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3,0 V0D

Cilj ovog diplomskog rada je da se ispita kombi-
novani uticeaj eksiton - fonon i eksiton - eksiton interak-
cija na refrakcione i apsorpcione osobine molekularnih
kristala. Dosada§nja_analizn ovoga problema imala je sle-

dede nedostatke:

a) kori%déen je standardni hamiltonijan eksiton -
- fonon interakcije, koji ne obuhvata efekte lokalne
deformacije elektro - magnetnog polja. Ovakav hamiltonijan

nije mogao da objasni &itav niz eksperimentalnih fenomensa

u kristaloopticis;

b) efekti eksiton - eksiton interakcije su potpuno
zanemareni, pa se smatralo da refrakcione i apsorpcione
osobine kristala odredjuje semo eksiton - fonon interak-
cija. Ovakav pogre¥an zakljudak Je posledica pogrefnog

dekuplovanja viZih eksitonskih Grinovih funkcija.

Navedeni nedostatci prethodnih teorija bide ovde
eliminisani na taj nadin, 5to e u eksiton - fonon iterak-
ciji biti uzeta u obzir lokalna deformacija elektromagnet-
nog polja, a 8to se tide eksiton - eksiton interakcije,
ova ¢e biti korektno tretirana u metodu Grinovih funkcija
i to na taj na&in ¥to de se prilikom dekuplovanja spariva-
ti i operatori koji deluju u razliditim trenutcima vremens.
Treba oCekivati da ée ovakve korekcije u odnosu na standard—
ne prilaze objasniti pojavu dvostrukog apsorpcionog pika za

frekvence koje su manje od eksitonskih. Ovaj dvostruki pik

uodava se u eksperimentima.



2. PONODNT

Pojam fonona uvodi se pri kvantnomehanidkoj ana-
1lizi linearnog oscilatora. Energija linearnog oscilatora

je izraZena sledeéom formulom:

Enz(n+£)}%w CnE(01,2,..) (2.1)

Prirastaj energije prilikom prelaza iz stanja n
u stanje n+1 iznosi Fpy-Fn=Aw . Ovaj kvant pobudje-
nja linearnog oscilatora, Jija energija iznosi ﬁlu y Nazi-
va se fononom. Energija fonons, E=/{V=}tu)=){(ﬁ/}n)ﬁ2, zavi-
si 0od mase m oscilatora i konstante K koja karakterise

elastidnu silu oscilatora.

Prilikom oscilovanja atoma unutar kristalne reéefke
oko svog ravnoteZnog poloZaja, atom trpi uticaj svih ostalih
atoma koji ga okruZuju, te kristal stoga tretiramo kao sis-
tem povezanih oscilatora. 7hog ovoga, ne moZemo govoriti o
fononima kao kvantima pobudjenja individidualnog atoma, ved

o fononima kao kvantima oscilovanja celokupnog kristala.

U prvom korsku analize oscilatornih karakteristika
kristala, formulisaée se hamiltonijan sistema vezanih osci-
latora. Unitarnom transformacijom, hamiltonijan sistema

preveidée se u hamiltonijan sistema nezavisnih oscilatora.

Za potencijalnu energiju kristala na apsolutnoj nuli

imamo sledeéi izraz:

W-4) V(w-a) 2.2)

-t
nm

VVﬁkﬁ?) predstavlja energiju interakcije izmedju atoma
u gvorovima N 1 m . '

Prilikom povi&enja temperature atomi po&inju osci-

lovati te trenutni poloZaj atoma ne karakterise vektor w ,

nego vremenski zavisni vektor e
R +& (7, ¢) (2.3)



. ~ —-®/, = » s s .
pri Semu (A, t) predstavlja velifinu pomeraja atoma
1z ravnoteznog poloZaja. Zamena g sa 4 @ (i, t)
- - - - -) i 3
energlja'lnterakcue V(n'W\) prelazi u:

V{te-a) e [einn-a )] (2.4)

FPunkcija V y mOZe se razviti u red po malim pomerajimg
.« Takodje de zbog kratkode pisanja vremenska zavisnost
vektora « biti izostavljenn:

V{(” 7 [u(n)-u{m)H:V(ﬁ-m) T [va)iﬂ o [ll.c(n) Uq(M)}

Aard I W")‘élﬂ

PVir-w) . -
s [ ] [ugi) u,,(m)][uﬁm) Upta)]; L pe(x9.2) (0.5)
iri’ﬁf Q(ﬂ’m) Q(nv;)— )U-(

Indekgima & i A oznalene su projekcije vektora na
ose Dekartovog sistema. Stabilnost kristala zshteva da po-
tencijalna energija ima minimum kada su atomi u ravnotez-
nim poloZajima, pa je zbog toga:

PV{Q v'n“)]
IMd-wile Jaim)<o

$to znali da promenu potencijalne energije koja dolazi us-

(2.¢6)

led oscilovanja atoma karakteriZe treéi &lan izraza (2.5)

na desnoj strani. Fada ovaj &lan sumirsmo po svim &vorovima
(vidi (2.2) ) i dodamo mu klnetiéku energiju koja je posledi-
ca oscilovanja atoma: Z P Ui (%) dobija se

o
oscilatorni hamiltonijan sistema -

H=Z%df(ﬁ)+$2@ﬁ( ) [ 1) -, (7)) [ (7 - U (39)]
AL Amdp

(2.7)

C,é ‘(ﬁ’ivﬁ'): [ }ql/(n‘—vﬁ')

A=), (- ) }uln) aw)=0



koji predstavlja Popravku polaznog ha onijana, nastalu
usled oscilovanja atoma. Sila koje deluju izmedju atoma
veoma brzo opadaju sa porastom rastojanija (M-t ) izmedju
atoma, izraz za potencijslnu energiju iz (2.% ) moZ¥emo na-
pisati u aproksimaciji najbliZih suseda. Ta aproksimacija
sastoji se u tome, da sumircnie po Evorovima A{ A zamenju-
Jjemo sumiranjem po W i A » 2de A povezuje stom na &voru
M sa njegovim najblifin su- jedima. Podtc je intenzitet
IX] za sve najbliZe susede isti, koeficijenti L,J/._,(Y) ne za-
vise od X . Primenom gore refenog, hamiltonijan (2.7) gla-

si:
He g Mot s 45, Cp [al)-tatie-¥)] (s () f0-5)] (2.8)°

Drugim Njutnovim zakonom reguliZe se dinemicko pona-

Sanje sistema vezanih oscilatora:

Mi, x) - B(7) (2.9)

[ (7) jeste komponenta sile koja deluje na atom u &voru
7, a dobija se diferenciranjem potencijalne energije po

komponentama pomeraja:

Lim)= -4 o M)Z Cyp [Up () Wy (X)) [ Wp(i7) - U (55 -F )] =
wnpp

. % C¢§‘[up(m U./s{VW-Y ](;‘ g’) [r(lm) U.r{m X')]fj/’sx,( wmn u‘z?,ﬁfr)}
wre

Posto su, na osnovu (27) , koeficijenti CJ/S gimet-
riéni:C‘ﬁC/g,(, y izraz za silu f (@) postaje:
Efﬁ)‘iﬁ% C.é/b [up(ﬁ’rr)*u/s(ﬁ'r)‘26(,'5(0'1‘)] (2.10)

te se (2.9) svodi na:

Mi, i) fz CopLplwem) + s ior) - 200001 (2.14)



Da bi smo refili ovaj sistem jednalina, resenje
Cemo traZiti u obliku ravnog talasa

(kr- it (K)
U, ()= Ay e " (2.12)

to Ce dovesti de homogencg sistema algebarskih jednalinag
za komponente amplituda A (F)
;[wlw’)&ﬁ—:‘(E’)C.c/s]A,«.(r/‘-:O T UmE(xy2)
o & n2 ET
f(e) M}; Mim? £

Da bi ovaj siztem imao netrivijalna refenja,

(2.13)

njegove determinanta mora biti jednaka nuli

det|w*#)éyp - §(e)Cupl=0

to jest (2.44)
: W2 (&)-Cei(F) —ny)({[') “C:zf{[’)
-Cyx §(R) wi(£)-Cufle)  -Cyft&)  |=0O
-Cax §(E) ~(yf(£) W () - Goa § ()

Ovaj uslov (214) ée dati tri pozitivna refenja
za dozvoljene frekvencije w(#) . Inale, u kristalu postoji
¢itav spektar frekvencija w= w(€) , a vrednost ovih frek-
vencija zavisi od talasnih duZina mehanidkih talusa koji

se prostiru kroz kristal.

