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uvob

Cily ovog diplemskog rada je da se ispita uhical
efekta simultane kreacije i anihilacije parova cksitona na ka-
rakter i broj kinematickih eksitonskih nivoa. Kinematicki nivoi
nastaju u procesu fuzije i raspadanju normainih cksitona, pa je
je ctuda jasno da procesi kreacije i anihilacije parova mogu da
u ukazanim procesima fuzije i raspada odigraju znacajnu ulogu.
Dosada&nja analiza kinematickih nivoa vr$ena su uz odbacivanje
cnog dela eksitonskog hamiltonijana koji sadrZi procese kreaci-
je i anihilacije parova. Motiv za ovakve aproksimacije bila je
¢injenica da pomenuti ¢lanovi, ako se uracdunaju, neznatno menja-
ju eksitonske energije. Kao ¥to se u daljem tekstu vidi, ovai
zakljuak ostaje na snazi u sluCaju normalnih eksitonskih nivoa.
Medjutim, ako su u pitanju kinematicki nivoi, procesi simultane
kreacije i anihilacije parova se ne smeju zanemariti, jer upra-
vo zahvaljujuéi ovim procesima broj vrsta kinematickih pobudje-
nja u molekularnom kristalu raste. Drugim recina. pojavliuju se
i kinematidki nivoi koji odgovaraju procesima fuzije tri eksito-

. . ® . .
na i raspada jednog eksitona na tri.



GLAVA 1.
1.1.  HAMILTONIJAN ELEKTRONSKOG PODSISTEMA 1 PRELA7 v KVAZT-PAULI OPERATORE

Kristal predstavlja kolektiv Hestica {atoma ili ole-
kula) koji ima odredjenu geometri jsku strukturu u kojem cestice
med jusobno interaguju i u kojem mose da nastupil vise vrsta pobu-
djivanja. Najlescée se pobudjuje Jjedna cestica (ili mali broj Cesti-
caLjodnoajnarUihOVLmupaninoj), tada se zboyg sila kojima Cestice
izmedju sebe deluju, pobudjenje prenosi 1 na sve ostale Cestice
u kristalu. Ovaj talas pobudjenja bitno se razlikuje po svojim
karakteriscikama od pobudjenja individualne #estice u Xristalu.
Ustvari, pchudjenje kristala nosi u sebi Zig celog kolektiva 1
to u prvom redu njegove unutragnje dinamike i njegovih geomet-
rijskih svojstava.

Najpoznatijl tip kolektivnih nobudienia kristala
su mehanicke ekscitacije, ili fononi koji nastaju tako sto se
jedan atom kristala izvede iz ravnoteinog polowaia. pa s zatim
njegovo oscilovanje prenese 1 na sve ostale atowe. U teoriji fo-
nona ne ulszi se u gsobine individualne Cestice i ona 8@ treti-
ra kao materijalna tacka. Uto se tide karakteristixa Soatird, U

radun ulazi same njena wasa.

Drugi tipovi pobudijenja zuhtevaijy da se vodil racu-
na o individualnim osobinama ¢estica, ali ni tada se ne vodl ra-
duna o svim individualninm karakretistikama, ved samo O onim ko-
je za date energije pobudjivanja mogu da budu altuelne. Na pri-
mer, pobudjivanje spinskog podsistema (“'prevrtanje’’ spirova 3d
1juske kod pnﬂaznihrmmala) dovodi do kolektivnih ekscitacija si-
stema i ove se ekscitacije nazivaju magnonima. Za pobudijivanje
spinskih ekscitacija potrebne su pribliZno iste energije kao 1
u sludaju mehanickih ekscitacija, pa su glavni "okscitatori" za

fonone i magnone toplotni kvanti.

pobudjivanie unutradniih molekularnihn oscilatornih
(vibracionih) nivoa sahteva vede encrgije i to ze postize infra-
crvenim zracenjem, 111 vidliivom cvebloddu. Koicktivne ekccita-

cije ovog tipa nazivaiju se vibronima, a ponekad i eksitonimna.



pobudjenia elektrona u atomima 1Li anlekalima zah-

tevaju najvede energiie. Pobudjenie se vrsi vidiiivom svetloscu.
Elektronsko pobudjenje jednog molekula ili atouwa prenosi sc na
ostale destice kristala i tako nastaju KolekRtivag pokudienja e-

lektronskog podsistema koja se nazivaju eksitorims ili cedde o-

ptic¢kim pobudjenjima sistcema.

Jedna od dve grupe cksitona su cksitoni kojl nasta-
ju u poluprovodnicima i oni se nazivaju Wannier ~Mottovim eksito-
nima. Eksiton Wannier-Motta predstavlija par elektron-supljina,
pri Cemu se elektron nalazi u provodnoj zoni, a Supljina u popu-
njenoj. Elektron i ¥upljina se ne krecu nezavisno, jer su kao
pozitivno i negativino naelektrisanje povezani Coulombovom si-
lom. Dokle god ova veza postoji, kroz poluprovodnik ne tece
elektridna struja, veé se u njemu krecde 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 Bupljina, pa je razmak izmedju Supliine 1 olektrona
relativno velik - nekoliko pm. Ovi se¢ eksitoni, zbog tcga, na-

zivaju jod i eksitonima velikog radijusa.

J moilePularnim kristalima (antrocern, naftalin, nafta-
cen, bhenzol i plemeniti gasovi u Cvrstom stanju) usled dejstva svetlo-
sti elektron se pobudjuje u vide energetsko sitanje, a ua niego-
vom mestu ostaie Fupljina. Ovde je kavakteristioag da par elek-
tron-Supliina ostaje u samom molekulu, dok sz 1. ostele moleku-~
le prenosi samo akt ovakvog pobudjenja, tj. i v niime dolazi do
stvaranja parova elektron-3upljina. Ovakvi cksgitoni, koii imaju

mali radijus - reda 10710 i, nazivaju se Frenkelovi =ksitconi.

Dalja je analiza posvecdena Frenkelcovim cksitornima
i njihovim osobinama. Osnovna interakcija u molekularnim krista-

lima je interakcija elektric¢nih dipola i ona ima oblik:

(&2 (1-m) 1[€2 (n=m) 1)

2
e .
NA} ¥ T mmremme Eﬁ'&'—} - ?) N ( ] . ]. - 1)
nm > nom T o
fn-m| { n-mj-

U ovo]d formuli 53 i & predstavlija unutrasnje koordinate mole-

- " . v -> . > .
kula u &évorovima resetke n i m, a € Jje elementarnc naelek-

trisanje. Ukupni hamiltonijan sistema moze s¢ napisati kao:
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H= ¥ Hr + = Wi (1.1.2
Loy 2 ) nm )
N >
n

h,m
gée je Fg— hamiltonijan individualnog molekula.
I

Ako se u hamiltonijanu (1.1.2) predije na reprezenta-

. . P s I . . . . +
ciju druge kvantizacije, uvodjenjem Fermi operatora ar. i are
i i

v . PR . . . . . >
koji anihiliraju, odnosno kreiraju elekitron au cvoru N

kvantnom staniju f , tada se hamiltonijan mcdo napisati u obli-

Ku:
+ 1 = . + -
W= VE as as. + o ) Vo Foff)a> = >
.f' fnf nf 2 :r nnl( Pt ") nioaf \nfu Nt
nf nm “1.1.30
f., {1,';2,53,{'1‘ & (0,1,2, [P w)
d 1 fe \ L ’f i
e Je i) = G (¢ oduosno
El J SRR i ) e

Velidine E. su energije elektrona u kvaniuim stanjima ., a

e
. . Cf . . . . )
funkcije (o su svojstvene funkcije hamniltcnijana izolovanog

N
molekula.

Treba istadi da prelaz od (1.1.2) ne (1.1.3) vazi za
sludaj pobudiivanja camo jednog elektrona u rpoickulu. Otuda se
moZe napisati:

W4
PRETEP (1.1.
e
=0 ‘
Simbol 0  oznadava cosnovno stanje molekula. ¢ simbol w, naj-
vide energetske stanje kojo elektron moze d3 vpostidne prilikom

pobudjivanja svetlodcu.

Uslov (1.1.5) iz celokupnog pros o ora alekbronskih

“~

stanja izdvaja aktuelni podprostor:

C - Il oy . N " . ' 0 L o P2
Jn = 'a\ll{'\J]O?.(. [ !a()||02..‘ OW"' e s a :';‘v:".'l_’wu. fo,, 7 gl-l.O_./

Celokupni kristalni prostor je divektni produ.t vrostora o: po
E : :

svim &vorovima redetke i sa hamiitoniijanomn (1.i.% deluale samo
+ . . .
u ovom prostoru. Fermi operatort are A i radovoljava i u-

obitajene ferwionske komutaclone relacijo.
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Povainihomn

i pretpostavlja se da se talasne funkcije im-
(de facto talasne funkcije elektrona u razli&itim wrich ofimy) toliko woa-
bo prekrivaju da se¢ efekt prekrivanja w daljer yacunu Zaneimnsru-
je.

Cinjenica aa hamiltonijen (J.L.3%) ola e u prosioru

pLs Ui da se od ha-

konstruisanom od podprostora fm- moze e ighko
miltonijana sistema jako interagujudili elelriona predis na ja-
miltonijan slabo neidealnog gasa kvazilestics Ak se uvein ope-

ratori:
+

+
n - . RIS . s ~ I Y
e o= (A (e M }"7 .o L/( > A ) I&l 8} bl ,8 J
nf no nt ’ nf uf no ~ -

Ciji je fizicki smisao oc¢igledan (eperator !kf kreiva pobudjenje ti-

pa f sa energijom Ef - EO na molekulu u &voru 1, . hamiltoniian

(1.1.3) se moZe napisati u obliku hamiltoniijana slabo neideal~
nog gasa po cperator P .

Pre nego $Sto se predje na prevaed itnje festidnog na

kvaziCesti¢ni hamiltonijan, razmotrimo komutazione relacije (ki-

. \ . + .
nematiku) operatora P i P | koji se u daljem tekstu nazivaju

kvazi-Pauli operatorima.

Formirajmo najpre proizved:

+ -
P Ps > d-r (* a-
nf nf’ nt “ho no nf!

1l

+ +
= > (1 -a> a> Jar,,
nt no no’ nf
,* s at /+ > (1.1.95
= > L, Ly d» &
nfnte af no no o n

t

-

1
= (0 d»

ploaf!

Poslednja jednakost u relaciji (1.1.9) posled:iea jo Cinjenice da

. . o+ . o . ,

je proizvod  &r 2> ¢> d»., jednak nuli ou podorosioru 50,
f no no nf! : g

teci proizvod koji je bitan pri formiraniju komu-

T, Lt ‘ Lt ; L
For P = a~ o (= L (i -ao
nf nf no n1 nf no o




+ + +
= > d»> - a>r (,‘( A> Ay = Ay A o=
no no no nf nf' no no No
W N w )
© " ” . Y oD e 1A
=1 =) A2 .nGrea = 07 ] T P {1.1.100
PE nf'" nf frag N i
ako je f'#f 1 a2ko su oba azlidita od nule, sladi:
p + 4 . )
f > } G R R G L C CAL 0 1.1
Rf nf! et nf’ no nfar ng g
Relacije (1.1.9), (i.1.10) i (1.1.11) mogu s nopilsatl kan:
4 4 W -
Ps, P51 = 11 =P P TP P Ve e TS rto1,12
LPaesPapn b = nfont b ol ot Ofer T T ey e ’ )

portrazimo sada

fL> A, L+ A

. ~-P“*r.
e no nt no n

e
nt n f

Na osnovu poslednie relacije sile

ot pt

I Jednak nulii.
nfnfr .

