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Poglavlje 1

Uvod

Mjerenja kutno razlucivih fotoemisijskih spektara nekih kvazijednodimenzionalnih
organskih vodica s lancastom strukturom resetke u normalnoj fazi pokazuju izostanak
kvazicesticnih pobudenja na kemijskom potencijalu i pojavu Sirokog maksimuma na
energijama koje su u pravilu veée od Sirine elektronske vrpce [1, 2, 3, 4].

Spektralna svojstva ovih kvazijednodimenzionalnih vodica su umnogome razlic¢ita
od onih standardnih trodimenzionalnih metala koji su teorijski opisani Landauovom
teorijom Fermijevih tekué¢ina. Centralna predpostavka ove teorije je postojanje kvazices-
tice u spektralnoj funkciji na energijama blizu kemijskog potencijala i s valnim vektorima
blizu Fermijevog valnog vektora [5]. Ova kvazicestica u spektralnoj funkeiji dovodi do
diskontinuiteta u funkciji distribucije momenta na Fermijevom valnom vektoru [6, 7].

Slika Fermijeve tekué¢ine nije prikladna za opis jednodimenzionalnih interagirajucih
elektronskih sustava za koje se koristi model Luttingerove tekuéine [8, 9]. U ovom
modelu svojstvena stanja su dugovalni nabojski i spinski kolektivni modovi kao kombi-
nacije niskoenergijskih elektronsko-supljinskih pobudenja. Spektralna svojstva modela
su odredena konstantama K, i brzinama v, , nabojskih (p) i spinskih pobudenja (s)
koje ovise o interakciji. Spektralna funkcija izracunata za Luttingerov model sa spinom i
spinsko-rotacijskom invarijantnoséu za Fermijev valni broj i blizu kemijskog potencijala
A(kp,w) ~| w |*7!, uz interakeijski ovisnu anomalnu dimenziju o = (K, + K, ' — 2) /4,
pokazuje da se spektralna tezina pomice s kemijskog potencijala za « koja prelazi jedinicu
[10]. Pripadna funkcija distribucije momenta je kontinuirana za Fermijev valni broj.
Nadalje, gustoca stanja u ovom modelu blizu kemijskog potencijala takoder pokazuje

potencijsko ponasanje N(w) ~ |w|* [10].



1 Uvod 10

Spektri Bechgaardovih soli dobiveni kutno razluc¢ivom fotoemisijom (ARPES)
pokazuju Siroki maksimum intenziteta na energijama reda velicine plazmonske energije
i nestajanje spektralne tezine na kemijskom potencijalu. Ovi spektri bi mogli biti u
kvalitativnom slaganju sa slikom Luttingerove tekuéine, iako postoje naznake kao sto
je neovisnost spektralne tezine o valnom vektoru u dijelu koji linearno pada na kemi-
jski potencijal da bi glavne osobine ovih spektara mogle biti pod utjecajem povrsinskih
efekata [11]. Interpretacija u slici Luttingerove tekuéine zahtjeva « veéi od jedinice da
bi pripadna spektralna funkcija bila konzistentna ARPES spektrima. Takav o moguc¢ je
u sistemima s dovoljno jakom dugodoseznom Coulombovom interakcijom [12, 13, 14, 15].

Anomalna dimenzija « konzistentna ARPES spektrima Bechgaardovih soli daje
konstantu K, u podrucju K, < 0.17, §to se slaze s nekim drugim nezavisnim mjerenjima.
Naime, temperaturna ovisnost relaksacije nuklearnog spina radi utjecaja resetke 7,
ima konstantu K, ~ 0.1 [16, 17|, dok s druge strane, opticka vodljivost daje K, = 0.23
4, 18, 19], a mjerenja otpornosti daju K, = 0.25 [20, 21].

Bechgaardove soli su zbog svoje anizotropne elektronske disperzije pogodne za
analizu spektralnih svojstava pri prijelazu iz jednodimenzionalnog rezima u trodimen-
zionalni [22]. Proucavajuéi model slabo vezanih metalnih lanaca s trodimenzionalnom
Coulombovom interakcijom Kopietz, Meden i Schonhammer dosli su do zakljucka da
ponasanje Luttingerove tekuc¢ine u ovom modelu postoji isljuc¢ivo za slucaj kad je inte-
gral prijelaza u okomitom smjeru ¢t = 0 [15, 23]. Nasli su da za svaki konacan t postoji
kvazicesticni ostatak koji je dobro poznato svojstvo Fermijeve tekuéine.

Spektralna svojstva na energijama reda veli¢ine plazmonske energije i Sirine vrpce
takoder postaju zanimljiva radi sirokog maksimuma u ARPES spektrima na energiji reda
velicine 1eV, iako i ovo podrucje energija moze biti pod utjecajem povrsinskih efekata.
Kako je razmatranje u okviru slike Luttingerove tekuéine ograni¢eno na niske energije,
podrucje energija u kojem se nalazi Siroki maksimum je izvan dosega metoda u okviru ove
slike. U ovom radu istrazujemo siru energijsku skalu reda veli¢ine plazmonske energije
i Sirine vrpce u okviru tzv. GyW, aproksimacije za Greenovu funkciju interagirajucih
elektrona [24, 25]. Analiziramo spektralna svojstva kvazijednodimenzionalnih metala u
kvadratnoj resetki paralelnih lanaca s trodimenzionalnom dugodoseznom Coulombovom

interakcijom koja kao Sto je ve¢ naglaseno ima bitnu ulogu u fotoemisijskim spektrima
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Bechgaardovih soli. Prvo uzimamo jednodimenzionalnu elektronsku disperziju [24], a
zatim prosirujemo razmatranje i na slucaj disperzije s kona¢nim integralom prijelaza
u transverzalnom smjeru koja je bliza stvarnoj disperziji elektrona u Bechgaardovim
solima [25].

GoWy aproksimacija koristena u odredivanju spektralne funkcije za trodimenzio-
nani izotropni ,,jellium”, kao dobro poznat sistem za koji je Landauova teorija Fermi-
jevih tekudina primjenjiva, otkriva postojanje kvazicestice u podrucju p — 2, < w <
i+ 0y, gdje je €2,; minimum opticke dugovalne plazmonske disperzije, te strukturu s
kona¢nom spektralnom tezinom uvjetovanom plazmonskim modom koja se pojavljuje
ispod, odnosno iznad ovih energija [26, 27, 28].

GoWy aproksimacija opc¢enito ne odreduje potpuno samousaglaseno polozaj kemi-
jskog potencijala u homogenom elektronskom plinu [29], a pogotovo ne u nehomogenim
sustavima [30]. Ovaj problem se obi¢no rjesava uvodenjem pomaka kemijskog poten-
cijala koji ulazi u Greenovu funkciju neinteragiraju¢eg sustava u vlastitoj energiji na
nacin da se njen kemijski potencijal samousaglaseno podudara s kemijskim potencijalom
kona¢ne Greenove funkcije [30, 31]. Primjenit ¢emo ovaj postupak i u nasem pristupu
racunu Greenove funkcije.

Svojstvo plazmonskog moda u slu¢aju jednodimenzionalne elektronske vrpce je
anizotropna akusticna disperzija u dugovalnoj granici. Budud¢i da kolektivni plazmonski
mod pokriva cijelo niskoenergijsko podrucje, pitanje je hoce li se niskoenergijska
kvazicestica pojaviti u spektralnoj funkciji. Pokazat ¢emo da u sluc¢aju kad nema pri-
jelaza elektrona u transverzalnom smijeru nema ni takve kvazicestice i da spektralnom
funkcijom dominira Siroka struktura Sirine reda veli¢ine plazmonske energije.

Nakon toga, proucavat ¢emo i promjenu spektralne funkcije koja je izazvana promjenom
plazmonske disperzije pri ukljuc¢ivanju integrala prijelaza u smjeru okomitom na lance
u elektronsku disperziju. Naime, konacan t u elektronskoj vrpci dovodi do otvaranja
optickog procijepa u plazmonskoj disperziji dajuéi joj trodimenzionalni karakter. U
samoj spektralnoj funkciji opticki karakter anizotropne plazmonske disperzije dovodi do
pojave niskoenergijske kvazicestice uz Siroku strukturu koja je prisutna na energijama
reda veli¢ine plazmonske energije. Stovise, postupak uklju¢ivanja integrala prijelaza

u okomitom smjeru omogucit ¢e nam direktan uvid u prijelaz iz rezima ne-Fermijeve
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tekucine u rezim Fermijeve tekucine. Pokazat ¢e se da spektralna tezina kvazicestice
prelazi na Siroku strukturu prisutnu na energijama reda velicine plazmonske energije
prilikom zatvaranja optickog procijepa u plazmonskoj disperziji pri smanjivanju inte-

grala prijelaza u smjeru okomitom na lance.

Rad je podijeljen na Sest poglavlja.

U drugom poglavlju iznijet je kratak pregled eksperimentalnih informacija o kvazi-
jednodimenzionalnim vodi¢ima (TTMTSF'); X (Bechgaardovim solima) ¢iji ARPES spek-
tri poticu kasniju teorijsku analizu. Takoder je dan i pregled same primjenjene eksper-
imentalne metode kutno razlucive fotoemisije, te je pokazana veza izmedu eksperimen-
talno mjerljive struje fotoelektrona sa spektralnom matricom u okviru ,,sudden” aproksi-
macije.

Trec¢e poglavlje zapocinje uvodenjem Greenove funkcije u Blochovoj bazi ¢vrste
veze i pomocu nje izvedenih velicina kao Sto su spektralna funkcija, gustoca stanja i
funkcija distribucije momenta. Zatim slijedi pregled spektralnih svojstava Fermijevih
tekucina, te Luttingerovih tekucina s posebnim naglaskom na dosadasnja saznanja o
problemu metalnih lanaca koji medudjeluju dugodoseznom Coulombovom interakcijom.
Nadalje, daje se pregled GyW, aproksimacije s RPA zasjenjenom Coulombovom inter-
akcijom na primjeru kristala s veé¢im brojem elektronskih vrpci. Poglavlje zavrsava
prikazom spektralnih svojstava ,jellium” modela u okviru GyW, aproksimacije s RPA
zasjenjenim Coulombovim potencijalom.

U cetvrtom poglavlju GoW, aproksimacija primjenjuje se na model kvazijednodi-
menzionalnog metala s jednom vrpcom u kojem nema prijelaza elektrona s lanca na
lanac. Analiticki se dobija reciproéna Greenova funkcija na cijeloj energijskoj skali.
Diskutiraju se njen realni i imaginarni dio, te pomoc¢u njih odredena spektralna funkcija
s posebnim naglaskom na niskoenergijsko podrucje u kojem se ne pojavljuje kvazices-
tica. Numericki se racunaju gustoca stanja i funkcija distribucije momenta u kojima se
takoder ocituje nepostojanje niskoenergijske kvazicestice u spektralnoj funkciji.

U petom poglavlju GoW, aproksimacija primjenjuje se na model kvazijednodimen-
zionalnog metala s jednom vrpcom s kona¢nim integralom prijelaza u smjeru okomitom

na lance. Pokazuje se da Greenova funkcija i iz nje izvedene veli¢ine spektralna funkcija,



1 Uvod 13

gustoca stanja i funkcija distribucije momenta u ovom slucaju imaju karakter pripadnih
velicina trodimenzionalne Fermijeve tekucine. Zatim se proucava kako postupan rast
transverzalnog integrala prijelaza izaziva jacanje kvazicesticnog pobudenja.

Konaé¢no u sestom poglavlju iznosimo najznacajnije rezultate ovo rada.



Poglavlje 2

Eksperimentalne informacije

2.1 Bechgaardove soli

Otkri¢e organskih vodica potaknuto je potragom za materijalima koji bi imali
temperaturu prijelaza u supravodljivu fazu iznad sobne temperature. Prvo je sinte-
tiziran organski vodi¢ TTF — TCN( koji je sastavljen od planarnih molekula donora
TTF i akceptora TCN( koji se slazu u lance istovrsnih molekula. Naboj po molekuli
u lancima nije cijeli broj tj. dolazi do djelomi¢nog prijelaza naboja s donorskih na ak-
ceptorske molekule sto osigurava djelomi¢nu popunjenost njihovih najvisih elektronskih
vrpci. Zbog molekulskih 7 orbitala koje se prekrivaju u smjeru lanaca elektroni su de-
lokalizirani duz lanaca. Slabo prekrivanje orbitala u druga dva smjera daje elektronskim
disperzijama lanaca TTF i TC'NQ kvazijednodimenzionalni karakter. TTF —TCNQ u
metalnoj fazi pokazuje jaku vodljivost duz lanaca koja je do tri reda velicine veca nego
vodljivost okomito na lance ¢ineéi TT'F — T'CN() kvazijednodimenzionalnim vodicem.
Vodljivost duz lanaca TTF — TCN( na sobnoj temperaturi je 5002 tem ™! i poveéava
se smanjenjem temperature dosezuéi 10*Q~tem™ na 60K. Na 54K TTF — TCNQ iz
metalne faze prelazi u fazu vala gustoc¢e naboja.

Jednodimenzionalne vrpce s disperzijom u jednom organskom vodic¢u su po prvi put
kutno razlucivom fotoemisijom opazene upravo kod TTF — TCNQ — a [2]. Medutim,
usporedba s jednocesticnim vrpcama u aproksimaciji ¢vrste veze daje Sirine 2.4eV za
TCNQ vrpcu i 0.95eV za TTF vrpcu §to je 2-4 puta vise nego Sto pokazuju ranije
teorijske 1 eksperimentalne procjene [32]. Takoder, opazeno je i guSenje spektralne
tezine na kemijskom potencijalu. Ovakvo ponasanje spektara dobivenih kutno ra-

zluc¢ivom fotoemisijom zahtjeva ukljucivanje elektron-elektron interakcije u njihovoj



2 Bechgaardove soli 15

Slika 2.1: Pogled na lance (I'MTSF)2X (gornja slika) i okomito na njih (donja slika).

interpretaciji. Kako gusenje na kemijskom potencijalu nije u skladu s predvidanjima
Landauove teorije Fermijevih tekuéina, ocekuje se da bi interpretacije u skladu s 1D
modelima interagiraju¢ih elektrona mogle bolje objasniti ove spektre.

Napomenimo, da su TTF — TCNQ@ pogodni za proucavanje unutrasnjih svojstava
kvazijednodimenzionalnih materijala kutno razlu¢ivom fotoemisijom jer na njihove

spektre povrsinski efekti nemaju utjecaja [11].

Jedan od predstavnika kvazijednodimenzionalnih organskih vodi¢a su i Bechgaar-
dove soli (TMTSF);X. Organske molekule TMTSF (sl. 2.1) koje su gotovo planarne
slazu se u lance koji su razdvojeni jednim od anorganskih aniona X (C1O,4, ReOy4, NOs,
PFs,AsFg , ...) (sl. 2.1). (TMTSF)y,X kristaliziraju u triklinskoj prostornoj grupi i
sadrze dvije molekule TMTSF i jedan anion po jedini¢noj celiji. Planarnost molekula
TMTSF omogucava njihovo blisko pakiranje tako da je srednja udaljenost izmedu ovih
molekula a;, = 3.645A Sto osigurava prekrivanje 7 orbitala izmedu susjednih molekula

u smjeru lanaca. Tako su elektroni ovih molekula delokalizirani ne samo unutar same
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molekule nego i duz lanca kojem ona pripada. Jedan anion uzima jedan elektron zajedno
od dvije molekule TMTSF sto dovodi do trocetvrtinskog popunjenja elektronske vrpce
koje omoguc¢ava metalnu vodljivost duz lanaca. Tipicni omjeri vodljivosti na sobnoj
temperaturi za Bechgaardove soli su o, : 0, : 0. = 1000 : 10 : 0.01, gdje a oznacava
smjer duz lanaca, a b i ¢ oznacavaju druga dva smjera ortorombske resetke.