Za kristal proste kubne strukture i male talasne

vektore ka «1 s tu je a konstanta regetke, funkciju

(@) , moZ%emo napisati u obliku:
f(zz')=%i ; k- E] (2.15)

Ako pretpostavimo da su koefiecijenti torzije
Cqs;lﬁﬁ y zanemarljivo mali u poredjenju sa koeficijen-
tima istezanja (., , tada za frekvencije w, dobijamo

tri reSenja i to:

. 1/2
Wy (k)=\tk Vﬁa(%—i) LE(x Y, 2) (2.1¢)



gde V,, predstavlja brzine razliditih komponenti zvu&nih
talasa u kristalu, k , intenzitet talasnog vektora Kk -
A , konstantu kristalne resetke, \\’1 y Mmasu atoma i C.u,
koeficijent istezanja.
ZakljuCujemo da u kriatala proste kubne strukture sve tri
‘kompomente frekvencije Wy LE(XY,Z) sy zvuénih talasa
teZe nuli, dok talasni vektor K te#%i nuli. 7a male vred-
nosti talasnog vektora K , =vudni talasi imadée linearni
zakon disperzije:

Eclk)=hey, (k)= hky, = p\, (2.13)
Kvanti mehanikog pobudienja sa linearnim zekonom disper-
zije zovu se akustifki fononi. U sludaju kristala sa 6
podreSetki, dobili bismo za dozvoljene frekvencije 36 re-
Senja. Pri ¥emu tri frekvencije uvek te¥e nuli, dok k—o
i-odgovaraju akustifkim fononima. %a preostale 36-3 frek-
vencije vaZi ,éim.ow(k)#O . Mehanidke oscilacije sa ovom

-

osobinom zovu se optidki fononi.

Unitarnom transformacijom hamiltonijan sistema
vezanih oscilatora (2.8) , prevodimo u hamiltonijan sgis-

tema nezavisnih oscilatora. Ta transformacija sastoji se

u razvijanju pomeranja & (A t) po ravnim talasima (2.42) :
A A I iER-itwy(R) kit ot (£)
uln.t)=2\/——"—" () -[¢lr)e +Ci)e ]
ij Y ZMNwy(e) i / )
1614.2.3) (2.18)
Operatori CJ*(I') £ CilR) predstavljaju Boze - operatore.

Oni respektivno kreiraju i anihiliraju fonone ssa energijom

ﬁwj(lz') « U sludaju klasidnog prilaza, gde bi umesto
Boze-operatora bile upotrebljene amplitude koje nemaju ope-
ratorsku strukturu, kod izrsza za energiju ne bi se poja-
vio &lan %EE; ﬁwj () , koji predstavlja energiju nultih
/

ogcilacija.



U sludaju da su koefieijenti razvoja(2.18) Fermi
operatori, zamena (218) u (2 8) daje /:INCCWC*C,
te energija sistema ne zavisi od broja pobudjenja u njemu,
tj. njena srednja vrednost od temperature $to je protiv-
reno eksperimentalnim ¥injenicama. Velktori l}(ﬁ') predstav-
ljaju polarizacione fonoi e vektore. IMjihove komponente
lﬂ (K) zadovoljavaju jednadine (243) . 7a tri vrednosti
frekvencije (k") koje daje sistem (2.13) dobijaju se
tri vektora Z;(F) . 7a jedan od njih se uzima LIk
i on odgovara longitudinalnim zvudnim talasima, a ostala
dva vektora, normalna medjusobno i na pravac vektora F ’
odgovaraju transverzalnim zvudnim telasima. Vektore Z;'(F')
moZemo normirati, jer jednadine tipa (243) dozvoljavaju pro-

izvoljan izbor jednog reZenia.
l;(F)-Z;"/FFA}J' jf €(12.3) (2.13)
Frekvencije W, (&) i brzine V., mogu se identifikovati sa

fekvencijama i brzinama longitudinalnih i transverzalnih

zvuénih talasa:

Wy — W (£) =\ k fE(12.3) (2.20)
Zamena (2.18) w (2.8) y uz jedna&ine kretanja (2.11) i
uslov: %6 tml?z /\/&-:O -
koji se lako dokazuje &injenicom, da su vektori w ¢k
dati sa:
@rg=neay ; €)= 2mh ; - Begy 2 M semasy (222)

Ny 2

gde su Ny i Y celi brojevi, N¢ , brojevi atoma dus

odgovarajuéih osa, hamiltonijan (2.8) glaside:

L/=g Lo+ 3 JAaye) : agm)-cie)c(e) (223)



A

Vidi se, da je nemiltonijan celog sistema H y dat kao
suma hamiltonijana nezavisnih oscilatora:

A

Ho=[age) + 47 fwje) (224)

Energija fonona dobija se diferenciranjem ukupne energije

Po broju fanona i data je formulom:

M. dH . :
Ejli) = 34, - )%w, ) (2.25)
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3; EKESTITONTI

Optidko pobudjivanje kristala vrii se kvantimg
svetlosti., Ako je kristal poluprovodnik, optidka pobu-
djenja nazivaju se eksitonima Tanijea i Mota. U sluda-
ju molekularnog kristala (antracen, benzol u &vrstom
stanju, naftalin itd.) optidka pobudjenja nazivaju se
Frenkelovi eksitoni. Ova dva tipa eksitona imaju energije
istog reda veli&ine, posito je uzro¥nik nastanka isti. U
sveuu ostalom dovoljno se razlikuju da bi smo ih posebno
izu€avali.

Kada kvant svetlosti izbaci elektron iz popunjene
zone poluprovodnika u provednu zonu, ali tako da on ostaje
vezan sa nastalom Hupljinom kulonovskom gilom, tada govo-
rimo o eksitonu Vanije - Mota. Ovaj kompleks se preme&ta
kroz kristal i moZemo ga tretirati kao kvant pobudjenja
celog kristala. Razmsak izmedju elektronsg i éupljiﬁe, kao
eksitona, moZe biti reda mikrona. Zato se Vanije-Motov
eksiton naziva eksitoren velikog radijusa. U sludaju ras-
pada eksitona, nezavisnog kretanja elektrong i Supljine,
govorimo o struji,

Frenkelovi eksitoni ostaju u samom molekulu, tje.
radijus elektron-upljina Je reda angstrema, te govorimo
0 eksitonima malog radijusa. Fada kvant svetlosti u mole-
kulu prebaci elektron iz Usnovnog u pobudjeno stanje, us-
led sila koje deluju izmedju molekula, pobudjenje se ne
zadrZava na datom molekulu, veé se prenosi i na ostale
molekule, tako ds se u krietalu stvara talas pobudjenja

koji zovemo eksiton. naci, kroz kristal se prenosi kvant
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pobudjenja, a elektron ostaje u molekulu, U sluCaju da
kvant svetlosti izazove promenu stanja unutrafnje - mole-
kulskih vibracija, pa se dobijeni kvant promene oscila-
torne energije prenese kroz kristal, govorimo o vibroni-
ma.