Ovim su iscrpene komutacione rolazile

uli operatore kolii vaZe

se desSava u sluraju razlicitih
t .,
ﬁf'gnf
(1.1.6

za komutator P» ,
1f mf

za Fermi operatore

vrednost

di da

za jedan Cvor resct

¢cvorova.

prolzvod.::

£.13)

-+ 3
~A-> A
[ IS T A A

U

je 1 aujungovani proizvod

za kvazi-Pa-

L) A

w4
[ [

s

Razmoty imo

Tzvedimo relaciiju samo

Na osnovu korutacionih relacija

moZe se naplsati.

n, ot ot y , L o
Per P> -y ; ES > e AL qor
nf mf! mf' nf no nf mf’ NN
T a» a o a->
- G > o= -
mf’ mo no nf mf' mo ne nf
- ai A > d>. = 0 (1 1,14
mf ' mo no nf A
Mo¥e se na isti nadin dokazati da su i sleded- komutatori:
, ) ) Fo + .
Po P - P Peo i P3PS Py P
e n'tt nf nf ntf! ntit ot
takodje jednaki nuli, pa so konacno doiazi do = cdeda kinemati-
ke za kvazi-Pauli operatore:
W2V S N I E U o - PO N 4 Vo e PP &
nf’ n't! ; nf nf e n1" n{" ff at rf 7 nn
. + , o+
P> P> > Po o= 0 Py P o= 0 A
nf nf’ nf nt? ? rnf nf! 7



’7“ 1 ) ™ q
J}f" arfrd T Un‘r"ﬁ’r'i 0
W
D,y P—» =1 - v P> P
"nf onf w? ' nf" nf'
+ + I + . .
PrePape = Qe 5 Malie 7 S (1.1.15)

s obzirom da su kvazi-Pauli operatori definisani i
da su nadjene njihove komutacione relacije, sledy zakljuCak da
oni nisu ni Bose ni Fermi tipa, pa moZe da se predje na repre-
zentaciju hamiltonijana (1.1.3) preko pomenntih operatora. Prvi

&lan u formuli (1.1.35 nore se transformisaci na slededi nacin:

w 14 w 3
+ - + +
LL EBeagetoe = A {anﬁoaﬁo * 5 2 “’f“’f} B
nf=0 - /
n
J W + \i:’
) \Eo("'ﬁz ar ) »% Belreie =
> =1 t=1
n
, - . W, , :
=) EO + ) Y (!Et - Fo}a}»fagf = NEO + } \kf - .h,"?_{.!-;; (v 1.16)
- a5 =0 nf=1
n n
N ovde predstavlja broj] molekula u kristooa.
Drugi ~lan v formuli (1.1.5) st se rasvaviti
po sledecoj shemi
- e R —
R. Br. i { Fs fy ; fi, |
. - - - e e e e oo e e o e = f
s 0 ' 0 g ! 0 l
X fl 40 0 5 ‘ 0
i o Py #0 3 | 0
v 0 0 fe#0 | 0
v 0 0 0 fi, # 0
Vi f1#0 f,#0 0 0
VI f}_ #0 0 fg 7 i 0
Vil i 40 0 y £, # 0
IX { fr#0 fg0 0
X 0 fo #0 » | fy #0
X1 0 0 quc fi, #0
Xt f1#0 fo#0 g# 0
X111 f1#0 fr #£0 5 fi, #£0
X1V f1#0 G fa U £ 0
XV { 1;_)?40 Frify f, #0
XV 1 f1¢0 o # 0 f;7] 1g#0
S IR DS ) R U




U daljoj analizi se ne koriste 5.

Cilanovi

sheme

(1.1.17), bududi da se razmatrajua kristali ko3 imaju centar in-
verzije, pri Cemu se pomenutli centar inverziic poklapa sa ceo-

trom inverzije svakog od molekula koji utazi o sastav kristala.
Cinjenica da sistem ima centar inverzije zrac: b lLoeinan
sistema mora biti invarijantan u odnosu na zivera:

e 2 A

r o - s 18)
Matridni elementi koji odgovaraju clanovius @i -V I X1 =¥V she-
me  (L.1.17D, £3. Y{F,000), V{0F,00), V(0O0F,0), V{sGui), YT 9040,
V(fif,01y), V{F, 00,8, , V(DFafaf,) proprocionali s su J2dnon dipol-
nom momentu prelaza (eé»),., ili proizvodu .. i dipelna momenta

ot

prelaza (eg}:")of( >n)of7\ n)of” , a ovi ¢lanovi meniaju znak prili-
kom prelaza (1.1.18). Iz zahteva da hamilton: jor bude invarijan-
tan u odnosu na prelaz (1.1.18) sledi da ©lonowvi sheme  Hi-V o4
X1 -XY identidki moraju biti jednaki nuli.

Prema tome, za kristale sa centrom inverzije od ce-
le sheme (1.1.18) u hamiltonijanu os staju Clanovi i, Vi-XI i
¥Vl . Ovi se delovi mogu izraziti u kvaz ipaul ionskod reprezenta-

ciji na sledec¢i nacin:

1
I =+ V—'H(OOOO)C(* s ar ar =
2 nm no mo mo no
>
nm
1 \ 4
= = >- {0000 > oAy dx =
7 1 Vgmloon ) Fr ool
nm
: W W
= r__}”' e 5 ' - 7," o N ‘-} - . .
5 ) vn&(uooo;(t :) Igf?nf)(l DT H{,)
>> =1 e
nm
1 1 W,
= = ) Y>> {0000) - 5 ) Voo (0000) 7 P IPr -
z - 2 5 nm sooontond
S e F e
nm ik
i o +
« = Y Ve {0000) j P> Proo+
2 _é% nm ' )-é r}mf
nm B
1 W
+ = § Ve(0000) ) 3
2 nﬁ( % nfpgi mf'P T

Foft=l
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> >

Kako matrid¢ni elementi V?i zavise od razlike nem 1 simetri-
iy
. . ) T TV : . .
¢ni su u odnosu na zZamenu nem 1 ofigledne vagi sledade:
- >
n-m=e
L V>{0000) = ) V- >(0000) = Vo(0ennY 7o =
4 o ) E) n"m( 10 5 Q(O,x Co
> > - ~>
nm nm e m
W
=NY V»{0000 Vo (0600) ) 7
i e( )"§> nm( ) F nf
e nm f=1
w | {
= Y Vs o 00y Y o P NN Yool oy,
. “_N(OO;J -) nf nf 4‘6(0000) ? R ot
> f-:?] e e 1';;:}
nm e m
Ako se uvede oznaka
FUEfofaf, ) = F Vo (F Fa ity CLLLL19)
kcnalno se meZe napisatis
l PA'I +-
I == NF(0000) - 7 F(0000)P> Pr_ +
2 > b nf nf
nf=1
W
PR V»>~>\0000)P\ o PE P (1.1.20)
2 - nf nf mf! - i’

ninf, Fr=]

Dalje transformacije ¢lanova sheme (1.1.17} su sledece:

Vi = 1 § Voo (F f OO)a»; ar, r g =
T2 ame 42 nf. mo mo
O 2
nmfy fa=l
: W oo
-~ ol VP Pe (1 U oPEome )
2 E V SRR nf, nfz(} /s }m?: iy
by -
AmfyF o=l foml
: w +
ST E(rrron) Pl P, -
7 L FUTORFRFa
N =l
1 v +
T o ~
RN RS TR T R
nmff'f =1
i v
= - ,M> 1> (' Gy L=
X1 7 ) Vﬁ (Loff, no o’ mfa n
nmf 3P =1
| W . W
= ¥ > (QOf o f ™ P> (1 - PR R N =
2 = vnm( Ufsta) Efg n.”‘] £ {mf1‘mf[)
=g

Fl?]fgfz{,=]



Viti

Vi

XVi

(1.1.3D

slededi

R '
= S FIaofrTY PR D -
2 2 (&(.0-‘ R ;f ﬂ;"
>
nfi'=1
: v +
- ¥ Vour (QCFF )Y P P P T L1.22)
2 " nm ' ot f" mf" (i
nmff!f'=1
w
i P! ‘
= 5 Vomr (£300f, ). a» a» d =
2 E am' L 0 noLmOxnh
nmflfu—l
1 i +
= = >»(FOOF 1) P> _Po (i.1.23
2 o z Vnn( ) nf mf! : )
nmff'=1
W +
:-L ¥ V+>(Of;f;0)d+ Ar Q> A =
2 - no nfy, mfy mo
> Y e
nmf, fy=1 (n - m)
] W
= ' e Jf'f 0 PP f1.1.24,
7 L I e : /
>
nmff’ =1
1 w
= ¥ V>*U¢UF30LL»_a» it ar =
2 o nfy no mfy mo
i .
Flmf’_] 1‘3:1
i w
=) Ve (rorro)py s {1.1.25)
2 2 ﬂm( At
>
pmfft=|
;oo
= = ) Vs (OF ., 0F CLr s a> ar. =
2 L vnm( 20fn) no nfs mo nfy
nV‘TF u =1
w
LY we(orron e, Py (1.1.26)
2 & ni T mflonf
-
ninff'=
W
1 = +
= 5 Voror (Fqfofaf a» a> s e s
2 ! n * ary nip nty mia wis
e :
ﬂf!l{'lfgf;gfq:}
1 s + +
- ¥ Voo (FET £V P Py Po . P (1.1.21
2 c nm( ‘ ) nf nf' mi' mf"
AmEET £
Sumirarnijem svih dolgjann rezuln-t: amiltoniijan
u kvazipaulionsko] reprezentac £ Ve na

nacin:



gde je

--;_-F(OUOU)] (1.1.29)

w . w o
. o o + - - e, A
H, =} Yor PP o4 ) ) S ()b oF
= STuv oun un - SRk Ure
> py=l S v
n nm
1 o + o+ %
- - 3y -~ -y -
+o ) ) IR am) P P e e R (o) Pl st PRI
2 = pLJ][ uv\ ) ITTANRV A vn( )’wmaun (i.1.30)
e e
nm "7
Vi
N e +
H Y ‘) T ﬂ!‘\ RN > N » R » B, 4 17
* L L uvu‘v'( “'run'vn[u'ﬁfv‘m (1.1.31
> nyp vz
nm

000) 1S + S[F(u00) + F(00:v) |

v ?

