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U mikroteoriji optickih pojava, i pored nje-

nog burnog razvoja u poslednje tri decenije, niz pitanja je

ostalo nerazjasnjeno i l l nedovoljno razjasnjeno. Pomenuta

nerazjasnjena pitanja su uglavnom vezana za pojavu apsorpci-

je svetlosti i mogla bi se formulisati na sledeci nacin:

a. Ne postoji zadovoljavajuce teorijsko objas-

njenje za pojavu ostrog apsorpcionog pika u oblasti nizih

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 neresenih problema

teorijske optike". Eksperiraenti 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

b 1 i z a k j e d i n i c i .

d. U teorijskim analizama se pretpostavlja da

je eksiton-fonon interakcija onaj osnovni mehanizam kojim se

mogu objasniti apsorpcioni fenomeni. Uloga cistin nelinear-

nih efekata (eksiton-eksiton interakcija) neopravdano se za-
•

o b i 1 a z i .
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3.

da, ono sto nije moglo da se objasm' samo eksiton-fonon in-

terakcijom, bude objasnjeno kombinovanim dejstvom dva ravno-

pravna mehanizma.

U analizu struktura sa narusenom simetrijom

bice ukljuceni nelinearni opticki efekti i to u aproksimaci-

ji self consistent polja. Ova aproksimacija dozvoljava da se

u teorijsku analizu ukljuce eksitonske koncentracije, sto sa

druge strane omogucava da se nadje zavisnost raspodele elek-

troraagnetne 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 i l i potrebi) u odredjenom delu struktu-

re. Takodje se ocekuje, a u skladu sa recenim, da ovako sin^

tetizovane strukture budu pogodne za neposrednu primenu.



4.

I GLAVA

OPTICKA I MEHANIcKA POBUDJENJA U FIOLEKULARNIFI KRISTALIMA I
VEZA IZMEDJU MIKROSKOPSKIH I NAKROSKOPSKIH KARAKTERISTIKA

KRISTALA

I.I. EKSITONI I POLARITONI

Pri apsorpciji fotona u kristalu, cija je ener-

gija veca od energijskog procepa, dolazi do pobudjenja elek-

trona iz valentne zone u provodnu sa ostatkom supljina u va-

lentnoj zoni. Obrazovanje stabilnih vezanih stanja ovih dve-

ju cestica moguce je usled postojanja privlacne kulonovske

interakcije. Ovako vezan par elektron-supl j i na naziva se

ekslton. Kao sto je poznato, to je zapravo opticko pobudje-

nje koje se moze kretati kroz kristal prenoseci e k s c i t a c i o n u

enargiju, all zbog svoje elektricne neutralnosti ne ucestvu-

je, neposredno, u provodjenju elektriciteta ,

Prve osnove teorije eksitona postavio je

Frenkel [1,2] 1931. godine, gde je eksiton razmatran kao ja-

ko vezan i gde su elektron i supljina l o k a l i z o v a n i na jednom

istora molekulu (eksiton malog radijusa). U torn slucaju, oci-

to, uloga njihove interakcije sa drugim molekulima je sraz-

merno slaba, tako da pri formiranju talasne funkcije eksito-

na mogu uspesno da se koriste talasne funkcije stanja izolo-

vanog molekula .
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Slika 1.1.

s l a b i m elektronskim prelazima premda se oni ipak desavaju u

polju kristala, a u formiranju eksitonske zone svoj udeo da^

j i/ d i p o l n e interakcije. Kao i u kristalu benzola, u krista-

lu naftalina za elektronsko pobudjenje presudne su interak-

cije b l i s k i h suseda.

Eksitonski hami1tonijan se u opstem slucaju,

bez nekog detaljnijeg izvodjenja, mode napisati na sledeci

nacin [4,5,6]:

d.1.1)
gde su:



7 .

I; Weoo.

(A .V)

[

(1.1.2)

',

2!

5?vs' + li.C. j

(1.1.3)

(1.1.4)

M

(1.1.5)

N- predstavija broj elementarnih celija u kristalu, JfJ - broj

f̂  +mo*lekula u elementarnoj c e l i j i , a £ i d^ - operatore kre-

acije i a n h i l a c i j e eksitona, zapravo, kvazi-Pauli operatore

za koje su definisane relacije:

JS 00
2̂

•0^5

i produkti su Fermi operatora koji kreiraju i a n i h i l i r a j u

elektrone u pobudjenom stanju )^ i osnovnom stanju 0 u m o l e -

kulu na mestu S =• vl+ 3̂  U- i^j'b.-- -v)O . U delu fermions-

^°9 Hilbertovog prostora, definisanog uslovom 2-. d^ d.^1 = i 3
M̂.=0

gde je M broj pobudjenih stanja elektrona, k v a z i - P a u l i ope-

ratori zadovoljavaju kumutacione relacije:



L

(1.1.6)

Uobicajeni model za razmatranje eksitonskih

stanja je kristal izdeljen na elemenarne celije unutar ko-

jih je sraesten jedan i l l vise molekula koji pri pobudjivanju

kristala mogu preci iz osnovnog stanja (f = 0) u jedno od

pobudjenih , kada govorimo o dvonivoskoj semi, i l i pak u F

(f = 1,2,... F) pobudjenih stanja, kada se zapravo radi o tzv

mul tini voskoj energetskoj semi (sa "f" smo oznacili skup

kvantnih brojeva koji karakterise dato stanje molekula). Za

prostu resetku i dvonivosku semu eksitonski hamiltojijan ima

s 1 e d e c i o b 1 i k :

U e 1 1 - I ' °He = Ho - H^ + H5 "

gde *je:
I eHo r • "z \X/t 00,00 ) J

(1.1.7)

(1.1.8)

(1.1.9)

k Ht

(1.1.10)

ft*, i M.

(I. 1.11)



Energ i ja pobud jen ja i z o l o v a n o g m o l e k u l a j e :

A = Ef-Eo -W'(oono) +y _W(|> ,00; 4 W(
(1.1.12)

a matricni element! opera tor a d i p o l - d i p o l n e interakcije dati

s u k a o :

X u OL = V/a uL ( 4 0 ̂ Of ) =

iiM (00,000 - V.U.UL (^300) ~ VnWTL (00^

(1.1.13)

N - je sada broj m o l e k u l a u kristalu, dok su P+ i P Pauli

operator! koji zadovolJavaju komutacione relacije:

[ft^l-o RNo (1.1.14)

Za mo leku la rn i k r is ta l t ipa an t racena v rednos t i

parametara posma t ranog s i s t e m a su :

5-iO 0
50

1x1 10
"

(1.1.15)
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Kao sto je poznato, osim sto za Pauli opera-

tore nije razvijena odgovarajuca statistika, ni komutacione

relacije za njih nisu i n y a r i j a n t n e u odnosu na uobicajenu

transformaciju prostorne resetke - reciprocna resetka, sto

onemogucava uzimanje u obzir translacione simetrije krista-

1a. Zbog mogucnosti ispitivanja k o l e k t i v n i h osobina, odnosno

da bi se m o g l i opisati n e l i n e a r n i i anharmonijski efekti op-

tickih pobudjenja, kao posledica interakcije elementarnih po

budjenja, nadjena je adekvatna metoda [71 sa egzaktnom Boze

reprezentacijom Pauli operatora preko beskonacnih bozon-

skih redova.

Ukoliko je interakcija medju molekulima sla-

ba moze se koristiti tzv. Heitler~Loncjonova aproksimativna

metoda i ima smisla za najniza pobudjena stanja citavog ni-

za m o l e k u l a r n i h kristala kod kojih se spektar najm'zih pobu-

djenih stanja gotovo ne razlikuje od odgovarajucih spektara

raolekula u gasovitom i tecnom stanju.
*

Eksitonski harailtonijan u Heitler-Londonovo.i

aproksimaciji (posle prelaska na Boze-operatore) moze da se

napise u o b l i k u :

gde su:
(1.1.16)

M.

1 AH

M.WL DruLJiu. + 2. / ArlfJU LJU D«ui

H Y - rawX

(1.1.17)
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12.

stavlja linearnu kombinaciju operatora P i P, odnosno

pfr = <0!pl;?>fir ^-<fip

c. Ocigledno je da navedene izraze za P-» i

A-» treba u v r s t i t i u interakciju P — A - P A i
- i= DM AH + — f\W. .

AUe 0 2a^eC
pri cemu se posle zamena P a u l i operatora iz P-» Boze opera-

torima ( Ri ~* BnL =-pr > BK 6 " )i sumiranja po svim "n dobija

sledeci rezultat za hami 1 torn"jan interakcije izmedju eksito-

na i vakuumskih fotona:

H oyu-I

Totalni hamiltonijan sistema:
(1.1.19)

(IJ<20)

dobija se kada se izrazu (I.J.19) dodaju harmonijski eksiton-

ski hamiltonijan uzet u harmonijskoj aproksimaciji:

\e ~
^K) DK D (1.1.21)

i hamiltonijan polja v a k u u m s k i h fotona:

(1.1.22)

Hamil t o n i j a n (1.1.20) predstavlja b i l i n e a r n u

formu po eksitonskim operatorima B i fotonskim operatorima a,

koja se U-V transf ormaci jama Bogoiiubova-Tiablikova:

(1.1.23)
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moze svesti na dijagonalnu formu po novim Boze operatorima

sledeceg o b l i k a :

4

i / <§>P(K) (1.1.24)

K Q

Energije Jx(K)mogu se odrediti iz sekular-

ne jednacine si sterna [9]:

2 .<:•-, . .
D ~ l | ( i \W \ be (R) -S J Ua* L̂ IK^ I U.XK + Vo,-R )= 0

[ Ee !K i +8 J _
=i
Tw ( -KCL / ~ U

(1.1.25)

o

- Vb,-K ) + K ( Uol Wa* )= 0ftKtj

Upravo ove elementarne ekscitacije kreirane

?4' fi r -operatorima jS ' sa energijama J3g(/.j (dobijene kao

resenja sistema (1.1.25)) su p o l a r i t o n i , odnosno realno pos-

tojece qupticke ekscitacije sistema. U zakon disperzije polari

tona .9 uklju c e n i su svi realno postojeci efekti i kulonovs

ka interakcija elektrona i retardovana interakcija elektrona

sa p r i s u t n i m elektromagnetnim poljem.

Na si. 1.2 graficki su predstavljeni zakoni

disperzije pol a r i t o n a , eksitona i v a k u u m s k i h fotona u sluca-

ju kada eksitoni interaguju samo sa jednom od dve postojece

grane vakuumskih fotona.
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Slika 1.2.

0 c i g 1 e d n o 5 eksitonska i fotonska energija i m a -

ju jednu tacku presecanja i kada se sistem o p t i c k i h pobudje-

nja tretira metodama teorije perturbacija, gde se za hann'1-
*

tonijan n u 11 e aproksimacije u z i m a sarao H + H,., dolazi do f i -

zicki neobjasnjivih singulariteta. Ukoliko se pak predje na

po!a.ritone sa hanii 1 toni janom nulte aproksimacije H , ovi sin-

gulariteti se ne javljaju u racunu buduci da se dve polar i-

tonske grane ne presecaju ni u jednoj tacki.

1.2. FONONI I INTERAKCIJA SA EKSITONIMA

Kada govorimo o fononiraa, nije rec o pobudje-

njima i n d i v i d u a l n i h atoma, nego o kvantima oscilovanja ce-

log kristala, odnosno o stacionarnira pobudjenim stanjima kris

tala, raspodeljenim po citavom kristalUjOkarakterisanim talas
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nim vektorom k, kvaziirapulsom KK i energijom 7l-u3ci<) . Na

taj nacin jedan atom pri svom oscilovanju oseca uticaj okol

n i h atoma, a i sam utice na njihovo oscilovanje i l i drugim

recima, svaki kvant oscilovanja u kristalu odrazava citav

kolektiv atoma i si la koje izmedju njih deluju.

Potencijalna energija kristala na apsolutnoj

n u l l , kada su atomi prosto "zamrznuti" u svojim ravnoteznim

polozajima, moze se napisati na sledeci nacin [10]:

(1.2.1)
fU,UJL

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

ma 7i i m. Kada teraperatura raste, atorai pocinju da osciluju

sto menja izraz za interakciju u smislu:

V {(flt-UL)+ [U('lLJ-t)-U(/\UJt)] (1.2.2)
- » - » - »
y(n,t) -̂  predstavlja v e l i c i n u pomeraja atoma iz ravnoteznog

polozaja. Pri dovoljno n i s k i m temperaturama, kada su ti po-

meraji m a l i , funkcija (1.2.2) se moze razviti u red na sle-

deci nacin:

--JLL ) + [ Uciil-;-U(iiiuL)]j ̂  V(U

- Vcft-Mh '
. Sf/I-ulLjpL^

\

/,/_
(U

( 1 . 2 . 3 )



16.

Zbog kratkoce pisanja izostavljamo yremensku zavisnost vek-

tora U.

Oscilatorni hami1 tornjan sistema dobija se,

nakon sumiranja po svira cvorovima treceg clana u izrazu

(I . 2 . 3), dodavanja ki n e t i c k e energije zbog oscilovanja atoma

uz uslo^ stabilnosti kristala, u o b l i k u :

H- ~

Uot iu.dUot/5

0

(1.2.4)

Izraz za potenci ja"! nu energiju u relaciji

(1.2.4) raoze se napisati u aproksiraaciji n a j b l i z l h suseda,

s obzirom na cinjenicu da s i l e koje deluju izmedju atoma, za

vecinu slucajeva brzo opadaju sa porastom rastojanja izmedju

atoma. Uz ovu aproksimaciju, hami1tonijan sistema je:

->
X

(1.2.5)
->

povezuje atome na mestu n sa njegovim najblizim susedima

Dinamicko ponasanje posmatranog sistema veza-

nih oscilatora regulisano je drugim Newton-ovim zakonom:

(1.2.6)



Iraajuci u v i d u simetricnost koeficijenata C „, nakon d i -

ferenciranja potencijalne energije po komponentama pomeraja,

dobijamo izraz za komponentu sile koja deluje na atom u

cvoru n:

!
(ft-I) - i :J (fa.)

Resenja cvog sistema jednacina traze se u o b l i k u ravnih ta

lasa:
I £-

U ,-N A ,:* o^^fi--'i'tw(K)
j(j(a)=Aol(K)C

(1.2.7)

-»
te za komponente amplituda A (k) imarao sistem alg e b a r s k l h

jednaci na:

[ of (R) Ot/b - ̂(PoQ/b] A/b(i<) = 0

/.jo £ kXJ /S2 ;

(1.2.8)

koji daje tri pozitivna resenja za dozvoljene frekvencije
->

to(k) (determi nanta sistema mora b i t i ravna n u l l ) .

U slucaju proste kubne strukture i m a l i h ta
-»

l a s n i h vektora, funkcija f(k) dobija oblik:

M

M - je masa atoma.

U k o l i k o su koeficijenti torzije C (0/3)

zanemarljivo m a l i u odnosu na koeficijente istezanja C ,
-»

za frekvencije u(k) imamo tri resenja:
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gde su, kao sto je poznato v - brzine r a z l i c i t i h komponen-

ti z v u c n i h talasa u kristalu. Za male vrednosti talasnog v e k >

tora ovi talasi imaju linearan zakon disperzije:

a odgovarajuci mu kvantni m e h a n i c k i h pobudjenja nazivaju se

akustickira fononiraa.

Kada je u pitanju kristal slozene strukture,

odnosno, u slucaju da eleraentarna celija kristala sadrzi a

m o l e k u l a , za dozvoljene frekvencije iraarao 3a resenja, od ko-

jih tri uvek teze null pri k -* 0 (akusticki fononi), a za
-»

3a-3 vazi da je lim w(k) / 0 i govorirao o optickira fononiraa.
l<-»o

Za pobudjivanje ovih poslednjih potreban je neki prag ener-

g i j e.

Da bi se hami1 torn jan si sterna v ezanih o s c i l a -

tora sveo na ha m i l t o n i j a n nezavisnih oscilatora, potrebno
-> ->

je razviti pomeranja U(n,t) po ravnira talasima tipa (1.2.7) [11]

ê (152,3̂  (1.2.9)

b.(k) i i>.(k) - su Boze operatori koji kreiraju, odnosno

a n i h i l i r a j u fonone sa energijama -̂ lULMK)., a 1 -(k) polariza
O J

cioni fononski vektori j-te fononske grane.

H a m i l t o n i j a n (1.2.5) sada postaje:

-&• -•
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a za hami1 tornjan c e l o g a s i s t e m a su.ra.a~ hami1 torn' jana n e z a -

v i s n i h o s c i 1 a to r a je:

HK - 1.2 .11
o

Diferenciranjem ukupne energije po broju fonona dobijaju se

energije fonona:

/>.-„ _̂ H_.,i v. (1.2.12)
.

Analize cistog eksitonskog sistema mogu se

uopstiti uvodjenjem fononskog podsisteraa i interakcije iz-

medju eksitona i fonona [12].
«

U k o l i k o je rezonansna interakcija bitnija od

proraene Van-der-Valsove interakcije, odnosno, ako je u pita-

nju tzv. "tvrda" resetka k r i s t a l a , onda se u kristalu obrazir

ju eksitonska stanja bez lokalne deformacije kristala. U

torn slucaju interakcija eksitona sa oscilovanjima m o l e k u l a u

kristalu svodi se na kreaciju i a n i h i l a c i j u fonona. Ovu po-

javu nazivarao slabom vezora eksitona sa fononima i u interak-

ciji eksitona i fonona g l a v n u ulogu imaju jednofononski pro-

c e s i .

Ako su pak u pitanju tzv. "meke resetke" mogu'

ca su elektronska pobudjenja kristala (pojava e k s i t o n s k i h

stanja) koja prati deformacija celokupne resetke, uz ocuva-

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 rezonans^oj interakciji i lakoj

deformaciji k r i s t a l a , uporedo sa pobudjenjem m o l e k u l a desava
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se l o k a l n a deformacija kristalne resetke i to odgovara slu-

caju jake veze elektronskog pobudjenja sa oscilovanjima re-

setke .

U realm'm usloviina desavaju s e 5 zapravo, neke

medjusituacije, a karakter same eksiton-fonon veze zavisi

dosta i od temperature kristala. Po p r a v i l u , povecanje tempe-

rature p o v l a c i za sobom povecanje jacine veze.

Do hami1tonijana eksiton-fonon interakcije,

preraa postojecoj literaturi, dolazi se tako sto se predpostav
*

Ija da cvorovi pesetke K, pri povisenoj temperaturi , dobija-
-»

ju malu oscilatornu popravku U~», da bi se u narednom koraku

razvili u red, po ovim malim popravkaraa, matricni elementi

interakcije izmedju cvorova.

Za slucaj "zamrznutog" harmonijskog eksiton-

skog h a m i 1 t o n i j a n a , u kome su zanemareni efekti neodrza-

nja eksitona, imarao:

H B D V r'" C<_ ^ aDa Aru«n DS.: (1,2.13)
fi f\L ruX

Kada je, zbog nekog razloga, prisutno o s c i l o -

vanje m o l e k u l a , tj. kada postoje odgovarajuci m o l e k u l s k i po-

meraji U-^, i

flt- u ̂  DSL iSU Ik (1-2.14)

- y,— Ara-pju. (I.2.15)

nakon Fourie transformacije tipa:
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Unl Vvjp / e
K

VKH iY*"
DK (1.2.16)

harai1 torn"jan (1.2.13) ce dobiti popravku koja zavisi od po-

meraja m o l e k u l a i predstavlja trazeni h a m i l t o n i j a n eksiton-

-fonon interakcije.
*

U slucaju linearne aproksimacije po pomeraji-

ma i prelaskom u irapulsni prostor u korae se pomeraj tran-

sformise na poznati nacin:

Trawf 1̂  Ĉ a\)ê  d.z.")
(M - je masa m o l e k u l a , w, . - fononska frekvencija za j-tu

granu), dolazi se do sledeceg rezultata:

S i , ; I
Hoe "r Hoep

gde je:

v.

hami 1 tori"ijan "zamrznutog" sistema i:

r r vIA f ! U A r;

hara i l ton i jan eks i ton- f onon i n te rakc i j e .

(1.2.18)

(1.2.19)

( 1 . 2 . 2 0 )
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1 1 ~ > r A. A L Y - N» P4" Dhe ~ V L\m •*" Alii MAC ) I r l hul

2_(Uiiu R" P CX Q.
! '•(. lixi Uu ' r/j

( 1 . 2 . 2 3 )

gde su P' i P - Pauli operator! kreakcije i anihi1acije- eksi-

tona. Nakon prelaza n -» n + u^; m -»• m + Ur±, izvrsicemo
c~

F o u r i e - t r a n s f o r m a c i je [ 1 7 ] za Uni-iuLtOt

i Hiil-wX-i-Oia-U«i . U b a c i v a n j e m o v i h i z r a z a , kao i r e l a c i j e

( 1 , 2 , 1 7 ) u ( 1 . 2 . 2 3 ) , h a m i l t o n i j a n e k s i t o n - f o n o n i n t e r a k c i j e

m o l e m o z a p i s a t i n a s l e d e c i n a c i n :

v.
(Cu R hi

f" .ui

ode s u : ( 1 . 2 . 2 4 )

t, '/2

' '•

Ax j y iai-A : x / l fan.u

(1 .2 .25 )

A
[ \ __n.

V 2 M uS?



i auiil "~ S~~3.iu Fa t = 0
(1 .2 .26 )

U p o s t o j e c o j l i teraturi [ 9 , 1 2 ] i n te rakc i ja

izmedju e k s i t o n a i f o n o n a se sraatra p r e s u d n o m k a d a su u

p i t a n j i! p r o c e s i r e f r a k c i j e i a p s o r p c i j e u m o l e k u l a r n i m k r i s •

t a l i m a . O v e *po jave se ipak ne sme ju t re t i ra t i kao i s k l j u c i v

rezul tat pa rameta rsk ih nel inearnih e fekata ( e k s i t o n - f o n o n

i n t e r a k c i j e ) , o cemu ce v i s e reci biti kasn i j e .

