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U mikroteoriji optickih pojava, i pored nje-
nog burnog razvoja u poslednje tri decenije, niz pitanja je
ostalo nerazja3njeno i1i nedovoljno razjainjeno. Pomenuta
nerazjasnjena pitanja su uglavnom vezana za pojavu apsorpci-

Je svetlosti i mogla bi se formulisati na sledec¢i nacin:

a. Ne postoji zadovoljavajuée teorijsko objas-
njenje za pojavu o3trog apsorpcionog pika u oblasti niZin

uCestalosti.

b. Anomalno veliko Sirenje eksitonskih linija
koje je konstatovano u eksperimentima do danas nije teorijski
objasnjeno.

c. Urbach-ovo pravilo se i u najnovijim mono-

grafijama navodi kao "jedan od osnovnih nereienih problema
teorijske optike". Eksperimenti pokazuju da koeficijent ap-
sorpcije svetlosti u funkciji temperature i frekvencije pred-
stavlja zvonastu krivu pri Cemu je brzina opadanja ove krive
slabo zavisna od temperature i od tipa kristala. Brzina je,
zapravo, regulisana tzv. Urbach-ovim koeficijentom koji je
blizak jedinici.

d. U teorijskim analizama se pretpostavlja da
je eksiton-fonon interakcija onaj osnovni mehanizam kojim se
mogu objasniti apsorpcioni fenomeni. Uloga &istih nelinear-
nih efekata (eksiton-eksiton interakcija) neopravdano se za-

obilazi.
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Osim navedenih pitanja vezanih za apsorpciju,
u optici postoji jos jedna (za nas znacajna) nedovoljno is-
pitana oblast, a to je veza izmedju deformacije strukture
i raspodele optickih pobudjenja. Dosadasnje analize u ovoj
oblasti vr3ene su sa harmonijskim eksitonskim hamiltonijanom,
tako da se moZe rec¢i kako nelinearna optika struktura sa

naruSenom simetrijom prakti¢no ne postoji.

Cilj ovoga rada je da se navedena nerazjas-
njena pitanja razjasne u meri u kojoj je to moguce. PokusSaj
razjasnjenja apsorpcionih fenomena bice zasnovan na c¢inje-
nici koja je ve¢ pomenuta, a to je da eksiton-eksiton inter-
akcija do danas nije razmatrana kao mehanizam koji ima ozbi-
1jan uticaj na apsorpciju svetlosti. Jedan od razloga za ovak-
vu situaciju, na danasnjem stadijumu razvoja teorije, je ne-
dovoljno korektna = analiza visih eksitonskih Green-ovih

funkcija (GF).

Zbog toga ¢e u prvoj fazi ovoga rada biti usa-
vrSena tehnika dekuplovanja vi§ih Green-ovih funkcija i to
u tom smislu Sto ¢e se u proceduri dekuplovanja striktno pri-
menjivati Wick-ova teorema, ti. sparivace se i operatori ko-
Ji deluju u istom trenutku vremena i operatori koji deluju u

razli¢itim trenutcima vremena.

Na bazi ovako usavr$ene tehnike dekuplovanja
bice izraCunate eksitonske GF-e koje na bitan nacin odredju-
ju ponalanje dielektriéne konstante i ostalih veli#ina rele-
vantnih za prelamanje i apsorpciju svetlosti. Na ovaj nacin
nelinearni opticki efekti bice ravnopravno sa eksiton-fonon

interakcijom ukljuéeni u mikroieoriju apsorpcije. OcCekuje se



da, ono 3to nije moglo da se objasni samo eksiton-fonon in-
terakcijom, bude objasnjeno kombinovanim dejstvom dva ravno-

pravna mehanizma.

U analizu struktura sa narusenom simetrijom
bice ukljuéeni nelinearni optiCki efekti i to u aproksimaci-
Ji self consistent polja. Ova aproksimacija dozvoljava da se
u teorijsku analizu ukljuce eksitonske koncentracije, $to sa
druge strane omogucava da se nadje zavisnost raspodele elek-
tromagnetne energije od deformacije strukture. Ocekuje se da
dobijeni teorijski rezultati budu osnova za sintezu takvih
struktura u kojima bi energija optickih pobudjenja bila kon-
centrisana (po zelji ili potrebi) u cdredjenom delu struktu-
re. Takodje se oiekuje, a u skladu sa rec¢enim, da ovako sin-

tetizovane strukture budu pogodne za neposrednu primenu.



I GLAVA

OPTICKA T MEHANICKA POBUDJENJA U MOLEKULARNIM KRISTALIMA I
VEZA TZMEDJU MIKROSKOPSKIH I MAKROSKOPSKIH KARAKTERISTIKA
KRISTALA

I.1. EKSITONI I POLARITONI

Pri apsorpciji fotona u kristalu, €ija je ener-
gija veca od energijskog procepa, dolazi do pobudjenja elek-
trona iz valentne zone u provodnu sa ostatkom 3upljina u va-
lTentnoj zoni. Obrazovanje stabilnih vezanih stanja ovih dve-
ju Cestica moguce je usled postojanja privlaéne kulonovske
interakcije. Ovako vezan par elektrondupljina naziva se
eksiton. Kao Sto je poznato, to je zapravo optic¢ko pobudje-
nje koje se moze kretati kroz kristal prenoseé¢i ekscitacionu
energiju, ali zbog svoje elektriéne neutralnosti ne ucestvu-

je, neposredno, u provodjenju elektriciteta.

Prve osnove teorije eksitona postavio je
Frenkel L1,2] 1931. godine, gde je eksiton razmatran kao ja-
ko vezan i gde su elektron i Supljina lokalizovani na jednom
istom molekulu (eksiton malog radijusa). U tom sluaju, oci-
to, uloga njihove interakcije sa drugim molekulima je sraz-
merno slaba, tako da pri formiranju talasne funkcije eksito-

na mogu uspesSno da se koriste talasne funkcije stanja izolo-

vanog molekula.



Razlika izmedju energije, koja se gqubi pri
formiranju eksitona i one koja ide na formiranje slobodnih
elektrona i Supljine, zapravo je njihova energija veze i
promenijiva je od kristala do kristala. U molekularnim kris-
talima ta energija moZe biti nekoliko eV, a uloga eksitona
u niima potpuno razlic¢ita od one u slucaju poluprovodnika
gde je ta energija veliCine reda stotog dela eV. Za velike
energije veze, slobodni nosioci naelektrisanja mogu se javi-
ti samo kao posledica interakcije eksitona sa primesama ili
pak pri sudaru eksitona jednih sa drugima,Sto je zapravo re-
zultat neophodnosti velike aktivacione energije za ostvarenje
procesa disocijacije eksitona na slobodan elektron i Supljinu.

U ovom radu razmotricemo Frenkelove eksitone
koji se najcesce javljaju u molekularnim kristalima [93].

Tipiéni molekularni kristali [5] Siroko su
rasprostranjeni medju organskim supstancama i formirani su
od aromatiénih molekula antracena, naftacena, pentacena, naf-
talina i benzola. Kod takvih kristala kovalentna veza unutar
molekula je jaka u poredjenju sa Van der Valsovim vezama iz-
medju molekula a jedinjenja koja obrazuju ovi kristali imaju
relativno nisku temperaturu kljuéanja i malu toplotu sublima-
cije. -+

Hemijska struktura najtipicnijih predstavnika
molekularnih kristala: antracena, benzola i naftalina data
jo& md Sle 1.1,

Za antracen je karakteristic¢no da se u njemu
eksitonska stanja javljaju u okolini dva niZa singletna pobu-
djenja molekularna stanja f, i f, (gfl ~ 26500 cm'1,

g~ 40000 cm'1). Benzol je tipican predstavnik kristala sa
2
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slabim elektronskim prelazima premda se oni ipak deSavaju u
polju kristala, a u formiranju eksitonske zone svoj udeo da-
JU dipolne interakcije. Kao i u kristalu benzola, u krista-
Tu naftalina za elektronsko pobudjenje presudne su interak-

cije bliskih suseda.

Eksitonski hamiltonijan se u op3tem slucaju,

bez nekdg detaljnijeg izvodjenja, moZe napisati na sledeci

nac¢in [4,5,6]:

(I.1.1)

gde su:
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N- predstavlja broj elementarnih ¢elija u kristalu, N> - broj
molekula u elementarnoj ¢eliji, a %J+ i EJ - operatore kre-
acije i anhilacije eksitona, zapravo, kvazi-Pauli operatore

za koje su definisane relacije:

.SJ+_+ ]
s Hat ®obitedee 3 Jﬁq oliozeh it

i produkti su Fermi operatora koji kreiraju i anihiliraju
elektrone u pobudjenom stanju Py i osnovnom stanju 0 u mole-
kulu na mestu §==t-+§5 e BO B o d0Y & U de]u TR J—

Kog Hilbertovog prostora, definisanog uslovom 21 dﬁucciﬁo b
gde je M broj pobudjenih stanja elektrona, kva21-Pau11 ope-

ratori zadovoljavaju kumutacione relacije:
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(1.1.6)

Uobicajeni model za razmatranje eksitonskih
stanja je kristal izdeljen na elemenarne celije unutar ko-
Jih je smeSten jedan i1i vide molekula koji pri pobudjivanju
kristala mogu prec¢i iz osnovnog stanja (f = 0) u jedno od
pobudjenih , kada govorimo o dvonivoskoj Semi, ili pak u F
(f = 1,2,... F) pobudjenih stanja, kada se zapravo radi o tzv.
multinivoskoj energetskoj Semi (sa "f" smo oznacili skup
kvantnih brojeva koji karakterise dato stanje molekula). Za
prostu reSetku i dvonivosku Semu eksitonski hamiltojijan ima
sledec¢i oblik:

Ue=\{f+ H;'*f;‘ H:

(T.1t)
gde*je:

Ho = NLEo+ 3 Weoo .00) ]

H A R] P +/ Xulup 4 \/7'."* ( EJ{P; R

T g AL oL

e o O
Hs = AL (fﬁﬁﬁ%;& +‘F3+Ftlﬁn J

A

(1.1.10)

H:= Fam B EEP:

N

(I.1.19)



Energija pobudjenja izolovanog molekuia je:

A::Eg_Eo_'.\y/(\‘g:go'/ T—"r /(44, OO)J‘\/ O()J«‘f'] (I.]-]Z)

a matri¢éni elementi operatora dipol-dipolne interakcije dati

su kao:

Tam =4 [ Vaa (24, go)+\/m(£o 19Y1= 51 Vam (33, 09) +Vam (03, 99))

Fam=7 [Vam §9,22) +Vaia (00,000 - Vi (49,000 - Va (00,99)]

(1.1.13)

N - je sada broj molekula u kristalu, dok su P¥ i P Pauli

operatori koji zadovoljavaju komutacione relacije:

-

[Pﬁ_, :-TL] . (L’ZPIXU-)(BJJL

2
[PMP,J 0 3 R=0 (1.1.14)
Za molekularni kristal tipa antracena vrednosti

parametara posmatranog sistema su:

-‘L\O -
We = 10 4

0o

XI=Y|=~1007, 5 o~ 107° w
(1.1.15)
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Kao Sto je poznato, osim $to za Pauli opera-
tore nije razvijena odgovarajuca statistika, ni komutacione
relacije za njih nisu invarijantne u odnosu na uobicajenu
transformaciju prostorne re3etke - reciprocna reSetka, Sto
onemogucava uzimanje u obzir translacione simetrije krista-
Ta. Zbog moguénosti ispitivanja kolektivnih osobina, odnosno
da bi se mogli opisati nelinearni i anharmonijski efekti op-
tickih pobudjenja, kao posledica interakcije elementarnih po-
budjenja; nadjena je adekvatna metoda [7] sa egzaktnom Boze
reprezentacijom Pauli operatora preko beskonaénih bozon-

skih redova.

Ukoliko je interakcija medju molekulima sla-
ba moZe se koristiti tzv. Heitler-Londonova aproksimativna
metoda i ima smisla za najniza pobudjena stanja ¢itavog ni-
za molekularnih kristala kod kojih se spektar najnizin pobu-
djenih stanja gotovo ne razlikuje od odgovarajucih spektara

molekula u gasovitom i teénom stanju.

Eksitonski hamiltonijan u Heitler-Londonovoj
aproksimaciji (posle prelaska na Boze-operatore) moZe da se
napiSe u obliku:

He = Ha + Hy + Hy

(I.1.16)
gde su:

o el o
Ha=A Babs = A (Br o Babm
Al

2l
<
il
N b

< + 155 W
2., >/\|"7.,'TL Brﬁ E)hl +7 / )<f1u O Ds
R

F
i
£

(1.1:17)
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Treba ipak re¢i da su eksitoni samo idealizo-
vana slika optickih pobudjenja u molekularnim kristalima,
a da realnoj slici zapravo odgovaraju polaritoni. Razlog je
Sto pri definisanju eksitona nije uzeta u obzir retardovana
interakcija naelektrisanja kristala i elektromagnetnog polja
koje stvara eksitone [8] ili tacnije, nije uzeta u obzir
interakcija ve¢ stvorenih eksitona sa vakuumskim fotonima

kojima se kristal osvetljava.

Uvodjenje polaritona u nasa razmatranja po-
viacilo bi za sobom najpre formiranje hamiltonijana gore po-

menute interakcije i to na slede¢i moguéi nacin:

a. U prvom koraku trebalo bi umesto uobicaje-
nog operatora elektronskog impulsa P i odgovarajuée mu kine-
ticke energije, ukljucene u eksitonsku karakteristiku A,
uzeti izraz za impuls elektrona u elektromagnetnom polju
=¥ e = 2 C o .o
m="P - & A (A je vektorski potencijal elektromagnetnog po-

1ja u+kom se kristal nalazi). Kineticka energija sada iz-

22
. P a T e P : N @ s
nosi ?ﬁ; - ﬁgt PA + EB_EZ A~, gde je prvi ¢lan ukljucéen u
e

eksitonski hamiltonijan, a preostala dva ¢lana predstavlja-

ju retardovanu interakciju elektrona sa elektromagnetnim po-

1jem.
-3
b. Operator vektorskog potencijala A razlaze
+
se po fotonskim operatorima azj+azj po formuli:

-

k. N I IW%C. & 1R R
Aﬂl ’{,3 \/ %0k &\?é @ (Oulé + OJ_;(éA>

" xS (I.1.18)
gde je ]fj - polarizacioni vektor fotona. Istovremeno opera-

=

-
tor elektronskog impulsa P, kao jednoCestiéni operator, pred-



12.
. . ; > + .
stavlja linearnu kombinaciju operatora P i P, odnosno
- \ = n ron +
P = <0Ipl ?)D-L 21 210> Pr.
-’ .
€. O¢igledno je da navedene izraze za P» i
- — & = -2
A* treba uvrstiti u interakciju - & UGIAM o 1 AWL;
e G | f‘UeC,
pri cemu se posle zamena Pauli operatora iz 3» Boze opera-
12, N
torima ( P&‘*’EML~'—*41_EM : )1 sumiranja po svim n dobija

sledec¢i rezultat za ham11ton13an interakcije izmedju eksito-

na i vakuumskih fotona:

lemi :EZj—TZB'( E)R(lxé)+ CLﬁiEBK E)KCL §5'+CL ESK)+'

+ - Tk RS e PRSP won Possn
Z;%; qué)(éi(Lﬁé}CLﬁé QJﬁé(l-ﬁa e Cl-QBCIKA;)

(1.1.19)
Totalni hamiltonijan sistema:

{ ‘ 1 1
l'l ’ Tl@ 3 H_g > “ \‘,‘J+ (I]ZO)
dobija se kada se izrazu (I.1.19) dodaju harmonijski eksiton-

ski hamiltonijan uzet u harmonijskoj aproksimaciji:
he 4 Ee (K) E)K B
K

i hamiltonijan polja vakuumskih fotona:

(I.1.21)

Hy= / v’LCKOJKéQ,d (1.1.22)
2y

Hamiltonijan (I.1.20) predstavlja bilinearnu
formu po eksitonskim operatorima B i fotonskim operatorima a,

koja se U-vV transformacijama Bogoliubova-Tiablikova:

E):UBS +\\/’e>§+ 5 Q=Ua6+\/a,3+

2 €I.1:23)

U =Wl oy® wg
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moZe svesti na dijagonalnu formu po novim Boze operatorima ¢

slede¢eg oblika:

\ = G ) - ?*
Ay = Eo+ 2 (Dg Ry Sg(i De(i) (1.1.24)
z 0
Energije bg=;;mogu se odrediti iz sekular-
ne jednacCine sistema [9]:
L T
[{;gii)—W; 1 Usk *‘41_1Eé( d@ﬁ e V;?R>=()
&=t |
B . Y @
[Eu%+oJV&;-4;T%(um+an)O
&=L
(1.1.25)
( \ &,
\f%CK’" / T}\(Uax -V, V>+‘ch ax+J %)=0
Y?LCK';i;/QﬁiQ o w;}fkjkf—v/t;;)4'Pﬁ;é(k)i% +\fai )=0

Upravo ove elementarne ekscitacije kreirane
operatorima "Z ) sa energijama 533’73 (dobijene kao
reSenja sistema (I.1.25)) su polaritoni, odnosno realno pos-
tojece apticke ekscitacije sistema. U zakon disperzije polari-
tona Ga ukljuceni su svi realno postojec¢i efekti i kulonovs-
ka interakcija elektrona i retardovana interakcija elektrona

sa prisutnim elektromagnetnim poljem.

Na sl1. 1.2 graficki su predstavljeni zakoni
disperzije polaritona, eksitona i vakuumskih fotona u sluca-
Ju kada eksitoni interaguju samo sa jednom od dve postojece

grane vakuumskih fotona.
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b &08s,Ee, ki

S1lika 3.2.

OCigledno, eksitonska i fotonska energija ima-
Ju jednu tacku presecanja i kada se sistem optickih pobudje-
nja tretira metodama teorije perturbacija, gde se za hamil-
tonijan nulte aproksimacije uzima samo He+Hf’ dolazi do fi-
zicki neobjasnjivih singulariteta. Ukoliko se pak predje na
polaritone sa hamiltonijanom nulte aproksimacije Hw, ovi sin-
gulariteti se ne javljaju u racunu budu¢i da se dve polari-

tonske grane ne presecaju ni u jednoj tacki.
I.2. FONONI I INTERAKCIJA SA EKSITONIMA

Kada govorimo o fononima, nije re¢ o pobudje-
njima individualnih atoma, nego o kvantima oscilovanja ce-
log kristala, odnosno o stacionarnim pobudjenim stanjima kris-

tala, raspodeljenim po ¢itavom kristalu,okarakterisanim talas-
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- -
nim vektorom k, kvaziimpulsom h% i energijom HwW . Na
taj nacin jedan atom pri svom oscilovanju cseéa uticaj okol-
nih atoma, a i sam utice na njihovo oscilovanje i1i drugim
recima, svaki kvant oscilovanja u kristalu odraZava citav

kolektiv atoma i sila koje izmedju njih deluju.

Potencijalna energija kristala na apsolutnoj
nuli, kada su atomi prosto "zamrznuti" u svojim ravnoteZnim

polozajima, moZe se napisati na slede¢i nacin [10]:

LS =
Vd=“z > V- (1.2.9)
AL L

gde je V(n-m) energija interakcije izmedju atoma u évorovi-

ma B i M. Kada temperatura raste, atomi po&inju da osciluju

Sto menja izraz za interakciju u smislu:

VA (=) + LU - Uai,en] (r.2,2)
_) _’ * - . -
U(n,t) - predstavlja veli¢inu pomeraja atoma iz ravnoteZnog
poloZzaja. Pri dovoljno niskim temperaturama, kada su ti po-
meraji mali, funkcija (1.2.2) se moZe razviti u red na sle-

dec¢i nacin:

ST Jem
[E)M i‘a( JD \ 7,.:4fj' LLﬂULU’n“#wJ

- \.

‘
£l

At fuoL/o

o, b E(K,Y,E) (1.2.3)
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Zbog Kratkoce pisanja izostavljamo vremensku zavisnost vek-
-

tora U.

Oscilatorni hamiltonijan sistema dobija se,
nakon sumiranja po svim Cvorovima treceg &lana u izrazu
(I.2.3), dodavanja kineticke energije zbog oscilovanja atoma,

uz uslov stabilnosti kristala, u obliku:

L ; ~ - —‘ T 1) - 11 - 7
L+ 4 f ()d,/{, (lTrw.)UL(u)-Ud(rIL‘)JL-',,;f..fJ.)- Us () |

L AL oL

P*'>
-
N

g M

= _ay=[ Vi~ 1 =
C;OLF,(M—ML): Q (A~r), D-is 4 Urars ,Ueiny =

(I.2.4)

Izraz za potencijalnu energiju u relaciji
(I.2.4) moZe se napisati u aproksimaciji najblizih suseda,
s obzirom na Cinjenicu da sile koje deluju izmedju atoma, za
veCinu sluCajeva brzo opadaju sa porastom rastojanja izmedju

atoma. Uz ovu aproksimaciju, hamiltonijan sistema je:

‘T_r
H:/_"z (i) * 2 C(; LU ey -Ua=3alL UL iy -Uslii=30 |

- o ﬂxO(;v
(1.2.5)
-

>
A - povezuje atome na mestu n sa njegovim najbliZzim susedima.

Dinamicko ponaSanje posmatranog sistema veza-

nih oscilatora regulisano je drugim Newton-ovim zakonom:

MU, @@ = B () (1.2.6)
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Imajucéi u vidu simetricnost koeficijenata CGB, nakon di-
ferenciranja potencijalne energije po komponentama pomeraja,
dobijamo izraz za komponentu sile koja deluje na atom u

5 -
cvoru n:

e o Lo ~ .
H P t - ., A% > | | - =N . = = i 17 { -
|/ \,,L’*»'-/ = (L) = :74'_’_ 'uol/b[ 'va("lf“)\) -J/,_ (-3 = £ Up ()
AR
ReSenja ovog sistema jednaCina traZe se u obliku ravnih ta-

lasa:

UOL, Ty A&(R) eiiﬁ-iﬁbm
(1.2.7)

-
te za komponente amplituda Aa(k) imamo sistem algebarskih

jednacina:

(I.2.8)
C X el
y . I o 2 W ;
J:)/iﬁ_.‘/_/)f; > vng)— M;,\/“f:"l ¥ —2—
X
koji daje tri pozitivna reSenja za dozvoljene frekvencije

-

w(k) (determinanta sistema mora biti ravna nuli).

U slucaju proste kubne strukture i malih ta-

lasnih vektora, funkcija f(z) dobija oblik:

K=Kl

5
M - je masa atoma.

Ukoliko su koeficijenti torzije CaB (a#B)

zanemarljivo mali u odnosu na koeficijente istezanja Caa’
-
za frekvencije w(k) imamo tri reSenja:

C :
W, (K) = Vy K > W= Qs \/ %1&
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gde su, kao Sto je poznato Vi brzine razliC¢itih komponen-
ti zvucnih talasa u kristalu. Za male vrednosti talasnog vek-
tora ovi talasi imaju linearan zakon disperzije:

L o e

i

a odgovarajuc¢i mu kvantni mehanickih pobudjenja nazivaju se

akustickim fononima.

Kada je u pitanju kristal sloZene strukture,
cdnosno, u slucaju da elementarna c¢éelija kristala sadrZi o
molekula, za dozvoljene frekvencije imamo 3c reSenja, od ko-
Jih tri uvek teZe nuli pri k - 0 (akusticki fononi), a za
3o-3 vazi da je lim w(k) # 0 i govorimo o optickim fononima.
Za pobudj;vanje g;?h poslednjih potreban je neki prag ener-
gije.

Da bi se hamiltonijan sistema vezanih oscila-

tora sveo na hamiltonijan nezavisnih oscilatora, potrebno

- -
je razviti pomeranja U(n,t) po ravnim talasima tipa (I1.2.7) [11]:

E) i_bj(z) - su Boze operatori koji kreiraju, odnosno
anihiliraju fonone sa energijama jiéé(i)sa 7j(ﬁ) polariza-

cioni fononski vektori j-te fononske grane.

Hamiltonijan (I.2.5) sada postaje:

W= D 2 Thdw
L

M (V' Q)J:-’v()/po ‘V (1.2.]0)



19,

a za hamiltonijan celoga sistema suma hamiltonijana neza-

visnih oscilatora je:

A M -
Hx = L Wi (%) + 7 J Fuu (k) (1.2.11)
Diferenciranjem ukupne energije po broju fonona dobijaju se
energije fonona:

oH <

o TN
03 = e R ROV 1.2.12
(OxR) Y R (R . ( )

Analize Cistog eksitonskog sistema mogu se

uopsStiti uvodjenjem fononskog podsistema i interakcije iz-

medju eksitona i fonona [12].

Ukoliko je rezonansna interakcija bitnija od
promene Van-der-Valsove interakcije, odnosno, ako je u pita-
nju tzv. "tvrda" reSetka kristala, onda se u kristalu obrazu-
ju eksitonska stanja bez lokalne deformacije kristala. U
tom slucaju interakcija eksitona sa oscilovanjima molekula u
kristalu svodi se na kreaciju i anihilaciju fonona. Ovu po-
Javu nazivamo slabom vezom eksitona sa fononima i u interak-
ciji eksitona i fonona glavnu ulogu imaju jednofononski pro-

cesi.

Ako su pak u pitanju tzv. "meke reSetke" mogu-
¢a su e;ektronska pobudjenja kristala (pojava eksitonskih
stanja) koja prati deformacija celokupne reSetke, uz ouva-
nje njene translacione invarijantnosti i tada govorimo o ja-
koj vezi eksitona sa fononima. Uporedo sa jednofononskim pro-

cesima sada bitnu ulogu imaju i visefononski.

Pri slaboj rezonansnoj interakciji i lakoj

deformaciji kristala, uporedo sa pobudjenjem molekula deSava
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se lokalna deformacija kristalne reietke i to odgovara slu-
caju jake veze elektronskog pobudjenja sa oscilovanjima re-

Setke.

U realnim uslovima deSavaju se, zapravo, neke
medjusituacije, a karakter same eksiton-fonon veze zavisi
dosta i od temperature kristala. Po pravilu, povecanje tempe-

rature povlaci za sobom povecanje jacine veze.

Do hamiltonijana eksiton-fonon interakcije,
prema postojecoj literaturi, dolazi se tako $to se predpostav-
l1ja da évorovi vresSetke ﬁ, pri povisenoj temperaturi, dobija-
jJu malu oscilatornu popravku ﬁ;, da bi se u narednom koraku
razvili u red, po ovim malim popravkama, matricni elementi

interakcije izmedju &vorova.

Za slucaj "zamrznutog" harmonijskog eksiton-
skog hamiltonijana, u kome su zanemareni efekti neodra-

nja eksitona, imamo:

; o NN ~+ 7
Hee= A > BabBa + /. Auis Ds Da (1.2.13)
l il Aik

Kada je, zbog nekog razloga, prisutno oscilo-

=

vanje molekula, tj. kada postoje odgovarajuc¢i molekulski po-
- -
meraji q;, i Ua:

-

ﬂf—*lﬁ+%a - i *’1+U@“2JM

+

X L = )/ = L —‘/('ﬁ -+ U - Ui (1.2.15)

nakon Fourie transformacije tipa:
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.,\+ ) i ?\; ; -\)'J‘..: JTQ
""- 1 L

B P

(1.2.16)

hamiltonijan (I.2.13) c¢e dobiti popravku koja zavisi od po-
meraja molekula i predstavlja trazeni hamiltonijan eksiton-

-fonon interakcije.

U slucaju linearne aproksimacije po pomeraji-
ma i prelaskom u impulsni prostor u kome se pomeraj tran-

sformiSe na poznati nacin:

Dlﬁ. =Z( ?P"\)P(;\Q> D { \ O* i;’d)?q'fl (1.2.17)

(M - je masa molekula, ij - fononska frekvencija za j-tu

granu), dolazi se do sledeceq rezultata:

Hn &\n.o t ;lr,clg (1.2.18)

gde je:

Hm’;éﬁ_([;+X&)k3;tm (1.2.19)
3

hamiltonijan "zamrznutog" sistema i:

5 e "
\ | % \ p a3 Tt r rn "o
- . — S /y. - N =< b oy . o™
H%? V]i/// \ /"53 i[V K ‘fﬂfdzw:;pV}px'%ﬁfky‘
K3

hamiltonijan eksiton-fonon interakcije.
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Pokazalo se da je konstanta eksiton-fonon
interakcije u ovom hamiltonijanu nedovoljno velika - da bi
se objasnile eksperimentalne c¢injenice: anomalno veliko &i-
renje eksitonskih linija, Urbahovo pravilo itd. Ovi pro-
blemi mogu se resiti ako se predpostavi da, usled fononskih
pomeraja, nastupa lokalna deformacija elektromagnetnog po-

1ja [13-16]. To znac¢i sledece:

-
~o - s

— { - - -~ o o N - s =
Hm § \Zﬁémm+m~wpxlmu\MJu)Jm an

AL AL
5- P | A-3 + 1% (U2 -Oim)
-pt+Ua-Um = ji ) (1.2.21)

=

f’

Nakon ekv1va1entnog postupka kao i ranije i uz istu aproksi-

-
maciju, da je e1k<Un -Uii)

s ]+ik(Uﬁ'Uﬁ)’ dolazi se do hamil-
tonijana eksiton-fonon interakcije u aproksimaciji lokalne

deformacije polja, odnosno:

0en \[—)T e i : ':’ ) o Lad i+ ¥ XZ 4
PE-B d ¢
R '-‘- G > > ] (4,—..‘ - 35 - '/ ..; - )‘_, 7
H(K -4, /X"‘"f 4 Dwg D\ D-3i T 033/ (F.2.22)
- KoriS¢enjem ovog hamiltonijana uspe3no se mo-

ze objasniti Urbahovo pravilo i donekle, anomalno veliko &i-

renje eksitonskih Tinija.