'
i
=
i
i
i
e
——
o

~ > 1 . .
M) = = Voo ov) - W)
S v(nn) 5 Mnm(UOU\‘ +Vg%(0 ng)

u
- o
R (nm} = Vour(ulvG)
Uy N
S
R {nm) = Vo>(0vw0u}
Vil nm
. %
= R
Vil TRV
T P l PR I 1 [ v 3
i My o= ol Ve (pont vt ) = Vo (uu00) 8 .
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Prelaz za elcktronskih opercrorva a1 @ ns kva-
-+

zi-Pauli operatore ¥ 1 P doveo Je do 'am lioni

]
-
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noe 11,1.28),
koji predstavlija tipidcan hamiitonijan slabo aciloalnos gasza,

Deo H, iz jednacine {1.1.28) moZe da se dijsconaiizuie, pa pre-
ma tome, predstavlija hamiltenijan slobodnil i vazilestica (idealan
kvazifesti&ni gas), dok deo M, orisuje interakeiin u kvazidestid-~
nom gasu i ¢ini da gas bude slabo neidealar. deophodno je da se

istakne ¢injenica da je u hamiltonijenu M., «j. u hamiltonija-
. . - - .o . - R > .
nu neinteraqujuc¢ih kvazilestica, preko funkcia A, Swvumﬂ i
B bl

S > ) v PN e . Lo . . .
RUVUmO, ukljucen dobar deo cCesticnih interekcija iz hamiltonija-

na (l.1.3). Ovakva procedura smanjuje znataa broj koraka, ukoli-



ko se sistem analizira teorijom perturbaciju. Ona ipak dovodi

. + . — . ] .o
do operatora P i P <C&ije su komutacione reiaciie nestandard-

ne 1 oteZavaju matematidku analizu, pa se mo%. redi da postupgak

pogodnije grupisane dinamike sistema ukljudu®e nepodesnu kine-

matiku.

1.2, KINEMATICKI NIVOI KOD DVONIVOSKE SHEME

Ako se pretpostavi da kvanti svotiosti dovode mole-
kul u samo jedno pobudijeno stanje - dvonivosk:» shema molekular-—
nih pobudjenja u kojoj pored osnovnog postoji same jedno pobu-
djerno stanje - tada u formulama (1.1.28) do {1.1.32) indeksi
i v uzimaju samo jednu vrednost s . Kvazi-TPooli operatori
prelaze u Fauli operatore koji zadovoljavaeiu womutacione relaci-

Je:

+_

(P>,Po] = (1 - 2F505) g

n’ m noal T nm

. ) P) [+?

P P = [P ,Pr = 0 i o Py
| J n’imt n n

+ . o+
1P-> Doy | {a» a» ) <@g i 1 (2.1

noon o= ns s -

a hamiltonijan dobija slededi oblik

~ .+ | ﬁ Sy
Am by + 7 aP3Ps + 5 7 ComPiPs & LV pooplpntp, o
O LTy T 7 4 Ynmnm 2 ETmin el
> ey
n nm nm

N (1.2.23
t7l (F, ﬁmfnln Fﬁmr#n) (1.2.2;

nm

Joovom se odeljku analiza vrs: =a aproidenim hamil-~
tonijanom:
v
‘l
n
u odnosu na (1.2.2) u (1.2.3) ispuSten je “lar e sadryi ave kre-
aciona, odnosno dva anihilaciona operatora i hoii dovodi ¢o neo-~

drZanja eksitona.



Osobine eksitonskog sistema iowi i @e pOmOcy

Creenove funkcije:

Faple) = PPy
Analiza refenja funkcije T u razliditim avrchksimecijona mche
da pruZi informaciju i o osobinama neinteragujucih eksitona 1 0O
efektima do kojih dovode kinematicka i dirawicka interakcija.
Krajnji cilj ove analize je ispitivanje mogucnosti nastanka no-
vih tipova pobudijenja u sistemu. Ova nova pooidjenja, bar u
principu, mogu da se pojave usled uzajamne :nterakcije eksitona.
Kako su eksitonske energije 5eV , a eksitencshks koncentracije

—~ )
EOX(:/”

sroporcionalne velidini e koja ni pri najvidin tempera-—
J _ i

turama ne prelazi vrednost 103, radun za Tankciju U izvodi

se u linearnoj aproksimaciji po eksitonskim loncentracijama.

Na osnovu opdte tcorije Greenowvin funkeiia, komata-

cionih relacija (1.2.1) i forme hariltonijana (1...2), z& f

vu funkciju [ se dobija sledecda jednacinaz,

7
o, R - - . + \
ety = 08 ()8 (1 = 2<PoP )
gt ali S a ¢
+ o 5 LT (1) -
2 mfum()
m
- A+ ,
R U O S Intin
2 ll-fii.": ”d\”ff(t}r:'n“): ’)\U) ‘
o
s - o .
oY Do P (0) Po(1) -H)%;\(O)‘ $i.2.5)
£ T am m £ a b

£

Paul ionske Creenove funkciie iz ove jednaciae rogu se ilzraziti
preko odgovarajuc¢ih bozonskih Greenovih funh.ija na ©sSpova apro-
ksimativnih izraza:

+

P~ B - B'BB, pt o g*

+ g St

- 8'8'B, PP = BR

koji slede iz opstih formula:

0 4y VY
(pip =y )i

w Ay V

. (=~ Voo e e
R R e A A (r.2.7)

vi=() {]3\)\.{



Ova aproksimacija u potpunosti zadovolijava, ukcliko se racun
vr&i sa tadno&du do prvog stepena eksitonske concentracije, za-
kljuno. Prilikom izracunavanja paulionskih -rz2enovih funkcija
koristi se Vikova teorema, operatori se, za rezliku od raniije
u&¢injenog, sparuju i po istim 1 po razlicitim vremenima. U skla-

du sa ovim, posle zamene (1.2.6) u (1.2.4) 1 dekuplaovanijas

nt + YA P ~ A
B (1) 1BH0)BI(0)BA(0) > = (1 - 2N,) B ()
3 T b b A1

(e} (1.2.8)

4 ) RS
<Bx(t) Bz (t)B(c) 1B (

- fo ntooint iy
Ggg(t) = «Bg\tggﬁg(u)>
Rgg(t) = ‘KBQ(K)}BE(Oy»

. e
(eEo(k)/e

R~

- . . - . . . Y .
gde Eo(k) oznacfava energiju eksitona u nulioy aproksimaciil,

koja se odredjuje kasnije, dobija se:

2
[ = {1 - BN G (1) + 2Rep () Gop () o BN, 1.2,
op(e) = (1= BN Gop () + 2R () Gt N 1.2.9

U granicama iste ovakve aproksimacije, Paull nipooavore u w1 Eim
paulionskim funkcijama Greend iz (1.2.5) virzbhuy sednostavne zame-
niti Bose operatorima na levod strani ureconv.h Dunkcliia, dok
operator na desnoj strani treba izraziti o aevicrsimacilii (1.2.6).

Znaci:

L , i + - “ .
CPI P ()P (1) [P (0)» = «Br{o)Broe 0 {td]
a a m ¥ a a 0

YT

5 ‘{": kY ’ 7 . *\
IB2(0)» - «Br(t)B{t)B~(t) (B
b a m '

43

= NOGHg(t} + Nag@gg(t) - ZRgg(t)G%g(t)GgB{L; + 0Ny )+



P>( )3+(1)P (t) | F (0)» = <KBi(ﬁ)Bé(t)kg'

o+

- & lt Y B { NN T T N Y o=
<Bm(t;8m\t)Ba(t)|BB(U)LB(O}bg(0;. .

= Mﬁgg&) + NG (t) = 2R (t) G (1) G

WAV ST
am mb mb ab

> R I A
Now = N1 ) (eF0 olk)/0_py-1ptklarh) (1.2.10)
ab lz

Treba napomenuti da ostaci koji su proporcicvralni kvadratu ek-
sitonske koncentracije Ny nastaju sparivanjcn operators koji
deluju u isiim trenucima vremena u Greanovivr Tankcijama tipa:
«B+BB]B+B+B** Posle zamecne (1.2.9) 1 (1.2.10, ¢ {1.2.5) dobiia se
slededa jednadina za Bozonsku Greenovu funkeisa 5 -(t)

Al

_(i-' -LUN VG~ {t) + ZR={10G I: (+ =
7/dt[_ (] L}FV:‘))Lab (i) ,_Rab(t) Jal’;(L) i

i
'

-
+ -
Roor (£) G VO (CooNoG
: > ()G {ty ) - N e G { +
N Z\Wa Bt f o 5mlodmb\r)
m
CooNooaGoo{t) = DaoNoGoa(t) = DooNGos (1)
Yam m> "ab | ) am - Jab( ) am am X’Iw( b
A 3 -
2 L>>R~+ t) ~ D2>Rox G (£) G 2.
} L ab' ) am mb(tllua (t) mb( t) 1
m

aAko se u jednacini izvrsi Furije-transformaciia tipa:

e .
) Nl T ar e (py efK(aTB)~TET
fﬁb(t) N J dF f>(E) e

L K

“Ii 0+

oo

1 ~TEL 1T K{a-o
§(t) = (2m) dt e soerp = N kwfe

< ‘"
- ‘(
>’§ b)
- - N N r - . -
g = N é e’ (l.z.12)
k
i iskoristi relacia RF{E) = Gg(~E), koja se iako ilustruje ha-
28

miltonijanom tipa:




kada je:

E«B B, = - oot o LB HEB>,

- + 7 1 .
f. = <& LS e e e e = i
R(E) B3 o EHA G(-t)
7a Greenovu funkciju %“E) se dobiia sledeci izvaz:
1+ 2Ng i 7
G>(E ot
y ( t ) > il

k E-Ey(K) 1 -1 (E)
gde Jje

e
-~ N0 r o~ + ot A Fr‘ k, /)
M) = N71 Y(D_+Dp > -G~ Lo <BaBr> o <BoB = {g ok}
5770 Tk-g Kk ¢ qggo g oo
g
e
\ i .
(£ = ] gl
W N i iy 1
414G

Treba napomenuti da su prilikem dobijanje izyszd {1.2.13)
2

¢
b

ni svi “lanovi proporcionalni NS NGGT, svednie viedno

o)
“

(1.2.13)

+ . . y . . y
<P P> =zamenjena sa N, 1 lzvrsena uchidatenas aproksimacilia

orije perturbacije T+l = (1-W) 1.