U daljem tekstu bide analizirani Frenkelovi eksi-
toni. Zbog uproséavanja izralunavanja, pretpostavidemo dg
kristal ima prostu reSetku i da svetlost prebacuje elektro-
ne iz osnovnog stanja oznafenog indeksom "O", u samo jedno
pobudjeno stanje oznadeno indeksom "é".

Hamiltonijan molekulskog kristala mo¥e se uzeti u
dvofesti®noj aproksimaciji:

. /"’=,L2Hr? +%g’;\/ﬁm (3.4)
gde je ”ﬁ' hamiltonijan izolovanog molekula, V.{’,;:v interak-
cija izmedju molekula na dvorovima A iws . Analiza se
obino svodi na ispitivanje ponadanja elektronskog podsis-
tema, te hamiltonijan izra¥avamo preko operatoracﬂq (Qis
koji, respektivno, kreiraju odnosno anihiliraju elektron
ma ¥voru N u kvantnom stanju § . Elektronski operatori

zadovoljavaju fermionske komutacione relacije, uz dopunski

uslov:
;Oﬁ'{faﬁ&‘ 1 (322)

koji oznalava da se za svaki &vor posmatra ponafanje is-—
klju€ivo jednog elektrona. Talasne funkcije elektrona
susednih molekula se slabo prekrivaju, te déemo hamiltonijan
(3.4) izraziti preko Operatora dx i ai;  integracijom po
zapremini molekula:
H - ,{:4 E¢aasaag + ﬁ;ﬁ\/nm (FF £ ) Qe O Quigagn Qe g (3.3)
Energije Eg su rgggpzeliéine nekoliko elektron volti,
a predsfavljaju elektronske energije. Matri&ni elementi
Aw%ﬁ¢({{¥"¥"7 operatora dipol-dipolne interskecije
uzeti su po svojstvenim funkcijama hamiltonijana izolovanog

molekula:



H ﬁ bty-c " gfc (X&) . Koeficijenti imaju sle-
dedéi oblik:
\/—’ v ({{'{"{m) gd u. 7;{“— ")‘f; o@ ﬁ'-v‘ﬁ') 7;1:((1";[) ‘7?'"((]:7{) (34)
o@(n )= =85\ G — 200 ()] [ (-] oo Vo - =0
|d-az[? [@- ]2 ! '

a po redu velidine dostiZu najvise 0,1 elektron-volt. Sa
& je oznalen skup unutrafnjih koordinata molekula, a
domen integracije po & je reda velidine zapremine moleku-
la zbog brzog opadanja funkcije %(@k)  Indeksi §{'§"cf"
uzimaju samo dve vrednosti i to"O" i "S", Tgko da se dopun-
ski uslov (32) svodi na:
Qo Qo +Oies Qs = 1 (3.5)
Kvant pobudjenja, energije Es-E, y Je posledica prelaska
elektrona iz osnovnog "0O" u pobudjeno stanje "S", Operatori
kreacije i anibilacije ovih kvanata, predstavljeni preko
elektronskih operatora izgledaju ovako:
’r?:’; = Qs Ao vs = Qo Qs (3.6)

U opitem sludaju, u dva kvantna stanja "O" i "S", moZe se

]

smestiti dva elektrona, tj. za svaki dvor ukupni prostor
elektronskih stanja glasi:

[0,0s>; [115>: 11.05>; 10,15 > (3.9)
Uz uslov (3.6) iz ovog prostora se izdvaja slededi podpros-—
tor:

'1005> ) lOo15> (3.8)
jer samo u njemu vaZi a%a.+atas=1.
U traZenju komutacionih relacija za PTip uzimamo samo
podprostor, jer dejstvo operatora P+ i P na ostatak ukup-
nbg prostora, tj. stanja HlOs>Ll1o15> daje rezultat

nulu. Na osnovu ovoga refenog imamo sledede relacije:
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E,+P -Q,+ + SRS + * +
ns Igs ™ 'Y’Sa’ri’oar’z’oo"?s‘a’ri'so"'t's_a’ﬁsa’ﬁoaﬁoaﬁ‘s:aﬁsaﬁs

3.9
ES ns= CL,wCL Sa’nsano anoano Qp oar‘i’sansaﬁ‘o Qi &8

noano
*
’%’5 E?s L4 ei’s s = Qoo + Qs Qs = 1
Na osnovu komutacionih relacija za Fermi-operatore, zak-

1juéujemo i sledede:

P aﬁ’sanoansaﬁO' —ansaﬁ‘ =0 ﬁ nsa ‘sz 0,,{'5 @)

E’s /i., ~frs fs - Ao QitsLiags Qoo - Alzs Qo Oy Qs = (3.10)

= Qo Qits '3 s Airo ~ Qi Qs Aas Aiio = O

znadi, operatori P° i P jesu Pauli-operatori

[R5 ]= 2R R)em © (R Pal-[RAR]-0 (3.41)

BP0 (BR)=(a%sais)=0 i 1

Indeks "S" je ispudten kao nebitan za dalju analizu, dok

mala zagrada oznalava svojstvene vrednosti ‘operatora.
Hamiltonijan elektronskog podsistema u molekular-

nom kristalu (33) mo¥%e se izraziti preko Pauli-operatora

razvijanjem sume po indeksima ;f‘ i korigéenjem formulsa
(a.c) A(39) :

A -H, +ZAP~ +42

Kiar
+%2 + i 2 e
Ho = VE, + ésﬁ (0000) ; A= Eg-Eo+% @ (Soos)+4 B (0550)- (oooo)

f?f "*f.,m.ch.;: ﬁ?:'ﬁ-; 2 *

w

3

N

Kz = Vina (5050)+ iz (0509); Frig=Vinst (0059) ¢ Foter <Vfoi2 (5500)

Ynm Vi (5555)+Vi w2 (0000) ViS00 8)- Vet (08s0)
¢(abcd) Z Vp (abed)

Ovaj iraz je dobijen pod pretpostavkom da kristal ima
centar inverzije i da se ovaj poklapa sa centrom inverzije
svakog od molekula. Zhog postojanja centra inverzije, ha-

miltonijan ne sme da menja vrddnost pri prelazu d—-&

te su stoga koeficijenti |/({§'§*Q) =\/(§000)=0 .
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U daljoj analizi bide izostavljen Setvrti &lan u hamilto-
nijanu(312) , jer njegov doprinos energijama eksitona
je za faktor %fv-%iwo,oﬂ manji od doprinosa ostalih
delova hamiltonijana. Zato demo koristiti slededi hamil-

tonijan:

Hkd *;AEJ@ ¥ %;MXWE*{% +§_ \(Rm@ﬁﬁ?ﬁ? (3.13)

R
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4. TFKSITON-~-WFSITON INTERAKCIJA

Osobine eksitonskog sistema bide ispitane pomodu

Grinove funkcije:
g D= &K Bw) [Rle)> (44)

Krajnji cilj analize refenja za funkciju [ﬁ jeste ispi-
tivanje mogucénosti nastanka novih tipova pobudienja u sis-
temu. Ova nova pobudjenja, mogu se pojaviti usled uzajamne
interakcije eksitona. ¥ako su eksitonske energije reda.5é%
a eksitonske koncentracije propporcionalne velidini & exsle
koja ni pri najviSim temperaturama ne premaZuje vrednost 1072
racdun za funkeciju [ﬂ biée izveden ullinearnoj aproksimaci-
Ji po eksitonskim koncentracijama.

