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(Представил В. Хижняков)

В опубликованных к настоящему времени теоретических работах, посвя-
щенных изучению спектра поглощения экситона, взаимодействующего
с фононами, вычисления основывались либо на предположениях о мало-
сти определенных параметров задачи, оправданных для некоторых типов
кристаллов (см., напр., [ l-4 ]), либо на использовании ряда предполо-
жений, применимость которых требует дополнительной проверки (напр.,
приближение динамического когерентного потенциала в [s ], адиабати-
ческое приближение в [6 ]).

Целью данной работы является получение формул, описывающих
спектр поглощения экситона в идеальном кристалле при Т= o, в виде,
позволяющем создать алгоритм решения этой задачи, не использующий
предложений типа перечисленных выше. Разумеется, для реализации
этого алгоритма потребуется достаточно мощная ЭВМ. Основой рас-
смотрения является метод тридиагонализации гамильтониана, ранее
успешно использовавшийся для вычислений плотностей электронных и
фононных состояний идеальных кристаллов, поверхностей и неупорядо-
ченных систем (см. i[ 7 - 8 ] и ссылки там же).

Нормированный на единицу спектр поглощения экситона при Т=О
может быть выражен через функцию Грина следующим образом;

А (П) =—л~1 Im G (х, П+г'у) =—я- 1 Im <o| (Ц-j-iy Я)-1 ] o>, (1)
—>■

где х волновой вектор фотона, который далее будем полагать равным
нулю, символом |o> обозначено состояние oil vac), аХ one-

X X
->

ратор рождения экситона с волновым вектором х (~0) (в данной ра-
боте рассматривается невырожденная экситонная зона, см. (2)), |vac)

вакуумное состояние экситонов и фононов. Гамильтониан кристалла

к к к, к'

где е (к) - энергия экситона с волновым вектором к, 6+ оператор
рождения фонона с волновым вектором к и частотой со (к), и (к) кон-
станта экситон-фононного взаимодействия.

Для вычисления функции Грина в (1) достаточно знать гамильто-
ниан (2) на подпространстве векторов состояния, получаемых при мно-
гократном действии (2) на вектор |0). Представим его в этом подпрост-
ранстве в трехдиагональном виде

'°° оо

2JEn \n)(n\+ X У п , п>\пУ(п'\. (3)п=o п,п'= О
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Штрих во второй сумме означает, что /г'=/г+l. Состбянйя |п}
полагаются ортогональными и ортонормированными: <п\п'} oп,п Из
эрмитовости гамильтониана (3) следует: V n,n+i : =: Vn+\,п (величины
Уп+l,п для гамильтониана (2) можно выбрать действительными). Дейст-
вуя гамильтонианами (2) и (3) на вектор \п}, находим рекуррентные
формулы, определяющие базис (|я)};

|l>=l/“1(Я-£о)|0>, 1 4
\n+\}=V-i+l п [{Н Еп )\п) V n>n-i\n— I>], л>l, f

Е п = {п\Н\п}, Vn+i,n=<n+l\H\n}. (5)

Используем операторные тождества

R Ro+RoHiß, 1
AR=ARaA-{-ARaAHl{\-A)RJ [ '

R = Я=Н0 + Hi, Ro =(z Ho )“*, A=l I а) <а|, R А =

= (2 — Но A/iiA)-1 (доказательство второго из тождеств (6) можно
найти в [ 9 ]). Полагая вначале )а)= j 0) и принимая за Н 0 первое сла-
гаемое в гамильтониане (3), а за Hi второе, находим

G (г),= [2 —Д) (z) ]-1
,

[г] = <Ol НуЛо (г —Hq ЛоЯ tAo) “ IЛOЯI IO> =

= У2 о< l|(г _Яо-ЛоЯI Ло)-I |l>.

Как видим, функция Грина (1) и ее массовый оператор 2(2) имеют
сходное строение с той лишь разницей, что в последнем вместо |0) и Н\
фигурируют 11> и ЛO ЯjAq. Операторы проектирования в последнем выра-
жении исключают из второй суммы в (3) два слагаемых, содержащих
вектора [o> и <o|. Полагая |а) =J I >, H f

=A ÜH x Aq и, вновь используя
тождества (6), находим:

. -IДЦ-0 -Гй]- 1
.