Na osnovu relacije (1.2.13) mcic se LevrSiti

anali-

sa eksitonskih osobina. U nultoj aproksimaciiji, koja odgovana

kvadratnom delu hamiltonijana (1.2.13 izrafencm preko Bose ope-

ratora, treba odbaciti 1z (1.2.13) sve ¢lancve koji su proporcio=

nalni eksitonskoj koncentraciji No 1 uzeti o= 0. Tako se dobi-

ja Greenova funkciia nulte aproksimacije:

rol Greenove funkcije u E-vavni predstavlja neroiju skeitona u

harmonijsko;j aproksimaciji:



za prostu kubnu resctku, v aproksimaciji nalsoiisin susedin Lo
oblasti malih talasain vektora se moZe pigat’ -
R fié N

E()(-k%) . - ;”,"m ; m¥* = T O fos 1T

gde je a konstauto refetke 1 € maivicni cioriob reo

interakciie uzet izmedija naibiifib suseda. ¥ 200 se vidu,

£

eksitonskom spektru postoji prag enerqgije “oustvari vred-
stavlja energiju pobudienjs izolovanog moler la & voprvavios koja

dolazi od disperzijie pobudjenja (tj. od kelznuwwizaciic pobudjenia

zolovanog molekuia). Ova popravka ima oblik xineticke eneraija Ze-
stice samo 3to je realna masa m zamnenjena clortiviom masom
m¥ = h/Ca’ . Iz izraza za m* vidi se da zavisno od znaka C
eksitoni moyu da imaju i pozitivnu i negativney masu. Ako je re-
zonantna interakcija priviacna, tj. <0, tada je efektivna ma-
sa eksitona pozitivna. U protivinom slucaju imaiju ncgativnu efe-~
ktivnu masu. S tim u vezi govori se o pozitivioj 1 negativno]
disperziji eksitona. Pozitivnoj efektivnoj wz:zl odgovara poziti-

vna disperzija. Na osnovu izraza (1.2.1%) 1 opstey pravila:

Blx A = | oak Lkl e
0 } (JTL“‘/:\ -/

za koncentraciju cksitona so dobila izrau:

E il /0

) - ! .\ A PR g 3
Moo= Bafas = NoL Y (en¢ - )T (1.2.18)
“ 3 a o0
k

Kako je E, (k) reda Sev, ocicledno je da su e¢kiitouske koncentras-
cije veoma male, Cak i pri naiviSim temperatuvama. Treba nagla-
siti da velike eksitonske energije dolaze od onerglje pobudje-

nja izolovanog molekueia, tj. od velicine 2. Jdisperziona poprav-

DD ey S0 N . s . N ow s s - | .
ka (h?k?/2m%*) = Ca?k? propercionalna je velidini dipol-dipolne

s

~
oy
oo
a
o
W

interakcije i manja je za dva reda velldine ot A

perzija ne igra bitnu ulogu u eksitonskom s:1.0 i, kao §to je
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to slucdaj u sistemn spinskih talasa.

Creencva funkciia prve aproksinaciie dobija se iz
1.2.13> ako se zadrio svi delovi proporcionalini cksitonsko]

koncentraciji, ali se i dalje uzima W=0. xan Sto Je poznato,

ovaj radun daje korektan razvoj za magnetizaoliu na niskim tem-

peraturama. snadi:

> T . S . . ey ~
MKy = N gD, + Dy -0 [ ERAE (hLn.200
N k- "k g i

redstavliija energiiu u prvod aprcoksimaciii. Popiravia Ak do-
R A L) b . b i \

lazi i od dinamicCke interakci Je eksitona ". (¥ 1, o proporoeionalna
- s o I -
i veli¢inama Loro,

interakcija, 1 velidinama b

preko kojih se u racdun uki’icduje kinematidka
0 keje karakteriiu dinamilku in-
terakciju eksitona. Srednja koncentracijo wozona o prvoj apro-
ksimaciji iznosi:
' £y (K)/0
+ E 7 . - ) - .y .
Ny = <B3Bo>, | = i Y (et ot (1.2.21)
: aa (1) i N
k

dok se srednja paulionska koncentracija racvni po obrascu:

+ nt .
<P->r)-¥,* = QB«)'B-'?}
a a d a

4o+
N <B+B-> BB =
(1) aaaa (0)

S ;\ {& -3y T )M\J‘] N -1y b gh o
v
1S
I , F (‘-:‘ {3 . . Tt .
.oyt (a5 () /6 TIPS RN VA 1L e

)

ES

=N (‘e*“ﬂ" -y T1LT,22)

Lako je zakljuciti da popravke neznatinc menjns i koncentracijua

dobijenu u nultoi aproksimeciiji, take da v da’ je osta’e na sna-



zi zakljucak o weomd niskim eksitenskin Voraficnor DA T JAm AL

Konaéno se mofe predi na anali oo Aospiebnog LZyaza
‘1.2.13). lz struktuce izraza se vidi da Greea .a funkod s GE)
. ®

-~ 3 - - " i Bl . i h) N
pored vec analiziranog pola =, (k) moze Ja iwa i dopunska po-

love u E-ravni, ukoliko jednacina:

.23)

0

Nf(E) = 1 (L.

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

na i pozitivna ili u krajnjem slucaju kompleksna ca poZl itivnim

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

kih novih pobudjenja u molekularnim kristalima, koja nastaju

kao rezultat cksiton-eksiton interkacije. Eksplicitni LzZYaz

LQ(E) dobija se iz (1.2.13) iteracionim pogéupkomm Strogo govo-

reéi, iteraciju bi trebalo vrditi sa ul)([‘ Fac polaznim relde=

njem. Kake je vec ranije receno da su Heo o Fhilky = N, veoma

mali, dovoljno je da se¢ u izrazu za Wor(E)  wrme OGrecnove funk~
\

cije G&OWE), keie odgovaraju nultoj aproksimaciii. Togle zZame-

ne:

{07 : ! 2 ! oo o o
G ! (!) e Tz -:‘[ e ¥ [V P ; A j) | (\_ 1. 2.24% ,,)

. /*?vw . . - - ’—\
E_ —E;“\kv»’ + L0 t"t(}(k/

Ny —

i integracije PO snergljama 22 funkciju We k) dobija se clede-
E

-

&i izraz:
. 1 - R e . ooy .
WE(E‘_) = - \ RCE ka0 a(igl "'1/”’9([;3;"% ﬂéf)i

.- o s » -~ -
E - Enik) - Ck - Gy Uyt Dg, -4,

e e i {

[‘.’E.U\},) +[‘)( ) ‘I:O(k-ql"“‘b’\'

- - > s > - > . I I
¢(E,ksq1,92) = TE - En(k) -Ck - gy +q, + Doy -agsidit 't@iql'*goiﬂy)"ﬁy(K*ul+Qg)j

[}

Eksplicitna zavisnost furkcije W od epergiji s¢ TA OHROVU pre-
thodnog izraza tesko nalazi. Ako se predje wl sumizanja na inte-
graciju, tada se u (1.2.25) pojavlijuic cetyvora: truki singularni

integral., pa se postavija pitanje da 1i bi ! rumarséko o

2Sava-

nje moglo da dc¢ tabeiarnu vrednost furheiie W e encraiis. Ne-

ophodno je, zbog ~oga,da se irraz (1.2.2 Zzoriend reblm aproksimas

tivnim izrazom. ba bi se doblo bar kvaiitativao zanljocak o za=

)
U

[

visnosti ¥ = W(E) , ovde je lzvriena sledaca worohoimacd

e



S o e 7 .t . .
Dkv,q‘,ff-) U o= l‘ - ‘ D1 s (3 _vf.,.,'_’f)j)

koja se sastoji u sameni funkoija  Ck 10 UK St dm kvadt .t

nim srednjim vrednostima po celokupnom lmpe .. o croghora. i

KIS R —~

rostu kubnu resatku aproksimacijil najblinis srocda jes

Co = 20 ) cetaky, s Dg, = 20 ) cosak
C %
o ¢ {x,y,z)

2

D= DVG (1.2.2

3

Hae

12

U ovoj, veona gruboj aproksimaciji. otuda sumiranie po impulsi-
ma u izrazu (1.2.252, funkcija W(E) se lanc nilazi. pa uslov

(1.2.23) za odredjivanje dopunskih polova rostaie:

C+D S —

an 3 ~ e - - 1 )
o e‘ﬂ-( "A"3 C+L")’5(L‘i\“77 C:‘» - (1.7 23
E-h- = C “
2
. L s N . , 1o .
Ako se iz razmatrania iskljucl tacka o= F 0 Ve bos o2,
£
koja, kao Sto ie pozrato, pradstavija eksiion: zu chergiin uoa-

proksimaciji koja je apotrebliena, tada doilo Fantodie

jednaka nuli. a uslov (1.2.237 prelazi a:

g - -
L - /‘,\ - ';3 Lot D
- e 2 (@ . 29)

tako da se za energiiu dola

ima obhlik:

R

U istoj aproksimaciji hamroniiska eksitonsha ens

E.O<K) = N+ L

Ju cksitona,

i

pa je jasno da relenje b ne predstavl a anerd
nego energije nekih novih pobudjenja nastalin usled eksiton-ek-
siton intevakcije.

ovi deopunski nivoi energije s raulogom se megu nas

svati kinematitki nivoi, a sama pobudienja kineaatidkim ekscita-



cijama, jer Jje oligledno da svoj nastanak cduguju kinematicko]
interakciji eksitona. Radi se o tome da se uslov {1.2.23), koji
daje ove nivoe energije, pojavio zbog prisustva funkecije
<KB:BtBJBgB;&f> u proracunima za energije .istema, a ove funkci-
je su kinematickog porekla, jer dolazce usleés razlike u komutacio-
nim relacijama za Bose 1 Pauli operatore. 5 oLzircm na oblik
funkcije «B:BJ%JBgaﬁb» jasno je i fizidkn poreklo kinematic-
kih nivoa. Oni béigleﬁno nastaju pri tro¢estsain eksitonskimn
procesima i takvim gde se dva eksitona frzienidu u jedan novi
nestabilni eksiton sa pribliZno dva puca vedom energijom, a ko=
i1 se posle izvesnog vremena raspada na dva obidna eksluouna.
Kvant energije kol se oslobadja u ovom procesi fuzija-raspad
predstavlja kinematisko pobudjenie sister.

Ako se Oreenova tunkcija (1.2 73) izracuna uoapro-
ksimaciji koja Je korisdena prilikom naloderia kinematickinh ni-
voa dobija se rezultat:

G(E) = b o (1.2.32)

3m k- be
S

Kao &to se vidi, funkcija vigde nema pol za L s Foik), koji bi

odgovarao obicnim cksitonima, ved samo pol nroji doje enexrgilu
kinematidkih nivoa. Ovo znaci da se eksitnni i kinematilke cks-—
citacije uzajamno iskljuduju, tj. kada s nojavi Fincmatidki ni-
vo, obi¢éni eksitonski nivo se gubi. O&igladtio je da vakli i obr-
nuti zaklijudak: pojava eksitona dovodi do i&lezavaenja Kinemati-
¢kog nivoa, jer je iz prethodne analize jasvo da pri U=k, (k)
uslov (1.2.28) za odredijivanije enargiia ¥inematickih oivoea gubl
svaki smisao. Ovo je u neku ruku i ruzoandjivo s obzivron L2 has
pred navedenu £izicku sliku nastanka LWtacretiohin nivea, [roma
kojoj oni nastaju u procesima vezanim za i&cezavar e pare elsitona
usled njihovoaq fuzionisanja u novu kvazidostioit. Tpak, ova ana-
liza predstavlja samo grubu procenu realan sitverije. Taonigl
proracun energija kinematickih nivoa H)Lnkazuje da i oeksitoni i
kinematicke ekscitaciie mogn istovremeno da egoistiraiu, pri te-
mu je vreme <Zivota kinematidkih ekscitacije IPNeyo krade od vre-
mena zivota eksitona. Na osnovu ovako kreliog vremena zivota

L)
. T . - PR G400 . o -
kinematickih eksitacija u = j¢€ zakljuleno da su one odgovorne
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za veoma veiiko 3irenje linija u optidkin pektrima kristata.
ovo &irenije, koje je reda ox10"m~), teori;cui nije moglo da se

objasni kao posledica eksiton-fonon interakcije.

