktuie izraza se vicli da Gr &«.-"•>• ,-a Cunke.i j ^ (->;•• ; ( I)
X.

pored, vec analiziranog pola L - E, ( k ) moze da ir;iu i ciopunske po-

love u E-ravni, ukoliko jednaeina:

W j > ( E ) - 1 (1.2,23)

ima bilo kakva resenja po E . Ukoliko bi ova resenja bila real-

na i pozitiviia ill u krajnjem slucaju komplGksna sa pozitivnim

realnim delom, ona bi se mogla interpretirati kao energija ne-

kih novih pobudjenja u molekularnim kristalLmn, koja nastaju

kao rezultat eksiton-eksiton interkacije. El'srlicitni izraz

IĴ (E) dobija se iz (1.2.13) iteracionim posLupkom. Strogo govo-
k i -; \, iteraciju bi trebalo vrsiti sa G\) J'ao polaznirn rese-

k ,~>.
njera. Kako je vec ranije receno da su IL.. : H^ < k,i --• M0 veoyna

mali, dovoljuo je da se u izrazu za Wi>(t) a'-'mu Greenove tank-
Co" Kcije &X ' (E) , koje odgovaraju nultoj aproksJmacJ j i . Posle zarne-
k

ne:

6 -> 4 0

i integracije po energijaina za funkci ja W - - - < h . ) <• ' ' ' • .>b.I ;ja se slede-

ci izraz:
1 < - . . , . - >

k 2N?- ,.V '""

f ( E , k , q , ,q,) --' ^ -r ^~--~T" --
E - E0 (q ; } + E0 (q? ) -- E0 (k -q , -m ,.)

cp(E,£,q"i ,q?) = [E - E0(k) -C k - q 1 + q 2 + D q | - q? (6| E - E0 (qj •* c.0 ((':-,) - H.o vK-t^i-q?^ j

Eksplicitna zavisnost funkcije W od enerq.:/;:. se ^a osnovu pre-

thodnog izrasa tesko nalazi, Ako se predje '.xi surr.icarrja na inte-

graciju, tada se u (1.2.25) pojavljuje cetvor-.:-;: trukl singulnirni

integral, pa se postavlja pitanje da li bi i runviericko resava-

nje moglo da dS tabeiarnu vrednost far.'kcije >.' cd enerq:J.ie. Ne-

ophodno je, zbog toga, da se izraz (1.2.25; z^::.^-::i nekiru apr-s ..U.-:1. ima-

tivnim izrazorn, Da bi se dobio }>ar kv;̂  1 i Lativ-:n zui.ljucak c> za-

visnosti W - W(t) , ovde je izvrsena sledeca .,;.;rck3iinacii^ ;
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D k . , q , , q o - D = IN" 1 T D ~;\? t l . > . 2 6 )

k

koja se sastoji u zameni funkoi ja CK i Ok •-• -. • _[ > • iru kvaciy.. . t-

nim srednjim vrednost.itna po oelokupnow ii;\p!..'">. ; • ot--. rrosLorj,. .'-."H

prostu kubnu resetka i, aproksimaci j i n.a jbi i'':.. l r- " :^i ,(-da jet

Oj> = 2C }' cci akr. ^ D. - 2U V c.o.6 c\ ;k ;- u k ^
a (• (x,y,z.)

(T - C/6 , D = D/6 (1.2.27)

U ovo j , veoiua gruboj aproksimaci ji. otuda sumir ; irrje po iiupulsi-

ma u izrazu (1.2.25), funkci ja W ( E ) se lako naiazi , pa uslov

(1.2.23) za odredjivanje dopunskih polova ^osta ie :

E -- A - f- "c + "D 3 _ _ 1

E - A - 1 'C 2 J ' ~ 2

Ako se iz ra^matranja iskl juci tacka E ~ F;,^'1: ---- A f™ C .--•• -2 ,

koja, kao sto je poznato, prcdstavlja oksil/;r.,:'.:r.j onerqiju i: a-

proksimaciji koja jc upotrebi. jena, tada del, Lr. r!:;n'k'-:ji ja po.st:ije

jednaka null, a uslov (1.2.20) prelazi a:

(I.. 2, 29)

t.

tako da se za e n e r q i j u dob.i. ja rosenje;

E - A .f ) . ( sC-?D) = A +^--1--? (1.2.30)
t D rr

V ' O

U istoj aproksimaci j i hamronij ska eksitonska eno;;gija in.a oblik:

E0(k) = A + C || Cl.2,31)

pa je jasno da resenje Ec ne predstavljR ;-inorcfiju eksitona,

riego energije nekih novih pobudjenja nastaliri usled eksiton-ek-

siton interakcije.

Ovi dopunski nivoi energije s ::;i;:logoia se inogu na-

zvati kinematicki nivoi, a saina pobudjenja kaneniatickini ekscita-
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cijama, jer je ocigledno da svoj nastanak di/guju kinematicko j

interakciji eksitona. Radi se o tome da se uslov (1.2,23), koji

daje ove nivoe energije, pojavio zboq pris-nstva cunkcije

« B B B JB0B0B0;> u proracunima za energije ..-.istema , a ove funkci-

je su kinematickog porekla, jer dolaze us! <•;-'< razljke u kcmutacio-

nim relacijama za Bose i Pauli operatore. ;J oLzirom na oblik

funkcije «B B B JBOB^D0» jasno je i fizieko poreklo kinematic-

kih nivoa. Oni ocigledno nastaju pri trocest .1 Tnim eksitonskirn

procesima i takvim gde se dva eksitona fv. zioriisu u jedati novi

nestabilni eksiton sa priblizno dva pu'cci v-icom energijom, a ko-

ji se posle izvesnog vremena raspada na dva ohlcna eksi.L.L.r:u .

Kvant energije koji se oslobadja u ovom procesu 'r'uz i. ja-x aspad

predstavlja kinematicko pobudjenje sist.eri;),

Ako se Greenova t:unkcija (.1.?. '3; iziacuna u apro-

ksimaciji koja je koriscena prilikom nala^onia kincmatickih ni-

voa dobija se rezultat :

G(E) = -- --~U- (1.2,32)

Kao sto se vidi, funkcija vise nema pol za L ••• !;0''k) •> ^°Ji- bi

odgovarao obicnim eksitonima , vec sarao pol ô j i daje onergiju

kinematiekih nivoa. Ovo znaci da se eksiV">m. i k i nema ti. eke eks-

citacije uzajarano iskljucuju, tj, kada sc- pojavi V- i.nematicki ni-

vo , obicni eksitonski nivo se gubi. Ocig] fic-io je da vazi i obr-

nuti zakljucak: pojava eksitona dovodi do isceza/anja kinemati-

ckog nivoa, jer je iz prethodne analize jasno da pri F. = t0(k)

uslov (1.2.28) za odredjivanje energi ja k in^n-it • ickih ^l-./oa Qubi

sva.ki smisao, Ovo je u neku ruku i ra?um] j J. vo •••; obzi rom o.a na-

pred navedenu fizicku sliku nastanka k \. i-, nivca, t rema

kojoj oni nastaju u procesima vezanim za isceze-var \je par,-; eksitona

usled njihovog fuzionisanja u novu kvazic^: •= 1 1 -;n . Tpak , ova ana--

liza predstavlja samo gruba procenu rea.l"io Dl4:iu'%.^ i je . Ta.:.r, iji

proracun energija kinematiekih nivoa ''pokazuje da i 'jksit'->ni i

kinematicke ekscitacije mogu istovremeno -ia eg:;i stiraju, pri ce-

mu je vreme 2ivota kinematiekih ekscitacije' rrncgo krace od vre-

mena zivota eksitona. Na osnovu ovako kr^Lkog vremena zivora
J; )kinematiekih eksitacija u je zakljuceno da su one odgovorne



za veoma veliko sirenje l in i ja u optickin, •:pekt.rinia. kristala, .