Ako sada u razmatranje ukljucimo dinamicke
interakcije eksitonskog sistema, da bi do&li do hamiltoni-
jana eksiton-fonon interakcije, paéi €emo od eksitonskog

hamiltonijana:



gde su P i P

(1 = i T
[ > (NN ORI o T I
He = 2~ UL\ Omdd ’“/< ML ) Pn‘.l fo T
1
) Z->PRER
Zo AL Y rL Iea Teax Fpa
AL (1.2.23)

- Pauli operatori kreakcije i anihilacije eksi-

-
tona. Nakon prelaza W - n + Uﬁ; mom+ U>, izvriicemo

Fourie-transformacije [17] za 5&@.“’)&@& 5 X+ Ua-Om

i Zn'i—:?fl +Ua - Ui
(L, 2. ¥7) 6 (1.

. Ubacivanjem ovih izraza, kao i relacije

2.25), hamiltonijan eksiton-fonon interakcije

mozemo zapisati na slede¢i nalin:

< A L
Heo =S FMaa BB +S EzRRRED
n".r, / JoNraon Y T R T I R R I ST
WD 7 AL
gde su: (I.2.24)
N N D \s ;
S " 1‘ 7 ’ ! : Vo — 7/ fl ==
J 1 = by / Ny K '«{)”,) v 5 1 Sl /O-'I /"(
~ = ES L 2
va
~ TR T y.».[ F "‘1'- i ’T.’i:'L.
% 2 - =R o S /
A ~T /
oo % \i . \ N f
EK = A+ AR 3 _/UJ_’I"- = /\dih = I\ 5 v =0)
(1.2.25)
L]
15
, e 3 o G
2 \ - 12 1 . - i 1 =)
- NG oIy L_.,(} + LK ( | ]
A 2.7 (] e
Far =2 (2w ) tiZw (g + b3 )€ 5
%7 '
x ( O _ oG
\ \ /
5253 = rd
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N {‘ ./7 | I;
b = fam=Fas 5 Feaa=0
(1.2.26)
U postojecoj Titeraturi [9,12] interakcija
izmedju eksitona i fonona se smatra presudnom kada su u

pitanju procesi refrakcije i apsorpcije u molekularnim kris-
talima. Ove pojave se ipak ne smeju tretirati kao iskljuéiv
rezultat parametarskih nelinearnih efekata (eksiton-fonon
interakcije), o Cemu ée viSe reCi biti kasnije.

Treba jo$S napomenuti da je, prilikom formira-
nja hamiltonijana (1.2.24) uzeta u obzir samo interakcija

eksitona sa longitudinalnom fononskom granom.

I.3. MIKROTEORIJA DIELEKTRICNE KONSTANTE U HARMONIJSKOJ
APROKSIMACIJI

Jedan od osnovnih zadataka mikroteorije je
svakako pitanje izracunavanja tenzora dielektric¢ne konstante
ili, taénije, tenzora dielektricne permeabilnosti koji po-

vezuje elektriénu indukciju sa poljem na poznati nacin [10]:

B e B L Ty
U (R, = Capp (RS B (R,0)

O HE (K Y ED (1.3:1)
;oo .

Tenzor ~ B (k,w) predstavlja osnovnu karakte-
ristiku sredine kroz koju se prostire elektromagnetno zrace-
nje 1 suStinski zavisi od njene unutradnje dinamike i mikro-
procesa koji se u njoj deSavaju. 0d velikog je znacaja, na
koji nacin povezati tenzor dielektriine permeabilnosti sa

mikrokarakteristikama sredine kroz koju se prostire elektro-
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magnetno zracenje. Resavanje ovog problema podrazumeva uk-
ljuCivanje srednje vrednosti operatora elektromagnetnog po-
1ja i odgovarajuce kombinovanje Maxwell-ovih jednadina sa
materijalnom jednacinom, ¢ime bi se omoguc¢ilo da se u izraz
za tenzor dielektricne permeabilnosti ugrade mikrodinamika

i strukturne karakteristike sredine. Budué¢i da su operatori
elektromagnétnog polja u sredini linearni funkcionali opera-
tora kreacije i anihilacije opti€kih pobudjenja date sredi-
ne, njihove ravnoteZne srednje vrednosti su jednake nuli.
Zbog toga u obzir dolaze samo neravnoteZne srednje vrednosti,
a samim tim bitan je izbor spoljasnje perturbacije, momenat
njenog ukiju¢ivanja i jo3 neka pitanja o ta&nosti aproksi-
macije u kojoj treba racunati. Kada je materijalna sredina
molekularni kristal moguce je (na prilagodjen nac¢in), koris-

titi prilaz Dialoshinskog i Pitaievskog [18].

Kao spoljasSnja perturbacija uzima se interak-
cija elektromagnetnog polja sa spoljasnjim strujama koja za

slucaj diskretne kristalne strukture ima oblik:

—

‘. \ > o e¥i - 7
v/ (t) :—z—,> /ﬁ\,«b(u')&.’) (p (I t) (1.3.2)
. ﬁ,}_ QJ
gde su jEXt - gustine spoljasnjih struja, A - komponente

neperturbovanog operatora vektorskog potecnijala u kristalu

(u reprezentaciji interakcije).

NeravnoteZna srednja vrednost Aa(ﬁ,t) vektor-
skog potencijala moZe se na¢i u aproksimaciji linearnog od-
ziva 1 u aproksimaciji linearnoj po interakciji W, za nju

imamo sledec¢i izraz:
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o«

) S ‘_rt{'_\ (‘ y P T P
<. /_-‘\L!‘*'-JJ‘:/\ A_ .;C ‘/ d Clut i‘g(/] -“'. ,‘::;":l '_wL“,JT.
ﬂ-I -0
(1.3.3)
Fas(ﬁ-ﬁ’; t-t*) - je Green-ova funkcija elektromagnetnog

polja u kristalu oblika:

(I.3.4)
Izraz (I.3.4) predstavlja gradijentnc neinva-
rijantnu veliinu (zbog komponenti vektorskog potencijala) i
na osnovu:

I3 1.3.5)
/\m £) (e

C e

-5
>.t'\/ - C/

M

e
n
|

(n

O)'Q)

funkcija F moZe se izraziti preko komponenata elektriénog po-

1ja, tacnije preko GF-e oblika:

' > =p w4 ) - t - =
_/-LL',’ ‘(.‘\.‘L"".l.ll‘{}__qu - T :'1 <Ed( L‘_It.l‘*'l ;,, J ._,‘ Y VR ) oo 4 .'“" 7 S

= K Ea@pl Ep ity Y (1.3.6)
koja predstavlja gradijentno invarijantnu karakteristiku sis-

-1 2

tema. Nakon uzastopne primene, najpre operatora C =

na
funkciju’FaB, a zatim na dobijeni izraz operatora

-1 _3 , nakon Fourie transformacija tipa:
¢ ot?

N SN e 2 R
W A= Tgf_jdaﬁ‘&)(au);f‘ (1.3.7)
E - e

relacija za FaB se svodi na:
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i & o %
ol ( "‘}'L\,‘ = /r L

S obzirom

transformacija tipa (I.3.

<AL

kombinovanjem poslednjeg

nja vrednost <Aa(?’“)>t’

jantne funkcije AGB(?,w):

< Ao(R, !15)> [’ illC

q
.“'h//‘t = e

A \ A s
2 L)w.':, T TB‘Z ! Lo """}\,: (1.3.8)

na (I.3.9) koja nakon Fourie-

7) prelazi u

(1.3.9)

izraza sa (I.3.8) dobija se sred-

izraZena preko gradijentno invari-

&ic

ﬁ E

Bt

(1.3.10)

Ovde jos uvek ne figurisu eksplicitno mikro-

karakteristike molekularnog kristala buduc¢i da su one izra-

zene kroz eksitonske ilj

zije. To zna¢i da bi

je AGB(E,w) preko polaritonskih GF-a.

operator elektri¢nog polja u kristalu,

naredni

taCnije, poloritonske zakone disper-
korak bio izraZavanje funkci-
Kao 3to je poznato,

kao jednocestiéni ope-

rator, predstavlja linearnu kombinaciju operatora koji kre-

iraju i anihitiraju eksitone P* i p tipa:
i = r/,"'ll‘ 3 =15 -~ :‘ -~ i
E,(('J . (ST, M P L }—/(U.)‘L, (M%) d
oy
2a= {0 Eeul47=<31Ewi0) (1.3.11)
an - je lokalno polje u kristalnoj sferi, a T, - zapremina

elementarne celije.
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U harmonijskoj apreksimaciji u formuli (I.3.11)
Pauli operatori P zamenjuju se Boze operatorima B, a ovi se
na napred opisani na€in izraze preko poloritonskih operato-
ra €. Poloritonske GF-e, koje ulaze u A, racunaju se sa di-

jagomalnim poloritonskim hamiltonijanom.

Smenom (I.3.11) u (I.3.6), nakon Fourie trans-

formacija tipa (I.3.7) dobijamo:

-/\d.,r% (R>U5) = ADOL S/% [/{,(R,HS/ 4—/}:{‘.(}7‘)!‘); + \‘)(]\‘\:‘_r(_\l,- Ul "s(r‘\]lb) ]

SN G (1.3.12)

¥ i v su Fourie-likovi retardovanih, a : i v avansovanih
komutatorskih poloritonskih GF-a. Koristeci se relacijom
(I.3.12) dobijamo izraz za neravnoteZnu srednju vrednost

operatora vektorskog potencijala:

( ~ ~J px ~ ~a
‘ J ~ T
e ". n {

Z ) - S O it i1 Y VY S L) \.Z‘Lf;’:b_’_‘?_ | -~
N :L\l:l, ( ?(\_)“b/\ Zt, ’,1:)‘ C(‘i"b U A L ,’“:( Kaw) -+

l\

~ -

R L v R ok .
(LL\VuUJ/ VW) + VI, U d 4 (KW,
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NeravnoteZna srednja vrednost je zapravo rezul-

tat merenja i moZe se identifikovati

sa vrednoScu vektorskog
potencijala iz fenomenoloSkih Maxwell-ovih jednaiina, odnosno

< Ad,(z‘./‘,\l,/ = /‘_.fﬂu

% WA CR LY (1.3.14)

Aafen(f,w) odredjuje se iz Maxwell-ovih jednaZina uz pret-

postavku da su spoljadnje struje prisutne, a gustina spoljas-

njih naelektrisanja jednaka nuli. Nakon poznate procedu-
re [10], dolazimo do rezultata:

AQL (K,u)) = 4“ (Ceub(% ( “)m (%, (1.3.15)

gde je

- C. 2 Q._ UI)r e K
Uatps (K,u0J = K5 O K Kp ~ e Oae(k,m) (I.3.16)

U poslednjoj fazi povezuije se tenzor dielek-

tricne permeabilnosti sa Green-ovim funkcijama poloritonskog

sistema (longitudinalni polaritoni - II) i imamo

-4 n. A a (o e ‘
€™ i) r i o> o ( H/ N4
(uw ==t A Chpy =, —=="% o | V'D; * Kou)t
ofp s wy’ LJJ* 47 /M

+'J(i;uid +‘V(?Ju}}Jj (1.3.17)
Pri zanemarivanju prostorne disperzije (I 0
u izotropnoj aproksimaciji:

6 c — C . \-’
oLt (0,1)) = Geo,u)) Oy

(1.3.18)
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iz formule (I.3.17) dobijamo da je

(Wl R \'Zp_; . - -

[l o -, \ / -~ 4 ~ g —~
N 7, — M.’.‘ (o r’,l,jm W)+ _old)+ ‘)g('h) *"\A)o(th)]
Sy % ’ V \

)(‘J ) . LR
Ao lu)): 'f)Lh”JJ:, (I.3.19)

Nakon naloZenja GF-a uz pomo¢ harmonijskog

polaritonskog hamiltonijana

zanemarivanja prostorne disperzije i koriicenja izotropne
aproksimacije (I1.3.18), za dielektricnu konstantu se dobi-

ja izraz:

T R L Y
N TR I ugg(o)
C oo\ N /
Ewy MNE, LT -2

Q-0 -~
S ol

c ]

N (De

W =3~ (1.3.20)

1.4, MIKROTEORIJA DIELEKTRIENE KONSTANTE SA URACUNAVANJEM
EKSITON-FONON INTERAKCIJE

Ovde ¢e ukratko biti izloZena teorija dielek-
tri¢ne konstante na bazi mehanizma eksiton-fonom interakci-
je [14]. Eksitonski hamiltonijan bice koriicen u harmonij-

skoj formi:

=
0

I
-
(@
gt
P
=2}

" > Xam BB (1.4.1)

-~ .
L L

2%
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Fononski hamiltonijan ima oblik:

é Wz =VIRI=VK  (1.4.2)

pri Cemu je v - brzina longitudinalnih zvuénih talasa u kris-
talu, dok su u hamiltonijan eksiton-fonon interakcije uklju-

¢eni efekti Tokalne deformacije elektromagnetnog polja putem

prelaza:
R o ~ % & + -
prt I A )il Cf‘" . Z Aélﬁl’l}. Bl\‘l E)ﬁl
. AL AL
- Pt e
- - - s B - 2
-——-Z _Abn‘uu.-:;w*dm Da O (1.4.3)
£, i
tako da je njegova aproksimativna forma:
2 L. -
s e T -1 ]8 %5 P (1.4.4)
T NPeZ - 2 Bpgey 4 o Ve
3

Retardovana eksitonska GF-a moZe se nacéi ko-
riscenjem totalnog hamiltonijana sistema H = He+Hp+Hep i ona
se, pri zanemarivanju prostorne disperzije moZe napisati u

obliku:

.
I

:ﬂA"' M‘ﬁ .,' g:K?)T (1.45)
Nadjen izraz za Green-ovu funkciju koriicen

je sa ciljem da se objasni Urbach-ovo pravilo [14]. Kao §to
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je poznato ovo empirijsko pravilo tvrdi da koeficijent apsor-

pcije ima gausijansku formu:

Riud=H €7 P s

agde je parametar o blizak jedinici i relativno slabo zavisi

od temperature.

Sa ciljem da se dobije koeficijent apsorpci-
je, a povezano s tim i imaginarni deo dielektricne konstante,
formula (I.4.5) u oblasti daleko od rezonancije (A>> w) mo-

Ze se napisati u obliku:

A N . X A N
KBe !B 5= 7r L 53— + aoaseart 00

odakle je nadjeno:

He & B 1Bz s =~
(1.4.7)

MoZe se uzeti, aproksimativno, da je avanso-
vana Green-ova funkcija pribliZino ravna nuli, pa je imagi-

narni deo dielektriéne konstante dat sa:

1901 Re & Br 1E7 s (1.4.8)
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Uzimajuéi da je Reca ~ 1, za koeficijent ap-

sorpcije je dobijen izraz:

o e T ‘Va‘h / /7 e b —
d)(‘r‘ N l-‘u‘;“'lg‘. —am T 2. %/ = ) (I.4.9)

gde je

‘
A l\f‘ '\Jf
‘;-&J

-22 -1

Za vrednosti M = 1u g, vV = 3x105 cm s i

A = 5x10—12erg, dobijeni izraz (I.4.9) stvarno i odgovara

Urbach-ovom pravilu buduéi da je prema formuli (1.4.10) do-

bijeno za o ~» 0,9.
I.5. TENZOR NELINEARNE POLARIZACIJE

Osnovne karakteristike u optici kristala su

komponente tenzora dielektriéne permeabilnosti:

p=3 = =

= o
A

Q_l

D fe T Ddfe TS 5 dyfo= XsYs & (1.5.1)

- -
koji po definiciji povezuje vektore E i D u linearnoj elek-

trodinamici na sledecé¢i nacin:

Dy =Gusbp (1.5.2)

gde ponovljeni indeks oznaCava sumiranje.

Za jaka elektriéna polja je jasno da se ma-
terijalna jednac¢ina sredine (I.5.2) ne moZe koristiti u ovoj,
linearnoj aproksimaciji. U jakim Taserskim poljima se, u

izvesnim situacijama iz racuna ne smeju ispustiti ¢lanovi
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proporcionalni kvadratima i kubovima polja pa je neophodno

koristiti nelinearnu materijalnu jednaéinu oblika:

~ - ~ c o= o — —

- n
— e - L AL b A 1 - }
D F o v inn EuFs #Guppd En bk
o e o reh [S ¢ ’3 =48 ok ~'_: & % C

e

Osim tenzora dielektriine permeatilnosti TbB’ u ovom raz-
voju figuridu, respektivno, tenzor nelinearne polarizacije

treceg rangaF' [19] i tenzor nelinearne polarizacije Cet-

:GB.{
vrtog ranga , aByS [20]. Kao i tenzor dielektricne perme-
abilnosti (drugog ranga) i tenzori nelinearne polarizacije
mogu da se racunaju sa ili bez uracunavanja prostorne dis-
perzije s tim Sto su ovi proracuni i procene daleko slozZe-

niji.
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IT GLAVA

APSORPCIONI 1 REFRAKCIONI PROCESI U MOLEKULARNIM KRISTALIMA

IT.1. UTICAJ NELINEARNIH OPTICKIH EFEKATA NA APSORPCIONE
I REFRAKCIONE KARAKTERISTIKE

Da bi ispitali uticaj nelinearnih optickih
efekata na apsorpcione i refrakcione karakteristike u mole-
kularnim kristalima, koristicemo izraz za dielektri&nu kon-

stantu sistema koji glasi:

~

i S E o [ < = s e - <
T 1 —q- i b oi‘.L\'JTxo(US)*"TC L))+ '7‘,’)551__";_] (I1.1.1)
\)"15/\ "

~

Funkcije I, F, ¢ i ¢ su komutatorske paulion-
ske GF-e za eksitonski sistem u kome su prisutni efekti ne-
odrZanja eksitona, Eo—je jac¢ina lokalnog elektri¢nog polja
u elementarnoj ¢eliji kristala zapremine 7t,.Detaljna analiza
same procedure izracdunavanja GF-a i F, ¢ i ; data je u

matematiCkom dodatku, a njihovo izradunavanje je neophodno

da bismo dobili velicinu & |

Kao Sto smo rekli, u eksitonskom sistemu pri-
sutni su efekti neodrzanja [8] i njegov hamiltonijan moze-

mo pisati u sledec¢em obliku:
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T i ah - "ﬁ_ i
2 Fum B P Bibx (11.1.2)
._‘L.."l

Treba napomenuti da se radi o najjednostavni-
jem sluc¢aju (prosta reSetka i dvonivoska eksitonska Sema) u
kome su operatori kreacije i anihilacije eksitona Pauli ope-
ratori. sa Zeljom da se dobiju koliko-toiiko traktabilni re-

zultati.

U racunu se startuje od pseudokauzalnih pauli-
onskih GF-a vy, 7, © i 3, budué¢i da one dopuStaju primenu
Wick-ove teoreme, pa tek po3to se dobiju jednacCine za ove
funkcije, treba izvr$iti prelaz na odgovarajuce komutator-

ske GF-e.
Za pseudokauzalne GF-e v, ?, © i 5 [17] do-

bijamo sledec¢i sistem jednacina (vidi matematicki prilog):

O(%) 'irfg / /__\ Pt Z /‘:l".'v“’l'l:.’,'lA_‘_é’_U, Freiey

-~ - 2
_j’l 0l L ) 1
\ — - )
dt S - :
~ \ r + ( ’\‘; --/-J
- 9 - - v \ LY F/ N \ I ‘u_/
_L) /\g'u N\ TFE) F) W) M 4 —
—.‘ L&
N
o / P AR s T % 3 :
=2 \fj-‘" N TaE) MR 2 22 +
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Vise paulinske GF-e, koje figurisu u ovom sis-

temu jednacina, dekuplovacéemo prelaskom na vise bozonske

GF-e koristec¢i aproksimacije P =~ B-B*BB. i pY w B*-¥8"8 .
pri Cemu Ce ovako dobijene bzonske funkcije biti izracuna-

te primenom Wick-ove teoreme.

Ukoliko zanemarimo kvadrate koncentracija

izrazi za viSe paulinske GF-e se mogu napisati u obliku:

< P;(?f) Pf(.b)';ﬁl ) E’ >\(W) <R B>g\u%(t> +< B:g B> /Qizrﬁ\)ﬁ-

(\A)}

<B Baols g(b)—Z%ﬁ&w?%(ﬂ%f‘ngfi‘—

-28 wligiagag e Zhage s o)

y 3 f [t s N\ 0T 05N\
& BrwbPaciBe |BEmD =(B®

1 ]

Y Dr 3 Iue) A PN | IR Gt o Nl
« Ead ,,PH,P l~ my  =<B ’_‘)/2515 ) PP tae) T

t <E}.,,t4/0 ',+‘_ )" JIQ? T.) \ul i
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7 DY ot D - ks <A o A~
L PR Ro> =B B> 00+ (Brba>Jagt) -
£ =2 ' P 1¢ 1 6 <
“ T Carvagt) : :)3;3;u>253~-_,,~
- : ~ . N i
v < 1 p s ) ! ) 4 &
L J«ﬁﬁ':,'u~ﬁ‘:tJ*Diaiz)"1fL§¥ft;fruw'ﬂf'laﬁ‘z:
Lo\ Are < \/ <
LA ~
gde su g, g, Z i 7 odgovarajuce pseudokauzalne bozonske
GF-e (retardovane i avansovane).
Ako ove izraze uvrstimo u sistem jednacina
(II.1.3) i u tako dobijenom sistemu izvr$imo transformaci-
Jju tipa: .
Yoty L5 @R EB T ooy, <
Yietty==- > €& \ Lo 10
- &3 _\("' 7 =)
“ )
onda se na osnovu veza izmedju pseudokauzalnih i komutator-
skih paulionskih GF-a (iz matematickog priloga) dobija sle-
dec¢i sistem jednacina za komutatorske paulionske GF-e:
< B, I ! ’[_JT 'n\ s .‘\
0b s (R, 00 T3 (09) * oy (R 050 Py +olig (R, (2= o (i A A
i

| 1 f - < |
d?ﬁ“ﬂ&n&m&*Uafﬂfw?iﬁ\)+daﬂﬁﬂ)’TVAFfﬁr<R EQ/VOL
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gde je:
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U formuli (II.1.6) je
Uk é;%_ AR+ Rz ~ Zb» :’L:Jﬂ§*-if]§] (I1.1.7)
/ ‘:/ii CE Va4 % YN (3 - Zi-g fﬁé ¥ (I1.1.8)
gde su: .
Ng=<Bats> 5 Ma=<B3B=<Bsbe
dok se podinteqralni izrazi, ko i funkcije g, E, i 7

(koje se mnoze sa U i V velic¢inama) moraju izraziti preko
komutatorskih bozonskih funkcija Green-a. Zbog glomaznosti,
ove izraze necemo navoditi eksplicitno premda je nacin nji-

hovog dobijanja zapravo trivijalan.

~

OCigledno, irazi za I', F, $ 1 ¢ (Cije nalaze-
nje sledi iz sistema jednacina (IT1.1.4)), predstavijaju veo-
ma sloZene matematicke konstrukcije. Da bi se nas3lo kvali-
tativno ponaSanje dielektriéne konstante i procena njenog
ponasanja, moguée je uprostiti sistem jednadina (IT.1.4) uvo-
djenjem niza aproksimacija. Zbog ukljuéenja kinematickih ni-
voa funkcije I, F, d i ; imaju pored imaginarnih i realne
delove, izrazene preko koeficijenta Bs(z,w), (s = 1;2,;3,4),
Buduc¢i da realni delovi GF-a uslovljavaju pojavu kompleksnog
indeksa prelamanja (zbog njihovog prisustva indeks apsorpci-
je'EAE,w) je razli¢it od nule) [9,12], njih €emo racunati u
visoj aproksimaciji nego imaginarne delove. To znaii da €Eemo
u realnim delovima uzeti samo vodece ¢lanove, zanemarujuci

popravke koje su po redu veli¢ine vece od imaginarnih delova.



45,

U imaginarnim pak delovima takodje cemo uzeti samo vodece
Clanove. OCigledno, aproksimacije nece biti sasvim konzisten-
tne (ponasanje imaginarnih delova GF-a bice procenjeno grub-
1je nego ponasanje realnih im delova), ali €e nam omogquciti
dobijanje dovoljno realne slike ponasanja indeksa prelama-
nja i indeksa apsorpcije.

-
U skladu sa ovim, koeficijente ass,(k,w)

(sys” = 1,2,3,4) izracunacemo koristeci aproksimacije:

H CREB O™, (RTRI>=<{PRR>~(

Lla—=Cixg o __\IA (¥1.1.9)

-
U isto vreme u koeficijentima Bs(k,w), (s = 1,2,3,4) zane-
maricemo ¢lanove proporcionalne UI i VE, kao i prostornu

e
disperziju tj. uzecemo da je k = 0.

Nakon ukazanih aproksimacija, sistem jednaci-
na (II.1.4) raspada se na dva para jednacina, gde u prvom

paru figuriSu funkcije Fo(m) i ¢ (w), a u drugom Fo(w) i

0
4,(w). Imajuci u vidu Einjenicu da je Fole) = T (=) i

~

Eo(m) = 9,(w) = ¢ (-0), dovoljno je resiti prvi par jednaci-
na pa da se nadju i resenja drugog para. lzrazi za prvi

par jedngéina, uz <PE PE> ~1 9 <P% Pf»> ~ Mk su:

G

C - . y C n "
.’ ’ : Y‘ S . ) fel) f',\ - { / N\
w=-Lla Yt i) = 2\ Lyn Ry = - s A D10
ya
( ¥, ¢S € q F* LT &
AL\O{’Q“,[),’ 7 | UJ+(.//_1 ’t%l_l\): P K "‘/’Vl JRION
L1
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gde je:
'5'0&-4~?,‘—{f£‘ =i w 343
pro)=—pr , UxG-g, —Lheg3) ) du x
P [?3&'(-1;51"..25 (}5 CM -3, ('8 5+ 3‘(_(131,/)0 JS 5 3, (u'.)b] +
’ %a‘ 31\‘0 >29( ba)%&@u] -Qy,s‘ 9, L\ ﬁlﬁ fib 4
¢ [2@(» uSonuS@?)g.-gz((Bs) +g§, 9 %ng.uﬁog,g‘-gz(é;w
= gé.('éx((bfgggt(‘_usi)@’z( 2)]}
(I1.1.11)
i
/52"'3:'@./:—%7{ Z {, / ‘Q]‘X'z;’sa-gi . »QZ';{:?,- cg.z)j duf)i ’J J\’E e

‘ L'(;g‘ Siyk a R ,A)Q;, 5,y + %atc udo) ng(ﬁzﬁegl-glw%)*

,\De

i 8 (US_"D %g"-us,) ?ng(usz)] + Q\/Bé( 3‘2,; dJuSlcl,uSZ *

f\

% d ;} ) 31 Q(JSJ DJ*,(-LL ;)%ﬁz(féz)%é'rﬁa(u-gs)'*

e )| ,3 ~(1811%3,<513]}

(I1.1.12)
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Da bi dalJe pojednostavili sistem jednacina

uzecemo da je (iq. _ﬁbﬁ%ﬁ_ WJJ) (Hhx >> 0 ) za sve
temperature na kojima kristal, kao takav, moZe da postoji.
Tada za velicine Ni i ME (vidi u matemati¢kom dodatku) do-

bijamo aproksimativne izraze:

2 o 2 - TR - —~2

‘i N V.’Z_ I ;\_,2_ \/\:Rr\ - L A}

58 '/T i,’; J : .{i 24
"Z._,g\[f//l. (13.3:13)
JK__. b(\“—o NONT AL . .

UkTjuCujuci poslednji izraz, mozemo naci aproksimativne re-
lacije za proizvode pseudokauzalnih GF-a, koje fiqurisu u

velic¢inama B1(o,w) i Bz(o,w). Ako iskoristimo veze izmedju
komutatorskih i pseudokauzalinih bozonskih GF-a (matematic-

ki prilog) i aproksimacije (II.1.13) moZemo pisati:

C | =4 ~ ~ -
dey \ ‘A ~J »4 [} < (\ I3 ) > ) Ve
; 2 Gy =2 B Ba tihs Ba g Ks (B 5 08
)3( “\"’)’ ) ") ord, W) TR Os NG M09 MUY TG 9, K
@ ‘\/ =3
J ¢ E ER € e B
Vggs Noe Wy W (i LNy B = ¥ i\ B S Z
9. =W /8 ) Ue g () g S0 07 (W DY\ 2-3 (1
S IR T 1317 —/}J\- 9. z/ Le ~° 72, uJje, ."22 121 J:JJ 31 155,

(11.1.14)
Produkti tipa L(-w) Z{w) Z(w) i g(-w) g(u) Z(w) proporcio-

nalni s cg i uzecemo da su pribliZzno jednaki nuli.