Zamjenom atoma Se u TMT'SF atomom S dobivamo kvazijednodimenzionalne vodice
(TMTTF)sX kod kojih postoji dimerizacija molekula duz lanaca. Posljedica dimer-

izacije je polupopunjenje vodljive vrpce.

Jednocesticna teorija vrpci u aproksimaciji ¢vrste veze uzima jednu vrpcu po lancu
s energijom

E(k) = —2t, cos(kqa) — 2t, cos(kpb) — 2t. cos(k.c), (2.1)

gdje su t,, t, i t. integrali prijelaza duz osi konstanti a, b i ¢ ortorombske resetke.
Integral prijelaza duz lanaca Bechgaardovih soli na sobnoj temperaturi ¢, je reda
velicine 250 meV, a integrali prijelaza u smjerovima okomitim na lance ¢, = 25meV i
te = ImeV [32]. (TMTTF),X soli su jos vise anizotropne, a integrali prijelaza su im
t, = 250meV, t, = 10meV i t, = 1lmeV.

Dimenzionalnost sistema se odreduje iz omjera termalne energije kg7 i parametara
ta, ty 1t.. Kad je kgT/t; > 1 neodredenost pripadnog valnog vektora je velika u odnosu
na veli¢inu Brillouinove zone dk; > 1/i te je neodredenost u gibanju elektrona u i-tom
smjeru mala dr; < i. Tako se kod anizotropnih sistema 3D ponasanje javlja tek za tako
niske temperature za koje vrijedi kpT'/t; < 1 za svaki i.

U sluc¢aju Bechgaardovih soli se 1D ponasanje oc¢ekuje iznad 200K, a 3D ispod 10K.

Dimenzionalnost sistema ima znacajnu ulogu u izboru modela prikladnog za
opis fizikalnih svojstava (TTMTSF)X koja zahtijevaju ukljuc¢ivanje elektron-elektron
interakcije.  Trodimenzionalni sistem interagiraju¢ih elektrona u metalima opisan
je Landauovom teorijom Fermijevih tekucina koja pociva na pretpostavci da slabo
pobudena stanja interagirajuc¢ih elektrona, tzv. kvazicestice, korespondiraju 1 — 1 s

onima neinteragirajuéeg plina [5]. KvaziCestica se stvara iz slobodnog elektronskog
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Slika 2.2: Temperaturna ovisnost otpornosti mjerene duz lanaca za (TMTTF):X i
(TMTSF),X [4].

plina adijabatskim ukljuc¢ivanjem elektron-elektron interakcije.

Slika Fermijeve tekucine ne vrijedi za 1D sistem kojeg opisuje bozonizacijskom tehnikom
egzaktno rjesiv Luttingerov model interagiraju¢ih elektrona. Niskoenergijske kvazices-
tice nisu prisutne u 1D sistemu interagiraju¢ih elektrona ve¢ se pojavljuju nabojska i
spinska kolektivna akusticna pobudenja kao svojstvena stanja sistema. Ovi dugovalni
nabojski i spinski modovi su kombinacije niskoenergijskih elektronsko-supljinskih
pobudenja. Svojstva ovog 1D modela odredena su konstantama K, i brzinama v, g
nabojskih (p) i spinskih (s) pobudenja koje ovise o interakciji [33, 34, 35].

Zbog jake anizotropnosti organski kvazijednodimenzionalni vodic¢i odliéni su sistemi za

proucavanje jednodimenzionalnih svojstava.

Prema jednocesticnoj teoriji vrpci (TMTTF )X i (TMTSF)2X su metali s polu
(¢etvrtinskim) popunjenjem vrpce. Medutim, elektronske korelacije mijenjaju ovu jed-
nostavnu sliku. Metalna otpornost p(7") Bechgaardovih soli duz lanaca prikazana je na

slici 2.2. Ona monotono pada s temperaturom do temperature prijelaza u VGS fazu
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Slika 2.3: PES spektar (ITMTSF)oPFg pri temperaturi 50 K [36]. Sli¢ni spektri dobijeni su
1za (TMTSF)QCZO4 te (TMTSF)QASFG

...............

.............
...............

---------

® 0=Ep
Slika 2.4: PES spektar za Fermijevu tekuéinu i za Luttingerovu tekuéinu.

(val gustoce spina) koja je 12K i 6K za X = PFy i ClO,. S druge strane, (ITMTTF), X
za X = PFs i Br imaju minimum otpornosti za 7T, ~ 100 — 200K koji je pokazatelj
izolatorskog ponasanja. Minimum otpornosti ukazuje na procijep u spektru pobudenja
elektrona koji se moze pokusati interpretirati u svjetlu niske dimenzionalnosti i odbojne

interakcije elektrona o ¢emu ce biti rijeci kasnije u ovom poglavlju.

Rezultati fotoemisijskih eksperimenata na Bechgaardovim solima u metalnoj
fazi pokazuju svojstva koja nisu u skladu s onima koja predvida Landauova teorija
Fermijevih tekuéina. U kutno integriranom spektru ova teorija pokazuje postojanje
konaé¢nog intenziteta na Fermijevoj energiji, tzv. Fermijevog ruba dok su suprotno tome

fotoemisijski eksperimenti na (TTMTSF),PFs na 50 K pokazali nestajanje spektralne
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Slika 2.5: ARPES spektar duz lanaca (TMTSF)2ClO4 [1]. Spektri su numerirani od centra
prema rubu zone. Temperatura je 150 K, a energija fotona 20 eV.

tezine na Er u kutno integriranom spektru (PES) i pojavu sirokog maksimuma na
—1.2eV (sl. 2.3) [36]. Nepostojanje Fermijevog ruba u kutno integriranom spektru
moglo bi biti posljedica elektronskih korelacija u 1D metalu. Kutno integrirani spektar
Luttingerovog modela potencijski iS¢ezava na Fermijevoj energiji po | w |* (sl. 2.4),
gdje je a = (K, + Kgl — 2)/4 interakcijski ovisan parametar tzv. anomalna dimenzija.
Interpretacija eksperimentalnih podataka PES-a u okviru Luttingerovog modela sug-

erira @ > 1 (K, <0.17) [36].

U kutno razlu¢ivom spektru Landauova teorija Fermijevih tekué¢ina predvida
kvazicesticu na kemijskom potencijalu za Fermijev moment kp. Za k # kp kvazicestica
se udaljava od kemijskog potencijala i postaje Sira i niza. Nasuprot tome u kutno
razluc¢ivom spektru (ARPES) (TMTSF),ClO4 na 150 K [1, 3, 4] spektralna tezina
nestaje na Fermijevoj energiji za sve valne vektore i pojavljuje se Siroki maksimum
na leV koji ne pokazuje disperziju i svojim niskoenergijskim dijelom koji takoder ne

ovisi o valnom vektoru gotovo linearno pada na FEr (sl. 2.5) [1, 3, 4]. Nepostojanje
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Slika 2.6: Usporedba ARPES spektar duz lanaca (TMTSF)2ClO4 i (TMTTF)PFg u centru
zone [1]. (TMTTF)yPFg pokazuju pomak ruba spektra za 100 £+ 20meV.

kvazicestica blizu Fermijeve energije je u skladu s nepostojanjem Fermijevog ruba u
kutno integriranom spektru. Stovise kutno razluéivi spektar za kojeg Luttingerov model

|*~1 je u skladu s velikom anomalnom dimenzijom « (o > 1)

predvida A(kp,w) ~ |w
koju sugerira kutno integrirani spektar [1, 3, 4]. Medutim neovisnost spektralne tezine
o valnom vektoru u dijelu koji linearno pada na Ep nije u skladu s Luttingerovim

modelom [37] koji predvida ovisnost spektralne tezine o momentu k.

Fotoemisijski spektar Bechgaardovih soli blizu Fermijeve povrsine moze biti pod
jakim utjecajem povrsinskih efekata [11]. Stoga je potreban oprez kad god se ponasanje
fotoemisijskog spektra na Fermijevoj energiji uzima kao jedini dokaz neobi¢nog 1D

mnogocesticnog stanja.

Spektri (TMTTF),PFs dobiveni kutno razlu¢ivom fotoemisijom su pomaknuti
prema visim energijama u odnosu na spektre (TTMTSF),ClO, na nac¢in da je rub
spektra pomaknut od kemijskog potencijala za A ~ 100meV (sl. 2.6) [1]. Ista situacija
se srete i kod spektara (T'MTTF)yBr koji imaju pomak od kemijskog potencijala
A ~ 30meV [1, 4]. Ni spektri ovih TMTTF sustava nemaju kvazicesticu s disperzijom.
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Slika 2.7: Opticka vodljivost duz lanaca za (TMTSF)oPFs [4].

Slika Luttingerove tekucine preko konstante K, povezuje rezultate razlicitih eksper-
imenata.

Konstanta K, moze se odrediti i iz opticke vodljivosti Bechgaardovih soli koja ne
odrazava povrsinska svojstva materijala. Opticka vodljivost Bechgaardovih soli znacajno
se razlikuje od one obi¢nih metala koja je dobro opisana Drudeovim modelom (sl. 2.7)
[4, 18, 19]. Naime, na niskoj temperaturi pojavljuje se mod na nultoj frekvenciji i pro-
cijep na 25 meV, dok je najveé¢i dio spektralne tezine opticke vodljivosti iznad ovog
procijepa. Mod na nultoj frekvenciji odgovoran je za metalnu vodljivost iako nosi 1%
spektralne tezine. Za analizu ovih svojstava opticke vodljivosti treba uzeti u obzir
dimenzionalni prijelaz do kojeg dolazi radi konac¢nog integrala prekrivanja okomitog
na lance u kvazijednodimenzionalnim sustavima (TMTSF)2X, te usporediti njihovo
ponasanje s ponasanjem sustava (IT'TMTTF),X. Posto je granica za prijelaz iz 2D u 1D
t, = 25meV kod (TMTSF)yPFg, niskoenergijski mod u principu bi se mogao opisati
dvodimenzionalnom teorijom interagirajuc¢ih elektrona, dok bi se dio spektralne tezine
opticke vodljivosti iznad 25 meV mogao pokusati opisati u jednodimenzionalnoj slici
Luttingerovim modelom. Naime, polu (¢etvrtinsko) popunjenje u Luttingerovom mod-
elu pojacava dodatni ¢lan Hamiltonijana tzv. Umlapp ¢clan i sustav postaje Mott izolator
s procijepom. Sirina procijepa jako ovisi o popunjenju vrpce i jakosti elektron-elektron
interakcije. Za polupopunjenu vrpcu Mottov procijep se otvara ve¢ za slabu odbojnu

interakciju izmedu nositelja naboja (K, < 1). Vodiéi s ¢etvrtinskim popunjenjem vrpce
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postaju izolatori kad je K, < 0.25.
Eksperimentalni podaci za opticku vodljivost duz lanaca (TTMTSF),PFg prikazani na
slici 2.7 pokazuju procijep na 25meV koji je pripisan prisustvu Mottovog procijepa

[4, 18, 19]. Za frekvencije iznad procijepa vrijedi

o1(w) oc woFe=?, (2.2)

Kako je za rezultate prikazane na slici 2.7 pri visokim frekvencijama o;(w) oc w™!3

dobije se K, =0.23 [4, 18, 19].

Spomenimo da je za (T'MTTF),X sustave, kako imaju polupopunjenu vrpcu, ve¢ mala
odbojna interakcija dovoljna da postanu Mottovi izolatori. Za ove sustave je procijep
toliko velik da je integral prijelaza u okomitom smjeru na lance nadvladan izolatorskom
prirodom 1D faze i nije relevantan. Uistinu, (TMTTF),X za X = PFg i Br su izolatori
na niskim temperaturama sa znatnim Mottovim procijepom. Spektri dobiveni kutno
razlucivom fotoemisijom sugeriraju Eprocijep = 2A ~ 0.2eV za (TMTTF)yPFg i 60meV
za (TMTTF)y,Br [4].

Ako postoji procijep, longitudinalna otpornost ovisi o temperaturi po zakonu
palT) o< T1OKo~ (2.3)

za visoke temperature [20]. Eksperimentalni podaci za (TTMTSF')sPFg pokazuju da je
od 300K do 150K p,(T) o< T%% sto daje K, = 0.25 (sl. 2.8). Za temperature ispod
50K sve do temperature prijelaza u VGS fazu (12K) vrijedi

p(T) ~ T? (2.4)

sto je u skladu s predvidanjem Landauove teorije Fermijevih tekuéina [38, 39, 40].
Temperaturna ovisnost relaksacije nuklearnog spina radi utjecaja resetke T, ' do-
bivenog nuklearnom magnetskom rezonancijom (NMR) za (TMTSF),X u velikom po-
druéju temperatura u normalnoj fazi pokazuje ponasanje 77 * ~ Tx%(T), gdje je x, spin-
ska susceptibilnost, sto bi moglo i¢i u prilog objasnjenja u okviru Landauove slike Fer-
mijeve tekuéine za koju vrijedi Ty ' ~ Tx2. Medutim, slika Luttingerove tekuéine vodi
na slican rezultat u istom podrucju temperatura u kojem je x; konstantno (7" < 50K).

Stovise, ona objasnjava T, ' u podrucju temperatura u kojem Ty 'T za (TMTSF),X
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Slika 2.8: Temperaturna ovisnost longitudinalne otpornosti za (T"MTSF)9PFg pri konstant-
nom volumenu [21].
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Slika 2.9: (TyT)~! kao funkcija od x2 za (TMTSF)sPFg (krugovi) i (TMTSF)oCIlO4 (trokuti)
[17].
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Slika 2.10: ARPES spektar od (TTMTSF)2ReO4 u centru Brillouinove zone [3].

pokazuje veliko povecanje umjesto ocekivanog pada dok istovremeno spinska suscepti-
bilnost ostaje gotovo konstantna (sl. 2.9) [17, 41, 42, 43, 44]. Naime, za Luttingerove
tekuéine vrijedi [16]

T7 = CyTX? + O TFe, (2.5)

gdje su Cy i C; konstante. Usporedbom s eksperimentom za (T MTSF')sPFg dobije se
K

» ~ 0.1 za temperature izmedu 50K i 180K pri atmosferskom tlaku [17, 45].

Navedimo, takoder, da su vrSena mjerenja kutno razlucivom fotoemisijom na is-
tom T'MT'SF materijalu iznad i ispod temperature metal-izolator faznog prijelaza. Na-
jpogodniji za to bio je (I'MTSF)sReO, kojem je temperatura ovog prijelaza visoka
T, ~ 180K . Njegovi ARPES spektri na 300K izrazito su sliéni spektrima veé¢ spomenu-
tih Bechgaardovih soli (TMTSF),ClOy4 (sl. 2.10) [3]. Karakterizira ih, takoder, isti «
unutar Luttingerovog modela. Medutim, na 150K rub spektra je pomaknut za 50meV
od Er, dok je na 75K taj pomak 80meV (sl. 2.10). Razlika u spektrima dobivenim na
300K i 75K kvalitativno odgovara razlici izmedu spektara metalnih soli (TMT'SF),C1O,
i izolatorskih soli (I'MTTF ) PFy (umetak slike 2.10).