г:: ’

- ;

LS'(4 = V» <2| (z -Но—Л,Я',Лi)-‘ 12>.
Продолжая в том же духе, приходим к представлению функции Грина
в виде цепной дроби:

а (г) =■ j

2_£l ю
1 _ v%z E 2

(иной вывод формулы (7) см. в [ 7 ]). Обрывая дробь на п—м звене, т. е.
аппроксимируя цепную дробь п- й подходящей дробью [ lo ], мы представ-
ляем спектр поглощения (1) в виде п 6-функций.

Вернемся к гамильтониану (2). Представим векторы | л), фигури-
рующие в (3), в виде
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|n>.= 2 -S C„,v(k., ... kv)6+, ... b+ a+\vacy l (8)
* I Vv=o kr ... kv

= 0 (подпространство {)ft>}, содержащее вектор |0), состоит
"11=1

из векторов, отвечающих нулевому суммарному волновому вектору). Из
условий ортогональности и нормировки, используя теорему Вика
Блоха —Доминисиса { п ], находим:

min (п,п')

2J vi 2J Cn',v(ki; ...
k v )Cn>v (ki, ... kv ) 6n,n'. (У)

v=o kr ... kv

Подставляя (8) в (4), действуя слева вектором <vacla K b ... bk и

используя теорему Вика—Блоха—Доминисиса, получаем рекуррентные
формулы в виде

Сп+l,о Vп+\, п{ [е (0) Еп\ СП)о+o (ft —1) v (к) С пд (к)
к

0 (ft 1) Vn, п— iCji—i, о}, (Ю)

Сп+ l, V (ki , ... kv ) = Vn+i, п (ft — v) [ ki j tö (ki) —En jX
У\Сп,\ (ki, ... kv ) “1-0 (ft —v—l) (v —j— 1) v (kv+i) Cn, v+i (ki, .. . kY+i)

1 v
H-1 v (kj) E n y—i (ki, ... ki—iki+i, ... kv)

v ■г=l

o(ft —v— 1) V n>n_iCn_i, v (ki, ... kv )|, (11)

\С2г 1.

0(m)=O при m<o, 0(ш) = 1 при 0. Рекурсия начинается со зна-
чения Cqo=l.

Проведем преобразование Фурье формул (10) и (11), для чего вве-
дем фурье-образ функций C n>v (kb .. . kv ) :

Е) п ,о— Сп,о, (12)
Z)n )V .(mi, ... mv ) =N-*l* exp( —nij-kj) Cn , v (ki, ... kv), v^l,

k ...k '

j=l '

Г v

N число узлов периодической области. Из условий (9) следует, что
min (п,п')

v! ön'

iV (mi, .. . niv) E)n y (mi, .. . mv) :==: ön,n'. (13)
v=o ш,,... гп1 V

Полученные выше формулы справедливы для любых законов дисперсии
e(k), V (к) и оз (к). В данной работе положим о(к)=ц, со (к)— со, что
отвечает взаимодействию экситона с неполярными оптическими колеба-
ниями; считая кристалл простым кубическим, положим

е (к) = [cos {k x)+ cos {ky) -fcos {k z) ],

где ki декартовы координаты вектора к. Из (10) и (11) находим:
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Dn+l, 0— V77?i"I 2 +— 1) УЛ^l/2/)п> 1 (0) —-

-0(/г 1)Уп
( (14)

TX+l, v (nii, ••
• ITlv) == Уn+1, n (Л v) (vtO ■fi'n)[Dn, v (nil, ... ITlv)

o(я v)'— a, ... m v —a)+o(n —v—l) (v+l)X
a

VN№ v

XvNWDntv+i(mi, ... mv;-0)H £>n , v-iX
V 111 i > l7

7=1

X (mi, ... Шг-i, mi+i, ... m v) o(m —v—l) yn ... mv )|,
v 1.