Ovo sirenje, koje je red a 5 x 1 0 L | m ~ T , teorl i':/>.. i n i j e moglo da se

objasni kao posledica eksiton-fonon interakoxje .

1.3. K1NEMATICKI NIVOI KOD MULTINIVOSKE SHEME

Hamilton! j an eksitonskog sirUvia u kvazi-Paul i o-

peratorima ima. oblik (ode l jak 1 . 1 . , fonr iu le (.1.1.2!' - 1.1,32)):

H = H0 + H2 + Hi,

H0 - N |E 0 +-~ F ( 0 0 0 0 ) 1
2

v y A P+*P -> + y y s (^)i''
u L yv un vn L' L PV i

w
r

Vw'

4- V }' [ R (n;n)?+,P >- + R ( n r u ) / ' . . • ' • > :
2 '- ^ ; j__, |i v ' un vrn • 11 ' 'rr; i/.i

nm ''""""'

w
V T ,(nm)P+->P >P+. >"' -
/ , _., pvj-i v ' ' [.in v'n M ' • ' ' * n,

C..3.1.)

Kvazi-Pau-i operator! ne zadovol Javaju ni i'erp.ii n:i Base komuta-

cione relacije, pa sc riajcesce i z r azava ju yxreko Bose operatora.

Kvazi-Pauli operator.! izrazeni preko Bosi.^ ^peratora dati su u

obliku beskonacnih bozonskih redova. Forn.ule za prelaz su slede-

ce:
W /N -"-1/2

p -> = (i - y i ,-OY v B ->-
yn .j- .. y ' n yn yn

. w - -1/2p > = (i - y z ,-)B+^ Y -»-
yn y'nMin Mn

w
p >p > = (1 - y z ,->-)z >

yn pn j- n 'n ' yn
I- T '̂ ? i •

_--±- B - > - ->
f!:;0 (i+p)i yn yn

* (-2)P n+f) r p A - - o>—i — — B -^ b -> (i.3.2)
r (Up) ! yn yn
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Ako se kvazi-Pauli operator! prosto zarnene be:'or,:i.niri F -- B i

P = B , sto predstavlja najgrublju aproksimaeiju, tada se dobi-

ja iz (1.3.1) harnionijsk! eksitonski hamili f.n.i ĵ r,:

w w
H- = }" y A B+>B * + y y S (nm)B4-.p > +
harm. u " .. uv un vn " '-• , |iv ur -ai

-> u,v=.l ^ u,v-l
n run

w + ,,
+ 1 y }" [R (nm)B +B -> + R (nin)B -^ >! (1.3.3)

2 LJ '-'^, ' vsv '(Jfii vin VM \TH i>n
nm '̂ "

Iskoristi 1! se veci broj clanova harmonijsk.-.h redova (1.3.2) po-

javljuju se tada dopunski clanovi koji predstavljaju kinemati-

cku i dinamicku interpretaciju eksitona,

Dinamicku interpretaciju eksitona predstavlja deo Hi.,

hamiltoni jana (1,3.1) u kojem su kvazi-Paulj operator! zarrieivjeni

Bose operatorirna , t j . :

w
H-,, = )' y T I(nm)B+>B ->B+,-B v (1,3.4)
ain. -' , , - u vu >• un vn p ni v' rn

-»->• \>, v, u , v --.!.nm

Kinemat i cka i:'t erj:>re taci ja nas^a ' i e . i.ssled r a s l ike u

komutacioniin relacijansa za Bose 1 k v a z i - P a u l ' , o;>eratcn-e, Ako se

kvazi-Pauli operator! zanume beskonacni.ro bc'-'oris^im rec'.oviwt;

p _j. - g ..> ; pi - gl ; P+->P ->- = B+-^B ~r ' (' ^ 5)
f n " f n ' iS f n f "' f n' f n f n f n

tada forma H^ izrazena u Bose operatorima sadrzi kvadratnu for-

mu HT, (1.3.3) i osim toga forme cetvrtoc: , s'ostog .ltd. rcda

po Bose operator ima. Gve ove forme viseg red a Ou. drugog po Bose

operatorima cine kinematicku interakciju eks:'ona.

Na osnovu ovoga jasno je da se inoxc u,/esti 1 pojam

kinematicko-dinamicke interakcije i to bi bill ?vi oni delovi

sestog, osinog itd, reda po Bose operatorirao k,. da se u il[, kvazi-

-Pauli operator! zarnene beskon£icnim bozon^]ua retdoviiria (1,3,2).

Na kraju ovog paragrafa d,̂  t je <;}• ;: .}.)I.Lcitni otai Ik

hamiltonijana kinematicke interakcije cetvrtoj ;^da. ua bi se

ovaj izraz dcbio potrebno je da se uzme :i. :'..••••'.'••>''. L-'Laxi be.skt.ir.'a

cnih bozonskih redova (1.3.2). Tada se dob.t '..-.-
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P->, = B f -> - y 6 B f ( - > B . - >
nf fn F / ; _ , 1 'n f ' n 1 n

I "-.L

W

P'% = B!-> - }' B " r>B ; , ^B r . >
in rn '- I n f- ' n f'n

T — J
w

P^V = B*->B,-> - )> B*-»B* ->B r i >B r ->- (1.3.6)
fn fn tn fn ,. /- , f n f ' n f ' n fn

t -i

Ako se (1.3.6) zameni u H? i zadrzi forma oetvrtog reda, tada

ona predstavlja kinematicku interpretac i ju eksitona. Eksplicit-

ni oblik ova interakcije je sledeci:

-H, . = y y A y B ->sr > B r > B -> +
Kin LJ -• -, v\'rL i;n In fn yn

->• )i , v=i. i =.l.
n

w w
+ y v s (nl.'i) y (B ->B".-»B..-B • •*• B - ^ , > R r > b ->)

'•' nv ' '' , un tm tni ' ;n iin, T H > n >.'m

~ • • i \ : I I 1 1 / / \IJ ' l.J U , - ' U f- ' • I

2 ^ ;j . ;rv r';' un vm tm fm

nm '

i w _ vV

T,- y y R (nm) y (B%B,-*-B ->B > - S". ' ->B,->L< -B ->} (1.3.7)
/ 'J •_ Vp ' j - _ i ' m ' m Vin i;n rn ' ' ' I-"'1 Wln '

Kinematicke i dinamicke inter.:! i ; ci ;je eksj.tona uriose

popravke u harmonijski spektar eksitona:

2'

] + E? + - i [F (1 lOO) + F (2200 ) + F ( 0 0 1 1 ) <- F ( 0 0 2 2 ) ]
/. i

tf) +S 2 2 U<) ] - E0 - F ( O O O O ) :'-

± - ^ \ | ^E 1 -E 2 - ~ [ F ( 1 1 0 0 ) + F ( 0 0 1 I ) - F ( 2 2 0 0 ) - F ( 0 0 2 2 ) + S ] l i'O - S ? ? ( k ) | j - ' H-

+ [F(1200)+F(0012)+S12(k)l-| F(2IOO) t-F (0021 )-; S,, (£) ] (1.3.8)

ali inogu da dovedu i do drugih efekata od kojih jc: svakako naj-

interesantnija pojava dopunskih okscit^oija r,'/je imaju prirodu

optickih pobucljenja, ali nisu eksitoni.. Cvi dc.ip'i.as!;i invci r;a-

staju kao rezultat kdnematicke interaJ:cije ej<3i'.:ona i u daljem

tekstu se nazivaju kinematickim ekscitaci j.iiina i.Li kineina tlckim

nivoima.