Takoder, i opticka mjerenja pokazuju razliku izmedu metalne i izolatorske faze. Spek-
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Slika 2.11: Opticka vodljivost duz lanaca za (TMTSF)oReO4 [3].

tralna tezina opticke vodljivosti u niskoenergijskom podru¢ju na 7' < T, je smanjena u
odnosu na onu na T > T, i pokazuje izolatorsko ponasanje (sl. 2.11) [3]. Za energije
w > Eprocijep OPticka vodljivost pokazuje potencijsko ponasanje w™ s v = 1.71 1.9 za
300K i 10K. Eksponent v znacajno razlikuje ove soli od (TMTSF),X, X = ClO,1 PF;
kod kojih iznosi v = 1.3.

S druge strane, eksponent « relevantan za fotoemisijska mjerenja ne pokazuje ovisnost
o materijalu, Sto sugerira da bi povrsinski efekti mogli imati jak utjecaj na spektre

dobivene kutno razlucivom fotoemisijom.
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Slika 2.12: Fotoemisija elektrona iz uzorka s energijom E = K?2/2m i valnim vektorom K pod
djelovanjem elektromagnetskog polja frekvencije w, valnog vektora k i polarizacije A.

2.2 Kutno razluciva fotoemisija elektrona

2.2.1 Fizikalni principi kutno razlucive fotoemisije

Kutno razlu¢ivom fotoemisijom elektrona [46, 47] se mjeri jakost struje fotoelek-
trona ovisno o kinetickoj energiji i smjeru valnog vektora elektrona uz zadanu polar-
izaciju, valni vektor i frekvenciju elektromagnetskog vala (sl. 2.12).

Pod djelovanjem elektromagnetskog zracenja neutralni kristal prelazi iz osnovnog stanja
s N elektrona | N > u pobudeno stanje koje ¢ine elektron u stanju valnog vektora K’
i energije F(K’) i ionizirani podsistem u stanju |[N — 1,s >. Vrijedi zakon sacuvanja
impulsa
k.=r-K/, (2.6)
gdje je
ki =kn_15—kn (2.7)

valni vektor pobudenja ioniziranog podsistema, i zakon sac¢uvanja energije

wr = E(K') — p+en_1s (2.8)
gdje je p = En — En_1 kemijski potencijal, a

EN—-1,5s = EN71,s - EN71, (2-9>

energija pobudenja ioniziranog podsistema koju je uobicajeno zvati energija vezanja i

oznacavati Eg. Izlaskom elektrona iz kristala mijenja mu se valni vektor iz K’ u K.
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Slika 2.13: Sac¢uvanje komponente valnog vektora elektrona paralelne povrsini

Pretpostavljamo da mu energija ostaje ista E(K’) = E(K) = K?/2m. Zbog simetrije
problema prosjecna sila na elektron paralelna povrsini kristala u kristalu i izvan njega
jednaka je nuli pa je komponenta valnog vektora elektrona paralelna povrsini kristala

sacuvana pri prijelazu elektrona iz kristala u vakuum (sl. 2.13)
K| = K= V2mEsin®. (2.10)

Fotoemisijska mjerenja na kvazijednodimenzionalnim i kvazidvodimenzionalnim
materijalima odvijaju se na povrsini koja je paralelna lancima, odnosno ravninama za
koje energije ioniziranog podsistema slabo ovise o k,| = k; — K’|. Kod tih materijala
se za dani k| = k) — K’ = k) — K| moze po ( 2.8) odrediti raspodjela fotoelektrona

ovisno o energijama ioniziranog podsistema mijenjaju¢i K |, a time i E(K') = K?/2m.

2.2.2 Shematski prikaz eksperimenta

Sistemom na slici 2.14 sinhrotronsko bijelo zracenje je monokromatizirano na
zeljenu energiju fotona i fokusirano na uzorak. Fotoemitirani elektroni se prikupljaju u
analizatoru u kojem im se odreduje kineticka energija i izlazni kut. Uzorak i analizator
se nalaze u vakuumskoj komori. Analizator se sastoji od elektrostatske ulazne lece,
polusfernog deflektora koji ima ulaznu i izlaznu pukotinu, te detektora. Deflektor se

sastoji od dviju polusfera radijusa R; i Ry koje se nalaze na razlici potencijala AV tako
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Slika 2.14: Shematski prikaz uredaja za kutno razluc¢ivu fotoemisiju [48].

da samo oni elektroni koji dolaze do ulazne pukotine s kinetickom energijom u uskom
podrucju oko Eioiaza = €AV/(R1/Ry — Ry/Ry) prolaze kroz polusferni kondenzator
i dolaze do izlazne pukotine. Tako je moguce mjeriti kineticku energiju elektrona s
rezolucijom energije AE = Epppa.0(w/Ro + o*/4), gdje je Ry = (Ry + Ry)/2, w Sirina
ulazne pukotine, a « je kut prihvata elektrona. Uloga elektrostatske lece je da usporava
i fokusira fotoelektrone na ulaznu pukotinu. Mijenjajuéi potencijal le¢e moze se mjeriti
intenzitet fotoemisije ovisno o kinetickoj energiji fotoelektrona. Obicno se jakost struje
fotoelektrona u bilo kojem prostornom kutu moze mjeriti rotacijom uzorka i ravnine
polarizacije upadnog vala za isti kut, a informacija o momentu je usrednjena preko svih
elektrona unutar kuta prihvata (+1°). Scienta sistem prikazan na slici za jedan poloza
uzorka moze dati informaciju ne samo za jedan moment nego za ¢itav interval momenata.
Fotoelektroni unutar kuta 14° duz smjera kojeg definira ulazna pukotina fokusirani su
u detektor na razlicite polozaje na osi koja je okomita u odnosu na onu koja prikazuje
energiju. Tako je moguce istovremeno mjeriti distribucijske krivulje energije za razlicite
kuteve, te dobiti 2D slike energije u odnosu na moment s intenzitetom kao tre¢om
dimenzijom prikazanim razli¢itim nijansama. Prikazani Scienta analizator omogucava

rezoluciju od nekoliko meV i 0.2°.
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2.2.3 Hamiltonijan elektron-foton interakcije u bazi Blochovih funkcija
cvrste veze

Jednocesticni dio hamiltonijana elektrona u modelu ¢vrste veze je

HO = ZEKk)CL;’l_{Cle (211)
Ik
gdje su energija [-te elektronske vrpce i pripadne Blochove funkcije
3
E(k)=FE —2 Ztlicosk’l-al-, (2.12)
i=1
1 kR,
r)=—>» ¢ r—R). 2.13
7vblk< ) \/N %; @l( ) ( )

Neka se sistem nalazi u elektromagnetskom polju danom vektorskim potencijalom
A(r,t) = AgelFT—wst) (2.14)

koji zadovoljava Coulombovo bazdarenje VA = 0. Hamiltonijan interakcije elektromag-

netskog polja s elektronima u bazi Blochovih funkcija ¢vrste veze je

e
Heff = —— Z <k | Ap | l/k/ > a;ial/k/ (215)
me pcrk
gdje je p = —iV, a ajf, i ay su operatori stvaranja, odnosno ponistenja elektrona.

2.2.4 ,,Sudden” aproksimacija

U ,,sudden” aproksimaciji pretpostavljamo da pod djelovanjem visokofrekventnog
elektromagnetskog polja sistem prelazi iz osnovnog stanja | N > u pobudeno stanje
ai% | N —1,s >, gdje je | nK’ > stanje vrlo visoke Blochove orbitale ¢vrste veze i
nije sadrzano u osnovnom stanju neutralnog mnogocesti¢nog sistema | N >. Nadalje,
pretpostavljamo da je vjerojatnost prelaska sistema u stanje a5, | N — 1, s > jednaka
vjerojatnosti fotoemisije elektrona iz kristala.

Struja fotoelektrona u ,,sudden” aproksimaciji je po zlatnom pravilu proporcionalna
vjerojatnosti prijelaza

JnKI(Wf) X Z |< N — 1,s | anK' Z < lk | eiK'rAOp | 'k > a?;al/k/ | N >|2
s 1K,k

5<En(K/) + ENfl,s - EN - wf). (216)
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gdje je E'y energija osnovnog stanja sistema, a Ey_; 5 energija pobudenog stanja sistema

s N-1 elektronom. Zanemarimo li prekrivanje orbitala susjednih atoma dobijamo
<k | €iHTA0p ‘ 'k >= 5k,k’+l<.',All/7 (217)

gdje je
Aw = [ T (x) (Agp)i(r)dr. (2.18)

Kako je valna duzina elektromagnetskog vala znatno veca od dimenzija jedini¢ne Celije,
kr < 1 u podintegralnoj funkciji u ( 2.18) mozemo ispustiti fazni faktor e!*7 (dipolna
aproksimacija) te je

Aw = [ ¢i(x)(Aop)er (x)dr. (2.19)

Stoga za struju fotoelektrona u dipolnoj aproksimaciji vrijedi

JnKI(Wf) XX Z |< N—l, S | anK'’ Z All/aﬁ(al/k_n | N >|2 5(En(K,)+EN_175—EN—Wf).
s Ik
(2.20)

Koriste¢i pocetnu pretpostavku, a,ix | N >= 0, ovaj izraz prelazi u

JnK/(wf) 0.8 Z ‘< N—l,S ’ ZAnlalK’fﬁl | N >|2 (5(En<K/)+EN,17S—EN—u)f). (221)
s l
Definicijom spektralne funkcije u (k,w) prostoru o kojoj ¢e biti vise rije¢i u sljedeéem

poglavlju posve¢enom teoriji

A kK w) = <N-1s|amw|N><Nla)|N—-15>En_1,— En+w)
(2.22)

struja fotoelektrona moze se zapisati upravo pomocu te funkcije
Jox (En(K') —wy) o ZAnjA;i(K' — K, E,(K') —wp)Ar,. (2.23)

ij
Zapisan pomocu energije vezanja ovaj izraz postaje veza izmedu eksperimenta i teorije
ij

Sumiranjem po kg ovog izraza dobija se struja fotoelektrona za kutno integrirani spektar

ks ij
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U interpretaciji eksperimenata se uzima da je pri prolazu elektrona kroz povrsinu energija
elektrona u stanju visoke Blochove orbitale ¢vrste veze jednaka energiji istog elektrona
nakon prolaska kroz povrsinu kristala F,(K') = K?/2m. Po izrazu ( 2.25) moze se
dobiti raspodjela intenziteta po energijama ioniziranog podsistema kako je prikazano na
slici 2.3. Posebno za kvazijednodimenzionalne i kvazidvodimenzionalne materijale za
dani k) = k| — K’ = k) — K| mijenjajuc¢i K, a time i £,(K') = (Kﬁ + K?%)/2m mogu
se koristedi rezultat ( 2.24) aproksimacije dobiti struje fotoelektrona za razlicite energije

ioniziranog podsistema kako je prikazano na slici 2.5.



Poglavlje 3

Greenova funkcija

3.1 Greenova funkcija u Blochovoj bazi ¢vrste veze

3.1.1 Greenova funkcija

Promatramo sistem s N Cestica i definiramo jednocesticnu Greenovu funkciju [49,
50]
Gz, 2)=—i < N |T[¥(x)¥"(2)] | N >, (3.1)

gdje je T je operator vremenskog uredenja, x = (r,t), | N > osnovno stanje sistema, a

Ut (z) i ¥(z) su Heisenbergovi operatori polja. U Blochovoj bazi évrste veze vrijedi
U (z) = vnl@)ag, (3.2)
Ik

U(z) = lzkwlk@)azk (3.3)

gdje su a;}, i ap operatori stvaranja odnosno ponistenja estica u jednocesticnom Blo-
chovu stanju ¥y (r) ( 2.13). Za t > t' Greenova funkcija opisuje propagaciju elektrona
dodanog sistemu u trenutku ¢’, dok za ¢t < t’ opisuje propagaciju Supljine.

Preko Greenove funkcije moze se izraziti srednja gustoéa naboja u stanju | N >
n(x) =< N | U (2)¥,(z) | N >, (3.4)
gdje a ukljucuje spin. Gustoca n(z) odreduje broj cestica
N = /n(:c)dr. (3.5)
Po ( 3.1) vrijedi

n(z)=—i lim Guo(z,2")=-2i lim G(z,2'). (3.6)

r—r’ t/—t+0 r—r’ t'—t+0
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Uvedemo li potpun skup stanja {| N £1, s >} hamiltonijana H sustava s N +1 ¢esticom

¢ije su vlastite vrijednosti En4 s dobijamo

G(r,r ,t) = —ZZAS+ (r')e BN+ —ENIEQ (1) (3.7)
+ z'ZAS_(r)A;‘_(r’)ei(EN*1=S_EN)t@(—t)
gdje su
Agp(r) =< N | VU(r) | N+ 1,5 > (3.8)
As (r)=<N—-1,s|¥(r)| N >. (3.9)

Kako je energija potrebna da se doda jedna Cestica osnovnom stanju sistema p = Enyq—

Ey vrijedi Ent1 s — Eny > i Ey — En_1s < p. Fourierova transformacija

G(r,r,w) = /OO G(r,r  t)e™tdt (3.10)
daje
, Ap (1AL, () A, (A (+)
_ : s 11
Glr.r,w) XS:{EN—EN+1,S+W+Z'77+EN1,s—EN+w—i77}’ (3:11)

gdje je 7 > 0 infinitezimalno mala veli¢ina.

Nadalje, Fourierova transformacija

/ 1 © ! .
/ — . wn
t’lilzg G(r,t,r,t) nlg& o /_OO G(r,r ,w)e“dw (3.12)
daje
7 o0 , )
=—— i / G . 3.13
n(x) ) (r,r,w)e™“"dw (3.13)

Greenova funkcija u (k,w) prostoru definirana je izrazom
Gon (K, K, / 0 ()G, w0) e () drdr, (3.14)

te uvrstavajudi ( 3.11) dobijamo

: Azt (k k) A (k, k)
Gk, k ,w) = UL — + m — ) 3.15
( ) XS:{EN—ENH,sﬂLuH—Z?] ENl,s—ENjLw—m} ( )
gdje su
A (e K) =< N [t | N+ 1s >< N+ Ls | af, | N>, (3.16)

A kK)=<N|a, |N-1s><N-1,5|am|N>. (3.17)
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Broj Cestica mozemo izraziti pomocu Greenove funkcije u (k,w) prostoru

— " im / S Gulk, k, w)e™dw

T 0—=07 J—o0 7

uvrstavajudéi ( 3.13) u ( 3.5) te koristeé¢i Fourierovu transformaciju

G I‘ I‘ CL) Z wmk nk’ )Gmn<k, kl,(,()>.

mnkk’

Uvrstavanjem izraza ( 3.15) u ( 3.18) i integracijom po w dobijamo

N=23>> A (kk
k s

Definiramo i retardiranu G® i avansiranu G* Greenovu funkciju relacijama

ReGE = ReG = ReG*,

ImGH = ImGsign(w — p),

ImG* = —ImGsign(w — p).
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(3.18)

(3.19)

(3.20)

(3.21)

(3.22)

(3.23)

G ima polove u gornjoj kompleksnoj poluravnini, G4 u donjoj, dok G ima u obje.