Imajuc¢i u vidu navedene pretpostavke i aprok-

simacije, ocigledno je, da je Cﬁ ~ 1 Cz

matiCki prilog), pa se funkcije G iz (II.1.14) mogu izrazi-

~ 0 (vidi mate-

ti na pribliZzan nac¢in kao:
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(11.1.15)

Za prostu kubnu strukturu se, na osnovu iz-

netog, moZe pisati:
5 o 5 \4 Il §
/Jl’ogkb'; = 4 ¥l 7 JP(_. 5 (QX 9 _ilﬁ'._j'-gl /';(

oo
N

y ée dadd S, (53,50 Gz, (8s) B33, (59

(11.1.16)

;/\'DZ(OJLLS) = [T b- yc, J{ZZ.%Q\/-’E—Q-;&; duéidub

P {351(1,813 G&;l(iéz‘) Ggs(ussj (I1.1.17)

pri Cemu je:

N y
Noyp =——— 11.1.18
A ( )

a veli¢ina Y predstavlja interakciju Yﬁﬁ izmedju dva naj-

bliza suseda.

Re3avanje integrala u formulama (II.1.16) i

(I1.1.17) dato je u matematiikom prilogu i njegovo reSenje

je:
ook TN P o a
d, Wl cbq. 03g, l‘:,OE.‘(uﬁz) g, (We) =
. g I SR N ;.17 e
T o FlrT
T b Srgs-mg -mas, B

(11.1.19)

2\ 5;)}

&y ol
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Prvi ¢lan u ovom izrazu korigovao bi imagi-
narne delove funkcija I i ¢, pa ga u skladu sa gore nave-
denim, odbacujemo. Ukoliko ovo u¢inimo,i funkcije Bl(o,w) i

BZ(O,w) izracunamo prelaze€i sa suma po 31 i 32 na inte-

grale, dobijamo:

> LA 4 4 @ N 7 N~ [ ) \
20,87 2988 )G (4 AunjL2a (8- ({ - 181 )
128 T4 () 21 Axal Q2 7/
(I1.1.20)
5 263" 3, An Qs (1) (1o _ te-u %
Jo: (0= = 7\7A yx~La (3-1) R,
12874 (0l \ \m Q@ /
(11.7.21)
U ovim izrazima oznake su sledece:
Q- J\ 5 Axx = _j{ . Axa = _2&_ ] A R= Y
w &l 4 TR 8 ARTTRS 3 ARy
. \ e s | ( 1=L‘;
1 )Ou 3 \_\/‘/‘ : % (2_].22)

gde su X, Y i Z interakcije izmedju najblizih suseda, a ve-

1i¢ina p se krecée u intervalu:

L—goég{—ﬁ.* 10

er

Fo = 27 [ Axa (11.1.23)
Van ovog intervala funkcije 31 i B2 su jednake nuli.

ReSenja sistema jednac¢ina (II.1.10) su:
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( WO+ Qo )Tl = ﬁi/‘iﬁmé_\ +{lyoL Mz -21i% [32.(0,u))]

o

ro(uﬁ)=—‘,,\, S = g
b (w+ La) (1W5-Qad
(11.1.24)
& g (W-Cad LNz -2 2at0,u0] ~Qyo 21 uco, 03
O(US)_ r’\r!‘:’ o ( 1J§ +‘(—il\j ( J\—,Cja}
(I1.1.25)

Ako se, sada, ograni¢imo na oblast koja je
bliska rezonanciji w = Q4 i1i, §to je isto, p =~ 1 (na to
nam ukazuje interval promene veliine p), onda se moZe uze-
ti da je o + Q) =~ 22,5. Koridcenjem ove aproksimacije u for-
mulama (II.1.24) i (II.1.25), vidimo da je funkcija ¢
proporcionalna malom parametru AyA i da je drugi ¢lan u
izrazu za I' proporcionalan tom istom malom parametru.

Odbacujuci ove clanove., kao male, dobijamo ;

~J

o=y Lo — T 20915 Bue=0
A = S

i nakon zamene B1(O,p) iz formule (II1.1.20)

ro(?,)= 2%'_(16[ gi,i "'5502-(%}] 5 Pey=0 (11.1.26)

pri éemd'je:
e 243Q%  M5a(l-Aw
" | Kyl

(11.1.27)

2

:&8)=(1— 129&‘1;“\ > (I1.1.28)
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Rezultat (II.1.6) iskoristicemo da po obrascu
(IT.1.1) dizraCunamo dielektri&nu konstantu sistema na sle-

dec¢i nacin:

L~ Qey #Sbees (11.1.29)
C’iJ/C)
gde je:
Lgis {4 — etk = Ee Gs
O« 1 = Q'
S =k s @3 #-,.\L/\
(11.1.30)
i
%cgr&(ﬂﬁg) (11.1.31)

Funkcija F(p) data je izrazom:

)
)

| o_1 N (‘ Cuf s
2 o= F - e ) '
| \l ZQﬁJ*A\) % = 20 Axal / > %<i
: L /
0 6 = T
~ L - "
(4 9= ¢ /4 8et ¥ ;
— + | a2 —— o ) « ON
- - N - ~ 2 4 =
I 2 Q" [ Axal / ! 2@ dge] 4 > 277

(IT.1.32)
pri Cemu se, kao 3to je ve¢ receno, p krece u intervalu
2
T-py sp.x M40, a o = 20%|agn].

Van naznaenog intervala funkcija F(o) Je

ravna nuli i tada je:

1
Q(gD

e
Eror = (11.1.33)
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Iz veli¢ine navedenog intervala za p vidi
se da je Sirina apsorpcione zone jednaka 2p0, ili izraZeno

preko frekvencije:
OuSi= 4 Q% .0, (I1.1.34)

Kao 5to se vidi Sirina apsorpcione zone proporcionalna je

$irini eksitonske zone [q,].

e

Izvan oblastidw, indeks apsorpcije

je ravan nuli, dok je indeks prelamanja dat izrazom:

Oégéi—go 2 i+go-‘-— g./_+oo (I1.1.35)
Daleko vaznije je, medjutim, razmotriti ob-

Tast u kojoj su i M i I razliéiti od nule.

Koristeé¢i poznatu formulu

{‘\J\,((:\/ - {"C{(g‘; :.\/ !“'.)VC'}),’E'J + 'i_;tvll, t {‘:‘/
(I1.1.36)
i rezultat (II.2.1) dobijamo:

s ( 2 =] ‘/l l/'
| [dd@+ by 1%+ g ;{

1/ 2[012(%‘\/ +é/\,€‘] |
(IT.7:37)
(A
" i
o | L0 + B 1” - ace
2 [Qf(g‘/ =+ r)‘(o\)]
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Lako se moze pokazati da, ako je parametar
B, koji predstavlja odnos energije elektromagnetnog polja u
elementarnoj ¢eliji i eksitonske energije, takav da funkci-
Ja a(e) ima nulu unutar apsorpcione zone, onda indeks apsor-
pcije u ovoj tacki ima maksimum. Ovo je jedina tacka u ko-
joj su indeks prelamanja i indeks apsorpcije jednaki. Levo
i desno od te tacke indeks prelamanja je veéi od indeksa ap-

sorpcije. Iz jednacine a(pM) = 0 nalazimo:

8”2 H i‘Z/L (I1.1.39)

U ovoj tacki je:

L
Leguy® Mgy
= \/ 2 bl

Dielektriina konstanta u ovoj tacki, koja

(II.1.40)

se u sluCaju kompleksnog indeksa prelamanja definige kao

~
—~

G (p)|, data je izrazom:

| \ ~ 1
i:\"’ I ~p< . N

(8wm) = —= (11.1.47)

, 2’(‘(:'-‘.‘):.

Na kraju ovog odeljka naveicemo rezultate nu-

meriCke analize izvrSene za sledece vrednosti parametara:

-~ ‘
N }“L;“L_5.km:z% 3

e g 100

)\ zx.z"Z
(11.1.42)
Za dati izbor parametara je oy = 0,89 i Bl = 0,3. Sirina

apsorpcione zone iznosi:

éu&e 0,6 Lia (11.1.43)

dok je maksimalna vrednost indeksa apsorpcije:



e =

54
X(gm) = A (0,89) = F,42 (I1.7.44)
Vrednost dielektriéne konstante u ovoj tacki iznosi:
Gy 1= 18008201 = 110 (11.1.45)

Pored dominantnog pika za p = O s indeks
apsorpcije ima jo$ dva maksimuma i to, jedan u intervalu
(pM’1) i drugi u intervalu (1, 1+po). Ovi pikovi su daleko
manji od jedinice. 35to se ti¢e indeksa prelamanja, on do-
stize maksimum za o »~ 0,9 i taj maksimum iznosi pribliZno

7,6. Drugih maksimuma ovde nema.

Rezultati numericke analize dati su na

sl. IT.1.1.

§ws2e (7,6:09)

(7,62; 08)K
I \\ s i
et e i i £ O

Shika I1:1,1,
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IT.2. PROCENA ULOGE EKSITON-EKSITON T EKSITON-FONON INTERAKCIJE

U postojec¢oj Titeraturi uglavnom se smatra
da je za efekte apsorpcije svetlosti, u prvom redu, odgo-
vorna eksiton-fonon interakcija [12]. U prethodnom odeljku
videli smo da do apsorpcije dovodi i eksiton-eksiton in-
terakcija i to ona koja je kinematiikog tipa. Za apsorpcio-
ne efekte odgovorne su GF-e tipa << BIBthB+B+B>> koje od-
govaraju procesima fuzije dva eksitona u jedan i sukcesiv-
nog raspada eksitonskog para na dva obicna eksitona. U ovom
delu cemo razmotriti uticaj oba mehanizma na apsorpciju
svetlosti, tj. ispitacemo efekte i eksiton-fonon i eksiton-
eksiton interakcije. U ovim analizama koristicemo hamilto-
nijan sistema u koji je ukljucen i hamiltonijan eksiton-fo-

non interakcije, na nac¢in opisan u poglavlju (I.2.).

Da bismo ispitali uticaj eksiton-eksiton i
eksiton-fonon interakcije na refrakcione i apsorpcione ka-
rakteristike kristala u prisustvu fonona totalni hamiltoni-

jan sistema napisacdemo u obliku:

L = He‘*H;% HQP (11.2.1)

gde je

_,
=
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eksitonski deo totalnog hamiltonijana,

=/— fovk Oz 0 (11.2.3)

hamiltonijan fononskog podsistema i:

N N e
. A ~+ \ N %
o T/ /“ - L_/_ o 2 F P , }._/‘
UL S oo RTVL VO S s S S 4 da o niL 4L

(I1.2.4)
hamiltonijan eksiton-fonon interakcije.
Kao Sto je poznato, tenzor dielektiréne perme-
abilnosti izraZava se preko Fourie-likova retardovane i avan-

sovane komutatorske GF-e:

73 ) =B <[8(t,) B'o] > (11.2.5)
i
{}Z iy = 6\+) S L F)(v)31¢”°.]:> (11 .2.6)

koje se odredjuju iz sledec¢ih jednacina:

T “JJ‘* = ThOwOpd +K LRHLIK@ > arey
1 1t
TR o L—) R.C )l,,cY b+ < LR HL Roy (128
gde je
H=1-24PP> (11.2.9)

~

PoSto su Fourie-likovi funkcija r i r.

e = AR -8 "Ov')‘:-
3 ) (‘ bR(E-20 + LW R
[11U5)= A% Zi_ A AI}C? lgg(u)
A | 2_2 o=



S L NTC gL o tRAD s D
a2 J dte )
}q4 =
povezani relacijom .
1 = - .
‘R(US) =\R(—u§) (I1.2.10)

dovoljno je da se kompletno re$i samo jednaiina (I1.2.7).

S obzirom na formu hamiltonijana (II.2.1)
reSavanje ove jednaCine predstavlja veoma sloZenu matematicé-
ku proceduru sa mnoStvom komplikovanih izraza. Zbog toga
se necemo zadrZavati na svim detaljima racuna, nego cemo uka-

zati samo na osnovne korake i navesti zavrini rezultat.

Kao Sto se moZe videti u matematickom dodat-
ku, dekuplovanje visih paulionskih GF-a zahteva upotrebu
pseudokauzalnih funkcija da bi se prilikom dekuplovanja mog-
la primeniti Wickova-teorema. Ovde cemo, ipak, koristiti
jednac¢inu (II1.2.7) za komutatorsku GF-u u kojoj se pojav-

Tjuju vise komutatorske GF-e tipa:

v -\ ~ \ A
</\ Ff}f.”,a/Pw)l“g" 1 }_-f‘(’)J >> 5 </\ Pd\",/(wi“_v/\ L/Z () 22

/'/P \m-r [t | DN 5 /( I_.:/’.r ’\A I‘-."‘\ !
~\ *7.(.‘&;'J»$‘(’n’l‘ ;_Z: (0] // b N~ r»/:;’_'."u!'i. ~,)f'£:(+,,u_’_,f-‘,, Tz (0)2

& P‘tﬂ*’x/g(t 3(4)

r N\
Ko (11.2.11)
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gde su a, b i ¢ &vorovi resetke, a q talasni vektor. Sve
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l

| viSe komutatorske GF-e u (IT.2.11), koje u sebi sadrie fo-
+ nonske operatore C i C+, izraCunacemo koristec¢i tjablikov-
sko dekuplovanje, tako da ovde nema potrebe da se prelazi

na pseudokauzalne GF-e. Korektnije cemo racunati viZe ek-

sitonske komutatorske GF-e koje se u jednaéfni (IT1.2.7) po-

Javlijuju u kombinaciji tipa:

*g(t) LDgg CRoRFwRe B> e

- -
ili u kombinaciji u kojoj indeksi f i m u GF-i menjaju mes-
to. Da bismo izracdunali A?;(t) formiracemo odgovarajucu ve-

. li¢inu:
(w)
J¥§ ®)= Z Dgo K P (t,PH)%&:} ! Fz;(o‘)>> (11.2.13)

u kojoj figuriSe visa pseudokauzalna paulinska GF-a (ozna-

cena sa (w)), za koju, posle prelaska na Boze operatore,

po formulama P ~ B-B¥BB i P B+-B+B+B mozemo pisati:

“'0 t

Lo (w " - R
CHwRBoRe IFoR "= BudBrwbim B Byod -

- 9(5;(.%}(:7 By Ba ) B o)b ro)E)g(o;>*“

gl
<
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. o i )
(2@ ) = <Ly IBfomY 1 grw=KBiw | by 'o)>/
’ | = . ik iids —
CB: Bad>=—5gp €777 o N-<B'B>

(I1.2.14)
Ako u izrazu (II.2.14) zanemarimo kvadrate eksitonskih kon-
centracija,dobijeni priblizni izraz uvrstimo u (I1.2.13) i

izvr§imo Fourie-transformacije tipa:

Y13 = } N { disemom-ud y, (5,

(11.2.15)
dolazimo do sledeceg rezu]tata.

|

O Z(Dng)(E‘;i B§>} %z W) —
g,

0

l/_ P ) C ‘J ¢ e -
g ~ \ N ¢ \w“;»’ \F\“b" -9"--.v‘ r‘_‘-\
é—:— L/./+i‘ UI L} U 1, A d“—USU%&Q(J Z) %K+31_021(L"‘)1 Az)
g:f?'?.

(11.2.16)

3
Za ve]iéinu.ﬁ;g u kojoj indeksi GF-e 7 i E menjaju mesta

odgovarajuc¢i rezultat bi bio:

JEH«AJ-[TN«“ 3— (Do ~Zz-g><A}Eg)]q () =
?{— @)

T D =g ‘J u)l HS

; ' ~ 2 2 > N \\ b
j Wy 9 Zda‘ DL/%JZ{USz)OKQQ‘-gz(USHl\ U, s

d

(11.2.17)
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Kake je u aproksimaciji tjablikovskog dekupliovanja [21]
1
A=<Ppsr i JU - <P+P>y, na osnovu formula iz matematic-
A &
kog priloga, mozemo pisatiumﬁ(w) =g 1<PT<>PTJ:>>AE(m), dok je
na osnovu M-P-(‘-1-55)gf(w) = (14Np)Gp(w) 1 gp(-v)= -NpGp(w).
Ukoliko ovo uvrstimo u izraze (II.2.16) i (II.2.17) i za-

nemarimo Clanove proporcionalne kvadratima koncentracija,

imamo:
-~ I ——
ArS =L 2_ (D +Dg) <BS B> ] Brcasy +
g
‘ é \ T 02 "
i {_ N R :i 5 d UsldU.SZ Gj,(USQ Gﬁétﬁz) '3#7,-}5,"57'1(15*'-0:"‘52)
/\l ! o, = o~ & I N
Mk (W) = L) ?ﬁ Wl*DLiJ/b;Eé/JJKJS =5
2— "\ » a N P
4+ ’il ?’7 ‘jx bf(_’?.—.) f] xjs f“] ) —: N _J P J) a7 ’?;j!.)}r S, 1‘.\),,
(I1.2.18)
gde je:
{ﬁ.( \;i __,1*_ 3 S‘[,__%“&E-
O L)) Zﬂ‘ U>—.§ZE 5 KEN LR

(11.2.19)
Izrazi tipa (I1.2.18) stavijaju se u jednacinu (II.;?7)1)
u kojoj su prethodno izvrsene transformacije oblika (II.2.15).
Integral u ( II.2.18) dobija se iz obrasca M.P.(1.3.15), gde
je svako nai zamenjeno sa Qai. Osim toga, u jednalinu (I1I1.2.7),
transformisanu pomocéu (II1.2.15), uvrste se i Fourie-likovi

preostalih GF-a, koje figuriSu u (II1.2.11) i koji su, kao
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Sto je napomenuto, dobijeni primenom tjablikovskog dekup-

lovanja.
Zavrini rezultat ukazane procedure je sle-
deci
Mone b L QRS + QuRiuy) )
|% (W)= o W = Q&) (I1.2.20)
gde je
0, _ -+__L ——-2 .= i+ U3 4 g
X »(JuS) QK N /_?_ O:L(KJ&)I: ULS'.QE—.i—uS_i ‘Jj-—g‘)-i-c’avu)fl |
&
‘kv& -1

= (87000 5 oy

<
® o e /
*lws.5.0)
o=
(e
- | ( ~ y ~ x r <
e Lo 2o Y A [ (Lssr iz | Mo B, \
1 (R, 2,8, 000 = d,u)ifiuSZ 28, (Wi j_g_;_':ﬁ;,'\)A+3.—3,’JB~JJ1‘ 1, 0

-0

o % ian T B TD N Y e ~
/)2(-/ Akl T —\ZX(.V+31_32_) *ilz (b‘l.l-QZJ

(11.2.22)
C
6 { > - - - ( - = T3 ) - - >~ /‘..\:~§‘
'l.')kKJK‘gZ;y*J\ I ‘))) = —%_O"l(KJ K'31;J1,/+3\ 2 ‘(_d‘/ ol < P
/JX"A-",,'—@;-G
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QQ_(RJUS):_ 5”'\40 > [Q4(K>3 ;32‘455

378
ETNTS

o

XI e 5 N
(R,8,,4, uD)

o=
(¢
S
e
I~
9y
<
C e

L‘,J €OI

-L(R;§1>§z=§s)=—< 2Mudg, ) [(K 3‘*519_'.525)[) g\l:’é‘*éi‘?-s Nt
(Kf&z 33)?)& QK‘*&,f& —('ib C”'Z)'*’ ,Cli( é

* @y-203005 Q342,050

—(?-;’7‘*.5’;’&5‘/& O, (7- -§+91&; 3 ( Allg I
0.

+ % [32 222 ™ (éz +§,.‘)€é‘_(l§.,*§,] Mﬁ' }

)
-

e 2 3 & G

4 _:4- it )

U} u\ 7 fv,.:. ?L,/)hi\

|
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~(R-3,-3,-8048, Quek-303:5.] g

+%[§'E Qi“<&+£>€4.iizz+£] +be(,/?

Qs(ﬁaé‘:gmghé)=__é_{ /&S(K,a.,a“aycﬁ) + %«;t’iiﬁuiﬂﬁ) }O‘}(Qég‘)
W-0r-g, -, ui-Lrg+ g,

pDS(Ragq,gzzz's,US')= 901(i';§l)§2,él)(1+'u‘§|) —Z%b(,z_.é’g ;=§2 ;5_:‘-/ X

- (Qs‘gz“ég)?’i Q?E (.35‘32-91 )]

(11.2.23)
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) o \ 1
No=CBo Bo) = ———= (11.2.24)

predstavlja koncentraciju eksitona. Treba napomenuti da su

u svim imaginarnim delovima funkcije Fi(w) zanemarene eksi-
tonske koncentracije. Velic¢ina No zadrZana je u realnim de-
lovima funkcije M (w) buduc¢i da oni, kao 3to znamo iz rani-

Je iznetog, dovode do apsorpcionih fenomena.

Za izracunavanje dielektricne konstante ko-

risti¢emo formulu:

! s 1 -, ,i Eo Z;

CoicS

‘)(f_Li,' z\-% [ [_(\)(‘JB) + i_;',‘u,\)} (11.2.25)

koja vazi za slu€aj izotropne aproksimacije uz zanemariva-
nje prostorne disperzije. U relaciji (11.2.25),; kao 3t6 Zna-
mo od ranije, EO predstavlja jacéinu Tokalnog elektricnog
polja u elementarnoj celiji kristala, dok je T zapremina

elementarne éelije.

Kao Sto je uc¢injeno u prethodnom odeljku,
imaginarni deo GF-e F?(w) izraCunacemo u najnizoj aproksi-
maciji [to, s obzirom na (I1.2.25), zna¢i da se realni deo
dielektricne konstante dobija u najnizoj aproksimacijil,
dok ¢e se realni deo GF-e Fz(w), odnosno imaginarni deo di-
elektricne konstante, radunati sa vise detalja. U delovi-
ma funkcije FE( w) koji dolaze usled prisustva fonona bitne
aproksimacije koje ¢emo uc¢initi su: zamena fononske frek-
vencije wy debajevskom frekvencijom wp i uzimanje izraza

w
> > > D

Za(qjk) 2 qp = v
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Ako Fo(w) sraCunamo na opisani nacin i re-

zultat uvrstimo u formulu (IT.2.25), dobijamo:

5083 = ke Seoy + 1w e
g L= B (Pg + o)
e\ (s, o S . ~—"i“— T g __1? B
L+ (o)) + D35 (8 +ige)]
S
I Fok = Qo (&3*’&"3)
:'Lup_)\g) I - o

[+ Z(perpd]* [ R (g ]

C, Elortlo

e —————e

Yo BTk (11.2.26)

Funkcije B i v, koje figurisu u (II.2.26) date su izrazima:

Je= oy Wiy Yoy (-1 — ols Wio)(e-1)
> 2 2 .2 B
Yooy + oly Wgyle-1P

CI1..2.81)
gde su:
Li);(%F O S du t(e-Dh@ _ o 4210) = '_ e 949) :
8-1 (g”i‘)[(?f“l' :] (%*l\)(‘?;'.-of.,, (8—1(6—1 +,J“-



{L\D , dzz - __L L/j (_0} “S\ngo\,

L2a O =

o= M0l [0~y i0]
32 O

X _QL [ Lo {1 ]

NAN 2
4 MY {ie

A=

* ’fbr‘3/=‘1+(é : —i)

a d je gustina kristala.

b :? (9= }’lQA
r4

66.
. d‘ - *(LSD . e %uQA~
SIREY "1 S S A 1

ol = —RQEN L Ox0) Q)]
1284, Vs_Qf(o")

/t,‘.k-);

—, t

hoy=2+(873 -1

6

(I1.2.28)
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U formuli (I1.2.26) velidina p se menja u

intervalu:

: )| o = _
0, =2Qo s . Ble= VBT (11.2.29)

> LN

Sto znac¢i da je %irina apsorpcione zone:

N, ) ,
OWa = 4 Q, 1Okl (11.2.30)
Kao Sto se vidi Sirina apsorpcione zone diktirana je isklju-

Civo kinematickim eksitonskim efektima i proporcionalna je

Sirini eksitonske zone.

Koristeé¢i formulu:

= i 253
VE@) = gy + 1209 (11.2.31)

nalazimo indeks prelamanja dat sa:

" o NI 3
Y LRe€y]" + LImE]* + Refiey |
(“\,,\.: ,':J V = ) =T ‘ f (II.2.32)

(o]
P o Z U

a indeks apsorpcije sa:

- S
"\ [Re&@]*+ [TwEw@] — Refioy]
%(%‘Fﬂ—/—cf 2 ——;~3-~ e-il{ (11.2.33)

-~

)

Analiza indeksa apsorpcije pokazuje sledece:

a) za p = ey» gde su fbi % jednaki, indeks
apsorpcije ima oStar pik koji dolazi kao rezultat eksiton-
eksiton interakcija (vidi analogne analize iz prethodne

glave);
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b) eksiton-fonon interakcija dovodi do dopun-
w
D

o B
QA

pri Cemu je o_ > Py- Usled ovoga se pojavljuju dva pika u

I+

skih nula indeksa apsorpcije i to u tackama p, =1

intervalima (o _,1) i (1, o,) koji su nizi od pika u tacki
'R Ova dva pika u indeksu apsorpcije su posledica upravo

pomenute eksiton-fonon interakcije;

c) U intervalu (p+, 1+oo) pojavljuje se naj-
nizi pik koji se, analogno rezultatima prethodn©9g odeljka mo-

Ze ponovo pripisati eksiton-eksiton interakciji.

Sematski, pona3anje indeksa apsorpcije moze

se prikazati na slede¢i nagin (S1. 11.2:1).

Rezimirajucéi rezultate ovih analiza dolazimo
do zakljuéka da u efektima apsorpcije eksiton-eksiton in-
terakcija ima ravnopravnu ulogu sa eksiton-fonon interakci-
jom i da se njenim ispuStanjem iz racuna gube veoma znacaj-
ni efekti (pojava dva pika v indeksu apsorpcije, od kojih
je pik u tacki Py dominantan). Pojava ovih pikova je, kao
Sto se iz izvedenih analiza vidi, rezultat kinematicke eksi-
tonske interakcije koja se u fizickom smislu demonstrira

kao fuzija dva eksitona u par i kao raspad para.
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STika:, I1.2.1.
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[TT GLAVA

ULOGA KINEMATICKIH POBUDJENJA U OPTIZKIM POJAVAMA

ITI.1. KINEMATICKA I NORMALNA OPTICKA POBUDJENJA

Pojam kinematicke interakcije elementarnih
ekscitacija prvi put je uveden u kvantnoj teoriji magnetizma
i to u vezi sa problemom niskotemperaturskog ponasanja mag-
netizacije [21]. U nameri da pronadju anharmonijske korek-
cije Bloch-ove formule za magnetizaciju [42] izvestan broj
autora je predloZzio razliGite bozonske reprezentacije za spin-
ske operatore [43-46]. Glanovi u ekvivalentnom bozonskom
hamiltonijanu, koji se pojavijuiu usled razlike u komuta-
cicnim relacijama izmezju spinskih i Boze-operatora, dobili

Ssu naziv: kinematicka interakcija elementarnih pobudjenja.

Godine 1949. Bogoljubov [6] Jje dao op3tu
teoriju elementarnih pobudjenja u dielektricima. Hamiltoni-
Jan dielektrika izrazen je pomocu operatora koji kreiraju i
anihilir;ju pobudjenja na molekulima. Ovi operatori, kasni-
je nazvani kvazi Pauli-operatori ili generalisani Pauli-ope-
ratori, zadovoljavaju specificne komutacione realcije koje
se razlikuju od bozonskih komutacionih relacija [4]. Zahva-
1Tjujuéi ovome problem kinematicke interakcije postao je

opSti problem teorije dielektrika i prestao da bude vezan

iskljucivo za spinske sisteme. Ideje Bogoljubova uspesno je
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primenio Agranovic¢ [8] u teoriji eksitona u moiekularnim
kristalima. Analiza nelinearnih optic¢kih efekata u moleku-
larnim kristalima zahtevala je da se pronadju egzaktne bo-
zonske reprezentacije za Pauli, i kvazi Pauli-operatore.

Gvo je ulinjeno u radovima [4, 7, 47]. Nekako u isto vreme
data je i egzaktna bozonska reprezentacija spinskih opera-
tora. Pomenute egzaktne reprezentacije iskori$cene su u ana-
1izi problema Boze kondenzacije eksitona [7]. U kvantnoj
teoriji magnetizma, pomocu ovih egzaktnih reprezentacija
reprodukovan je poznati Dyson-ov izraz za niskotemperatursko

ponasSanje magnetizacije [48].

Najinteresantnija posiedica kinematicke in-
terakcije je svakako pojava dopunskih energetskih niveoa koji
nastaju u procesima fuzije inicijalnih pobudjenja. Ove ek-
scitacije imaju kratko vreme Zivota u odnosu na eksitone i
cdgovorne su za procese apsorpcije svetlosti. Kinematicki
nivoi i1i kinematiCke ekscitacije analizirane su u radovima
(23, 25, 26, 27, 491, ali ni do danas njihove karakteristi-
ke, kao ni njihova uloga u razli¢itim optiékim procesima,
nisu definitivno razjadnjeni. Glavni razlog za ovo su razli-
Citi prilazi postupku dekuplovanja trocesticnih bozonskih
GF-a Ciji polovi daju energije kinematickih nivoa. Na%a na-
mera je da detaljnije razjasnimo ulogu kinemati¢kih eksci-
tacija u razlicitim optickim procesima. Pri tome ¢emo sva-
kako startovati od osnovnog problema, a to je korektan na-

¢in dekuplovania visih bozonskih GF-a.