Analiza eksitonskih i kir,ema *• 1 c-k.i p nivoa vrsi se

hamiltonij anom (1.1,28) u kojom se dec proporci ..-iri^lan C'U R za-

nemaruje, jer, kac sto je ranije rece.no, ovaj cieo daje male po-
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pravke. Znaci , hamiltoni jan sistema ima o b ' i i k :

H - V A P ->p + + } S (nm)P -P > -f
. yv yn vti 1J yv> ' yn vm
nyy nmyu

+ y T , (~nm)P+ ->P >P+ ,->P ,-* (1.3.9)yvy v yn vn y m M m-»
n m y v y ' v '

Eksitonski i kinematicki nivo». trazs se kao polovi

kvazipaullonske Greenove funkc i j e :

i" f a f t ) " « P ^ ( t ) | P t r * ( 0 ) v (1.3.10)u|j aa ' (-,D

Koriscenjem standardne tehnike za dvovreJTi--: ,- ;j;e ' . x rnperaLursko

funkci je Greena, moze se napisati:

d t ' u p l V a L ' ' ' ' v 7 ' ' a . a ' ' g b ' aa " ' ' ; pb '

sto primenom komiitacionih relacija (1 , : . , I - > ; p.-el.ai'.i u:

v d
p „ -

dt. ap - |ia jaa ap Pa i.»,a ob
M

-> -> MlV
mv m

YS (â ) «P >(t)P -•,
'- av ya yayv

- T [T , ,(a^)+T , , (i£n
. *- . avy'v' y'v'avy ' v v

(1.3.12)
gde je

Da bi se Vikova t core ma luo-ji,-, ',T. - 1 i^ori.i. ti jiri!!. ikoin

dekuplovanja visih funkcija Greena u fonpv,l i (1.5. 12) ̂ rsi ce

prelaz sa kvazi-Pauli opera tora na Bose opera ' oro. pren-.i formu-

lama (1.3.6), t j . :

P ->• = 3 - - V B+->-B ->B ->.3 o'-3 £j |.ia pa aa

(1.3 12')

Dekuplovanje visih bczonskib funkcija Greena iz\/odi so taJ:o sto

se sparivanje po V.ikovoj teoremi vrsi za i?.ta i za razlicitfi
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vremena, pri cernu se kvacirati eksitonskih j-.oi\cent.raci"ia <LM'-»^ J ri n
zanemaruju. Pomenuta procedura omogucuja cia se, pored eksiton-

skih, u racun uvedu i k^nematicki nivoi, a oni se javljaju kao

rezultat sparivanja po razlicitiiri vreinenima.

Ako se uvedu sledece oznake:

tada se, nakon primene Vikove teoreme za kvazipaulionsku Greeno-

vu funkciju, dobija:

T (att) = G (att) - y'l^B ->(t) B+f(0)B+>(0)B ->(Q)» +
ag a (:' |" aa 3b yb yb

+ «B+->(t)B ->(t)B ->(t) |B+̂ (0)»] + y«B+>(t)B + (t)B •> (t) ! B 'V(0)B"V(0) B ,>(0)» =ya ya ua ' 3l:> L' ya ya aa • yb ' vb vb
yv

= G 0(att) - ) ' [N G . , (at t )+N r G (at t )+N G , ( a S t ) + N ,G 0(att)] +ctji " yu a|r, yf ; ay y]i ap a(S yji

+ y D ( b a t ) [ G 0(at t )G (a&t) +G (aSt )G , (att)]+ 0(N2 ) .
u vy ' U P ' av yv ap

yv

Za dalji racun pogodno je da se uvedu matrice:

?(att) = j T 0(aT>t) i! ;' a p "

^ ->-••-> y-f—X x i
G (act) = I' G (abt) || ;

D(att) = || D 0(att) II ;" a p ''

N(ab") =

y N = SriN (1,3.14)
y

i tada se na osnovu pravila za ir.nozenje niatr ica , :ia raatricu do-

bija slededi izraz:

? ( a b t ) = G ( at t) [ 1 - L ( a b t) + M (a S t )

L (a b^t) = 1 2S.n N + N + G~ ] (a bt) NG (a b t)
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kao:

•.*--» , ~ ,->-:>
M(abt) = 1 SplD(bat)G(abt)] +D(bat)G(abt) (1.3.15)

/\r funkcije F priblizno so moze azraziti

- <B%B ->:
pa a a

q> = 1 SDN + N (1.3.16)

Dalja dekuplovanja i rnatr icne korespondencije ".a

jednacinu (1.3.12) su sledec5a:

ua Hb '

aa vm

Y b v l

= N G p i rnbt) + N (ma )G .(a
fj.ii vR ' • \JH ' iiK

- Y D ( b a t ) I G , (a ia t )G ( m S t ) + G (a&t)G (mBt )
Ll Y l 1 ' nn ' vy oty vB

' t ) l ;

ya ya vm Rb

ya

Y D ( S a t ) j G (^ot)G ( i?JSr.)+G (alk)G
" YM M(' ' VY MY '

(att)] ;

- N , ,G , (abt ) +N , (am)G , Jmb
v ' y ' vj3 vy 1 v ' f i

r (a&t) +G (m£t)G, i0 (abt) ] ;
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V R r
u av"
v

R(am)r(miDt)

y s N G
^ uv ay v

yv

y s N G
u yv vy a

uv

y v
av vy j-i

7 N S G 0
" a yi y v \>p

y v
NS(ani)G (rr.lt

G ( a S t ) S r , [ S ( £ m ) N ( m a ) 1
t

> S ( a m ) G ( m £ t ) S . N

- S(am)N("ma)G("a&t)

V ]) ' V

( f (am)N) l i : !G(aSt)

(T(am)N(;>m)) '~ !G(inbt)

/ T , , N , ,G - ( )' T , , N ,
'-, y v ' a v v ' y VB J ^ ,'J , y v ' a v v y

y ' v ' v v y ' J

S G DV S D G ,G = G .
u yv vy o. p VY a(i ^ uv VY vy
viy ' ' yvy

> G SJ SGD i = G(atn) S...1 D(bat) S(am) G(mbt)

y s D G G , = y G D s G „ —>•
u tY tJV ™ KY V- yvy ^ Yy U V VB

> G (at t ) D (hat ) S (al) G (

}' S G D G . - »
'J av vy y i 1 !'!'

y s D G /i'• av vy i i i , , \>Y
s-ivy

5 (am) G (mbt) D (6a t ) D ('5a t) G (ab't)
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y s D G G . - ) ' s G . y D G
L' ay Y;J 1 'Y v& A'J v^ YV "Yivy ' y yy

—»- S (am) G (mb~t) S | D (Kit) G (abt) ]

< v ' D , V G v ' 3 G y v " A W-'^' ' ' : G.y°,

'- p p ' •-•> ("' f Y T r-- 1 /"

- (f ( amKG(aD L )D (bmt ) ) ) 1 ) 'G (mS i )

y T V I , , V , D I I , G . I I , . , G V _ = y ( y T f v v i j I v , c G D - . , , ^ , ' J G
' \ 1 ! t \ ' ' ''p ' v '

( f (am) (G(mbt )D(b in t ) ) ) i ; J G(ab t )

D G G = y ( }" T , , (GD) , J G ,, =
' ' M V "M V ' P

, . , , G = y f y T , , CGITI , , ) G o
/J ' ' ' v^ "' ^ , , u v av " y ' i i ' y vB