U koordinatnoj reprezentaciji funkcije G i G4 su definirane relacijama
G(w,2") = =iO(t — ') < N | [¥(z), TF(2')]+ | N >,

Gz, 2') = —iOFt —t) < N | [U(z), U (2], | N >,

(3.24)

(3.25)

gdje ,,+” oznacava antikomutator polja. G povezana je s propagacijom elektrona, a

G4 s propagacijom Supljina.

3.1.2 Spektralna funkcija
Definiramo spektralnu funkciju

Alr,r,w) = Y A (1AL (X)(Ex — Enyrs +w)

+ Y A (r)A;_(v)6(En—1s — En 4+ w).

Iz izraza ( 3.11) pomocu
1 1
— ZFind
rtiy x F imo(z)

(3.26)

(3.27)
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e (13.21),(3.22) i ( 3.23) vidimo da vrijedi
1 1 1
Alr, v w) = = | ImG(r,v,w) |= —ImG®(r,v',w) = ——ImG*(r,r,w). (3.28)
T T T

Koriste¢i svojstva potpunosti mnogocesticnih stanja i potpunosti Blochovih valnih

funkcija dobijamo da vrijedi pravilo sume (,,sum rule”)

/O:o A(r, v, w)dw = §(r — 1'). (3.29)
Definiramo i spektralnu funkciju u (k,w) prostoru
A (k, K, w0 / U (AT, T w) e () drdy’ (3.30)
dobijamo
Apn (kK w) = ZA8+ (k,kK)6(Ey — Eny1s+w) (3.31)
+ Z A (K, K)O(En_1s — Ex +w).
Vrijedi

A (k, k', w) = % | ImGon (kK w) |= %Imem(k, k,w) = —%[mG;‘;m(k, k', w).
(3.32)
Pomocu svojstva potpunosti mnogocesticnih stanja sistema dobijamo Fourierov ekviva-
lent izraza ( 3.29)
/ O:O A (K, K, 0} = 86k — K). (3.33)
Takoder, koristeéi izraz ( 3.31) kako je Eni1s — En > pi Ey — Eny_1s < p mozemo

izraziti broj cestica ( 3.20) pomocu spektralne funkcije u (k,w) prostoru

“w
N=2 Z/ Au(k, k, w)dw. (3.34)
k “ 7%
Informacije o procesima u kojima sistemu dodajemo jednu cesticu dobijamo iz
Af (kK w) = Apn(k, K, w)O(w — ) (3.35)
dok
A (kK w) = Apn(k K, w)O (1 — w) (3.36)

govori o procesima u kojima sistemu oduzimamo Gesticu. Kako je A (k, k', w)
povezana izrazom ( 2.24) sa strujom fotoelektrona u ,,sudden” aproksimaciji vidimo da

upravo Greenova funkcija odreduje tu struju.
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3.1.3 Gustoca stanja i funkcija distribucije momenata

Dijagonalni dio spektralne funkcije daje lokalnu gusto¢u stanja N(r,w) = A(r,r,w)

¢ijom integracijom po prostoru dobijamo gustocu stanja
= /N(r,w)dr: /A(r,r,w)dr. (3.37)
Po definiciji spektralne funkcije ( 3.26) vrijedi
Nw) = % / Ay (£)2drs(Ex — Exsrs + ) (3.38)
+ Z/|A )?dré(Ex_1s — En +w).

Kako je po ( 3.8), ( 3.9) i ortonomiranosti jednocesti¢nih Blochovih stanja ¢ (r)

[ 1Acslw) e =3 A ek (3.3
vrijedi
Nw) = ¥ [Z A5, K)S(Ey — Enars + ) (3.40)

+ Y AT (KK (En-1s — Ex +w).

te je konacno po ( 3.31)

= ZA[[(k, k7 w). (341)

Iz ovog izraza i izraza ( 3.34) vidimo da pomocu gustoée stanja mozemo odrediti broj
cestica na sljedec¢i nacin

N =2 /_ " N(w)dw, (3.42)

gdje 2 uzima u obzir spin elektrona.

Funkcija distribucije momenta
mk =< N ’ af;alk ‘ N > (343)
moze se takoder izracunati pomocu spektralne funkcije. Naime, uz pomo¢ potpunosti

1=> |N-1,s><N—-1,s| (3.44)
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vrijedi
nlk:Z<N|alJ{(|N—1,3><N—1,s|alk|N>
S

te je po ( 3.17)
Nk = Z A?l_(k, k)

Kako je Ent1s— Eny > pui Ey — En_15 < p vrijedi po izrazu (3.31)
n
Nk = / All(k, k, w)dw.

Sumiranjem svih n; i mnozenjem s 2 radi spina dobijamo broj elektrona

N = Qank.
lk
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(3.45)

(3.46)

(3.47)

(3.48)
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3.2 Spektralna svojstva nesmetanog problema u Blochovoj
bazi ¢vrste veze

3.2.1 Greenova funkcija

Za problem neinteragirajucih elektrona u Blochovoj bazi ¢vrste veze vrijedi
Asr(r) = Apey (r) = Yue(r)[1 — (k)] (3.49)

AS, (I') = Alkf (I') = z/;lk(r)nl(k), (350)

gdje su
. 1, El(k> < EF
(k) = { 0, E/(k)> Ep,

(3.51)

zaposjednutosti stanja, a energije Fj(k) su dane izrazom ( 2.12). Tada je Greenova

funkcija nesmetanog problema

Go(r,r',w) Zz/zlk ) (r)GY(k, w) (3.52)
gdje je
Gk, w) = w —1 ;z?li()kj in "o gjgllg —in (3:53)
3.2.2 Spektralna funkcija
Spektralna funkcija neinteragirajuc¢ih elektrona jednaka je
AYkw) = = | Gk, w) = 6(w — Ei(k). (3.54)
Tada je struja fotoelektrona u ,,sudden” aproksimaciji
Jox(p — Eg) ~ Zl: | A |2 A)” (=K, 1 — Ep), (3.55)
gdje je
A7 (k,w) = 0(w — Ey(k))mu(k). (3.56)

Na slici 3.2 prikazana je spektralna funkcija za slucaj jedne vrpce
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Slika 3.1: Disperzija nesmetanog problema u Blochovoj bazi ¢vrste veze dana izrazom ( 3.58)
za kF = % i to = 0.25eV.

Slika 3.2: Spektralna funkcija nesmetanog problema u Blochovoj bazi ¢vrste veze dana izrazom

( 3.57) za kp =

s

2b

itg=0.25eV.



3 Greenova funkcija 40

5
t;=0.25eV
4+
> 37
L
g
= 2
1 L
O Il
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Slika 3.3: Gustoca stanja neinteragirajucih elektrona s disperzijom ( 3.58) za kr = 35 i tg =
0.25eV.

Ao(k,w + Ep) = 6(w — Eo(K)) (3.57)

s disperzijom

Eo(k) = Ey(k)) = —2to(cos kb — cos krb), (3.58)

prikazanom na slici 3.1. Ovdje je Er = Ey — 2ty cos krpb Fermijeva energija. Stavimo li

Ey = 0 vrijedi Bp = —2tg cos kgb.

3.2.3 Gustoca stanja
Gustoca stanja neinteragirajucih elektrona s disperzijom ( 3.58) jednaka je
N(w) = Z A(k}”, w) (359)
Kk

gdje suma po k ide preko prve Brillouinove zone. Prelaskom sa sume na integrale
Yk — (i)3 L%% J"% f% dkydk,dkz 1 integrirajuci po k, i k., dobijamo izraz za gustocu

stanja po broju elektrona u sistemu N, = 2(2k’p%)/(8’ﬂ'3/‘/),

n(w) = N(w)/N, = % / " Ahy w)dky. (3.60)
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Uvrstavajudéi izraz za spektralnu funkciju ( 3.57) imamo

1 /3 1
Br) = g [ 8w — Bolky)dky = ol
no(w 4 F) Qk;F A (w 0( ||>) I 4k’pt0b| Sln(k||0b)|’ (3 )

gdje je kyjo = ¢ arccos(—(w + Er)/(2tg)) nula jednadzbe w — Ey(kjp) = 0. Kao sto je
prikazano na slici 3.3, ova gustoca stanja divergira na rubu elektronske vrpce (3.58) i
ima minimum jednak 1/(4krtob) u centru vrpce (w = 0).

Koristedi izraz za broj ¢estica ( 3.42) dobijamo relaciju za odredivanje kemijskog poten-

cijala
“w
1:2/ n(w)dw. (3.62)
Tako rjesavanjem jednadzbe
u—Ep
=2 / no(w + Ep)dw (3.63)
—2to—FEFr

dobijamo y = Fp.

Gustoca stanja neinteragitajucih elektrona s disperzijom
E(k) = —2to(coskyb — coskpb) — 2t(cosk,a + cosk.c) (3.64)

jednaka je
N(w)=> Aok,w) (3.65)

gdje suma po k ide preko iste prve Brillouinove zone. Prelaskom sa sume na integrale
Sk — (%)3 f_%% fi fi dkdk,dkz i uvrstavajudi izraz za spektralnu funkciju ( 3.57)
dobijamo izraz za gustocu stanja po broju elektrona u sistemu

1
W= ertob ™ s (had)[
Ak ptob - | sin(kyob)|
(3.66)

gdje je kjo = §arccos(—(w + 2t(coskya + cosk.) + Er)/(2tg)) nula jednadzbe w —

1 E . .
%@+ma:%7§/ﬁmj?ﬂyfaw—Em»
F e “7a e

E(ky, kjo, k.) = 0. Ova funkcija prikazana je na slici 3.4. Vidimo da konacan t ukida

divergenciju s ruba elektronske vrpce.
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Slika 3.4: Gustoca stanja neinteragirajucih elektrona s disperzijom ( 3.64) za kr = 3, t =
0.025eV ity = 0.25¢eV.

3.3 Spektralna svojstva Fermijevih tekucina

3.3.1 Fermijev plin

U translacijski invarijantnom neinteragiraju¢em sistemu cestica svojstvena stanja

. . . e .. 2 . . . .y
sistema su ravni valovi |k >= ﬁe“‘ ''s energijom €, = f—m Ovdje smo uveli periodi¢ne

rubne uvijete u kocki volumena V = L3, gdje je L brid kocke, a dopustene vrijednosti

2

impulsa su k; = n; T,

n; € Z. U osnovnom stanju sistema s N cCestica popunjena su

sva stanja do Fermijevog valnog vektora kr, koji je zbog pretpostavke o jednakom broju

e . . . N _ kS . . . .
stanja i cestica za fermione dan izrazom 3 = 3%5. Energija posljednjeg zaposjednutog
stanja Er = 5 naziva se Fermijeva energija i za neinteragirajuci sistem je jednaka

kemijskom potencijalu.
Hamiltonijan Fermijevog plina mozemo zapisati preko energija pobudenja sistema €, =
€x — p na sljedeéi nacin

H=Y am. (3.67)
k

gdje je ny operator broja cestica. € > 0 (|k| > kr) opisuje dodavanje Cestice s valnim

vektorom k sistemu, a €, < 0 (|k| < kr) oduzimanje sistemu ¢estice s valnim vektorom k.
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3.3.2 Osnovne pretpostavke Landauove teorije Fermijevih tekucina

Pretpostavka Landauove teorije Fermijevih tekucina je da se moze uspostaviti
1 — 1 korespondencija izmedu slabo pobudenih stanja interagirajuc¢eg sistema s onima
Fermijevog plina.
Promotrimo stanje koje dobijamo dodajuéi cesticu momenta |k| > kg neinteragirajuéem
sistemu |k, N + 1 >= q;/ |0, N >. U translacijski invarijantnom sistemu ukupni moment
je sacuvan i nakon uklju¢ivanja interakcije, te ¢e i stanje s interakcijom imati isti
ukupni moment k. Tako i najnizi dopusteni moment kr < |k| ostaje nepromijenjen
ukljucivanjem interakcije. Medutim, interakcija dodane cestice s ostalim cCesticama, kao
i interakcija tih Cestica medusobno mijenjaju raspodjelu cCestica po valnim vektorima
sto mijenja energiju pobudenog stanja |k, N + 1 > u odnosu na energiju istog stanja
Fermijevog plina. Prema pretpostavci Landauove teorije Fermijeve tekuéine energija

k‘2
2m*?

pobudenog stanja interagirajuceg sistema, tzv. kvazicestice je E(k) = gdje je m*

efektivna masa pobudenja. Blizu kr dovoljno je zadrzati najnizi ¢lan u razvoju oko

k| = kp, te je tada energija kvazicestice E(k) — pu = 2£(|k| — kr), gdje je p kemijski

potencijal interagirajuceg sistema.

3.3.3 Greenova funkcija u Landauovoj teoriji Fermijevih tekuéina

Landauova pretpostavka o postojanju kvazicestice oc¢ituje se u tome da se blizu
| k |= kp i w =0 Greenova funkcija moze zapisati u obliku [5]

A

k =
Gl w) w—uvp(| k| —kr) +insign(| k | —kr)’

(3.68)

gdje je vp = kp/m*, a Z = n(kp —0) —n(kp +0) je Sirina diskontinuiteta na Fermijevom
impulsu distribucije impulsa slabih pobudenja n(k) prikazane na slici 3.5.

Pripadna spektralna funkcija je
Alk,w) = Z6(w — vr(| k | —kr)). (3.69)

Vidimo da Z predstavlja spektralnu tezinu kvazicestice.

Da bi se ispunilo pravilo sume za Z < 1 moraju postojati i drugi doprinosi spektral-
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Slika 3.5: Funkcija distribucije momenta za Fermijevu tekuéinu (puna linija) i neinteragirajuéi
elektronski plin (isprekidana linija).

noj funkciji osim kvazicesticnog. To su doprinosi nekoherentnih cesti¢no-supljinskih
pobudenja koji su mali blizu Fermijeve povrsine. Na sl. 3.5 njihov doprinos je istaknut
u dijelu |k| > kp, dok je u dijelu |k| < kp superponiran na znatniji kvazicesti¢ni doprinos
od kojeg potjece diskontinuitet na k. Sam doprinos nekoherentnih ¢esti¢no-supljinskih

pobudenja funkciji distribucije momenta je kontinuiran na kg.
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3.4 Spektralna svojstva Luttingerovih tekucéina

3.4.1 Luttingerov model

Najbolje istrazen primjer svojstava koja ne odgovaraju Fermijevoj tekué¢ini je onaj
interagirajucih elektrona u jednoj dimenziji. Promotrimo prvo jednodimenzionalni sis-
tem slobodnih elektrona u Blochovoj bazi ¢vrste veze u metalnoj fazi u kojoj je kemijski
potencijal na sredini vrpce. Zelimo li promatrati samo niskoenergijska svojstva vazna su
nam jedino stanja blizu Fermijevih tocaka +kp. Mozemo linearizirati disperziju E(k)
oko tih tocaka tako da dobijemo F,(k) = vp(rk — kr) gdje je vp = 2t cos krb Fermijeva
brzina, a r = &£ daje lijevu i desnu granu za —oo < k < oo. Hamiltonijan slobodnih

elektrona

Hy =>_ E(k)cfcs, (3.70)
k
gdje ¢, stvara elektron spina s i impulsa k, mozemo zapisati preko operatora gustoce
cestica
prs(p) = ZI; fhpCrak = Py (D) (3.71)
koji kreira elektronsko-supljinski par ¢ija je energija

B, (k+p) — Ey(k) = ropp (3.72)

neovisna je o impulsu k. Stanja stvorena ovim operatorom su linearna kombinacija
elektronsko-Supljinskih pobudenja koja sva imaju istu energiju i stoga su svojstvena
stanja sistema. Tada je

2mup

L

Hy = >3 pra(rp)prs(—rp) (3.73)

r==+ p>0
gdje su py s(p) [p-.s(p)] operatori stvaranja, odnosno ponistenja.