Treba jos naporaenut i da je, p r i l i kom formi ra

nja hami1 ton i j ana ( 1 . 2 . 2 4 ) uzeta u obz i r samo in te rakc i ja

eks i tona sa l ong i t ud ina lno ra f o n o n s k o m granom.

1.3. M1KROTEORIJA DIELEKTRIcNE KONSTANTE U HARMONIJSKOJ
APROKSIMACIJI

J e d a n od o s n o v n i h z a d a t a k a ra i k ro teo r i j e je

s v a k a k o p i t an je i z r a c u n a v a n j a t e n z o r a d i e l e k t r i c n e k o n s t a n t e

i 1 i, t a c n i j e , t e n z o r a d i e l e k t r i c n e p e r r a e a b i l n o s t i k o j i po-

v e z u j e e lekt r icnu indukc i ju sa po l jem na poznat i nac in [ 1 0 ] :

r\V;€(x;v2) (1.3.1)

i ~*Tenzor L> „ (k,ca) predstavlja osnovnu karakte-

r i s t i k u sredine kroz koju se prostire e1ektromagnetno zrace-

nje i sustinski zavisi od njene unutrasnje d i n a m i k e i mikro-

procesa koji se u njoj desavaju. Od v e l i k o g je znacaja, na

koji nacin povezati tenzor dielektricne perraeabilnosti sa

mikrokarakteristikama s r e d i n e kroz koju se prostire elektro-
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magnetno zracenje. Resavanje ovog problema podrazumeva uk-

Ijucivanje srednje vrednostl operatora elektromagnetnog po-

lja i odgovarajuce kombinovanje M a x w e l l - o v i h jednacina sa

materijalnom jednacinom, cime bi se omogucilo da se u izraz

za tenzor dielektricne permeabilnosti ugrade mikrodinamika

i strukturne karakteristike sredine. Buduci da su operator!
*•

e1ektromagnetnog polja u sredini l i n e a r n i f u n k c i o n a l i opera-

tora kreacije i a n i h i l a c i j e o p t i c k i h pobudjenja date sredi-

ne, njihove ravnotezne srednje vrednosti su jednake nu l l .

Zbog toga u obzlr dolaze samo neravnotezne srednje vrednosti,

a samim tim titan je izbor spoljasnje perturbacije, momenat

njenog ukljucivanja i jos neka pitanja o tacnosti aproksi-

macije u kojoj treba racunati. Kada je materijalna sredina

m o l e k u l a r n i kristal moguce je (na prilagodjen nacin), koris-

titi p r i l a z D i a l o s h i n s k o g i Pitaievskog [18].

Kao spoljasnja perturbacija uzima se interak-

cija elektromagnetnog polja sa spoljasnjim strujama koja za

slucaj diskretne kristalne strukture ima o b l i k :

W(t') = - d.3.2)

. extgde su jc - gustine spoljasnjih struja, A - komponente

neperturbovanog operatora vektorskog potecnijala u k r i s t a l u

(u reprezentaciji interakcije).

Neravnotezna srednja vrednost A (K,t) vektor-

skog potencijala moze se naci u aproksiraaciji linearnog od-

ziva i u aproksiraaciji linearnoj po interakciji W, za nju

imamo sledeci izraz:
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(1.3.8)

S obzirom n a (1.3.9) koja nakon Fourie-

trans,formaclja tipa (1.3.7) prelazi u

< A* c*;.5)X = -£[_[ (1.3.9)

korabi novanjem poslednjeg izraza sa (1.3.8) dobija se sred-

nja vrednost <A ^, izrazena preko gradijentno i n v a r i -

jantne funkcije A

.*-

(1.3.10)
Ovde jos uvek ne figurisu eksplicitno mikro-

karakteristike molekularnog kristala buduci da su one izra-

zene kroz eksitonske i l l tacnije, poloritonske zakone d'isper-

zije. To znaci da bi naredni korak bio izrazavanje funkci-
->

je A (k,o)) preko pol ari tonski h GF-a. Kao sto je poznato,

operator elektricnog polja u k r i s t a l u , kao jednocesticni ope-

rator, predstavlja l i n e a r n u kombinaciju operatora koji kre-

i r a j u i a n .i. h "11 i r a j u e k s i t o n e P i P tipa:

HflLt)'
J

(1.3.11

E - je l o k a l n o polje u kristalnoj sferi , a T - zapremina

elementarne celije.
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U harraonijskoj a p r o k s i m a c i j i u formuli (1.3.11)

P a u l i operatori P zamenjuju se Boze operatorima B, a ovi se

na nap red o p i s a n i n a c i n izraze preko p o l o r i t o n s k i h operato-

r a £ . Poloritonske G F - e s koje ulazo u A, r a c u n a j u se sa d i-

j a g o*n a 1 n i m p o l o r i t o n s k i m h a m i l t o n i j a n o m .

Smenom (1.3.11) u (1.3.6), nakon Fourie trans-

form acija tipa (1.3.7) dobijarno:

(1.3.12)

]i i v su F o u r i e - l i k o v i retardovam'h, a y i v a v a n s o v a n i h

komutatorskih p o l o r i t o n s k i h GF-a. Koristeci se relacijom

(1.3.12) dobijamo izraz za neravnoteznu srednju vrednost

operatora vektorskog potencijala:

t ;;
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Neravnotezna srednja vrednost je zapravo r e z u 1 •

tat raerenja i raoze se i d e n t i f i k o v a t i sa vreclnoscu vektorskog

potencijala iz fenomenoloskih M a x w e l l - o v i h jednacina, odnosno

(1.3.14)

fenA m (K , u) o d r e d j u j e s e i z M a x w e l l - o v i h jednacina uz p r e t-

postavku da s u spoljasnje struje prisutne, a gustina spoljas

njih naelektrisanja jednaka n u l l . Nakon poznate procedu-

re [10], dolazimo do rezultata:

/-ru C (1.3.15)

gde je

1.3.16)

U poslednjoj f a z i povezuje se tenzor d i e l e k -

tricne p e r m e a b i 1 n o s t i sa Green-ovim funkcijama poloritonskog

s i s t e m a (1o n g i t u d i na 1n i p o1 a r i t o n i - II) i im a mo:

+• cSuj ^Vc/^ul (1.3.17)

Pri zanernari vanju prostorne disperzije (t

u izotropnoj a p r o k s i m a c i j i :

C.
(1.3.18)
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iz formule (1.3.17) dobijamo da je

n (U^ ao(u<

(1.3.19)

Nakon nalozenja GF-a uz pomoc harmonijskog

polaritonskog h a m i l t o n i j a n a

zanemarivanja prostorne disperzije i koriscenja izotropne

aproksimacije (1.3.18), za dielektricnu konstantu se d o b i -

j a i z r a z :

I

(1.3.20)

1.4. MIKROTEORIJA DIELEKTRIGNE KONSTANTE SA URACUNAVANJEM
EKSITON-FONON INTERAKCIJE

O v d e ce u k r a t k o biti i z l o z e n a teor i ja d i e l e k -

t r i cne k o n s t a n t e na baz i m e h a n i z m a e k s i t o n - f o n o m in te rakc i -

je [ 1 4 ] . E k s i t o n s k i h a m i l t o n i j a n b i c e kon 'scen u ha rmon i j -

s ko j f o rm i :

ra



Fononskl hamiltonijan i m a o b l i k :

s = V l R l = VK (1.4.2)

pri cemu je v - brzina 1 ongi tudi nalnih zvucnih talasa u k r i s -

t a 1 u , dok su u h a m i "! t o n i j a n eksiton-fonon interakcije uklju-

ceni efekti l o k a l n e deformacije el ektromagnetnog polja putem

prelaza : ~
A Biba -

i\ AXl

tako da je njegova aproksimativna forma:

H.

Retardovana eksitonska GF-a moze se naci ko-

riscenjem totalnog hanii 1 toni jana sistema H = He + Hp-i-Hep i ona

se, pri zanemarivanju prostorne disperzije moze napisati u

o b 1 i k u : .

l~M7l J 9 = k*T (1.4.5)

Nadjen izraz za Green-ovu funkciju koriscen

je sa ciljem da se objasni Urbach-ovo p r a v i l o ['^]. Kao sto
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je poznato ovo empirijsko p r a v i l o tvrdi da koeficijent apsor-

pcije ima gausijansku formu:

-> t -/.-. .̂5
j-,. r - i ^-^ ' 1 ~ / T 1 f- \P ( , S) - dt t e ( 1 . 4 . 6 j

g d e j e p a r a m e t e r cr b l i z a k j e d i n i c i i r e l a t i v n o s l a b o z a v i s i

o d t e m p e r a t u r e .

S a c i 1 j e m da s e d o b i j e k o e f i c i j e n t a p s o r p c i -

j e , a p o v e z a n o s t i m i i m a g i n a r n i deo d i e l e k t r i c n e k o n s t a n t e

f o r m u l a ( 1 . 4 . 5 ) u o b l a s t i d a l e k o o d r e z o n a n c i j e (A» co) mo-

ze se n a p i s a t i u o b l i k u :

<<E«!Bs»i=
I

A - &
L

1 \— —r

IX ° / -

o d a k l e j e n a d j e n o :

t- \\ '. -̂-J

\-Tl6~) '-
(1.4.7

Moze se uzeti, aproksimativno, da je avanso'

vana Green-ova funkcija p r i b l i z n o r a v n a n u l l , pa je i m a g i -

narni deo d i e l e k t r i c n e konstante dat sa:

1.4 .8)



33.

CU z i m a j u c i da je R e G ^ • > za koeficijent a p -

sorpcije je dobijen izraz:

(1.4.9)

g d e j e

;0 (1.4.10)

-22 5 -1Za vrednostl M = 10 g, v = 3x10 cm s i
,-12A = 5x10 erg, dobijeni izraz (1.4.9) stvarno i odgovara

Urbach-ovom p r a v i l u bududi da je prema formuli (1.4.10) do-

bijeno za a » 0,9.

1.5. TENZOR N E L I N E A R N E P OLARIZACIJE

Osnovne karakteristike u optici kristala s u

komponente tenzora d i e l e k t r i c n e p e r m e a b i 1 n o s t i :

^o^/i= oot/b "'bUyx ' otJ/b = X iy i5S (1 .5 .1 )
-» -»

koji po d e f i n i c i j i povezuje vektore E i D u linearnoj elek-

t r o d i n a m i c i na sledeci n a c i n :

. p (1.5.2)

gde ponovljeni i n d e k s oznacava sumiranje.

Za jaka elektricna polja je jasno da se ma-

ter i j a 1 n a j e d n a c i n a sredine (1.5.2) ne moze koristiti u ovoj,

linearnoj aproksimaciji. U jakim laserskim poljima se, u

izvesnim situacijama iz racuna ne smeju i s p u s t i t i c l a n o v i



34.

proporcionalni kvadratima i k u b o v i m a p o 1 j a pa j e n e o p h o d n o

koristiti n e l i n e a r n u m a t e r l j a lnu jednacinu o b l i k a :

, --- v ~̂s , - /- > ,—- _ /~\ - ; — - I ---Q So • , i ;ŵ  ̂  ̂i :,- s ••••
Osim tenzora d i e l e k t r i c n e permeati 1 nosti ' / . o , u ovom raz-

voju f i g u r i s u , respektivno, tenzor nelinearne polar izacije

treceg ranga C- ,,,[19] 1 tenzor n e l i n e a r n e polarizacije cet-

vrtog ranga :U) a&y& [20]. Kao 1 tenzor dielektricne perme-

a b i l n o s t i (drugog ranga) i tenzori nelinearne polarizacije

mogu da se racunaju sa i l l bez uracunavanja prostorne dis-

perzije s tim sto su ovi proracuni i procene daleko sloze-

ni ji .
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II GLAVA

APSORPCIONI I REFRAKCIONI PROCESI U MOLEKULARNIM KRISTALIMA

II. 1. UTICAJ NELINEARNIH OPTIcKIH EFEKATA NA APSORPCIONE
I REFRAKCIONE KARAKTERISTIKE

Da bi i s p i t a l i uticaj n e l i n e a r n i h optickih

efekata na apsorpcione i refrakcione karakteristike u mole-

kularnim k r i s t a l i m a , koristicemo izraz za dielektricnu kon-

stantu sistema koji g l a s i :

i
r , r, ->- ^ ~ l_ 10 IU.U ' i oC(u5) 41%

r*J r*j

Funkcije r, F", <f> i <f> su komutatorske p a u l i o n -

ske GF-e za ek s i t o n s k i sistem u kome su p r i s u t n i efekti ne-

odrzanja eksitona, E -je jacina l o k a l n o g elektricnog polja

u elementarnoj c e l i j i kristala zapremine T 0.Deta1jna a n a l i z a

same procedure izracunavanja GF-a r, r, 9 i $ data je u

matematickom dodatku, a njihovo izracunavanje je neophodno
/-̂

da b i s m o d o b i 1 i v e 1 i c i n u G .

Kao sto smo r e k l i , u eksitonskom sistemu pri-

sutni su efekti neodrzanja [8] i njegov h a m i l t o n i j a n moze-

mo p i s a t i u sledecem o b l i k u :
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w=AlRfa *
AJL ''.I. ; II.

*->- II.i.2)

Treba napomenuti da se radi o najjednostavni-

jem slucaju (prosta resetka i dvonivoska eksitonska sema) u

kome su operator! kreacije i am'hilacije eksitona Pauli ope-

ratori- sa zeljom da se dobiju koliko-toliko traktabilni re-

zultati.

U racunu se startu.je od pseudokauzalnih p a u l i
CSrf f**t

onskih GF-a y > Y » <P i «P» buduci da one dopustaju primenu

Wick-ove teore.me, pa tek posto se dobiju jednacine za ove

funkcije, treba izvrsiti prelaz na odgovarajuce komutator-

ske GF-e.

r*s r>*s

Za p s e u d o k a u z a l n e G F - e y , Y , <P "i '-P [ 1 7 ] do-

b i j a m o s l e d e c i s i s t e m j e d n a c i n a ( v i d i m a t e m a t i c k i p r i l o g ) :

\,

'L

fJU.

f* !0
X/J

MX

4- 2 ̂  ZLiUiJf \ "u
ftu.

•/ i i '- 0; I i o
o



•™
r

h
o

\
/

_, C4
~

p-
?

V
J
i 

L
_

,.
-̂

 
<

T
r

C
'*~

s —
 /

P
:

as* •jp-
i 

i 
ii 

i 
+

 
+-

 
|'|
 ̂

r-
o 

ho
 

^
 

' 
IV

) 
h
o

 
h
o

£
i|X

s
v
/^

 
&

f\
 

:̂>
 

^
i^

X
/'l
 

&
 \
I

 
"•' 
\
!

 
*"S

**=
'

/
-

\
X

. -

V
''

H X ^'
(
 
W

i

JP

?-
*'• P

-

J u \ :

O
J

~
J

ct
', •+•



G O ro

CO ti." o > o ^j >i/
i

•r
— S_ 13 C

T
•r

—

<4
— C
O

•
r
-
j

O

^
QJ 1
U

_
C

D a> Jx
Z u-> c: •i — i fO O
.

O
)

>(
/)

•r
—
>

C
D

-•*
: c/
j

c 0 N 0 CD >t
/>

'r— > ro C E O (/) 1 — 0
! s_ O
.

O E a> \j_
j

(O o i — Q
.

r3 J
ii 3J ~
O

C
Q

-f
. C

Q
+

CQ i

C
O 2

+ £
X •i — C
Q

C
Q

C
Q 1

C
Q 2 a_ <D

•
!—

)

•r
— O ro E •
r
-

(/
)

^ O s_ C
L

rO

1 C >u ro i- M 4
J

•r
-

_
Q O
J

•>
~5

• r
- u V C M
-

O
J

_^
:

C
/1 c 0 N X
3
 

d
) s

CD
 

(1
)

c:
 

j_
O

) 
O

•i—
 ) 

ai
•r—

 
4
-'

O O
 

O
!

T
J
 

> O
0

 
1

_^
: 

-^

•r
— O ra ^_ •(-> CD C
J o .ii O
)

+•> (O s_ T
D

_
^ 0 E •r
" S- ro E CD C ro N O _

V
•r

—

i 0 -V ^D

•• :̂
•p— i — ^ o 13 .,— +
J rd (/) •r

— a
.

ra c: en O S a> C
O cu i

U
_

C
D CD CO sz •1
 —

1 — 13 rO Q
.

-P "^
-'

tr
v
r-

oo /\
Q

*°
ir

~p
O

N
X + /-
^

^
J ~~
ts<

0
*3 /
\
O

cQ V li
r-

1
1

>? V
~
'.'

X

/N
.

o

"^
-Y

cr
tJ

CJ
—

/—
 ""

N

'-
P

' --4
?

U
l-

0
O

J
c •1
 — >o ro £Z T
3 O
)

•|~
3

3 E OJ

vu O
J

4~
> CO • 1
— S_ O J
jj O
) 1 u_

o OJ H
J 3 E a> >o •i — i-

3 pr 0 c: O
) E • i— s_ a
.

O)

>c
o

.̂
. > ro M •r

— M fO S_ N

I ' 
•

o 0
0

O
C

?
/^

•^

f̂o
V

ex
! i

/
\
O '̂ 

O
J

-<-
 

I

; ,x
l

tu X
-' -h /N

? r- O
l

e~
5t

?

*;* C
5
0

\
O

-f

cs
l 1 C
7
O

c
\ i

fe
rO

>.
\

t
i v -4
-

A cQ cD ci
r

^P •c
-^

7

-J
 -~

i

O
V

J

cx
i

cv
j

/N
.

V
"

to
-O

ze
ro

ex
]

Q
.



.p

4-

(o
X

)

V
 

£
 

^

r 
r 

55
0

c
iO

 
"^

X
 

^
/
\
p

 
<

te
«

'3
 

Tc
,v)
 

ro
t?

«l
V

l 
f-3

 
C

vJ
+

 *
•:«

- 
Z

<
^

 
1

tl
)

 
C

N
l

^
 

1 
r
,

L
 

f
 0

 \
>

r 
t,-

^
 

lo
-f

,-~
x 

--P
 

C'
:~

~.
J3

i1
 

"rc
-'̂

i 
-..,

7
J°

"°
 

' '
* 

7/
-o

..3
r 

oo
 

:fj
;.\

\o
r-

O
 

-
 r-

;
C

A.
J 

• 
, \

 
.•>

^
 

^
 

^
^
' 

+
 f;̂

'- 
.̂

\
 

.O
 

?
<
-x

7
ii 

\
/

 
C

sJ

?
 

+
 

'

'c
rt

f

z
.^ d̂3 i 

tC
YT

to V 4
- £
•1

-
+
-
1

^
 

'

t<
rO

ig
t<

=
^> /
\

to V < i
/•"

*•

fg
 

c
'O

V
2
c
^

 
C"?

^
 

"w
-o

v
rf

 
»
^ 

•

?<
4^

 
o
O

. 
S 

cr
xi

"f
a
f 

1
I-M

-
«•"

">
 *

^ 
^ 

*^

"o
>J

 
'£

I 
fc

rt
J

;-x
 

fg
15 

-5 —
 *

^
c*

5 
i:—

 -^
-^

'e
ra

 
C

"̂
fe

n
- 

C
*T

? 
f—

>
T

') 
K

rt?
C

 
v> —

 ..•' 
\~

s
 

f(
;M

_

/N
 

>
0
t)

,j
l 

•.
 5

tX
J
 

7
,̂

*«
* 
V

 
' 

iua
»-̂

-

ciD
 

cr
O

\
 

C
v
J

4-
 

i

1
O

\

tp
'

^-
--

3
/-

x »•
> 

v-

cV
O

V̂ -4
-

/ —
 ̂ .p fr
 v

'/
f ,n cO \

n
.̂^^ •̂

'3 fo
\

1
C
~
. 

'̂
^ 

*t'̂ *-^ fo
-V

/I™
.

ox
,;

I 1 p ^
2
0
0

/
\

cO
<i

L
d v
/

4-

to
O

T=
i

?
c"

T
O

V K
^

c?
o

C
xJ 1 /•
 
^

i* *q
V

t3
-, ̂

--
^^

5
c

 
-̂

»v
x

""t
a<

7
f?

:o
o

'-
(-

5

1
S
O

0
0

1

fo
rf

 
C

 ^
 

x
y

2
0
^
 

^
/'
\" 'T

 
?

o
\

L\
 

- 
:

•(
•^
 

iv

^
] 

o
b

X
-7
 

.
 i

<-
X

]
4-

 
i i

/• ~
 

/--
^

•
P

 
;
*
 =

1c
v5

 
fa

^
4
 ~

^
 

fc
-
V

l~

?c
5x

) 
2 
/\

\ 
(=

*•

• 
a3

 
a
]

ki
 

+ ,
'f

. 
a
3

v
 

\ 
^-

^
!
l 

4

C
sl

o

o
O

2' '-*
' c5

cr
t

oo



40.

<

gde su g, g, I i I odgovarajuce pseudokauzalne bozonske

GF-e (retardovane i avansovane).