' '
T , . D G

u ' v ' a v
H ' v ' v y v M ' v

> (f (ma) ( G (mSt) D (tmt) )) 3)|G (a6t)

tako da se? jedriaciria (1.3.12) konacno moze napisati u obliku:

m
-»

NS(am)G(mbt ) + G ( a b t ) Su[ S (am) N (ma) | -i-
'-

+ S ( a m ) G ( m & t ) S , , N + S(a"m)N(ma)G(a l ) t ) -

- ( f (am)N j i : G (ab t ) - I T (am) N (a7ii)) L ) lG(rnl5t )

^ ^ ^_ ^

- ( T ( r n a ) N ( a m ) ) S r J G ( m K t ) - (T (ma) N) 3 lG(a^bt)

+ S { a m ) G ( m b i ) D f b 7 t ) G ( a b t ) + S(am) G(mbt ) Sp [D (iDa t ) G(ab t ) ] -

- (T(am)(G(ab> t )D(bmt)) ) l ) |G(iTi"St) -

- (T (am)CG(n ib > t )D( tmt ) ) ) i G(a"b t ) -
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cjde su uvedene oznake:

d E , d E o ' G ( o i EX(K ,E ) = M"2 I d E j d E 2 G ( q \ E ] ) D ( q \ E , ? ) G ( q V , ) •••
->- •-> *' ^
qiq2 -^

G ( q 1 E 1 ) S | J D ( q 2 E 2 ) G ( q 3 E 3 ) ]

Y ( £ ) = AT1 £ ( N ( q ; S ( k ) - f S ( k ) S , ) N ( q ) + S f q ) N ( q ) i - S , J N f q ) S ( q )
-> ^
q

- ( T ( O ) N ( q ) )•'•'' - ( T ( O ) N ( q ) ) ^ ' - ( f(k-q) N (q) ) !'' - ( T ( k - q ) N ( q ) .

Z(k ,E) = W"2 I i d E 1 d E 2 { G ( q i E i ) D ( q 2 E 2 ) S ( q 3 ) G ( q 3 E 3 ) +
->- -y •>
q :1 q 2 - ro

S ( q L ) G ( c f 1 E 1 ) D ( q 2 E 2 ) G ( q 3 E 3 ) +

S ( q 1 ) G ( q 2 E 2 ) S l D ( q 2 E 2 ) G ( q 3 E 3 ) J -

- ( T ( q ] - q 2 ) ( G ( q 1 E , ) D ( q 2 E 2 ) ) j G ( q 3 E 3 ) -

E3 = E - E! - E2 ; q3 = q - q j + q:, (1.3.20)

Jednacina (1.3.20) rcozo da se uprosii zamer i ju juc i Greenove funk-

cije i srednjo brojeve u clanovima viseg reda ujihovim vredno-

stima u nul toj aproksiniaci. j i. Ne ulazec;! z<"i sada kako ove veli-

cine izgledaju unutar funkci je ( t o j e u c i i s j e n o k a ' . n i j e ) , za sada se

bez dokaza moze uzeti da su nulte aproksimaciie d i jagonalne ma-

trice ( k o r i s t i t i c i n j e n i c u da d i j a g o n a l n e m a t r i c e kornu t I ra i u ) . Na osnovu

navedenog pristupa dobija se relacija p>riblizna relaciji (1.3.20)

kojom se dalje racuna:

[E -A( t ) ]G( l t ,E ) = -~- CM +21 T iW(t ,E)]- ]

C = 1 + 1 S p N ( 0 ] tN 1 0 ;

A ( k ) = R(k ) - Y l ! ' ' ( k )
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I J N ( u ) ( q ) S ( k - )
-> *>
q

(0) (0 )( q ) N 0 ( q ) + S p [ N ( q ) S ( q ) - | - ( T ( 0 ) M i ( , , } i L : ' ' -

- ( ( 0 ) N ( q - ) V - ( T ( q ) N l q } ) - f (H> N ' (q) }

H rx>

N(k~,E) = W-

+ ^ 0 ) (q 1 E, )S ! ) |G / l 0 ) (q - .F . ; , )S (q : J ) ^ n ) (q3 i : : J l + S (q ., • (V " ' '"^ , L , } •

• G ( 0 } ( q 2 E 2 ) G ( 0 ) ( q 3 E 3 ) + S ( c | i ) G ( G ) ( q 1 E 1 ) S p i G ( 0 ) ( q 2 c / ) G ( 0 ) ( q 3 E 3 ) - ;

p 0 / ^ r \ A V 5G (q ?E 2 ) ) j

' 0 ) /-> r- x" (q3L3) -

Aproksimacija :

' - :., + :? (1.3,21)

Da bi se doslo do uslova koj i da jo Rineniocicke ni-

voe, jednacina (1.3.21') so analizira u razlicJlain c;prck 5 urac i. ja-

ma .

U nul Loj aproks imac.i.;i i A(i<) ---- ' f5 U ) , C. — *• 1 i

W(t,E) — >0 . Jednacina (1.3.21) postaje tada:

[E-R(lt)]G(k,E) = -^ 1 (1.3.22)

Ako se na jednaciinu (1.3.22) primeni unitarna matrica U. (L'-U"1),
K K K

jednacina tada postaje:

E)U = 1 (1.3.23)

Matrica U odredjuje se tako da di 'jcigonalizu je ma-
K -

tricu R ( i < ) , t j
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U:1G(!t,E)Un = GlUJ(k,E) (1.3.24)
K K

Na osnovu pretbodnog sledi:

G(0j(k,E) - ~ :E -<!(0)(k,E)j -1 fl,?..25)

cime je dokazano da je Greenova funkcija u (!u.ilo^ <; prokb i.niaci ji

dijagona 1 n a a p r c a k i m a o i j a .

Uvodimo matricu spekt.raJ.no intonz- i v <,.)•- ti funkcije

a, preko r i je , po fo rmu l i

= dE J ( Q ) kN ( 0 ( k ) = dE J ( k , E )

odredimo i matricu srednjeg broja eksitonci u nultoj aproksima-

ci j i:

= ir1 I (e -O^Ji Cl.3.26)

k*

Kao sto se vidi i matrica srednjeg broja eksitona u nultoj apro-

ks imac i j i j e dij agonaIna matrica.

Izvrsimo prelaz na prvu aproksimaciju koja se sas-

toji u tome sto se u jednacini (1.3.21) uzima da je W(k,L) -•• 0 .

Racun u ovoj aproksimaciji ne daje kinematicke r;.ivoe aii daje

popravke harmonijskih karakteristika eksitona kojc dolaze usled

kinematicke i dinamicke interakcije. U pomenutoj aproksimaciji

jednacina (1.3.21) postaje:

I E - /V('iJ) ]G(£,E) =-•= -— C (1.3,27)

Nakon primene unitarne matrice UA na jodnacinu (1.3.27) ona po-

staje:



u;:i[E - A (k ) ju ,u: iG(^f : : )uA = - f [ f U ~ J c i j (1.3.28)

Matrica U se od red ju j e tako da. d. i jagoriai ia; '1 ' - r ra t r icu A ( k ) ,

tj. :

/\(k")(i = U, ,Q- L : ) (£)
!\

fi ' (kl = || i?, (k) (S |
' ' ' 'uu u H

U-1G(l t ,E)UA = G lU(IJ,E) (1.3.29)

" '• i ̂  ->
Velicine iV ' (k) predstavljaju eksitonske energije u koje su

uracunate i popravke od kinematicke interakcije i dinamicke in-

ter akcije eksitona.