1.3. KINEMATICKI NIVOT KOD MULTINIVOSKE SHEME
Hamiltonijan eksitonskog sicu<:na u kvazi-rPaull o-
peratorima ima oblik f{(odeljak 1.1., formule ({l.1l.2t - 1.1.32)):
H = Hy+ Hy +Hy

Hy = N lgorré F(0000) 1

W W

. - + o Yoo ot p
H, b)Y A PP o+ )S  Anm) b
- o < Tu unoun - TRV T R
>l = gu=]
n nm
1 o }
o - g SR L - R SN
4 o= ) TR (AamP P o+ Roinm) -7 o
;:} L e Hn v il W
amo
W e 4 .
- A . Sty " e v " N PR .
H, = ) ) I B D e S LS L {204.1)
i o oyt

. [EAVIVRRY, W U
s pvp TV EL PV l
nm

Kvazi-Pauli operatori ne zadovoljavaju ni ermi ni Bosce komuta-
cione relacije, pa se najcesce izraZavaiju nreko Buse operatora.
Kvazi-Pauli operatori izraZeni preko Bosw cperatora dati su u

obliku beskonadnih bozonskih redova. Fornule za prelaz su slede-

ce:
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Ako se kvazi-Pauli operatori prosto zamehe poconimn Pe Bl

+ + - - . . . . . .
PY= BT, &to predstavlija najgrubliua aproksimas ogn, cada se dobl-

ja iz (1.3.1) harmoniiski eksitonski hamiltona jan:

A
b uvounoon o e e

- -~ + ) . » .
H. =) Von BB s+ ) Y S (B e o %
harm. : it

Y e o F - >y .
(R (nm)B »B » + R {(nm)B -1 -] (1.3.2)
LV Ui In Vi v N

Iskoristi li se vedi broj “lanova harmonijsk: i redova (1.3.2) po-
javljuju se tada dopunski <¢lanovi koji predstavliaju kinemati-

%ku i dinamidku interpretaciju eksitona.

Dinamidku interpretaciju eksitona rrecstavija deo Hy
hamiltonijana (1.2.1) u kojem su kvazi-Pauli operatori zamenjeni
Bose operatorima, tj.

- o . Fey oyt + BN

v T ) T, (nm}B oB »B =B > (1.3.4)
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Kinemacidka irterpretaciia nascoage usled razliike u

Hee L kvazi-paull operatove. AXs se

[we}

komutacionim relacijama za

kvazi-Pauli operatori zamene beskonacnin bovor

o J+ + 4+ or . .
; Bl LD 5 o= Bl - (1.2.5)

-> = F_~ . o= td N i -
Pff jfﬁ ’ af “nf o’ an i Btr fn

Vom S

tada forma H, izrazena u Bose cperatorima sadrii kvadratnu for-
ma  Hpopn (1.3.3) i osim toga forme cetvrtom, gostog itd. rada
po Bose operatorima. Hve ove forme videqg redn ol drugog po Bose

operatorima ¢ine kinematic¢ku interakciju eks ' ona.

Na osnovu ovoga jasno je da se roze uvesti 1 pojam

kinematidko~dinamicke interakcije i to hi hili =wvi oni delovi

festog, osmog itd. reda po pose operatorina koda e u H, kvazi-

]

B

~Pauli operatori zamene beskonadnim bozons! tm veaovimg (1.3.2).

Na kraju ovog paragra’a datb jo ekenlicity
hamiltonijana kinematicke interakcije detvrtog voda. La bi ose
ovaij izraz dobio potrebno je da se uzme 1oL nt cian beskona-

nih bozonskih redova (1.3.2). Tada s dobiic-
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Kinematicke

popravke u harmonijski

>

(k)

+ “[Sll(_lz)

{
3 {E +E, + [ F(1100) + F(2200) + F(0011) + F(0022) ]

S,n (k)1 = By -

BB
1bf‘n n

(1.3.8)

zadrZi forma @atvrtog reda, taca

interpretaciju eksitona. Eksplicit-

sledeci:
BB o+
NN un
w
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dinamidke intevaolciye eksitona unose

spektar eksitona:
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}

F(0000)

-+

( e . 7 T
i»% iEl'E? -%{F(1100)+F(001!)—F(2200}~F(0022)+5]l&k)-5,;(&)1r +
+ [F(1200)+F(0012)+S;,(K) 1-[F (°1d0)&F(CU 45, (K11 (1.3.8)
ali mogu da dovedu i do drugih efekata od xojih je svakzako naj-
interesantnija pojava dopunskih ekscitaciia no @ imaju prirodu
optickih pobudjenja“ ali nisu eksitoni. ©vi dopanskl wivolr ra-
staju kao rezultat kinematiclke interakcije ¢ksilona 1 u daljem

tekstu se nazivaju kinematickim ekscitaci

nivoima.

e 1LY Kinematbilkim

Analiza eksitonskih i kirema*iskip nivoa vrsi se
hamiltonijanom (1.1.28) u kojem se deo proporciamialan @i Kk za-
nemaruje, jer, kac Sto je ranije receno, ovaj deo daje male po-



pravke. Znaci, hamiltonijan sistema ima ob:.ik:
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Eksitonski i kinematicki nivo i traze se kao polovi
kvazipaulionske Greenove funkcije:
Folabe) e P () [P (0) {1.3.10)
wp oa £ i

Koriscdenjem standardne tehnike za dvovrem:o, ke Lomperalursise

funkcije Greena, moze se napisati:

. d . ey o o + . . P S - P
©ogp T lebt) = 2800 17 nuFaph v IR () B ) (h2 1D

§to primenom komutacionih relacija (1.:.i») prelozi u:
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(1.3.12)
gde je

e ror
R ah) = A & + 5 {ab) .
uB( ) ‘wkab ap o’

Da bi se Vikova teorema modgla ovimenibti poililom
dekuplovanija visih funkcija Greena u formuil (1.3.12) wrél se
prelaz sa kvazi-Pauli operatora na Bose operalore nrema formua-

lama (1.3.6), tj. :
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Dekuplovanje viSih bozonskili funkcija wrecna izvedi sc taiio $to

se sparivanije po Vikovoj teoremi vr$i za lista L za rarmlicCita



vremena, pri Cemu se kvadrati eksitonskih soncentracija fﬁﬁ%?

zanemaruju. Pomenuta procedura omogucuje da se, pored eksiton-

rezultat sparivanja po razlicitim vrewrcenima.

Ako se uvedu sledede oznake:

< Bmg(t) !ng(o)» = Gug(ggt) ;
«Bﬁgwl%gm)»z{hﬁéﬁm :
BT (6)Bp(t)> = Ny (Ba) 5
<B:3(t)8ﬁg(t)> = Ny, (1.3.13)

tada se, nakon primene Vikove teoreme za kvazipaulionsku Greeno-

vu funkciju, dobija:
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za dalji radun pogodno je da se uvedu matrice:
N e >
r(abt) = [T ,(@be) ]| ;
Nt >
G(abt) = || G(Xﬁ(abt)ﬂ ;
Ny ;
D(abt) = lqus(abt)I!’
P o>
N@EB) = [N GBI s 1 =8 s
LN = S M (1.3.14)
TR )

i tada se na osnovu pravila za mnoZenje matrica  za matricu do-

bija slededi izraz:
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P(abt) = G(abe)[1 - L(abt) +M(a
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L{(3Bt) = 1 2S5 N+ N+ G- (abt)NG(abt)
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Dalja dekuplovanja i matricne kores

3.12) su slededa:
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moze izraziti
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tako da se jednadina (1.3.12) konac¢no moZe napisati u obliku:
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formacija
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3y

- (TR CGEBOD (M) G(mbe) -

- (T(@3) BB D(Bme)d)

U pcslednjod

hé(;ﬁt)}

jednac¢ini izvrSera je

(L.3.17)

Fourier-trans-

(Fourier-transformacija matrice podrazumeva Fourier-transforma-

ciju svakog njenog elementa):

gde je N

svodi na:

i
! o3
R + 0 . ‘ '.L-): ( > i}) /~ -
ey - e 7.K{a-bL)~rkt
Gapy - v T laE GlLpe
f). -i
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.-
SECN L [ At ey ack (@b -2EL
D{abt) = N db Dik,b)e

v -l

broj molekula u kristalu. Tada se jounacina (1.i.17)

~ ~ ~ - ~

LE =R TGO, E) 1T -1 25, N =N -G {k, NGk, £ =

] ” ~ ~ ~

$Z(KLE) = LE = ROK) IX(E, E) 1.5.19)



gde su uvedene oznake:
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Jednadina (1.3.20) moie da se uprositi zamenjujudl Greenove funk-
cije i srednjec brojeve u ¢lanovima videg reda njihovim vredno-

stima u nultoj aproksimaciji. Ne ulazedl za sada kako ove veli-
¢ine izgledaju unutar funkcije (to je uéiinjeno kasnije), za sada se

bez dokaza moZe uzeti da su nulte aproksimaciie dijagonalne ma-
trice (koristiti &injenicu da dijagonalne matrice komutiraiu). Na osuvovu
navedenog pristupa dobija se relacija pribliZna relaciji (1.3.20)

kojom se dalje racuna:

[E- A IG(R,E) = £ CIT + 2nal(K,E) 1

[an s
—
-

A - PR AN _«-,\l\‘
= e log NNt

Y = R - YT
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Aproksimacija:

b
?

E e R{E) - {%-G(‘l“l(ﬁﬂﬁ); R (1.2.21)

Da bi ce doilo do uslova koji daje kinemocicke ni-

voe, jednaCina (1.3.21) se analizira u razlicitim aproksipacija=

ma.
0 nultol aproksimaciii A = Pidy . T—1 i
‘HE,E)~+O . Jedna®ina (1.3.21) postaje tada:
[E-R(KIG(K,E) = o 1 (1.3.22)

. - N . . . . . ; ," —
Ako se na jednac¢inu (1.3.22) primeni unitarna matrica L%(bRTUR”’
A

jednaCina tada postaje:
DRt LE = ROK) 10U G (R, EDU = 5 1 O (1.3.23)

~

Matrica U, odredjuje se tako da dijagconalizuje ma-

. R
tricu R(k), tj.



Sovn L ol0) SL0) SLUd ey
ROKIUL = Upf (k) ¢ (k) = LY ,M;
U716 (6,00, = 67,0 (1.3.24)

Na osnovu prethodnog sledi:

Aoy > or 0 ) -1
G = -0 Yy

Eal

-,
N

f—”

.3.25)

¢ime je dokazano da Je Greenova funkcija u oni*o7 aproksimaciji

dijagonalna aproskimaciia.
Uvedimo matricu spekiralne intopnzivioostcl funkoeiie

~

oY, e £/ A 0) 2 s
FONE e = (F 0 -yt T 2reBl Y LE)

il

0y s e -0l @) = ey s -G T s

8 . )
L : ' - foy ap

a, preko nje, po formuli
~0) (o),
NYK) = )( df 3"V (K,E)

-

odredimo i matricu srednjeg broja eksitona u nultoj aproksima-

ciji:
(o)
0 7 (k))/o
~0) oy ( o .
NK) =] (e 1) 76,
~ 7\ ) Lo \
WOy et ) -
K
0) -
m @@y
= |IN LZ (e - 1) 1%BH (1.3.26)
K

Kao Sto se vidi 1 matrica srednjeg broja eksitorna u nultoj apro-

ksimaciji je dijagonalna matvrica.