В (15) суммирование по а производится по 6 единичным векторам ре-
шетки (т. е. а= (1,0,0), ( —1,0,0) и т. д.). Рекурсия стартует со значения
Dоо=l. Пользуясь условиями (13), из (14) и (15) получаем формулы
для величин Еп и Vn,n-i, входящих в (7):

п 2 В п
Еn=i(oJ£viv [JŽ D n>v {mi, ... mv ) — — vi £ D n , v {mlt ... mv ) ;X

v=o ш ...rn a v=o ш ~.. ш1 v 1 v

—a, ... mv a)-f 2vN№ ( v+l)! Dn,v(mi; ... mv ) X
v=o m^,...

+DntV+l (mi,.... mv , 0), (16)

2 71-1
Уп.п-i— D,i-i,v(mi, ... mv)[7n,n _AiV (mi, ... mv )]

v=o m.,...rn1 v
В n~l

Dn~1 - v ( m i, niv) [V/n.n-i^) n) v(mi —a, ... mv a)] +
a v=o

1 v

+ vN4z J£ (v+l)! D n-i, v { mi, ... mv ) [7n, n-A,v+i(mi. ... mv , 0)] +
v=o 1 v
77—1

+ иА+2 Л>! 2J °n-i,v(mi, ... m v_i, 0) mv-i)].
v=l m,,... m1 v (17)

Алгоритм вычисления E n и V+.ti-i выглядит следующим образом.
Используя стартующую величину D 0o —l, вычисляем по формуле (16)
Е 0

F В УЛ
! В

а

По формулам (14) и (15) находим УюD {o и ylOD 11 (m)

VioDio= —\-Ео |т)oо=o, VioDu (m) = vNll28
m Q Doo

(отметим, что D n0 = 0 при 1 ввиду условий ортогональности (13);
эти условия позволяют получить бесконечную последовательность ра-
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венств, которую также можно использовать для нахождения величин Еп

и Vn ,n-1). Подставляя найденные величины в (17), находим V\q

V*=vN&Doo [ VioDio (0) ] = tm.
После этого можем определить £)ц(т) и, подставив ее в (16), найти Е х

Ei= (Si D 2
n (m)=ico.

m

Цикл повторяется; по формуле (15), используя полученные выше вели-
чины, находим

V2lD 2l (m) = D n (m —a) =— 6 m a ,
-

a a

vN№ 2r 2 iö22(m,.n,2)=—^бт o öil (n. j.) = t</V‘'26 n. i o öm2o ,
i'¥=i, i =l, 2,

2=1

вычисляем V2], E 2 ит. д. Как следует из формул (14) и (15), в памяти
ЭВМ должна храниться информация лишь о двух наборах величин:
и D n- i.v, что достаточно для вычисления Vn+\,nDn+ i,v. С ростом п воз-
растают как радиусы сфер, в которых расположены концы векторов тг
(i=(1,...v), отвечающих ненулевым 7) n , v (m ь ... m v), так и числа

Поэтому число величин D ny, требующих запоминания, довольно
быстро растет. Ситуация несколько улучшается благодаря их симмет-
рии: по определению они симметричны относительно перестановки любой
пары векторов шь ... m.v (см. (8) и (12)), а также инварианты отно-
сительно одновременного действия на все векторы гщ операций симмет-
рии группы Од. Это обстоятельство значительно сокращает требуемый
объем памяти.

В [s ] функция Грина приводится к виду, похожему на формулу (7).
Однако там этот результат получен с использованием приближения ди-
намического когерентного потенциала, тогда как наш вывод точен. Как
следствие, аналоги величин У\,п-\ в [ s ] равны nv 2N в наших обозначе-
ниях, что соответствует локализованному возбуждению. В нашем расчете
эти величины имеют более сложный вид уже при п= 2 (наир., У2 l =

z=2v2N-\-B 2/2A).
Таким образом, формулы (14) (17) позволяют вычислить спектр

поглощения экситона, взаимодействующего с фононами, не привлекая
допущений о малости какого-либо параметра или каких-либо иных пред-
положений. Результаты, полученные при реализации описанного выше
алгоритма, будут опубликованы в следующей статье.

Автор признателен В. Хижнякову за полезное обсуждение.
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A. SERMAN
EKSITONI NEELDUMISSPEKTER. ÜLDISED VALEMID

On vaadeldud foononitega vastasmõjus oleva eksitoni neeldumisspektrit. Greeni funkt-
sioon spektri määramiseks on teisendatud ahelmurruks (7), mille koefitsiendid on leitud
rekursioonimeetodil (vt. (14) (17)). Viimane võimaldab määrata suvaliste parameetrite
spektri täpselt, ilma adiabaatilist lähendust kasutamata.