Korelator Greenove funkcije G v ''('kjf.'} irca oblik:

0),< = (1 + S N ) 6 + y U N U ri.3.30)
' ' '

i nije dijagonalria niatrica, tako da n i sna t r ic ' - - ^revinjeq broja

eksitona, koja sc izra/iava. preko matrice K m j e cii ja>;fonalna

ma t r i c a , v e c im a o b i i k -

a!t - l) '̂ ,1, U. 3.31)

Da bi se nasli srednji brojevi eksitona u prvoj a-
,̂

proksimaci ji uvodi se unitarna matrica U ko]..:t diiagonalizuje
" ( 'l } •+matricu N v " (k) , t j . :

N U ) ( i ^ )U N = UNn(k)

Velicine n, (k) predstavi jaju srednje brojeve eksitona na da-

toj temper atari 0 .

Konacno se inoze preci na analizn uslova koji daju

energije kinematickih riivoa. Iz jednacine (1.3.21) se vidi da

Greenova funkcija G ruoze da ima dopunske polovo u odnosu na

vec ispitane, eksitonske, iako matricna jodnaciria:



1 + 2v,i W(k,E) = 0

ima realno i pozitivno resenje po E .

(1.3,33)

Da bi se ispitali kinematicki nivoi u uslovu prema

(1.3.33), potrebno je da se izvrsl integrac j. ja po enerqijama E^

i E2 . U torn smislu sledi:

2TI

a|3
i (1.3.34)

[E, -ft^Cqj) + /6][E2 -^(qv) +^o][E-J ~^Mq,) +t6]ij

Vazno je napomenuti da se integrate ija. po eneryi jama u iz razn za

W ( k , E ) izvodi na taj nac.ln sto se riajpre izvr&i mnozenje, a za-

tim integracija matricriih elemenata ( i n t eg r ac i ja i n a t r i c e z n a c i i n t e -

g r a c i j u svakog n jenog e l e r n e n t a ) .

Posle izvrsene procedure uslov (1.3.33) svodi se na

;i.3.35)

gde su matricni element! dati sa

Q ;; L,1 -r

-t- > b

a'v.'.x " '.tij p.
M

pri cemu funkcije j imaju sledeci obi Ik:

vj.,3.36)

(1.3.37)



Enerqije kineraatickih nivoa se nalaze tako sto se

uvede unitarna. malrica U, koja di jagonalizuje matricu A , t j,

A(k,E)UA --= UA3(k,E)

P(t,E) = 1 V (k,E)6 . II (1.3,38)
1 au ajr!"

i iz jednacava juci elcmente matrice D sa jcdinj.com:

V (k,E) = 1 za a = 1,2,3, ... , w (1-3.39')
: t (x

dobija se sistein jednacina cija resenja pc F predstavljaju za-

kone disperzije kinematickih ekscitacija.

Rezultciti, dobijeni do sada, anai ixIrani yu i. za

slucaj tronivoske sheme.

D i jaqonal izaci ja matrice R(k) :'. a/io u ovorn ^Irca-

ju sledece harmonijske energi.je ?,a eksitontj;

(1.3.̂ 0)

Srednji brojovi eksitona nulte aproksimacijc dati su s-:i:

=|e

- n^1 (1.3.41)

U prvoj aproksimaci j i di jagonalizaci ja matrice do-

vodi do sLedecih eksitonskih energi ja:

a dijagonalizacija matrice srednjeg broja eksitona N0'(k) daje

srednje brojeve eksitona u prvoj aproksimaciji:

(1.3.43)

Konacno nioze da se predje na izracunavanje energi-

ja kinematickih nivoa. Pri tome se zanemaruje zavicnost veiici-
-V

na S i T od La la snog vektora k . POjnonute voi ic.i.ne /amen ju

ju se vrednostima funkcija za k=0 . Ova aproksimacija je oprav
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dana ako su eksitonske zone uske t j . ako su maLr icn i ol emeriti

dipol-dipolne interakcije W> rnali u oanosu na enero i ju pobu-
1 nm - r

d j e n j a i z o 1 o v a no g m o 1 e ku 1 a. Z n a c i :

S 0 (k ) •-- S n ( 0 ) '•: S ,,a .-> a p a p

T fi .(£} - T (0) = T , „ (1.3.44)
a 870 a j iyo a (.<-, 6

Sem ovoga, izvrsene su i aproksimacije:

fi;,0'(k) - E? - E0 - A22 (1.3.45)

Konacno je, na osnovu formale (1.3.36), moguce izracunati matri-

cne elemente A koji imaju oblik:

re , c I . T T T T T
3 5^ l l + :>2 2 ~ ^ ' H I 1 ~ ' 11 2 2 ~ ' 2 2 1 1 ' 1 2 2 ! ' .- H :'

ME - A n )

3S1 ;> - 2 ( T i ; l , + T , l ; . , 'Hi ,-;? + T ; , ? ] ? )
A i 2 = — .-""•'•'V"" "~~

3S2 1 - 2 ( T 2 1 1 ] + Mi;n + T ? J 2 : ; - f T ; 2 , i )
9 i ™ •*—-• • — • ^ L . _y , "t"O_/

ME - AU )

Dijagonalizacija mat.rice A daje dijagonalne ele-

mante matrice V u obliku:

n ~~:
11 ~ A22.)2 +A1?A;;,1 (1.3.47)

I z j e d n a c u j u c i P , | i P?? sa j e d i n i . c o m , sto pred-

stavlja uslove za nalazenje energija kinematick.ih nivoa, poka-

zuje se da se oba uslova svode na jedan:

A ] ! A / / - A I I " A ? 2 + ' - A i2 A ? . i = l) a.3.48)

koji da je kvadratnu j e d n a c i n u po nepoznato j L .-
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o -w / — * h -^ ' ''

Ez - LAn + Avo +~(u+v) .|E + AnA.^ -t4(uA,.? + vZ,i ) H -'-?• (MV-W)- o (1.3,49)
/ / ' : '; j

gde su u, v i w date rodom relaci jama :

i

T-gHS]?. " 2 ; _ - - ' 1 1 *
" 'l ( '• ; : i I + ; I i:M T '21? ' .v;0,) i C1.X50)

Re&enja jednacine (1.3.4°) prodstavl ja ju onorcj: je ki neiualicKih

nivoa :

(1.3.51)

Kao sto se vidi, za tronivosku sheinu postoje dva

kinematicka nivoa, t j . pored dva tipa eksitona postoje i dva ti-

pa kinematickih ekscitacija. Ovde su , radi pored j en ja , takodje

date i. harmonijske eksitonske energije koje odqovaraju aproksi-

macijama (1.3.44) i (1.3.45

(1.3.52)

Moze se videti da eksitoni i kinematicke ekscitaci-

je imaju energije istog reda velicine, a njihov uzajarani ra.3po-

red na energetskoj skaii zavisi od znaka i vcliciue matricnih

elemenata S i T .
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G L A V A 2.

2.1. NEODRZANJE EKSITONA I HAMILTONIJAN ZA DVONIVOSKU SIIEMU

U prvoj su glavi izlozene osobi.no oksitonskog sis-

teina. Konstatovano je da su, u opstem s l u c a j u , operator.] k o j i

kreiraju i anihi l i raju eksitone kvazi-Pauli opera tori i da se u

teorijskim arializaina oni z a m e n j u j u Bose operator ima sa raziici-

tiin stepenorn tacnosti. Takodje je ukazano i. na c i n j e n i c u da ,

pored normalnih eksi . tcna, u ruolekularnorn krists.lu ruoau da se po-

jave i dopunske opcicke ekscitacije koje se na:':i va j a kincniat ic-

ka pobudjenja. Spektar energt ja kineiuat J .cki l i p o r - ' U i e n j - ' ; anai.:. zi-

ran je i. za dvonivosku siiemu mole.k.alsk.].h pob..id jo i r j a i i-a n . ^ i l t i -

nivosku siiemu. TJ svirn pciuenutim analizarna n i j e i.../:cL-.a u ub/ i,: ci-

njenica da oksitonski ha rn i l ton i j an sadrzi forire k o j e o p i s u j u i~

st.ovrerae.ne kreacije i anihilaci je para eksit.dv- Ove s-j forme

i s pu s t e ne i z r ac una.