Hamiltonijan eksitonskog sistema uzeéemo u

obliku:
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H=A /X R Kaw B B+ ) Yai F&FH s
(EET 1.1)

Ovde je A - energija pobudjenja izolovanog motekula, X i Y
su matri¢ni elementi dipol-dipoinih (i1i, generalno, multi-
pol-multipolnih interakcija) izmedju molekula, dok su PT j
P Pauli-operatori koji kreiraju, odnosno anihiliraju, eksci-
tacije na Evoru reSetke n. Navedeni hamiltonijan uzet je
Za prostu kubnu re3etku i odgovara dvonivoskoj 3emi moleku-
larnih pobudjenja. Detalji o navedenom hamiltonijanu dati
su u prvoj glavi. Treba ponovo naglasiti da smo odabrali ova-
ko upro3c¢enu situaciju u prvom redu zbog toga Sto Zelimo
da dobijemo koliko-toliko matematicki traktabilne rezultate.
S druge strane, a zbog navedenih uproscéenja, dobijeni rezul-

tati imace uglavnom kvalitativan karakter.

Da bismo izbegli pozivanje na tekstualno uda-
ljene delove rada ovde ¢éemo navesti komutacione relacije za
Pauli-operatore, kao i njihovu egzaktnu bozonsku reprezen-
taciju. Dakle, Pauli-operatori zadovoljavaju sledeée komuta-

cione relacije:

i T T ’\‘ g = ::"L/4> =
[ I_,RL;_] =(\/1.‘ £ -IHI)OY‘L-’ZII 3 ‘l—TJ: ~/J’L.}‘ [-' L, "’-l O
2 1% Hois
M= =0 5 v e =0 1
(III.1.2)

Egzaktna bozonska reprezentacija Pauli-operatora je:
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5 v,
D, T <> 2P gV o ¥t
= L > o &,,,.J)I‘ Dﬁl nL 4[ (S
=0
4 o

~ -l»- e (—21 s T yohd
i Pﬁ h z_ CL+9)) E/I Di
V=0 (I1T.1.3)
Formule (III.1.3) egzaktno reprezentuju Pauli-operatore u

tom smislu, Sto beskonacni bozonski redovi u prostoru bozon-

skih stanja zadovoljavaju komutacione relacije (II1.1.2).

Sa ciljem da nadjemo GF-u sistema interaqu-
ju¢ih bozona (analizu ¢emo izvriiti u bozonskoj slici, jer
se eksitoni u harmonijskoj aproksimaciji tretiraju kao Boze-

pobudjenja) startovacemo od retardovane, komutatorske paulion-

ske GF-e:

(111.1.4)

S obzirom na formu hamiltonijana (IIT.1.1) jednac¢ina za od-

redjivanje funkcije ' ima sledec¢i oblik:
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poc N s I ZR T ol BT e N
@2 A K Pl Ry (02> —
< . . .
/ 7/ O [ L VR 5 . x - I YN
/_Xga & ma ) | Ry o= mf)mt’;g (-2 P P2)
- (1
nd ~

- ; e -
“272 XufFwRoRko Rop+2 Z_ng CRioRoRRoy
ML
(111.1.5)

Funkciju I, kao i paulionske funkcije vi-
Seg reda koje figurisu na desnoj strani jednacine (IIT1.1.5),
izrazicemo preko Boze-operatora koristeci formule (III.1.3).
PoSto ¢e svi dalji racuni biti izvedeni sa ta&no$céu do
prvog stepena eksitonske koncentracije zakljuéno, necemo

koristiti kompletne beskonalne bozonske redove nego aproksi-

mativne izraze, koji slede iz (III.1.3), i to:

; S o T Tl o i
a 5 P~ Pi-BiRabBa

(I1I.1.6)
Posle zamene (III.1.6) u paulionskim funkci-

o

3+
N k_‘
U 1L

Piv Ba-b

jama iz (III.1.5), u ovoj jednaiini se pojavljuju bozonske
GF-e viSeg reda koje sadrze proizvode Eetiri Boze-operato-
ra i proizvode 3Sest Boze-operatora. Ove vise bozonske GF-e
su dekuplovane koriscenjem Wick-ove teoreme za Boze-opera-
tore, pri Cemu su sparivani Boze-operatori koji deluju u is-
tom trenutku vremena, a takodje i Boze-operatori koji delu-

ju u razlic¢itim trenutcima vremena. Navedena procedura
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dekuplovanja detaljno je izloZena u matematic¢kom dodatku,

pa se ovde nece navoditi.

Opisanim postupkom dekuplovanja u racunu se,
pored retardovanih komutatorskih bozonskih GF-a pojavlijuju

i pseudokauzalne bozonske GF-e:

P, N C > 4™ 'A+/ N . "\(D'l.' -+
Q;; ) = B <C;:;"?\O‘/ 3 Jd7a z,=9(m<E§(t,bs W,
K'\ C @) C1C 1
‘ l‘{;“'«)
/s N /"+ ) =N . ~ (pa)
%fg )= Oy < B3 (0) Brww> 3 ggé )= Buw) < Bgeon B

4 e R 7)
Ove funkcije izraCunate su u harmonijskoj aproksimaciji,
tj. sa hamiltonijanom (III.1.1) uzetim u aproksimaciji pri-

blizne druge kvantizacije Bogoljubova [6]:

H—’ Hs = [A?T— E):I EL/FJ, Z ><ni'ul bm nu

Bl (111.1.8)

Fourie kompohente funkcija (III.1.7) definisane su relaci-

jom: - '-z‘\" 2 Cy
y “ N .:‘T' ;'v __* -: "v ¢ - LU " t
Was (£)=—— > e J AOC e,
T8 N - b3 —oo
(111.1.9)

gde je N - broj molekula u kristalu, i imaju oblik:

?

el q 1+ N'&;I
/) r‘ 1,1 “ == mS qé) = —
g i EK L W+Sl2 +10

D++0

L N%;i
21 W-Qeaid

§;+0

)

(90 rs (3w
v;‘.o ('ASHéU“ a»‘: 7“)«‘15;-



Procedura daljeg racuna je manje-vise prosta.
Paulionske GF-e, kojec su na opisani naCin izraZene preko bo-
zonskih GF-a, zamene se u (ITT1.1.5). Dobijena jednacina, ko-
Ja sada sadrzi samo bozonske GF-e, prevede se u Fourie kom-
ponente transformacijom tipa (ITI.1.9) i resi se eksplicitno
po retardovanoj komutatorskoj bozonskoj GF-i. Ovom prilikom
svi doprinosi proporcionalni kvadratu bozonske koncentraci-

je se zanemaruju. Na taj nacin se dobija slede¢i rezultat:

PN 1+ 7Ng
IR - e ot e B
L/H (J)—_(.)_,(TE/‘s ) O.(/I\)
= =
0 _ Nes (I11.1.11)

Funkcija ME’ koja figurise u (III.1.11) data je sa:

%= f (Qhase + Qg = Loy =Chyirg ) Nas
. " TN \ — > =~
N = //‘4 : )/V—L Yoi & (LIL.1.72)

i predstavlja korekciju harmonijske eksitonske frekvence

QK koja dolazi usled nelinearnih efekata.

Na osnovu ovoga, frekvencije normalnih eksi-

tonskih nivoa su date izrazom:
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USR,,’G,: L2z - Mg (I11.1.13)

Funkcija Qi(w) data je, kako sledi, sa:

L i \-> T \ o \ - .
Qxhof:i~~93/',bu (z-Fiz.3 3] % 3.3y Ne:
ér"- -~ > C - SR - '3‘
J.‘gl

Ak 3,25 = - S
§=+0 US+ ey =4 ~3, L2z 38, t % 10
_ L S50~ 0503)
w+ Qg ~03,-Clvsa3, I11.1.14
Jednac¢ina: b=l
QQ051=G (IIT1.1.15)

daje dopunske polove GF-e GK(“) u odnosu na pol qn(f). Re-
Senja jednacine (ITI.1.15) predstavljaju frekvencije tzv.
kinematickih ekscitaciia koje nastaju u trocestiénim bozon-

skim procesima.

U opStem slucaju, frekvencije koje zadovo-
ljavaju jednaéinu (ITI.1.15) su kompleksne velicine. To zna-
¢i da su kinematicke ekscitacije priguSene i da imaju konacno
vreme Zivota. Jasno je, nazalost, da se frekvencije, koje
zadovoljavaju jednadinu (ITI.1.15) ne mogu naéi analiticki
i njihov proraéun zahteva upotrebu racunara. Ovde ¢emo, u Je-
1ji da dobijemo barem kvalitativnu sliku o kinematic¢kim ni-

voima, jednacinu (III.1.15) resiti aproksimativno. Ako se
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Zanemari prostorna dispercija, tj.: Qx;? - Qx;o’ Qy;i - Qy;o
i NB;E > NB i pretpostavi da je w # 2, jednacina (III.1.15)

se svodi na oblik:

19

i A _‘><I\— i 5_\...x;?7/1'(‘(,\1"\l__=3

5]
/

33

I
p =
(]
|
%
~
8}

odakle, nakon zanemarivanja kvadrata eksitonskih koncentracija,

dobijamo:
L&.: Clo +3_Qx30 (=3 Ng
| Ll
Qc;:Qa ”"Ki‘x"o 3 "L:T::

J

(I11.1.16)

Ako iskoristimo istu aproksimaciju u (III.1.12)
i uzmemo u obzir da posle ﬁB'a - NB sledi da je

Q =X @ 2.2 =20, onda, na osnovu (III.1.13), dobijamo

X3q 3 ys3k-q

2
-
q 5 3 . . i .
energije normalnih eksitonskih nivoa

US«-_ =il e~ Z,K_Lx-;o (L-7)Ng (111.1.17)

Bozonska GF-a (III.1.11) svodi se u ukazanoj
aproksimaciji na sledec¢i oblik:
T L+ e) (0=

oty = — - e (111.1.18)
i (U_()-USuJ (US— ch)

Porede¢i (III.1.16) sa (II1.1.17) mozemo zak-
Tju€iti da su kinematicki i normalni nivoi energetski veoma

bliski jedno drugom i to zbog €injenice 5to su maksimalne

3 2

eksitonske koncentracije reda 10°°-10" Ostaje otvoreno pi-
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tanje da 11 se prag izmedju kinematic¢kih i normalnih nivoa,
g

koji prema izvedenoj proceni iznosi |wn—w = | 5K

B QX'O(1~Q)!'

L

|
moze eksperimentalno reqgistrovati.

Treba naglasiti da je, u okviru upotrebljene
aproksimacije, zanemareno priquSenje kinematic¢kih nivoa. Ono

Ce biti uzeto u obzir u daljim analizama.
ITI.2. REFRAKCIJA, APSORPCIJA I SIRENJE NIVOA

Da bismo ispitali procese prelamanja i1 apsor-
pcije svetiosti u molekularnim kristalima moramo naci tenzor

dielektriéne permeabilnosti kristala.

Kao Sto je poznato i opisano, tenzor dielek-
tricne permeabilnosti izrazava se preko retardovanih i avan-
sovanih komutatorskih GF-a. Ove GF-e konstituisane su od ope-
ratora koji kreiraju i anihiliraju elementarna pobudjenja u
kristalu. UopSte procedura koja povezuje tenzor dielektricne
permeabilnosti sa Green-ovim funkcijama izlozena je u [18].

U sluCaju eksitona bitan momenat u opitoi proceduri je raz-
vijanije komponenata elektri¢nog polia po Pauli-operatorima.
Ova Drocegura daje formulu u koijioj ije tenzor dielektriéne

permeabilnosti izraZen preko paulinskih GF-a.

Ovde ¢emo, za razliku od opiteq prilaza. uze-
ti da elektriéno polje predstavlja linearnu kombinaciju Bo-
ze-operatora koji kreiraju i anihiliraju pobudjenja, a ¢ije
su energije procenjene u prethodnom paraarafu. Na ovaj na-
¢in dobija se veza izmedju tenzora dielektricne permeabilnos-

ti i bozonskih GF-a datih formulom (II3 . & %)
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Pomenuta aproksimacija (razvoj elektricnog
polja po Boze-operatorima) koridcena je iz vise razloga.
Prvi razlog je taj Sto su bozonske GF-e (ITI.1.11) izracunate
potpuno tacno do prvog stepena koncentracije zakljuino, dok
proracun paulionskih GF-a zahteva niz aproksimacija koje
se ne mogu potpuno kontrolisati. Osim toga, poku3aji koji
su ucinjeni u [50,60-620 (izloZzeni su i u drugoj glavi ovoga
rada) i koji su se sastojali u tome da se vise paulionske
GF-e izraze preko Boze-operatora, te na taj nacin dobiju iz-
razi za polazne paulionske GF-e, ne bi se mogli oceniti kao
potpuno zadovoljavajuc¢i. Ovakav postupak nije dozvolio da
se u proracunu dielektricne konstante uklju&i maseni opera-
tor MK' Takodje su bili izqubljeni doprinosi kinematickih
nivoa, buduci da u paulionskoj GF-i nije figursao pol We -
0Cigledno je da bi pri izralunavanju paulionskih GF-a sis-
tema trebalo koristiti vecéi broj jednacina u lancu koji od-
redjuje ove GF-e, a to bi opet vodilo do veoma glomaznih
formula iz kojih bi bilo tesko izvr§iti bilo kakvu procenu

ponaSanja tenzora dielektriéne permeabilnosti.

PoSto je postupak izraCunavanja tenzora die-
lektriéne permeabilnosti ve¢ izloZen u ovom radu na daljim
detaljimad racuna, osim ukazanog, necemo se zadrZavati. Ako
se zanemari prostorna disperzija i iskoristi izotropna ap-
roksimacija, koja svodi tenzor dielektricne permeabilﬁosti
na skalar, za dielektriénu konstantu se dobija izraz (vidi

[50]):
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&4l « EXB T o o
C ) = ‘--%——Efigll L Gotwd) + Goeddy (I11.2.1)
!hv

AT LA

U navedenoj formuli EO predstavlija elektric-
no polje u elementarnoj ¢eliji kristala dok je T a3, Za-
premina elementarne celije. GF-a Go(w) data je formulom
(ITI.1.11) dok se avansovana funkcija Eo(w) moze izracuna-

ti na osnovu opsSteg pravila:

szuSv&§)= bivwd-ié) (I11.2.2)

o
C=+0

Treba naglasiti da se elektrino polje EO
moze izraziti preko dipolnog momenta pre]azaQZ%f i to na

slede¢i nacin:

(II1.2.3)

U poslednjem izrazu sa 0 i f oznaleni su osnovno i pobudje-
no stanje molekula, respektivno, a sama funkcija vazi za
prostu kubnu strukturu i uzeta je u aproksimaciji najblizih

suseda (vidi ref. [36] str. 30).

U nameri da u analizu ukljuimo efekte pri-
gusenja izracunacemo imaginarni deo funkcije Qo(w). U racCu-
nu Ce biti koriscena apsoksimacija najblizih suseda i ap-
roksimacija malih talasnih vektora, a to znaci da c¢e Zemat-

ski biti uzeto:
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- . | \ 0, 3 5 .
_L);g;?(\—}y_ — —(\—LILO = -0..'—)— —g L/I'é'\o ]: ‘y\li-i—"/\{—‘,_'y’_y\z wqu‘iqs‘/\z\/}

=X (111.2.4)

8;31 ~ NB’ Realni

deo funkcije Qo(w) bice koriscéen u obliku u kome je izracu-

Takodje ce biti koriicena aproksimacija N

nat u prethodnom paragrafu. Kao 3to znamo, realni deo je iz-

racunat uz pomo¢ potpunog zanemarivanja disperzije.

Uz navedene aproksimacije nadjeno je:

D\o(?_) = Ke QO(S) & ’iLuL Qo(g)

’ & \—' ‘ % = 14
| <2 Ne, 1= :8-41 ) L L, (e-Y) + (1-m"*)x
; 7‘: . 99 —*:’-'/«:)0 b / }
- =11 \1 4 {-Q.£ 2% lie
Irullv 3,;:% ’ B f;l )4 PV =060 3 B
, ) S18s ; B2 148,
- r e
( i 5 LZX;O >0 . F‘;é_ ‘0= _Zt-_l(_l/_)ol
‘ JLprl } —J_ 3 _()'x:;o (0
L (III.2.5)

Treba naglasiti da velicina o definiSe 3irinu apsorpcione

zZone:

fSSJQFQFZSo: 6\}(22’;"’] (111.2.6)
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Takodje treba istaci da je prifikom proracuna uzeto da mak-

simalna vrednost talasnog vektora iznosi KmaX = E%E. Na

ovaj nalin obezbedjeno je da 3irina eksitonske zone (2|QX,Of)

U aproksimaciji malin talasnih vektora bude ista kao i u

stuCaju kada se ova aproksimacija ne koristi. Funkcije

~

Qo(w+16) = QO(-w-ia); § - +0, izracunate u istoj aproksima-

ciji date su sa:

o U ~2

- N A o Q A%
@o\?‘;) . He ’;lf_"{‘:‘)/ + Vi \Mol®)
~/

Sio

. Z Mo N 25 Lixom) |
Re Quigy= (44 =52 (14 3N =82 =i7)

1 Mo 1 Oy o ‘
23 Ne't, ‘( 4 18+ {4 } I _iic{g+ ) v
4\ 90 LI S A lxsn - )
: lO'! 1 \ P | o)
YLL\A')(E= Y &l~-..\_.‘lc'—/-}:’;t \ L4 0 3 —1_80_—2_ ~448;
f :
| / > Q<-"‘.C"; 8 2 —‘-S,a
(I11.2.7)

Veoma je vazno naglasiti da su intervali
(1-p0; 1+p0) i (-1-p0; -1+oo) disjunktni (tj. nemaju zajed-
nickih tacaka). To zna¢i da apsorpcioni . efekti za w > 0

nastaju samo usled retardovanih procesa.

Uzimajuci ovo u obzir kao i formule (III.1.11),

(111.2.1), (LI1.2.5) 4 (I11,2.7), 2za & > O, moZemo pisati.
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Gy = Qe + thiey (111.2.8)

SOSIY (i o
OJ(O).- - \_/J - Ko} —_—
v Tiey DN ——=X0 e Ol = l>xa
L LS-1 + 2y o (4- './_|__C-"_ \./‘-‘ e (o HL)]

%0

[@+1~445 :f°’i q)]LQ+1+5u& e (1-m) ] ,J

¢._9 | Deal (14 4o
QF‘ITFC’)?LK)Q

(I11.2.9)
f Q 8 13% Tow Qoo
Bt R e
L 2oL F 2T, (- Ile-1-ONsTa, -l
(I11.2.10)
U skladu sa opStom formulom:
\/f(g» = Ly + 17L©) (1I1.2.11)

gde je ".(p) - indeks prelamanja, a3i(p) - indeks apsorpci-
je, posle krac¢ih racuna dolazimo dc sledeé¢ih poznatih iz-

raza:
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L33 = = = v
/ 2 ) F & 03

"ﬁ? o) = \ ks : 7% — - ch

VD "\\'/ 2l Aj . O _" + ;’0“[ o _]

(117:2.12)

Indeks prelamanja i indeks apsorpcije izracu~

nati su numericki za siede¢i skup parametara:

q =19 R -9 -10
4~ . M I - | .
NL2o=5"10 on ufk;1‘~1i‘€0 o | T=4;3'0 el
o oo et o« . N D 7 . o i -
}JO = )| —:1" ) ) g « NR = _'P_) 5 M= W 3 . '/,':’): _()Jr)i \.;z'.'J

(II1.2.13)

Vrednosti za lj)q; i H8lo uzete su iz ref. [9] str. 94

i odgovaraju kristalu autracena.

-

Rezultati numericke analize mogli bi se krat-
ko rezimirati na slede¢i nacin. Indeks prelamanja ima samo
jedan pik koji lezi u oblasti nizih frekvencija. §to se ti-
ce indeksa apsorpcije kod njega je konstatovano Sest piko-
va ¢ije su koordinate g ; € [(0,98532; 11,78769);
(0,99980; 0,00012); (1,00010; 0,44546); (1,00060; 0,00363);
(1,01570; 0,00052); (1,03090; 0,00016)]. Vidi se da domi-



86.

nantni apserpcioni pik iezi u domenu nizih frekvencija.
Ovde je vaino naglasiti da je prisustvo dominantnecg apsor-
pcionog pika u oblasti niZih frekvencija eksperimentalno
konstantovano i da se nije moglo objasniti mehanizmom ek-
siton-fonon interakcije (vidi ref. [9] str. 166). Anaiiza
koja je ovde izvriena pokazuje da pomenuti apsorpcioni pik

duguje svoj nastanak procesima eksiton-eksiton interakcije.

Na kraju ovog paragrafa osvrnucemo se na Si-
renje kinematic¢kih nivoa. U sladu sa formulama (III.2.5) i

(IIT1.2.13) ovo Sirenje je maksimalno reda:

Xﬁu@u—- ud 19‘1«00)( E lﬂ.u.Go(Q)] Z 3 ‘OMJ% USan
(II1.2.14)
Na osnovu dobijene procene ne bi se mogao izvesti zaklju-
Cak da, eksperimentalno konstatovano, anomalno veliko §i-
renje eksitonskih linija (vidi [12] na str. 99, 111 1 112)
predstavlja ustvari Sirenje kinematickih nivoa. Eksperimen-
talne vrednosti za (y > 500 cm'1), koje su navedene u [12]
praktic¢no su nezavisne od eksitonske koncentracije, dok je
y iz (111.2.14) proporcionalno koncentraciji NB i postaje
iSCezavajuce malo ako se koncentracija eksitona smanjuje.
Treba naglasiti da je rezultat (II1I1.2.14) za Sirenje od
115 cm-1 dobijen u slucaju ekstremno visoke eksitonske kon-

centracije NB - 1072,
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ITI.3. TEMPERATURSKA ZAVISNOST KOEFICIJENTA APSORPCIJE
- URBACH-ovo PRAVILO

U dosadadnjim analizama, prilikom odredjiva-
nja srednjeg eksitonskog broja nije uzimana u obzir disper-
zija eksitona. U svim dosadasnjim racunima kori&cena je ap-
roksimacija NB-E = NB’ cime je izgubljena moguénost da se

]

u analizu eksitonskog sistema ukljuce temperaturski efekti.

Pre nego Sto predjemo na ispitivanje tempe-
raturske zavisnosti koeficijenta apsorpcije posveticemo

nesto prostora pitanju proraiuna eksitonskih koncentracija.

U nizu radova [51-55] (vidi takodje [12]
str. 355) u kojima je ispitivana mogucénost Boze kondenzaci-
Je eksitona uglavnom se manipulisalo sa zahtevom da broj ek-
sitona mora biti odrzan tokom-osvetljavanja kristala. Dokaz
da se broj eksitona zaista odrZava zasnivao se na ¢injenici
da je vreme Zivota eksitona daleko duZe od vremena relaksa-

cije u eksiton-fononskim sudarima.

Prihvatajuc¢i ovu Cinjenicu (broj eksitona
se odrzava) i uzimajucéi u obzir da je broj eksitona blizak
broju pobudjenih molekula ovde cemo izvesti elementarnu sta-

tisticku teoriju za 'srednji broj pobudjenih molekula.

Statisticka verovatnoca fazne zapremine ko-

*

Ja sadrzi 7' molekula, od kojih je (\L; < .’ pobudjeno, data

v

je izrazom:
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o e
) = L R e L -
| 2% . ‘* i ,1‘ -_.
( ke -t j: i | { ‘Ji - IUJrE /M\ 10y f'_l,.."“A
P=[1~ (PIEST)

Takodje ¢emo, u skladu sa gornjom diskusijom, pretpostavi-
ti da je ukupan broj ekscitiranih molekula u sistemu kon-

stantan i da je ukupna energija sistema konstantna, tj.:

% > ®
Z ’liE{: E:(Dwi.s E. lui=xq=tuwﬁ.
T

L L
gde je Ei - energija ekscitacija molekula.

Ako se izjednac¢i sa nulom varijacija funkcio-
+
nala KB(ZnP-aN -BE) dobija se najverovatnija raspodela eksci-

tiranih molekula:

%

) ot AES e
We = b (€ :

+1) (111.3.3)

Ukoliko se uzme da je Ei = ?LQA, 6'1 = KBT

i a= -vB, gde je KB - Boltzman-ova konstanta, a T - apso-

Tutna temperatura i iskoristi aproksimacija:

; ] PP £ 7C) Y VA0,
U= (€ = +{) = M@
(111.3.4)

onda iz uslova gzi = N sledi da je:

) - ?‘JSZA X
p WeT = _N_.

= (111.3.5)
N
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*
gde je N = ZAH - broj molekula u kristalu, a N broj eksci-
i
tiranih molekula.
Najzad, ako je efektivna masa eksitona pozi-
tivna, tj. Q.o ¥ = |Qx-o!’ onda harmonijski zakon disperzije

za eksitone u aproksimaciji najblizih suseda glasi:

Fz=® (Qa—1 0ol + 51000l ofK2)
(111.3.6)
U skladu sa napred iznetom tvrdnjom da je
broj eksitona priblizno jednak broju ekscitiranih molekula
u daljem ¢emo, za srednji broj eksitona sa talasnim vekto-

-
rom k, koristiti sledeci aproksimativni izraz:

Y o= K I.C/:i" \fix;ol)

= o = QK"
FJELE - N o N ke =
rl ’l|| _L‘ "“\) ¥
\ —o o SIS SRS
& —— O B YT
I\ o (IT1.3.7)

Dobijeni izraz (III1.3.7) koristic¢emo u da-
ljem za ispitivanje temperaturske zavisnosti koeficijenta
apsorpcije. Ako (III.3.7) zamenimo u izrazu za imaginarni
deo funkcije Qﬁ(w) (vidi formulu (III.4.12)), predjemo od
suma na integrale i uzmemo u obzir da se zbog prisustva
& -funkcije, vrednost talasnog vektora krece u intervalu

(1 \/_“‘z Vol & Ll | VA F )
\ = = : WY=1LaF+ 107 . . e 3
s 1_§L/;o= i (4% X350 \ Pl 20

dolazimo do zakljucka da je:
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IHLQJE)=;—ﬁE;§STf E}—{[%f5~a+Wd3+(1<fﬁfgka_g)jx
LE =B+ Xl  2i%l N
x( 27 29 ~ O T )=t -0x
1 E-A 4+ 1%l zixd r
|E-A +1Xl e R a1l
X < 7 (? 2 -2 X 9 /:x
[ 4 1E-A +1%l||
* (1 4 1%l >
~J - - ("
m =~ Yo . B =keT s E=Fw
1%l
(111.3.8)

Dobijeni izraz za ImQO(E) je veoma kompliko-
van pa ¢emo, u nameri da ga uprostimo, uvesti izvesne ap-
roksimacije. Osim uobicajene aproksimacije A -|X0| ~ A
koristic¢emo pretpostavke da je a-E<<8, ]XOI (A > E) i
8 ~ |X0|- Ovo znaci da se ograniCavamo oblascéu energija ko-
je su bliske rezonanciji i oblaséu temperatura (u energet-
skim jedinicama) koje su bliske Sirini eksitonske zone. Na

osnovu navedenih pretpostavki slede aproksimacije:

A-E _ 21%d _AE
|- B-E | 8 _AE o .;0,- 5=
2 1% Zitel 26 7 T
(I11.3.9)
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Na ukazani nac¢in formula (II1.3.8) se redukuje
na oblik:
. ~ ~ |¥‘* I\ -
. 2F 0 LA-EXM L)+ 2(21%a0-9 SR -1 N _Zges
Lo Qo(E)= ——2—2 = o N o
‘E) ‘I‘.h la ’ N
(II1.3.10)
gde je:
B +21%,
(g & — — (IT1.23.17)
oo 4 1Yol

Prilikom proracuna realnog dela funkcije

QE(w) (vidi formulu (II1.1.14)) iskoriicene su aproksimaci-
*

je IA—XOI MA NB-Z e NB = #‘ i dobijen je sledeéi rezultat:
N
~o 5 I
ReQo(E) = Re Qote) = L+ -3 £'h (111.3.12)

Ako u izrazu (III.1.11) za GF-e uzmemo da je

“'QE+M? ~ w-QA, dobijamo:

(IT1.3.13)
Realni deo avansovane funkcije ravan je nuli
u oblasti E > 0 (s tim u vezi vidi diskusiju koja sledi

posle formule (I111.2.7)), pa stoga moZemo pisati:

*
s 0 | % |
3 it 'b%, I 4 N Yy _ 1 3.14
SuEy=——2={4 %4 ) Eox bEmaam

I

5
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Ako (II[.3.13) i (III.3.14) zamenimo u izra-
zu (III.2.1) za dielekticnu konstantu i uzmemo u obzir da

jJe ES A lako nalazimo da je:

= o!q
5)’Fg = (OL(EY + LBE)

¥
2 A N
gl (147 77)

q' *0 &
%(;): . “10@ L — T Qo(E)
21T (A-E)

(I111.3.15)

Budu¢i da je a(E)>>b(E) izraz (II1.2.12) za

indeks apsorpcije svodi se pribliZno na:

A o A ,@@,‘
ey g | =32 (I11.3.16)

odakle za koeficijent apsorpcije (C je brzina svetlosti u

vakuumu) sledi formula:

- |< _;,9,. A’E
Wiey=2¢ RE = o, )€ 77 0
{ .