Ta osnovu opste teorije Grinovih funkcija, komuta-

cionih relacija (3.11) i hamiltonijana(3.13) , za Grinovu

funkeciju f1 , dobija se sledefe:
A (o502 R8O (1- 2 RER>) +alip ) + QZXM Loty

~Z Xam &2 RO B o) >>+Z Yo & HP ()22 0) >

(42)

Paulionske Grinove funkcije iz ove jedna®ine mogu se izrazi-
ti preko bozonskih Grinovih funkcija na osnovu aproksimativ-
nih izraza:

P=B-B'BB : P=B"-B'®'B ; PP=p'B-B'B'EB (43)
koji slede iz egzaktne bozonske reprezentacije za Pauli

operatore:

P-LZER e8] s ; P S e™
(44)

P /D Z 43_/)' 64—)#46)11—4
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Aproksimacija (43) je dovoljva, ukoliko se radun vrsi sa
tadno&éu do prvog stepena eksitonske koncentracije. Za
popravke vede ta¥nosti, potrebno je uzeti vedi broj &la-
nova bozonskih redova (44) . U toku rada, koristide se
Vikova teorema. Operatori ¢ée se sparivati po istim i Po
razli¢itim vremenima. Nakon zamene (43) u (41) i

dekuplovanja:
BB (0B (0 [BL(0)> = (1-24L) Gop (£)

£ Ba (8] B0 By (0) Bpto) > = (-245) Grag (¢)

LB (6) B (8) B ()] Bito) Bi0) Bel0) S = 2R () G:s' (£)
Gaw (4) =& Be(t) | By 10y Repit)-< B t)Br(o)>>
Mo = < BE8)Be1t) >, = < B (o) Bto) > = N‘Z( Sy

gde Eo(&) oznaCava energiju eksitona u nultoa aproksimaci-

[4.5)

ji, koja ée biti kasnije odredjena, dobijamo:

(2 (£)= (145 ) Gow (£) + 2 R s ) Goge (8) +0 (L) 2 (4¢)
Analogno ovome, Pauli operatore u vi¥im paulionskim funk-
cijama Grina iz (42) treba na levoj strani zamenuti Boze
operatorima, dok na desnoj strani operatore treba izraziti

u aproksimaciji (43) . Nakon ovoga ima se:

L WORM am) R0y =& BLt)Ba() Bt | Befo) S -
~ & BL(6)Bat) Biit) [Bpto) Blfo) B r(0) > =
= ol p () + Nz G g (6) - 2Rap (8 G0 Geplt) v 0 ( Hi2)  (47)
& RiOB R0 10y =& B (6182 (6) Belt) | B lo)S> —
~& B (018 (8B )| B () By 10) Bpelo) 3> <
=M Gag(t) + Mz G (£)-2R 7518 Gag (£) Giap (£) +o (M?)
E(F) 1 iF(&-E) :

Mg =N 42 69—”)
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Ostaci, koji su proporcionalni kvadratu eksitonske kon-
centracijexﬂg y nastaju sparivanjem operatora koji delu-

Ju u istim trenucima vremena u Grinovim funkecijama tipa:
L BRBIBB R> . Nakon zamene (47) i(4.6)w (¢2) ,

dobijamo jednadinu za bozonsku Grinovu funkciju G',,—;g- (t)

L ji—g [(1-45 ) Gop (6) +2Reg (4) Gig(e)]= i816) G (1-2 <R >) +
Al Gz (8 2Re 10 Gog (61] +3 T X o JH-4M0)G50012R 5 18) Gt ] -
fZ[X;mMG’JQIH*’X{wJV;a G.b(é) Y ff oplt)- L’;mﬁ[ Gar(wé
*ZZ[X:V;:Rzng—Km Rar(t)] Geelt) G;.»z- () (4.#)

Ako u jednadini izvrSimo Furije transformaciju tipa:
b K(z-B)-4iEt ta _iEt
. :FEB' (f)"{‘ ZSdE]C.. E) e ' S{f):é’—r_g;’a[Ee

K (2-1) -4 il (&-T)
le =N Z %" Seg=N12 e
i 1qkorist1mo izraz Rz{E) G (-E) y koji se lagko dokazu-

(4.9)

je sa hamiltonijanom tipa H =ABR - kn, dat
E<BIB*>, = & L &[eH]R>,

ELR B> = -4 +éf6*H]!6>>E

GrE) = <csus+>>£ AL R(E)-&BBY, =k £ - GI-E)
za Grinovu funkeciju G (E) dobija se:
Ge(E) = 4 At2HNe 1 (4.10)

T E- Eq(E) A-Wg(E)
gde je E(R)=E(F)+M(F) ; E(r)=A+%Xp

M ‘LZ( *Y*-o Xk"‘)(\i")éﬁ;‘—'{_?)f>o',
E(F) .
BBy, = (e ©-q)"

W (E Q@L fc(,E1 G{—EZ[E’E (V) XE 2:4;]@;;(54)&3‘;{Ez)Gi;(E&) &
39 ‘ /

[12 E-E4+Ey I' Su=k-Tith (4.11)
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Pri dobijanju izraza (470) odbadeni su svi &lanovi pro-

porcionalni sa dg> i Mol > , takodje je srednja vrednost
<PP> zamenjena sa A, i izvr¥ena je aproksimacija

teérije perturbacije 1+W= (1-w) !

U nultoj aproksimaciji, iz [(410) treba odbaciti sve &la-

nove koji su proporcionalni eksitonskoj koncentraciji AC

i uzeti W=0 o Tako dobijamo Grinovu funkciju nulte ap-

roksimacije:

Gz £)- 7 FEM (12)

Pol Grinove funkecije u E- ravni predstavlja energiju ek-
gitona u harmonijskoj aprcksimaciji
= ‘- -iRL
Ew)=a+3Xe ; Ke-2 Xpe™ (413)
Za prostu kubnu regetku, u aproksimaciji najbliZih suseda

i u oblasti malih talasnih vektora ima se:

- 2,2
Folrl<d- ££ 5w £ 7-pv3x, (414)

e, predstavlja konstantu resfetke, X, matridni elemenat re-
zonantne interakcije uzet izmedju najbliZih suseda..z
jeste prag energije, to jest energijea pobudjenja izolova-
nog molekula i popravka kao posledica disperzije pobudje-
nja. Popravka ima oblik kinetidke energije &estice, ali
je realna masa m zamenjena efektivnom masom m* . U
sludaju privla&ne rezonantne interakcije, za (<0, efektiv-
na masa m* eksitona je pozitivna i tada govorimo o pozi-
tivnoj disperziji. U drugom slulaju, odbojne rezonantne
interakcije, za C>0 efektivna masa m* eksitona je
negativna i tada govorimo o negativnoj disperziji.