Izvrs$imo prelaz na prvu aproksimaciiju koja se sas-
toji u tome $to sc¢ u jednacini (1.3.21) uzima da je &(ﬁ,£)~a .
Ra¢un u ovoj aprcksimaciji ne daje kinematicke nivoce ali daje
popravke harmonijskih karakteristika eksitona hole dolaze usled
kinematicke i dinamidke interakcije. U pomenutoj aproksimaciii

jedna¢ina (1.3.21) postaje:

[E- ARV IGIGE) = - C (1.3.27)
Nakon primene unitarne matrice U, na jednacinu (1.3.27) ona po-

staje:



G!ﬂ[é - AR U

e - e
,’A\U}“A (J( 9&., .J/\ 2'”' l j\: . }[‘\ (1.7 -28)

Matrica U, se odredjuje tako da dijagonaliwu i matricu X3
ti.

~ ) ,(L) N

A(&H”\t UN‘ (k)

~ I . ‘1,),

Sy = et s )

(816 %3

~ ~ ~ ~ 7N

- > - ~ ',. g -\ -

UTIG(K,ENU, = G (KLE) (1.3.29)

s NER I . .. . . .

VelicCine Q' "/ (k} predstavljaju eksitonske energije u koje su

uradunate i popravke od kinematicke interakcije i dinamicke in-
terakcije eksitona.

. . . 2ol e .
Korelator Greenove funkcije G fle, 'y ima oblik:

A ~

= ‘/\_-'[A = ' ’ :
K= U0t !'Kuﬁ“

> . oo o EOAY (0 LA .
K o= 1as N e eyt (1.3.30)
Y ' P o 1 3! AT

i nije dijagonalna matrica, tako da ni matrico srednjeqg broja
eksitona, koja sco izraiava preko matrice K nije cdijavgonalna

matrica, ved ima oblik:

NG = di{e -y R (1.3 31)

'(X :g ol

Da bi se nasli srednji brojevi exrsitona u prvoj a-

proksimaciji uvodi se unitarna matrica UN koja dijagonalizuje

~

matricu NUJ(ﬁ), ty.

ni“"(i‘z;irN = U (R)

>

n(k) = |in 5

)8

N

(1.3.32)

o

u( ch”

Velitine n, (m predstavljaju srednje brojeve eksitona na da-

toj temperaturi 0 .

Konadno se moze predi na analizu uslova koji daju
energije kinematickih nivoa. Iz jednacCine (1.3.21) se vidi da
Greenova funkcija G moZze da ima dopunske polove u odnosu na

ved ispitane, eksitonske, iako matric¢na jednacina:



(6]
(6]
{8 8)
N

1+ 277 w(ﬁ,E) = 0 (1.3
ima realno i pozitivno redenije po E .

Da bi se ispitali kinematidki nivoi u uslova prema
(1.3.33), potrebno je da se izvrdi integraciia po cnerqijama Eq

i E, . U tom smislu sledi:

6O a D (e 6 Y (GaEy)
&l
< o s ! .
RYEAE _T___,_,?s_@;__h __Egl (“:w‘j lll‘_~ L i -
E]"ﬁ}”’(q ) +/5;idi ~Q&3’(q;)+ zé!,iE;*Wﬁg’(wJ)+ /\i
= (4)3 Cap i; (1.3.34)
2n [E]—§ﬂ0)(§J)+f6]{E2-£ﬂ9)(§2)+i6]{E;~sﬂ°}{Sg)+ié]n o

B30 (6202 451

Vazno je napomenuti da se¢ integracija [o energljamna u o lzrazu za
@(ﬁ,D izvodi na taj na¢in Sto se najpre izvigl mnozZenje, a za-
tim integraciia matrilnih elemenata (integracijs matrice znadi inte-
graciju svakog njencg elementa).

Posle izvrSene procedure uslov (1.3.33) svedi se na:

ARLE) =15 ARD =[A_(KE) ] (1.3.35)

af !

gde su matrié¢ni elementi dati sa:

> -y T f N ¥ . >
A ) = (2N)Y 4 145 . {ayq-5) +
x(‘mB(k’[) (2N) R {j“\ \U»B(q 3) J(x(x{i ERE L)
4142
= & T < it iB] ,: 4 Yo PR { b
= 8.0 1 JHH(qj \J‘w,“(k,lq{) 4 Sai’i((“)‘]icib,‘*\('i“U Lo
U
T oc > e —'—,\r - I - 3
t 1.) )'XQKQI)‘}B,‘:k\q‘;q‘)[') >LlVBUH qi st
u t
- i > ¥ -
4 - 11 -k) + k=g, ] £y -
lprBKQ] i‘) * [HUI“(q ’ pﬁuu< RE !lwuﬁ(qlq )
IS o (\"’;l ) T - - >y r N ' ;T i~ ] - p
=5 LLE-a )T (qranE) + ) J {gig.E) !¥ (1.3.36)
[R5 818 vy 0 SRRV} 3
pri ¢emu funkcije J imaju slededi oblik:
. S (), » (0),~ oy e L
{q,q.E) = LE-Q ( + O S) =0t (gt -
‘]CLE‘)Y‘qu/t) l o \ql) QBP (q/)) S Y\{ ((!3/

(o) o Y ,
- ind[E —9:0/(31)-+Q(C’(§9) AN (1.3.37)

ACL 33 ’ YY



Energije kinematickih nivoa se nalaze tako Sto se

~

uvede unitarna matrica U\ koja dijagonalizuje matricu A, tJ.
4

=
—_
¥
M
™
N
li
fong)
<
—_
=
-
™™
—

<>
~vy
M
as
—
"

ISR (1.3.38)

i izjednacavajucli elcmente matrice U sa Jediniconm:

Yoo N o oy
D O(K,E) =1 za o= 1,2,3, .. W (1.3.39)
[SA8)
dobija se sistem jednacina ¢ija reSenja pc I pre dstavljaju za-

kone disperzije kinematidkih ekscitaciija.

Rezultati, dobijeni do sada, analizirani su ioza

sludaj tronivoské sheme.

) : . I3 s o - At
Dijagonalizacija matrice R k) SAE o ovoem gluca-s

ju sledede harmonijske encergijc za eksitone:

Srednji brojovi eksitone nulte aproksimacije dati su sa:

AT
(rvisg
[ oy) o \E (k)]/‘)
W) =re IR
OY s
SR AT
LUk) =le -1 (1.3.41)

U prvoj aproksimacilji dijagonalizaciia matrice do-

vodi do sledec¢ih eksitonskih energija:

N s )
E(lt"/)(g) = -]2*(/\1<K) +1ﬁ\'j’,j(k)) 1 VT\/\”(R) “j\z)«.(k)) Ny )(F//\vl( (1.3.42)

. . . . . . . SO .
a dijagonalizacija matrice srednjeqg broja eksitona N (k) daje

srednje brojeve eksitona u prvoj aproksimaciji:

0 - o et ) g - e g, (0

Konacéno moie da se predje na izracunavanje encrt i~
ja kinematickih nivoa. Pri tome se zanemarnje zavionost velic¢i-

na S i T od talasnog vektora koo Pomnenute vielldine vamenju-

. Co - ke . . .. .
ju se vrednostima tunxclja za k=0. Ova aproksinacilja je oprav-
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dana ako su eksitonske zone uske tj. ako su matridni elementi
dipol-dipolne interakcije Vﬁ% mali v odnosu na enerciju pebu-

djenja izolovanog molekula. “naci:

>
C [y o~ g n'
S k) 5 {0)
(€] e

Ky = T 0) = (1.3.4
k) Ay S s (1.3.44)

s

Tm3y8

Sem ovoga, izvrdcne su 1 aproksimacije:

}(‘}\> = oLy "EO = All

-y - - ~
k) B {'_—'w - LQ = l\z )
Kona&no je, na osnovu formule (1.3.36), mogude izvacdunati matri-

¢ne elemente fiu koii imaju oblik:
%2

55?1'+522 ~QT1111'"T1122'"T??11 —TIZRi “Tﬁll?

A.l 1} o —% -+ - P - .
L«(E - f\']])

5Son + S = Ul = Touyy = Tiqon = Toyio = Tioo

Mgy = =2 4 e

l , o~ \
' H(E - Ayo)

351, = 2T oy v Ty v T e+ To0y0)

— (1.2.46)

Dijagonalizacija matrice A daje dijagonalne cle-

mante matrice 0 u obliku:

Dyp,o (KE) = %{Ajl FAgp) V%{All ~Apo) 2+ AA, (1.3.47

Tziednacujucéi 0,y i P,, sa jedinicom, Sto pred-

stavlija uslove za nalaZenje energija kinematickih nivoa, poka-
zuje se da se oba uslova svoede na jedan:

Ay mAse w1 A AL =0 1.3.48)

AiAL 21

v

koji daje kvadratnu jednadinu po nepoznatoj =



o ~ ~ L . ~ o~ L ~ ~ ey .
E - [‘[\11 -+ /'\:/_,2 -+~f/—(u+v) !E + [\Jj 1L\22 + ':]‘(U/\;;:v;‘ + v 1 ) b I_‘,l\,""v‘l)'—'—‘ U (] .:)‘,"-’!'9)
i ll‘.}
gde su Uy, v 1w date rodom vrelacijama:
U = J_g':g S, - 5T - T, T . -1
M “‘L“«.Jvl Ty L IR VRS I
[ c e . -
V:Zs\)sx"w o v oy Ty o Toe -

w=—z35y, =200y v s v T T ) i3,
\

vt Ty v gy v Tou0 )

i

ReSenja jednadine (1.3.49) predstavljaju energ: je kinemalléxih

N . .
(uv) rs—L(u-v}? +hw]

- A a
PRGNV AR R S Ly
(1.3.51)

Kao sto se vidi, za tronivosku shemu postoje dva
kinematic¢ka nivea, tij. pored dva tipa eksitona postoje i dva ti-
va kinematickih ekscitacija. Ovde su, radi poredijenja, takodje

J : . J
date 1 harmonijske eksitonske energiije koje odaovaralju aproksi-

macijama (1.3.44) 1 (1.3.45>

,4/(3 1.~ . 1 ,~ ~ 5 . )
h\l ) = “‘*(1‘\” +/\y:,‘) t ‘\/“‘(/\11 ““l\j;;)" +f)'! "15,?3 (1.3.,52)
3 < .
Moze se videti da eksitoni 1 kinematicke ekscitaci-
je imaju encrgije istog reda velicine, a njihov uzajamnl raspo-
red na energotskoj skalil zavisi od znaka i velicine matricnih

elemenata S 1 T.