*
3 N ET -EN%D
27 N FC1Depl | %ol

L

(111.3.17)

- RPN A 9 (e t_ -8 ¢ - -
te l_‘{;/"“'fl)" / L /O"")/ : i 4

J
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Izraz (II1.3.17) za apsorpcioni koeficijent

ima identicnu analiticku formulu sa Urbach-ovom empirij-
skom formulom za koeficijent apsorpcije [56], poznatom kao
Urbach-ovo pravilo. Vrednosti Urbach-ovog koeficijenta o
bliske su jedinici u veoma Zirokom opsegu frekvencija i ova
eksperimentalna Cinjenica ni do danas nije dobila zadovolja-
vajuce teorijsko objainjenje. PokuSaji da se ponaSanje koe-
ficijenta o objasni mehanizmom eksiton-fonon interakcije
davale su vrednosti za o koje se krecu izmedju vrednosti 50
i 100 (vidi na primer [57], a takodje i [9] str. 170). U
radu [14] koriscen je hamiltonijan eksiton-fonon interakci-
je u koji su ukljuéeni efekti lokalne deformacije elektro-
magnetnog polja. Ovakav prilaz dao je za Urbach-ov koefici-
jJent vrednost o ~ 0,9 i to za oblast frekvencija koje su da-
leko od rezonancije. PokuSaj da se vrednost Urbach-ovog ko-
eficijenta objasni na bazi kvadratnog Stark-ovog efekta [58]
takodje je doveo do vrednosti ¢ koja je bliska jedinici.
Treba ipak naglasiti da su izrazi za ¢ nadjeni u (147 1
[58] nezavisni od temperature, tako da teorija nije mogla
u potpunosti da se uklopi u eksperimente koji pokazuju da

se Urbach-ov koeficijent menja sa promenom temperature.

-

Ako se analizira formula (III.3.11) lako se
moZe zakljuciti da pri 0 - ZIXOI vrednost koeficijenta ¢
tezi jedinici. To znac¢i da u okolini rezonance (napominjemo
da je funkcija (III.3.11) dobijena uz pretpostavku da je
E R 4) Urbach-ovo pravilo moZe da se objasni mehanizmom ki-
nematicke interakcije opti¢kih pobudjenja. U nameri da ovaj

zakljucak verifikujemo uporedili smo ekeperimentalne vred-
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nosti za ¢ date u [59] (vidi takodje [12] str. 279) sa odgo-
varajucim teorijskim vrednostima koje su izracunate na os-
novu funkcije (III1.3.11). Merenja apsorpcionog koeficijenta
antracena [59] pokazala su da na temperaturama (datim u je-
dinicama kB): 79; 2u0; 253; 293; 346, Urbach-ov koefici-
jent ima, respektivno, vrednosti: 0,630; 1,238; 1,400;
154725 1,533,

Teorijske vrednosti za o racunate su po for-
muli (II1.3.11). Pri tome je uzeto da je IXOI = 116 kg =
~ 80 cm™! u skladu sa podacima i procenama iz [9], str. 94,
99, 356 i iz [9] str. 86, tabela 5, koji se odnose na najni-
70 eksitonsku zonu antracena. Za datu vrednost IXOI i te-
mperature koje su gore navedene iz formule (III.3.11) dobije-
ne su slede¢e vrednosti za o: 0,670; 0,931; 1,045; 1,132,

1,246.

Na osnovu ovoga poredjenja_moie se izvesti
zakljucak da se teorija koja je izloZena kvalitativno dobro
slaze sa eksperimentom i da objaSnjenje Urbach-ovog pravila
za oblast blisku rezonanci treba traziti u efektima kinema-
ticke interakcije eksitona. Sto se tice oblasti energije ko-
je su daleko od rezonance, objasnjenje Urbach-ovog pravila
verovatn& mogu da daju kvadratni Stark-ov efekat ili eksi-

ton-fonon interakcija u koju su uracunati efekti Tokalne de-

formacije elektromagnetnog polja.
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IT1.4. KIMEMATICKA POBUDJENJA U JEDNODIMENZIONOJ (1-D) STRUKTURI

U prvom paragrafu ove glave (vidi jednacinu
(IT1.1.14) i (III.1.15)) konstatovano je da se energije ki-

nematiCkih nivoa odredjuju iz jednacine:

~

J | ,. I \ , a:
| + g S U =X IR = ] Kadis

Oy

-7 A (e 3 3
,_}-kﬂxadh313u8)=-0

(II1.4.7)

(=Y

o

@28 = Qs iegod, + g, Qyad - Qpied,

(I11.4.2)

NaglaSeno je da su u opStem sluCaju trazene frekvencije w,
odnosno energije ﬁw, kompleksne veliine, tj. da kinema-
ticke ekscitacije imaju konaéno vreme Zivota. U paragrafu
ITI.1 jednac¢ina (III.4.1) re3ena je u aproksimaciji koja se
sastojala u potpunom zanemarivanju disperzije eksitona i

za frekvenciju kinematickih nivoa dobijen je izraz (I'TI.1.16).
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Strogo reSavanje jednacine (IIT.4.1) zahteva-
To bi prelazak od suma po 31 i 32 na integrale, uz istovreme-
nu pretpostavku da su i frekcencije i talasni vektori kom-

pleksne velic¢ine tj.:

W= '+ 4 1 Kk +ix
Qe= Q: + 40 s E= .2 (111.4.3)

Jednacina koja bi se na ovaj nacin dobila
ne moZe da se re$i analiticéki, a teiko da bi mogla da se
reSi i numeric¢ki uz primenu najbrzih kompjutera i najsavre-
menijih tehnika programiranja. Ovo prvenstveno zbog Cinjeni-
ce Sto bi se u jednaini (II1.4.1) pojavili viSestruko sin-
gularni integrali. Poznato je da se kod dvostruko singular-
nih integrala rezultat integracije menja pri zameni reda
integracije (funkcija Poenkare-Bertrana). Za viZestruko sin-
gularne integrale u teoriji ne postoji pravilo o zameni re-
da integracije, pa to stvara dopunske teSkoce. Otuda, nu-
meric¢ko reSavanje jednacine (II1.4.1) predstavlja u prvom
redu problem programiranja racuna, a ukoliko bi se odgova-
raju¢i program i napravio, reSavanje po programu zahtevalo

bi veoma dugo ma3insko vreme.

Ovde ¢emo poku3ati da jednacinu (I1I1.4.1)
reSimo numericki i to za slucaj jednodimenzionog lanca
molekula. U raunu ¢e biti koriicena aproksimacija najbli-

Zih suseda, tj.:
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_fzz;v? =2 ()r ou 0K

(I11.4.4)

0d suma necemo prelaziti na integrale, nego cemo ih posle

smena:

Ka=X ; Xeii:m

B]

Qe0=Xt € (N3N 3 d=12

(I11.4.5)
Sematski pisati kao:
Y\=T1- =1
_[{F‘Z . e ll\:i§ 5 ; 9 (I11.4.6)
o W el %=

gde n predstavlja broj odsetaka na koji se deli interval
od -7 do = pri numericékom racunu. Uzecemo za n = 21, Sto

znaCi da racunski korak iznosi n/10.

U navedenim aproksimacijama jednac¢ina

(ITI.4.1) se svodi na oblik:

%=1 La= |
N X%y . - X=Xy _ X + % \
P+ 3L > 7‘ Sewdy— 20 (2 ke Ul Tz e X3 ) ook
5 " 2 ‘Zf't e T o ) - .
0 Tk oy v SX (91\/) -0ty (s Q_XL ) YOOy _X.ZX! + Coo X‘l




Y ’ > \
i . A X B M AN 714\/! ‘l"\
J1 Y, ) (s 0 a g ®
X 4 ~
,', ’.’/ / /(_ >
{ lo 5 -
(I11.4.7)
gde Je:
(\ N
N =
) I ¥ ety A
m - 4 - = TTT
WE RS —— = 2 (II1.4.8)
e ; L X

Numericki smo trazili resenja samo za real-
ne vrednosti w. To znaéci da je pretpostavijeno:
]
A < , [ Xy v ). ( —3o r
FOGwW) = Qx ) - 2oy (22X Xy )Wy —222L oy L)
= 4
] ) 13 (IT1.4.9)
Na osnovu cega sledi:
() | Drex. B (IIT.4.10)
pa se (III.4.7) svodi na:
. Ay = 2 = N 7)(— ’ S AP r ‘K..‘),'\-‘_
{ R gl / A q 2 "‘/\ )T LU X 0o z S,
“.V‘ 7‘ (E T-l_‘) ,"’> s T — j
Ay X ' ’
= Tty /’;;7/ B 17X "\

(111.4.17)
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Prilikom numerickog reSavanja odabrane su
iste brojne vrednosti Parametara koje su koriscene u para-

grafu ITI.2, tj.:

=l
Ny
'

e =40 y M=0 : Llwo=-001 Lo (T1L4.12)

pa se, s obzirom da smo uzeli n = 21, jednacina svela na:

= .x‘ )(2—.'5; . oy - ¥ et
|« 005 TN Qe - 2o (- [ K55 -]
- 2 _.j = g__ )
A T T Dx, W)

@ ()

L DE
T

(111.4.13)

Numericka analiza pokazala je da je jednacina

(ITI.4.13) zadovoljena za:

(€3]
o)

2o ¥=t031416 1 Q8) =-032000 b 275890

2h x=2094243 ; Q(E) = Z,48899

#a K=t1 9504 1 S =-0 34800 ¢ - D@00 ! Z,52925
(I11.4.14)



:
D —— e e

100.

Izgledalo je prividno da postoji viSe tipova kinematickih
ekscitacija jer se za jedno isto X dobijalo vide vrednosti

za px(E). Treba, medjutim, naglasiti da su energije kinema-
tickih nivoa traZene uz dopunski uslov ®(X,E) # 0, koji pri-
lTikom nalaZenja reSenja (III.4.14) nije bio ukljuéen u racun.
Kontrola, da 1i je uslov ®(X,E) # 0 zadovelijen, vr3ena je

na sledeci nacin. Za dato XO, za koje postoji reSenje jednaci-
ne (IIT.4.13), odredjivana je 441 vrednost o(XO,E) koja za-

dovoljava uslov:

Pixo,E) = 0 (111.4.15)

i ove vrednosti p(XO,E) su se kretale izmedju neke minimal-

ne vrednosti P i - I— Kada su za svako X iz (III.4.14)

na opisani nacin nadjeni intervali ¥z {(I111.4.14)

O .
( min? pmax)’
su odbafene sve one vrednosti o koje su pripadale datim in-

tervalima, budu¢i da za njih nije ispunjen uslov @ # 0.

Ovaj dopunski numericki racun dao je sledece

rezultate:

y 2= ) . I ~ i -~ 2
zn F=T 1416 QEYE (-2,95108 ; ! 16335
ly - o F > o 7
QX EE (\-Z“p.);:il = _—")'. DL 4
~

an x=tlosens s QuE)E (-2,3010 5 £,40905)

=]

(I111.4.16)
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Poredjenjem Sema (III.4.14) i (IT1.4.16) la-
ko se moglo zakljuciti da su jedna&ine (IIT.4.14) 1 uslov
(III.4.9) istovremeno zadovoljeni za sledece Skupove vred-

nosti X i p:

(I111.4.17)

Osnovni zakljuéci koji se mogu izvesti na os-

novu dobijenog rezultata su:

a) U jednodimenzionom molekulskom lancu pos-
toje kinematicka pobudjenja koja su nepriguSena (dopunski

pol GF-e lezi na realnoj osi kompleksne E - ravni).

b) Ovakva neprigusSena pobudjenja postoje samo

2 7 2
5 * 5

u oblasti talasnih vektora K = (- ), Sto znadi

wl=
wl =

samo u delu prve Brilluen-ove zone.

Treba naglasiti da zbog veoma dugog racunskog
vremena kod redavanja jednacine (III.4.13) nije mogla biti

napravljena finija mreza za frednosti X i o

. Da bi se moglo napraviti poredjenje izmedju
energija kinematickih pobudjenja i energija normalnih eksi-

tonskih pobudjenja formirane su funkcije:

Olriu)
<K (E_ ) =
L

= o QK (111.4.18)
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Re . , [y :
% = (1 =2Ng )k + ZNehi=

v

~
ne

= OeprmX + 0,06 (I111.4.19)
od kojih SQZE) odgovara harmonijskoj aproksimaciji za ek-
sitone, dok pﬁn)(E) odgovara popravljenim eksitonskim ener-
gijama usled nelinearnih efekata (ove poslednje energije
date su formulom (III.1.13)). Treba istaé¢i da je zavrsini

stav funkcije (III.4.18) dobijen za vrednosti parametara

iz (111.4.12).

Funkeije o (" (E), o{™(E) 1 0 (E) = 0{%) ()

prikazana su graficki na s1. III.4.1.

Sa grafika se moZe zakljuciti da se energi-
je kinematic¢kih nivoa u 1-D strukturi znatno razlikuju od
energija normalnih eksitonskih pobudjenja i da, za dati
izbor parametara, na energetskoj skali leZe primetno niZe.
To bi, statisticki gledano, znalilo da su kinematicki ni-

voi znatno bolje populisani nego normalni eksitonski nivoi.
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IV GLAVA

OPTICKA POBUDJENJA U STRUKTURAMA SA NARUSENOM SIMETRIJOM

IV.1. UVODJENJE PARAMETARA VYREBNOSTI U ANALIZU STRUKTURA
SA NARUSENOM SIMETRIJOM

Elementarne ekscitacije u strukturama koje
poseduju punu translacionu invarijantnost su, zapravo, rav-
ni talasi Sto znac¢i da je verovatnoéa nalazZenja pobudjenja u
bilo kojoj tacki strukture ista za sve tacke. Ukoliko je
translaciona invarijantnost naruSena, pobudjenja u strukturi
gube osobine ravnih talasa, a u odnosu na idealnu strukturu,

takodje se mogu pojaviti i novi tipovi pobudjenja.

Ako struktura ima konacne dimenzije, onda
prisustvo granic¢nih povr3ina predstavlja jedan oblik narule-
nja translacione invarijantnosti. Translaciona invarijan-
tnost se takodje narusava ako u strukturi postoje vakansi-
je il1i primese. Na osnovu izloZenog jasno je da u praksi
idealnih-struktura nema, jer su strukture sa kojima se prak-
tiéno radi konaénih dimenzija (imaju granicéne povr3ine) i
nikada nisu idealno ¢iste (uvek postoji odredjeni procenat
primesa ili vakansija). Ova ¢injenica ukazuje na neobicCno
veliki praktiéni znacaj izucavanja efekata narudenja sime-

trije.
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Eksitoni u strukturama sa naruSenom simetri-
jom izucavani su U nizu radova [28-38]. U svim navedenim
radovima uglavnom su ispitivana stanja, lokalizovana oko
granicne povr$ine polubeskonacénih struktura, koja se naziva-
ju povrsSinski eksitoni. U radovima [28-35] data je mikroteo-
rija povrSinskih eksitona, dok su radovi [36, 38] uglavnom
posveceni makroskopskoj teoriji povrSinskih stanja. U rado-
vima [31-33]1, pored povrSinskih, ispitivani.su i zapremin-
ski eksitoni u polubeskona¢nim strukturama. Pokazano je da
je verovatnoca nalazenja ovih pobudjenja podjednaka za sve
tacke zapremine (otuda naziv zapreminski eksitoni), ali i

da ova pobudjenja nisu ravni nego stojec¢i talasi.

U osnovi svih pomenutih analiza leZi pret-
postavka da energija interakcije pobudjenog molekula sa ne-
pobudjenom okolinom nije ista za molekule na povrSini i u
njenoj blizini i za molekule koji su duboko u zapremini struk-
ture. Ne postoje, naZalost, dostupni eksperimentalni podaci
o velic¢ini ove interakcije,kao ni o veli¢ini dipolnih momena-
ta slobodnih i vezanih molekula. Po analogiji sa onim 3to
se zna o magnetnim momentima atoma, a to je da se momenat
slobodnog atoma moze drastic¢no razlikovati od momenta veza-
nog atoma [30], realno je pretpostaviti da slic¢no ponasa-
nje imaju i elektric¢ni dipoli. Usled ovoga za poluslobodne
atome, na povrdini i blizu nje, dolazi do promene velicline
napred pomenute interakcije u odnosu na njenu vrednost u du-

bini kristala [94, 95].

U ovoj glavi bice analiziran sistem eksitona

u strukturama sa narui3enom simetrijom za dvonivosku eksiton-
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sku Semu, kada su eksitonski operatori, zapravo, Pauli ope-
ratori. U tom smislu bice razmatrani slucajevi deformacija
idealne, proste, kubne strukture. Uticaj deformacije bice
uraCunat na taj nacin, §to ce energija interakcije pobudje-
nog molekula sa nepobudjenom okolinom biti razmatrana kao
funkcija Cvora reSetke. Kao §to je poznato, u idealnim struk-
turama ova velic¢ina je ista za sve taike kristala. U skla-

du sa reCenim hamiltonijan navedenog sistema se moze napi-

sati u obliku:

H=> AR 5__DWP R+ > Xam RiPa+

L
!‘.l &ﬁrb
—\+‘
+\/ Van RIREI & (1V.1.1)
LAl

gde su upotrebljene sledece oznake:

BT T N
Unin=g A (3007 + 7 " R/am (0410) = W 0000)

| fo L any— A\ o
=5 Mg 25900+ 5 Waa 0097~ - \Whi (900g) -

(Iv.1.2)
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Velicina A predstavlija razliku energije éf pobudjenog izo-

Tovanog molekula od energije‘%o izolovanog molekula u osnov-
nom stanju. Posto je pretpostavijeno da se svi molekuli po-
budjuju na isti nacin (ne postoji beteovsko razdvajanje zo-

na) oligledno je da ova veli¢ina ne zavisi od &vora resetke.

Velicine Wzﬁ(f],fz,f3,f4) predstavljaju ma-
tricne elemente multipol-multipolnih interakcija Vﬁm u
molekularnom kristalu uzete po stanjima ¢ izolovanog mole-

kula i date su izrazom:

FE

* ) -
Ny SR e D)\ = 3. \“! . 0¥3 .J -
Wi (B e s §4) = S”i 5’3‘CLS«*& fa V& Vaa Pz 97t (1v.1.3)

=z
5

gde su EK i e skupovi unutra3njih koordinata molekula na

¢vorovima n i m.

Na osnovu (IV.1.3) oCigledno Jje da velicina
DKE predstavija energiju interakcije pobudjenog molekula
sa nepobudjenom okolinom i da je to veligina koja, prema
gore navedenom, zavisi od ¢Evora reSetke u deformisanoj struk-
turi. Velidine XEH predstavlijaju matriéne elemente rezonantne
interakcije, analogno integralima izmene u teoriji elektro-
na. Oni su, kao i matric¢ni elementi Y;a, koji karakterisu in-
terakciju pobudjenja, najmanje za rad velicine manji (vi-
di [36] i-[41]) od D>> i njihove promene usled deformacije

bi¢e zanemarene.

U navedenim radovima nije se uzimala u obzir
¢injenica da zbog promene energije eksitona od tacke do tac-
ke mora da se menja i koncentracija pobudjenja. Sve analize
koje ¢e ovde biti izvrsene obuhvatace i promenu koncentracije

eksitona usled deformacije. Po analogiji sa onim 5to je ura-
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djeno u teoriji feroelektrika tipa order-disorder [39],
promena koncentracije bic¢e uzeta u obzir u jednacinama kre-

tanja:

. <
03 [ L - =t N D 4 ; o

- — = - i o> - / 't —
Ty ‘—J,l o 28 L N g r‘; ¥ NFul Ty

,
~
I

N
=X 9 > / . \ ™~ 4
el ATty 2 // / A s

AR 2 Dyﬂ%+,z_jg&(i—2G¥8>ﬂ%+

G 5

(IV.1.4)

Zavr3ni stav u (IV.1.4) dobijen je, kao 5to se vidi, koris-
cenjem tjablikovske aproksimacije [40], koja se uspedno pri-
menjuje u kvantnoj teoriji magnetizma i fizi¢ki predstavlja
zamenu procesa rasejanja pobudjenja na realnom potencijalu
njihovim prenosom kroz "umek3ane" potencijale. Zbog naruse-
nja simetrije srednji brojevi <P%P¥> su funkcije Cvora resSet-
ke. U idealnoj strukturi srednji brojevi ne zavise od polo-
Zaja.

. Ako uvedemo parametar uredjenosti

hg=1-2<4B B> (1V.1.5)

./rw
ost”

i uzmemo u obzir da je:

R =ER (1V.1.6)

gde E predstavlja energiju pobudjenja, onda se jednaciina

kretanja (IV.1.4) moZe napisati u obliku:
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Fie 2 Digew = 7 F i Tre N Nea VE =" N 0 .
O = | ':—“[_-. —/" LSt b ‘." L ) Jdw ) T3 C‘;“ /‘-/.fon, LY f)
(IV.1.7)
Nadalje ce se ispitivati jednocestic¢na talas-

na funkcija kristala

Whr= 2 Lals 105 (1V.1.8)

7
B
gde koeficijenti AE predstavljaju amplitude verovatnoce na-
laZzenja pobudjenja na ¢&voru 3. S obzirom da se radi o jed-
noCesti¢noj funkciji po stanjima Pé]O) kinematika operatora
je u daljim racunima nebitna (ona je iskoriicena prilikom
formiranja jednac¢ina kretanja). To znaé¢i da je potpuno sve-
jedno da 1i u (IV.1.8) figuriSu Pauli i1i Boze operatori.
Budu¢i da je funkcija |y> normirana (<¢|v> = 1), na osnovu

(IV.1.8) dobijamo uslov za normiranje koeficijenta A:

(IV.1.9)

-
I

Jedna&inu za odredjivanje koeficijenta A i

energije pobudjenja E dobijamo iz jednacine:

/

D1y>=0 (1V.1.10)

koja se s obzirom na (IV.1.7) i (IV.1.8) svodi na:

[ > 7 - /
TAN 2 vt T | i o3l rii
C -

4

T & v :
AFAY et o)

( q.\
A\

[t
~g

0o
-

> Y P .

= \ \ . dazm — 1y 2 ,

:{ . (2)(_,2)’3';{":{ S S & "/‘f*;f'/;s;!:,'zx44.'_]1
&

-

R=X,Y,D

(Iv.1.11)
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Dobijena opSta jednacina (IV.1.11) bice u da-
ljem primenjena na analizu eksitonskih stanja u polubesko-
nacnoj strukturi i na analizu eksitonskih stanja u tankom
filmu kod koga su uslovi na gréniénim povrSinama simetricni.
Takodje ¢e biti analiziran model kontinualne deformacije u

filmu.
IV.2., EKSITONI U POLUBESKONACNIM STRUKTURAMA

Pretpostavicemo da do narusSenja simetrije
proste kubne reSetke dolazi du? ose z. Graniéna ravan krista-
Ta poklapa se sa X0Y ravni i pri tome nema slojeva u nega-
tivnom smeru z-ose. Ovo, zapravo, znaci da do narusSenja si-
metrije dolazi zbog prisustva graniéne ravni koja se pokla-
pa sa XO0Y ravni. Ostali slojevi kristala rasporedjeni su duz
pozitivnog pravca ose z, a njihov kraj se nalazi dovoljno da-
Teko da uslovi na drugoj grani¢noj povrsini slabo uticu na
stanje kristala (s1. IV.2.1). Istovremeno se pretpostavija
da nema planaranog narusenja simetrije, tj. svi slojevi kris-
tala normalni na osu z se ponasaju kao idealna beskonacna
dvodimenzionalna struktura. Opisana struktura se u litera-

turi naziva pulubeskonacan kristal.

Za opisanu strukturu, opita jednacina
(IV.1.11), uzeta u aproksimaciji najblizih suseda, razbija

se na sledece sisteme jednacCina:
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Slida IV 2.7
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(1v.2.2)

| LE A~ Diayio; detsdyoo ~ Daesdyo 3 de-,3y,0 ~

B D«?m?y,o;?x,é&yn,o —Dge2vi0s Pody-ti0 ~ Dﬁxgiy:o‘;?mﬁv;i =
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N\ ’
—%’Qx)?v,o (Xﬁf,*?y,o;%“i Ay,0 Dbt 525,0 + Xy o 05 dt 9y A-Jx-iff\/)o"

+XQV,%)’»O;E’K;ﬁ‘;’*lJ') -\’,:x):z./*i‘n T ANy _7. _1./.:_} I.-f:,f"_i/)“f'.’_l Jr)..

(1V.2.3)

U skladu sa diskusijom iz prethodnog paragra-
fa, pretpostavicemo da se u povriinskom sloju menja parame-
tar uredjenosti u odnosu na vrednost koju ima u ostalim slo-
jevima. Takodje se menjaju interakcije pobudjenog molekula
sa nepobudjenom okolinom i to u graniénoj ravni kao i izme-
dju graniéne i prve susedne ravni. Promene velicina X i Y
sa poloZajem se zanemaruju jer su one manje, kao Sto je ve¢
receno, od veli¢ina D. To znac¢i da u (IV.2.1-1V.2.3) mozZemo

uzeti:

(Iv.2.4)
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(IV.2.5)

(1V.2.6)

(1v.2.7)

(Iv.2.8)
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U skladu sa ucinjenim pretpostavkama siste-

mi jednacina (IV.2.1-1IV.2.3) postaju, respektivno:

Mo

7'/"\’ O r - D A . = 7 a v
Lt Ly O OY‘&"{’)/J'L\%_?/‘{; _/,)/X\‘/,—g,_:‘:/ sz T
bRl b be ¥ A Syt et Aa b 4+ A $x, 4y 4£4L *

A ol i 9
N f\b,’;/,-%. ¥ Afn*y,:?;-&)—o 5 ;’fz Z.2Z

(1V.2.9)
[E-0-5D-Dp-5Y0-2) =Y (1-2)] Ape,tys —
—/:// l-’a‘-irﬁ»‘.,.’.‘g;‘. ™ ‘\?-x—l_ihi . Anf":?).'/‘q.‘— t ‘;” Zpet T
*A2 22 Y Rgs0)=0 I S

(Iv.2.10)

r - . " e .
LE_A—5D0‘4Y(1—©Q)ry(q_xO)] A‘:?x:-_gy)o N (ODX (A'l%/;l'%")o+

(IV.2.11)
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ReSenja ovih sisetma traiZicemo u obliky:

A 200 = Wan plovdrinidy 1 1

gde je a - konstanta reSetke i talasni vektori kx’k su

dati izrazima:

g \ 3 “; :v'x -
X = 1. - QX 3 Vx € «'TZ 5 ZZ')
P}AM)(
m Ny . Ny
K., = ___QI\N_\Q . c (-5 3
14 O,Ny Y 3 \b 2 4
(Iv.2.13)

Brojevi Nx i Ny su brojevi molekula dus X, odnosno duz Y

pravca.

Posle zamene (IV.2.12) u (IV.2,9-1V.2.11)

dobijamo respektivno:

K s ) 1ot + Bz baesy fa,=f) * Jp
,/,_\)( 7
o (IV.2.14)
//:27+\wQO;+~Eiiﬁ“@3V%v)=0 § =it
6X
(Iv.2.15)
2 Wy~ o =Fae \yigy -0 , 42=0
On & X
(1v.2.16)

Uvedene oznake su sledece:

Fuey=E-D - 26K (ke + ook,0.)  (1V.2.17)
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| o N ™ NN\ S ~ \
F,= 6D +6Y(1-3) (IV.2.18)
E Bl [y 2 ENEPE<T N N ek 3 '
Fe=8 D D #5 Y- +Y U=%,) (1V.2.19)

- =51 NI O =% NN T 4= Lo f > NV 7 - , s i
0 /o v 4 Do -/ L / 1 °%) T;/., \(Oo- //)) AN\ \D‘;‘.'] o + VDALY VR

(Iv.2.20)
Re3enje diferencne jednacCine (IV.2.14) tra-

Zicéemo u obliku:

Y . 2 S 9 0 1
\X/Ui{j = ‘)/\.f..‘igx‘):O[;Kg s Qe Ky “'/bu! /?fuu.ov(:rx—i\) Ke
(IV.2.21)
Zamenom (IV.2.2%1) u (IV.2.14) dolazimo do sledee veze iz-

medju parametara:

—

2 —

4

il

e 0 7 N \Z
(GEY = 20Ky (1v.2.22)
5 X

odakle sledi da je energija eksitona data izrazom:

Ex=A+6D+0Y (1-&)+ 2X (w0olky + t0u0Ky + s 0Ky )

(1v.2.23)
gde je:
Ke = T‘:\'— P > Vs € (03N,
A Ng
(IV.2.24)

Kao 3to se vidi iz dobijenog izraza za ener-
giju, ona je ista kao i u idealnoj strukturi, ali je dobije-
na za amplitude A koje su ravni talasi u X i Y pravcu, dok

su u z pravcu stojeéi talasi.
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Bitno je rec¢i da reSenje (IV.2.21) mora za-

dovoljiti i diferencne jednaGine (IV.2.15) i (Iv.2.16).

Jednacina (IV.2.15) je zadovoljena ako pos-

toji sledeca veza izmedju parametara:

-_/’:_1,\"‘:/"? - 'T)’/— J’JI.«} (IV.ZZS)

Dobijena relacija je fundamentalna za izloZeni prilaz i
predstavlja uslov egzistencije analiziranih stanja. Njen fi-
zicki smisao je jasan: promena interakcije D na povriini po-
vlaci obavezno za sobom i promenu eksitonske koncentracije.
Drugim reCima, u polubeskona&nom kristalu koncentracija ek-
sitona na povr3ini ne moZe biti jednaka njihovoj koncentra-
ciji u dubini kristala ukoliko se kroz kristal prostiru sto-
jecé¢i talasi.