Ako ove izraze uvrstimo u sistem jednacina

(II.1.3) i u tako dobijenom sistemu izvrsimo transformaci-

j u ti pa : — - °° r
I N~ _ <~-_v, (-_? - - ft ""; p i f ̂ - 'VjJt i (••

K "u°

onda se na osnovu veza izmedju p s e u d o k a u z a l n i h i komutator-

s k i h p a u l i o n s k i h GF-a (iz matematickog p r i l o g a ) dobija s1e•

deci sistem jednacina za kcmutatorske paulionske GF-e:
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U formuli (11.1,6) je:

UK = — > L(X£ + Xg
Q'

(II. 1.7)

(II. 1.8)

gde su:

d o k s e p o d i n t e q r a 1 n i i z r a z i , ka o i f u n k c i j e g , g , £ i £

(koje se mnoze sa U i V velicinama) moraju izraziti preko

komutatorskih bozonskih funkcija Green-a. Zbog glomaznosti ,

ove izraze necemo navoditi eksplicitno premda je nacin nji-

h o v o g d o b i j a n j a z a p r a v o t r i v i j a 1 a n .

r*~t r^f

Ocigledno, irazi za r, r, 4> i 4» (cije nalaze-

nje sledi iz si sterna jednacina (II. 1.4)), predstavljaju veo-

ma slozene matematicke konstrukcije. Da bi se naslo k v a l i -

t a t i v n o ponasanje d i e l e k t r i c n e konstante i procena njenog

ponasanja, moguce je uprostiti sistem jednacina (II.1.4) uvo

djenjein niza aproksimacija. Zbog ukljucenja kinematickih ni-
/•w r^f

voa funkcije f, r, $ i <t, imaju pored i m a g i n a r n i h i realne
-»

d e l o v e , jzrazene preko koeficijenta 3 ( k , o>) , (s - 1,2,3,4).

Buduci da realni delovi GF-a uslovljavaju pojavu kompleksnog

indeksa prelamanja (zbog njihovog prisustva indeks apsorpci-

jeX(k.u) je r.azlicit od n u l e ) [9,12], njih cemo racunati u

visoj aproksimaciji nego i m a g i n a r n e delove. To znaci da cemo

u realnim d e l o v i m a uzeti same vodece clanove, zanemarujuci

popravke koje su po redu v e l i c i n e vece od i m a g i n a r n i h delova
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U i m a g i n a r n i m pak d e l o v i m a takodje cemo uzeti samo vodece

clanove. Ocigledno, aproksimacije nece b i t i sasvim konzisterv

tne (ponasanje i m a g i n a r n i h del ova GF-a bice procenjeno grub-

Ije nego ponasanje realrnh im d e l o v a ) , a l i ce nam omoguciti

d o b i j a n j e d o v o 1 j n o r e a 1n e s 1 i k e ponasanja i n d e k s a p r e 1 a m a -

n j a i i n d e k s a a p 5 o r p c i j e .

-»
U s k l a d u sa o v i m , koeficijente a ,(k,u)

(s,s5 = 1,2,3,4) izracunacerao koristeci aproksimacije:

(II.1.9)

-»
U isto vrerae u koeficijentima & (k,u>), (s = 1,2,3,4) zane-

maricemo clanove proporcionalne U? i V?, kao i prostornu

disperziju tj. uzecemo da j e k = 0.

Nakon u k a z a n i h aproksimacija , si stem jednaci

na (II.1.4) raspada se na dva para jednacina, gde u prvom

p a r u f i g u r i s u f u n k c i j e f (u ) i $ (co) , a u d r u g om f (w) i

<i> (co) . I m a j u c i u v i d u c i n j e n i c u da j e f ̂ (u)) - f ( - to) i

4> (") - 41 (w) - (j> ( - to) , d o v o 1 j n o j e r e s i t i p r v i par jednaci

na pa da se nadju i resenja drugog para. Izrazi za prvi

par jednacina, uz <P7* PT*> «'i iT* -£ P_-j*> « M. su:

P0(u5) T (

(11.1.10;
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Da bi dalje pojednostavi1i sistem jednacina

uzecemo da je d/uu - ~V7r~ ̂  ̂  > (4v>i2K >"> ̂  ) za sve
° 2. u

temperature na kojima k r i s t a l , kao takav, moze da postoji.

Tada za v e l i c i n e N"j* i M"j* ( vidi u matematickom dodatku) do-

bijamo aproksimativne izraze:

f\

4
,

16

1 (ii.us;
JTio

Ukljucujuci poslednji izraz, mozemo naci aproksimativne re-

lacije za proizvode pseudokauzalnih GF-a, koje figurisu u

ve l i c i n a m a 3^0,01) i 3_(o9a)). Ako iskoristimo veze izmedju

komutatorskih i pseudokauzalnih bozonskih GF-a (matematic-

ki prilog) i aproksimacije (11.1.13) mozemo pisati:

4 r

(II.1.14)
f^f f**S

Produkti tipa Z ( - to) Z- (to) Z (to) i g ( - to) g (to) Z- (to) proporcio-

n a l n i SH c i uzecemo da su p r i b l i z n o jednaki n u l i .

Imajuci u v i d u navedene pretpostavke i aprok-

simacije, o c i g l e d n o je, da je CT^ » 1 i C:* « 0 (vidi mate-
rx (\i p r i l o g ) , p a s e f u n k c i j e G i z ( I I . 1 . 1 4 ) m o g u i z r a z i -

ti na priblizan nacin kao:
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Prvi c l a n u ovom izrazu korigovao bi imagi-

narne delove funkcija F i <j> , pa ga u s k l a d u s a gore nave-

d e n i m , odbacujemo. U k o i i k o ovo uc i nimo ,i f unkci j e 3..(o,cj) i

3 p(o , w) izracunamo prelazeci sa suma po q, i q? na inte-

g r a 1 e , dcbijamo:

0 'L i

(II.1.20)

(-nh- 0
II.1.21

U ovim izrazima oznake su sledece:

o .6 X
X

\
- v 'O i i

x

.1.22)

gde su X, Y i Z interakcije izraedju n a j b l i z i h suseda, a ve-

l i c i n a p se krece u i n t e r v a l u :

o -
(II.1.23;

Van ovog i n t e r v a l a funkcije 3^ i 3? su jednake n u l l .

Resenja sistema jednacina (II.1.10) su:
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(II.1.24)

(i(5-
• - •

(II.1.25)

Ako se, sada, ogranicimo na oblast koja je

bliska rezonanciji cu = Q£, i l l , sto je isto, p « 1 (na to

nam ukazuje interval promene velicine p), onda se moze uze-

ti da je o + fi^ & 2QA, Korfscenjera ove aproksimacije u for'

mularaa (11.1.24) i (I I.I.£5), vidimo da je funkcija $

proporcionalna raalom pararaetru \ i da je drugi clan u

izrazu za r proporcionalan torn istom malorn parametru.

Odbacujuci ove Slanove., kao male, dobijamo :

i nakon zamene 3^(0,p) iz formule (11.1.20)

.1.26)

pri cemu je:

c, 24 5 a4
(II.1.27)

(II. 1.28)
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Rezultat (11.1.6) iskoristicemo da no obrascu

(II.1.1) izracunamo dielektricnu konstantu si sterna na sle-

deci naci n:

/I "I
/~, v̂

gde je:

"^L
02'' \1

II.= _ J^Jj.

r
= >Rp)

0

(II.1.30)

(II. 1.31)

F u n k c i j a F ( p ) d a t a j e i z r a z o r a :

Q - -I \

A

., i
• ->-

x2

o ̂ , ,2

(II.1.32)

pri cemu se, kao sto je vec receno, p krece u intervalu

«2
• ' a

Van naznacenog intervala funkcija F ( p ) je

ravna n u l i i tada je:

i (11.1.33;
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I z v e 1 i c i n e n a v e d e n o g i n t e T v a 1 a z a p v i d i

s e da je s i r i na a p s o r p c i o n e zone j e c i n a k a 2 p , i 1 i i z r a z e n o

p r e k o f r e k v e n c i j e :

( I I . 1 . 3 4 )UujA^ MrU

Kao s to se v id i s i r i n a a p s o r p c i o n e zone p r o p o r c i o n a l n a j e

s i n' r. i e k s i t o n s k e zone

I zvan o b l a s t i & lo. i ndeks apsorpcrje

je ravan nul l , dok je indeks pre laraan ja dat i z r a z o m :

_ o o (II.1.35)

D a 1 e k o v a z n i j e j e , m e d j u t i m , r a z m o t r i t i o b •

last u kojoj su i /U- i >t r a z l i c i t i od nule,

Koristeci poznatu formula

i rezultat (II.2.1) dobijamo:
( I I . 1 .36 )

,02

( I I . 1 . 37 )

r rj.

J
( I I . 1 .38)
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Cako se maze pokazati da, ako j e parametar

u, koji predstavlja odnos energije elektromagnetnog polja u

elementarnoj ceriji i eksitonske energije, takav da funkci-

ja a(p) 1m a nulii up.utar apsorpcione zone, onda indeks apsor-

pcije u ovoj tackl iraa maksimum. Ovo je jedina tacka u ko-

j o j s u indeks p r e 1 a ra a n j a i indeks apsorpcije j e d n a k i . L e v o

i desno od te tacke indeks prelamanja je veci od indeksa a p -

sorpcije. I z j e d n a c i n e a ( p „ ) = 0 nalazimo:

U ovoj tacki je:

(II.1.40)

Die!ektricna konstanta u ovoj tacki, koja

se u slucaju kompleksnog indeksa prelamanja definise k a o

|G(p)l> data je izrazom:

l&cs,l =2^cs.O- II.1.41)

Na kraju ovog odeljka navescemo rezultate nu

mericke a n a l i z e izvrsene za sledece vrednosti parametara:

10 i r)<~ii \_/ i / 40

Za dati izbor parametara je PM = 0,89 i p

apsorpcione zone i z n o s i :

(II. 1.42)

0,3. s i r i n a

(II.1.43)

d o k j e m a k s i m a 1n a vrednost indeksa apsorpcije:
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o'1'1' 11.1.44)

Vrednost d i e l e k t r i c n e konstante u ovoj tacki iznosi:

i c (II. 1.45}

Pored dominantnog p i k a za p = p.,, indeks

apsorpcije ima jos dva maksimuma i to, jedan u interva'iu

(PM ^) i drugi u i n t e r v a l u (1, 1+p ). Ovi p i k o v i su daleko

manji od jedinice. sto se tice indeksa prelamanja, on do-

stize maksimura za p ** 0,9 i taj raaksimum iznosi priblizno

7,6. Drugih maksimuma ovde nema.

Rezultati numericke analize dati su na

si . II.1 .1 .

1

Slika II.1 .1 .
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II.2. PROCENA ULOGE EKSITON-EKSITON I EKSITON-FONON INTERAKCIJE

U p o s t o j e c o j l i t e r a t u r i u g l a v n o r a se sma t r a

da j e z a e f e k t e a p s o r p c i j e s v e t l o s t i , u p r v o m r e d u , o d g o -

v o r n a e k s i t o n - f o n o n i n t e r a k c i j a [ 1 2 ] . U p r e t h o d n o m o d e l j k u

v i d e 1 i srao da do a p s o r p c i j e d o v o d i i e k s i t o n - e k s i t o n i n -

t e r a k c i j a i t o o n a k o j a j e k i n e m a t i S k o g t i p a . Z a a p s o r p c i o -

ne e f e k t e o d g o v o r n e su G F - e t i p a « ? B BJ B B B» koje od-

g o v a r a j u p r o c e s i m a f u z i j e dva e k s i t o n a u j e d a n i s u k c e s i v -

nog r a s p a d a e k s i t o n s k o g para na dva o b i c n a e k s i t o n a . U ovom

d e l u cerao r a z r a o t r i t i u t i c a j o b a m e h a m ' z r a a n a a p s o r p c i j u

s v e t l o s t i , t j . i s p i t a c e n i o e f e k t e i e k s i t o n - f o n o n i e k s i t o n -

e k s i t o n i n t e r a k c i j e . U o v i m a n a l i z a m a k o r i s t i c e m o h a m i l t o -

n i j a n s i s t e m a u k o j i j e u k l j u c e n i h a m i l t o n i j a n e k s i t o n - f o -

non i n t e r a k c i j e , na n a c i n o p i s a n u p o g l a v l j u ( I . 2 .) .

D a b i s m o i s p i t a l i u t i c a j e k s i t o n - e k s i t o n i

e k s i t o n - f o n o n i n t e r a k c i j e n a r e f r a k c i o n e i a p s o r p c i o n e k a -

r a k t e r i s t i k e k r i s t a l a u p r i s u s t v u f o n o n a t o t a l n i h a m i l t o n i -

j a n s i s t e m a n a p i s a c e m o u o b l i k u :

h p + Hep ( I I . 2 . 1

gde je

He =
(U. OU

( I I . 2 . 2 )
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1-5 •
p"

povezani relacijom

(I!.2.10)

dovoljno je da se korapletno resi samo jednacina (II.2.7).

S obzirom na formu hami1tonijana (II.2.1)

resavanje ove jednacine predstavlja veoma slozenu matematic

ku proceduru sa mnostvom komplikovanih izraza. Zbog toga

se necenio zadrzavati na svim detaljima racuna, nego cemo uk

zati samo na osnovne korake i navesti zavrsni rezultat.

Kao sto se moze v i d e t i u matematickom dodat-

ku, dekuplovanje v i s i h p a u l i o n s k i h GF-a zahteva upotrebu

p s e u d o k a u z a l n i h funkcija da bi se p r i l i k o m dekuplovanja mog

la primeniti Wickova-teorema. Ovde cemo, ipak, koristiti

jednacinu (II.2.7) za komutatorsku GF-u u kojoj se pojav-

Ijuju vise komutatorske GF-e tipa:

(II.2.1
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gde su a, b i c cvorovi resetke, a q talasni vektor. Sve

vise komutatorske GF-e u (II. 2. 1 1 ) , koje u sebi sadrze fo-

nonske operatore C i C s i zracunacemo koristeci tjablikov-

sko dekuplovanje, tako da ovde nema potrebe da se prelazi

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

sitonske komutatorske GF-e koje se u jednacini (II. 2. 7) po

j a v 1 j u j u u k o m b i n a c i j i t i p a :

i. 2.

i l i u kombinaciji u kojoj indeksi f i m u GF-i menjaju mes-

to. Da bismo izracunali A^"*(t) f ormi racemo odgovarajucu ve-

1 ici nu :

ff
T/i

« B \t) B"( « R* (t) ! P/(0)(" ( 1 1 . 2 . 1 3 )

u kojoj figurise v i s a pseudokauzalna p a u l i n s k a GF-a (ozna-

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

po formulama P « B-B BB i P « BT-B B B mozemo pisati:

sx («</•>
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/ u'
\, .' Jp

(II.2.14)

Ako u izrazu (II.2.14) zanemarimo kvadrate eksitonskih kon-

centracija ,dobijeni p r i b l i z n i izraz uvrstimo u (II. 2.13) i

izvrsimo Fourie-transformacije tipa:

dolazimo do sledeceg rezultata:
(II.2.15)

2.
00

r
ciu5, du$.

( I I . 2.16)

Za v e l i c i n u ri;?~* u k o j o j i n d e k s i G F - e f i m raenjaju m e s t a

o d g o v a r a j u c i r e z u l t a t b i b i o :

o

( I I . 2 . 1 7 )
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sto je napomenuto, dobijeni primenom tjablikovskog dekup-

1 o v a n j a .

d e c i :

Zavrsni rezultat ukazane procedure je s 1 e -

- Q. II.2.20)

gde je:

U)
-h ——

- (
J.

-\

II.2.21

f K^c2-22. a); ~ J O,u)i
r f

LU+ u3r ipz;

(II.2.22)
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Ps \Uo/ ' (II.2.24)
p 9 _

predstavlja koncentraciju eksitona. Treba napomenuti da su

u s v i m i m a g i n a r n i m d e 1 o v i m a funkcije f-j> (o>) z a n e m a r e n e e k s i •

tonske koncentracije. V'elicina N zadrzana je u realnim de-

lovirna funkcije r-j*(u) buduci da o n i , kao sto znamo iz rani

j e i z n e t o g , dovode do apsorpcionih fenomena.

Za izracunavanje die l e k t r i c n e konstante ko-

risticetno formulu:

1
6cu5)

I 0__££_ r p r~i / T T 9 9C\ (\\\- i '. '_,,v, ' ( I I .2.25)

^ L I <n UD ; I o v LL>) J

koja vazi za slucaj Izotropne aproksimacije uz zanemariva-

nje prostorne disperzije, U relaciji (II. 2.25), kao sto zna-

rao od r a n i j e , E predstavlja jacinu l o k a l n o g elektricnog

polja u elementarnoj celiji kristala, dok je T zapremina

elementarne eelije.

Kao sto je ucinjeno u prethodnom odeljku,

i mag inarm' deo GF-e •rit(OJ) izracunacemo u najnizoj aproksi-

maciji [to, s obzirom na (II.2.25), znaci da se r e a l n i deo

d i el ek tr-i cne konstante dobija u najnizoj aproksimaci j i ],

d o k c e se r e a l n i deo GF-e r-j*(o>) , odnosno i m a g i n a r n i deo di-

elektricne konstante, racunati sa vise detalja. U delovi-

ma funkcije r-j*( 01) koji dolaze u s l e d p r i s u s t v a fonona b i t n e

aproksimacije koje cemo uc i n i t i su: zamena fononske frek-

vencije u^ debajevskom frekvencijora co,, i uzimanje izraza
-> -> -v WD

(q±k) - q, = / .
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Li f ormuli (11,2.26) v e l i c i n a p se menja u

i n t e r v a l u :

j ._ O <£. P <C I 4 P
-1- • o J- '

- O
O L

(11.2.29)

sto z n a c i da je s i r i n a apsorpcione zone:

»UJA " 4Qo ilix! (II.2.30)

Kao sto se v i d i s i r i n a apsorpcione zone diktirana je isklju

civo kineraatickira eksitonskim efektima i proporcionalna je

sirini eksitonske zone.

Koristeci formulu:

(II.2.3])

na 1 azimo indeks prelamanja dat sa:

I \/T
k (II.2.32)

a indeks apsorpcije sa

V </2
[Irtu6(s')]1 ~ Re 6(8)

L " (II.2.33)
1̂-

Analiza indeksa apsorpcije pokazuje sledece

a) za p - P M, gde su A/ui %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-

skih nula indeksa apsorpcije i to u tackama p = 1 ± ~ D

pri cemu je p > p.,. Us led ovoga se pojavljuju dva p i k a u

interval!ma (P _ , 1) i (1, o ) ko j i s u n i z i o d pika u t a c k i

PM. Ova dva p i k a u indeksu apsorpcije su posledica upravo

pomenute eksiton-fonon interakcije ;

c) U intervalu (P+> '+PP) pojavljuje se naj-

nizi pik koji se, analogno rezultatima prethodn°<3 odeljka mo-

ze ponovo pripisati eksiton-eksiton interakciji.

Sematski, ponasanje indeksa apsorpcije moze

se prikazati na sledeci nacin (SI. II. 2.1).

Rezimirajuci rezultate ovih analiza dolazimo

do zakljucka da u efektiraa apsorpcije eksiton-eksiton in-

terakcija ima r a v n o p r a v n u u l o g u sa eksiton-fonon interakci-

jom i da se njenim ispustanjem iz racuna gube veoma znacaj-

ni efekti (pojava dva pika u indeksu apsorpcije, od kojih

je pik u tacki p., domi nantan) . Pojava o v i h p i k o v a je, kao

sto se iz izvedenih analiza v i d i , rezultat kinematicke e k s i -

tonske interakcije koja se u fizickom s m i s l u demonstrira

kao fuzija dva eksitona u par i kao raspad para.
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I!! GLAVA

ULQGA KINEMATICKIH POBUDJENJA U OPTICKIM POJAVAMA

11 I.I. KINEMATICKA I NORMALNA OPTICKA POBUDJENJA

Pojam kinematicke interakcije eleraentarnih

ekscitacija- prvi put je uveden u kvantnoj teoriji magnetizma

i to u vezi sa problemom m'skotemperaturskog ponasanja mag-

netizacije [21]. U nameri da pronadju anharmonijske korek-

cije Bloch-ove formule za magnetizaciju [42] izvestan broj

autora je predlozio r a z l i c i t e bozonske reprezentacije za s p i n -

ske operatore [43-46]. c l a n o v i u e k v i v a 1 e n t n o m bozonskom

H a m i l t o n i j a n u , koji se pojavljuju us led r a z l i k e u komuta-

cio n i m relacijama izrieaju s p i n s k l h i Boze-opera tora, d o b i l i

su naziv: kinematicka interakcija elementarnih pobudjenja.

Godine 1949. Bogoljubov [6] je dao opstu

teoriju elementarnih pobudjenja u d i e l e k t r i c i m a . H a m i l t o n i -

jan d i e l e k t r i k a izrazen je pomocu operatora koji kreiraju i

a n i h i l i r a j u pobudjenja na m o l e k u l i m a . Ovi operator!, kasni-

je nazvani kvazi Pauli-operator! i l i g e n e r a l i s a n i P a u l i - o p e -

ratori , zadovo1 Javaju specificne komutacione realcije koje

se razlikuju od bozonskih komutacionih relacija [4]. Zahva-

Ijujuci ovome problem kinematicke interakcije postao je

opsti problem teorije dielektrika i prestao da bude vezan

iskljucivo za spinske sisteme. Ideje Bogoljubova uspesno je



7J .

primenio Agranovic [8] u teoriji eksitona u molekul arm'm

k r i s t a 1 i m a . Analiza n e l i n e a r n i h o p t i c k i h efekata u moleku-

larnim kristalima zahtevala je da se pronadju egzaktne bo-

zo nske reprezentacije za P a u 1 i , i kvazi Pauli-operatore.

Ovo je ucinjeno u radovima [4, 7, 471. Nekako u isto vreme

data je i egzaktna bozonska reprezentacija s p i n s k i h opera-

tora. Pomenute egzaktne reprezentacije iskoriscene su u ana-

l i z i problema Boze kondenzacije eksitona [7]. U kvantnoj

teoriji magnetizma, pomocu ovi h egzaktnih reprezentacija

reprodukovan je poznati Dyson-ov izraz za m'skotemperatursko

ponasanje magnetizacije [48].