GLAVA 2.
2.1,  NEODRZANJE EKSITONA 1 HAMILTONIJAN ZA DVONIVOSKI SHFMU

U prvol su glavi izloZene osobine cksitonskoy sis-
tema. Konstatovano je da su, u opStem slucaju, operatori koji
kKreiraju i anihiliraju eksitone kvazi-Pauli operatori i da se u
teorijskim analizama oni zamenjuju Bose operaiorima sa razlidi-
tim stepenom tacnosti. Takodje je ukazano i na dinjenicu da,
pored normalnih eksitcna, u molekularnom kristelu mogu da se po-
jave i dopunske opticke ekscitacije koie se narivald kincmatid-
ka pobudjenja. Spektar energija kinematitkih vpoi uienis anas Lzi-
ran je i za dvonivosku shemu molekulshih pobadicenia 1 va mociti-
nivosku shemu. U svin pomenutim aralizama nije vzoia U obrls Si-
njenica da eckzsitonski hamiltonijan sadrzi forme kode opisuiu i~
stovremene kreacije i anihilacije para eksitor- 0Ove su forme

ispustene iz radfuna.
Prisustivo forme sa parom kreacionih, odnosno anihi-
tacionih,operatora u eksitonskom hamiltonijarn: dovodi do toga

da operator broja eksitona:

>

No= ) PEP (2.1.1)

-

]
ne konutira sa hamiltonijanom sistema. Kvantnomehanidki zakoni
konzervaciije neke velicine zahtevaiju da ta velidine komutira sa
hamiltonijanom sistema. Kako u sluCaju eksitona Q ne komutira
sa Q, a to znac¢i da se broj eksitona u sisternu ne odriava. S
druge strane, pokazano je da kinematic¢ki nivei nastaiu u sroce-
sima fuzije dva cksitona u jedan i odgovara judoo raspad 1, a ov
procesi ofigledno meniaju broj eksitona (od dva nestaje jedan §oob-
rnuto) . Intuitivno jeo jasno da se, ako su u radun vvedeni proce=
si simultanog kreiranja i anibiliranja parova ckoitona. mogu ta-
da dobiti rezultati sa bogatijom informaciijow o F-nemacidkim ni~
voima, nego sie Je to clucad kada su ovi clanovi lspusio,

Ovde Je lzvrSena analiza Xinematicok'h nivoa vz ura-

Cunavanje efekta neodrZanja cksitona. Radi tpirosdeonta raduna

posmatrajme dvonivosku shemu wolekulskib pobudier ja (postoji camo



osnovno stanje sa indeksom o i pobudjeno stanje sa rndecksom f). U tom

sludaju eksitonski hamiltonijan ima oblik:

~ .t T >
Ho= A) PoPr o+ ) X(n=-m)P(n)P(m) +
SIS /
5 ' >y
n nm
+. o+
1 > > > o >
f = Y(n=-m)IP()P{m) +P(m)P{n) 1 +
‘4 > >
o
N > y b ' t"\ M
P2 my P PGP (m) P () (Z2.1.2)
=S
Sht

gde su uvedcne oznako:

A=E.-E -f%{F((fOO)-&F(OOFf}] - {0600)

"

X (A=) =+ Vo (100F) + Voor (07 10) |
L im nm

Y (=) = Yo (1UF0) = Vor (0F0F)

m nm

7 {(A~m) -Zl—l\f!_w»(ffff) # Voo (0000) = Vo (QGFF S =V (FFO0) |
] N

= il nm am
FOFLEofar) =) Vil farsf)s = fen (2.1.3)
3
U formulama (2.1.3) ET i by oznacavaju encrgije pobudjenog i o-

snovnog stanja elektrona u molekulu, dok su Vﬁf(ﬁfzfqhﬂ matri-
it

Cni elementi dipol-dipol interakcije. Pretpostavimo da su funk-

n

cije X, Y 1 Z reslne i parne. Kao $to je pozneio, A 1z2a0si

{

oko 5ev, dok su X, ¥ 1 7 10 do 188 puto paaje. Cperatori
P su Pauli-operatori i zadoveljavaju kao ¢to Je od renire po-
znato sledede xomutacinne reiacije:

¥ ey N S
[P(A),P (m) | = /u =20 (\H)P(m))a‘u--v}

{REH

PE(n) = P vt =0

PP = 1P LT = 0 (2.1.4)

Zlan koji je vroporcionalan Y u hamiltonijanu
(2.1.2) dovodi do neodrzanija eksitona. U svim analizama iz pr-
ve glave taj <lan je lspusten iz racuna. U dallim se analizama
ispituje na koji nadin prisustvo ovog ¢lana utice na stvaranje

i osobine kinematickih nivoa.
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2.2.  SISTEM JEDNACINA ZA GREENOVE FUNKCIJE SISTOMA

Normalni i kinematicékli cksitonsiy nivol analiizira-

ju se pomodu Creenove funkeijo:

NPl S - . A4 [P N . B

C{iegit) = e P () i P(g,0) (.21
. pd . y ‘ . . . L.
S5a i g ovde s oznpaceni veklbori cvorovs - occarki. Korisde-

njem formule opste tecrije dvovremenslkih Graevosvih funkciia, za

funkciju T noZe se uvapisati slededa jednacina:

i 5%5{?-5;1) - AN{F=git) - YIX(F-m) U (nmgat) +

>

1
+ Y (Fm) Am=gsc) § = Phsgal - 2P (£,00P(F,0) 51 -

=2 SUX(Fem) <PT(F,0P(F,0)P(m,0) [P(3,0) +
i

iiﬂ(?*ﬁ;t)~%AA{?*§;t)4»2]X(?w5)ﬁ(5*§;t) +

ih It

it
I L > A L e
+ Y(F-m) T (megrt) ] =2 SIX(F-m) <P (m, )P (FL ) P(F,0) 197 (g,0)m +

> m - ”~ ] >
+ Y(f~m}«&PT(T,t)Pff,r)P(m,t)jP+(g,0))- -

- 2(Fm) P OE L O P ) TP (g, 0) )

,\
—
-
i
—
o
o~
-
faw)
~
S
v
—~
N
.
N
[aN]
s

Bitan element za dalju analizu predstavlja nacin dekuplovanija
visih paulicnskih CGreenovih funkcija koje figurigu u jednadini
(2.2.2). Da bi se dobili kinematidki nivoi potrebno je da se Pa-
uli operatori u (Z.2.2) zamene Bose operatorime prema pribliZnim
formulama:

P - 8-B'BB: PT - B

163

Posle zamene (2.2.3) u (2.2.2) umesto paulionskih, dobijaju se bo-

zonske Greenove funkcije, a dekuplovanije se vrsi tako €to se uz



striktnu primenu Vikove teoreme sparuiu 1 operatori koji deluju
u istom trenutku vremena i cperatori koji deluju u razliditim
vremenskim trenucima. U skladu sa ovim, dekuplovanie vidih pau-

lionskih Greenovili funkcija vi$i se po sledcdo) apito] shemi:

« T poIp7y o g“+’ ; ’+m«
<\Papb‘cgid/ ‘BaBbBc!Bd

A e N .
B BB DB e = NG+ NG e M
a bcrTddTd ba ¢d ca bd b

-2(G, G G +G T T ,+6 T ¢ 9
¢ bd cd ad bd ad cd cd ad ba’

s = «BBB BT -

¢ a bct’d”

BB s =

; B, M G +N
a b ¢ Tddd ha "cd

T o+0 7
ca bd ch na

)

(T 7. T +«T.6 G +T & 6
T od haTea * Tig cdlad "1 adC b

T30

~ aar - . e e ~
G, - Gla~byt) = «Bla,t) B (5,0) >

G_, = G(a-bst) = «B" (a,0) BV (5,0)»

. L + > + >
T2 Tla-bst) = =B {a,t)|B (b,0)»

Nqb = N(g“g) = <B+(G,t)8(3,t)>

= MY ;__ ';' e 4 + : =
Mo F Ma-p) = <BT(b,t)B (a,t)
N -
p%b“J

Noo= Ny Mooy MM (2.7.4)

v

Napomenimo pesebno, da suudatoj opdto’ shemt rorcuparent svi 2la-
novi koji su proporcicnalni kvadratu kencentracijoe eksitons. S
obzirom da je kori#cona aproksimativns forumuio (7.0.3), i2 ratuna
su ispali svi oni <¢lanovi koji sadriZe produkts se vige od ori
bozonske Greenove funkeije. Posle zamene (Z.0.4) ¢ (2.2.7) i iou-

rier transfcrmacija tipa:
+
P | Kn-m) = fwt
> S e ik (nemy - Zw
Fl-mst) = & ‘ dw Fk,w)e ’
N
ﬂ

]

v 1

gde je N broj molekula u kristalu, dobija se zledeca jednaci-

- 0 . 3 >
na za Greenovu funkciju T (k,w) :
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[ho = W{K) 1T (K@) = Y (K)A(R,w) ~;fj(1 -2N) -

-
k

YT (K,w) + (o + W) 1A ) =

.

= vy (K)G(Kyw) + vy (K) T(kyw) - va(

-

K,(L)) ( /

~N
PO
[0}

N

Oznake upotrebljene u jednadini (2.2.6) su sleadoeo:

WK) = 2+ X(K) 5 <PT(F,00P(F,00> ~ N
up (€)= 5 10 + 18 - 28 ING) + Y (@R |
a “ 7

{mm FY(Q) INGQ) + X (Q) - Z(R=4) M(4)

SLY D) + Q) INGG) + X (q) - Z(&-a) 1M(4

ol e s R A S
S

Vo (K) _% ; {mm +X(q) = Z00) = Z0k-q) IN(Q) + YLqiH(g)
iy J

»

- "
Sh ) ](.1((]‘, 5] )U | Qe =Gy )G((;:g ,0‘)3) 4

=
i
Fald

> o 0 [ s
us (k sf«\) = i:) : i diw ] \’J:U‘/j> { | X {q) ) - /_'_(
N > o \
Q19,7
+ [X(ql) + X{C}:) - /" (k_%l) - li(kh"'a,) }G\(;l FIv )r((]b 3 “'\:)I(C);u, ,{})3) +

-¥ .

(Y JT N i T ~ - : r
G0} + Y {as) 1501 ,00) G(Go s =00 ) T(qy,00)

> > NG )

+ Y(q1)7(q, i) (g ,~<J>;,1)T(d)3 207 )}

->

V;(k,u')) =

! - ( ’ > ; o L,
—f\‘}? \[‘ l du)ldm;g {Y (q i ) G((]lg (A,\l)(](q?, _(,1}2)(1‘((,!3,:'1_\3)
W

RN

e e - > - - > L D .
+ [ X(q,) + X(q3) = L(k4qp) + 20qy=40) 16(q),01) G lG0s ~un) TGy, 00 +

+fY(ai)'*Y(ﬁz)fG(dlaw})T(ﬁy,“wz)T(EBaw3) +
\

FIX(Q1) = 2= 1T (G ) T(G, ) TG00 ) "-»

> Y >
gy = k - Gy ol Glg = W) —wyp + o

-

D)

o~
N

Tokom daljey vacuna funkcize 4 iy izrazavaiu

. , . C e . . . A

se u harmonijskol aproksimaciji koija odgovar: zameri PT o= B i
P =08 u hamiltonijanu (2.2.2) uz odbacivanje ¢lena proprocicnal-

nog Z. U ovo] se aproksimaciii dobljaijn slededi rezultati:
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o coe oK) 0ok 1
G<O"(K,w):ﬁ-1%‘l+ W+ 1 -+ —l ‘;I — «g ! }
L2l (k)Y 7 w-a(k) ‘ K)o+ (k)

STy
khiw):ﬁ“ﬂﬁw);_;_Zﬁg_hwiwmhm”fm%
- 28 (E) 1"&,‘ -0 l:) S 8 ; !