Zamenom (IV.2.21) u (IV.2.16) dobijamo sle-

de¢u vezu izmedju proizvoljnih konstanti o i B:

e —— = Ak (I1v.2.26)

Kombinujuéi izraze (IV.2.12), (IV.2.21) i
(IV.2.26) sa uslovom normiranja (IV.1.9) nalazimo normira-
ne amplitude stojecih eksitonskih talasa u polubeskona&noj

strukturi:
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Nadjena eksitonska stanja sa energijama
(Iv.2.23) i amplitudama (IV.2.27) nazivaju se zapreminskim
eksitonima. Ovakav naziv potice od Einjenice da su kvadrati
modula amplituda A prakticno jednaki za sve tacke krista-
la, Sto drugim reCima zna¢i da je eksitonsko pobudjenje rav-
nomerno rasporedjeno po celoj zapremini polubeskonaine struk-

ture,

Sistem jednacina (IV.2.14-1V.2.16), osim na-
vedenog, dopudta jo3 jedan tip reSenja, koje moZemo traziti

u obliku:

Zbog zahteva 3 > 0 fizicki smisao ovakvog tipa re3enja je
ocigledan: stanja kojima odgovara navedeno resenje su loka-
lTizovana uz graniénu povrdinu jer im kvadrat modula amplitu-
de eksponencijalno opada sa udaljavanjem od granine povrdi-

ne. Otuda se ovakva stanja nazivaju povr§inskim eksitonima.

Ako (IV.2.28) uvrstimo u (IV.2.14), za energi-

Ju povrSinskih eksitona dobijamo izraz:
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EW:L *DLJ*6Y”l“@)+22ﬁ<“ﬁﬁlKX*m°avY+d3qgw
(1V.2.29)

Na osnovu jednacine (IV.2.15) lako se moze
zakljuciti da je uslov egzistencije povriinskih stanja isti
kao i u sluCaju zapreminskih eksitona [oo-o = % (DO-D)]_
Sto znacCi da se koncentracije eksitona u povrSinskom sloju

i unutradnjim slojevima moraju razlikovati.

Ukoliko izraz (IV.2.28) zamenimo u (IV.2.16)

dolazimo do sledeceg izraza za parametar 7:

O n

! T Dk, * (ke , 1
3{1,23:—2&;[— _:bz Ky) i\\/d> Z>KY)+ % _i ,J

L Lo
. (IV.2.30)
A oD -50 +SYUL-B)=4Y(160) = 2 (e b)X (2020 K +TDD0K )
kf"/’ W n o
20BN
(Iv.2.31)

Buduci da & mora biti realno i pozitivno, po-
red opSteg uslova egzistencije (IV.2.25), potrebno je da bu-
du zadovoljeni i dopunski uslovi, koji se mogu izvesti iz
izraza (IV.2.30). Ako se pretpostavi da je ;g <1, Sto je s
obzirom na eksitonske koncentracije realna pretpostavka, on-

da su uslovi egzistencije povr§inskih stanja (Y realno i po-

zitivno):



==l —— 3

s S

e

122.

/ﬁl. < () g ; '+‘) |\ 2./ '\ - Djl_‘
I’y y %y ) < 3 “PlL.24L Y L b {IV.2.32)
n o I = i
Ky, Ky \ / D‘ wox ¥y “a
= el 4 Y e { o0 (1v.2.33)
£ \ S | = .
v
s , -
D (i sk) \ £ D% . B I % i
s e ey of ot =1 21 vz

Odavde je ofigledno, a lako se moZe i pokaza-
ti, koriScéenjem razvoja u red, da jedino realno moZe egzi-
stirati samo prvi tip povr3inskih stanja sa parametrom %}.
Ukoliko uslov (IV.2.33) nije ispunjen onda povriinskih sta-
nja nema. PoSto navedeni uslov egzistencije zavisi od talas-
nih vektora kx i ky, mogucnosti nastanka povr3inskih stanja
su dovoljno Siroke jer se gotovo uvek moze pronac¢i bar neki

domen u k,, ky ravni za koji ¢e & biti realno i pozitivno.

Normirane amplitude povriinskih stanja date

su izrazom:

\ (1,2) e e

ro.) ~ & ) 0 ~
/4 \ 1 . w#xukx+u1y0w/~4£qﬂfu
A -_?X B p G —

)1)’3‘?2 - “
(Iv.2.35)

Poredec¢i dobijene rezultate sa analognim re-
zultatima iz radova [32] i [33] mozemo konstatovati da su
neki zakljuéci bitno razli¢iti. U navedenim radovima ¢lan

. yre - . ' ' :
hamiltonijana (IV.1.1) ﬁ% Dﬁﬁ Pﬁpﬁ uziman je u formi koja

X : - + T + o
odgovara idealnoj struktur1.ﬁ% Dﬁﬁpﬁpﬁ - Dn% Pﬁpﬁ’ gde je
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ﬁﬁ ='§E DR—B’ Ovakva aproksimacija, koja nije opravdana,
dovela je do toga da zapreminskiipovrsinski eksitoni mogu
da egzistiraju nezavisno od toga kakve su im koncentracije
na povrsini i u dubini kristala. Da ova aproksimacija nije
uvedena povrSinska i zapreminska stanja ne bi mogla da
egzistirajul vidi uslov (IV.2.25)!1. Osim toga u pomenutim
radovima parametar ¥ kod povriinskih stanja ne zavisi od

talasnih vektora kX ik pa su i dobijeni uslovi za real-

y5
nost i pozitivnost parametra 3 uzi nego 3to je ovde dobijeno.

Sto se ticCe praktiéne primene dobijenih re-
zultata, osnovne ideje se mogu dobiti iz formule ¢(EN..2.25) ,

Ako ovaj izraz napidemo u obliku:

D-D
otigledno da je @y ™ 0 ako _YHQ - o= 1. To bi znadilo da

se koncentracija eksitona na povr$ini moZe uciniti izvan-

redno visokom, C_ = PP > w 1/2, ukoliko se posebnim pre-
0 0o D-D
Y
ci. 0Cigledno je da se ovakvo "prepariranje" moZe postici

pariranjem strukture postigne da bude blisko jedini-

nanoSenjem na povr3inski sloj substrata neke druge supstan-
ce razlicite od samog substrata, ali c¢ije ¢ée interakcije

s D-D
& o A I N
Do biti takve da se odnos —— ucini bliskim jedinici.
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IV.3. EKSITORI U TANKIM FILMOVIMA

Cvo poglavlje posveti¢emo analizi eksiton-
skih stanja u tankom filmu. To znaéi da ¢emo posmatrati
strukturu ¢ija je dimenzija u pravcu z-ose konacéna, tj.
broj ”z nije reda 108, kao u polubeskonacnoj strukturi.
nego je mnogo manji (reda 10-100). Pretpostaviéemo da je
naruSenje simetrije istoga tipa kao i kod polubeskonacne
strukture, tj. na granicnim povrSinama fz = 0 i fZ = NZ me -
njaju se energije interakcije pobudjenog molekula sa nepo-
budjenom okolinom, dok se promena ostalih relevantnih ka-
rakteristika zanemaruje. Istovremeno éemo pretpostaviti da

na granicénim povr$inama (fz =0if, =N vladaju identic-

z z)
ni uslovi pa su i deformacije identicne. Poslediéno, u ops-
toj Jjednacini (IV.1.11), napisanoj u aproksimaciji naj-

bliZzih suseda, vazi sledece:

Dx ,Jys1,0g = Go (1v.3.1)

0O, § ¥ ._) ' ‘ "
Qi,r»;f/,:{—‘i)g,gi)j/‘éf == /Qfmi'y:l.iz =

(Iv.3.2)
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L‘“ '?7' “( )‘Q"')-‘/ j‘ - D_?,( 17,2451 ;Yi VE .

7 [ {l ==

(1V.3.3)
xg*:g‘/J*S“«vxﬂﬂgYJt = Xf&?\/ﬂ?ﬁs&x;fy:hf* _
—szng '2* )th“Jf*‘ =><
0& Je & Ny
yi,f-;iy,;’z;zxti Aysde = >/;2-,,2~/.,ng Py osyrlode T
_/ix-‘/,-jf,“x 31222 i:y
D% de £ N,
) (1V.3.4)

0 ) { y =2 n ly / ( = r A ¢ r
D-’,‘,‘l/,()j g") 2 £4,0 Df?«’#%o.‘) 'Exii-i\llﬁ") T L2 A 5Ng %X;Wii:Nx =

:ng’/ng;Nz;“g-Xil,i,)Mg =D0 (IV.3.5)

r

D""‘ ,%y,O';;?X )'2%’- . bini.'(,i 5 "s* .\‘2/)0 - D-?“ >;')’)N£l‘i"a-)r')N!'i:D?’ hysNg-l ')#;3‘ ’g'le* =

=D:z. Do (1V.3.6)
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S obzirom na ¢injenicu da se sada u anali-
zu ukljucuju obe granic¢ne povrsine, sistem relevantnih veli-
Cina za analizu stanja u filmu ¢ini jednaCina (IV.2.1), ko-
ja ovde vaZi za 2 < For s NZ - 2, zatim jednacine (IV.2.2)

i (IV.2.3), kao i graniéne jednacine za slojeve fz = NZ-1

if, =N

" 20 koje glase:

L E —A = D,{X)%‘/;Ni--{; ,'-‘I)(‘}L,%J\/;"‘.'l’i B L‘:TKVJ-Q‘/’Mg—is-_?(-14;‘;’y2Nz-L =
- Dgx’_‘D\/;Nz—lg Qx,&yH_JNz—i - [J{'u,gy,i\‘{-i; ?)t -'2\/'-‘“:N!"1 _

- Digx:it‘/)N!—lsj?xJ’jY:NE o D?* Iy “Iz"‘—;-j?l 7 Meg=2 -

247 2

A\

== iy - p FE 3
S 3y Ne- b s Al ,ty,H;-l V3 T Oty tig-L
T oy N - ’.“f_‘:,f.i (i "Dt 1y Nt

— JO a4 o ool syp (4= foc h Mok J—
/,XJj‘/)'i}‘l;_‘{‘/3"./‘-,.5".!. L7l ve, 29+t Ne-1J

B yﬁx '-,‘:r 7. MNe-d

-+

.

— VvV ) .4 )
7,/ / lg—l'_ il/ ;/ Ng N L7 ‘/f){'/ ;',_’ £
- / % - ) /S
diMe-t s g bt DL O Jy ez ) P\ g By et

T Oyt Ky Moty el yahet Dbt By, gt *
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. X;x);/‘Nz-l;-_g’x—i,;gy,Nx—i F‘\g,.-i,g/;:sl-.t

. X{r,-2'/)Nz-is—f/l;?y+!}Nx—? Ag,;?-,..'._,nt—i ;

" Ko, Dbty B By L et A Byl Mgz

F X%’*,a?w Ne-L5 e, v Ne Aa?xﬁimz £ X;,.,-g ,.»J?‘:x-i;%,n-i\/a‘~x-~2 f“-ixd’y,ﬂr—f“

= {J 3 )Yp Ne =4 (1v.3.7)

[ E =l Dgx,gymig-jui,i/;m - Dix,i~/;¥i£3~;/—‘_' sy, Ne —
—DXX:QY»N! Syt Ne —Difx;-iy:Nis'--;’laifv—i_‘:z : L‘%f:f;/.'u;-jx;@,)xz-i—
—\/;?xg-/,m : 2y+3_ 235N (A= 291%*1;'3'/JN?) -

. Y{,,-j;,,uz 2 Xx-i,!@y,kz (1 ~ D21 AN ')"\/z,,;,.arz{; [, Jyad Mo (1~ Gy bl )
"ygy',‘f\/,uf;{x)gy-i)uz (1- éj/ A1 N2) —

".ij,g-/)&;; {’x,iy)i,-i (- ?D_'.r.;'\/,Nx-i\j] A dedyNe T
“.—/o;;x,gy,nz ( X ByMa 5 desd iy N Aﬂm Ay Ne T

+><:?'/,-£Y)N{3 '_97—5. ;%Y)hl ’A\fx-ix}:/)Ni ¥
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(IvV.3.8)

Ako se iskoriste uslovi (IV.3.1-1v.3.6) i

resenje jednaCina (IV.2.1-1V.2.3), (IV..3.7) 1 (1V.3.8) po-

traZzi u obliku:

/\ﬁerY;Pz = WJe) -

pomenute jednacine se svode na sledeéi sistem:

/://' ';.(’ { t+ ‘//"."_' P ke

7 E 7‘_’:—" w.E)

BX

AKX
I"n ’—{’—'A/-
)»,/
b
Jz‘?) =

0 £ D
'{)Q.Kx-{x + UKy sy

A l,'{ ) =
1

N s

7

(1V.3.9)

(1V.3.13)
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o "}(/q.i pyd “/q':;"“' \.‘///-Tvz) =) ! '-;’.,» Iy

(Iv.3.14)
Oznake F, F F] i F0 date su formulama (IV.2.17-1IV.Z.20).

Kao i u prethodnom paragrafu, pretpcstavice-

mo da funkcija W ima oblik:

\X7 u ;"{'. = C,Z'Ax !F\,"{Jl, Q,gz K{ +/6kg ,--Jr&:l- ;L( :‘x‘i y K!

ol ik (1V.3.15)
Ke = [ ‘QE 5 V€ (05N:)
Nk (1V.3.16)
Fp=F (K, E)

Funkcija (IV.3.15) zadovoljava (IV.3.10) ako je = =
-2 cos aKZ S$to znaci da je energija eksitona u filmu da-
ta izrazom:
Ew=A+GD+oY U -%) + 2 X (0o Ly + 205K, + 00Ky
(IV.3.17)
Ukoliko, sada, (IV.3.15) uvrstimo u (IV.3.11)
iu (IV.3.13), pri ¢emu kod zamene u (IV.3.13) treba imati

u vidu da je KZ dato formulom (IV.3.16), obe jednacine pos-

taju identicne i svode se na:
i 2 3o A orn oy (1v.3.18)
Ocigledno, ovaj uslov ukazuje na ¢injenicu da na granica-

ma mora da dodje do promene eksitonskih koncentracija, jer

bez toga ovakva stanja ne bi mogla da egzistiraju.
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Ako (IV.3.15) uvrstimo u jednacine ( IV .:3.12)
FZ_F(k,E)

i (IV.3.14) i iskoristimo CiNjenice da je B e -2cos ak,

i sin NZaKZ = 0, onda se za akZ # Sm (S = 0,x1,+2) ove dve

jednacfine svode na:

/ N I ¢ —7’ w.E) /:)L( N O
- 2 . (1V.3.19)
; Fees-E Fo —Fix,ey
/ / 3B
S ¥ (/=2 ¢ \ By, =
CliKy \ ’%f{ %OX )/JK; O

Da bi dobijeni sistem imao netrivijalna resenja njegova de-
terminanta mora biti ravna nuli. IzjednaCavajuéi determinan-
tu sistema sa nulom nalazimo da talasni vektor k2 nije ne-

zavisan, nego da zavisi od KX i Ky, i to na sledec¢i nacin:

(I T o -z,\/'l Y ¥

; A DTS YV G T e \1= e ) =4 NG~ &) "J.'.,,’U/, + (RO,
Iy} W s — o
(Bo-¢ t~)
T (Iv.3.21)

S obzirom na (IV.3.21) izraz za energiju pos-

matranih stanja glasi:

-‘: s [ ol ‘Y ,_%-) CDD“S\/(‘.:(D/‘SDo_—Ty (4= ")v J

= =+
_ oo
- 22
“ O
oG |
2=t X (050K, + Cre Ky ) (Iv.3.22)

Kao Sto se vidi, energija zapreminskih stanja u filmu ima
dvodimenzionu zonu u prostoru talasnih vektora. Drugim reci-

ma, zapreminski eksitoni u filmu se ponasaju kao eksitoni u
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idealnoj dvodimenzionoj strukturi, kada je energija ekscita-

cija data sa:

(2d> n
r \: o 2 L i L EI) wof o v, ~
e =A+4D+4 /1100 4 25 L Conting + vy (11.3.23)

Ukoliko je G © 20 dobijeni rezultati nemaju
smisla, ali se u tom siucaju determinanta sistema (IV.3.19),

(IV.3.20) svodi na:

2 X (s 0Ky + ton Aky) = 6D -0+ Y (L-3%) (1v.3.24)

Sto daje izraz za energiju:

~

v (2220)= A+BD+6Y (L-5)46D-3DatY (1+3%) +25X 10y ke
(IV.3.25)
Vidimo da se u ovom specifiénom slucaju eksi-
toni u filmu ponaSaju kao eksitoni u nekoj ekvivalentnoj
jednodimenzionoj strukturi, budué¢i da imaju jednodimenzionu
zonu talasnih vektora. Radi poredjenja naveséemo izraz za

energiju eksitona u idealnoj jednodimenzionoj strukturi:

td

Pz A+2D+2 V-%) + 2 oF 0> 0k (IV.3.26)

Iz jednacine (IV.3.19) sledi:

/':‘1 .!
= — (1V.3.27)

ok, £ LK,
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tako da normirane amplitude zapreminskih eksitona u filmu

imaju oblik:

Ageodann BL

o s ’ l 2 .
Vo (Nt DING+DNe L a1+ o tok)

§ @q,%,m/:x«a gy Quy P Aan (Jg- 1 )AKs
L ’f"\'u;:', gz {_' K; m OoK! ] !
(1V.3.28)

Eventualna primena dobijenih rezultata svodi-
la bi se na odgovarajucu preparaciju filma i to u skladu sa

formulom:

éd_-b:_\i'— (DJD)

Da bi se postigla veoma visoka koncentracija
eksitona na grani¢nim povr3inama na njih se mogu nanositi

slojevi novog tipa molekula ¢ije su karakteristike takve

da je —;—— N

Nije bez prakticénog interesa ni cCinjenica
da se fj]m ponaSa kao idealna dvodimenziona struktura, a
u izvesnim slucajevima kao idealna jednodimenziona struktu-
ra. PoSto je pomenute idealne strukture praktiéno nemoguce
realizovati, mnoga saznanja o energetskom bilansu u ovakvim
strukturama mogu se postié¢i analizom pojava u filmu. Da bi
se film ponaSao kao ekvivalentna jednodimenziona struktura

D -D
mora da bude ispunjen uslov —%—— = ogns~n 1, Sto se takodje
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moze realizovati nanoSenjem na granic¢ne povrdine molekular-

nih slojeva sastavlijenih od molekula drugog tipa.

Ste se tiCe povrSinskih stanja u filmu situ-
acija je analogna slucaju polubeskonaéne strukture. U filmu
mogu da se pojave stanja lokalizovana uz graniénu povr$inu

fz = 0, za koja je:

A T o W (1v.3.29)

i stanja lokalizovana uz granicénu povr$inu fz = N za koja

Z’
je:

N o alde-Ng)2®
WU = Cn, © : (1v.3.30)

Potrebno je, medjutim, naglasiti da ni jedno
od ovih resenja ne zadovoljava striktno pet jednacina
-(N_-1)ax
(IV.3.10-1V.3.14), nego samo u aproksimaciji e Z ~ 0,

koja je dobra za relativno debele filmove.

Energije oba pomenuta povrSinska stanja da-
te su izrazom (IV.2.29), a normirane amplitude imaju oblik
(IV.2.35). Parametar ¥ odredjuje se iz Jednacine (IV.2.30)
i diskusija o egzistenciji ovih stanja ostaje ista kao za
sluCaj polubeskonaéne strukture.

IV.4. KONTINUALNA DEFORMACIJA U FILMU

Do sada su analizirana stanja u polubeskonac-
noj strukturi i filmu uz pretpostavku da se interakcija D

pobudjenog molekula sa nepobudjenom okolinom menja samo u
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grani¢nim slojevima, a da Jje za sve ostale slojeve ista i
ima vrednost koju bi imala u ideainoj strukturi. OCigledno
je da ucinjene pretpostavke predstavijaju idealizaciju real-
ne situacije,poito se u praksi deSave da su deformacijom
zahvaceni i unutrasinji slojevi ¢ija dubina daleko premasSa
konstantu resetke [36]. Zbog toga cemo ovde pretpostaviti

da interakcije D imaju jednake vrednosti DS na granicama
tankog filma, da im je vrednost na sredini filma DV i da im
se vrednost kontinualno menja izmedju vrednosti DS i DV’

Za en;;gije X i Y pretpostavija se, kao i ranije, da se nji-

hova promena sa dubinom moZe zanemariti.

U skladu sa recenim, uzecemo da je:
Dfx,;?y,o 5 ngil ‘27)0 - L)jhg‘/;o.} ';?'K; 3’.}7’351.0 -~ DQ.XJ"?"/JO;?)XJ)‘»‘,\/A :

‘} < . ™ . - . ' \ n
- .):iv ,Qy,i; 7 /.O = J"-‘.',"{'/,?\'fr; }xj 4 AN = [)fx_, Ly, Ny 3 jx,,;/ii)dz ~

D'?..’,f\/,!cglj’x)-f/"l!‘l7: Ux, iy Ne-bs de Ay, Ne =g (Iv.4.1)

{.4 :‘._/V (IV.4.2)

\
. 1) == 3
R < - fa & =

Za ostale vrednosti cemo uzeti:
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O Do Dy - Dy Je =1 - ki .
D‘f")‘?)’,}{;;“tl‘ 1Ys L% s 5Ys 1E33% 2 LR S
rJD‘Q ( 0 { ) = ) i
$xdy, Joe s Py, Jeeh = Uiy at D)
) s 7 | S \ i
Bee . 5una. » M0 B 3 Balrg, ... ulied
A4 2 I ;

(1V.4.3)

a funkciju D(fz) predstaviti u kontinuainoj aproksimaciji:
1 j - 2.
D(;?z) - D(Z) = cbp +/’3>0 (£-1/2) (IV.4.4)
gde je L = Nz-a - debljina filma.

Kao Sto je vec istaknuto u paragrafu IV.1,

promena veliCina D povlaii za sobom odgovarajuéu promenu

eksitonskih koncentracija,odnosno parametra uredjenosti sis-

tema. Analogno prethodnim formulama uzecemo:

éi*)37)0 . 801?"113};\/:0 i zoi’x 3'1;"/il,0 = é)::«; 23 Ng =

-
/ =

:6:?11'1)-:2\/,‘\': =b£xr2yiij}lz =ZO5 (IvV.4.5)
s B

rdyils e = oy (IV.4.6)

<

==

éi";‘g\/aﬁf = é;zxii;:‘;\/,- N{‘ = 29

]

Ostale vrednosti parametra uredjenosti predstavicemo kao

funkciju indeksa fz, L i
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b e s o Ve g . E—\Qg" F e d s @8 Yol
4?7— -5 " 2 2 3 3= 5 5 g =1

(IV.4.7)

Funkciju c(fz) predstavicéemo u kontinualnoj

aproksimaciji:

6(&)—' Oty = by + / (2-L/2Y (1V.4.8)
Parametre a i B moZemo odrediti na osnovu
uslova (IV.4.1), (Iv.4.2), (IV.4.5) i (IV.4.6), tj.:
B B . by ; " _ . Ly .
D(O) = D(L) - Ds, D(?) = Dv 1 0(0) = O(L) = 05, 0(?) = Uvo
Tada formule (IV.4.4) i (IV.4.8) postaju, respektivno:

. _
_ 4 1 De 1 L Y
Deey=Dy [L1+ 3 ( _‘D_ ~Eg- <) ] (1V.4.9)
v
;
O ooy [ 144 (B 1) - L (1v.4.10)
3 Dy -~

Ako resenje jednaiine (IV.2.1) za interval

2 < f, =N, - 2 potrazimo u obliku:

i@y,ﬂ Lilkypy NjkvaT LlV/£7

.‘ R 8 L:D
Aix,-.?y,;,{ W) Z =\ (IV.4.11)

pri Cemu je

) 4 ! 2 (X
\K/("{zfl')?f \/J(z'ig’.ilat + 7 i o (1V.4.12)
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a za D i o iskoristimo kontinuaine aproksimacije (IV.4.9)
i (IV.4.10), ova jednacina prelazi u diferencijalnu jedna-

¢inu Ermit-Veberovog tipa:

'2 e o) L —_—
AW [ _Met2 Ve ( L Wafeg =D
e | SRR e (e = Pl
ol %2 o 02 Z 44V (IV.4.13)
gde je:
= ) f‘
e = Aet U (1V.4.14)

\)5=4—(- & '—i)(}te—@) (1V.4.15)

Y by

O\

- Cog o
lE= Av 4.—bbv‘5_f~_}/(('05">0v>'E (IV.4.16)
X v

Q=2 (w0 Wy + 050K (1V.4.17)

oD:~6 - L““ (1V.4.18)

Zbog prelaska na kontinuwum jednacéine
(IV.2.2) i (IV.3.7) postaju identiéne sa jednalinom
(IV.4.13).

Granicne jednaline (IV.2.3) i (Iv.3.8), gla-

se, respektivno:

\ A+5Ds+4Y1-2:)+ Y [1-310;] + 22X S 020Ky + 00Ky ) -E
ey + e =t
Xo

n

=] (1v.4.19)
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-i
\ ﬁ**Lxﬂ’4ﬂ”"f:7+V—i H(L-0.5] + 2 X 255005 0 ket T NS )
iy = Ust4Y(L-25)4Y[1-2 ] 2503 0L K- I)J;‘OQQyF
X s
=) (1V.4.20)

gde je prema (IV.4.10):

- A 5
4 [ s /) &

G0y = G-, =¢oy L1+ -E S~ =) ] (w.s.en

U daljem cemo pretpostaviti da je:
Ve >0 (1V.4.22)

Tada se smenom
VA

/Ly L Ve )

i

&

/
éz S W s ——-W (Iv.4.23)
Jednacina (IV.4.13) svodi na oblik:
41' / 0l ”di 2‘\‘
0 | —skehe, i ) //:O (Iv.4.24)

des N ank
Da bismo obezbedili kona&nost amplituda za

proizvoljnu debljinu L filma moramo uzeti da je:

B -*I'_%’L;—-‘ =ZM+L 5 U=0,L2 . 4y.4.05
DN Ve

Tada su resenja Ermit-Veberove jednacine (IV.4.24) data sa:

i L L2
Wt e oo

Vil | AR Vi —
(IV.4.26)
gde su H (&) Ermitovi polinomi:
o M
{ < N ?‘- / Z:"' "
M l% ) - H)“@‘—i =3 ) (1v.4.27)

d,ll et
= K

~
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Treba napomenuti da je normirajuc¢i faktor u izrazu za fun-
kciju wn(g) aproksimativan, s obzirom da je dobijen u lime-

SU L - o,
1/4

VE
f F - r
Ako (IV.4.26) sa ¢ —T7? (z L/2) zameni
mo u granic¢nim jednaCinama (IV.4.19) i (IV.4.20), i isko-
ristimo uslov (IV.4.25) one pestaju identiéne i svode se

na oblik:

'/

4
\f(L - Hru,[ 7‘;72' u)h(mqm > \/ Ve x

\)E/(1 N [
= HM( (fE"Z‘)z{;%;(2+QK)‘

506 -6Dy +5Y +2: X0 + BF Y(2a-tou)-Y{4pgrau[ir & (3—1)(*5—-@%1};

><:tbs

Vel L -
* Ho (= Q,flz 2

(IV.4.28)

Za dovoljno debele filmove (NZ < 20) moze

se uzeti da je:

L s ik

S-Q™ 3 P (IV.4.29)
i tada se u (IV.4.28) Ermitovi polinomi skracuju. Takodje
se moZe zanemariti ¢lan na desnoj strani jednacine propor-

2
; a
cionalan odnosu i

Uz navedene aproksimacije jednadina (IV.4.28)

se svodi na oblik:
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= = Sv e ‘ kN :
Z /’): (i_ 6&. )'P)K \) ("_ L t \ ™ ;‘.:)( | N 5= Yooy
(1v.4,30)
gde su navedene oznake:
Be = aN ve 2 Bz 0 (1v.4.31)
;
. - y =y Ds 5 _Dv x B )i o a‘
Ryx‘ X 3 QDX_ X 3 Rvs~ Di 5 R.‘_—Q;— (20-10 )
(Iv.4.32)

Energija pobudjenja data je formulom:

Elu (Qw) = Av + GDV +><%)v(i+ Q) —X;O\/(Zill,+i) Be
(Iv.4.33)
Na osnovu izloZenog jasno je da se energija

moZze izracunati samo numeriéki, buduci da parametar 8 ko-

E’
Ji u njoj figuride, predstavlja resenje transcedentne jednaci-
ne (IV.4.30). Postupak prorauna energije bio bi sledeci.

Za zadati skup vrednosti QK’ DS’ D o Xz ¥ M L

y> %5 %y
odredi se interval energija za koji je ispunjen uslov vE>0
a zatim se numericki trazi re3enje jednacine (IV.8.,30).
Ukoliko takvo re3enje postoji, ono se zamenjuje u (IV.4.33)

Sto posledi¢no daje vrednost energije ekscitacija.

Numeric¢ki racun je izvrien za eksitone sa
pozitivnom efektivnom masom, X = -|X|, pri Cemu su uzete

sledec¢e vrednosti parametara:

}JL:ZO 2 €O~/ = OQV';%J 895: 0)998 _‘ L’\,':-_:r)'% 4 ‘r/.L-)’:‘ﬂr);;//;::’Q

2

(IV.4.34)
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Za centar Brilluen-ove zone QK =44 n=90,
iz (IV.4.30) dobijena je vrednost QE =0,135, dok je za

n= 1 nadjena vrednost QE = 0,128.