Naj interesantni ja posledica Kinematicke in-

terakcije je svakako pojava dopunskih energetskih nivoa koji

nastaju u procesima fuzije i n i c i j a l n i h pobudjenja. Ove ek-

scitacije imaju kratko vreme zivota u odnosu na eksitone i

odgovorne su za procese apsorpcije svetlosti. K i n e m a t i c k i

nivoi i l i kinematicke ekscitacije analizirane su u radovima

[23, 25, 26, 27, 49], a l i ni do danas njihove karakteristi-

ke, kao ni njihova uloga u r a z l i c i t i m o p t i c k i m procesima 3

nisu definitivno razjasnjeni. Glavni razlog za ovo su razli-

citi p r i l a z i postupku dekuplovanja trocesticnih bozonskih

GF-a ciji p o l o v i daju energije k i n e m a t i c k i h nivoa. Nasa na-

mera je da detaljnije razjasnimo u l o g u k i n e m a t i c k i h eksci-

tacija u r a z l i c i t i m o p t i c k i m procesima. Pri tome cemo sva-

kako startovati od osnovnog problema, a to je korektan na-

cin d e k u o l o v a n i a v i s i h bozonskih GF-a.

Hamiltonijan eksitonskog sistema uzecerao u

o b 1 i k u :
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.

( 1 1 1 . 1 . 1 )
Ovde je A - energija pobudjenja izolovanog molekula, X i Y

su matricni element! d i p o l - d i p o l n i h ( i l l , general no, rn u l t i -

p o l - m u l t i p o l n i h interakclja) izmedju m o l e k u l a , dok su P i

P Paul i -operator! koji k r e i r a j u , odnosno a n i h i l i r a j u , eksci-

tacije na cvoru resetke n. Navedeni h a m i l t o n i j a n uzet je

za prostu kubnu resetku i odgovara dvonivoskoj semi moleku-

larnih pobudjenja. Detalji o navedenorn harai 1 toni janu dati

su u prvoj g l a v i . Treba ponovo naglasiti da smo odabrali ova-

ko uproscenu situaciju u prvom redu zbog toga sto zelirao

da dobijerao k o l i k o - t o l i k o materaaticki traktabilne rezultate.

S druge strane, a zbog navedenih uproscenja, dobijeni rezul-

tati imace u g l a v n o m k v a l i t a t i v a n karakter.

Da bismo izbegli pozivanje na tekstualno uda-

Ijene delove rada ovde cemo navesti korautacione relacije za

Pau 1 i -opera tore , kao i njihovu egzaktnu bozonsku reprezen-

taciju. Dakle, Paul i -ooeratori zadovo 1 ,ia va j u sledece komuta-

cione relacije:

(I II. 1.2)

Egzaktna bozonska reprezentacija Pauli-operatora je:
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it

P ct) 2
IW, UL

(III. 1.5)

Funkciju f, kao i paulionske funkcije vi-

seg reda koje figurisu na desnoj strani jednacine (III.1.5),

izrazicemo preko Boze-operatora koristeci forraule (III.1.3).

Posto ce svi d a l j i racuni b i t i izvedeni sa tacnoscu do

prvog stepena eksitonske koncentracije zakljucno, necemo

koristiti kompletne beskonacne bozonske redove nego aproksi-

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

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

jama iz (III.1.5), u ovoj jednacini se pojavljuju bozonske

GF-e viseg reda koje sadrze proizvode cetiri Boze-operato-

ra i proizvode sest Boze-operatora. Ove vise bozonske GF-e

su dekuplovane koriscenjem Wick-ove teoreme za Boze-opera-

tore, pri cerau su s p a r i v a n i Boze-operatori koji deluju u is-

.tom trenutku vremena, a takodje i Boze-operatori koji delu-

ju u r a z l i c i t i m trenutcima vremena. Navedena procedura
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dekupiovanja detaljno je izlozena u matematickom dodatku,

pa se ovde nece n a v o d i t i .

O p i s a n i m postupkom dekuplovanja u racunu se,

pored retardovanih komutatorskih bozonskih GF-a pojavljuju

i pseudokauzalne bozonske GF-e:

PvvrA N>ucj v U) / ^ #1
r- / n +

= 0(i) \qa -• (3̂  —<
(III.1.7)

Ove funkcije izracunate su u harraonijskoj aproksimaciji ,

tj . sa hami1tonijanom (III.1.1) uzetim u aproksimaciji pri-

blizne druge kvantizacije Bogoljubova [6]:

,HU. LJOL LJftU.

(III. 1.8

Fourie komponente funkcija (III.1.7) definisane su relaci

jom:

(III. 1.9)

gde je N - broj m o l e k u l a u k r i s t a l u , i imaju o b l i k :

c
1+

K
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n - -ft"1-. -̂ A - ./u <

(III.1.10)

Procedure daljeg racuna je manje-vise prosta.

Paulionske GF-e, kojc s u na opisani nacin izrazene preko b o -

zonskih GF-a, zamene se u (III.1.5). Dobijena jednacina, ko-

ja sada sadrzi samo bozonske GF-e, prevede se u Fourie kom-

ponente transformacijom tipa (III.1.9) i resi se e k s p l i c i t n o

po retardovanoj korautatorskoj bozonskoj GF-i. Ovom prilikom

svi doprinosi prooorcionalni kvadratu bozonske koncentraci-

je se zanemaruju. Na taj nacin se dobija sledeci rezultat:

2H

Funkcija M-£, koja f i g u r i s e u ( I I I . 1 . 1 1 ) data je sa:

2 \n

oul (III. 1.12)

i predstavlja korekciju harmonijske eksitonske frekvence

n-j> koja dolazi usled n e l i n e a r n i h efekata.

Na osnovu ovoga, frekyencije n o r m a l n i h eksi-

tonskih nivoa su date izrazom:
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(in.1.13;

Funkcija Q-^(w) data je, kako s l e c i i , sa

.. Lu) J^R-fcMi&il

1

Jednacina:

GUcuS; _ r\ u

(in.1.14;

(in.1.15;

daje dopunske polove GF-e G-^(to) u odnosu na pol to (k) , Re-

sen ja jednacine ( I I I . 1 . 1 5 ) predstavljaju frekvencije tzv.

ki nemati cki h ekscitacija koje nastaju u trocesticnim bozon-

skim procesima .

U opstem slucaju, frekvencije koje zadovo-

Ijavaju jednacinu (III.1.15) su kompleksne velicine. To zna-

ci da su kinematicke ekscitacije prigusene i da imaju konacno

vreme zivota. Jasno je, nazalost, da se frekvencije, koje

zadovol ja vaju jednacinu (III.1.15) ne mogu nac'i a n a l i t i c k i

i njihov proracun zahteva upotrebu racunara. Ovde cemo, u ze-

Iji da dobijemo barem k v a l i t a t i v n u s l i k u o k i n e m a t i c k i m ni-

v o i m a , jednacinu (III.1.15) resiti a p r o k s i m a t i v n o . Ako se
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zanemari prostorna dispercija, tj.: n
A 3 K x;o' y; y;o

i NR.£ •*• NR i Pretpostavi da jeD j K

se svodi na o b 1 i k :

_

5_M
" No

, jednacina (III. 1 . 1 5 )

odakle, nakon zanemari vanja kyadrata eksitonskih koncentraci ja ,

dobi jamo :

• '•' "\—v -Qxi0
(III. 1.16)

Ako iskoristirao istu aproksiraaciju u (III.1.12)

i uzmerao u obzir da posle NR.-» -» NR sledi da je
D y U O

z & ^> = z Q •"?_"* = 0, onda, na osnovu (III.1.13), dobijamo

energije n o r m a l n i h e k s i t o n s k i h nivoa

O - 9 Pi f I r," " K t T T T 1 1 7 \t - A Z0 Z-A /.x-.0 I I- [,> Ne> 1111 . I . I /)

Bozonska GF-a ( I I I . 1 . 1 1 ) svodi se u ukazanoj

aproksimaciji na sledeci oblik:

i
(III.1.18)

Poredeci (III.1.16) sa ( I I I . 1 . 1 7 ) mozemo zak-

Ijuciti da su k i n e m a t i c k i i n o r m a l n i n i v o i energetski veoma

b l i s k i jedno drugom i to zbog cinjenice sto su maksimalne

- 3 - 2eksitonske koncentracije reda 10 -10 . Ostaje otvoreno pi-



79.

tanje da 1 1 se prag izmedju k i n e m a t i c k i h i n o r m a l n i h n i v o a ,

koji prema izvedenoj proceni iznosi | GO -w

m o z e eksperimentalno reqistrovati.

5Nn nB x ; o

T r e b a naglasiti da je, u okviru upotrebljene

apro ks irnac i j e , zanemareno priqusenje k i n e m a t i c k i h n i v o a . Ono

c e b i t i uzeto u obzir u d a l j i m a n a l i z a m a .

III.2. REFRAKCIJA, APSORPCIJA I SlRENJE NIVOA

Da bismo i s p i t a l i process prelamanja i apsor-

pcije svetlosti u m o l e k u l a r n i m kristalima moramo naci tenzor

dielektricne permeabilnostl kristala.

Kao sto je poznato i opisano, tenzor dielek-

tricne p e r m e a b i l n o s t i izrazava se preko retardovanih i avan-

sovanih komutatorskih GF-a. Ove GF-e konstituisane su od ope-

ratora koji kreiraju i a n i h i l i r a j u elementarna pobudjenja u

k r i s t a l u . Uopste procedura koja povezuje tenzor d i e l e k t r i c n e

permeabilnosti sa Green-ovim funkcijama izlozena je u [18].

U slucaju eksitona b i t a n momenat u opstoj proceduri je raz-

vijan.ie komponenata e l e k t r i c n o q pol.ia po P a u l i - o peratorima.

Ova procedura daje formula u kojoj je tenzor dielektricne

p e r m e a b i l n o s t i izrazen preko p a u l i n s k i h GF-a.

O v d e cemo, za r a z l i k u od opsteq p r i l a z a , uze-

ti da e l e k t r i c n o polje predstavlja l i n e a r n u kombinaciju Bo-

ze-operatora koji kreiraju i a n i h i l i r a j u pobudjenja, a cije

su enerqije procenjene u prethodnom paraqrafu. Na ovaj na-

ci n dobija se veza izmedju tenzora dielektricne permeabilnos-

ti i bozonskih GF-a d a t i h formulom ( I I I . 1 . 1 1 ) .
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î to C 0 •r
~

r 
— 3 ro C

L a rO -o •r
— •O 3 -o 3 _a

A rO 0 > •
r
- C

1 to • 1
— to ra 1

L
L
.

C
D

J
C •i — .̂ to re o •i — i — 3 ra C
L

3 '<
~

>
C (O > ro C 3 >
O rO i_ N • r
-

•i— S
-

C
L

• i
 —

-Q ro -o Q
J

'<
~> O C T
D Q
J

i — cn • 
r
-

>
C

J

O

1 -a o •r
—

•"
~

3

O ^
£ 3 U C ra i — 3 ra E •1
 — >o ro C -a Q
J

•<—
>

"i
~
3

O i- JD • 
r
-

s<
_
)

Q
J

> •
r
-

4
J

• 
1— 4
-> to "1
 — i_ O ^
£ O i — ra -Q Q
J i- 4

-J ra E Q
J

4-
>

_
C

•i
 — E IS
J ro E O 1 — cn ro E O a> > o -a o r —

 •
.,
_ -a o > 4
-> Q
J

C
L o •r

—
-Q O 4
-> rO

^1

Q
J 1 u_ CJ
3

Q
J

> O Q
J

•"
~3 3 •i-
O -o Q
J

S_

3 E Q
J

O 0 s_ C
L

3 > -̂
:

ro _
^£ O 1 — .,— jQ •r
-

4
->

•i
 — >t
o

S
~
> ts

l
.,
-
. O

J
*C >C

O CD 4
-> O i —

 •
•r

— .a •1
 —

J
3

J
Z

• 
r
-

•1
—

3

O -^ rs
l

• i
 — ra 1 — 3 E i- o <
4
-

.

• 
r
-

4
-> to O C i — •r
—

-Q ro Q
) E S
-

Q
J C
L

QJ E >C
J

•i
 — i- -P -V Q
J

i — Q
J

• r
-

~a ro S
- o N E Q
J

4
-J ro •f
"? E ro >t
o rO C O Q
.

1 Q
J

• 
r— -a ro S
-

0 N E Q
J

4-
> ro •1
-3 E rO > ro E 3 >C
J

rO i- rs
i

• i
 —

-̂
r. ro C
L

3 +
-> to O C
L

Q
J

•'—
)

O +
J

it
O O Q
.

E -I
 —

•r
-3 ro -a ra E 3 -a ro S
-

E O > O 3 E O
J

>
N 0 f— is
l

.,— *O O
) > •1

—

4
-> C
O O E i — •r

 — J
3 rO O
J e S
-

Q
J

C
L

Q
J

C >
O

•
r
- S
-

4
J

-V Q
J

i —

O ^S
.

<t
.

• 
r
-

4
-> ro > ro >
N S
-

"U ro ts
l

0
)

to O E Q
J

'C
J Q
J

E

#
\n

O E ro N ra -
ij 3 E •1
 — to 0

M

ra c 3 K
J ro S_ 'ro E '•

~
3

1 ro 4
J Q
J

-o

1 C
L

ro ro E C
L

O i. 4
-> O rs

j
•
r
-

•r
-

4
-> to

•
r
-

i
. 0 _^
:

to •i — •
r
- ro '<—
>

•r
— M S_ Q
J

C
L

to • r
-

-a ro E s_ o 4
-> C
/1 o i- C
L

• 
c— S
-

ro E Q
J

E ro N Q
J

CO

• r
—

4-
>

CO O E , — •t
—

jQ ro Q
J E 1, Q
J

C
L

Q
J

E >C
J

• 
r- i
.

4
->

_i
<
; Q
J

Q
J

.,— -a S
- o IS
!

E Q
J

4
->

•(
 —

X
I

O > C
O ro •<

—
>

O _^
; A

ro ••
-) C
J

ra E -
r
- to JK
:

O i.

• 
r
-

~
O

•
r
-

> N ra i- IS
J

rO 'O •p
-

JD O X
I

Q
J to 3 4

-> E ro 4
-> to E O ^ 3 E >C

J
•
r
-

S
-

4-
>

_
^i Q
J

, — Q
J

•i
 —

X
I

ro N

f
\

ro i — ra -^ to ro E

.
 .

,
 —

 .

i
 —
 i

O L
O 1 —

 1



8J .

c -i
).» 1 -v

r 27-
Co Oo

(III.2.1)

U navedenoj forrauli E predstavlja elektric-
3

no polje u elementarnoj celiji kristala dok je T = a , za-

premina el ementarne celije. GF-a G (01) data je formulom

(III. 1 . 1 1 ) dok s e avansovana funkcija G

t i na osnovu opsteg pray i la:

moze izracuna-

(III.2.2)

Treba naglasiti da se elektricno polje E

moze izraziti preko d i p o l n o g momenta prelazaoc/f i to

sledeci nacin:

o

na

to
;in.2.3)

U poslednjem izrazu sa 0 i f oznaceni su osnovno i pobudje-

no stanje m o l e k u l a , respektivno, a sama funkcija vazi za

prostu kubnu strukturu i uzeta je u aproksimaciji n a j b l i z i h

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

U nameri da u a n a l i z u ukljucimo efekte pri-

gusenja izracunacemo imaginarni deo funkcije Q (u). U racu-

nu ce biti koriscena apsoksimacija najblizih suseda i ap-

roksimacija m a l i h t a l a s n i h vektora, a to znaci da ce semat-

s k i biti u z e t o :
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"
e> 4 '

H -X//

Takodje ce b i t i koriscena aproks imaci ja ff

(III.2.4)

Nn Realm"

deo funkcije Q (co) bice koriscen u o b l i k u u kome je izracu-

nat u prethodnom paragrafu. Kao sto znamo, realm' deo je iz•

racunat uz pomoc potpunog zanemarivanja disperzije.

Uz navedene aproksimacije nadjeno je:

2
- b

1 — ''
t ''

( O _̂ o ̂  ! i r
1" Oo ~~ r - - .1

0 0 • O • , I j. ,0/ 1 0 •

t) ^~~° j

i J AX-.O ̂  0

(III.2.5)

Treba n a g l a s i t i da v e l i c i n a p definise s i r i n u apsorpcione

zone:

III.2.6
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(III.2.8)

r -ilxxc

0

(III.2.9)

0-

(III.2.10)

U skladu sa opstora formulora:

lr<&(°") (II 1.2.11

gde je%(p) - indeks prel amanja, a ",U(p) - indeks apsorpci-

je, posle kracih racuna dolazimo dc sledecih poznatih iz-

raza :
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rfrn 2 , _ . 1

\

(III.2.12)

Indeks orelamanja i indeks apsorpcije izracu

nati su numericki za sledeci skup parametara:

IvJ OJJ. M, - in! ̂ b~ U m =

(III.2.13)

l (IS i il r-
Vrednosti za loUq|l i 7dZ0 uzete su iz ref. [9] str. 94

i odgovaraju kristalu autracena.

R e z u l t a t i nuraericke a n a l i z e m o g l i bi se krat-

ko rezirairati na sledeci nacin. Indeks prelamanja ima samo

jedan pik koji lezi u o b l a s t i n i z i h frekvencija. sto se ti-

ce indeksa apsorpcije kod njega je konstatovano sest piko-

va cije su koordinate ° ; "<# [(0,98532; 11,78769);

(0,99980; 0,00012); (1,00010; 0,44546); (1,00060; 0,00363);

(1,01570; 0,00052); (1,03090; 0,00016)]. V i d i se da domi-
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Ĉ
D 7
T

"5 O
J

C
._

j,

d o o C
Q

T
3 O
J

-$ O
J

C
Q -5 O
J

-h Q
J

O CO <^ -s 3 C o» n> 3 O co ro 3 O
J co
<

CL
-

IO c: C
_j

.

ro co < o C
-i, "T O
J

0"
i

c
i1

O
J

3 C
U 7
s-

T
3 r-s O O ro co _ j
.

3 ro 7
s"

C
O —
 1.

r
t

O 3 1 ro 7s
-

co _
J
.

C
-+ o 3 -
j.

3 r
t ro -> Q> J*
.-

r/ _
j.

C
_
i.

O C
j,

Q
J

C
_
i.

ro o <: a
.

ro _ i
.

N <
,

~
S

'
co

<
ro 3 O

J

"O o O
J

N C ro Q
.

O
J

"a o 3 ro 3 C r
t

_
j.

Q
J

-a CO 0 -5 T
3 n — j
.

o 3 _
i.

T
3 _
l.

!̂. r
t

O 3 1 -h O 3 O 3 _
j. r? r
t ro ~5 C
,

7s
~

O .j
.

C
-j
.

fD '"<
"

_
j. D
.

-j
.

-5 ro -h • i —
 *

U
3

CO r+ - .̂ -j
.

C
Ti

C
T
l

• 
-

• ~s~
*

3 Q
J

_
..

i
-
j.

M D
J

0 3 co rt
'

O
J 3 r
t

O .̂ O
J

3 O -
j. C
L

O
J

co ro 3 _i
.

ro
'

3 o C
Q .
 —
 i

O 0 c
r

C
j.

O
)

(/
)

3 --
 j.

rt
-

, 
i.

3 ro 3- O
J

3 _
j.

N E
i

O 3 ro 7
x- 1

T
3 n ^j
.

o 3 O C
Q "O ~
j.

7
x-

O
J c: o c
r

—
 i

Q
J

CO 1
 1

-
^
j,

3 N
Ji

-
j.

3
-

-h -3 fD 7
s-
< ro 3 o C
_
i.

Q
J ro (/) T

D ro -5 _j
.

3 ro 3 <-
•-

O
J —
 i

3 0

o Q
_ ro C
-i
,

ro < CU N
<

3 O 3 O
J

C
Q ~

 i
O

J
00 —

 1.

r
t

_
i.

C
L

O
J

C
-j
.

ro T
3 »
i.

CO C </
> r
t

O Q
_

O 3 _
j.

3 Q
J

3 r
t

3 O C
Q O
J

-a CO o -5

QJ 3 r
t

~t _
i.

O
1

•a (/) o -•
;

*a r _•
.

o 3 -j
»

"O ._
j.

T
^-

—
 i

fD ~
j.

C C
.

0 3 3 C 3 _
j.

N
l<

~
j.

3
~ -h -5 ro 7
x-
< fD 3 O _

i.
r_

j
DJ .

C
O

CT
>

ro
3 I

ro



87.

III.3. TEMPERATURSKA ZAVISNOST KOEFICIJENTA APSORPCIJE
- URBACH-ovo PRAVILO

U d o s a d a s n j i m a n a l i z a m a , p r i l i k o m o d r e d j i v a -

nja s r e d n j e g e k s i t o n s k o g b ro ja n i je u z i m a n a u o b z i r d i s p e r -

z i ja e k s i t o n a . U sv im d o s a d a s n j i m racuniraa kor i scena je a p -

r o k s i m a c i j a N D ? = fln, c i rae je i z g u b l j e n a m o g u c n o s t da se
D 9 (\

u a n a l l z u eksitonskog sisteraa ukljuce teraperaturski efekti.

Pre nego sto predjemo na ispitivanje tempe-

raturske zavisnosti koeficijenta apsorpcije posveticemo

nesto prostora pitanju proracuna eksitonskih koncentracija,

U nizu radova [51-55] (vidi takodje [12]

str. 355) u kojima je ispitivana mogucnost Boze kondenzaci-

je eksitona uglavnom se m a n i p u l i s a l o sa zahtevom da broj ek-

sitona mora b i t i odrzan tokom-osvetljavanja kristala. Dokaz

da se broj eksitona zaista odrzava zasnivao se na c i n j e n i c i

da je vreme zivota e k s i t o n a daleko duze od vremena relaksa-

cije u eksiton-fononskim sudarima.