A. SHERMAN
EXCITON ABSORPTION SPECTRUM. GENERAL FORMULAE

An absorption spectrum of an exciton interacting with phonons is considered. The Green
function determining the spectrum is transformed unto a continued fraction (7),
coefficients of which are computed by the recursion method (see Eqs (14) (17)). This
allows one to compute the spectrum exactly for the arbitrary parameters B, exciton
bandwidth, v, vibronic constant, со, phonon frequency, without making use of the
adiabatic aproximation.
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	Рис. 1. Кривые потенциальной энергии для электронных состояний 32и+(£Л) и ISJ?+(f/2) молекулы Ne2 [3]. Пунктирная кривая соответствует аппроксимации —£’o = = 0,64 (е-2.24Аг— 1)2 (см, текст).
	Рис. 2. Полуклассические факторы Франка—Кондона для электронного перехода 3liu+^,Sg+ в молекуле Ne2 с колебательных уровней п— 0 (сплошная кривая) и п— 3 (штриховая) 32«+-состояния.
	Рис. 3. Полуклассический фактор Франка—Кондона для колебательного уровня п= 5 молекулы Ne2* в 32и+-состоянин.
	Рис. 4. Спектры люминесценции квазимолекулы Ne2* при стационарных условиях возбуждения, рассчитанные при значениях Гг 6,3-105 (/), 2,1 • 105 (2) и 6,3-104 сек -* (3). Экспериментальный спектр, полученный при 5К [4] (пунктир), разделен на Е3. Принято Гн°=l06 сек-1.
	Рис. 5. Зависящие от времени расчетные спектры люминесценции квазимолекулы Nea*. Время регистрации спектров А/ = 10~7 сек, начальные времена регистрации 6 следующие: 0 (/), 5-10-7 (2), 10-6 (5), 3-10-6 (4) и jq-s Сек (5).
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	Рис. 1. Рентгенограммы древесной целлюлозы после у-облучения дозой o—l МГр (/) и 2,5 МГр (2). Рис. 2. Зависимость относительной степени кристалличности (X) хлопковой (/) и древесной (2) целлюлозы от дозы у-облучения.
	Рис. 3. Спектры ЯМР 13С кристаллической (а), аморфной (б), исходной древесной (в) и у-облученных целлюлоз дозой 1,8 МГр (г) и 2,5 МГр (б).
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	Рис. 1. Гистерезисные явления при кипении фреона-113 на алюминиевой поверхности с пористым бронзовым покрытием. 1 кривая кипения после возвращения из пленочного режима, 2 кривые кипения (а, б, в) на дегазированной поверхности при повышении тепловой нагрузки. Промежуточные положения восходящей ветви 2 при времени стабилизации: а 1 мин, б 5 мин, б 30 мин.
	Рис. 2. Переходные кривые кипения (3) при различной степени открытия пор (1 и 2 см на рис. 1).
	Рис. 3. Переходные кривые кипения (а, б, в) в зависимости от начального состояния покрытия (г кривая кипения после возвращения из пленочного режима).
	Рис. 4. Кривые кипения фреона-113 на бронзовой пористой поверхности с параметрами-1 = 0,12 мм, 8 = 44%, а = 4,0 мкм. 1 петля вскипания, 2 кривая кипения жидкости после вскипания, 3 устойчивая гистерезисная петля.
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	Рис. 1. Осевое распределение концентрации примеси при двух параметрах спутности: при т = 0,47, х0 = 0,85 кг/кг, fi = 45-10~6 м (© данные [3]) (1 uso =O, /м =0; 2 nso = 5,5-10“2, /м =0; 3 у«о =O, \мФO, сОто = НО; 4 üso = 5,5-10“2, IмФO, сото=: —ПО; 5 nso =O, {мфo, сопю = —228) и при т= 1,45, х0 = 0,65 кг/кг, 6 = 67-10~6 (□ данные [3]) (6 vsq =O, Jm —0; 7 nso =O, /мФО, cömo —7O).
	Рис. 2. Осевое распределение скоростей газовой и дисперсной фазы в двухфазной струе и чистой струи (расчетное сплошные, штриховые и штрихпунктирные кривые соответственно для газовой, дисперсной и беспримесной фаз и экспериментальное {а—е) при т 0,47, х0 = 0,85 кг/кг, õ = 45• 10~6 м (а—в) и при т= 1,45, х0 0,65 кг/кг и 6 = 67-10-6 м (г—е)). Обозначения I—7 см. на рис. 1.