Relativne promene energije

\ .._1 . b e e IS =il iy e 1

OFEu(@=  FMT2080 =y L0kt (2 )0e ]
\ N

(TV.4.35

iznosile su 6E0(4) = -4,864 i 6E1(4) = -4,614, Sto znaci
da energija raste sa porastom (L. Tako se moZe pokazati da

je u posmatranom sluaju zadovoljen uslov v. > 0.

E
Normirana talasna funkcija (IV.1.8), za slu-

caj prelaska na kontinuum, ima oblik:

{

| e
NS, T SN

/2l Nt £ (N +1)

\

;./: 1.’ !‘/>L;'J ,0,) ( V +,]:r) { V Co ! ?"
< = \ e WA x B 1 Y TR <
¥ ) N ’ H,.ﬁ‘ W ) he
o J I 47
[y - Y / Hy S
| e
2 L N 5
i47;w3’£]> (IV.4.2%)

Izraz za talasnu funkciju (IV.4.36) iskoris-
¢en je da se nadje srednja vrednost energije interakcije D

i srednja .vrednost parametra uredjenosti. U tom cilju u for-

mulama (IV.4.9) i (IV.4.10) preslo se na promenljive & i

s obzirom na (IV.4.36) za trazene srednje vrednosti dobije-

ni su sledeéi izrazi:
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WML == T\ 4 2 oM j '
(\ \(;'_/ ),)/ L)% \(‘)L L_z v (IV.4.37)

B e oy Cye. =Lox ‘:‘/ ( p
YnlY) = o=y = (W+ /%) (Iv.4.38)

J
U
-~
|
-

Kao 3to se vidi srednje vrednosti ne zavise
od talasnih vektora KX i Ky, Sto je i prirodno buduc¢i da
se po pretpostavci translaciona invarijantnost ne narudava
duz X i Y pravca. S druge strane, vidi se da su srednje vred-
nosti proporcionalne broju n = 0,1,2,.... S tim u vezi moze
se postaviti pitanje do koje vrednosti "n" je kristal stabi-
Tan, ako se u njemu pojavljuju ekscitacije opisanog tipa, s
obzirom da srednja vrednost parametra uredjenosti mora va-

rirati izmedju nule i jedinice.

Ovde se moZe postaviti jod jedno i verovatno
najinteresantnije pitanje, a odnosi se na polozaj zone kris-
tala koja je zahvaéena pobudjenjem. Na osnovu (IV.4.36) ve-

rovatnoca nalaZenja pobudjenja u taéki &, odnosno u tacki

. -1/2 . )
zZ =5+ a QE ¢ data je sa:
< (CJ , S HU.(f}
i le) = — Fin ; (Iv.4.39)

& )

\ N ./ N fu ! (gin: |
.n(*‘.{.,r ‘\?\]‘/*1)4 l«. ‘J’ il

@
U osnovnom stanju n = 0 verovatnoéacjo(g)

ima maksimum za ¢ = 0, odnosno

. (1V.4.40)
7
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®
U prvom pobudjenom stanju, n = 1, verovatnoéa(4](5) ima
minimalnu vrednost i to ravnu nuli za ¢ = 0, dok maksimalne

vrednosti dostiZze za & = %1, odnosno

Ep—; )
Z =L/ 2B * (1V.4.41)

Za viSa pobudjenja stanja, n > 1, broj minimuma i maksimuma

A

il Lo s .
ve11C1neL,n(£) raste proporcionalno broju

n" i polozZaji

ovih ekstremuma idu redom minimum -maksimum ili obrnuto,

tako da je pri visokom "n" pobudjenje prakticno ravnomerno
rasporedjeno po filmu, kao da nema deformacija, odnosno kao

da je struktura idealna.

Sada cemo se vratiti na najinteresantniji

slucaj osnovnog stanja n = 0 i prvog pobudjenog stanja n = 1.

U osnovnom stanju zona zahvacdena pobudjenjem
nalazi se u centru filma i veoma brzo opada prema granica-
ma filma, tako da se na povrSini prakti¢no i ne oseca da je

film pobudjen.

U prvom pobudjenom stanju pojavljuju se dve
zone pobudjenja ¢iji su maksimumi pomereni ka granicama
(povrSinama) filma, dok se centralni deo filma ponasa kao
nepobudjen. Ovde je svakako najinteresantnije posmatrati
slucaj kada su zone pobudjenja koncentrisane na granicama,
Sto o¢igledno, prema formuli (IV.4.41), zavisi od velici-

ne QE.

Razmatran je sluc¢aj kada u prvom pobudjenom
stanju posmatrane ekscitacije predstavljaju povrSinske eksi-

tone, tj. kada su ove ekscitacije locirane oko granicnih
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povriina. ZadrZayvaju€i skup parametara (IV.4.34) istim, s

tim Sto se uzima R = 0,847, dobijamo, pri n =1, 8 = 0,01

VS
za kraj Briluen-ove zone (Qk = =-4) i 8 = 0,011 za centar
Briluen-ove zone (Qk = 4). Na osnovu ovoga i formule
(IV.4.41) dobijamo da su polozaji maksimalne verovatnoce

za z, ™ 20a i z_ =~ 0, 5to znaéi da su u ovom slucaju eksi-
toni koncentrisani na povr§inama buduci da je debljina plo-

cice 20a.

U posmatranom slucaju eksitonske energije

iznose:
Eot4)= Av+6Dy -4,9861XI 5 Ey#)=Ay+6Dy- 4 2661
Ei4) - Eot4) =002 Ix|
Eot-4)= Ay + B0+ 23,0111 3 Eyetr= Av+ 5Dy + 3,022 1]

Ey-4)-Eot-4)= 0,018
(1V.4.42)

Ovde se prirodno postavlja pitanje kojim se
mehanizmom moZe izazvati ovaj veoma interesantan efekat pre-
bacivanja zone pobudjenja iz centra filma na njegove grani-
ce. Do ovog efekta ne moze do¢i spontano s obzirom da su

funkcije Iw(kx,ky,n)> ortogonalne:

< w(K;) M,)|+QK¥ K/NL)> )kxy, Ky /Chlﬂl

(1V.4.43)
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Takodje je jasno da prelaz iz stanja n = 0

1"

u stanje n 1, i uopSte izmedju dva stanja sa razliéitim n,
ne moze da izazove nikakva interakcija, koja je linearna po
Pauli-operatorima p* i P. Takva je na primer interakcija ti-

pa spoljasnje elektricno polje X dipoini moment kristala.

Poznato je da je operator eksiton-fonon in-
terakcije kvadratan po eksitonskim operatorima p* 1 Py 3
proporcionalan P+P, a to znaci da eksiton-fonon interakcija
moze da dovede do prelaza izmedju eksitonskih stanja sa raz-
li¢itim n. Da bismo ispitali na koji nacin i pod kojim uslo-
vima eksiton-fonon interakcija izaziva prelaz izmedju eksi-
tonskih stanja sa razli¢itim n moramo definisati hamiltoni-

jan eksiton-fonon interakcije u posmatranonm tankom filmu.

PoSto je, kako je napred receno D>>X,Y, efe-
ktivni hamiltonijan "zamrznutog" sistema uzecemo aproksima-

tivno kao:

Fa (IV.4.44)

Usled oscilovanja molekula F » f + U¥; d -39+ Ua, tako da

seé u aproksimaciji linearnoj po pomacima U moze pisati:

Ds— Drg7 Up=Us ~ Dpg+(Tg-0s) Vg g
(IV.4.45)

Na osnovu ovoga hamiltonijan eksiton-fonon

interakcije ima oblik:
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Hid =~ (Us~Us )z Dis B 1% (1V.4.46)
$7Ug ) V3 Daa b

Ako se ogranicimo aproksimacijom najblizih
suseda i, u skladu sa analizama na pocCetku ovoga paragrafa,

uzmemo da se D ponasa po zakonu

] 3

In A o ) b b = I\ i L
L‘{K ,)\/ 1}‘5;’4/‘-’-*-0«.:1‘/;:(! = ._J:"J 'T".-’:‘ ,.-/44; t ) 2y

173474

. D¥x>i?v:9(r;¥x>¥y>?zia = (IV.4.47)

gde je za dipol-dipolnu interakciju P 3, dok je za vise
multipolne interakcije P > 3, onda se hamiltonijan interak-

cije (IV.4.46) svodi na oblik:

Qz p \ \, { j 1_;’,
}—0"::'!} . ’l ,/‘/ . - LJI(.{‘/ / ‘) ’ 2 2t TE Y :/ I f"/. 4 i
i')()ﬂ"', 2{ [
T . 4
‘:‘/ 1 ,‘1 J tf - } x 3 f Y, g 7/ ’I 2y 2 /'_ "

=XV £ (1V.4.48)

S obzirom da se radi o strukturi sa naruge-
nom simetrijom, za fononske pomeraje U se ne mogu koristi-
ti izrazi koji vaze za idealnu strukturu. Zbog toga je ne-
ophodno da se nadju izrazi za pomeraje u% u posmatranom fil-
mu. Da bismo ovo postigli startovacemo od oscilatornog ha-

miltonijana za strukturu sa naruenom simetrijom, koji ima

oblik:
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e B el ,\
ot = i 2 Ma ! Wi=2./
M fs u/"
b= XY £ (1V.4.49)
U gornjoj formuli je p% = MRUﬁ, M2 Je masa

molekula, C%B su Hukove konstante istezanja (torzione kon-

stante C%B y o # B, su zanemarene) i vektor X spaja najbli-
ze susede u prostoj kubnoj reSetci.
Za dati hamiltonijan potraZzic¢emo jednacine

kretanja:

| ok rr T
"JEX ‘«’/ I ‘)l*r‘ [ U-;/_ {ys. 2 5 P (IV.4.50)

i u njima pretpostaviti da su mase i Hukove konstante za-

visne od indeksa fz koji odredjuje dubinu filma. Znaci:

M. 0 i ' rde. s
Mae e =Mye 5 Chgpd =00
(Iv.4.51)
Kombinovanjem jednacina kretanja (IV.4.50) uz korisScenje
- ; e _ _.2ya
formula (IV.4.51) i standardne veze fo,fy,fz = - U fx,fy,fz

dolazimo do sistema jednacina:
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1) LN ¥
} 3 7 J £Y>
|< g J
) U3, y
) J i 7 / -
(T" 4 §52)
V. 5,00
l/ J |
| - oAy ] ¥« iz
) - Z P
A\ {7{7~47 { )
A | . . iV ) e !
| Z Mg ¢ ’ £40 (%4 . / / M., {x .4y, 4¢-0 1y

Sistemi jednacina za fz =01 f_. =N mogu

z z
se dobiti iz (IV.4.52) ako se uzme % c3* =0 i
-2 Nz+a
U = U, s
fx,fy,-a Tx»f Nz 4 54 = 0.
PoSto u X i Y pravcu nema narusSenja sime-

trije i pomeraji moraju biti realni, reSenje sistema

(IV.4.52) potrazicemo u obTiku:

0., [ K gD N

[ el = g ~ U J w2 -4 2V ’
\) 3%, ,'::\": ,';‘1’ = A0 Nty = ¥
1 #* o~ 1y ) 1/ % \\‘ /
+ ) A >~ VALEx L 4 Ky 2y )+ LU (“-4-53>

gde su b* i b operatori Kreacije i anihilacije fonona.

’ Nakon zamene (IV.4.53) (IV.4.52) i apro-
a k ak
. Ly . (B iy o y 1 2.2 2 2 2 :
+ = + -
ksimacije, sin = sin 5 A 18 k™ (k Kx ky), Sis
tem jednacina se svodi na:
}
AR o o ‘ E z e ’_\'_z‘_ /._\_L
L5 LK L) D 2t Wieo, + Dyyq Ple )
\ v }’. >3 / "i[
/
o S n
L daa (A " b Mo~ —s
M f I 7/ 3 ) f#-11 3£
/—‘/l]( .J' ¥

(IV.4.54)
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U jednalini (IV.4.54) preci ¢emo na kontinuum,

3.5
1ok ] < e A4s | 2 A
am K 7 . ) —— -4 2 - Lo ¥
Fie Prey 0, R Prato e T2 %oy
(IV.4.55)

Da bi se realizovao prelaz (IV.4.55) neophod-
no je da se zadaju zakoni promene Hukove konstante i mase.
0¢igledno je da se Hukove konstante mogu menjati usled nro-
mene pritiska na granicama, a promena mase moZe nacstati ako

spaterovanjem na granice nanosimo molekule koji su drugog

tipa u odnosu na molekule matrice (filma). U izrazu (IV.4.51)

; " 5 . ~AOO o
se izvrSe prelazi Mfz - M(z) i sz - C(z) 2

Funkcije M(z) i C“a(z) moZemo razviti u red
u okolini tacke z = % i zadrzati se na ¢lanovima kvadratnim
po rastojanju z - %. Zbog pretpostavljenih simetriénih uslo-
va na granicama prirodno je pretpostaviti da ove funkcije
imaju ekstremum na sredini filma tj. da je:

dM | _ dC | |
ﬂ—f z=L T s 523:0 (IV.4.56)
= 3

pa se u skladu sa ovim moZe pisati:

W ot 2
Mey=11+7 Qnlz- %)

/’\JJ oo ! ._1_ ’*‘d’/.v L

(/) .J 2 - KZ—./ /
J_ MrL ol dod (L
PF44(2) y &=C Z/

(1V.4.57)
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VelZine M i c%¢ odgovaraju idealnoj strukturi.
Ukoliko se u (IV.4.54) izvr$i ukazani prelaz

na kontinuum  § jskoriste siedece aproksimacije:

M- i M 7 Q2 2 2z 3
rl.z}%{’ ks !}is Shiss '_;JTJ k?)tfd. — AME. / £-z) + O P .J
Gl P 2C £ ;

N v _ -
—l 5 d'\" = — ‘/)'C 2 / ;= f) L{Z - L )
o ~ e ¢ “ >
(&% ax C (1v.4.58)

dolazi se do sledece diferencijalne jednacine:

L c vl M_USZ( N >+
A g™ 20 207 \ ™ (A

+ (e 70% ) Jex-3 f Y=g

Qe ;o 2
sl - 4 Y N}/,—
= oy ’-Cdu ‘oo, -MC"J
Dig-rpy=2 4 Ve (1V.4.59)
Posle smene argumenta:
’Q=&u5(z-'~/z; o ze(oL) L z2e(5985545)
: : {
Q,J_s [ M 8 QY (G Yy
fl(\Qra.L \ _:du‘ —W f lu-r/;—r;jdf
_ Mw* ( L TR L r
Zo?cvld »A /l { L,,_‘o».- ) <Y

(IV.4.60)
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jednac¢ina (IV.4.59) svodi se na Ermit-Veberovu jednalinu:

1211 A '_J‘;i :*}_Cu L2
Y T @ T ozom K 2] e
i L G FRAE

Da bi pomeraji U% bili konaéni za proizvolj-
nu debljinu filma L (uslov hepijske stabilnosti sistema) mo-

ra biti ispunjen uslov:

3 @ / e ) _CZL(',/,-,)) oo, 2-’/'2
W= Wyt =0\ L(é‘)wiz_az + ‘Qéa K

Q=098 5 V=0,1.2..; d=XY,E (1v.4.62)
Ako je uslov (IV.4.62) ispunjen onda je reSe-

2
nje jednacCine (IV.4.61) dato sa wz(n) = e-1/2n Hv(q), a to

znaci da se za traZene funkcije ¢, na osnovu (IV.4.59) do-

bija:
del .
—,—:"._ 4 ___/,,’\JQ\C‘Z o )N’L
—- = AL s ! ! \
va I"'T.L) = o . ‘—’i)) ((TL)
. : : AV
oty st P T_0 (o h"b‘ q cf ,
Hylm )= (-1 ) e R rrL=,x.<'\z-!—/2) (IV.4.63)

Fononske frekvencije se dobijaju kombinova-
njem usiova (IV.4.62) i granicénih jednacCina koje slede iz
(IV.4.52). U graniénim jednacinama pak, treba koristiti
formulu (IV.4.63). Zbog simetriénih grani¢énih uslova, gra-
nicne jednaiine za fz =0 i fz = NZ su identicne. Ukoliko
se iskoristi aproksimacija % - a = % , koja se moZze smatra-
ti dobrom za filmove od dvadeset slojeva i viSe, pomenuta

jedinstvena graniéna jednacdina ima oblik:
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R~ - Ry o - x dal -
TN A R R o] { ;{3 =¥ iy 1/ _2L _At ]
; - k & L+ /:J) Cu’u M/

\ s ! I/.\l:;h( -
x e, L[ Qe S )0TKE = BIE
21T ) = M / = ot e
2 J‘(' Lia \—‘| 9 n
- ST —T—— (3 1 {
f-¥ P q /] N2 (K V) 1
l «—EI— kll"r( 0 ._CLG
r O 3 -\ AV ) F L
(1V.4.64)

Zz dati skup parametara koji figurisu u gor-
njoj jednacini, ona se numericki reSava po nepoznatoj a(k,v).
Nadjena vrednost za @ se zatim uvrsti u izraz (IV.4.62).

Na taj nac¢in dobijaju se trazene frekvencije fonona wg(k).

Na osnovu ijzraza (IV.4.62) za fononske frek-
vencije se moZe izvesti veoma vaZan zakljucak: ukoliko je
Qza >0, sve tri fononske frekvencije u filmu su optickog
tipa, tj. ne teze nuli kada k tezi nuli. Kao 5to je poznato,
u idealnoj strukturi uvek moraju da postoje tri akusticke

2

fononske grane sa osobinom limw (k) = 0. Ovo znaci da defor-

macija strukture ima za pos?ggicu eliminaciju akustickih fo-
nonskih-grana. Ovakav efekat u filmovima od provodnog mate-
rijala (metala) mogao bi imati znacajnu primenu u sintezi
visokotemperaturskih superprovodnika. Generalno, primenu

pomenutog efekta treba traziti u problemima akusticke izo-

lacije sistema.

Na osnovu (IV.4,53) i izvrSenih analiza,

a - komponentu pomeraja mozemo predstaviti kao linearnu
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kombinaciju velicina (IV.4.53) po svim vrednostima parame-

tara Kx’ Ky A 5

) <
|1 \ AL, 3 T o
Uy, 3 = y (4 + | =
\ 3x oAy e JK"',I\“',, OK,“.// Y Vo i 7 ! >
Ko ¥y ;
. . A ) R o Jd, . TR
rfl.k"g‘-"\,?/f,h'., J .-L,L\.' (L) (I‘\’.‘:‘.bs‘

x £

b "y - . . - - - & o . '

gde su Gk,k ,v koeficijenti razvoja Ciji se konkretan ob-
X

1ik odredjuje iz zahteva da hamiltonijan fononskeg cistema

ima standardnu formulu tipa (b+b + %) Foo

Posto su izrazi za fononske pomeraje u filmu
nadjeni, moZe se izvesti konacna forma hamiltonijana eksi-
ton-fonon interakcije (I1V.4.48).

U formuli (IV.4.48), s obzirom da se radi o

kontinualnoj aproksimaciji, treba izvr3iti sledece prelaze:

UtZay ——fb@ =Dy +4(D-Dv) P Qe :‘

Ne L @ b
by 1 Tdey ol
73=0 0 o2 MG ¥
ll“i 1< ) s, =,
l} Xy 4f s aed O UY Yy dz-0 _*"/"L"i’,‘f‘} . 'J SUIRY, ' "'q *
(1V.4.66)

gde znak - prim u poslednjem stavu oznaCava diferencira-
aq

w

nje po argumentu 77 (S
Q¢
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Na osnovu (IV.4.66) i (IV.4.65), hamiltoni-

Jan interakcije (IV.4.48) svodi se na oblik:

I‘}}}' = ~ /2 .‘ J b l.'/‘« y £ 4—)) \;;_,, :; 7
‘l_‘ e ‘,{ Yer = " -
: d . Qg —
K 4 Al ) -~ l’J___ -~ >
\OOG Qs + COUOKy 5 + DG L P, Nz .23
e B e &
X P+ ) 3 S 1 ','/"/-4-;///,—L.T,'L\J(u)
( /. . 3 ma
38yt Theudyoe L Oke,i,0 ¥ Boke,-uey 9 )

(1V.4.67)

O0Cigledno je da interakcioni hamiltonijan
(IV.4.67) moze da izazove prelaz eksitonskog sistema izmedju

dva stanja lw(Kx,K sN)> sa razlic¢itim n.

J
Napred je istaknuto da prelaz iz eksitonskog
stanja n = 0 u stanje n = 1 znaci “prebacivanje" zone pobu-
djenja iz centra filma na njegove granice. Iz izraza za ha-
miltonijan interakcije se lako zakljuCuje da do ovakvog ek-
sitonskog prelaza moZe da dodje usled spontane emisije fono-
na i to sa najnizom energijom wg(k). Do, prelaza dolazi us-
led dejstva ¢ (6% (o o9 wdi g6 TinesFan Ve-
e ejstva ¢&lana e 677? £)] koji je ear po £.
rovatnocéa prelaza proporcgona1na je integralu po ¢ proizvoda
eksitonskih stanja za n =0 i n = 1, koji je, sa svoje stra-
. iv 4 5 a,aq z /
ne, neparna funkcija argumenta & i funkcije [¢o(—T7? Z ]
Tinearne po £, tako da je integral razlic¢it od nuge pa je

samim tim prelaz mogu¢. Razume se, pri prelazu moraju da va-

Ze zakoni odrzanja kvaziimpulsa (u ovom sluaju dvodimenzio-
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nalnog) i zakoni odrzanja energije fuw (K)=E, (k) -E_(k)~0,02|X].

Neposrednu primenu dobijeni rezuitati bi mog-
1i imati u problemima akusticke izolacije sistema, a tako-
dje i u konstrukciji takvih filmova u kojima bi energija op-
tickih pobudjenja bila koncentrisana na graniénim povrs$ina-
ma. Naravno da bi prilikom sinteze ovakvih filmova trebalo
voditi racuna o tome da parametri sistema, u skladu sa teo-
rijom, budu takvi da su u stanju da dovedu do Zeljenog efek-

ta.

Na kraju treba istaé¢i da su opisana eksiton-
ska i fononska stanja u filmu moguéa samo onda ako su ispu-
njeni uslovi (IV.4.22) i (IV.4.60). Ukoliko ovi uslovi nisu
ispunjeni verovatnoée nalazenja eksitona i forma fononskih
pomeraja gube Gausijanski karakter i prelaze u kvaziperio-

dicne funkcije koordinate z.
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LAKLJUCAK

Analize izvr3ene u ovom radu tematski se mogu

podeliti na dve grupe.

Prva grupa problema koja je obradjena u gla-
vama II i III vezana je za nelinearne opticke efekte u ideal-
nim strukturama. Cilj ovih istraZivanja bio je da se proceni
uloga kinematicke interakcije eksitona u razlic¢itim optickim
pojavama. Osnovni rezultati do kojih se doilo mogli bi se

rezimirati na sledeé¢i nacin:

a) Usled procesa fuzije i raspada eksitona u
molekularnim kristalima se pojavlijuju dopunska, kinematicka
pobudjenja, nazvana ovako zato ito nastaju kao rezultat ki-
nematiCke interakcije. Kinematicka pobudjenja imaju konacéno
vreme Zivota i zbog toga imaju znadajnu ulogu u procesima

apsorpcije svetlosti.

b) Analiza apsorpcionih procesa pokazala je
da se prisustvom kinematickih ekscitacija moZe objasniti
oStar apsorpcioni pik u oblasti frekvenci nizih od rezonante.
Kao Sto je ve¢ nagla3eno, prisustvo ovoga pika nije se moglo
objasniti mehanizmom eksiton-fonon interakcije premda su u
tom smislu vr3eni mnogi pokuSaji. Takodje je pokazano da se
u oblasti frekvencija koje su bliske rezonantnoj teorijski
moze veoma dobro reproduktovati Urbach-ova empirijska formu-

la za koeficijent apsorpcije svetlosti. PonaSanje Urbach-ovog
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koeficijenta u pomenutoj oblasti frekvencija diktirano je is-
k1juc¢ivo kinematickom interakcijom optickih pobudjenja. Po-
kuSaj da se anomalino veliko Sirenje eksitonskih 1inija pri-
piSe kinematickim ekscitacijama dag je negativan rezultat,
Sto ukazuje na Einjenicu da objasnjenje ovoga efekta treba
oCigledno traZziti u nekom drugom mehanizmu prisutnom u mo-

lTekularnim kristalima.

c) U radu su ispitani uticaji neodrzanja ek-
sitona na dielekticéne osobine molekularnih kristala. Pokaza-
no je da u odredjivanju ovih karakteristika znacajniju ulogu
igraju anomalna sparivanja (srednje vrednosti <pP*p" j {PP>)
nego normalna sparivanja (srednje vrednosti tipa <ptp> Yo
Pored ovoga procenjena je uloga osnovnih mehanizama koji mo-
gu da utiCu na apsorpcione procese, a to su eksiton-fonon
i eksiton-eksiton interakcija. Dobijeni rezultati ukazuju da
obe pomenute interakcije ravnopravno odredjuju apsorpcione
karakteristike sistema, pri cemu Je eksiton-fonon interakci-
ja dominantna u oblasti frekvencija koje su bliske rezonan-
tnoj, dok objasnjenje efekata daleko od rezonancije treba

traZiti u procesima eksiton-eksiton interakcije.

Niz eksperimentalno otkrivenih pojava [63-71]
vezanih za interakciju optickih pobudjenja, kao $to su stva-
ranje visSih harmonika, multifotonska apsorpcija, kombinacio-
no rasejanje, nelinearna polarizacija, itd. dobio je do da-
nas svoja teorijaka objadnjenja. 5to se tice refrakcionih i
apsorpcionih fenomena teorija se razvijala samo u okviru
jedne ideje, a to je da je za pomenute fenomene odgovorna

interakcija optickih pobudjenja sa mehanickim oscilacijama
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kondenzovane sredine. Doprinosi &istih nelinearnih optickih
efekata se uglavnom zanemaruju mada je intuitivno jasno da

oni moraju biti osetni.

U uvodnom delu ovoga rada napomenuto je da
Jje jedan od glavnih ciljeva - rehabilitacija ¢istih nelinear-
nih efekata u procesima apsorpcije svetlosti. Zahvaljujuéi
usavrsSenoj tehnici dekupiovanja GF-a (vidi matematicki doda-
tak) ovaj cilj je postignut, o &emu svedoce teorijska objas-

njenja nekih eksperimenata koja su do danas nedostajala.

Druga grupa problema analizirana u ovom radu
odnosila se na uzajamnu povezanost koncentracije pobudjenja
i deformacije strukture., Ove analize obuhvatile su polubes-
konacnu strukturu i tanak film sa simetriénim granic¢nim uslo-
vima. Pokazano je da izmedju deformacije struktura i koncen-
tracije pobudjenja postoji tesna veza koja regulise, kako
nastanak odredjenog tipa pobudjenja, tako i raspored nasta-
Tih pobudjenja u kristalu. Na osnovu dobijenih rezultata anali-
zirane su moguénosti njihove praktiéne aplikacije. Model kon-
tinualne deformacije u filmu, koji je u okviru ovih analiza
predlozen, pruza Siroke moguénosti za konstrukciju struktu-
ra koje bi mogle imati korisnu primenu u praksi. Pogodnim
izborom barametara deformacije, ili op3tije, graniénih uslo-
va, mogle bi se konstruisati strukture pobudjene samo u po-
vrSinskim zonama i to sa vrlo visokim koncentracijama optic-

kih pobudjenja.

Na kraju treba napomenuti da su, tokom celog

rada, kao predstavnik optickih pobudjenja koriséeni eksitoni.
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Poznato je (vidi paragraf I.17., g1. I) da eksitoni pred-
stavljaju idealizovanu sliku optickih pobudjenja i da je re-
alistiéniji oblik ovih pobudjenja polariton il1i eksiton sa
uracunavanjem efekata retarvdacije elektromagnetnog polja. Se-
me analize koje su ovde izloZene za eksitone mogu se direk-
too preneti na pclaritone i u tom smislu matematickih potes-
koca nema. MatematiCke teikoce (umesto GF-a morale bi da se
koriste kolone ¢iji su elementi GF-e, a umesto skolarnih in-
terakcija kvadratne mairice formirane od relevantnih interak-
cija) nastale bi pri pokuSaju da se na osnovu dobijenih opStih
formula proceni ponasanje relevantnih optic¢kih karakteristi-
ka sistema. Osim toga, pri razlaganju polja po fononskim ope-
ratorima faktor proporcionalnosti sadrzi u imeniocu fononsku
energiju -gck, pa nije jasno kako bi se u ovom slucaju koris-
tila aproksimacija u kojoj se zanemaruje prostorna disperzi-
ja (k » 0) [73-75]. Zbog navedenih razloga ovde nisu anali-
zirane opticke osobine kristala u polaritonskoj slici. To,
medjutim, ne znac¢i da ovakve analize ne bi mogle da se izve-
du i upotrebom racunara njihovi rezultati dovedu na oblik u
kome se mogu sravniti sa eksperimentom. Ovako, veoma zametan
i skup, racun bio bi opravdan u slucaju kada se %eli kvanti-
tativno porejdenje eksperimenta i teorije za neku konkretnu
molekularnu strukturu i moZemo rec¢i da ¢ce ovi konkretni pro-

blemi biti jedan od ciljeva buduc¢ih istrazivanja.
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1, MATEMATICKI DODATAK

PRIMENA WICK-OVE TEOREME PRI DEKUPLOVANJU GREEN-OVIH FUNKCIJA

[z teorije dvovremenskih temperaturnih GF-a
poznato je da se za traZenu Green-ovu funkciju dobija besko-
nacan lanac povezanih jednacina u kome figuridu viSe GF-e.
Ove poslednje uvek sadrie produkte veceg broja operatora ne-
go polazna GF-a i zbog toga se u primeni metoda GF-a pribe-
gava proceduri dekuplovanja visih GF-a. Kao 3to je poznato,
dekuplovati viSu GF-u znaéi izraziti je preko traZene GF-e
u nekoj dovoljno opravdanoj aproksimaciji. Opisanim postup-
kom omoguceno nam je da beskonacdan lanac jednacina prekine-
mo i tako dobijemo konacan sistem jednacina iz koga se moze

na¢i trazena GF-a.