Na osnovu izraza (412) , i opSteg pravila za izraBunavanje

srednjih vrednosti:
g - o eék(x~x‘)
< B>, = de -

e -1
’ (4.15)
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gde je (k) frekvencija, zn koncentraciju eksitona do-
bija se: E.(&)
. ] 2 -1
M:(B&’B&'z:'ﬁ;(e G"4> {44G)

Fako je E;(F) reda 5 elektron volti, eksitonske koncentra-
cije su veoma male i pri najvisim temperaturama. Osim to-
ga, velike eksitonske energije dolaze od energije pobudji-
vanja izolovanog molekula, tj. od veli¥ine A . Disper-
ziona popravka At%6@”"=AX;O}k2 proporcionalna je ve-
1i€ini dipol-dipolne interakcije i manja je za dva reda ve-
li%ine oa A « Zbog togn disperzija u eksitonskom sis-

temu ne igra tako bitnu ulogu kao u sistemu spinskih talasa.

Da bi smo dobili Grinovu funkeciju prve aproksima-
cije u formuli (410) treba uzeti W=0 1 zadrZati sve

delove proporcionalne eksitonskoj koncentraciji JQ . Tako

da se dobije: (1) 4+2Jf
Gr E)-4 815 le12)
Pol Grinove funkcije u [ -  ravni:

E(8)-E2) +ME) - M{F)=§§;( Yo Yer-Xo-Xp)<BrBo2 (418

predstavlja energiju eksitona u prvoj aproksimaciji. Pop-
ravka M(E) je proprcionalna velidini )(F preko koje je
ukljuena kinematidka interakecija i veliéini‘Yr y preko
koje je ukljulena dinamidka interekcija eksitona. Za

srednju koncentraciju bozona u prvoj aproksimaciji do-

bijamo: dF »
M=<B}B€>l4) =__'1~NQ‘Ar Z ) (4’[3)

dok se srednja paulionska krncentraclaa izraZava ovako:
2
+ + + -
LPQ-:-*[LZ? > = < 6"6&02”'—<B¢7E)‘;_’B*6-’> )=<&;[5d’>(1| -2 <6ix B: >I )

éiE! LiE)
-4 2N 4 ® 1 02~
;( ) g NNZ(B 1) —adh ~ .

EdE) 4 - ol k) -4 2 EAR) | 4
-~ 15 o £ ] - ' . o
~N%(e 1) *“ﬁﬁﬁ;lb “I1) 2N é;{e 1)
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Takodje i ova popravka neznatno menja koncentraciju ek-
gitona u nultoj aproksimaciji te i dalje govorimo o

malim eksitonskim koncentracijama.

Analizirajuéi kompletan izraz (470) vidimo da
Grinova funkecija G}JE) pored analiziranog pola £<F,(K)
moZe imati i dopunske polove u E - ravni ukoliko jed-
nadina \Nb(&)=4 (4.24)
ima bilo kakva refenja po T. U sludaju da su refenja re-
alna i pozitivna, ili &ak kompleksna sa pozitivnim real-
nim delom, tada moZemo govoriti o energiji mnovih pobudjenja
u molekulskom kristalu, kao posledica eksiton-eksiton inte-
rakcije.
Tzraz za We(E)  dobijamo iz (410) iteracionim postupkom i
to kreéuéi od Grinove funkcije nulte aproksimacije G (E) .

Posle zamene

4 : .
e (E)= 37 eiarar = 4 wgam 4 SLEEE] (e

i integracije po eggfgiqua, za VM{(E dobija se:

We (€)= zﬁmz (S(ELe©)- iYL E)]

E- .E.m Xegieds + Yar-in
S’(El:znit) E- Eo{?‘))'f’fl?[il) EO(E"'?1*T)

Y £ B)=[E-Edr)-Xog g + Vo g ) S[E-Eol R+ Eal B)-Eo(i-4.+T)]
Da bi smo dobili kvalitetivan zakljudak o zavisnosti W
od energije E, tj. W=W (E) y izvriidemo slededu aproksi-

(423)

maciju
o /.
Xg{;‘{ =X - [N2X“]1/2 Y g‘,”‘Yl:%%Y ]12 (4.24)

koja se sastoji u zameni funkecija X;’i Yu“ njihovim
kvadratnim srednjim vrednostima po celom impulsnom pros-—
toru. Za sluéaj proste kubne redetke, u aproksimaciji naj-

bliZih suseda imamo:
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Xk"=2)(o§ ro3alky Y;=2\]/a§mw/<.¢; LE(? )
X=XoVE Y=Y.Ve

U ovoj gruboj aproksimaciji, otpada sumiranje po impulsima

u izrazu (42%) , funkecija WI[E) lako se nalazi, te uslov

(424) za odredjivanje dopunskih polova postaje:

(425)

E-0-3X+Y

s AT(E-0-3X+Y)§(E-0-4X)=-2 426)
FA-1% 3 3 (
Ako iz razmatranja iskljudimo tadku E=Eo(l?')=A+4p_5<~ ’

koja predstavlja eksitonsku energiju u aproksimaciji koja
je upotrebljena, tada delta funkcija postaje ravna nuli i

uslov (426) prelazi u

E-4-3X+Y 3
Fasix = 2 (4.2%)
te za energiju imamo:
- _0V)= 5Xo—-2 Yo
EsO+} (5%-27) A+__V’&‘__L (4.28)
U istoj aproksimaciji za harmonijsku energiju imamo:
EIR) = A+ Xo (3/2)™ (4.29)

te sledi da E. predstavlja energiju nekih novih pobudje-
nja nastalih eksiton - eksiton interakcijom.

Dopunski nivoi energije, rodjeni iz uslova [421)
koji se pojavio zbog prisustva funkecije é@:@;&t’526260>>
U prorafunima za energije sistema. Te su funkcije kinema-
tidkog porekla, te i ove dopunske nivoe energije nazivamo
kinemati®ki nivoi. Poreklo nivoa je sledeée{ nastaju u tro-
estifnim eksitonskim procesima, gde se dva eksitona fuzio-
nisu u jedan novi, nestabilni eksiton, koji se posle izves-
nog vremena raspads na dva obi&na eksibona. Pri ovom raspa-
du, oslobadja se kvant energije i on predstavlja kinematiko
pobudjenje sistema.

Kada Grinovu funkeciju (4.10) izradunamo aproksima-

cijom kori¥éenoj pri nalaZenju kinematidkih nivoa, dobijamo:

% i 4
G/é )”'éh”'— E'fc (4-'50)



Vidimo da funkcijae nema pol za E=E,(F) koji bi odgo-
varao obidnim eksitonima, nego samo pol koji daje energi-
Ju kinematidkog nivoa. To znali da se eksitoni i kinema-
ticke ekscitacije uzajamno iskljuluju. Medjutim, ovo je
samo gruba procena reslue situacije i u sludaju tadnijeg
prorauna dobijamo da i eksiton i kinematilke eksitacije
mogu istovremeno egzistirati. Pri tome je vreme Zivota
kinematidkih ekscitacija mnogo krade od vremena Zivota
eksitona, te zakljuCujemo da su kinematiCke ekscitacije
odgovorne za veliko Birenje linije u optifkim spektrima
kristala. Ovo Sirenje reda 500 cm-l, nije se moglo objas-

niti kao posledica eksiton-fonon interakcije.



5. EKSITON - FONCI TNTERAKCIJA

Interakcija eksitona sa fononima izulave se ved
vige od 5 decenija, ali ni do danas nisu postignuti re-
zultati koji bi zadovoljili eksperimentalne 8injenice.
Standardni hamiltonijan eksiton - fonon interakcije dobi-
jao se tako, &to su se matrifni elementi dipol-dipolne
interakcije u eksitonskom hamiltonijanu razvijali u red
po pomerajima molekula iz ravnoteZnog poloZaja. Ovako do-
bijen hamiltonijan u primeni na neke probleme kristalo
optike nije mogao da objasni neke poznate eksperimentalne
rezultate, kao &to su naprimer: velilina Urbahovog koefi-
cijenta, abnormalno veliko Hirenje apsorpcionih 1linija
i drugo.