Prihvatajuci ovu cinjenicu (broj eksitona

se odrzava) i uzimajuci u obzir da je broj eksitona b l i z a k

broju pobudjenih m o l e k u l a ovde cemo izvesti elementarnu sta^

t i s t i c k u teoriju za srednji broj pobudjenih m o l e k u l a .

S t a t i s t i c k a verovatnoca fazne zapremine ko-
^ja sadrzi N4 m o l e k u l a , od kojih je iUi < iU-° pobudjeno, data

je izrazom:
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R fUU
•» , *c/ iu- /u i ) l a

p
_ ^ : ._. III.3.1)

Takodje cemo, u skladu sa gornjom diskusijom, pretpostavi-

ti da j e ukupan broj e k s c i t i r a n i h m o l e k u l a u sistemu kon-

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

-c - = -c = N = o
(III. 3. 2}

gde je E. - energija ekscitacija molekuTa.

Ako se izjednaci sa nulora varijacija funkcio-
*

nala KR(ZnP-aN -3E) dobija se najverovatnija raspodela eksci

t i r a n i h m o l e k u l a :

,o III.3.3)

U ko 1 i ko se u zme da j e E . = -7b 0 ,
-1 K B T

i a= - v 3 , gde je KD - B o l t z r a a n - o v a k o n s t a n t a , a T - a p s o -
D

lutna tempera tu ra i i s k o r i s t i a p r o k s i r a a c i j a :

( /o

onda iz u s l o v a I in . = N s l e d i da je

) K j , i

I I I . 3 . 4 )

N
( I I I . 3 . 5 )
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gde je N = I,u. - broj m o l e k u l a u k r i s t a l u , a N broj eksci-

tir a n i h m o l e k u l a .

Najzad s ako je efektivna masa eksitona pozi-

-> - | ft |, onda harmonijski zakon disperzi
A ^ 0

za eksitone u a p r o k s i m a c i j i n a j b l i z i h suseda g l a s i :

tivna, tj. fix.Q

= (HA- lilx-oh

(III.3.6)

U skladu sa napred iznetom tvrdnjom da je

broj eksitona p r i b l i z n o jednak broju ekscitiranih molekula

u daljem cemo, za srednji broj eksitona sa talasnim vekto-
->

rom k, koristiti sledeci a p r o k s i m a t i v n i izraz:

M - cv PiNla-K ~ V_ kt

-
III.3.7'

Dobijeni izraz (III. 3.7) koristicemo u da-

ljem za i s p i t i v a n j e temperaturske zavisnosti koeficijenta

apsorpcije. Ako (III.3.7) zamenimo u izrazu za i m a g i n a r n i

deo funkcije Qrf('aj) (vidi formula (III. 1.12)), predjemo od
K

s-uma na i n t e g r a l e i uzmemo u obzir da se zbog prisustva

&-funkcije, vrednost ta la snog- vektora krece u i n t e r v a l u

dolazimo do zakljucka da je:
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IiaQloCE _2jfO _N_
ifiPiXoi2- N"

x

X

yX

2 e

lE-A-HXol
2.

E-A

Y
/o

I V IiAn

9 =

( I I I . 3 . 8 )

Dobijeni izraz za I Q (E) je veoma kompliko-

van pa cemo, u nameri da ga uprostimo, uvesti izvesne ap-

roksimacije. Osim uobicajene aproksimaclje A - X | « A

koristicemo pretpostavke da je A-E«9, X | (A > E) i

9 » |X |. Ovo znaci da se ogranicavamo oblascu energija ko-

je su b l i s k e rezonanciji i oblascu temperatura (u energet-

skim jedinicama) koje su b l i s k e s i r i n i eksitonske zone. Na

osnovu navedenih pretpostavki slede aproksimacije:

'•̂ _x - P•
2JXol A-E

_ ^ t- \ P A E?_ rxj

4 lXc i 21Xol 26

0 A-E
2 B

I I I .3 .9 '
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Na ukazani nacin formula (III.3,8) se redukuje

n a o b 1 i k :

J_ '' lU, - * 0 V

A-E

gde je:

(9(9) - -
9_+2IX«
4lXol

N ^
III.3.TO)

(III. 3.11)

P r i l i k o m proracuna realnog dela funkcije

(vidi formulu (III. J . 14)) iskoriscene su aproksimaci-

je | A - X J « A i NB fa i dobijen je sledeci rezultat

*

SJ.+ -3-- (III.3.12)

Ako u izrazu ( I I I . 1 . 1 1 ) za GF-e uzmemo da je

, dobijamo:

f(I -̂ ̂  -— ___ \ j n?ij V i.

x
L N
2 N E - A

(III. 3. 13

Realm' deo avansovane funkcije ravan je n u l l

u oblasti E > 0 (s tim u vezi v i d i d i s k u s i j u koja s l e d i

posle formule (III. 2. 7)), pa stoga mozemo p i s a t i :

N E (III.3.14)
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A k o ( 1 1 1 , 3 . 1 3 ) i ( I I I . 3 . 1 4 ) z a m e n i m o u i z r

z u ( I I I . 2 . 1 ) z a d i e l e k t i c n u k o n s t a n t u i u z m e m o u o b z i r d a

j e E g A l a k o n a i a z i m o d a je:

&"fE^ = d(E) + lfe(O

a i 1 41 •*

-UO \I L. /

III.3.15)

Buducl da je a(E)»b(E) izraz (III. 2. 12) za

indeks apsorpcije svodi se priblizno na:

1 ( I I I . 3 . 1 6 )

odakle za koeficijent apsorpcije (C je brzina svetlosti u

vakuumu) s l e d i formula:

A-E

o
U (E,9) = -

9

I I I . 3 . 1 7 '
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Izraz (III.3.17) za apsorpcioni koeficijent

ima identicnu analiticku formulu sa Urbach-ovom empirij-

skom formulom za koeficijent apsorpcije [56], poznatom kao

Urbach-ovo p r a v i l o . Vrednosti Urbach-ovog koeficijenta a

b l i s k e su j e d i n i c i u veoraa sirokora opsegu frekvencija i ova

eksperimentalna cinjenica ni do danas nije d o b i l a zadovolja-

vajuce teorijsko objasnjenje. Pokusaji da se ponasanje koe-

ficijenta a 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 hami1 tornjan eksiton-fonon interakci-

je u koji su ukljuceni efekti lokalne deformacije elektro-

magnetnog polja. Ovakav prilaz dao je za Urbach-ov koefici-

jent vrednost a K> 0,9 i to za oblast frekvencija koje su da-

le k o od rezonancije. Pokusaj da se vrednost Urbach-ovog ko-

eficijenta objasni na bazi kvadratnog Stark-ovog efekta [58]

takodje je doveo do vrednosti 0 koja je b l i s k a jedinici.

Treba ipak n a g l a s i t i da su izrazi za o nadjeni u [14] i

[58] n e z a v i s n i od temperature, tako da teorija nije mogla

u potpunosti da se u k l o p i u eksperimente koji pokazuju da

se Urbach-ov koeficijent raenja sa proraenom temperature.

Ako se a n a l i z i r a formula (III.3.11) lako se

moze zakljuciti da pri 9 -> 2 J X | vrednost koeficijenta a

tezi j e d i n i c i . To znaci da u o k o l i n i rezonance (napominjerao

da je funkcija (III.3.11) dobijena uz pretpostavku da je

E « A) Urbach-ovo p r a v i l o moze da se objasni mehanizmom ki-

nematicke interakcije o p t i c k i h pobudjenja. U nameri da ovaj

zakljucak verifikujemo u p o r e d i l i smo ekeperimenta1ne vred-
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nosti za c date u [59] (v i d i takodje [12] str. 279) sa odgo-

v a r a j u c i m teorijskim vrednostima koje su izracunate na o s -

novu f u n k c i j e (111.3,11), M e r e n j a apsorpclonog koeficijenta

antracena [59] pokazala su da na temperaturama (datim u je-

d i n i c a m a kg): 79; 2uO; 253; 293; 346, Urbach-ov koefici-

jent i m a , respektivno, vrednosti: 0,630; 1,238; 1,400;

1,472; 1,533.

Teorijske vrednosti za a racunate su po f o r -

m u l i (III.3.11). Pri tome je uzeto da je X = 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-

zti eksitonsku zonu antracena. Za datu vrednost |X | i te-

mperature koje su gore navedene iz formule (III.3.11) dobije-

ne su sledece vrednosti za a: 0,670; 0,931; 1,045; 1,132;

1 ,246.

Na osnovu ovoga poredjenja moze se izvesti

zakljucak da se teorija koja je izlozena k v a l i t a t i v n o dobro

slaze sa eksperiraentora i da objasnjenje Urbach-ovog p r a v i l a

za oblast b l i s k u rezonanci treba traziti u efektima kinema-

ticke interakcije eksitona. sto se tice o b l a s t i energije ko-

je su daleko od rezonance, objasnjenje Urbach-ovog p r a v i l a

verovatno mogu da daju kvadratni Stark-ov efekat i l i eksi-

ton-fonon interakcija u koju su uracunati efekti l o k a l n e de-

formacije elektromagnetnog polja.
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111.4. KIKEMATICKA POBUDJENJA U JEDNODIMENZIONOJ (J-D) STRUKTURI

U p r v o m p a r a g r a f u ove g l a v e ( v i d i j e d n a c i n u

( I I I . 1 .14 ) 1 ( 1 1 1 , 1 . 1 5 ) ) k o n s t a t o v a n o je da se e n e r g i j e k i -

nemat ic k in n ivoa odred ju ju iz j ednac ine :

(III.4.1)
g d e j e :

f CM,,!*") =

UJ AA5.-1

UJ4- AZff : -^ ?

/ K -

A i-K =

I I I . 4 . 2 )

Naglaseno je da su u ops,te-m. slucaju trazene frekvencije u,

odnosno energije f,w, kompleksne v e l i c i n e , tj. da kinema-

ticke ekscitacije imaju konacno vreme zivota. U paragrafu

I I I . 1 jednacina (III.4.1) resena je u aproksimaciji koja se

sastojala u potpunora zanemarivanju disperzije eksitona i

za frekvenciju kinematickih nivoa dobijen je izraz (III.1.16)
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„ £-X;

III.4.4)

Od suma necemo prelazitl na integrate, nego cerno ih posle

smena :

x

L

in.4.5)
sematski pisatf kao:

firi *̂  V

(III.4.6)

gde n predstavlja broj odsecaka na koji se d e l i interval

od -ir do rr pri numerickom racun u. Uzecemo za n = 21, sto

znaci da racunski korak iznosi IT/10 .

U navedenim aproksimacijama jednacina

(III. 4.1) se svodi na o b l i k :

i + 2

( ) 1:,l A Zx ~"7T2.
-Xi . ,/ \\- 4-X2 j L
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Pr i l i ko ra nu.raerickog r e s a v a n j a odab rane su

i s t e b r o j n e v r e d n o s t i pa-cametara ko je su k o r i s c e n e u pa ra

g r a f u 111 . 2 5 t j . :

- 7
| /~\ f "•• î \ T T T j" 1 ~} xNB = iO ; 'v|;-5 • ilx-o = -0,oi .u^ ( in .4 .12 )

pa se , s obz i rom da srao uzel i n = 21, j ednac ina s v e l a na

« . , MIL.. "
•*- O -x'

2!^ ~

- Cr/xK 0

1X1
(III.4.13)

Numericka a n a l i z a pokazala je da je jednacina

(III.4.13) zadovoljena za:

• n r r ' --- \-1 c,on/ = -j v-x — J -LjOiooy

),314ie ; OX(E) —(142000
v^> "̂

X=± 0,34248 ' Qx(E) = 2.^8539

= ̂ 2,34800 : - 0.

I I I . 4 . 1 4 '
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I z g l e d a l o je p r i v i d n o da postoji v i s e tip ova k i n e r a a t i c k i h

ekscitacija jer se za jedno isto X dobijalo v i s e vrednosti

za p (E). Treba, medjutire, n a g l a s i t i da su energije kinema-
X

t i c k i h nivoa trazene uz d o p u n s k i u s l o v <J> ( X , E ) r 0, koji p r i -

1 i k o m nalazenja resenja (III.4.14) nije bio ukljucen u racun.

Kontrola, da l i je u s l o v $(,X,E) ^ 0 zadovcljen, vrsena je

n a sledeci nacin. Za dato X , za koje postoji resenje jednaci-

ne (III.4.13), odredjivana je 441 vrednost p(X ,E) koja za-

dovolJava uslov:

( I I I . 4 . 1 5 )

i o v e v r e d n o s t i p ( X , E ) s u s e k r e t a l e i z n i e d j u n e k e r a i n i m a l -

ne v r e d n o s t i p i p K a d a su za s v a k o X iz ( I I I . 4 . 1 4 )
fli 1 til Q -A

na opisani nacin nadjeni interval! (p . , P ), iz (II1.4.14)
uj i t i I L! d ̂

su odbacene sve one vrednosti p koje su p r i p a d a l e datim i n-

t e r v a l i m a , b u d u c i da za njih nije i spun j en u s l o v <5^ 0.

rezultate:

Ovaj d o p u n s k i n u m e r i c k i racun dao je sledece

'?--*•A~-
i / i r

il^.j-'O
•-rr ~* ̂  ̂_ -ibOO'o j

27-05

(III.4.16)
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Poredjenjem seraa (III.4.J4) i (111.4.16) la-

ic o se n i o g 1 o z a k l j u c i t i da su jednacine (III.4.14) i u c l o v

(III.4.9) istovremeno zadovoljeni za sledece skupove vred-

n o s t i X i p :

X
p

0,00000

2,3003 :f

±0,514

2^58

16

- 3

±0,3424-3

£,48893

±

(III. 4. 17)

Osnovni zakljucci koji se mogu izvesti na os-

novu dobijenog rezultata su:

a) U jednodimenzi onom raol ekul skom lancu pos-

toje kinematlcka pobudjenja koja su neprigusena (dopunski

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

b) Ovakva neprigusena pobudjenja postoje samo

u oblasti talasnih vektora K

samo u delu prve Brilluen-ove zone.

r T f T1"
(- > - ; > -• ), sto znaci

Ty^eba n a g l a s i t i da zbog veoma dugog racunskog

vremena kod resavanja jednacine (III. 4. 13) nije mogla b i t i

napravljena finija mreza za frednosti X i p

Da bi se moglo napraviti poredjenje izmedju

energija ki nemati cki h pobudjenja i energija normalm'h eksi-

tonskih pobudjenja formirane su funkcije:

A-Ej,
21X1

(III.4.18)
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î

>
O

•
r* 4
-> ra g Q
J

E •r
—

^
^ O
J

•"
—

 3

•i
 — ro ro K
l •»

ro •r̂ •i
 — ro •r
-} C Q
J

•r
~
3

-a 3 ..n O C
L

-C •i
 — -̂
:

CO c o 4-
>

•i
 — CO Q̂
J

-C •r
— c , ro E 5^ O C
;

ra
-r
-3

•
r
- cn i_ Q
J

C Q
J

Q
J

>
N

•i
 — O JZ 4_
> Q
J E •i — s_ Q
_

Q
J

>
N Q
J

i — •r
-

r— ra L
V co •o o »̂i CO 4_
>

Q
J cn S
-

Q
J

SI
T

O
J

rO c rv

ro s_ ro 4-
> Q
J E ra J- ro Q
.

S_ o J
3 N
l

•i
 —

1
•r

— C >
0

•p
—

_
(J ro E Q
J

C • p
-

jy
;

3 I/
)

ro "O O i — •p
-

><
_> ra c hJ

*»
O c ra •a C

J)

"i — V
J

>
U

• P
-

4-
> CO •i

 — 4
-1 rO 4-
> to

"
•
r- JD O I—

O C ^
. to E O •1

 — CO ^
.

Q
J

•r
— C

-

rO E S
- o E O cn Q
J

E • P
-

E rO CO •i
 — â
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IV GLAVA

OPTICKA R3EUBJENJA U STRUKTURAHA SA SIMETRIJOM

IV. 1. UVODJENJE PARAMETARA UREflNOSTI U ANALIZU STRUKTURA
SA NARUsENOM SIMETRIJOM

Elementarne ekscitacije u strukturama koje

poseduju punu translacionu 1nvarijantnost su, zapravo, rav-

ni talasi sto znaci da je verovatnoca nalazenja pobudjenja u

b i l o kojoj tacki strukture Ista za sve tacke. U k o l l k o je

translaciona i n v a r i j a n t n o s t narusena,pobudjenja u strukturi

gube osobine r a v n l h t a l a s a , a u odnosu n a i d e a l n u strukturu,

takodje se mogu p o j a v i t i i novi t i p o v i pobudjenja.

Ako struktura ima konacne dimenzije, onda

prisustvo g r a n i c n i h p o v r s i n a predstavlja jedan o b l i k naruse-

nja translacione i n v a r i j a n t n o s t i . Translaciona invarijan-

tnost se takodje narusava ako u strukturi postoje v a k a n s i -

je i l l primese. N a osnovu izlozenog jasno je da u praksi

i d e a l n i h - s t r u k t u r a nema , jer su strukture sa kojima se prak-

ticno radi k o n a c n i h d i m e n z i j a (imaju granicne povrsine) i

nikada nisu i d e a l n o ciste (uvek postoji odredjeni procenat

primesa i l i v a kansija). Ova c i n j e n i c a ukazuje na neobicno

v e l i k i p r a k t i c n i znacaj izucavanja efekata narusenja sime-

t r i j e.



105.

t k s i t o n i u strukturama sa narusenom simetri-

j OSTI izucavan.i su u nizu r ad ova 128-38]. U svim nave denim

radovima u g l a v n o m su i s p i t i v a n a stanja, l o k a l i z o v a n a okc

gram'cne povrsine polubeskonacnih struktura, koja se naziva-

ju povrsinski e k s i t o n i . U r a d o v i m a [28-35] data je mikroteo-

rija p o v r s i n s k i h eksitona, dok su radovi [36, 38] u g l a v n o r n

posveceni raakroskopskoj teoriji p o v r s i n s k i h stanja. U rado-

vima [31-33], pored p o v r s i n s k i h , i s p i t i v a n i su i zapremin-

ski eksitoni u p o l u b e s k o n a c n i m strukturama. Pokazano je da

je verovatnoca nalazenja o v i h pobudjenja podjednaka za sve

tacke zapremine (otuda naziv zaprerainski eksitoni}, a l i i

da ova pobudjenja nisu ravni nego stojeci talasi.

U osnovi svih poraenutih analiza lezi pret-

postavka da energija interakcije pobudjenog m o l e k u l a sa ne-

pobudjenora o k o l i n o m nije ista za m o l e k u l e na p o v r s i n i i u

njenoj b l i z i n i i za m o l e k u l e koji su duboko u zapremini struk'

ture. Ne postoje, nazalost, dostupni e k s p e r i m e n t a l n i podaci

o v e l i c i n i ove interakcije,kao ni o v e l i c i n i d i p o l n i h momena-

ta s l o b o d n i h i vezanih m o l e k u l a . Po a n a l o g i j i sa onim sto

se zna o magnetnim momentiraa atoma, a to je da se momenat

slobodnog atoma nnoze drasticno razlikovati od momenta veza-

nog atoma [301, realno je p r e t p o s t a v i t i da slicno ponasa-

nje imaju i e l e k t r i c n i d i p o l i . Usled ovoga za p o l u s l o b o d n e

atome, na p o v r s i n i i b l i z u nje, dolazi do promene v e l i c i n e

napred pomenute interakcije u odnosu na njenu vrednost u du-

b i n i kristala [94, 95].

U ovoj g l a v i bice a n a l i z i r a n sistem eksitona

u strukturama sa narusenom simetrijom za dvonivosku eksiton-
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sku semu, kada su eksitonski operatori. zapravo, P a u l i ope-

rators. U torn srnislu bice razmatrani slucajevi deformacija

ide a l n e , proste, kubne strukture. Uticaj deformacije bice

uracunat na t a j n a c i n , sto ce energija interakcije pobudje-

nog molekula sa nepobudjenom okolinom b i t i razmatrana kao

funkcija cvora rcsetke. Kao sto je poznato, u idealnim struk-

turama ova v e l i c i n a je ista za sve tacke kristala. U skla-

du sa recenim h a m i 1 t o n i j a n navedenog sistema se moze n a p i -

sati u o b i i ku:

Aff
M. (

+• > Y~ P,+ P fi"^^/ / nictu. Rt R. Huu i na (IV.1.1)

gde su uootrebljene sledece oznake

X^u=4-WiAu uo|o) ^4- \x/u^,(o^op

( I V . 1 . 2 )
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gde su C^ i

V e l i c i n a A predstavlja r a z 1 i k u e n e r g i j e o,. p o b u d j e n o g i z o -
r>

lovanog molekula o d e n e r g i j e '3 izolovanog m o l e k u l a u o s n o v-

nom stanju. Posio je pretpostavljeno da se svi m o l e k u l i po-

budjuju na isti n a c i n (ne postoji beteovsko razdvajanje zo-

n a ) o c i g1e d n o j e da ova v e l i c i n a n e z a v i s i o d c v o r a r e s e t k e.

V e l i c i n e W^(f, ,f ~ ,f , ,f.) predstavl jaju ma-

tricne elements multipol-multipolnih interakcija V-»-^ u

molekularnom kristalu uzete po stanjima <p izolovanog mole-

kula i date su izrazora:

skupovi unutrasnjih koordinata molekula na

cvorovima n i rri.