Sada uvodimo interakciju medu elektrone (sl. 3.6) te je Hamiltonijan sistema
H = Hy + Horward + Hyackward + Humklapp- (3.74)
Clan koji opisuje ,,forward” rasprdenje je
Hyorwara = Ha + Hy, (3.75)

gdje su X
Hy= 232395 (D)p+s(p)p-o (=p), (3.76)

P ss



3 Greenova funkcija 46

jasd
[ 3
=+ 1
[ ]

- 1
[
[ ]

|
|

I/T\: :?\ H 1 '-{P—?\" s H,
2 =
—kF kF

Slika 3.6: Slikoviti prikaz interakcijskih ¢lanova Hamiltonijana jednodimenzionalnog sistema
elektrona koji slabo medudjeluju

Hy = % >3 93 0)o+s(P)prs (=p) + p-s(p)p—s (—p)]. (3.77)

P ss

Operatori p,s uklju¢uju operatore stvaranja i ponistenja na istoj grani. Definiramo
operatore p.. koji sadrze operatore sa razlicitih grana,

PL(p) =Y ¢t pCorship (3.78)
k

preko kojih su izrazeni ,,backward” rasprsenje

Hyackwara = H1 = Zzg?l(p)p:(p)p;(_p) (379)
P ss
i Umklapp c¢lan
1 o5/ _ _
Hymuiapp = Hs = 57 3. 295" (0) 0 ()i (=p) + 1 () (=) (3.80)
P ss

Konstante vezanja u gornjim izrazima mogu biti ovisne o spinu:

925 (p) = gif0s,0 (D) + Gi 10— (D) (3.81)

Uzimanjem samo ,.forward” rasprsenja dobija se Tomonaga-Luttingerov model koji je
egzaktno rjesiv [51]. Hamiltonijan se dijagonalizira Bogoliubovom transformacijom tako
da postane suma dva nezavisna dijela koji opisuju neinteragiraju¢e nabojske i spinske

valove gustoce

H™ bt =gt +Hl" (3.82)
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sa svojstvenim energijama F(q) = |q|vs i E,(q) = |g|v,. Ovdje su

_ G4p,s 2 92p,s 9
Vp,s \/(vp+ 27T) ( 27T) (3.83)

brzine kolektivnih nabojskih i spinskih modova.
Moguc je i egzaktan racun jednocesticne Greenove funkcije pomocu koje se odreduje
spektralna funkcija [52]. Da bismo dosli do Greenove funkcije uvode se bozonski oper-

atori polja

D, () =~ > e (q) o) = (N V), (3.84)
() = 7 S o) - o] + TGN, (38)

gdje je N1y = pis(q = 0) broj elektrona sa spinom s na lijevoj i desnoj grani, a € — 0

,,cut-off” koji regulira interakcije. Fermionski operatori polja mogu biti reprezentirani
preko bozonskih operatora
1

V. (z) = (ikpx —i(+(D, + sD,) + (0, + 50,))/V2). (3.86)

2me

Ovdje su uvedene linearne kombinacije ®,, = (®; £ ®|)/v2i1l,, = (II; £11})/V/2, te

ﬁ

0, =m ["11,,(x")d2’. Tada je retardirana Greenova funkcija

GR(z,t) = —iO®t) < N | [Wyu(z,t), UT,(0,0)]4 | N > (3.87)

—%eik”Re< 1 | €2 r/Q).

m \/(vpt — ) (vyt — z) L{e +ivpt)* + a2

U ovoj Greenovoj funkciji su razdvojeni spinski i nabojski doprinosi koji se propagiraju
razli¢itim brzinama.

Voit  [10, 37] u svom racunu spektralne funkcije u (¢, w) prostoru u Tomonaga-
Luttingerovom modelu uzima gy = 0 Sto je s konacnim g4, kompatibilno spinsko-
rotacijskoj invarijantnosti. Ovaj izbor opravdava Cinjenicom da bi konacni g4 samo
doveo do renormalizacije jednocesticnih svojstava kao sto su brzine. Voit za model sa

spinom i spinsko-rotacijskom invarijantnoséu dobija spektralnu funkciju (sl. 3.7)
Ak, w+ p) ~ (W —vr¢,)* | w —v,rge Y2 (0 4 v,rg,)?, (3.88)
gdje je ¢, = k — rkp, a p i s oznacavaju naboj i spin. Koeficijent « je

a=(K,+K,' —2)/4, (3.89)



3 Greenova funkcija 48

Slika 3.7: Spektralna funkcija A(k,w + 1) = p(q,w) za « jednako 0.1251 1.5 [53].

gdje je

P TUF + G4ps — Y2p,s (3.90)
P8 TUE + Gap,s + 92p,s

Spektralna funkcija moze imati dva singulariteta ovisno o interakcijski ovisnom
eksponentu a pa dolazi do odvajanja nabojske i spinske grane. Za a < 0.5 dolazi
do razdvajanja nabojskih i spinskih modova dok za a > 1 spektralna funkcija nema
singulariteta.

Spektralna funkcija za k = kp jednaka je (sl. 3.8)
Alkp,w+p) ~ w|*t. (3.91)

U granici w — 0 spektralna funkcija divergira za o < 1 i monotono pada na nulu za
a > 1. Kao §to je prikazano na slici 3.8 spektralna tezina se pomice od Fermijeve
povrsine (w = 0) kako « raste od jedinice. Parametar « je mali ako prevladava lokaliz-
imerana interakcija. npr a < 1/8 za Hubbardov model. Granica velikih o odgovara
jakim korelacijama do kojih dolazi u slu¢aju dugodoseznog Coulombovog potencijala,
V(q) ~ 1/¢% kao §to je to prikazano u analizi modela resetke paralelnih lanaca s trodi-
menzionalnom Coulombovom interakcijom [12, 13, 14].

Jednocesticna gustoca stanja

Nw)=>Y_ /_o:o ‘é‘i{’ A (kyw + p), (3.92)
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p(0,w)

Slika 3.8: Spektralna funkcija A(kr,w + 1) = p(0,w) za razlicite o [10].

Slika 3.9: Gustoca stanja Luttingerovog modela za razlicite o [10].

49
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-2 -1

0
(k=K )k,

Slika 3.10: Funkcija distribucije momenta za Luttingerovu tekuéinu (puna linija) i Fermijevu
tekuéinu (isprekidana linija) [54].

koju je izra¢unao Voit (sl. 3.9) asimptotski se ponasa za w — 0 na naéin
Nw) ~|w|® (3.93)

kao $to su ve¢ ranije pokazali Luther i Peschel [52]. Spektralna tezina koja je rastom «
izgubljena blizu Fermijeve povrsine pojavljuje se u maksimumu na kona¢nim frekvenci-
jama. Fotoemisijski eksperimenti su u skladu s velikim « koji prelazi jedinicu.

Voit takoder dobija i funkciju distribucije momenta koja u blizini kr ima ve¢ poznato

ponasanje (sl. 3.10) [9]

n(kp 4 q) = 5 — Cysign(q)|q|* — Caq (3.94)

DO | =

te tako eksplicitno odreduje konstante C i Cy. Zanimljivo je da kod Luttingerovih
tekucina za razliku od Fermijevih nema diskontinuiteta na Fermijevoj povrsini u funkciji
distribucije momenta.

Schénhammer i Meden takoder su prorac¢unali spektralnu funkciju u (¢, w) prostoru
za model sa spinom i u slucaju spinsko-rotacijske invarijantnosti su dobili analogne

rezultate Voitovim za A(k,w), A(kp,w) i N(w) [55].
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3.4.2 Slabo vezani metalni lanci koji medudjeluju dugodoseznim Coulom-
bovom interakcijom i bez prijelaza elektrona s lanca na lanac
Kako eksperimenti na kvazijednodimenzionalnim vodi¢ima sugeriraju znacaj dugo-
dosezne Coulombove interakcije Schonhammer, Meden i Kopietz promatraju model s
paralelnim lancima izmedu kojih nema prijelaza elektrona, a elektroni medudjeluju 3D
Coulombovom interakcijom. Fourierova transformacija te interakcije je

U( q ) 5 / g Z e—i[qHJH-OuI‘L]
q).9L) = ¢€ X
| r| A /.I‘Q —+ I'%_

gdje se sumira po dvodimenzionalnoj resetki lanaca. Kako je broj cestica na svakom

(3.95)

lancu sacuvan ovaj problem se moze rijesiti standardnim jednodimenzionalnim bo-
zonizacijskim tehnikama [13, 56]. Medutim, oni u pristupu visedimenzionalne bo-
zonizacije pokazuju da je ovakav 3D sistem Luttingerova tekuéina [15, 23]. Dobijena

spektralna funkcija u (¢, w) prostoru analogna je onoj u 1D slucaju. Naime,
A7 (k,w) ~ O(vplk — k| — w)(vp[k — kp] — w)ree= /2 (3.96)
u slucaju v < 1/2 te
Ay (k,w) ~ O(—w)(—w)re! (3.97)

uslucaju 1/2 < v4 < 1. Za anomalnu dimenziju ve¢u od jedinice nema ovih divergencija
i spektrima dominira Siroki nabojski maksimum. Ovdje je anomalna dimenzija odredena

interakcijom na sljedec¢i nacin

Veb = %ql”iino < 25%(q) >, (3.98)

gdje je
s*(q) = [0r(q) — vr]*/40p(q)vp, (3.99)

dok je
r(q) = ve(l + 2U(q), qu) /mop]/? (3.100)

renormalizirana Fermijeva brzina.

Gustoca stanja koja ima potencijsko ponasanje za w — 0 [52]

Aw) ~ |w], (3.101)
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je u skladu s fotoemisijskim eksperimentima za v > 1 [36]. Ovaj model vodi na 4 u

4me?
(a1 q)?

eksperimentalnom podrucju s numericki izracunatim U(g,q.), aliis U(g),qL) =
u dugovalnom limesu (q, < 1/a)), gdje je a; konstanta resetke u smjeru okomitom na
lance.

Model koji ukljucuje efekte dugodosezne Coulombove elektron-elektron interakcije
proucavan je i ranije [12, 14]. Barisi¢ i Botri¢ promatraju kvadratnu resetku paralelnih
lanaca s konstantom d; vecom od udaljenosti ¢vorova duz lanaca d| [12, 14]. Zane-
maruju prijelaz elektrona s lanca na lanac i uzimaju trodimenzionalnu dugodoseznu
Coulombove interakciju )

V(q) = d;q%w. (3.102)
Barisi¢ je uz identifikaciju ,,forward” rasprsenja duz lanaca g, s dinamicki zasjenjenom
Coulombovom interakcijom

62

E
go ~ — In =L, Vpq)| < Wy, (3.103)
TUR Wyl

gdje je Ep = vpkp, a w = 8e*vp/d?, parketnom sumacijom dobio da 2kp — CDW i

2kr — SDW korelacijske funkcije (P) imaju poznato [33, 34] potencijsko ponasanje [12]

By 2 Ep
P~ w| ™F e w < wy (3.104)
Ovaj rezultat dobijaju i Botri¢ i Barisi¢ bozonizacijskom metodom uzimajuéi samo

,forward” rasprsenje [14].

Takoder, Schulz [13] promatra u bozonizacijskom pristupu sistem vezanih Lut-
tingerovih tekucina, tj. N paralelnih lanaca duz kojih se gibaju elektroni i medu kojima
nema prijelaza elektrona, te uzima samo ,,forward” rasprsenje. Postupkom koji su prov-
eli Luther i Peschel [52] za 1D sistem dobija rezultat za korelacijske funkcije koji se u
slucaju Coulombove interakcije za koju je

4mre? 1

di eyqi +eial’

92(q) = gap(a@) = (3.105)

gdje su g i €, dielektricne konstante u longitudinalnom i transverzalnom smjeru, slaze

s onim kojeg su dobili Barisi¢ i Botri¢.
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3.4.3 Efekt konacnog integrala prijelaza u smjeru okomitom na lance

Eksperimenti koji sluze kao proba Luttingerovog modela provode se na kvazi-
jednodimenzionalnim vodic¢ima s konac¢nim integralima prijelaza u smjeru okomitom na
lance, t; # 0. Stoga Schonhammer, Meden i Kopietz [15, 23] u model resetke paralel-
nih lanaca s 3D interakcijom elektrona ukljuc¢uju i konacan prijelaz elektrona s lanaca
na lanac. Metodom visedimenzionalne bozonizacije pokazuju da ovaj sistem koji je za
t, = 0 Luttingerova tekué¢ina, za t; # 0 ima kvaziCesti¢ni ostatak, te striktno govoreci
vise nije Luttingerova tekucina. Ako je t; malo u odnosu na integral prijelaza duz lanaca

t|, kvazicesticni ostatak ima spektralnu tezinu
Z ~ (to/Ep)", (3.106)

gdje se 74 > 0 moze identificirati s anomalnom dimenzijom Luttingerove tekuéine za

t; =0.

Suprotno ovom rezultatu ranija proucavanja modela paralelnih lanaca medu ko-
jima dolazi do prijelaza elektrona u sklopu perturbacijske teorije po integralu prijelaza
u transverzalnom smijeru ¢; vode na kona¢nu vrijednost kvazicesticne tezine samo za
vrijednost anomalne dimenzije o manju od jedinice [57, 58, 59, 60, 61]. Osnova pertur-
bacijskog pristupa kojeg je uveo Wen [57] je uzimanje samo prvog reda ra¢una smetnje

po t; tako da Greenova funkcija sistema bude
G(k,w) =[Gy (kj,w) — (k)] (3.107)

gdje je Go(kj,w) Greenova funkcija Tomonaga-Luttingerovog modela za jedan lanac, a

za sistem dimenzije D je
D—1

ti(k) =t Y cos(kib;). (3.108)
i=1
Da bi se pojavila kvazicestica u sistemu na w = 0 Greenova funkcija mora imati pol u
toj tocki tako da se u okolini te tocke moze zapisati na nacin
Z(k)

Gllw) ===, (3.109)

gdje je Z(k) =| OReG~'(k,0)/0w |7! reziduum Greenove funkcije u polu w = 0 i

predstavlja kvazicesti¢nu tezinu. Pripadna spektralna funkcija jednaka je

Ak, w) = Z(k)d(w). (3.110)
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Pol ¢e se pojaviti za proizvoljno mali ¢, samo ako Go(kj,0) divergira, a to je slucaj za

o < 1 [57]. Tada je kvaziCestiéna tezina proporcionalna s (¢, /Ep)Ta.