Ovde ¢e biti izloZzena metoda dekuplovanja GF-a
(matematicki strozija od tjablikovskog dekuplovanja i meto-
da haotic¢nih faza) [40] koja se bazira na primeni Wick-ove
teoreme za Boze operatore. Ova metoda je osobito pogodna u
sluCajevima kada je koncentracija elementarnih pobudjenja u

3

sistemu mala (~10""), §to znadi da je primenjiva upravo u

teoriji eksitona.

1.1. KOMUTATORSKE I PSEUDOKAUZALNE BOZONSKE GREEN-OVE FUNKCIJE

Eksitonski hamiltonijan u harmonijskoj apro-

ksimaciji za dvonivosku Semu molekularnih pobudjenja ima oblik:
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(1.1.1)

U ovoj formuli BY i B su Boze operatori za koje vazi:

2 .+ . ‘_\‘l. 5 - ¢ * T = e r - B
EBELJE)EL] = QM 3 Y_f; Owd =\ e Pal=V (1.1.2)

Kao Sto je poznato, u izrazu (1.1.1) A- je
energija pobudjenja izolovanog molekula i reda je 5 eV, a
X i Y su matric¢ni elementi operatora dipol-dipolne interak-
cije pedeset do sto puta manji od veliine A. Prisustvo ¢la-
na proporcionalnog sa Y u hamiltonijanu HB ukazuje da se

broj eksjtona u sistemu ne odrzava [76-78].

Komutatorske bozonske GF-e sistema definisu

se relacijom:

IS} = y

Y = " [Z mp.n ¥ N /T + \

Opg (5= < 816 | B30 = B ik, By 1)
,,)D

9(. (1 .:1.3)
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Diferenciranjem relacije (1
dB?(t)

.1.3) po vremenu i koriscenjem
Jednaine kretanja = lﬁ [B

7(t), Hpl dobijamo jedna-
¢inu za odredjivanje funkcije G E(t):
s
d G :
L,? dt . . rf'r':' "Jltl;‘i:':i E .\) e 'v- [:a ;,."‘-:AE-:"_' . ':_;'.I "?., J > -

Osim komutatorske GF-e Gg?(t), uvescemo pseudokauzalnu GF-u

g;;(t) koju cemo definisati relacijom:

Qi =< Brwibgo Y “9%\<Eg(t‘8>g(0)> (1.1.5)
Jednacina koja defini3e pseudokauzalnu GF-u g dobija se na
isti nac¢in kao i ranije navedena i glasi:

o _C‘.‘ 2‘ (i‘\bz 2 _'.. 8 g
L%b ji ) %ﬁvjt/(Ei*Lg,/ QH

/

si . N , . ) = (%)
T WRORCBI L B K TRs Hel, | Baond
- = (1.1.6)

Naziv pseudokauzalna smo odabrali zbog toga Sto se kauzalne
GF-e definiSu relacijom:

s + w ey A

‘ NN e T s BN
« B;(‘,)\;%”),/ﬂ = 1 <BIL =

(1.1.7)
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pa su im pseudokauzalne GF-e po definiciji (1.1.5) samo

slicCne.

Vaznije je, medjutim, razjasniti zbog &ega smo
uveli pseudokauzalne GF-e, jer je poznato da se u svim fizicé-
kim problemima (teorija linearnog odziva, proraun suscepti-
bilnosti, izracunavanje statistickih srednjih vrednosti itd.)
pojavljuju iskljucivo komutatoske GF-e. Razlog za uvodjenje
psedudokauzainih GF-a je iskljucivo formalno matematicke pri-
rode, jer se iz same definicije vidi da se kod pseudokauzalnih
funkcija direktno moZe primenjivati Wick-ova teorema. To se,
naravno, ne odnosi na slucaj kada pseudokauzalna funkcija sa-
drzi srednju vrednost para operatora, ali kao 3to je ve¢ re-
ceno, u jednacini za polaznu GF-u pojavljuju se viie GF-e ko-
Jje sadrZe srednje vrednosti proizvoda vise od dva operatora
i tada je primena Wick-ove teoreme neophodna da bi se lanac
jednacina prekinuo. Sama primena Wick-ove teoreme na komuta-
torske GF-e oteZana je Cinjenicom da se srednja vrednost ko-
mutatora, razbijena po Wick-ovoj teoremi, ¢esto ne moze sloZi-
ti u proizvode polaznih funkcija. Cilj je da se nadju veze
izmedju komutatorskih i pseudokauzainih GF-a budué¢i da su one
neophodne za proracune izvr3ene u ovom radu. Sema proracuna
bila bi g]edeéa: nadje se izraz za pseudokauzalnu GF-u, budu-
¢i da se on moZe dobiti striktnom primenom Wick-ove teoreme,
a zatim se pomoc¢u nadjenih veza izracuna odgovarajuca komuta-
torska GF-a koja se pojavijuje u izrazima za trazZene fizicke
velicine.

Na osnovu (1.1.1) i (1.1.2) dobijamo:
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{b',HD] = AE)P a8 A XE'IJ tim T 2 /571 T (1.1.8)
AL ‘

— " . -

f b; LL}——/_ E),‘ _.,><fu Dia /% T (1.1.9)
L U

Ako, sada, (1.1.8) uvrstimo u (1.1.4) dobi-

jamo sledecu jednacéinu:

%» _m o %ﬁg{g&ﬂ + AGfg(T) T Lx ng('b)'*‘

¥ Z Yia Lag®) (1.1.10)
L

gde je komutatorska GF-a L?E(t) data izrazom:

+ + ¢
Ligw =KBro) 1By = 6Lz, B30 1)
{Tedal L)
i odredjuje se iz jednacine:
| 520 IR LT
ok _it.fri - K [Bs el | B0 2 (1.1.12)

Zamenom (1.1.9) u (1.1.12) dobijamo jednacinu:

ol _ Y=
m%}i———ﬁl-fzm- a Xf-ﬁL""‘ﬁ"*'—> YeuGa

(1.1.13)

al
4

U izrazima (1.1.10) i (1.1.13) izvréicemo

Fourie transformacije tipa:

t)
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gde je K talasni vektor, a .\ broj molekula u kristalu, po-

sle Cega one postaju:

=1+ U2+ ) Br ) + 100z Lray=Ous

(1.1.16)

Sistem parcijalnih diferencijalnih jednacina

prvog reda (1.1.15) lako se resava i reSenja su mu:

V=L Pt b s (T3 g =y, [ O
7.4 = 4 £ '.‘-)1;:7”))// = Utg) \ uR ",) ™ Uk C
- (Lad A7)
i
7, i ! L i / “ViAiw :)"’.‘\2
! ) -~ ” ) - < R A ) _ 2 ‘
L =7 Bovn i mrnp=-0wle (S e
(1.1.18)
gde su uvedene oznake:
P o T L (1.1.19)
A - L.z
g o i . (1.1.20)
- RO
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Potrazimo sada odgovarajuce pseudokauzalne

GF-e. Ake (1.1.8) uvrstimo u (1.1.6) dobijamo:

>4 p s G" (+) 7 )
‘Lv“;u ‘ _ZI(., l}bd tj < D‘ Bg> + L__\ ( ) ”J -_” 2 ,-<:~”~| 'J h;_,:f[_;.
- T?< >/MLihug(t) (1.1.22)

gyde je pseudokauza]na GF-a Z?a(t) data izrazom:

+ - (ws) - ~
Lig 1=K Bl By = By (Byiwr By o>
Y123
i odredjuje se iz jednacine: ( .
g O 3 2~ howm< BBy + KLB7 H 1B
. (1.1.24)

Treba nagliasiti da anomalna srednja vrednost <B%B§ > nije
ravna nuli zbog toga 3to se u sistemu ne o0drZava broj ele-
mentarnih pobudjenja. Ovakve srednje vrednosti su jednake
nuli samo tada kada u hamiltonijanu (1.1.1) nema ¢lana pro-

porcionalnog Y.-

Zamenom izraza (1.1.9) i (1.1.24) dolazimo

do jednacine:

J '?3'1’} +§ \ P + PR / » s /
= WO\ D2Dg /7 — ! 37 ¥ M o Do A
bh O A B2 Di/ (A3 )= 2 Aga baalh)
J’_t ; g L ' <
L)
2 /3w Qag ) (1.1.25)

Wil QO
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Posle Fourie-transformacija tipa (1.1.14) jed-

naine (1.1.22) i (1.1.25) se svode na:

__fi'@!?-f by e o ; g (7 )

'
(. 1

ot T AN T YR ) 1% 1) 4+ 'u_\!:/"}\'.? ) = \ DR : 27 i
B e P N . ) G I SR
_{_f’_ s LA pt X dwi LR :,.}"L.(Z (@) = /':_j VAL
/} \/ <,' J / J
: (1.1.26)

Re3enja ovog sistema jednacdina su:

gde je

-t _ wt R -
e ) (1127

2y = Byl [z
~itaz - _dtos

%Et’-’ um\ﬂ t],z-em K) (1.1.28)
+

L =<BrBroCe+ <BiRSODx (1129

t e | -
jpzﬂlﬂgitg>[k /&v BRyCd (1.1.30)

Da bismo nasli veze izmedju komutatorskih i

pseudokauzalnih GF-a neophodno je naéi avansovane komutator-

ske GF-e: .
bz =< By 363 B2 = Ber <1 [Byt,Brol>
(1.1:31)
;
= 10 = B LRa, By
= (11.32)

a takodje i odgovarajuce avansovane pseudokauzalne GF-e:

r~ + { - "
O3g 0y = &« E;;H)‘.:,q’m// = Dy B3 Bac
Q <

1
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5 (%)
O b os el T » N f o N
Ciger =L Brw _mm)>/ Oy { Baeey By >

(1.1.34)
Ponavijajuc¢i istu proceduru kao i u slucaju

retardovanih GF-a, G, L, g i Z dobijamo sledece rezultate:

~

A P TP | (o SO S, X %
o ==Bw (Cr € +(z " (1.1.35)

it ol Cyes
=-Qw,Dr(e b Sl (1.1.36)

N_ .y N Py i
1= B lre ®™ e The™™) (a9

QO2

s

-it 0z
L= B ( Saemn‘t Tt e™®=)  (1.1.38)

gde je:

12=0r BB >t DedBaRzy (1139

Da bismo mogli da izraunamo srednje vrednos-
ti (B*B-’\ /B-’B 2 ) {Bi’B_ﬁ> i<B_KBK> , potrebno je
u formulama (1.1.17), (1.1.18), (1.1.27), (1.1.28) i
(1.1.35-1.1.38) izvr3iti Fourie-transformacije vreme - frek-

vencija tipa:
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! (2 ®
G;Z(uS)— 21(( S-On 4 u}+ﬂ2)

+ -
ey, === ( = I;' e Ii >
AT S—CLE W+ 0z
s ° N" o + N
U.V. ('JS) —‘—*71'.:: ( — -+ -——IQ )
Q 2T N w-0x WS + QR
faasi=— L ( R Je_
VREBTT O A T SO WS+ Qi /

s " = Py .
p‘/.ﬂ L 5_')2 % \
"u]( ~‘.1.. ) ra |\ - = r )

LI N\ WS-l u_‘\+§&.

(1.1.41)

(1.1.42)

(1.1.43)

'2("”/

(1.1.44)
(1.1.45)

(1.1.46)

(1.1.47)

(1.1.48)
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Koristec¢i teoremu o spektrainoj intenzivnosti

za funkcije Gz(w), G;(w), Lz(w) i tz(w) nalazimo srednje

vrednosti:

0. ot~ N Ll + 03 %i 3 i
CPeBay=1+Neg=—8"T25% foh Rk L
~b"/ i r gli X ng /

& t +—o\\- - ——-b > i F'Lo
\B)K E‘»—K/‘<B--KB)2>=MK = ‘DK d%!bjﬁ'?é“
(E 1,31
gde je 8 = KgT - temperatura u energetskim jedinicama.
Iz formula (1.1.42-1.1.51) dobijaju se traze-
ne veze izmedju komutatorskih i pseudokauzalnih Green-ovih

funkcija i one glase:

+ Ng)Betud) =Mz LS,

(5
e
=

il
s
(-
S

AT DU (0 (WS SRR T ey
KW =T NR L)) + Aﬁljxwo,
€1::152)

Ukoliko se pak, u sistemu odrZava broj ele-

mentarnih pobudjenja, tj. hamiltonijan glasi:



171.

| X ~+ |
T B “ Bk = N T~
Hie=/AA > Baba + > Xaa Baka  (1.1.53)
i AL AL

P

u racunu se pojavlijuju samo komutatorske GF-e G i E i pseu-
dokauzalne GF-e g i g. Veze izmedju njih dobijaju se iz
(1.1.52) ako uzmemo da je M

~

T() = L—k)(w) = |-

k(“’) = 0 i
Nz ~ |
g — M= BT (1.1.54)
S |
MR = L2n + L2xi (1.1.55)
U ovom slucaju je C% & 4 3 Ci =

0 pa mozZemo pisati:

. )
708 = (L+) G&

R(uS)
( ; - (o) : - () g \
2 W) =—Mz 6z W)=z Gz (1-1.56)
gde je:
/\(OJ Ii {
=" B o M e 1.1.57
bK ‘.‘JS) 2[ Lé"‘ rsz ( )

1.2. VEZE IZMEDJU KOMUTATORSKIH I PSEUDOKAUZALNIH
PAULIONSKIH GREEN-OVIH FUNKCIJA

U problemima vezanim za analizu eksitonskog
sistema pojavljuju se komutatorske paulinske GF-e:

g2 = By <L Ppwy, Bf 1



PE c A TOE o ooy
Qf"‘w = B < Fw r’@("),]>
rd = % s

':‘%Dg“'.n) = B < LR, uév 1>
(1.2.1.)

U jednac¢inama za ove funkcije, kao 3to se vidi, pojavljuju
se viSe paulinske GF-e. Ove poslednje se dekupluju tako 3to
se Pauli operatori izraze preko Boze operatora i na taj na-
Cin dobijene vise bozonske GF-e dekupluju se primenom Wick-
ove teoreme za Boze operatore. Ve¢ je receno da se Wick-ova
teorema direktno moZe primenjivati samo na pseudokauzalne
GF-e, pa stoga Semu proracuna treba izvesti na slede¢i nacin:
formiraju se jednaiine za pseudokauzalne paulionske GF-e

u kojima se vise paulionske GF-e izraze preko bozonskih pse-
udokazualnih GF-a na koje se opet, sa svoje strane, primeni
Wick-ova teorema pri dekuplovanju. Tek nakon svega ovoga se
pseudokau%alne GF-e (i bozonske i paulionske) izraze preko
odgovarajuc¢ih komutatorskih GF-a, &ime je problem konaéno

resen,

Kao §to se jasno vidi iz izloZene Seme, da bi
se ona mogla primenjivati u racunima, neophodno je najpre
naci veze izmedju komutatorskih paulionskih funkcija Greena

(1.2.1) i odgovarajuc¢ih pseudokauzalnih GF-a:
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\ra rL - {\' (1" ,.{41
- =0 {Pra) Brow
SR TS iy
. SIS
WL 6 Tl P00,
) O/ s O a
{?ifﬁ, = 0 By o)
13 Y 4
\p s = Pusd Difid
tage) = Dk by Brony (1.2.2)

Za razliku od slucaja bozonskih GF-a, obra-
djenog u odeljku (1.1), veze izmedju funkcija (1.2.1) i
(1.2.2) mogu se naci samo aproksimativno, buduéi da paulion-

ski hamiltonijan ima oblik:

Hp=ﬁs “ﬁ 2 Xt Rt %L ol R

N DY LN - OtM St r
FR R ) ¢ o P PRk 0.2.3)

[HIJF{&L] = & VIV'TJW,PT:]: O : R'}: ‘r:_{ :O
(1.2.4)

Da bismo nadli traZenu vezu koristicemo tjablikovsko dekuplo-
vanje visih paulionskih GF-a koje se pojavljuju u jednacina-
ma za funkcije (1.2.1) i (1.2.2). Potrebni komutatori za

proracun pomenutih funkcija su:
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rPf)HPj . ‘/ D? T+ / i F/U. T ‘—l——'\/‘"ﬁ&; -2 3 X;mP; B'P.\’u-
1 il

“9 > Vo FIER + 9D ZmPRIRR

£ ’(_.I, VIR I8 g o T T

(1.2.5)

.i

+ - + >\',¥ t _T e N 3 + ~F ~
L\-)-PJHPJ— AI'J* - = >/5nh Hﬁ, /‘mwy. (i Pﬂﬁ’}z :> Xgm F),u% 3

Iz strukture komutatora se jasno vidi kakvi se sve tipovi vi-

Sih paulionskih GF-a pojavljuju u racunu. To su:

I = R B
& Bobs B 1 5o = =52 Tage

: () -
& Y i, [ 1 N -6

s R T I T EC
C e IR my ® Tz gt

& Db

& (s DF 3D | o> & 2 ...
N e ene lnos ™ T ‘ngnﬁ
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N r')u‘(.)i w'G |!‘.,/ YA ) ] -

() ~ 22

// ¥ r = — "N),, “ﬂf"' .—:

< N LA ( ST AR z T ey

N m‘} (k)b ‘;' i gl L \4é o
C N

- y oo b B
£ m(t)%(t)%rt‘y.g’a‘,»‘V 7 Pagw

& Aw) b= % :P
F§OJ/"’ ] *u%&

+ o g
K PawbwBw

gde je ¢ - parametar uredienostisistema koji

Treba rec¢i da je u formulama (1.2.7)

N
)

= = c T HE
) - LI =

dekuplovanje.

Iz strukture formula (1.2.7)

je dat sa:

(1.2.8)

izvrSeno tjablikovsko

oc¢igledno je da

jednacine za funkcije (1.2.1) i (1.2.2) postaju struktural-

no potpuno iste kao jednaline sa bezonskim Green-ovim fun-

kcijama. Jedina razlika se, zapravo, sastoji u tome Sto su,

u odnosu na bzonske jednacine, koeficijenti

u paulionskim

jednacinama promenjeni. Zbog ovoga necemo ponavljati racun

koji je izveden u odeljku (1.1), nego ¢emo samo navesti ko-

nacni

rezultat.



Veze izmedju pseudokauzalnih i komutatorskih

paulionskih GF-a su sledece:

il SR ol O
> ). R TR i [ I = N
é& (US>:‘—/_{-‘ ('PJ‘? e/ | Z g, @ AR ALY,
.
\ ' -1 4 h. |
& C -}
(S V"-’..'J\) o (") (I l) ‘_',( S 7 ) T /f“, ’ "‘ L\

\?R S = 4'/9 Fé,/'b’“f“;i?fif;r}bh)

\ﬂz(uS)——?o<P‘z Re) drad +& Meplad)  (1.2.9)

Komutatorske GF-e u ovoj formuli date su izrazima:

1 CRe Cap
, i 1:2. 10
. Cos (2o \
..,( Ny e | --'J‘- —e =} L ].2.]]
FK W) T ( 0 '—()’?P W 4 f;*-P ) ( :

Pe Sy = Dacdy = — 5 Dﬁp/"—f'%;-f— - —_f‘r—;i‘_—‘j )= Py o5

n) — Llze D+ Qep
gde je: - (1.2.12)
¢ I s 2 -
L) pp= \/ ($iap + Curpd = Ly (1.2.13)

Lsp= Qa+(L-6) % 3 Zo=2_2'om (1.2.14)

Quep=d e Qyep=bllyp (1.2.15)

S o 4l Vg °
Lgp = 5\ Lt ‘3‘35??‘ (1.2.16)
\ _g)r-/i
U»?.p=(g-—2—5—§; | (1.2.17)
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Srednje vrednosti koje se pojavijuju u formulama (1.2.9)

date su izrazima:

V: S e 5 "
<R R>=6Vkp (1.2.18)
4l N
\ H?pa/“/’)’ o+ (1.2.19)
“’»’ - + ™t 0 7y -\ f ~¥: -
Iv‘ r‘(H -\272\“’—2 x> =~ Ugkp tlak, ";6"1“— (1.2.20)

\>Rp=—"13~"—d%¥»j&@— /1_ (1.2.21)

Kao $§to se vidi, u sluéaju niskih koncentracija kada o - 1
sve formule (1.2.13-2.21) prelaze u odgovarajuce izraze koji

figuriSu u bozonskim GF-ama.

Na kraju ovog dela razmotricemo slucaj kada
se broj Pauli ekscitacija u sistemu odrZava. Takvom slulaju

odgovara hamiltonijan:

: > ¥ OFD. +>  Zao D
l’OP / F/Rl ')’..L _ . Xﬁyﬁl :_{I rﬁ.l +‘,/) 77(7”‘1 N SE I—/. erL ‘ru
AL AT i
(1.2.22)

Oc¢igledno je da se veze izmedju komutatorskih

i pseudokauzalnih paulionskih GF-a, u ovom slucaju dobijaju

iz formula (1.2.9) ako u njima zbog nyp = 0, uzmemo da je
MYp = ¢?(w) = ®?(w) =‘Pﬁ(w) = gp(w) = 0. Tada dobijamo:
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6‘ ruS) /o (P\ZF’R> ]—‘K(o’ ;

PJ \

REW =S R IR 6% <R R R7e)

~J

s G 4 - : N s s
U ovom slucaju je C?p = 05 C?p =0 1 Dfp = 0 pa je:

0) (9
e Giby= A :
=4 —A—
(o) o 1 (0} P
PKP(US)‘-’— 1’,23 4 = h? -w))  (1.2.24)
S48 Fer 2T W + Mgp
“Lip-zﬂap + Chxip (1.2.25)

CRBY=0V% 5 <PePed> =1 Ves™)

Jeo = —— (1.2.26)

0¢igledno je da, kada o - 1 (niske koncentracije) moZemo

pisati
Mip —= Mg = L2+ Q2 (1.2.27)
’ + N\ s J- s , =
(Ry—e=—F— {RBH>— (1+)
£ mp J R/
Sar et
(1.2.28)

Sto znaci da velicine {PEPE> I d PEPE> prelaze, respektiv-

no, u ﬁ? i1+ ﬁ?’ taénije, u velic¢ine koje figuridu u izra-

zima za bozonske GF-e.

e bt ettt ottt im e i STl
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1.3. KOMUTATORSKA PAULIONSKA GREEN-OVA FUNKCIJA IZRAZENA
PREKO BOZONSKIH GREEN-OVIH FUNKCIJA

ba bismo demonstrirali metod dekuplovanja, u
kome se koristi Wick-ova teorema za Boze operatore, izra-
zicemo komutatorsku paulionsku GF-u I preko komutatorskih
bozonskih GF-a G. Pri tome cemo koristiti egzaktnu bozonsku

reprezentaciju za Pauli operatore [7] i to u aproksimaciji:

-

B - P B\ o -
P-1> 5 BB’ B~ B-BPEB

P- B [j~ i BB B REBR .31

koja je dobra kada su koncentracije elementarnih pobudjenja
niske. Kao 3to je gore vec receno, u slucaju eksitonskog

sistema koncentracije se krecu do reda 10'3, pa se aproksi-
macija (1.3.1), u svim praktiénim slucajevima, moze smatra-

ti zadovoljavajucom.

Osim toga, ograniicemo se na slucaj siste-
ma u kome je broj kvazicestica odrzan kada se mogu kori-

stiti formule (1.1.53-1.57), (1.2.23), (1.2.25) i (1.2.26).

Prvo Cemo, kako je ranije navedeno, pronaci
izraz za pseudokauzalnu paulionsku GF-u y(o), a zatim u do-
bijenom rezultatu, koristec¢i veze (1.1.56) i (1.2.23), na-

¢i izraz za trazenu komutatorsku GF-u r(o).

S obzirom na (1.3.1) moZemo pisati:
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= 0B w Bt Brubaom > +

B By BBy B o Byo By > (1.3.2)

Na srednje produkte bozonskih operatora pri-
menimo Wick-ovu teoremu (anomalne srednje vrednosti <:B+B+>
i ¢ BB>su u ovom slucaju jednake nuli) i tada mozemo dati

sledec¢u relaciju:

9<+.,‘)~~/._E§'f,, (o Lr,rmr:i =0 B biaBie) Eﬂ o= 2l h, “)

L (1.3:3)
SR K \
th“;< O i L33 bqﬂ Cjém, r[)‘g.""',):
= & (‘N-"» <Y o)
_4;.12(\)\.*(0 +Z%§§“’l¥§"-lrsz"u
gte 3¢ (1.3.4)
(0 0. + s
Uy = D<) By,
. Qj '
;_:,C:'O\T}(bDH) "')>
L ==
=<8 t’>_—\{_' L (1:8.5)
Y

Na osnovu (1.3.3-3.5) izraz (1.3.2) postaje:



181.

l L s e T s oy
trgo=—y 2, € dis €7 Yy
‘ % (1.3.7)

se svodi na:

8z 5= (L-2F QP +

Q—

=3 nL L S (LUS d.JS?_ gg,( uSq)g(o) USQ%?;(%S:,)

3.3,

Ja=Frdrd o W= uSrid-uS, (1:3:8)

U poslednjoj relaciji pseudokauzalna paulion-
ska GF-a Y(o) izrazena je preko pseudokazualnih bzonskih
GF-a g(o). Po3to trazimo vezu izmedju komutatorskih GF-a
koristicemo relacije (1.1.56) 1 (1,2.23), posle cega (1.3.8).

prelazi u:

5 o ~ 107 -"7\, 5y
(‘<.~[;'/ 5>§— L (1+ l,‘ MW '+M,‘ )g ’JULS “1 1) 22 uJ.ij,z(LlS/'_ 73: I\J\::
(e

(1.3.9)
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PoSto su koncentracije niske uzeemo da u poslednjem izrazu:

b | 1
fo) -
oL oM. | ) " Y4 fie (1.3:10)

/DD PP 4 e
NTRme / & VP -

i zanemaricemo kvadrate koncentracija. Tada dobijamo:

[ 100 \ g sy YWY g = PSS r® e plE Al
2 tady = =4l Yoz ), = “ﬂr~:” s, J Jinduhiziwi,ngﬂ;nji'{‘
> 6 2 -
L Rt
= - - - (
d3=%+3-3 5 Os=WO+r -5, (1.3.11)

gde je, prema (1.1.57):

(0) o
b 5y = —b e & (1.3.12)
21 W -m2

Relacija (1.3.11), oCito, predstavija traze-

0)

ni izraz za komutatorsku paulionsku GF-u r( u reprezenta-

ciji komutatorskih bozonskih GF-a G(o).

S obzirom na (1.3.12) i ¢injenicu da se pod

znakom integrala mora uzeti:

! 1 SOVNG
. = o : = = S s "bt\f)(%"/.u.‘ (1.3.13)
X = %o ’(-)T'L'B X -Xo
3+0

podintegralni izraz i (1.3.11) moZemo napisati u obliku:

RPN NN & | SO SN O
| s f S A N 3 \ = st - e ' (e — M= e — =
g, (g 38, (02 93, "0e) = gy Wy~ M3, mr}'b' n,\!)ﬂ_ W~ Mz,
}’"‘,\ s I - ! — At A \ i
'—‘:,I) o= 73 ).,L ,"’__l‘,j '« )('J)J-I’I7,)_l
(1.3.14)

Posle zamene (1.3.14) lako dolazimo do rezultata:
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A (0) A (0

> ; C (0
\S d-U.\'{ "{U\>z Gg (JS ) OO ('J)/) ‘1}5! US!)
-0

1 r i P 2

= —0 = = TNOC+ 72 -7 2 —s
AT T Sk Mg Mg, - mg, OO ATE

C

."1":2 &= SAZ[_\ +_§1x'\z . QS: R+§“é2 3 LL>7 = ‘)(‘_)-’» )¢ f\:

3 < -4
o

Na osnovu (1.3.15) moZemo konaéno pisati:

\)ﬁ = [ L- 4M 'ﬂ;(mﬁ) + ‘L(?)(K;u»)_‘

2\T MR
(1.3.16)

d W= Mz
ok, == ——
mz %Mﬁ' W+ g, -z, -3+ 3-,

(1.3.17)

gde je:

@) = Jf }_ (uS—NLi)CY(QW@;W@—'QHE:& )
(1.3.18)

Kao Sto se vidi, komutatorska paulionska GF-a

{  1-40 - hbad

ored imagi dela -
pored imaginarnog 50 o Mz

sadrzi i realni deo — @(&”5)
J 21

¢ijom se analizom mogu objasniti procesi relaksacije, pri-

guSenja,apsorpcije i sli¢no [86-92].
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