N / i ( K) by T -
(0) = 11w , SRS |
N (1)=Z— A il

SN (G _ i ‘ e
N Ly MYt e )

Ok) =nt \/w%‘ (k) = Y9 (k) (2.2.8)

Kako je za sve realne temperature ZMMQ}B>2kBT,mOie
se uzeti da je cthMMﬁ)/ﬂqJ) = 1. Ogranicenije uvodi i aproksi=-
macija linearna po odnosu izmedju $irine eksitonske zone i ener-
gije molekulskih pobudijenja, tj. : (X/A)2=(Y/ /) «{Z/)¢ =0
Primenom pomenutih aprcksimacija formule (2.2.8) prelaze u upro-

8éene izraze:

Y S ~{aY s 3 e
61 (R = e s B e = 61 ()

. \") !Z) X .
N MO Sh / /\, . =0 o
TV @ = T = - 46 gy + 8 (g

() > () i (o)
TRRRN TSR VLS R VR VIS

-

U skladu sa shemom (2.2.4) funkcije T 1 A dzra-

zavaju se preko bozonskih funkcija na slededi nacin:



1’(?2,(;)) = {1 ~ QN)G(Q,u)‘) M"I'(i«\,w) - I"’TT'(K,(;%) +

X%T L { dor 0w L G(q1,01) G a7 w0) G(3 g ,my) +
S
Giq

— Lo ., > .
+ 2{1((]] S 0] ) T(q;,g.,“”("‘:"{')ji (Q§ ,LU'}) I

+

Asw) = (1= 58) T(Ky0) = MG(Ka0) - ME(E,0) +
teo

2 - ( ) > NSRS o
+ = 3 dioydw; L T(q 01 T(qa, =00) T(qg,my) +

N? J T

Qi
. s e >

+ 26G(q1501)Glqo, =) T(gy,my) |

>
e OO

Nolts

e L . o - .

Fikyw) = Tk, =) Mkow) = Ak, -w)

> IS - e

Qu= k-q +a. Wyt ) a2 10)

Kombinovanjem (2.2.¢), (2.2.9) i (2.2.10) dolazi = Jo iz-aza

za bo-
zonske Creenove furkcije:

. T
Aoy w (k)

> > Wi R
[ w ~&;‘i(k) 1 = X(k,w)

T(k,w) = = - “‘f‘};‘() 2.2.11)
fo® =02 (kKT - o (K,w) |

B

I~
Mo

gde su upotrebliene sledede oznake:

27 (q)
htd > e ] k
QLK) =02 (k) =07 (k)5 O (F) =6 (K) +-—- § X"
B( ) 1\ / AN L( ) W( J hN 7[) ‘,12#\
q
. > Sy
) o i g) -0 ()1 (q)
25 (k) =0 (K) 420 ) - ( Y
;LN > }f\
g
; (o) Oa (k) o) Lol -
7 > i N Vo / . i N iy . o,
Xk, w) :—L—'r— {ug {(k,w) - ——~——'~~~(~"}~-- vy o (aw) =T o) Ty - O (ky o
hoA w i (k) "
N N . PN
Fb,(k)s% (i\) o SEF(k) ‘\(J)""W. (k)
. Yy . o \L” Pt s s l")’ Z W d :
+ ————-—-—f:—w--;! + hvy o (ko) o (k) - e IS
“’+'Ql(k) Y - 2i(i<_)
; \ - (E Lo P
3 T ) d var A ) L ()) ? .o ¢ >\
O‘(Q,(U) = : .(31_{;\,’ I l—;——-— v {k,w) iy, oot - "v,(!" i
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Na kraju treba naglasiti da se avansovane funkcije G 1 T do-

bijaju iz retardovanih funkcija G i T prelazom W omw, ti. o

G(K,m) = G(E,—m) ; T(K,w) = T(k,-w) (2.2.13)

Formule (2.2.11) i (2.2.12) mogu da poslu¥e pri odredjivanju e-
nergija normalnih eksitonskih nivoa kac i za odredjivanje ener-
gija kinematickih nivoa. Struktura pomenutih formula ukazuije da
fizic¢ki realne polove daju kako retardovane, taky 1 avanscovane
Greenove funkcije. U sludajevima kada neodrzanje eksitona nije
uzeto u obzir, polovi avansovanih funkcija daju nefizifka refe-
nja, tj. energije eksitona sa negativnim znakom. Zakljuak o po-
vecaniju broja polova koji imaju fizicki smisao iskljuduje posle-
dice neodrZanja ekegitona. Treba takodje naglasiti da, $to ce ti-
Ce normalnih ceksitonskih energija, retardovane i avansovane
funkcije daju iste rezultate. Sto se tide kKincmatic¢kih nivoa,
svaka od Cetiri funkcije (dve retardovane | dve avansovane) daje po-

love koji su mediusobno razliciti.

.3, KINEMATICKI NIVOI. PRGCENA VREMENA ZIVOTA 1 SIRENJE LINIJA

o

A

Iz jednacine (2.2.11) se vidi da je uslov za nalaze-
nje normalnih eksitonskih energija slededi:
> oo - N
0G5 (k) =0 (2.3.15
Ovaj uslov sledi iz sve Setiri funkcije 6, G, 7T i T i daje sa-

mo jednu energiju koja ima fizickog smisla, a =o je:
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Kao &to je ranije relfeno, funkciie (L,é, T 1 T da-
ju Cetiri tipa kinematifkih nivoa. Uslovi za odredijivanije ener-
gija kinematickih nivoa su:

T - ')((K,m) = (0 ; 1 - O(K.,-H)) = {)
1= XK, =w) =0 1= oK, -w) =0 (653D
Treba naglasiti da aslovi (2.3 3 < oocde o wenana

komplikovanih, vifestruko singularnih integrals o impolsiva,

tako da njihove resSavanje prelazi okvire keiji so ;o stila prime-
non elektronskih racunara. Kako je cilj ovo. cada da se dobiju
izvesni kvalitativni podaci o kincmatickim niveima, prilikom
njihovog proraluna koristi se aproksimacija k-0 . &to znaéi da
dobijeni rezultati vaze za ekstremno male talasne vekiore. Sem
pomenute, koristi se 1 aproksimacija malih talacsnih vektora naj-
blizih suseda za prostu kubnu strukturu. Uzima se¢ takodje da je
w+ 0, *20,, Sto sa svoje strane znaCi da se analizira ponasanje
kinematic¢kih nivoa u blizini frekvencije kojor se pobudjuju ek-
sitoni. Na kraju treba naglasiti da se realni delovi funkcija

X i1 o pri k>0 mogu egzaktno izradunati, ali da to dovodi
do veoma komplikdvanih transcedentnih jednacina za odredjivanije
energija. Ovi su delovi. zbog togya, izradunati uz potwund zane-
marivanje disperziie {svi matricni elementi koii su funkeije taiasnih
vektora zamenjeni su iz svojih kvadratnih srednjih vredrooii no zoni), Uz
sve navedene aprorksimaciie, frekvencije kiremsbickih nivoa date

su slededim izrazima:
w(G) -

@ (G)

wlT) =
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S obzirom na sve ucinjene aproksimacije, dobijen rezultat mozZe
da posluzi samo kao gruba procena ponadanja kinematicdkih nivoa.
Ipak, ono sto je u ovoi proceni nedvosmisicino . 3oste Sinjenica
da efekti ncodrZanja dovode do stvaranhja vedeg broja kinenatic-
kih nivoa, nego sto ih ima kada neodrz.anje nije prisutho. Ovde
konkretno, jednom norrnainom eksitonskom niveu odgovaraju cetiri
razlidita tipa kinematidkil pobudjenja. Takodie treba ukazatl
na ¢injenicu da svi kinematicki nivoi imaju horacno vrome ©ovo-
ta. Najduzs vreme Zivota imaju kinematicki nival keojil odgovara-
ju avansovanoj Greenovoeld funkciji G . Interes:ning je vkazati i
na ¢injenicu da se procesima dve sukcesgivne aksitonske fuzije
(pol funkcije ?} stvaraju niskoenergetski kvanti pobudijzenja (real-
ni deo frekvencije w(f) ima oko tri puta manju vrednost od frekvencije

normalnih eksitona).

MoczZze se, konac¢no, izvrsiti procena vremena zivota

kinematicCkih pcbudjenia, odnosno njihove Sirine linija. Za

Q,=8x101%Hz i ¢ (0)=0 (0)=~0_(0) = 101" Hz dobijaju se sledede
A X y Nz
vrednosti za vreme ZzZivota ¢ 1 Sirine linija L :

2.3x10 1% s
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-9.2x 10740 s 5 L(T)
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8.8x10710 o5 L(G)= 1 m!

; L(T)

Y
—_
[opi
e
i

1.4 x 1071 o 375%107 m™! (2.3.5)
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S obzirom na nadjene vrednosti za Sirine linija, nije iskljuce-
no da anomalno velika $Sirenja linija koja se u eksperimentu do-
bijaju odgovaraju u stvari kinematickim pobuadjenjima, a ne nor-

malnim eksitonima.



ZAKLJUCAK

Analize izvrdene u ovom radu ukaziiue pa cinjenisu
da efekt neodrZanja eksitona ima veoma znadajnu ulogi u teoriji
kinemati¢kih nivoa. Ako se uporede rezultati Jobijeni ez uracu-
navanja efekta neodrZanja sa rez. Ltatima ovde dobijenim, tada
se vidi da, zbog neodrzanja eksitona, u dvonivosko]j shemi nasta-
ju ¢etiri tipa kincmatickih eksitacija. U slucajevima kada efek-
ti neodrZanja nisu uzeti u obzir, za dvonivosku eksitonsku she-
mu dobija se samo jedan tip kinematickih pobudijenja. Znacaj efe-
kata neodrranja pri stvaranju kinematickih pobudijenja intuitiv-
no je bio jasan a priceri, buduci da kinemati¢ki nivoi svo} nasta-
nak duguiju procesima fuzije i raspada cksitona. izvedeni racuni
i dobijeni rezultati samo potvrdjuju prethodno intvitivone ilzve-

+

denu pretpostavku.

Svi kinematifki nivoi imaju koaaino veeme Zivota
kojem odgovara Sirenjio eksitonskih linija xoje jo reda iGe m-t.
Ovaj se zakljulak izvanredno dobro uklapa u ckspor imentalne re-
zultate, koii pokazuju abnorinalno sirenje iiv:tiz u optickon de-
lu spektra wolekularnih kristala, pa postoeje YasLioal va o overova-

nje da st za ovo Sivenje linija odgovorna kinenoticka wobudie-

nja.
Rezultati o kojih se dofio, predstavijaju samo
grubu procenu, jer je strefi radun neizvoedliiv s cbzlrom na po-

javu videstruko singularnih integrala vuslovima za odredjivanje
energije kinematickih nivoa. Ovaj se problem, naZalost, danas
ne mo¥e rediti ni primenom elektronskih racunara, pa otuda, dok
pomenuti problem ne bude reden, svi raduni u veczi sa kinemati-

&kim nivoima otaju u granicama visSe ili manje grubih procena.
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