Neuspesi sa ovim standardnim hamiltonijanom
eksiton — fonon interakcije dolazili su usled toga 5to je
u njemu konstanta eksiton-fonon interakcije bila isuviSe
mala.

Otuda se poslednjih godina tragalo za hamiltoni-
janom eksiton - fonon interakcije u kome bi konstanta
interakcije bila veéa bar za red veliline od ome koju da-
je standardni hemiltonijan. DoElo se na ideju o lokalnoj
deformaciji elektromagnetnog polja u kristalu, koja moZe
da nastane usled vibracija reSetke. Kao posledica lokal--
ne deformacije, u hamiltonijan eksiton-fonon interakcije
se ukljuduje i energija pobudjivanja izolovanih molekula,
koja je, kao Bto je napred redeno za red ili dva reda
velidine veéa od energije dipol-dipolne interakcije. Sa
ovakvim hamiltonijanom eksiton-fonon interakecije, u kome

je konatanta interakcije skoro za dva reda velidine veéa
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nego u standardnom hamiltonijanu, uspesno Je obja&njeno
Urbshovo pravilo, a i tecrijske vrednosti zsa Eirenje 1li-

nija pribliZile su se ekoperimentalnim,

Ovde demo ukratko izlo¥iti proceduru nalaZenja
hamiltonijana eksiton-fornon interakeije u koji su ukljude-
ni efekti lokalne deformacije elektromagnetnog polja. Raz-
matraéemo kristal sa prostom kubnom re¥etkom i koristidemo
dvonivosku femu molekularnih pobudjenja. Efekti neodrZanjs
eksitona se zanemaruju., Tada se, na apsolutnoj nuli, eksi-

tonski hamiltonijan moZe napisati u obliku

He- AZP»P—-*LZ ) S e+ 2 You RRPEP:
”")(nw~ ;( e =0 .Mx-Y#x? , Ykﬁ==O

rrd povisenju temperature molekuli po&inju da ogseciluju i

(51)

svakl Svor reSetke dobijn priraftaj Uy , to jest:

M- R+ Wy oM+ T (82)
Pretpostnvljajuéi da su pomeraji mali, razviéemo u red PO
ovim pomerajima matridne elemente.X}; LA K- y ali de
mo takodje razviti u red i prvi &lan u hamiltonijenu (5.1)

posle sledele transformacije

A s
Hp- ﬂZ R =.% D PR 4 _.Agrma; 3 o R (53)

n n wa !
Posto je )

AK(R-u?) Ak (Rl -3h- T2
(g‘v;’ =ﬁ;€ ) gﬁfuﬁlyzi»ll'.,::jf;e
g Al (W& - il - Wz )
Xﬁ.’f(fﬁ"’vﬁflr“:’ =,‘6‘;X‘7€ ‘”( RTH - = ) (54)
L [RHAR - - U
{ h

Y.zuw,v,a:fa;—: N ; e

eksponenti se mogu razviti u red sa tadnoféu do prvog ste-
pena fononskih pomeraja Ly A a;w « Kada se ovo uradi
1 rezultat zameni u hauiltonijan (4.1) , onda se dobija
polazni hamiltonijan i dodatsk koji predstavlja hamilto-

nijan eksiton-fonon interakeije.



nih fonona, onda moZemo pisnti

/ K il|
n’ :‘F’ W l‘k'a (Ck" *C-u“)e 3 (55)

i hamiltonijan eksiton-fonon interakcije dobija oblik
Hep 2 Az R +2, 2 PR PR

-3/ /- RE-W) (P8 AgaR
Arcur: - (zM f) Crp\Welegecip) e (e -¢

G 12, Ak(@-R), 3@ i
Drve =il 3’2%(55&?)4 FLy Y (CpeCy)e e*"e ")

/\+ -
/\mﬁ=/\ﬁv§: ' é;,:‘=¢& ,  We=Vg .
e kr -l
‘ Yk —Z ,[= - ux

U navedenim formulama Jf je broj molekula u kristalu, M je

=
.
-‘..
.
Ea
M
><

masa molekula, ,l;;' Je polarizacioni vektor longitudinalnih
fonona, i we=Vvk , €= k je frekvenca fonona.

Veli€ina V predstavlja brzinu longitudinalnih zvud-
nih talasa a operatori C*i C kreiraju odnosno anihiliraju
fonone.

Ukupni hamiltonijan sistema koji sadrzi eksitone
fonone i energiju njihove interskcije, moZe se napisati u

3 A A A
Ml 552 YT Y (1 (59)
gde je l—?e dato formulom (5 1) ,l:lep formulom (5.6) , dok l:l'o

predstavlja fononski hamiltonijan koji ima oblik
-2, fwectce (58)
Dobijeni hamiltonijan (5.7) iskoristidemn za arnalizu dielek-

tri€&nih osobina molekularnog kristala. Konkretnoc, nide ispi-

tani koeficijenti apsorpcije i indeks prelamanja.



6o GRINOVA FUNKCIJA SISTENA

Osobine ekeitonskog sistema sa hamiltonijanom(53)

ispltivaéemo pnmocu Grinove funkecije:

a ()= =& Pylt) IP fo) = (6.4)
odnosno njenog Furlap-liya.t
AL riw '
[elw) = ﬁiﬁdkﬁt » [-R-oA (6.2)

Koristedi qtandardni formilizam teorije dvovremenskih

temperaturskih funkeije Grina, za funkeiju F’ moZemo pi-

sati slededéu jednadinu:

kS lrm W = AR S0 (1- 22 BPe>) W [Fe LIRS 003> (g3

Grinova funkcija pa desnoj strani jednaBine (63) sadrsi

polaznu funkciju[ﬁ i sledede vi¥e Grinove funkcije:

LR1RIE W] 0> &R s I R101> &R AECH (0] (o)

LR IR HC00IR 0> | & RBRERC B o>

Gde su &b, &4 d indeksi Zvorova, a # oznalava impuls.
U funkcijema tipa&P'PP[P*> se izvrsi prelaz od

. + :
Pauli operatora Fi P na Boze operatore BiB* i to u

(€4)

slededoj aproksimaciji:

P~B-BBB ; P'=p'-B'B*[ (6.5)
Prilikom dekup}OVanja bozonskih Grinovih funkcija dobijenih
na ovaj nalin stiktno se primenjuje Vikova teorems za Boze
operatore, ali se zanemaruju doprinosi proporcionalni kon-
centraciji eksitona, teko da je rezultsat dekuplovanja

glededi:

LR IR MBI B (o) 3= =& B 1B 1B (4)[Be 10) Bt Biplo) > =
x 2Dez(b) G”-(e) Geglt); Deplt)4Ba)|Bpio)
G- (t1<4 B tt) |Bp (0) >

Za ostale funkcije iz (64) ispisuju se sledede jedna®ine:

L4, %é@/elcfm&fto)» -&IGCs AL B0y

ik LRWCH MR o) - £ [RC AL R 0>

R L& RB B C 1] ) =L BB Bl H, IR )9
ik L LRwR I RMC, g 11710 Y =& [BR-FpCy H], I o>

(€e)

(67)