Prisustvo forme sa paroni k r e a c i o n i h , odnosno anihi-

lacionih, operatora u eksitonskom liami 1 torii j anu dovocli do toga

da operator broja eksitona:

N •--- y p-tp--^ c2.1.1.)
'- n n
-V
n

ne kornutira sa hamiltoni janom sistema, Kvantnoiuehanick i zakoni

konzervacije neke velicine zahtevaju da ta velicina komuti.ra sa

hamiltonijanom sistema. Kako u slucaju eksitona N ne komutira

sa H, a to znaci da se5 broj eksitona u sisteriu ne odrzava. S

druge strane, pokazano jo da kinematicki nivcl nastaju u proce-

sima fuzije dva eksitona u jedan i odqovarajurcxr laspac i, a ovi

procesi ocigledno menjaju broj eksitona (od ova nsscaje jcdan i ob-

rnuto) . Intuitivno je jasno da se, ako su u racxm uvedeni proce-

si simultanog kreiranja i anihiliranja parova eksitona, raogu ta-

da dobiti rezultati sa bogatijoui i nf orraac i joir o J: Miema tick irn ni-

voirna , nego s to je to ,;!.ucaj kada su ovi clanov i ispusco.

Ov(J..i je izvrsena ana "Liza kinemat i>. ;k :':i nivoa w; ara-

cunavanje efekta neodr/ianja eksitona. Racli. npi'' .-sO'e': ja racuna

posmatrajmo dvonivosku shemu iuolekulsk J h pobudjei ja (po.;toji so mo



osnovno s tanje sa indeksom o i pobudjeno s tanje sa indcksoni f). U torn

slucaju eksitonski hamil tonijan irna obli.k:

H = A . £ PJ>P£ + } ; X ( n - m ) p ! n ) P ( m ) +

n nm

+ 1 y Y ( n - m ) [ P(n )p" (m) + P ( m ) P ( n ) i +
- > V

nm

+ y Z (n m)P(n ' )P(n)pIm)P(m)
> ->
n m

gde su uvedene oznake :

A - E, - E +~[ F ( f f O O ) + F' f O O f f } ] - F ( O O O O )
i o i.

X (n -m) - ~[ V->-> ( f 0 0 f ) -r V->-> (0 (" f 0) J
X nm ' nm

Y ( n - m ) = V — ( 1 U f O ) = V - ) - > ( C
nm ' nm

Z(n-m) = ~ | V ^ ( f f f f ) + V - > - > ( 0 0 0 0 ) - V - > - v ( O C f f ) - V - . - - > ( f f 00) I
2 nm nm nm ' n-r,

v f - , ) - T V^f A f v t - f , , ) ; = n-m (2J..3)

U formulama (2.1.3) E, i E0 oznacava ju energije pobudjonog i o-

snovnoq stanja elektrona u inolekulu, dok su V->~^ ( f i f '-, f if> ) matri-
nn: •'

cni elementi dipol-dipol interakcije, Protpostavimo da su funk-

cije X, Y i Z realne i parne. Kao sto je poi-nc^.o, A izaosi

oko 5 eV , dok su X, Y i 7. 1 0 GO 100 puta rMnje. Cp^r^^tor i

P su Pauli-operatori i ?.adovol Java ju kao :'; to ;e (.xi :r.cjrii;;e po-

znato sledece KOinutacione relaclje:

IP(n) .P^fm) j - (i - 2P+(n)P(m))(s;i>-

P2(n) = P!"(r) -= 0

I.P(n) ,P(m) | = IPTn) ,P+(m) | = 0 C2.1.4)

Clan koji je proporcionalan Y u hamiltoni janu

(2.1.2) dovodi do nc;odr2anja eksitona. U svim diiaiizania iz pr-

ve glave taj clan je ispusten i/ racuna. U daljiir, so analizama

ispituje na koji nacin prisustvo ovog clana utice na stvararije

i osobine kinematickih riivoa.



2.2. SISTEM JEDNACINA ZA GREENOVE FUNKCIJE Sir/TiKA

Normal ni i k.i r iematicki cks.itonsJ:.i ruvui anai ix . l ra

ju se pornocu Creer.ovo iunkci j c :

S a f i g ovdo su oznnceni vokLor i rvcro"n • : \ l o r k i , Korisde-

njera fonnule opste tecrije dvovremenskih Gr.; ;;er;jvih f u n k c i j a , za

f u n k c i j u V nioze se napisati sledeca jedf lac ina :

ill ~-i(f-g;t) - A l ' ( f - g ; t ) - l\) +•

rn
+ Y (? -n i )A (m-g ; t ) ] = /Ji5>!.1 - 2<P (f \0) P(f ,0) > J -

rii
+ Y ( "f -m) « P+ (m , t ) P " ( f , t ) P ( f , t ) P+ ( g , 0 ) »

- Z( f -m) < K P + ( m , t ) P ( m , t ) P ( f 5 t )

t ~p\("?-g;t) + AA(?-g;L) + I \) A(m-g ; t) +

iii
Y(l-m)r(m-g;t)J =•. 2 }j. X("f-m) «Pf(m51) p4 (l,t) P(f , t) |f'+(g,0)» +

••j*
m

.. \ ...\- --~'- - '• '•- t -1- \
V t "* ' O / f t- ^ p1* ^ 4'' i !"J / ' +- ^ P / " n ̂

Z(F-iii) '<- P+(f ,t )Pf(m,L)l'(m,t) [P4(g\0) '1

A ( ' - g ; t ) - « : P ( f , t ) | P ( 9 , 0 ) ^ (2.2.2)

Bitan element za d a l j u a ru i l i zu predstavlja netc in dokuplovanja

visih paulionskih Gree.nov.ih f u n k c i j a koje f igi ir isu u jednacini

( 2 . 2 . 2 ) . Dei bi se ciobili. kinematicki nivoi pot-.rehno je da se Pa-

ul i operator! u ( .2 .2 .2) zamene Dose operatoriiua preina piibl.iznim

formulama:

P = 8 - B + BB ; P+ = B+ - B"V'B ( 2 . 2 . 3 )

Posle zamene (2.2,3) u (2.2.2) umesto paulionskih, dobijaju se bo-

zonske Greenove funkcije, a dekuplovanje se vrsi tako sto se uz



striktnu primenu Vikove teoreme sparuju i operator! koji deluju

u istom trenutku vremena i operator.! koji deluju u. razL.icitim

vremenskim trenucima. U skladu sa ovim, dekupi-jvanje visih pau-

lionskih Greenovih funkcija vrsi se po sledc'Coj opstoj :--:herni:

«P+P. P |p% = «B+B.B IB>-
a b c ' d a b c ! d

-<-<B+B. B !CXB, " - N. G . + H G, l + M , •
a b c ' d d d ba cu r.i bd c i.> • ' > < . .