Na osnovu (IV.1.3) ocigledno je da v e l i c i n a

D-*-* predstavlja energiju interakcije pobudjenog molekula

sa nepobudjenom okolinora i da je to v e l i c i n a koja, prema

gore navedenom, zavisi od cvora resetke u deformisanoj struk-

turi. V e l i c i n e X->-» predstavl jaju matricne elemente rezonantne

interakcije, analogno integ'ralima izmene u teoriji elektro-

na. Oni su, kao i matricni elementi Y-*-*, koji karakterisu in-

terakciju pobudjenja, najmanje za r a d v e l i c i n e manji (v i-

di [36] i ~ [ 4 1 l ) od D̂ -* i njihove promene usled deformacije

bice zanemarene.

U navedenim radovima nije se uzimala u obzir

cinjenica da zbog promene energije eksitona od tacke do t a c-

ke mora da se menja i koncentracija pobudjenja. Sve a n a l i z e

koje ce ovde b i t i izvrsene obuhvatace i promenu koncentracije

eksitona usled deformacije. Po a n a l o g i j i sa onim sto je ura-
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d j e n o u t e o r i j i f s r o e l e k t r i k a t i p a o r d e r - d i s o r d e r [ 3 9 ] ,

p r o m e n a k o n c e n t r a c i j e b i c e u z e t a u o b z i r u j e d n a c i n a m a k r e -

t a n j a :

U'rf
uX

(IV.1.4)

Zavrsni stav u (IV.1.4) dobijen je, kao sto se v i d i , koris-

cenjem tjablikovske aproksiraacije [40], koja se uspesno pri-

menjuje u kvantnoj teoriji magnetizma i f i z i c k i predstavlja

zamenu procesa rasejanja pobudjenja na realnom potencijalu

njihovim prenosom kroz "umeksane" potencijale. Zbog naruse-

nja simetrije srednji brojevi <P^P^> su funkcije cvora reset-

ke. U idealnoj strukturi srednji brojevi ne zavise od polo-

zaja .

A k o u y e d e m o p a r a r a e t a r u r e d j e n o s t i

=
l£ JS ( I V . 1 . 5 )

i uzmemo u obzir da je:

i y = L (IV.1.6)

gde E predstavlja energiju pobudjenja, onda se jednacina

kretanja (IV.1.4) moze n a p i s a t i u o b l i k u :
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Ul

(IV. 1.7)

N a d a 1 j e c e s e i s p i t i v a t i jednocesticna t a 1 a s

na funkcija kristala

(IV.1.8)

"I
gde koeficijenti Acj predstavljaju a m p l i t u d e verovatnoce na-

lazenja pobudjenja na cvoru .̂ S obzirom da se radi o jed-

nocesticnoj funkciji po stanjima P-»|0> kineraatika operatora

je u daljira racunima nebitna (ona je iskoriscena prilikom

forrairanja jednacina kretanja). To znaci da je potpuno sve-

jedno da li u (IV. 1.8) figurisu Pauli i l l Boze operatori.

Buduci da je funkcija normirana ), na osnovu

(IV.1.8) dobijamo u s l o v za normiranje koeficijenta A:

i A q T (IV.1,9)

J e d n a c i n u za odredjivanje koeficijenta A i

energije pobudjenja E dobijamo iz jednacine:

A

1^)^0 (IV. 1.10)

koja se s obzirom na (IV.1.7) i (IV.I.8) svodi na:

i_
I *<3 r i '-y/n J A

hi ̂

Xn A? - 0

IV.1.11)



no.

Dobijena opsta jednacina (IV. 1 . 1 1 ) bice u d a -

Ijem primenjena na analizu eksitonskih stanja u polubesko-

nacnoj strukturi i na a n a l i z u eksitonskih stanja u tankom

f i l m u kod koga su uslovi na gram'en im povrsinama simetricni.

Takodje ce b i t i a n a l i z i r a n model k o n t i n u a l n e deformacije u

f i l m u .

IV.2. EKSITONI U POlUBESKONAcNIM STRUKTURAMA

Pretpostavicerao da do narusenja siraetrije

proste kubne resetke dolazi duz ose z. Granicna ravan krista

la poklapa se sa XOY ravni i pri tome nema slojeva u nega-

tivnorn smeru z-ose. Ovo, zapravo, znaci da do narusenja si-

raetrije dolazi zbog prisustva granicne ravni koja se po k l a -

pa sa XOY ravni . Ostali slojevi kristala rasporedjem' su duz

p o z i t i v n o g pravca ose z, a njihov kraj se nalazi dovoljno da

leko da uslovi na drugoj granicnoj povrsini slabo uticu na

stanje k r i s t a l a (si. IV.2.1). Istovremeno se p r e t o o s t a v l j a

da nema planaranog narusenja siraetrije, tj . svi slojevi kriS'

tala normalni na osu z se ponasaju kao idealna beskonacna

d v o d i m e n z i o n a l n a struktura. Opisana struktura se u l i t e r a -

turi naziva pulubeskonacan kristal.

Za opisanu strukturu, opsta jednacina

( I V . 1 . 1 1 ) , uzeta u aproksi ma ci ji n a j b l i z i h suseda, razbija

se na sledece sisteme jednacina:
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4-4

Slika IV.2.1.



L ' 2 ' A I )
7 <

, x

j^ TC^CX£

u-

^x.

• ? f ^ % f / _

d j



113.

- 1
( I V . 2 . 2 )

L E -A'
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4-

I

A

(IV.2.3)

U skladu sa diskusijora iz prethodnog paragra^

fa, pretpostavicemo da se u povrsinskom sloju menja parame-

tar uredjenosti u odnosu na vrednost koju ima u ostalim slO'

jevinia. Takodje se menjaju interakcije pobudjenog m o l e k u l a

sa nepobudjenora okolinora i to u granicnoj ravni kao i izme-

dju granicne i prve susedne ravni. Promene v e l i c i n a X i Y

sa polozajenr se zanemaruju jer su one manje, kao sto je vec

receno, od v e l i c i n a D. To znaci da u (IV.2.1 -1V.2.3) mozemo

uzeti:

(IV.2.4)
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Res erg a o v i h s i s e t r a a t r a i 2 i cemo u o b l i k u :

v. 2.1*0
g d e j e a - k o n s t a n t a r e s e t k e i t a 1 a s n i v e k t o r i k , k s u

da ti i zraz ima :

2
a NX

K^
0 MvoL i vJy

t NX . NX \ -, "77"

v I - '<L y

. My A
^~T J

(IV.2.13)

Brojevi NX i My su brojevi molekula duz X, odnosno duz Y

pravca.

Posle zamene (IV.2.12) u (IV.2.9-IV.2.11)

dobijamo respektivno:

^^ Wco -0
6X

A-Wc-i) - —5- i-iMi W(o) - 0
60

Uvedene oznake su sledece:

( IV . 2. 14)

( IV. 2. 15)

( IV . 2 .16)



1 1 8

P „ r r\. r \ c , •-. •,i z - <o u • o / , 1 - e>; (IV.2.18)

i- u v i ' - '•• ' 4- V
h O 7 U fc, J / (IV.2.19)

(IV.2.20)

Resenje diferencne jednacine (IV.2.14) t r a -

zicerno u obi i ku :

(IV. 2. 21)

Zamenorn (IV. 2. 23} u (IV. 2. 14) dolazimo do sledece veze iz

medju pararaetara:

- 2cCD(XKz (IV. 2. 22)

o d a k l e s l e d i da je energija eksitona data izrazora:

r
r- , —

gde je

K-' w- ̂U N z

(IV.2.23)

(o • r-. >

(IV.2.24)

Kao sto se v i d i iz dobijenog izraza za ener

giju, ona je ista kao i u idealnoj struktun', a l l je dobij

na za a m p l i t u d e A koje su ravni t a l a s i u X i Y pravcu, dok

su u z pravcu stojeci t a l a s i .
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Bitno je reci da resenje (IV.2.2J) raora za-

dovo l j i t i i diferericne jednacine (IV.2.15) i (IV.2.16).

j e d n a c i n a (IV. 2.15} je zadovoljena ako pos-

toji sledeca veza izmedju parametara:

I

6o~6 = -y-(Do-D) (IV.2.25)

Dobijena relacija je fund a m e n t a l n a za izlozeni p r i l a z i

p r e d s t a v 1 j a u s 1 o v e g z i s t e n c i j e a n a 1 i z i r a n i h s t a n j a . N j e n f i •

zicki smisao je jasan: proraena interakcije D na povrsini po-

vlaci obavezno za sobom i promenu eksitonske koncentracije.

Drugim recima, u polubeskonacnora kristalu koncentracija ek-

sitona na povrsini ne rooze b i t i jednaka njihovoj koncentra-

ciji u d u b i n i kristala u k o l i k o se kroz kristal prostiru sto-

j e c i t a 1 a s i .

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

decu vezu izmedju p r o i z v o l j n i h konstanti a i 3:

60 X

h = AK (IV.2.26)

K o m b i n u j u c i izraze (IV.2.12), (IV.2.21) i

(IV.2.26J sa u s l o v o m normiranja (IV.1.9) nalazimo normira-

ne a m p l i t u d e stojecih e k s i t o n s k i h t a l a s a u polubeskonacnoj

strukturi:
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2
X

X

gde je N = N^N N .

(IV.2.27)

Nadjena eksitonska stanja sa energijama

(IV.2.23) i amplitudama (IV.2.27) nazivaju se zapreminskim

eksitonima. Ovakay naziv potice od cinjenice da su kvadrati

modula amplituda A prakticno jednaki za sve tacke krista-

la, sto drugim recima znaci da je eksitonsko pobudjenje rav-

nomerno rasporedjeno po celoj zapremini polubeskonacne struk-

ture.

Si stem jednacina (IV.2.14-IV.2.16), osim na-

vedenog, dopusta jos jedan tip resenja, koje mozemo traziti

u o b i i ku:
- Q y* >"

P - v>>0 (IV.2.28)

Zbog zahteva ^> 0 fizicki smisao ovakvog tipa resenja je

ocigledan": stanja kojima odgovara navedeno resenje su loka-

l i z o v a n a uz granicnu povrsinu jer im kvadrat m o d u l a a m p l i t u -

de eksponencijalno opada sa udaljavanjem od granicne p o v r s i -

ne. Otuda se ovakva stanja nazivaju povrsinskim eksitonima.

Ako (IV. 2.28) uvrstimo u (IV. 2. 14), za energv

ju p o v r s i n s k i h eksitona dobijamo izraz:
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= A

(IV. 2. 29)

N a osnovu jednacine (IV. 2 . 15) 1 a k o se moze

z a k i j u c i t i da j e u s 1 o v egzistencije povrsinskih s t a n j a i s t i

kao i u slucaju zapreminskih eksitona [a -a = -, (D -D)],

sto znaci da se koncentraci je eksitona u povrsinskom sloju

i unutrasnjim slojevima nioraju r a z l i k o v a t i .

Ukoliko izraz (IV. 2. 28) zaraenimo u (IV. 2. 16)

dolazirao do sledeceg izraza z& parametar '^:

a 4

g d e j e : (IV. 2,30)

r r\

(IV.2.31)

B u d u c i da X m o r a b i t i r e a 1n o i p o z i t i v n o , po

red opsteg uslova egzistencije (IV. 2.25), potrebno je da bu

du zadovoljeni i dopunski u s l o v i , koji se mogu izvesti iz
a

izraza (IV.2.30). Ako se pretpostavi da je -*— < 1, sto je s
L- U

obzirom na eksitonske koncentracije realna pretpostavka, on

da su uslovi egzistencije povrsinskih stanja ( V_rea1no i po

zitivno) :
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0 (IV.2.32)

\
>i (IV.2.33)

Ky)

4
> 1 (IV.2.34;

Odavde je o c i g l e d n o , a ]ako se moze i pokaza

ti , koriscenjera razvoja u r e d , da jedino realno moze egzl-

stirati samo prvi tip povrs i nskih stanja sa parametrom^;,,.

Ukoliko uslov (IV.2.33} nije ispunjen onda povrsinskih sta-

nja neraa. Posto navedeni uslov egzistencije zavisi od talas'

nih vektora k, i k , mogucnosti nastanka p o v r s i n s k i h stanjay
su dovoljno siroke jer se gotovo uvek raoze pronaci bar neki

domen u k , k ravni za koji ce ^ b i t i realno i pozitivno.
x Y

Normirane a m p l i t u d e p o v r s i n s k i h stanja date

su izrazom:

IV. 2.35)

Pore dec i dobijene rezultate sa a n a l o g n i m re-

zultatima iz radova [32] i [33] mozemo konstatovati da su

neki zakljucci bitno r a z l i c i t i . U n a v e d e n i m radovima c l a n

hami 1 toni jana (IV. 1 . 1 }
nm

D->-> P:*P-:» uziman je u formi koja

odgovara idealnoj strukturi: I D-*->p-»P-> -» D̂ Z P-»P-», qde je
nm nm n n Rn n n
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D-> = ẑ  D-» ->. O v a k v a aproksimacija, koja nije opravdana,
nra

dovela je do toga da zaprerainskiipovrsinski eksitoni mogu

da e g z i s t i r a j u nezavisno od toga kakve su im koncentracije

na p o v r s i n i i u du bi n1 kr i s ta 1 a. Da ova a pro ks i mac i j a nije

uvedena povrsinska i zaprerninska stanja ne bi mogla da

egzistirajuf v i d i uslov (IV.2.25)!]. Osini toga u pomenutim

radovima parameter X kod p o v r s i n s k i h stanja ne zavisi od

talasnih vektora k i k , pa su i dobijeni uslovi za real-
x y

nost i pozitivnost pararnetra X uzi nego sto je ovde dobijeno

§ t o s e t i c e prakticne primene dobijenih re-

zultata, osnovne ideje se raogu dobiti iz formule (IV.2.25).

Ako ovaj izraz napisemo u obliku:

(o
--, -VNu> L̂ O

y
D-D

ocigledno da je a -> 0 ako —y— -* a w 1. To bi znacilo da

se koncentracija eksitona na p o v r s i n i moze u c i n i t i izvan-

redno visokom, C = <P P > & 1/2, u k o l i k o se posebnim pre-
D-D

pariranjem strukture p o s t i g n e da —y— bude b l i s k o jedini-

ci. O c i g l e d n o je da se ovakvo "prepariranje" moze postici

nanosenjera na p o v r s i n s k i sloj substrata neke druge supstan-

ce r a z l i c i t e od samog substrata, a l i cije ce interakcije
D-D

D b i t i takve da se odnos o u c i n i b 1 i s k i m j e d i n i c i .
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'

IV.3, EKS1TOMI 0 TAHKIM FILMOVIMA

Ovo poglavlje posveticemo a n a l i z i eksiton-

s k i h stanja u tankom f i l m u . To znaci da demo posmatrati

strukturu cija je dimenzija u pravcu z-ose konacna, tj.
Q

b r o j N n i j e r e d a 10 , k a o u p o 1 u b e s k o n a c n o j s t r u k t u r i ,

nego je mnogo manji (reda 10-100). Pretpostavicemo da je

n a r u s e n j e s i m e t r i j e i s t o g a t i p a k a o i k o d polubeskonacne

strukture, tj. na granicnim povrsinama f = 0 i f = N, me-

njaju se energije interakcije pobudjenog molekula sa nepo-

budjenom okolinom, dok se proeiena ostalih relevantnih k?--

rakteristika zaneraaruje. Istovremeno cemo pretpostaviti da

na granicnim povrsinama (f - 0 i f = N ) vladaju identic-

ni u s l o v i pa su i deformacije identicne. P o s l e d i c n o , u ops-

t o j j e d n a c i n i (IV . 1 .1 1 ) , n a p i s a n o j u a p r o k s i m a c i j i n a j -

b l i z i h suseda, vazi sledece:

(IV.3.1)

0 < :?* < N*
(IV.3.2)
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x^y^-i) - 0

-1' (IV.3.8)

Ako se iskoriste uslovi (IV .3 .1 - IV.3 . 6) i

resenje jednacina (IV . 2 .1-IV.2.3), (IV.3.7) i (IV.3.8) po-

trazi u o b l i k u :

(IV.3.9)

pomenute jednacine se svode na sledeci si stem:

(IV. 3. 10)

W(2) + W(O).. —L̂ rî  \//(r) = 0
6 A

IV. 3.11

Wei

IV. 3. 12)

h. ~ rr̂ E')-

(IV.3.13)
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t
2 _£_i y

; / W
6 A =0

(IV. 3.14)

Oznake F, F.?J F, i F date su forraulama (IV.2.17-IV.2.20).

Kao i u prethodnom paragrafu, p r e t p o s t a v i c e -

me da f u n k c i j a W i m a o b 1 i k:

gde je:

NX

o4i GL(-j[«-OKse
(IV. 3. 15)

(IV.3.16)
F2-F(k,E)

Funkcija (IV,3.15) zadovoljava (IV.3.10) ako je -v

-2 cos a.K sto znaci da je energija eksitona u filmu da-

ta izrazora:

(IV.3.17)

U k o l i k o , sada, (IV.3.15) uvrstimo u ( I V . 3 . 1 1

i u (IV . 3 . 13 ) , pri cemu kod zamene u (IV. 3. 13) treba imati

u v i d u da je K_ dato formulom (IV.3.16), obe jednacine pos-

taju identicne i svode se na:

(IV.3.18)
y

O c i g l e d n o , ovaj u s l o v ukazuje na c i n j e n i c u da na granica-

ma mora da dodje do promene e k s i t o n s k i h koncentracija, jer

bez toga ovakva stanja ne bi m o g1 a da egzistiraju.
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tako da normirane amplitude zapreminskih eksitona u filrau

imaju obii k:

, t

X

X L cm Q.K*
(IV.3.28)

Eventualna primena dobijenih rezultata svodv

la bi se na odgovarajucu preparaciju filma i to u skladu sa

formulom:
) )
(Do ~ (O ~ ~\7 0

Da bi se postigla veoma visoka koncentracija

eksitona na granicnim povrsinama na njih se mogu nanositi

slojevi novog tipa m o l e k u l a cije su karakteristike takve
D-D ,oda je —Y— » ̂  •

Nije bez prakticnog interesa ni cinjenica

da se film ponasa kao idealna dvodimenziona struktura, a

u izvesnim slucajevima kao idealna jednodimenziona struktu-

ra. Posto je poraenute idealne strukture prakticno nemoguce

realizovati, mnoga saznanja o energetskom bilansu u ovakvim

strukturaraa raogu se postidi analizom pojava u filmu. Da bi

se film ponasao kao ekvivalentna jednodimenziona struktura

mora da bude ispunjen uslov
D o - D

= o 1 , sto se t a k o d j e
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moze r e a l i z o v a i i nanosenjem na granicne povrsine m o l e k u l a r -

nih slojeva sastavljenih od molekula drugog tipa.

sto se tice p o v r s i n s k i f i stanja u f i 1 m u s i t u -

acija je analogue slucaju polubeskonacne strukture. U f i 1 m u

raogu da se pojave stanja 1okalizovana uz granicnu povrsinu

= 0, za koja je:

w IV.3.29)

i stanja lokalizovana uz granicnu povrsinu f = N , za koja

je:
N̂ ., pa^-,

*•:£> = VJN^ t—
(iv. 3. 30)

Potrebno je, m e d j u t i m, naglasiti da ni jedno

od ovih resenja ne zadovoljava striktno pet jednacina

(IV .3 .10-IV.3.14), nego samo u aproksimaciji e « 0,

koja je dobra za relativno debele filmove.

Energije oba pomenuta povrsinska stanja da-

te su izrazom (IV.2.29), a normirane amplitude imaju o b l i k

(IV.2.35). Parameter >! odredjuje se iz jednacine (IV.2.30)

i d i s k u s i j a o egzistenciji o v i h stanja ostaje i s t a kao za

slucaj polubeskonacne strukture.

IV.4. KONTINUALNA DEFORMACIJA U FILMU

Do sada su a n a l i z i r a n a stanja u po]ubeskonac

noj strukturi i filrau uz pretpostavku da se interakcija D

pobudjenog molekula sa nepobudjenom okolinom menja samo u
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granicnira s 1 o j e v i m a s a da je za sve ostale slojeve ista i

i ma v r e d n o s t k o j u 5 i i ma 1 a u i d e a 1n o j strukturi. 0 c i g 1 e d n o

j e da u c i n j e n e pretpostayke predstavljaju i d e a 1i z a c i j u real

ne situacije,posto se u praksi desava da su deformacijom

zahvaceni 1 unutrasnji slojoyi cija d u b i n a daleko premasa

konstantu resetke [36], Zbog toga cemo ovde pretpostaviti

da interakcije D imaju jednake vrednosti Dn na gram'cama

tankog filma, da im je vrednost na sredini fllma D i da im

se vrednost k o n t i n u a l n o menja izraedju vrednosti Dj- i D,,.

Za energije X i Y pretpostavlja se, kao i ranije, da se nji

hova promena sa dubinora raoze zanemariti.

U skladu sa receniai, uzecemo da je:

IV. 4.1

IV.4.2)

Za ostale vrednosti cemo uzeti
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n D 0 ^ .- i r -̂.y

4=2.5.

(IV.4.3)

a funkciju D(f ) predstaviti u kontinualnoj aproksimaciji

(IV.4.4)

gde je L = N - a - debljina f i 1 m a .