3.5 Greenova matrica elektrona u kristalu s ve¢im brojem elek-
tronskih vrpci u GyWW, aproksimaciji

3.5.1 RPA dielektriéna matrica

Zasjenjena Coulombova interakcija u aproksimaciji nasumiénih faza (RPA) slijedi
iz Dysonove jednadzbe [49] koja je u dijagramatskom obliku prikazana na slici 3.11,
dok je njen analiticki zapis u (r,w) prostoru
Ve, w)=V(r—1)+ / dr1dr,V (r — r1)I(r1, v, )V (1), ¥/, w) (3.111)
gdje je
(ry,ry,w) = . /dleo(r,r',w +w)Go(r',r,w) (3.112)
s
RPA vlastiti polarizacijski dijagram. Integralna jednadzba ( 3.111) se pomoc¢u ( 3.52)
transformira u sustav algebarskih jednadzbi,
2[513115151/1 - Vlllgl;lg <q>H131’3 (q, W)]Vlslzlgl’2 (q,w) = Vlllgz’lzé((ﬂa (3.113)
Il

za matricne elemente zasjenjenog potencijala u Blochovoj bazi évrste veze [62],
Vg (@) =3 [ar [ v, (v = Ryei, ()V(r, ', )y (v = R)gy (). (3.114)

Ovdje su 'V, , /,(q) odgovarajuéi matricni elementi nezasjenjene Coulombove interakcije
16289049

koji se dobiju zamjenom zasjenjene interakcije V(r,r’,w) u izrazu ( 3.114) s €2/|r — 1’|,

dok su

() = — Z{ L—m@)nwk+aq) k)l —nk+q) }
AR T N\ w+ Er(k+q) — E(k)+in w+ Ev(k+q) — Ei(k) —in [
(3.115)

RPA vlastiti polarizacijski dijagrami u (q,w) prostoru. Koeficijenti uz zasjenjeni poten-

cijal u jednadzbi ( 3.113),

Ll sl = 5131151;,1/1 - Vlllgl’llg(Q)Hzgz’g(qa w), (3.116)

¢ine dielektricnu matricu u reprezentaciji ¢vrste veze. Determinanta ove matrice,
em(q,w), naziva se mikroskopska dielektricna funkcija. Rjesavanjem sustava ( 3.113)
ona postaje nazivnik svih matri¢nih elemenata zasjenjene interakcije te njene nule odgo-

varaju kolektivnim i nekoherentnim pobudenjima sistema [62, 63, 64].
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Slika 3.11: Dysonova jednadzba za RPA zasjenjenu interakciju

3.5.2 GyWy Greenova matrica

Polazimo od Dysonove jednadzbe za GyW, Greenovu funkciju koja je prikazana na

slici 3.12, a njen analiticki zapis u (r,w) prostoru je [49]

G(r,r',w) = Golr,r,w)+ QL /Go(r,rl,w)Go(rl,r;,w —w) (3.117)
7r
[V(ry,ry,w) —V(ry,r)]G(ry,r,w)drydryde
+ %/Go(r,rlaw)Go(rh1"/1700/)‘/(1"17r;)eiwléG(rlpTl,W)drldr;dW/7

gdje je V(ry,ry,w') zasjenjena Coulombova interakcija. Ovdje smo razdvojili prvi ¢lan
racuna smetnje, koji ima €%, § — 0%, od visih. Faktor ¢*® pojavljuje se zato §to prvi
¢lan ra¢una smetnje u (r,t) prostoru ima Greenovu funkciju s istim vremenima (t' — t).
To u prikazu diagramom znaci da fermionska linija pocinje i zavrSava u tockama s istim
vremenima, odnosno da je povezana istom interakcijskom linijom. Integralnu jednadzbu
( 3.117) transformiramo u sustav algebarskih jednadzbi za matricne elemente Greenove
matrice u Blochovoj bazi ¢vrste veze. Koristenjem potpunosti Blochovih valnih funkcija
i periodic¢nosti zasjenjenog potencijala dobija se sustav linearnih jednadzbi

Gk K w) = 5mn5kk/G9n(k,w)+ﬁG&(k,w}Z{thhl(q)>< (3.118)
T

lliq

X [ — /dw’G?l(k +quw—w)+ /dw’e"w/‘s(}’?l(k +q,w)
b [ Ao Vi@, 0)GY (g, — w’)}c,n<k, K, w).

gdje su
1— nl(k) nl(k)
— + .
w—E(k)+in  w-— E(k)—in

GY(k,w) = (3.119)
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Slika 3.12: Dysonova jednadzba za GoWy Greenovu funkciju

matri¢ni elementi Greenove matrice nesmetanog problema.

Integracijom ¢lanova uz nezasjenjeni potencijal po w’ dobija se sustav linearnih jednadzbi

Gk, K, w) = 5mn5kka9n(k,w)+ﬁG9n(k,w)z[melllll(q) (3.120)
lliq

n / Ao V() GO (k + e — w,)} Cin(k, K, ).

Sustav ima netrivijalno rjesenje za k = k'.



3 Greenova matrica elektrona u kristalu s ve¢im brojem elektronskih vrpci ... 58

3.6 GyWy Greenova funkcija u ,,jellium” modelu

3.6.1 GyW, Greenova funkcija

Polazec¢i od Dysonove jednadzbe za Greenovu funkciju
Gk,w) = Gok,w) + Go(k, w)X(k,w)G(k,w), (3.121)

Hedin i Lundqvist ra¢unaju vlastitu energiju [26, 27, 28]

™

; 4
S(k,w) = (Zi) [ 0 (@, Golk + a,w — By + )k’ (3.122)

gdje je W = Ve~! zasjenjena Coulombova interakcija s dielektricnom funkcijom

2
_ w
9 1((1,(,0) =1+ wz—if)%(q) (3.123)

u kojoj uzimaju plazmonsku frekvenciju

16
wi(q) = w: + ?qQ +q¢". (3.124)

U izrazu ( 3.122) uveden je pomak Ej u Greenovu funkciju nesmetanog problema tako da

njen kemijski potencijal bude jednak kemijskom potencijalu kona¢ne Greenove funkcije
Ey=p— E(kp). (3.125)

Tako su Hedin i Lundqvist u GoW, aproksimaciji kemijski potencijal konacne Greenove
funkcije p samousaglaseno odredili.

Iz Dysonove jednadzbe ( 3.121) slijedi
G Hk,w) = Gyt (k,w) — S(k,w), (3.126)

gdje je Gol(k,w) = w — E(k) +in[l — 2n(k)], E(k) = k*/2m. Kemijski potencijal je
tada odreden iz uvjeta

ReG ' (kp,p) = 0. (3.127)

Plazmonska disperzija ( 3.124) u dugovalnoj granici je vrlo bliska RPA (Lindhard) plaz-
monskoj disperziji i dobro prati maksimum od Im[l/egpa(q,w)]. Tako dielektricna
funkcija zadrzava osnovna obiljezja RPA dielektri¢ne funkcije iako su u njoj zanemarena

elektronsko-Supljinska pobudenja u odnosu na plazmonska. Nakon integracije dobijaju

Y(k,w) = ReX(k,w) + iImX(k, w) (3.128)
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Slika 3.13: Realni (R) i imaginarni (I) dio vlastite energije 3(k,w), gdje se w mjeri u odnosu
na kemijski potencijal p [65].

¢ije je tipicno ponasanje prikazano na slici 3.13. ImX(k,w) =0za p—w, <w < p+w,
je posljedica zanemarivanja elektronsko-supljinskih pobudenja.

ReG!(k,w) ima nulu wy(k) u sjecistu pravca ReGy'(k,w) = w — E(k) i krivulje
Re¥(k,w) u podrucju g —w, < w < g+ w, (sl. 3.13). Kako G(k,w) u toj nuli

ima pol (kvazicesticu) moze se zapisati u rezonantnom obliku

Gk,w) = w—Z(iwlZ)(k)’ (3.129)
gdje je
Z(k) =| 1 — OReX(k,wy(k))/Ow | '=] OReG*(k, wo(k)) /0w | *. (3.130)
3.6.2 Spektralna funkcija
Pripadna spektralna funkcija prikazana na slici 3.14 dana je s
Ak, w) = [ ImG™(k,w) | (3.131)

T [ReG—1(k,w)]2 + [ImG~1(k,w)]?
u podrucju u kojem je ImG~t(k,w) # 0, dok je -peak dan s

Ak, w) = Z(k)d(w — wo(k)) (3.132)
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w/hp

Slika 3.14: Spektralna funkcija A(k,w) za hw, = 0.236Ry [27], gdje se w mjeri u odnosu na
kemijski potencijal p.

u nuli wy(k) realnog dijela ReG~!(k,wy(k)) u podru¢ju u kojem je ImG~'(k,w) = 0.
Za veé¢inu vrijednosti valnog vektora k spektralna se funkcija sastoji od tri kompo-
nente, jednog singularnog d-peak-a i dvije sporedne vrpce koje su posljedica singularnog
Coulombovog potencijala i plazmonskog udijela u efektivnoj interakciji u dugovalnom

limesu. Ova spektralna funkcija numericki zadovoljava pravilo sume
/ dwA(k,w) = 1 (3.133)

s greskom reda velicine numericke to¢nosti ra¢una.
Hedin i Lundqvist su pokazali da plazmoni dominantno odreduju spektralnu
funkciju tako sto su numericki ovim putem dobili kvalitativno isti rezultat za tu

funkciju kao i kad su uzeli Lindhardovu dielektri¢nu funkciju [28].
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Slika 3.15: Funkcija distribucije momenta n(k) za razlicite plazmonske energije hw,; [27].

3.6.3 Gustoca stanja i funkcija distribucije momenta
Funkcija distribucije momenta
"
n(k) = / dwA(k,w) (3.134)

prikazana na slici 3.15 zadrzava tipi¢no ponasanje Fermijeve tekuéine s diskontinuitetom

na k = kp jednakim kvazicesti¢noj tezini Z(kp).



Poglavlje 4

Model kvazijednodimenzionalnog
metala s jednom vrpcom u kojem
nema prijelaza elektrona s lanca na
lanac

Razmatrat ¢emo model N, N, paralelnih lanaca u pravokutnoj reSetci duz kojih se
gibaju elektroni bez preskakanja s lanca na lanac, te u kojem postoji jedna elektronska
vrpca po lancu i Coulombovo medudjelovanje svih elektrona.

Zbog pretpostavke da se elektroni gibaju samo duz lanaca jednoelektronska disperzija
ovisi samo o komponenti valnog vektora u smjeru lanaca. Stoga se jednoelektronski
energijski spektar mjeren od Fermijeve energije u pristupu ¢vrste veze moze zapisati
izrazom ( 3.58) danim u poglavlju 3. U ovom poglavlju ¢emo nakon kratke diskusije
pobudenja izracunati spektralnu funkciju, gustoéu stanja i distribuciju momenta kvazi-
jednodimenzionalnog metala s jednom vrpcom u kojem nema prijelaza elektrona s lanca

na lanac.

4.1 Dielektricna funkcija i pobudenja

Dielektri¢na funkcija za model kristala s jednom vrpcom glasi

em(q,w) =1-V(q)ll(q,w). (4.1)
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Matri¢éni element nezasjenjene Coulombove interakcije u bazi jednoelektronskih funkcija
¢vrste veze u dugovalnoj granici (q — 0) je
. 62
=Y eM— 47, (4.2)
R0 R

gdje je R vektor resetke, a

U= / dr / dr'e o)) (4.3)

| r—r "
matri¢ni element unutaratomske interakcije. U se moze zanemariti u dugovalnom limesu
(q — 0) jer tada doprinos od sumacije preko resetke divergira,

4re?

5
Voq

Vig) = (4.4)

Ovdje je vy volumen elementarne Celije.
Zbog pretpostavke o jednodimenzionalnoj disperziji ( 3.58) polarizacijski dijagram
( 3.115) koji ulazi u ,,(q,w) takoder ovisi samo o komponenti valnog vektora u sm-

jeru lanaca, tj.

9 & 1= n(kp)n(ky + g n(k)[1 — n(k) +q
I(q,w) = — Z { L —nlk)lntky+q) () [ = nlhy +a)] }
Ny k= w+ Eo(ky+qp) — Eo(k)) +in  w+ Eo(ky + qp) — Eo(k)) —in
(4.5)
gdje je N, broj elementarnih ¢elija duz lanca, a
. 2k + . qb
Eo(ky + q) — Eo(ky) = 4tgsin — 1A pin 12 (4.6)

2

je energija elektronsko-supljinskog pobudenja. Zamjenom k| — —Fk| — ¢ u prvom clanu

u zagradama i koriStenjem simetrije kristala na operaciju inverzije dobije se

T(q,w) = (g, w) = % [1 — n(ky + q)]n(ky)[Eo(k) + qp) — Eo(ky)]

bz (W tinsignw)® — [Eo(ky + q)) — Eolky)]?

e

(4.7)

Uocavamo da za dani g u polarizacijski dijagram ulaze elektronsko-supljinska pobudenja
s valnim vektorom k| u intervalu kr — g < k) < kp. Energije svih elektronsko-supljin-

skih pobudenja koja ulaze u polarizacijski dijagram ( 4.7) prikazane su na slici 4.1.

Za razmatranja koja slijede korisno je promotriti nule mikroskopske dielektri¢ne

funkcije budu¢i da one odreduju energije pobudenja. Da bismo lakse razlikovali dvije
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Slika 4.1: Nekoherentna i koherentna elektronsko-Supljinska pobudenja za izbor parametara
kp = m/2b, to = 0.2eV, wy = 2eV, q1 = %Ob' (1) Nekoherentna elektronsko-supljinskih
pobudenja koja ulaze u polarizacijski dijagram ( 4.7), (2) Akustiéna disperzija (~ vrq)) nji-
hovog gornjeg dijela u dugovalnoj granici, (3) plazmonska frekvencija dana izrazom ( 4.13) i
(4) aproksimativna plazmonska disperzija dana izrazom ( 4.12).

vrste pobudenja, nekoherentna i kolektivna [66], zadrzat ¢emo diskretnost valnih vektora,
ovdje parametriziranih uobicajenim izborom Born-von Karman-ovih valnih vektora za
koje je

2
k; = ni%, n; € 4, (48)

gdje je L makroskopska duljina kristala u smjeru lanaca. Nekoherentna pobudenja su
ona za koja je energija pobudenja Q(k;, q) mikroskopski, reda veli¢ine L™, blizu energiji
odgovarajucéeg elektronsko-supljinskog pobudenja s istim valnim vektorima ( 4.6). En-
ergije nekoherentnih pobudenja mogu se odrediti samo u diskretnoj reprezentaciji ( 4.8)
[66], a na slici 4.1 predstavljene su gustim kvazikontinuumom nula dielektricne funkcije
koje prozimaju spektar njenih polova jednakih energijama pripadnih golih elektronsko-
supljinskih pobudenja.

Kolektivna plazmonska pobudenja imaju energije koje su makroskopski, reda veli¢ine
L°, udaljena od ruba spektra golih elektronsko-supljinskih pobudenja prikazanog na slici

4.1 i stoga se ona jednako dobro racunaju i u kontinuiranom pristupu. Bududéi da ce
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plazmonska pobudenja imati sredisnju ulogu u analizi spektralne funkcije, korisno je po-
jednostavniti njihovu disperziju tako da ostanu sacuvana relevantna svojstva dielektricne
funkcije s ciljem da se omoguéi analiticki prorac¢un Greenove funkcije.