	Рис. 3. Радиальное распределение концентрации примеси и скоростей фаз при двух параметрах спутности; при т = 0,47, х0 = 0,85 кг/кг, 6 = 45-10~6 м (х =o,а – концентрация, р газовая фаза; х= Юг0, у концентрация, х газовая фаза, w дисперсная фаза) и при /п=1,45, х0 = 0,65 кг/кг, Õ = 67-10~6 м(х—o, v газовая фаза; х=lo/"о, £ газовая фаза). Обозначения 2, 7 см. на рис. 1.
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	ЗАПИСЬ СТРУКТУРЫ ВОЛНОВОГО ФРОНТА ПИКОСЕКУНДНОГО СИГНАЛА ПРИ ПОМОЩИ ФОТОХИМИЧЕСКИ АККУМУЛИРОВАННОГО СТИМУЛИРОВАННОГО СВЕТОВОГО ЭХА
	Рис. 1. Изображение справа воспроизведенный сигнал с плоским волновым фронтом в виде двух букв. Длительность сигнала 2 пс, задержка относительно считывающих импульсов 10 пс. Слева рассеянный на экране воспроизводящий пучок пикосекундных импульсов.
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	Рис. 2. а изображение записываемого сигнала со сходящимся волновым фронтом. Временная задержка второй, третьей и четвертой стрелки относительно первой стрелки слева составляет 50, 100 и 150 пс; б воспроизведенное прямое изображение четырех стрелок в случае, когда опорный импульс опережал на 50 пс всю последовательность сигнальных импульсов; в, г, д воспроизведенные прямые изображения сигнала в случаях, когда опорный импульс подавался соответственно в момент между первым и вторым (в), вторым и третьим (г) и третьим и четвертым (ö) сигнальными импульсами. На экране за криостатом вопроизводятся соответственно три, две или одна стрелки.
	Рис. 3. Изображения сопряженного сигнала на экране перед криостатом, а сопряженный сигнал в случае подачи опорного импульса в момент между первой и второй стрелкой сигнала; б две стрелки в сопряженном сигнале в случае подачи опорного импульса в момент между второй и третьей стрелкой сигнала. Отмечаются увеличение изображения стрелок из-за расходящегося характера волнового фронта сопряженной волны, а также отсутствие дифракционной структуры в изображении.
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	Энергетические уровни в верхней части валентной зоны на поверхности (100) КСI.
	Рис. 1. Изображение справа воспроизведенный сигнал с плоским волновым фронтом в виде двух букв. Длительность сигнала 2 пс, задержка относительно считывающих импульсов 10 пс. Слева рассеянный на экране воспроизводящий пучок пикосекундных импульсов.
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	Рис. 2. а изображение записываемого сигнала со сходящимся волновым фронтом. Временная задержка второй, третьей и четвертой стрелки относительно первой стрелки слева составляет 50, 100 и 150 пс; б воспроизведенное прямое изображение четырех стрелок в случае, когда опорный импульс опережал на 50 пс всю последовательность сигнальных импульсов; в, г, д воспроизведенные прямые изображения сигнала в случаях, когда опорный импульс подавался соответственно в момент между первым и вторым (в), вторым и третьим (г) и третьим и четвертым (ö) сигнальными импульсами. На экране за криостатом вопроизводятся соответственно три, две или одна стрелки.
	Рис. 3. Изображения сопряженного сигнала на экране перед криостатом, а сопряженный сигнал в случае подачи опорного импульса в момент между первой и второй стрелкой сигнала; б две стрелки в сопряженном сигнале в случае подачи опорного импульса в момент между второй и третьей стрелкой сигнала. Отмечаются увеличение изображения стрелок из-за расходящегося характера волнового фронта сопряженной волны, а также отсутствие дифракционной структуры в изображении.
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