Kao sto je vec istaknuto u paragrafu IV.1,

promena velicina D povlaci za sobora oagovarajucu promenu

eksitonskih koncentracija ,odnosno parametra uredjenosti sis

tema. Analogno prethodnim formulama uzecemo:

i:
;iV.4.5)

IV.4.6)

Ostale vrednosti parametra uredjenosti predstavicemo kao

funkciju indeksa f , t j . :
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L - H«i i3f- ' z - N*-

(IV.4.7'

Funkciju a(f7) predstavicemo u kontinualnoj

aproksimacij i:

)-6uO - c4 + fa (t-Vzf (IV.4.8)

Parametre a i 3 raozerao odrediti na osnovu

uslova (IV.4.1), (IV.4.2), (IV. 4.5) i (IV. 4. 6), tj . :

D(o) = D(L) = DS; D(Y} = DV i 0(o) = o(L) = °S; a(?} = CTV
Tada forraule (IV.4.4) i (IV.4.8} postaju, respektivno:

Dv

YJ ;iV.4.9)

z -

(IV.4.10)

Ako resenje jednacine (IV.2.1) za int e r v a l

2 potrazimo u o b l i k u :

, P
(IV. 4. 11

pri cemu je

rlw 1 A2 i2W+ -f-*a -̂  (iv. 4.12;
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a za D i a iskoristirao k o n t i n u a l n e aproksimacije (IV.4.9)

i (IV . 4 . 10) , ova jednacina p r e1 a z i u d i f e r e n c i j a 1n u j e d n a

cinu Ermit-Veberovog t i p a :

^E (^ —'} lWr^" =- 0L 2 IV.4.13'

gde je:

Av f GDv -8i

IV. 4. 14)

(IV.4.15)

(IV.4.16)

71-r-Jl™^̂ vA

Zbog prelaska na kontinuiiir jednacine

(IV.2.2) i (IV.3.7) postaju identicne sa jednacinom

(IV. 4. 13.).

Granicne jednacine (IV.2.3) i (IV.3.8), g l a

se, respektivno:

Jn

(IV.4.19)
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\X/CL-Ct) *

- 0

gde je prema ( I V . 4 . 1 0 ) :

OS

6s

U da 1 jem cerno p r e t p o s t a v i ti da je:

(IV.4.20)

(IV.4.21)

(IV.4.22;

Tada se smenora

a
T.
Sc V

jednacina (IV.4.13) svodi na oblik:

2 +

(IV.4.23)

r
(IV.4.24)

Da bismo obezbedili konacnost amplitude za

proizvoljnu d e b l j i n u L filma moramo uzeti da je:

.4.25)

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

W/u,co-
""̂  \

—2 ' ̂
gde su H (c) Ermitovi polinomi:

d?fi:

( I V . 4 . 2 6 )

( I V . 4 . 2 7 )
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Treba napomenuti da je normirajuci faktor u izrazu za fun-

kciju Wn(5) aproksimati van, s obzironi da je dobijen u lime

su L
1/4

Ako (IV. 4.26) sa C - -r-™ (2 - L/2) zameni-
a ^

mo u g r a n i c n i m j e d n a c i n a m a (IV . 4. 1 9 } i (IV . 4. 2 0) , i i s k o -

ristimo uslov (IV.4.25) one postaju i d e n t i c n e i svode se

n a o b 1 i k :

e 0 ) ] -f (2 KI,, 0 E X

X

X 105

fcs^va^A-m-atji],
~^J

x H«.(- 2. y
(IV.4.28)

Za dovoljno d e b e l e f i l m o v e (N < 20) moze

se uzeti da je:

L-a ̂  L (IV.4.29)

i tada se u (IV. 4. 28) Ermitovi polinomi skracuju. Takodje

se moze zanemariti clan na desnoj strani jednaclne propor-

c i o n a l a n odnosu -••? .
l^

Uz navedene aproksimacije jednacina (IV. 4. 28)

se svodi na o b l i k :
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gde su navedene oznake:

r~ .' —

s 0

(IV. 4.30)

(IV.4.31)

D ^-VL
t\yx y -DX - \ D KVS^-^T j KL = a^

(IV.4.32)
Energija pobudjenja data je formulom:

(IV.4.33)
Na osnovu izlozenog jasno je da se energija

moze izracunati samo nuraericki, b u d u c i da parametar 9F, ko-

ji u njoj figurise, predstavlja resenje transcedentne jednaci

ne (IV.4.30). Postupak proracuna energije bio bi sledeci.

Za zadati skup vrednost i Q,,, D^, D,,, a s, a.,, X, Y, ,\ i L

odredi se interval energija za koji je ispunjen u s l o v v F>0

a zatim se n u m e r i c k i trazi resenje jednacine (IV.4.30).

Ukoliko takvo resenje postoji, Ono se zamenjuje u (IV.4.33)

sto posle3icno daje vrednost energije ekscitacija.

N u m e r i c k i racun je izvrsen za eksitone sa

p o z i t i v n o m efektivnom masom, X = - X| , pri cemu su uzete

sledece vrednosti parametara:

0,9996- (05=0,998 : v5- 0,8 • kbx =-10

(IV. 4. 34)
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Za center Bri 1'iuen-ove zone Q,, = 4 i n = 0,

iz (IV.4.30) dobijena je vrednost Qc =0,135, dok je za

n = 1 nadjena vrednost QF = 0,128.

Relativne promene energije
f— A /""" *"~

or', (^ tnx --\u-jL.-V*. • ±
1X1 (IV.4.55)

iznosile su5EQ(4) = -4,864 iSEj(4) = -4,614, sto znaci

da energija raste sa porastom f,l. Tako se moze pokazati da

je u posmatranom slucaju zadovoljen uslov v^ > 0.

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

caj prelaska na kontinuuni, ima o b l i k :

X r-

n (IV.4.5G)

Izraz za talasnu funkciju (IV.4.36) iskoris-

cen je da se nadje srednja vrednost energije interakcije D

i srednja vrednost parametra uredjenosti. U torn cilju u for

tnulama (IV.4.9) i (IV.4.10) preslo se na promenljive 5 i

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

ni su sledeci izrazi:
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/ Uv (IV.4.37)

(IV.4.38)

Kao sto se v i d i srednje vrednosti ne z a v i s e

od talasnih vektora K i K , sto je i prirodno buduci day
se p o pretpostavci translaciona invarijantnost ne narusava

duz X i Y pravca. S druge strane, v i d i se da su srednje vred

nosti proporciona 1 ne broj-u n = 0,1,2,.... S tim u vezi moze

se postaviti pitanje do koje vrednosti "n" je kristal stabi-

lan, 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 jos jedno i verovatno

najinteresantnije pitanje, a odnosi se na polozaj zone kris-

tala koja je zahvacena pobudjenjem. Na osnovu (IV.4.36) ve-

rovatnoca nalazenja pobudjenja u tacki C, odnosno u tacki

E
-1/2

z = -,, + a 9r E, data je sa:

xO

(IV.4.39)

U osnovnom stanju n = 0 verovatnocad (5

ima maksimum za C = 0, odnosno

L
Z

IV.4.40)
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0U prvom pobudjenora stanju, n - 1 , verovatnocao,(?) ima

m i n i m a 1 n u vrednost i to ravnu n u l l za £ = 0, dok m a k s i m a l n e

vrednosti dostlze za t, - ±] , odnosno

7? - L/2. i aO 4̂ (IV.4.41)

Za v i s a pobudjenja stanja, n > 1 , broj m i n i m u m a i m a k s i m u m a

velicineo (5) raste proporciona1 no broju "n" i polozaji

ovih ekstremuma iuu redom minimum -maksimum i l i obrnuto,

tako da je pri visokom "n" pobudjenje prakticno ravnomerno

rasporedjeno po f i l m u , 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 zahvacena pobudjenjem

nalazi se u centru filraa i veoma brzo opada prema granica-

ma filma, tako da se na p o v r s i n i prakticno i ne oseca da je

f i l m pobudjen.

U prvom pobudjenom stanju pojavljuju se dve

zone pobudjenja ciji su maksimurai pomereni ka granicama

(povrsinama) f i l m a , dok se centralni deo filma ponasa kao

nepobudjen. Ovde je svakako najinteresantnije posmatrati

slucaj kada su zone pobudjenja koncentrisane na granicama,

sto o c i g l e d n o , prema formuli (IV.4.41), z a v i s i od v e l i c i -

ne 9E.

Razmatran je slucaj k a d a u prvom pobudjenom

stanju posmatrane ekscitacije predstavljaju povrsinske eksi-

tone, tj. kada su ove ekscitacije locirane oko gra n i c n i h
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povrsina. Zadrzavajuci skup pararaetara (IV.4.34) is t i m , s

t i m s t o s e u z i m a R,, _ = 0,847, dobijamo, p r 1 n = 1 , 9 0,01

za kraj B r i l u e n - o v e zone (Q, = -4) i 9 = 0,011 za center

Briluen-ove zone (Q, = 4), Na osnovu ovoga i formule
K

(IV.4.41) dobijamo da su polozaji maksiraalno verovatnoce

za z & 20a i z « 0, sto znaci da su u ovorn slucaju eksi-

toni koncentn' san i na povrsinama buduci da je d e b l j l n a p l o -

cice 20a.

U posraatranom slucaju eksitonske energije

i znose:

Eo(4)= Av+GDv 4,9861X1 ;

(IV. 4. 42)

Ovde se prirodno postavlja pitanje kojim se

mehanizmom moze izazvati ovaj veoma interesantan efekat pr

bacivanja zone pobudjenja iz centra filma na njegove grani

ce. Do ovog efekta ne moze doci spontano s obzirorn da su

funkcije \^>(k , k ,n)> ortogonalne:

V(KiJKy3flL/)iHJ(Kx,KyJflL))l= x/; OKy.Ky O^

(IV. 4. 43)
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Takodje je jasio da prelaz iz stanja n = 0

u stanje n = 1, i uopste izmedju dva stanja sa razlicitim n,

ne moze da izazove n i k a k v a interakcija, koja je linearna po

Pauli-operatoriraa P ̂ i P. Takva je na primer interakcija t i -

pa spoljasnje elektricno polje X d i p o l n i moment kristala.

Poznato je da je operator eksiton-fonon in-

terakcije kvadratan po eksitons kirn opera tori ma P i P, tj .

proporcionalan P TP 9 a to znaci da eksiton-fonon interakcija

moze da dovede do prelaza izraedju eksitonskih stanja sa raz-

l i c i t i m n. Da bismo i s p i t a l i na koji nacin i pod kojim uslo-

vima eksiton-fonon interakcija izaziva prelaz izmedju eksi-

tonskih stanja sa ra z l i c i t i m n moramo definisati hamiltoni-

jan eksi ton-fonon interakcije u posmatranora tankomfilmu.

Posto jes kako je napred receno D»X,Y, efe-

ktivni hamiltonijan "zamrznutog" sistema uzecemo aproksima-

tivno kao:
0 '' 4-

f-f Ujn ft hf (IV.4.44)

Usled oscilovanja m o l e k u l a ? -» f + U-*; "g -» cf + U-», tako da

se u aproksimaciji linearnoj po pomacima U moze pisati:

f - j
(IV.4.45)

Na osnovu ovoga hamiltonijan eksiton-fonon

interakcije i m a o b 1 i k:
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ĵ

v
 

"L
-'-

vr
.

 (
—

^ 
'/ 

_
_

^

\\ 
-t

- 
1 

. 
'.

~
t5

 
. 

'
<j 

(~
 

.

' 
i 

v 
. 

.r

•r
—

4
-> 1
0

•r
-

i_ O _^
:

3 C
O o E CD C 0
)

t/1

O
m O

J
•i

 —
 5

rO S
-

O
J E 0 C
L

O
J

jK
i

CO C O C o <
4
-

ro N

n

E O •i~
3

•r
~ s_ 4
-J O
)

E CO E O C

1 OJ c: 0) -r
~

)

ro C
D

O 4-
> C
D

O JD r-
j

3 s_ 3 4-
>

J
^ 3 S
_

4
-J CO 3 C , — ro CD -a rO N a> >
N

I

rO > •i
 —

•r
-j O *
^

•1
 — N ra S
-

IS
I

• 
r-

"1
 —

-P

• 1
—

>+
-

E O c rO i_ 4-
> ra E CO O C
L

3

K
rD CD •>

~> ra s_ CD E O C
L

ro M •i— N rt
)

i- N 3 •<
—

)
-a ra c a> C

O ro T
3 O rr -a o :̂ Q
.

0

1 ro .C C
D

O c: S
- o +-
> ro , — •i

 — O CO O -o 0 O E Q
J

v
o ro > O 4-
> S
-

ro 4-
> CO

t

cn 4
-> C
O o CL o > o 0 E CO • i
 — _o rO Q

•
3 E

rO E '1
 —

•>
-3 o -^

r,

E O *r
~

J
•1

 —

4̂
-> Q
J E •r
-

C
O

E 0 c Q
J

)C
O 3 i_ 03 C rO CO 3 i. 3 4-
>

J
^ 3 S
-

4
-> C
O ro M ro C •O •r

—
)

C O 4
->

, — •r
- E

O



147.

~ • » " - > •
IU ;C,-..

(IV.4.49)

U gornjoj formuli je p^ = M-»U-», M-» je mas a

.(33molekula, C-» su Hukove konstante istezanja (torzione kon-

stante C a 3, su zanemarene) i vektor x spaja n a j b l i -

2e susede u prostoj kubnoj resetci .

Za dati hamiltonijan potra^icemo jednacine

kretanja:

-i- [ u: (IV.4.50)

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

v i s n e od indeksa f koji odredjuje d u b i n u f i 1 m a . Znaci:

(IV.4.51)
K o m b i n o v a n j e m j e d n a c i n a k r e t a n j a ( I V . 4 . 5 0 ) u z k o r i s c e n j e

laformula "(IV.4.51) i standardne veze U,. f

dolazimo do sistema jednacina:

2, ,a
= -03 U fx,fy,fz
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~ • id '

-t- —- (IV.4.52;

Sisterai jednacina za f - 0 i f = N mogu

se dobiti iz (iv.4.52) ako se uzme Caa
-a

Jfx,fy,-a \*

= 0 i

y
= 0.

Posto u X i Y pravcu nema narusenja sime-

trlje i pomeraji moraju biti realni, resenje sistema

(IV.4.52) potrazicemo u o b l i k u :

r

p-WA Ky^y)+<UL>t (IV.4. 53)

su b' i b operatori kreacije i a n i h i l a c i j e fonona.

ksimacije, sin 2 l^L + S1-n2

tern jednacina se svodi na:

Nakon zamene (IV.4.53) u (IV.4.52) i
ak apro-

;

(IV.4.54)
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U j e d n a c i n i ( I V . 4 . 5 4 ) p rec i cemo na kontinuum,

- eft,. rh ft

^ "dUT
(IV. 4.55)

Da b i s e realizovao p r e1 a z (IV.4.5 5 ) n e o p h o d -

no je da se zadaju zakoni proraene Hukove konstante i mase.

Q c i g l e d n o je da se Hukove konstante mogu menjati u s l e d pro-

mene p r i t i s k a na granicaraa, a promena mase moze nastati ako

spaterovanjem na granice nanosimo m o l e k u l e koji su drugog

tipa u odnosu na molekule raatrice (filma). U Izrazu (IV.4.51)

s e i z v r s e p r e 1 a z i M. -* M. , i C"a -»

Funkcije M(z) i Caa(z) mozemo razviti u red

u o k o l i n i tacke z = y i zadrzati se na clanovima kvadratnim

po rastojanju z - -̂ . Zbog pretpostavljenih s i m e t r i c n i h u s 1 o -

va na granicama prirodno je pretpostaviti da ove funkcije

imaju ekstremunri na sredini filma tj . da je:

(IV.4.56)

pa se u s k l a d u sa ovim moze p i s a t i :

clM
d*

1 p olot

? = — d ̂ ^ __ t_ - O,U

\o(J.,
, ̂ -0 fv LN

2. Uc v£~2J

Uc

(IV. 4.57;
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,cxaV e l c i n e M i C o d g o v a r a j u i d e a l n o j s t r u k t u r i .

U k o 1 i k o s e u ( I V . 4 . 5 4 ) i z v r s i u k a z a n i p r e 1 a z

na kont inuutn -j - j s k o r i s t e s l e d e c e a p r o k s i m a c i j e :

( M / 4-

I O
ClL

dolazi se do sledece diferencijalne jednacine

( I V . 4 . 5 8 )

,
I M/

- z J J

or
2.; . , ,ot,

IV.4 .59)

P o s l e s m e n e a r g u r a e n t a :

2-

Q
M

f Q^ f iWe

M
PMLLU xr>M i------- -f- .1 1 i ,

\ ' '. 1̂ i
0

I V . 4 . 6 0 )
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;iV.4.64)

Za dati skup pararaetara koji figun'su u gor™

njoj jednacini, ona se numericki resava po nepoznatoj Q(k 5v)

Nadjena vrednost za fi se zatim uvrsti u izraz (IV.4.62).

Na taj nacin dobijaju se trazene f rekvenci je fonona o)™(k).

Na osnovu izraza (IV.4.62) za fononske frek-

vencije se moze izvesti veoma vazan zakljucak: ukoliko je

Qaa >0, sve tri fononske frekvencije u filrau su optickog

tipa, tj. ne teze n u l l kada k tezi n u l i . Kao sto je poznato,

u idealnoj strukturi uvek moraju da postoje tri a k u s t i c k e
2

fononske grane sa osobinora liraw (k) = 0. Ovo znaci da defor-
k-»o

macija strukture ima za p o s l e d i c u e1i m i n a c i j u a k u s t i c k i h f o-

nonskih grana. O v a k a v efekat u f i l m o v i m a od provodnog mate-

rijala (raetala) raogao bi imati znacajnu primenu u sintezi

v i s o k o t e m p e r a t u r s k i h superprovodnika. Generalno, primenu

pomenutog efekta treba traziti u p r o b l e m i m a akusticke izo-

lacije si stema.

N a osnovu ( IV . 4.5 3) i i z v r s e n i h an a 1 i z a ,

a - komponentu ponieraja mozemo predstaviti kao l i n e a r n u
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kombinaciju v e l i c i n a (IV.4.53) po syim vrednos tima parame-

tara K w, K 1 v , tj . :
k7

Kv K

(IV.4.65)

gde su G^ k koeficijenti razvoja ciji se konk^etan ob-
x' y'

I l k odrerljuje iz zahteva da harailtonijan fononskcg slstema
+ 1

ima standardnu forraulu tipa (b b + y) -TWO

Posto su izrazi za fononske pomeraje u filmu

nadjeni, moze se izvesti konacna forma hami1 torn jane eksi-

ton-fonon 1nterakcije (IV.4.48).

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

kontinualnoj aproksiraaciji s treba izvrsiti sledece prelaze:

n:-
•7- .— __^L=_ .'

a

Li r^ \ j a*
o a J —; r

o-l/i ' i - ,— i . t i H ?
I V i- S•.A: :-'

(IV.4.66)

gde znak - prira u poslednjera stavu oznacava diferencira-

n je po a rgumen tu

Q

E, .
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Na osnovu (IV. 4, 66} i (IV. 4.65), hami 1 torn"

jan interakclje (IV, 4.48} s v o d i se na o b l i k :

2.
CIQ"2

y

coo a.-kx + cooaK -

x R+ , D

(IV.4.67}

Ocigledno je da interakcioni hamiltonijan

(IV.4.67} raoze da izazove prelaz eksitonskog sistema izraedju

d v a s t a n j a | fy ( K , K , n} > s a r a z 1 i c i t i m n .

Napred je istaknuto da prelaz iz eksitonskog

stanja n = 0 u stanje n = 1 znaci "prebacivanje" zone pobu-

djenja iz centra f i l m a na njegove gran ice. 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 energijorn u"(k). Do, prelaza dolazi us-

led dejstva clana [̂ " (~YT7 ^)^ koji je linearan po c. Ve-
QE

rovatnoca prelaza proporci onal na je integralu po E, proizvoda

eksitonskih stanja za n = 0 i n = 1 , koji je, sa svoje stra-

ne, neparna funkcija arguraenta £, i funkcije I<^>a(~-T-T-? ro Q l / 2

l i n e a r n e po 5 , t a k o da je i n t e g r a l r a z l i c i t od nine pa je

s a m i r a t i m p r e l a z r a o g u c . R a z u m e se , p r i p r e l a z u r a o r a j u d a v a -

ze z a k o n i o d r z a n j a k v a z i i r a p u l s a ( u o v o m s l u c a j u d v o d i m e n z i o -
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nalnog) i zakoni odrzanja energije owa(k)=E,(k)-E (k)«0,02 X

Neposrednu prlmenu d o b i j e n i rezultati bi mog-

1 1 imati u p r o b l e m i m a a k u s t i c k e izolacije sistema, a tako-

dje i u konstrukciji t a k v i h f i l m o v a u kojima bi energija op-

tic ki h p o b u d j e n j a b i 1 a koncentrisana n a g r a n i c n i m povrsina-

raa. Naravno da bi p r i l i k o r a sinteze o v a k v i h filmova trebalo

voditi racuna o tome da parametri sistema, u skladu sa teo-

rijora, budu takvi da su u stanju da dovedu do zeljenog efek-

ta.

Na kraju treba istaci da su opisana eksiton-

ska i fononska stanja u filmu raoguca samo onda ako su ispu-

njeni uslovi (IV.4.22) i (iy.4,60), Uk o l i k o ovi uslovi nisu

i spun.jeni verovat,noce nalazenja eksitona i forma fononskih

pomeraja gube gausijanski karakter i prelaze u kvaziperio-

dicne funkcije koordinate z.
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Z A K L J U C A K

A n a l i z e izvrsene u ovom radu teraatski se mogu

podeliti na dve grupe.