U dugovalnoj granici q — 0 u sumu po k|| u polarizacijskom dijagramu 4.7 ulaze
samo elektronsko-supljinska pobudenja u uskom intervalu valnih vektora krp —q < kj <

kp za cije energije vrijedi
Eo(ky + qp) — Eo(ky) = vrq, (4.9)

gdje je vp = 2tybsin krb je Fermijeva brzina. Stoga se tada polarizacijski dijagram svodi

na )
4 URq| L
(g, w) &~ — = 4.10
)~ 73 — vpqt 2w (4.10)
te pomocu ( 4.1) dobijamo dielektri¢nu funkciju u dugovalnoj granici
. . 2 _ QQ
em(d,w) = (o insign.,) - 2<qQ>. (4.11)
(w + insignw)? — Urd|
Ovdje je , )
w 8e?
02(a) =l g [P f + LDy =80 (4.12)

A = e
disperzija plazmonskog kolektivnog moda s konstantama resetke a i ¢ okomitim na lance.
Vidljivo je da ova anizotropna plazmonska disperzija ima akusticki karakter.

Nadalje, kao sto se vidi na slici ( 4.1) plazmonska disperzija ©(q), koja je bliska egzaktno
izracunatoj numericki [67], je uvijek mnogo visa od maksimuma elektronsko-supljinskog
spektra, cak i onda kad se njen dugovalni izraz ( 4.12) prosiri na cijelu I. Brillouinovu

zonu. Zanemarimo li prvi ¢lan u izrazu za dugovalnu plazmonsku disperziju ( 4.12)

dobijamo izraz

(4.13)

koji dobro aproksimira plazmonsku disperziju u dugovalnoj granici ( 4.12), a prosiri li
se na cijelu I. Brillouinovu zonu isto je uvijek mnogo visi od maksimuma elektronsko-
supljinskog spektra (sl. 4.1). Stoga ¢emo u daljnjem rac¢unu koristiti ovu pojednostavl-

jenu anizotropnu akusti¢nu plazmonsku disperziju u cijeloj I. Brillouinovoj zoni (sl. 4.2).
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Slika 4.2: Plazmonska disperzija dana izrazom ( 4.13).
4.2 Greenova funkcija

Dysonova jednadzba ( 3.120) za jednocesti¢nu Greenovu funkciju elektrona u kvaz-

ijednodimenzionalnom metalu s jednom vrpcom je

G(k,w) = Golk, @)t Gok,w) X[ [ ' V(@) Golkeba, w—pi—e ) +imV ()] Gk, ),
q
(4.14)
gdje je Greenova funkcija nesmetanog problema

Ly Ll n(ky)
Golk, >_w—Eo(/f||)+i77 w = Ey(ky) =i

Imajuéi na umu nesamousaglasenost GoW, aproksimacije, slijedimo proceduru koju je

(4.15)

uveo Hedin [31] i elaborirao Schindlmayr [30]. Njome u jednadzbu ( 4.14) uvodimo
kemijski potencijal y koji ¢emo odrediti iz uvjeta da mora biti jednak kemijskom potenci-
jalu konaéne Greenove funkcije G(k,w). 1z izraza ( 4.14) se dobije recipro¢na vrijednost
Greenove funkcije

1
2n N

Gk w) = Gyt(k,w) — Z[/ dw'V(q,w)Go(k+q,w—p—w) +inV(q)] (4.16)

gdje je
Gy (kyw) = w — Eo(ky) + inf1 — 2n(ky)] (4.17)



4 Model kvazijednodimenzionalnog metala s jednom vrpcom u kojem nema ... 67

RPA zasjenjena interakcija je

V(gw) = —9D_ (4.18)
em(q;w)

gdje je en(q,w) mikroskopska dielektricna funkcija ( 4.11) u dugovalnoj granici ek-

strapolirana na cijelu I. Brillouinovu zonu ¢ime smo zanemarili doprinos nekoherentnih

pobudenja u odnosu na doprinos plazmona u cijeloj I. Brillouinovoj zoni.

Matri¢ni element nezasjenjene Coulombove interakcije

B 4yre?

Vig) =
(q> U0q27

(4.19)

koji divergira za q — 0, ekstrapolirat ¢emo takoder na cijelu prvu Brillouinovu zonu.

Uvrstavanjem ( 4.17) i ( 4.18) u ( 4.16) dobije se

6 k) == B + a1~ 20l0y)] - 5 V@ im 4

2N
N /dw' (W' 4 in'signw’)? — vigf 1—n(ky +qp)
(T g — OR(a) | — = — Bolly + ) T

n(ky +qp) ]}
+w—u—w’—E0(k;||+q”)—i77 . (4.20)

Slijedi integracija po w’ koju éemo provesti zatvarajuéi konturu integracije po onoj kom-
pleksnoj poluravnini koja ne sadrzi polove nesmetane Greenove funkcije, nakon cega
¢emo uzeti ' — 0.

Za integraciju preko donje kompleksne poluravnine oko pola Q(q) — in’ vrijedi

(w' + in'signw’)? — vig? 1—n(ky+q) .
/dw/ B e — = —im[l —n(k +q))]
(W' 4 in'signw’)? — Q2(q) w — p — w' — Eo(ky + q)) + i
o @) — Vi) L —n(ky +q)) (421
20q)  w—p—Q(q) = Eo(ky +q)) +1in
te
(W' +in'signw’)? — viqf n(k| + qp)
dw’ . — = imn(k) +q)) +
/ w (W' +in'signw’)? — Q2 (q) w — p — w' — Eo(ky + q)) —in inn(ky +q))
02(q) — 202
+ o (@) Vi) n(ky +q)) (4.22)

—20(q)  w—p+Qaq) - Eo(ky+q) —in
za integraciju preko gornje kompleksne poluravnine oko pola —Q(q) + in'.

Tada izraz ( 4.20) postaje

Gk w) = w — Eo(ky) +in[l — 2n(ky)] — Eex(ky) — 55> V(q)
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1 —n(ky +q)) n(k| +q)
w—p—q) = Eo(ky +qp) +in  w—p+Qq) — Eo(k +q) —in

X (4.23)

gdje je

Eea(k)) = =% Z Via)n(ky +q)) (4.24)
je energija izmjene po elementarnoj celiji za jednocesticno stanje s valnim vektorom k|
[50]. Kako je Q(q) > vrq) faktor [Q*(q) —viqf]/Q(a) u izrazu (4.23) moze se reducirati
na €(q). Nadalje, za t; < wy nazivnici u zagradama izraza (4.23) mogu se takoder
pojednostavniti zanemarujuci ovisnost o ¢y u disperziji Eo(k| + q|), $to je opravdano
jer je ovisnost Ey(kj + q) o ¢ u tim nazivnicima znacajna jedino za velike vrijednosti
transverzalne komponente ¢, = \/m , a tada q sumacija zbog u tom slucaju malog
faktora V' (q)Q(q) daje zanemariv doprinos recipro¢noj vrijednosti Greenove funkcije
Gk, w).

Nakon ovih pojednostavljenja izraz (4.23) se svodi na

Gl (k,w) = w — Eo(ky) +in[l — 2n(k))] — Ee,(k)) — Z V(q
L—nlky +q) (kn + qn)
: L‘} —pn—Q(q) — Eo(ky) +in = w—p+Qq) — Eo(ky) — in] - 42

Odavde vidimo da je realni dio reciprocne vrijednosti Greenove funkcije

ReG7 (k,w) = w — Ey(ky) — Eex(ky) — I(k,w) (4.26)
gdje je
1—n(k +q) n(ky + q))
1:9) = 55 S V@ [w i Bolky) — @ o Ealky) © Q<q>] (4.27)

te imaginarni dio reciprocne vrijednosti Greenove funkcije
ImG™ (ky,w) = Z V(a)a){[1 — n(ky + q)ldlw — 1 — Eo (k) — Q(q)]
— (k) +q)dlw — p — Eo(ky) + Q(a)]}.  (4.28)
Kemijski potencijal sada slijedi direktno iz relacije
ReG Y (kp, ) = 0. (4.29)

Uzimajudi u obzir rezultat (4.24) dobijamo

= —LN > V(q). (4.30)
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Odredimo prvo realni dio recipro¢ne vrijednosti Greenove funkcije. Da bismo odredili
kemijski potencijal p, energiju izmjene E., (k) i sumu I(kj,w) aproksimirajmo I Bril-
louinovu zonu cilindrom istog volumena, a s visinom jednakom longitudinalnoj dimenziji

2{ i radijusom baze @), = %/\é—i, gdje su a i ¢ poprecne konstante resetke. Prelaskom na

cilindriéne koordinate

IL\3
q L
i integracijom po ¢, dobiju se

oo

q” + QL |q|||m

_T
b

2
(qf +Qi)(1 T o ]gl(k )2 )
n(ky +q)In | ——— = Hd% (4.32)
— 71’
9+ @1 — T Ftae
energija izmjene
2 Z 2
Eem(k”) - ——/ dq”n(k” + q”) In |1+ ;‘ (4.33)
2mJ-% 9i
i kemijski potencijal
= ——/ dgyIn |1+ <QL) (4.34)
qi
U daljnjem racunu koristimo integrale
/ln xdx = xlnx — x, (4.35)
2 2 2 2 r+a
/ln|x—a |de =zln |2 —a® | -2+ aln : (4.36)
T —a
/ln | * +a* | dz = xIn | 2* + a* | —27 + 2a arctan E, (4.37)
a
te
/ln\\/1+x2:|:aq:\dx:xln\\/1+x2:|:ax\—:c:|:[1 (4.38)
gdje je
1 aV1+z?2Fr—Va?-1
2va2—1 In a\/1+12i:v+\/a271 ) |a| > 1’
[1: \/ﬁarctan %m], O<CI/<17
ﬁ arctan “+1 =@+ VIt x2)] —1<a<0.
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Integriraju¢i po ¢ i uzimajuéi @), < /b dobijamo u podrucju frekvencija |w — p1 —

Eo(k?||)| < Wpl

I(k E..(k —
(b, w) + Eeu(ky) = M+27T

{é Q*|w—p— Eo(/f”)] Qi[w —p— Eo(ky)]
Twy —w + o+ Eo( k|| \/Wl w—,u—Eo(k”)]Q

|n = VWi — [w— = Eo(ky)]?
wpl+\/wpl [w—p— Eo(ky))?

+E(kr + k| w - u)}@(— — Kyl = kF) + [Fl(/fF — [kl w — ) +

+2F1<%, M) Fl(%”—kF |k|||,w—,u)]@<kp+|k”|—%)} (4.39)

{Fl(kF — k|, w —p) +

s funkcijom F} danom izrazom

Q1 (y — Bo(ky)* |
w2 — (y — Eo(ky))?

Fi(z,y)=2xIn|z | —zln |2 —

T+ Q1 (y—Fo(k)))
Ql(y Eo(k:”)) 1 \/wgli(yiEO(kH))Q (4 40)
E k‘ )) I Q1 (y—FEo(k))) ’
\/wpl y 0 l T — \/wilf(nyo(k‘”))Q
Kemijski potencijal i energija izmjene u izrazu ( 4.39) jednaki su
20, bQ 1 \2 1/, e’
= — 2(){ - arctanaJrl [(T) +1Hz—§<e QL+PQLb) (4.41)
i
o2
Bualt) = = [Fthe = )+ Fie + 1D 0T = il = k) +
m 2
L I G I G A )| T AT |
gdje je
F(z) = xIn(Q? + %) + 2Q arctan Qi —zlnz? (4.43)
i

Nadalje, u podrucju frekvencija |w — p — Ey(k))| > wp dobijamo

b Q3 (w—p— Eo(ky))

Twp —w + p+ Eo(ky)
T

+ [Fs(kF =kl w — ) + Fs(kp + [ky|,w — M)]@(— — [kl = kF) +

2

I(ky,w) + Eeg(ky) = p+ 267{ — Fy(w — p — Eolky)) —

T 2
b Byt = gl — ) + 255 Z o = ) = B (5 = ke =yl — )] %

x @<k:F + (k| — %)} (4.44)
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s istim izrazima (4.41) za p i (4.42) za Eex(k”) dok su funkcije F, i F3 dane izrazima

A i
Fy(x) _ AeQr arctan
2 — o2

i L xﬂ"“ﬁ*\ﬂ* o

A -
Fy(z) ZLQL arctan ( 2]+ oy < u +4/1+ (L)2)>—arctan M 5
22 —w | || — wp \bQ | bQ 1 |z] — wy

Q2 (y — Eo(k)))?
w2 — (y — Eo(ky))?

_ 2= EoR)) o an o\ /(y = Eolky))? — w}
V(= Eo(k))? — wp t < QL(y — Eo(ky)) ) (4.46)

Stoga je konacan izraz za ReG~'(kj,w) u podrucju frekvencija |w — p — Eo(ky)| < wy

T+ Wy

€T — Wyl

T+ Wy

)—arctan , T > Wy,

T < —Wp

(4.45)

Fy(z,y) =2rIn |z | —zln |2* —

jednak

ReG ™' (ky,w) = w—p— Eo(ky) — 27r{b e o+ [w o

ﬂwpl—w+,u+E0 k‘” \/wl w w— Eo(k;”)]
u}pl - \/Wpl lw — p— Eo(ky)]?
wpl + \/wpl lw—p— Eo(ky))?
T R@F+wmw—mk(——wm—m9+{ﬂ@p—wLw—m+

2m s
+ 2F1<b w — ,LL) Fl(T_kF |k|||,w—u>}@</{:p—l—‘k||‘—g)}, (4.47)

dok za odgovarajudi izraz u podruécju frekvencija |w — p — Eo(kj)| > w, dobijamo

b Q1 (w —p— Eo(ky))
T wp —w+ o+ Eo(ky)

+ | Filhe = hylow = ) +

62

ReG™(kj,w) = w—p— Eo(k)) — %{ — Fy(w—p— Eo(ky)) —

m
+ [Fz(kF — |kl w — ) + Fa(kp + [ky|,w — M)}@(— — Kyl = kF) +

2T

T |:F3<kF—‘k|||w u)+2F3(bw u) Fs(j_kF_‘kH‘W_)

@<k:F + k| — %)} (4.48)

Izrac¢unajmo sada imaginarni dio recipro¢ne vrijednosti Greenove funkcije ImG—! (kyj,w).

X

X

Koristed¢i ponovo cilindri¢ne koordinate i integrirajuci po ¢, dobijamo
2

ImG~ (ky, W)Z%@(wpz — W+ p+ Eo(ky))O(w — pp — Eo(ky)) /_qq dgy[1 — n(ky + qy)]

—%@(wpz +w—p— Eo(ky)O(—w + p + Eo(ky)) /_qq dgyn(ky + q;){4.49)
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gdje je

(4.50)

|w—p— Eo(ky) | Q1 [)_
\/wiz—(w—M—Eo(ku))z’ b

Konacno, integrirajuci po g dobijamo

G = mz’n(

ImG 7 (ky,w) = S{208lum —w+ 1+ Bo(k]OLw — o — Eolly)]
— {@[wpl +w—pu— EO(/{?”)]@[—W + u+ Eo(/{?”)] + @[wpl —w+u+ EQ(/{?”)] X

X Olw— = Eo(ky)]] x [20.0(kr — [ky| = qc) + 2krO (g — [ky| — kr)

2T
+ (ke = IRyl + ge) Ok + go = kr)O(kr— | k| = go NO(5- =k — [ky| - g)
2w 2
+ (2kr 4 20 = 47)O(kr— [ [k = g [)O(==- + kr + [y ] + )| }

(4.51)
za |w — p — Eo(ky)| < wy, dok je
ImG™ (kj,w) =0 (4.52)

u podrucju frekvencija |w — pp — Eo(k))| > wpy.