- 2 (G, G ,G . - s G, .T .1 , + G .T T }
bd c.u au nd ad co cd ad ba

<P+P+P i ? ' ; . -,<B+B:'B IB+^-
a D c ' G a b c ' d

' <?:BVB !3>'fB,* = M. G .+ N T. , + N , \
a b c ' d a a ba cd ca bd cu -KJ

- 2 ( T .T. ,T +T . ,G .0 . + T ,G G. .)
ad bd cd bd co ad ad ca bd

G . •: G ^ a - D ; t : ) '-: «B(a ,t) | B + ( S , 0 ) - = >
a b '

G , £ G ( a - b ; t ) :r «B+(a,t) B + (b ,0 )x -
a b

T = T(a- t^ t ) -- «B+(a',t) |B+(S,0)»

Tab _- T ( a - b ; t ) :; «13(ax,t) |B (b ,0 )»

N . = N(a-b) -i <B+ (b , t )B(a, t )>
3 D

M , - M(a-b) :-J <B+ (b, t ) B+(a , t )>ab

M u M(a -b ) :•: < B ( o , t) B(a ,t) >
3 D

N ^ H- M .:• M; M .r M C2.2.4)
a a a a a a '

Napomenimo posebno, da su u datoj opsto'j yherai. /arc-jiiarerii sv i cla-

novi koji su proporcionalni kvadratu konceritr.'K: i_jci ek,^itoiia. S

obzirom da je kor i.snena nproksimati vno foriiiul.i r''....3)., iz i;.:rr:una

su ispali Evi oni clanovi koji sadrze produkto ;-'->c. vi?^ od >:rl

bozonske Greenove funkcije. Posle zamene C2.2.'i.'; u (2,2.,'') i. i''ou-

rier transfcrmaoi ja 1. tpa:
+>i)

- "x * >• \/ •>- •->• \ ^ , r/+ - ?'k(n-nii - .'-.'ut .-„ _ ,--,
F(n-m; t) = - )_ da) F(k,a)je ' C.:.2.b)

k -oo

gde je M broj molekula u krdsta.lus dobija se sledeca jednaci-

na za Greenovu funkciju r(k,a;) :
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Y (it) I1 (t ,to) +• [ HU) + W (k) ] A ( k ,oj) =

Oj) +v2(lt)T(k,oj) -V3(k,a>) (2.2.6)

Oznake upotrebl jene a jednacini (2.2.6) su si ede .-:e:

W(£) = A + X(k) ; <P+(f ,0)P(f,0)> - N

Ul(k) =| I [X(k) + X(q) -Z{k-q)JN(q) +Y(q)M(q)

U 2 ( k ) =~ }; UY(k.) + Y ( q ) | N ( q ) + [ X ( q ) - Z (k-q) ]M (q) >

q .
V , ( k ) = 1 J | [ Y ( k ) H - Y ( q ) l N ( q ) + f X ( q ) -Z( ' i t -q) | M ( q ) ^

'

V,(k) =- )' j i X ( k " ) + X ( q ) - Z ( 0 ) - Z ( k ~ q ) iN (q ) +
-y
q -t- (XV

U 3 (k , f , t ) =— ] \) ^ | X ( q i ) - Z ( k - q ; ) ] G ( q , ,!^i }C:Mq
J ' > V J V

qiq,'-"--
+ [ X ( q 3 ) + X ( q 2 ) - Z i k - q j ) - Z (k~+q? ) ] G (q ! ,.*)] ) f (qV> -<..)? ) T (~q% ,(;J3 )

-r L Y ( q 2 ) + Y ( q 3 ) l G ( q i ,^1) G(q ;>,-(;);;.) T(q : 5 ,Ci)- :) t

+ Y ( q i )T(q . ,u)-L )T (q:, ,-ojp )T(q 3 ,<u3

[ X ( q 2 ) + X ( q 3 ) - Z ( k + q 2 ) + Z f q } -q2 ) ]G (q }, a ) L ) G (q,, -a)2) T (q'3, u3 )

t 'Y(qy i ) + Y ( q 2 ) lG(q , ,ai; )T(q 2 , - co 2 )T (q 3 , c j 3 ) 4
*•*• \) - Z ( k ' - q J | T ( q ] f( i) ])T(q ;,,- lo,OT(q>3,;,);,} ^

IT 'okoDt da l j eg racuna t 'unkci je ( i i. v i z r a ^ a v a j u
f -}.

se u harmoni jskoj aproks. imac.i j i koja odgovarr za rnen i P -:" B i

P = B u hamil tonijanu (2 .2 .2 . ) uz odbac.ivanje c ldna proprocioaal-

nog Z . U ovoj se aproksimac i ji dob i j a ju sledcci rezul Lati.-:
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= 7i~]R(k); R (- (X, Y, Z, W)

l;:(k) ~ Y2('k") (2.2.8)

Kako je za sve realne temperature fal(k) » 2kpT, moze

se uzeti da je c.̂ /'!(fti';;(k)/2kjsT) ~ 1 . Ogranicenje uvodi i aproksi-

macija linearna po odnosu izinedju sirine eksitonske zone i ener-

gije molekuLskih pobudjenja, t j . : (X/A )2 ~ (Y/ A)'' - (Z/A)2 •- 0 .

Primenom pomenutih aprcksimacija formule (2.2.8) prelaze u upro-

scene izraze:

G(0)(k",!u) = - ........

'/, (k)

(0)(k) = N

, , ^
Ma '(k) = M v° y(k) = - ~̂ — •- (2.2.9)

.?>';{£)

U sklad\ sa shemom (2.2.4) funkcijc I .i A isra-

zavaju se preko bozonskih funkcija na sledeci nacin:
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(k,(ju) -MT(kV,to) -MT(k,aO +

•+UO

| doj^ da)-; [G (q] ,'iji )G(q-:- , -uio) G (qo ,
J
"L0

2G(q, , W ] ) f (q^, -(,:;;) T (q 3 , u ! 3 ) ]

A(k,u) = (1 -4N)T(k ,u>) -MG(k,u) -

) ; - i T(q j ,c

gde su upotrebljene sledede oznake:

lii (q) -fl (q')],Q (q)
>4 q

Ju + ̂ ilk)

+ W, (k ,a i ) i^ (Q

KoiTibinovanjem (2.?,.6), C 2 . 2 . 9 ) x (2.2.10) ciolazi so ,:'o iz.--a.zci za bo~

zonske Greenove f u n k c i j e :

^ /-.> v 7. LO -r ,Q 1 (k)

T(t , , } ..... _ •"-I I K . , U ) / ~ ^
/'II

I-T i' f ^ Ni > u - ^' (k) f n'] ^> i ,'i! ,-•>•.
,w) = ̂  ^ u V' ' (k ,(;,} -i i— V, J J (K ,;o) - hi;,; ' (!! ,j) ! u - .«. ,(k !

-/n I ' o Ci?^

-->•

o (k
^ . ( k )
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-i- or

i H

q?,-u2)r"'(h^y\)

Na kraju troba naglasili da se avansovane funkcije G i T do-

bijaju iz retardovanih funkcija G i T preiazoru w-> -oj, tj . :

G(£,u>) = G(^;-;o) ; f(k,(o) = T(l<,-w) (2.2.13)

Forinule (2.2.11.) i (2.2.12) mogu da posluze pri odredjivanju e-

nergija normalnih eksitonskih nivoa kao i za oaredjivnnje ener-

gija kinematickih nivoa. Struktura pornenutih formula ukazuje da

fizicki realne polove daju kako xetardovane, tako i avansovane

Greenove funkcije. Li slucajevima kada neodrzarije eksitona naje

uzeto u obzir, polova avansovanih funkcija daju nefizicka rcse-

nja, t j . energije eksitona sa negativnim znakorn, Zakljucak o po-

vecanju broja polov<?i koj.i imaju fizicki smisao ;i ski jucu je posle-

dice neodrzanja eksitona. Treba takodje naglasiLi da, sto r. e ti-

ce normalnih eksitonskih energija, retardovane .1 avansovane

funkcije daju iste rezultate, Sto se tice kincmat i.ckih nivoa,

svaka od cetiri funkcije (dve retardovane i dve avans^vane) daje po-

love koji su medjusobno razliciti.