Prva grupa problema koja je obradjena u gla-

vama II i III vezana je za nelinearne optieke efekte u ideal-

nim strukturama. Cilj o v i h istrazivanja bio je da se proceni

uloga kinematicke interakcije eksitona u razlicitim optickim

pojavama. Osnovni rezultati do kojih se doslo m o g l i bi se

rezimirati na sledeci nacin:

a) Usled procesa fuzije i raspada eksitona u

molekularnim kristalima se pojavljuju dopunska, kinematicka

pobudjenja, nazvana ovako zato sto nastaju kao rezultat ki-

nematicke interakcije. Kinematicka pobudjenja imaju konacno

vreme zivota i zbog toga imaju znacajnu ulogu u procesima

apsorpcije svetlosti.

b) A n a l i z a apsorpcionih procesa pokazala je

da se prisustvom kinematickih ekscitacija moze objasniti

ostar apsorpcioni p i k u o b l a s t i frekvenci n i z i h od rezonante.

Kao sto je vec naglaseno, prisustvo ovoga pika nije se moglo

objasniti mehanizmom eksiton-fonon interakcije premda su u

torn s m i s l u vrseni m n o g i 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-

kljucivo kinematickom interakcijom o p t i c k i h pobudjenja. Po-

kusaj da se anomalno v e l i k o sirenje eksi tons kin lim'ja pri-

pise k i n e m a t i c k i m ekscitacijama dao je negativan rezultat,

sto ukazuje na cinjenicu da objasnjenje ovoga efekta treba

ocigledno traziti u nekom drugom inehanizmu prisutnom u mo-

le kuTarnim kris t a l i ma,

c) U radu su ispitani uticaji neodrzanja ek-

sitona na d i e l e k t i c n e osobine raolekularnih kristala. Pokaza-

no je da u odredjivanju ovih karakteristika znacajniju ulogu

igraju anomalna sparivanja (srednje vrednosti <P P+> i <PP>)

nego normalna sparivanja (srednje vrednosti tipa <P P> ).

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 b l i s k e rezonan-

tnoj, dok objasnjenje efekata daleko od rezonancije treba

traziti u procesima eksiton-eksiton interakcije.

Niz eksperimentalno otkrivenih pojava [63-711

vezanih za interakciju o p t i c k i h pobudjenja, kao sto su stva-

ranje v i s i h harmonika, mu1tifotonska apsorpcija, kombinacio-

no rasejanje, n e l i n e a r n a p o l a r i z a c i j a , itd. d o b i o je do da-

nas svoja teorijaka objasnjenja. sto se tice refrakcionih i

apsorpcionih fenomena teorija se razvijala samo u o k v i r u

jedne ideje, a to je da je za pomenute fenomene odgovorna

interakcija o p t i c k i h pobudjenja sa m e h a n i c k i m o s c i l a c i j a m a
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:

k o n d e n z o v a n e s r e d i n e . D o p r 1 n o s 1 c i s t i h n e 1 i n e a r n i h o p t i c k i h

efekata se u g l a v n o m zanemaruju mada je i n t u i t i v n o jasno da

oni moraju b i t i osetni .

U u v o d n o m d e1u o v o g a r a d a n a p o m e n u t o j e da

je jedan od g l a v n i h c i l j e v a - rehabilitacija c i s t i h n e l i n e a r -

n l h efekata u procesima apsorpcije svetlosti. Z a h v a 1 j u j u c i

usavrsenoj t e h n i c i dekup'! ovanja GF-a (v i d i matema ti cki doda-

tak) ovaj cilj je postignut. o cemu svedoce teorijska objas-

njenja nekih eksperimenata koja su do danas nedostajala.

Druga grupa problema analizirana u ovorn radu

od n o s i l a se na uzajanmu povezanost koncentracije pobudjenja

i deformacije strukture. Ove analize obuhvatile su polubes-

konacnu strukturu i tanak f i l m sa simetricnim gram'cm'm uslo-

vima. Pokazano je da izmedju deformacije struktura 1 koncen-

traci je pobudjenja postojl t e s n a veza koja regulise, kako

nastanak odredjenog tipa pobudjenja, tako i raspored nasta-

1 i h pobudjenja u k r i s ta 1u , N a o s n o v u d o b i j e n1h r e z u11 a t a a n a 1 i

zirane su mogucnosti njihove praktlcne apllkacije. Model kon-

tinualne deformacije u f i l m u , koji je u okviru ovih analiza

predlozen, pruza siroke mogucnosti za konstrukciju struktu-

ra koje bi mogle i m a t i korisnu p r i m e n u u praksi. Pogodnim

izborom parametara deformacije, i l l opstije, granicnih uslo-

va, mogle bi se konstruisati strukture pobudjene samo u po-

v r s i n s k i m zonama i to sa v r l o v i s o k i m koncentracijama optic-

k i n pobudjenja,

Na kraju treba napomenuti da su, tokom celog

r a d a , k a o p r e d s t a v n i k o p t i c k i h pobudjenja k o r i s c e n i e k s i t o n i ,



159..

Poznato je ( v i d i paragraf 1 . 1 . , gl. I) da eksitoni pred-

s t a v1j a j u i d e a 1 i 2 o v a n u s 1 i k u o pt i c k i h p o bu d j e n j a i da j e r e -

a 1 i s t i c n i j i o b1i k o v i h p o b u d j e n j a p o1 a r i t o n i 1 i e k s i t o n s a

uracunavanjem efekata retavdacije e! ektromagnetnog polja. Se-

me a n a l i z e koje su ovde iz'ozene za eksitone mogu se direk-

too preneti na p c l a r i t n n e i u torn s m i s l u matematickih potes-

koca nema. Matematicke teskoce (umesto GF-a morale bi da se

koriste kolone ciji su elementl GF-e, a umesto skolarnih in-

terakcija kvadratne matrice formirane od relevantnih interak-

cija) nastale b i p r i p o k u s a j u da se na osnovu dobijenih o p s t i h

formula proceni ponasanje relevantnih optickih karakteristi-

ka sistema. Osim toga, pri razlaganju polja po fononskim ope-

ratorima faktor proporcional nosti sadrzi u imem'o'cu fononsku
a

energiju -fck, pa nije jasno kako bi se u ovom slucaju koris-

t i l a aproksimacija u kojoj se zanemaruje prostorna disperzi-

ja (k -» 0) [73-75]. Zbog n a v e d e n i h razloga ovde n i s u a n a l i -

zirane optieke osobine kristala u polaritonskoj s l i c i . To,

medjutim, ne znaci da ovakve analize ne bi mogle da se izve-

du i upotrebom racunara n j i h o v i rezultati dovedu na o b l i k u

kome se mogu s r a v n i t i sa eksperimentom. Ovako, veoma zametan

i skup, racun bio bi opravdan u slucaju kada se zeli k v a n t i -

tativno porejdenje eksperimenta i teorije za neku konkretnu

m o l e k u l a r n u strukturu i mozemo reci da ce ovi konkretni pro-

fa 1 em i biti jedan od ciljeva b u d u c i h istrazivanja .
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1, MATEMATICKI DODATAK

PRIMENA WICK-OVE TEOREME PRI DEKUPLOVANJU GREEN-OVIH FUNKCIJA

Iz teorlje dvovremenskih temperaturnih GF-a

poznato je da se za trazenu Green-cvu funkciju dobija besko-

nacan lanac povezanih jednacina u Rome figurisu vise GF-e.

Ove poslednje uvek sadrze produkte veceg broja operatora ne-

go polazna GF-a i zbog toga se u primeni metoda GF-a pribe-

gava proceduri dekuplovanja v i s i h GF-a. Kao sto je poznato,

dekuplovati visu GF-u znaci izraziti je preko trazene GF-e

u nekoj dovoljno opravdanoj aproksimaclji . Opisanim postup-

kom omoguceno nam je da beskonacan lanac jednacina prekine-

mo i tako dobijemo konacan sistem jednacina iz koga se moze

naci trazena GF-a.

Ovde ce b i t i izlozena metoda dekuplovanja GF-a

(matematicki strozija od tjablikovskog dekuplovanja i meto-

da h a o t i c n i h faza) [40] koja se bazira na primeni Wick-ove

teoreme za Boze operatore. Ova metoda je osobito pogodna u

slucajeviraa kada je koncentracija elementarnih pobudjenja u

sistemu m&la (~10~ ), sto znaci da je p r i m e n j i v a upravo u

teoriji eksitona,

1.1. KOMUTATORSKE I PSEUDOKAUZALNE BOZONSKE GREEN-OVE FUNKCIJE

E k s i t o n s k i h a m i l t o n i j a n u harmonijskoj apro-

ksimaciji za dvonivosku semu m o l e k u l a r n i h pobudjenja ima o b l i k
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Diferenciranjem relacije (1,1.3) po vremenu i koriscenjem
clB^ft) ,

jednacine kretanja —JT— = 4-- [6'|(t), H RJ dobijamo jedna-

cinu za odredjivanje funkcije G^ -»(t):
"" > 9

{• f-

Osim komutatorske GF-e G->-vf(t}, uvescemo pseudokauza] nu GF-u
9T

(t) koju cemo definisati relacijora:

Jednacina koja definise pseudokauzalnu GF-u g d o b i j a se na

isti nacin kao i ranije navedena i g l a s i :

(1.1.6)
Naziv pseudokauzalna smo o d a b r a l i zbog toga sto se kauzalne

GF-e definisu relacijom:

A
T

r /
= -ii \)



163.

pa s u im pseudokauzalne GF-e po d e f i n i c i j l (1.1.5) samo

s 1 i c n e .

Vazni j e je, m e d,j utim , r a z j a s n i t i zbog cega s m o

u v e11 p s e u d o k a u z a l n e GF-e, j e r j e po z n a t o da se u s v i m f i z i c-

kirn problemima (teorija l i n e a r n o g o d z i v a , proracun suscepti-

b i l n o s t i , izracunavanjc s t e t i s t i c k i h srednjih vrednosti ltd.)

pojavljuju i s k l j u c i v o komutatosko GF-e. Razlog za uvodjenje

psedudokauza1nih GF-a je i s k l j u c i v o formal no matematicke pri-

rode, jer se iz same definicije v i d i 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 sto je vec re-

ceno, u jednacini za polaznu GF~u pojavljuju se vise GF-e ko~

je sadrze srednje vrednosti proizvoda vise od dva operatora

i tada je primena Wick-ove teorem-a neophodna da bi se lanac

jednacina p r e k i n u o . Sarna primena Wick-ove teoreme na komuta-

torske GF-e otezana je cinjenicom da se srednja vrednost ko-

mu tatora, razbijena po Wick-ovoj teoremi , cesto ne moze slozi-

ti u proizvode p o l a z n i h funkcija. C i l j je da se nadju veze

izmedju komutatorskih i p s e u d o k a u z a l n i h GF-a b u d u c i da su one

neophodne za proracune izvrsene u ovom radu. sema proracuna

b i l a bi sledeca: nadje se izraz za pseudokauzalnu GF-u, budu-

ci da se on moze d o b i t i striktnom primenom Wick-ove teoreme,

a zatim se pomocu n a d j e n i h veza izracuna odgovarajuca komuta-

torska GF-a koja se pojavljuje u izrazima za t r a z e n e fizicke

v e 1 i c i n e .

Na osnovu (1.1.1) i (1.1.2) dobijamo:
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U).

(1.1.9)

Ako, sad a, (1.1.8) uvrstirao u (J.1.4) dobi

jamo sledecu jednacinu:

^2__X? p

fU-l

oa
/ |.ut L(utg(t)

(t)+j

(1.1.10)

gde je komutatorska GF-a L^-*(t) data izrazom:

odredjuje se 1z jednacine

(1.1,12)

Zamenom (1.1.9) u (1.1.12) dobijamo jednacinu

(1.1.13)

U izrazima (1.1.10) i ( 1 . 1 . 1 3 ) izvrsicemo

Fourie transformacije tipa:
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1K + A 2xK - _ j ? (1.1.21)

Potrazimo sada odgovarajuce pseudokauzalne

GF-e. Ako (1.1.8) u v r s t i m o u (1.1.6) dobijamo:

i ^

At.

\ n
V-* -*. I ''*->/'( x / 1 1 O O '

Z__ / |IUL Jty/utcj (t) ( ' • ' •",

ude je pseudokauzalna GF-a l?->(t) data izrazom:

(1,1.23)
i odredjuje se iz jednacine:

Treba n a g l a s i t i da anomalna srednja vrednost <B^BA > nije

ravna n u l l zbog toga sto se u sistemu ne odrzava broj ele-

raentarnih pobudjenja. Ovakve srednje vrednosti su jednake

n u l l same tada kada u harai1 torn"janu ( 1 . 1 . 1 ) nema clana pro'

porcionalnog Y.•

Zamenom izraza (1.1.9) i (1.1.24) dolazimo

do jednaci ne:

i r - ?̂-" -'-• io M '•> u.-f Dgc

<IU O ^
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Posle Fourie-transformacija tipa (1.1.14) jed

nacine (1,1.22) i (1.1.25) se svode na:

Q ,/

o < v

dt
R e s e n j a o v o g s i s t e rn a j e d n a c i n a s u

(1.1.26)

M K
^

gde je
(1.1.29)

Da blsmo n a s l i veze izmedju komutatorski h i

pseudokauza. 1 ni h GF-a neophodno je naci avansovane komutator-

ske GF-e:
r-
r\)

(1.1.32)

a takodje i odgovarajuce avansovane p s e u d o k a u z a l n e GF-e

n?5'^ = «
1.1.33'
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Q
(1,1.34)

Ponav1jajuci istu proceduru kao i u slucaju

retardovam'h GF-a s G, L, g i I dobijamo sledece rezultate:

(1.1.35)

(1.1.3?;

Kit;

gde je:

,. -K DK. / - UK \K DK /
(1.1.39)

(1.1.40)

Da bismo raogli da izracunamo srednje vrednos-

ti <B*B^>, /B-Bf > ,<B^B_^> i<B_^B->, potrebno je

u formulama (1.1.17), (1.1.18), (1.1.27), (1.1.28) i

(1.1.35-1.1.38) izvrsiti Fourie-transformacije vreme - frek-

vencija tipa:
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Koristeci teoremu o spektralnoj intenzivnosti
f^J /N^

za funkclje G?(u), G^u) , LT*(CO) i L-J(CO) n a l a z i m o srednje
K K. K, K

v r e d n o s t i :

' •- UK UK / — !^K - O ,• ,.
ZI k 29

J_
2

(1.1,49)

2JQ.K
tJil?
£9

(1.1.50)

20
(1.1.51)

gde je 9 = KpT - temperatura u energetskim jedim'cama.

Iz formula (1.1.42-1.1.51) dobijaju se traze-

ne veze izmedju komutatorskih i pseudokauzalnih Green-ovih

funkcija i one glase:

o

(u) + ?
G

(1.1.52)

U k o l i k o se pak, u sistemu odrzava broj e l e -

ment a r n i h p ob u d j en j a, t j, hamiltonijan g 1 a s i :
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u r a c u n u se p o j a v l j u j u s a m o k o r a u t a t o r s k e G F - e G i G i p s e u -

d o k a u z a 1 n e G F - e g i g . V e z e i z ra e d j u n j i h d o b i j a j u s e 1 z
«, r^>

( 1 . 1 . 5 2 ) a k o u z m e m o da j e M-* = L - ( o ) ) = L - ( c u ) = 0 i

!,
I \JK

_i_
&n? [1.1.54)

m K - -Q^ ->- -QxR (i.i.55)
u

U o v o m s l u c a j u je C-j* = 1 i C-j» = 0 pa n iozemo p i s a t i :
K, ¥*

(u5)

g d e j e :
C?(u5)

(o>

COJ
( 1 . 1 . 5 7 )

1.2. VEZE IZMEDJU KOMUTATORSKIH I PSEUDOKAUZALNIH
PAULIONSKIH GREEN-OVIH FUNKCIJA

U p r o b l e m i m a vezanim za a n a l i z u eksitonskog

sistema pojavljuju se komutatorske p a u l i n s k e GF-e:
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-.o
p /' pT- H,i) , Hrltl

(1.2.2)

Za razliku od slucaja bozonskih GF-a, obra-

djenog u odeljku (1.1) 9 veze izniedju funkcija (1.2.1) i

(1.2.2) mogu se naci samo aproksiraativno, buduci da paulion

ski hamiltonijan Ima o b l i k :

= A
HL .u aw

r, +

RaRt) 1-2.3)

i P a u l i operator! zadovoljavaju sledece korautacione relaclje

[ft.R!

(1.2.4)
Da bismo n a s l i trazenu vezu koristicemo t j a b l i k o v s k o d e k u p l o ^

vanje v i s i h p a u l i o n s k i h GF-a koje se pojavljuju u jednacina-

ma za funkcije (1.2.1) 1 (1.2.2). Potrebni komutatori za

proracun pomenutih funkcija su:
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L P|,H
'

*
'(').

+ z>
rat

( 1 . 2 . 5 )

1

9 > V,-. p/CLp* - 9 >£_,/ / JlUH i.? I ,? i fuU /_ ̂ •+Pa
(1 .2 .6)

Iz strukture komutatora se jasno v i d i kakvi se sve tipovi vi

sih p a u l i o n s k i h GF-a pojavljuju u racunu. To su:

1-2, r
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- hi-- • ! :-^, j ! -,i I .? ,; , •-• 2
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Veze izmedju pseudokauzalnih 1 komutatorskih

p a u l i o n s k i h GF-a su sledece:

<P*R?> U' />',

<&(& n?(u^)

d.2 .9)

K o m u t a t o r s k e GF-e u ovo j f o r m u l i da t e su i z r a z i m a :

Ci<i<p n o
( 1 - 2

gde j e :

V

*r,l

s p v

U5

i

.2.11)

=
au

( 1 . 2 . 1 2 )

(1 .2 .13)

(1 .2 .14)

-Qyi^p - S)l ( 1 . 2 . 1 5 )

Kp
g ( .| _ _ A? - -

' L ~ ^

p - ^
UK - 6

( 1 . 2 . 1 6 )

( 1 . 2 . 1 7 )
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Srednje vrednosti koje se pojavljuju u formulama (1.2.9)

date su i z r a z i m a :

u+
-H (1,2.18)

/
\)

gde je
£- (1.2.20)

(1.2.21)
29 2.

Kao sto se v i d i , u slucaju n i s k i h koncentraci ja kada a -> 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 P a u l i ekscitacija u sistemu odrzava. Takvom slucaju

odgovara h a m i l t o n i j a n :

U rhop " /- -t. -f
ftJL

... cm + \L i W. MOl
hul t

<a AI. Ml.
(1.2.22)

O c i g l e d n o je da se veze izmedju komutatorskih

i pseudokauzalnih p a u l i o n s k i h GF-a, u ovom slucaju dobijaju

iz formula (1.2.9) ako u njima zbog fi -g- = 0 , uzmemo da jey KP
MT» = o-7*(u) = 5>T»(aj) = (P-T*(u) - tp-j^(w) = 0. Tada dobijamo:
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, <0) r O" 1 / P> rf*"\ (0~' C
K Cu$) = (o < H?R?> Is 00)

i (01

1 . 2 . 2 3

U ovom slucaju je Cf = a, C* = 0 i D> = 0 pa je:
X p K.JJ K-P

PfoCuS)—41- P (0^ r
UpC-u5DKp

gde je:

(1 .2 .2 .5 )

—r-̂ T" (1.2.26)

Oc i g l e d n o je da, kada a -> 1 (niske koncentraci je) mozemo

pi sati

fOv? (1.2.27)

P ^^Tb { ,K-

e -1

sto z n a c i da v e l i c i n e <

(1.2.28)

'|-/ prelaze, respektiv-

no, u n-j i 1 + n-f, tacnije, u v e l i c i n e koje f i g u r i s u u izra^
K K

Q

zima za bozonske GF-e.
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1.3. K O M U T A T O R S K A P A U L I O N S K A G R E E N - O V A F U N K C I J A IZRAzENA
PREKO BOZONSKIH GREEN-OVIH F U N K C I J A

l>& bisrao demonstrlrali metod dekupl ovan j a , u

kome se koristi U'ick-ova teorema za Boze operatore, izra-

zicemo komutatorsku p a u l i o n s k u GF-u r preko komutatorskl h

bozonokih GF-a G, Pri tome cemo k o r i s t i t i egzaktnu bozonsku

reprezentaci ju za P a u l i operatore [7] i to u aproksimaci j i :

P4 Z; T Erf
• '•: -•' M
—— Q+ D̂cm))! D D fr-Ete'E

koja je dobra kada su koncentracije elementarnih pobudjenja

m'ske. Kao sto je gore vec receno, u slucaju eksitonskog
_3

si stema koncentracije se krecu do reda 10 , pa se aproksi-

macija (1.3.1), u svim prakticniin s 1 uca jevima, moze smatra-

ti zadovoljavajucom.

Osim toga, ogranicicemo se na slucaj si ste-

rna 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 p s e u d o k a u z a l n u p a u l i o n s k u GF-u Y » a zatim u do-

bijenom rezultatu, koristeci veze (1.1.56) i (1.2.23), na-

ci izraz za trazenu korautatorsku GF-u r^ .

S obzirom na (1.3.1) mozemo p i s a t i :
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(1.3.2)

Na srednje produkte bozonskih operatora pri-
•f + •

raenimo W i c k - o v u teorerau (anomalne srednje vrednosti <̂  B B />

i <̂  BB~> su u ovom slucaju jednake null) i tada mozemo dati

sledecu relaciju:

(1.3..

gde je

iz (-n

.3.4'

1 (0')

v/l
(1.3.5)

ia osnovu (1.3.3-3.5) izraz (1.3.2) postaje
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r»
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Na osnovu (1.3.15) mozemo konacno p i s a t i :

21T
(1.3.16)

(1.3.17)

CKa
9,& (1.3.18)

Kao sto se v i d i , komutatorska p a u l i o n s k a GF-a

pored imaginarnog dela —i.- —=—

sadrzi i realni deo .̂̂ iJk̂ ^
2li

cijom se analizom mogu objasniti procesi relaksacije, pri-

gusenja.apsorpcije i s l i c n o [86-92].
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