_25_

Lanac jednalina za funkciju /[  se zatvara na taj nadin Sto
se u jednatinama(61) zanemare doprinosi proporcionalni
produktima C{C_i- i C_fc+ y a takodje i sve Grinove
funkcije koje u sebi sadr¥e vife od c¢etiri Pauli operatora.
Posle Furije - transforma acija tipa: e

n-m (t) - 4250&» ’fw)c& K(Q-wk)-iwt P—o=lﬂ"42ﬂ-6 KR (€.8)
Ulee) i (67) y dobijeni rezultati se Aamene u jednalini
(6.3) » koja je prethodno takodje transformisana pomo éu

(6.8) « Na taj nadin se dolazi do konacnog izraza za eksiton

sku Grinovu funkciju ﬂ}h») i taj izraz je slededi:
fkllw)z ;,” _4+81(gt;:%+u%1(ﬁw) 69)
Analitidka struktura funkcija (3,04 i Qz veoma je sloZena:
Q& w) = X**N‘Z%W‘l‘)[m * “":E'—i‘*wvz"]
- L g- Ave 4 [ (610)
Ae=SLp+ 0) 0 Sy A7 IMDIEY ¢ Tng-(eTT 1)
. )3

Q:K@T ; a"{k'f)z(Zwa) [F‘%}\E"{F 2)[*0 -oia]
Qullw) = El 2 {00l 2+, (0050 kot 8, )] 15,5 0

T(¢ s, ?-;,w)=_.£0Lu~aLw,, Gg (wa) G«z*, (w2) Gz‘;(ws) (¢11)

02 (£.93.8;) = Sy (R8-T;)- 0y (5-0) - Bkl T wye wewy-wy
2 = — e - ) - wk.“ﬁ
ars(“—(,f'?z,?+?.-?;,w)=-%a.,(k,l?—i,)ad&«e,-i,,l?—ﬂ) Iw')‘{a)z'wi‘"f;




- D0 o=

Qolfuw)=- 8L 5 [0,(k65 5w +0s(F 2,58, W] L(F 2.5,w)
3

s
oy !
]

- 2 _ - = 0 =4 13(/( if Ql ) A‘I(k-‘:i‘:, -;.;2.;)
aq(z, 24,22,93,(}))—464{1(.‘2”21,23) w- 4, (L1, g‘;lf’) UJ{’+ w-4, (l:l’ 1‘?;"?;);,(1.){"]

- e 1/2. .
.g‘l{EQq,?z,qb):—(_[’\%)E) [{FZ +2; 2 ,l;'>\k 214{; ‘ZS (E+?, ‘23)12 >\E' ?
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Mada je navedeni analitidki izraz za funkeciju [ veomsg
sloZen, ipak je moguée da s2 na osnovu njega izvrde iz-
vesne procene uloge eksiton-fonon i eksiton-eksiton in-
terakcije u sistemu. EFksiton-fonon interakcija vrsi pome-
ranje eksitonskih nivoa (¥lan proporcionalan a2 u izrazu
za Q ) i ovo pomeranje je nezavisno od efekata eksiton -
- eksiton interakcije. Fksiton - eksiton interakcija, ne-
zavisno od prisustva eksiton - fonon interakcije, menja
korelatcr funkcije [" (81an proporcionalan @9 u izrazu za
Q4) i moZe da dovede do logaritamskih singulariteta. Sve
ostale popravke funkecije ro, koje su proporcionalne asa,
4Qy rezultat su kombinovanog dejstva obe pomenute interak
cije i, kao &to se vidi ulaze u korelator funkcije. Zbog
imenilaca zeavisnih od W ove popravke mogu da dovedu do do-
-punskih singulariteta u funkeciji r » koji su zbhog sumira-

nja po kvaziimpulsima ngjverovatnije logaritamskog tipa.

J vezi sa dobijenim rezultatom treba napomenuti da
se on znatno rezlikuje od odgovarajuéih rezultata koji su
do danas kori¥deni. Prva razlika je u tome 3to se koristi
hamiltonijan interakcije koji u sebi sadrzi efekte lokal-
ne deformacije elektromagnetnog polja. Druga bitnija razlika
dolazi usled nalina dekuplovaunja vigih Paulijonskih Grinovih
funkeija (formula 6.6). Do danas se pri dekuplovanju ovak-
vih funkcija vr8ilo sparivanje operatora koji deluju u is-
tom trenutku vrem2na a nisu sparivani operatori koji deluju
u razliditim trenutcima vremena. Ovakav nalin sparivanja
davao je doprinose koji su proporcionalni koncentraciji
eksitona i ovi doprinosi su kao mali odbacivani. Ovakav
pogrefan prilaz doveo je do uverenja da eksiton - eksiton
interakcija uopste ne utife na refrakcione i apsorbcione
osobine kristala. U pomenutom prilazu funkecija (6,6) je
ravna nuli i na taj nadin je izgubljen svski uticaj eksiton-

-eksiton interakcije. Prilaz koji je ovde koriZéen, to jest



sparivanje operatora koji deluju u razliditim trenutcima
vremena pokazuje da eksiton - eksiton interakecija daje
znalajne doprinose indeksu prelamanja i koeficijentu np;
sorpcije. Koliki su i kakvi ovi doprinosi videde se iz
daljeg teksta,
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7+ XOEFICIJENT APSORPCIJE I INDEKS PRELAMANJA

FPoznavanje funkecije ’ﬁ y kao 5to je napred redeno,
dovoljno je da se procene refrakcione i apsorpcione osobi-
ne molekularnog kristala, jer je sa njom direktno povezan
tenzor dielektridne permeabilnosti kristala. Procedura po-
vezivanja tenzors dielektrine permesbilnosti sa eksiton-
skom Grinovom funkcijom detaljno je izlo¥%ena u knjizi
"Statisti¥ka fizika" B.S.To&ié, pa e mo je ovde samo ski-
cirati. Osnovna procedura zasniva se na &injenici da Je
fenomenolo8ka vrednost vektorskog potencijala, dobijena
kombinovanjem Maksvelovih jedna¥ina sa materijalnom jed- -
nafinom sredine jednaka srednjoj vrednosti operatora vek-
torskog potencija u kristalu, kada je ovaj perturbovan
slabim spoljasnjim strujama. Izjednadavanje spomenutih ve-
lidina dovodi do veze izmedju tenzora dielektri&ne permea-
bilnosti i retardovane Grinove funkcije elektromagnetnog
polja, koja sesastoji od vremenski uredjenih produkata
komponenata operatora elektri¥nog polja. PoSto se opera-
tor elektrinog polja u kristalu, kao jednodesti®ni ope-
rator izraZava preko operatora kreacije i anihilacije ek-
gitona Grinova funkcija elektromagnetnog polja se direktno
izraZava preko sume retardovane i avansovane eksitonske
Grinove funkcije. Kombinovanjem relacija: tenzor dielek-
tri¢ne permeabilnosti - Grinova funkcija elektromagnetnog
rolja i.Grinova funkcija elektromagnetnog polja - eksiton-
ske Grinove funkcije, dolazi se do traZene veze izmedju
tenzora dielektri&ne permeabilnosti i eksitonskih Grinovih
funkcija, tj. do veze izmedju makro i mikroskopskih karak-

teristika sredine.
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Ovde ¢emo navesti pomenutu vezu u slu¥aju kada se
zanemaruje anizotropija (&J (Ew) = £ (£ w) SLJ' ; L4 EXY
gde je Ei(kw) tenzor dielektri¥ne permeasbilnosti) i
prostorna disperzija (EL+O) .

Veza ima slededéi oblik: L, _

f = A+ SBL [Mw)+ M (w)] gLl ’Zt”
gde je To- zapremina elementarne felije kristala i Eo
kvadrat matridnog elementa prelaza u molekulu pod dejstvom
lokalnog elektri&nog polja.