2.3. KINEMATICKI NIV01. PROCENA VREMENA ZlVOTA 1 SIREN.it LIMJA

Iz jednacine (2.2.11) se vidi da je uslov za nalaze-

nje norraalnih eksitonskih energija sledeci:

M?tt* (k) = 0 (2.3.1)

Ovaj uslov sledi iz sve cetiri funkcije G, G, "1" i T i daje sa-

mo jednu energiju koja tma fizickog smisla, a to je:



Kao sto je ranije receno, funkcije G, G,

ju cetiri tipa kinematickih nivoa. Uslovi za odredjivanje ener-

gija kinematickih nivoa su:

1 - X('k~,ui) = 0 ; 1 - o (£,;!>) = 0

1 - X(k,-ui)=0 ; ] - o(k\-oO -0 (y ";.3)

Treba naglas i t i da us lov i ( 2 . 3 3.i d

komplikovanih, v i i f -es t ruko s ingularnih Integra] - t

tako da njihovo resavauje prelazi okvire ko j i si;. ] s t i k ; u prisne-

noru elektronskili r a c u n a r a . Kako je cil j ovO'.:, r ada da so dobi ju

izvesni kval i ta t ivni podaci o kincmatickim n - i v o i m a , pr i l ikom

njihovog proracuna koristi se aproksimaci ja k -* 0 . sto znaci da

dobijeni rezultati vaze za ekstremno male talasne vektore. Sera

pomenute, koristi se i aproksimaci ja malih talasri ih vektora na j -

blizih suseda za prostu kubnu strukturu. Uzima se takoclje da je

to + Q A - 2 f i ^ , sto sa svoje strane znaci da se tinai.iz.ira ponasanje

kinematickih nivoa u blizi.ni f rekvenci je kojon; se pobudju ju ek-

sitoni. Na k ra ju treba naglasiti da se realm delovi funkc i j a

X i o pri k > 0 mogu egzaktno iz racunat i , a l l da to dovodi

do veoma komplikovanih transcedentnih jednacina za odredj ivanje

energija. Ovi su delovi .. zbog toc/a, i z r a c u n a t i uz pot'jUi.o zarie-

marivanje d isperz i je t ' s v i m a t r i c n i e l e m e n t i ko i i su f u n k c i j e t a i a s n i h

vek to ra z a m e n j e n i su \i. s s / o j i h k v a d r a t n i h s r e d n j i h v'redno:-.i ; . i po /:on i ) , Liz

sve navedene aproksimaci je , f rekvenci jo kirein:.! i: ^ - ;k i.h v i i . \/oa date

su sledecim izrazima:

x
(0)

Ifi (0)
' X

O''1
T̂ (2,3.4)

3 2 n- 1
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S obzirom na sve ucinjene aproksimacije, dobi jen rezultat moze

da posluzi samo kao gruba procena ponasanja kinoivatickih nivoa.

Ipak, ono sto je u ovoj proceni nodvosinis L o n o , je.ste c in jen ica

da efekti ncodrzanja dovode do s tvaranja veceg bro ja kin^nvu tic-

kill nivoa, nego sto ih ima kada neodrz .u i je n l j e p t i su tno . Ovde

konkretno, jednom nornalnom eksitonskom nivcu odqovara. ju cetiri

razlicita tipa kinemat ickih pobudjen ja . Takodje ti'eba j.kazati

na cinjenicu da svi kincmaticki nivoi i inaju koivici io vrcme :,:.,-VO-

ta. N-ajduze vreme zivota i iuaju kinemat.Lck j ni \o. ; koj i odgovara-

ju avansovanoj Greejaovoj funkc i j i G . Interes.r n L n o je ukaza t i i

na cinjenicu da se procesima dve sukcesivne > ::ksii: onske f u z i j e

(pol f u n k c i j e T) s tvaraju niskoenergetskj kvanti pcLud jen ja ( r e a l -

n i d e o f r e k v e n c i j e t o ( T ) i m a oko t r i puta r n a n j u v r e d n o s L od f r e k v e n c i j e

n o r m a 1 n i h eks i t o n a ) .

Moze se, konacno, izvrsiti procena vremena zivota

kinematickih pobudjenja , odnosno njihove siririe l in i ja . Za

QA = 8 x i o 1 5 H z i Q ( 0 ) ^ - f > ( 0 ) = i l (0) = 10 l i ( Hz dob i j a ju se sledeceA x y . z
vrednosti za vreme zivota $ i sirine l ini ja L :

$ ( G ) = 2.3 x 1 0 ^ 1 5 s ; L ( G ) = 2 2 5 0 x 1 Q ? m"1

$ ( T ) = 9 - 2 x 10" 1 5 s ; L ( T ) = 5 6 0 x 1 0 ^ m-1

( P ( G ) = 8 . 8 x i o - ] 1 s ; L ( G ) - 1 m ~ l

< D ( f ) = 1 . * » x 10"11 ' s ; L ( T ) = 375 X 10 ? - m'1 (2.3.5)

S obzirom na nadjene vrednosti za sirine l i n i j a , ni je iskljuce-

no da anomalno velika sirenja linija koja se u eksperimeiitu do-

bijaju odgovaraju u stvari kinematickim pobud jeri j i rna , a ne nor-

malnim eksitonima.
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Analize izvrsene u ovora radu ukaznu na cinjr.nacu

da efekt neodrzanja eksitona ima veoma znacajnu ulogu u teoriji

kinematickih nivoa. Ako se uporede rezultati Jobijeni bez uracu-

navanja efekta neodrzanja sa. rez .Itatima ovde dobijenirn, tada

se vidi da, zbog neodrzanja eksitona, u dvonivoskoj shemi nasta-

ju cetiri tipa kinematickih eksitacija. U slucajevima kada efek-

ti neodrzanja nisu uzeti u obzir, za dvonivoskir eksitonsku she-

mu dobija se samo jedan tip kinematickih pobudjenja. Znacaj efe-

kata neodrzanja. pri stvaranju kinematickih pobudjenja intuitiv-

no je bio jasan a pr-icvi , buduci da kinematicki nivoi svoj nasta-

nak duguju procesima fuzije i raspada eksitona. Izvedeni racurii

i dobijeni rezultati samo potvrdjuju prethodno iiituiLivno izve-

denu pretpostavku.

Svi kineiiiaricki nivoi imaju ko/iariic; vrenui zivota

kojem odqovara sirenje eksitonskih linija koje )o redn 10" rn"1.

Ovaj se zakljucak izvanredno dobro uklapa i; eK ŝ :; r. Lraei~.ualap re-

zultate, koji pokazuiu abnormalno sirenje iii •\\, ;; u opt:icko.n de-

lu spektra vnoiekularnih kristala, pa posloje r ;.i.-::. -j/. i /<•> verova-

nje da su za ovo sironjc- linija odgovorna kinc-iv..- i..i..;:ka pobudje-

nja.

Rezviltati do kojih se dos'io, preo;-; tavi jaji.; samo

grubu procenu , jer je strozi racun neizvod 3. j iv s obzirorn. na po-

javu visestruko singularnih integrala u usloviria za odredjivanje

energije kinematickih nivoa. Ovaj se problem, nazalost., danas

ne moze resiti ni priroenom elektronskih racunara, pa otuda, dok

pomenuti problem ne bude resen, svi racuni u vezi sa kinemati-

ckim nivoima otaju u cjranicarna vise ill marije qrubih procena.
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