Dalja analiza dielektri&nih osobina kristala, zah-
teva Citav niz znatnih upro¥éavanja u izrazu (69) za Grinovu
funkeiju [" . ova uprodéavanja se uglavnom svode na zane
marivanja zavisnosti pojedinih funkecija od talasnog vektora-
ra, jer sumiranje po talasnim vektorima u (6€9)-(6.12) vyodi nag
visestruko singularne integrale, 8ija teorija ni do danas
nije u potpunosti razradjena. Otuda se uzimaju sledede

aproksimacije: fwg
4 12 e 1
a1£4_,$;x (ZM(é)"c) 'QA L =Ngp= (e '1)

b= (£92 320, (14 o) : By= 4 (F2)%2(),, (-4

w—k:w{»sw—,ézt w‘i”’:& w—..QAtOU_z) . azz—Q)( (o) —_QY(O)
gde je Wp -~ Debajeva frekvencija. Osim toga zanemareni

(12)

su i imaginarni delovi funkecije I u izrazu za Qz kao i u
drugom &lanu izraza 2zs Q4 y Jer su Qs 0,405 y koje
daje drugi red teorije perturbacija mnogo manji od Q,,
koji se dobija u prvom redu teorije perturbacija. Treba
naglasiti da su ovde, pored nekih odevidnih upro¥éavanja,
Zanemarene sve '"neparalelne interakcije", tj. svi &lanovi
koji nisu proporcionalni produktu TZ;' . Zanemarivanje dis-
perzije u imeniocima (zadnji red formule(7.2) ustvari znadi
zamenjivanje napred spomenutih logaritamskih singulariteta
singularitetima prvog reda. Takodje eu.Jé(iJZY zanema-—
reni v odnosu na .JZA ‘ koje je 50 do loo puta vede.

Sto se ti%e bozonskih Grinovih funkcija G, njih bi strogo
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govoreéi trebalo zamenuti vredno¥déu funkecije [7 u nultoj
aproksimaciji po eksiton-eksiton interakeciji. Ova vred-
nost se dobija iz (69) , ako se uzme Q<00 . Umestoto-
ga, funkcije G su uzete u nultoj aproksimaciji i po ek-
siton-eks:bon i po eksiton-fonon interakeciji, tj. u obliku:
G=gix —ATS(@-A) (%.3)
Posle svih navedenih uprofdéavanja Grinove funkcije[ , di-
elektri€na permeabilnost se, na osnovu relacije (7.1) moZe

napisati u slededéem obliku:

E(8)=al})+abs() 5 F=5~

: _ 4+_-_& (/3?*/5 3)
R OTE Ny g 3 (15 +15F ()
EJ(E)— Jf_ (?}*“3";)

[4+3§— (g o3+ A, (7} H)”

Funkeije /‘5; i 3/”7 date su sa:

/3§ _L(E)a(8) +leta(8) (3-1)°

(75)
1o < Lutl8) 43 [8) (3-1)>~Ls Yo (3) (3-1)
2(3) +diy 5 (3)(3-1)6
gde Je .g
= (8)
Y (? f}’;;[(; )2 -.44l ‘[7(;4 Y (#-1-Ls ”L( 4)3(§B4+,L452
. 5,(0)(1-3)
H3)= 3-1-4s ;ﬁ*’;{*"j""’ RNUR )
: )-Ay (o) . £,
AT _{Zx Y Lwo .. fmw

Lse 377'_QA _Qxlo)—.flv(o}] sy 3800 [0xi0)-Ny(o)]

x (o) 128 ¢ vZ % (0)

ﬁw LQxlo - yi0)] (o) cth Aws -
) 4!‘?v2_ﬂ.a e L

Awa ]
falo)=2+(e ° —4) "- {sfa)z_w(e‘gégﬂ) 4; fq/e)= Lws

(6)

1. ¥ gustina kristala.
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Na osnovu formulna (#4)-(+.6) mogu se proceniti ref
rakcione i apsorpcione osobine kristala, koje su, respek-
tivno, opisane indeksom prelamanja n(f) 1 koeficijentom

apsorpcije H(3) . Pokto je:

n(Z)+AiH(5) =€ (3) (3%)

1ako se dolazi do eksplicitnih izraza za n i ® , koji su

dati sa:

(5)- (eI B - €xld) *

U daljem éemo proceniti ponaBanje koeficijenata apsorpcije
H , koristeli ée formulama (7.4)-(7.8). Na osnovu ovih
formula funkcija ¥ je konalna kada frekvencije wrev w-oo
Ona ima tri nule, i to u talkama w=.9.0 n'.w-_{zdrw.o i tri ek-

stremuma, od kojih dva le#e u intervalu(lly-wp, Jatwp),

g treéi u oblasti w<_QA-w.o . Sematski prikaz pona-

(% 8)

¥anja koeficijenta apsorpeije, dat je na slici 1.

} ¥ (w)

¢ _Q.A- Wp a Satwy w
(slika 1.)

Indeks prelamanja n ima sli¥no ponadanje kao ® , s tim
gto u intervalu, 04W< _ﬂa- wp monotono opada. Na kraju
$reba naglasiti da je ponaanje Hi n priw-o iskljudi-
vo definisano temperaturskim efektima, to jest, ponaSanjem
funkcije \fg . Ako bi se temperaturski efekti zgnemnarili,

onda bi bilo LZM»'K‘O i foann=1

w00 w-00
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8. 7 A LIUEAK

Rezimirajuéi dobijene rezultate moZemo zakljuditi
da u procesima gpsorpcije i refrakcije elektromagnetnih
talasa u kristalu, eksiton-eksiton i eksiton-fonon interak-
cija igraju ravnopravnu ulogu, pa ih prilikom analiza po-
menutih procesa treba obe uzimati u obzir. Eksiton-fonon
interakcija domijdnantna je u frekventnom intervalu
(Qp-wp (L, +wa) , dok ponafanje u ostalom delu spektra,
uglavnom defini¥e eksiton - eksiton interakcija. Pojava dva
pika u koeficijentu apsorpcije za 014126 y je posledica
kombinovanog uticaja obe interakcije. Ako bi se zanemarils
eksiton-fonon interakeija i%%ezao bi uski pik izmedju
_Qﬂ-um,Lﬂﬂ . Ako bi se pak zanemarila eksiton-eksiton inte-
rakcija, onda bi uski pik ostao, ali bi zato u oblasti

cuchA—coo , koeficijent apsorpcije prakti®no bio ra-
van nuli, zbog zmzéﬂlh,;—ﬂy{o’ « Takodje treba
jstadi da, ako se iskljule efekti eksitonskog neodrZanja,
onda doprinosi od eksiton-eksiton interakcije bitno zavise
0d velidine i zraka matrinih elemenata X,: i Y;’ : .
Sto se ti%e pojave nuls u koeficijentu apsorpcije i indek-
su prelamanja, ovo se ohja%¥njava &injenicom, da se ovde radi
o longitudinalnim eksitonima, a u vezi sa ovim izvrSena je
detaljna diskusija u knjizi "Teorija eksitonov"od V.M.
Agranovila.

Zakljudujuéi ovu asnalizu mi%ljenja sam, da bi se
prva dalja njena generalizacija sastojala u ukljuivanju
u radun efekata eksitonaskog neodrZanja, kao i efekata
retardovane interskcije elektrona u elektromagnetnom polju.

Tako dobivena slika, bila bi nesumnjivo jo¥ realistinija.
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