Pogledajmo poblize funkcije ImG~!(kj,w) i ReG'(kj,w) u podruéju negativnih
w — p koje detektira fotoemisijski spektar. ImG~'(kj,w) je prikazana na slici 4.3.
Vidljivo je da ImG~*(kj,w) — —€*kp za w — p+ Eo(ky) —wp + 01 ImG~(kj,w) =0
za w < 1+ Eo(ky) — wy. Takoder ImG ' (kj,w) =0 za ky < kp iw > p+ Eo(ky), kao
iza ky >kpip>w>p—QFk —Fkp, QL)+ Eo(k)). Iscezavanje imaginarnog dijela
reciprocne vrijednosti Greenove funkcije u podrucju frekvencija w > p+FEy (k) u okupira-
nom dijelu I. Brillouinove zone vidljivo je ve¢ iz izraza (5.23). Naime, Greenova funkcija
nesmetanog problema nema polova s konacnim realnim dijelom u tom podrucju frekven-
cija te polovi w = p — Q(q) + Ey(ky) + in doprinose imaginarnom dijelu ImG~!(k,w)
samo u podrucju w < p + Ey(kyj). Sliéno za k| > kp iz izraza (4.28) slijedi da funkcija
zaposjednuca n (k| + ¢|) omogucava neiscezavajuce doprinose gustog skupa diskretnih
polova w = p — (q) + Eo(kj) + in reciprocnoj vrijednosti Greenove funkcije samo za
frekvencije w < p — Q(k — kp, Q1) + Eo(ky). Stoga, neiscezavajuc¢i doprinosi tada

dolaze od visokofrekventnih kolektivnih pobudenja. Potpuno iS¢ezavanje imaginarnog
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-ImG™ (ky, 0)/(e*kg)

0= leV
t,=0.25eV

(k~kp)/kg

Slika 4.3: Ovisnost I mGil(k”,w) o longitudinalnoj komponenti valnog vektora k| i frekvenciji
w za kp = mw/20b.

dijela reciprocne vrijednosti Greenove funkcije za k| > kp u podrucju niskih frekven-
cija je posljedica zanemarivanja nekoherentnih pobudenja u dielektri¢noj funkeiji (4.11).
No, ova aproksimacija ne utje¢e na bitne zakljucke o svojstvima Greenove funkcije koji
slijede.

Na slici 4.3 primjetan je i plato u ImG~'(kj,w) pri —e*kp u podrucju energija
p— wp 4+ Eo(k)) < w < p—Qm/b,Qr) + Eo(ky) koji se pojavljuje zbog ogranicenja
sumacije u izrazu (4.28) na podrucje prve Brillouinove zone, —3 < ¢ < 7. Naime,
integracija po ¢, od 0 do @ u tom izrazu pokriva polove od G™!(kj,w) u energijskom
podrucju izmedu p —wy + Eo(ky) +in i p—Q(qy, Q1) + Eo(k)) +1n, dok integracija po g
koja slijedi ukljucuje samo one polove koji ispunjavaju uvjet w < u—Q(qy, Q1 )+Eo(ky) za
danu vrijednost w u podruéju pr—wpy+Ey (k) <w < p+Ey(k)). Ovim odredena granicna
vrijednost od w, w = p — Q(qe, Q1) + Eo(ky), i zahtjev da g. ostane u I. Brillouinovoj
zoni, odreduju granice +¢. integracije po ¢ dane izrazom (5.39). Kao sto se vidi iz tog

|w—p—Eo (k) )|Q 1 ™

izraza, P > Fozap—wy + Eolky) <w < p—Qr/b,QL) + Eo(ky),

tj. za sve ove vrijednosti od w granica integracije po ¢ u izrazu ( 4.49) je ista g. = 7
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Slika 4.4: Frekvencijska ovisnost ReG ™! (kj,w)/wp (puna linija) i —ImG ! (ky,w)/wy (ispreki-
dana linija) za kp = 7/2bi k| =0 (a), k| = kp (b), i k| = 2kr (c).

Posljedica je plato u ImG ™! (ky,w).

Ovisnost realnog i imaginarnog dijela reciprocne vrijednosti Greenove funkcije o w
ilustrirana je na slici 4.4 za tri reprezentativne vrijednosti longitudinalne komponente
valnog vektora ky (kj = 0,kr,2kr). ReG'(kj,w) raste iz —oo kako w raste iz —oo i
divergira u +00 za w = p—wy + Eo(ky) — 0. Za w = p—wy + Eo(ky) ImG(k,w) ima
diskontinuitet Sirine ekp, kao $to je to prikazano na slici 4.3. Ovaj singularitet pomice
se prema vecim w kako k) raste, kao sto je vidljivo i na slikama 4.3 i 4.4. Nadalje, kako
k| raste, nula od ReG~'(kj,w) za w < 1+ Ey(k)) — wp se takoder pomice prema veéim
w i sve se vise primice singularitetu u w = p — wy + Eo(k)).

Kako w nastavlja rasti od w = pu — wy + Eo(k)) + 0, ReG~'(kj,w) pada iz +o0,
prolazi kroz lokalni minimum, te konacno tezi prema 0 za w — u + Ey(k)), u skladu s
izrazom (4.47).

Vazno je primjetiti da ReG ™! (ky,w) ima nulu u podruéju frekvencija w < Ey(k)) —
wp u kojem ImG~(ky,w) takoder iStezava. Stoga dolazimo do zakljucka da jedino u
podrucju w < Ey(k|) — wy i nigdje drugdje Greenova funkcija G(kj,w) ima pol prvog
reda oblika wy(ky) = E(k)) —iI'(ky), gdje je I'(ky) infinitezimalno malo u ovom idealizira-
nom pristupu, a vjerojatno i ostaje tako malo da je |I'(k)| < |E (k)| i nakon uzimanja

uobicajenih dodatnih rasprsenja koja dovode do konacne relaksacije elektronskih stanja.
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Tada se jedino u ovom podrucju Greenova funkcija moze izraziti u standardnom rezo-

nantnom obliku
Z(k))
w — wo(k:”) ’

gdje je Z(ky) =| OReG (ky,wo(ky))/Ow | reziduum Greenove funkcije u polu wy(ky).

G(k:”,w) = (453)

Drugim rijecima, kvazicestice postoje samo u podrucju frekvencija w < Ey(kj) — wpy.
Ovakav rezultat se kvalitativno razlikuje od onog u trodimenzionalnom izotropnom
7jellium”modelu, koji je dobijen u GoW, pristupu [26, 27, 28]. Naime, u tom slucaju
imaginarni dio reciprocne vrijednosti Greenove funkcije is¢ezava u podrucju frekvencija
=8 < w < p+8y, gdje je 2, dugovalni minimum plazmonske disperzije. Istovremeno
ReG™(kp,w) raste iz —00 za w — pu — Qy + 0 prema oo za w — u + ) — 0 prolazedi

kroz nulu u p = wy(kp). Stoga je kvazicestica dobro definirana.

4.3 Spektralna funkcija
Spektralna funkcija kvazijednodimenzionalnog metala s jednom vrpcom
1
Alky,w) = = | ImG(ky, )| (4.54)

moze se zapisati pomoéu ReG ™! (kj,w) i ImG~(kj,w)

1 | ImG~ (ky,w) |
7 [ReG~1(k|,w)]? + [ImG~1(k|,w)]?

Ak, w) = (4.55)

ako ReG~*(kj,w) nema nulu wy(k)) u podrucju frekvencija u kojem je ImG~*(kj,w) = 0.
Ako takva nula realnog dijela recipro¢ne vrijednosti Greenove funkcije postoji, spektralna

funkcija je prikazana kvazic¢esticom
Alky,w) = Z(ky)d(w — wolky)). (4.56)

Uvrstavanjem dobijenih rezultata za realni i imaginarni dio recipro¢ne vrijednosti Green-
ove funkcije danih izrazima (4.47-4.52) u (4.55), te numericki odredujudi nultocke wo(ky)
i pripadne Z(k)) koji ulaze u izraz (4.56), dobijamo spektralnu funkciju prikazanu na
slici 4.5 za dvije vrijednosti omjera plazmonske frekvencije i integrala prijelaza, w,;/to
jednak 31 4. A(kj,w) ima Siroku strukturu na energijskoj skali reda veli¢ine plazmonske

energije u podrucju izmedu w = p + Eo(ky) i w = p+ Eo(k)) — wy. Primjecujemo da se
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Slika 4.5: Spektralna funkcija A(k|,w) za wy/to 4 (a) i 3 (b) u slucaju krp = m/2b. Siroka
struktura za razlicite longitudinalne komponente valnog vektora k| slijedi iz izraza ( 4.55), dok
su d-peak-ovi reprezentirani svojim tezinama Z (k) prema izrazu ( 4.56).

ovo podrucje sporo mijenja ovisno o valnom vektoru kj. Konacno, spektralna funkcija
sadrzi kvazicesticu ovisnu o k| u podrucju energija w < p + Eo(k)) — wp.
Treba istaknuti da ovi rezultati za spektralnu funkciju odlicno zadovoljavaju pravilo

sume (,,sum rule”) ( 3.33) za kvazijednodimenzionalni metal s jednom vrpcom po lancu
| Atk w)dw =1, (4.57)

i to sa slaganjem do na 1072 u cijelom podrucju valnih vektora k| i za sve ispitane omjere
wpi/to-

Ponasanje spektralne funkcije na slici 4.5 usporedit ¢emo s ponasanjem spektralne
funkcije trodimenzionalnog izotropnog metala. Recipro¢na vrijednost Greenove funkcije
trodimenzionalnog izotropnog metala je analiti¢na za valni vektor kg i u blizini frekven-
cije w = u, tako da se Landauova teorija Fermijevih teku¢ina moze primjeniti. Kao sto
je pokazano u ,,jellium”modelu [26, 27, 28], spektralna funkcija ima tada kvazicesticu
u poza k= kp.

U konkretnom sluc¢aju kvazijednodimenzionalnog metala Landauova teorija
Fermijevih tekuéina se ne moze primjeniti zbog niskofrekventnih kolektivnih modova
koji dovode do singulariteta u recipro¢noj vrijednosti Greenove funkcije u blizini w = p
i za kj = kp. Ovi singulariteti su direktna posljedica anizotropnosti plazmonske
disperzije ( 3.58) koja im daje akustiéni karakter (wp;,, = 0), te dovodi do stvaranja

siroke strukture u spektralnoj funkciji. Ponasanje spektralne funkcije na slici 4.5 je u
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kvalitativnom slaganju s rezultatima ARPES spektara nekih kvazijednodimenzionalnih
vodica [1, 3, 4] koji takoder imaju Siroku strukturu i u kojima se ne pojavljuje

niskoenergijska kvazicestica.

Promotrimo poblize spektralnu funkciju ( 4.55) za k = kp i u granici w — u~.

Kako za w = p

2 — — p)? b o, w—
ReG™ (kp,w) R w — p = o o e + Q1 o ) (4.58)
2 —
[mG’l(kp,w):—% |;d 49 =, (4.59)
\/pr - (w - lu)
za spektralnu funkciju vrijedi
e’ on
Alkp,w) =~ — — (4.60)
a1~ E5 () 00

i divergira za w — u. Nepostojanje kvaziceticne d-funkcije u spektralnoj funkciji posljed-
ica je injenice da se ovisnost o w funkcije ImG~!(kr,w) razlikuje od kvadratne ovisnosti
koja je bitno svojstvo Fermijeve tekuéine. Takoder, izraz (4.60), dobijen unutar GoWj
aproksimacije, razlikuje se od odgovarajuceg izraza za spektralnu funkciju jednodimen-
zionalnog spin-rotacijski invarijantnog Luttingerovog modela ( 3.91) [10] s interakcijski
ovisnom anomalnom dimenzijom «. Rezultat ( 3.91) bio bi u slaganju s fotoemisijskim
eksperimentima na kvazijednodimenzionalnim metalima [1, 3, 4] u niskoenergijskom
podru¢ju za « koji prelazi jedinicu kad bi oni bili mikroskopski relevantni. To bi bio
pokazatelj da ovi materijali pripadaju rezimu jake dugodosezne interakcije u modelu Lut-

tingerove tekucine, kao §to je to zakljueno u ranijim teorijskim analizama [12, 13, 14].

4.4 Gustoca stanja i funkcija distribucije momenta

Promotrimo gustoéu stanja ( 3.41) za kvazijednodimenzionalni metal s jednom

vrpcom po lancu
Nw) =3 Alky,w) (4.61)
Kk

gdje suma po k ide preko iste prve Brillouinove zone kao i prije. Prelaskom na cilindri¢ne

koordinate, >, — (%)3 L%% dk fOQl 2wk, dk, i integrirajuéi po k,, dobijamo izraz za
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gustoc¢u stanja po broju elektrona u sistemu N, = 2(2kp%)/(87r3/‘/),
1 r
n(w) = N@)/Ne = 5= |7 Al ). (4.62)
2]{3F 0

Integrirajuéi numericki spektralnu funkciju A(k,w) dobijamo pripadnu gustoéu stanja
po broju elektrona n(w), prikazanu na slici 4.6 za wy;/ty jednako 3 i 4 kao i na slici
4.5. Gustoca stanja pada s maksimalne vrijednosti u podru¢ju negativnih energija na
lokalni minimum, a zatim raste do diskontinuiteta koji moze biti dvaju razlicitih tipova.
Prvo, ako je najvisa energija kvazicesticnog d-peaka ovisnog o k| u energijskom podrucju
w < p+ Ey(k)) —wy manja od p+ Ey(k), tada je to konacan diskontinuitet, kao sto je to
prikazano naslici 4.6(b) za w,/ty = 4. Kako w dalje raste gustoca stanja raste i divergira
prema 400 u 4 + Eo(k)), te kontinuirano pada na nulu u w = p. Drugo, ako je najvisa
energija kvazicesticnog d-peaka ovisnog o k| u energijskom podrucju w < p+ Eo(k)) —wp
veca od p+ Ey(k)), gustoca stanja divergira u pu + Ey(k)). Kako w dalje raste gustoca
stanja pada na lokalni minimum i raste do konac¢nog diskontinuiteta na najvisoj energiji
kvazicesticnog d-peaka ovisnog o k| u energijskom podrucju w < pu + Ey(k) — wp kao
Sto je prikazano na slici Fig. 4.6(a) za slucaj w,/to = 3. Konacno, kako w dalje raste
gustoca stanja pada na nulu u w = pu.

Korisno je usporediti ovaj GoW)j rezultat za gustoc¢u stanja s gusto¢om stanja do-
bijenom uzimajuéi u obzir samo energiju izmjene (4.42) u Greenovoj funkciji (4.23).
Energija izmjene pomice kemijski potencijal na negativnu vrijednost E.,(kr). Gustocéa
stanja mjerena od ovog kemijskog potencijala pomaknuta je prema negativnim energi-
jama koje prelaze Sirinu vrpce. Preostali dio GoW, vlastite energije pomice gustocu
stanja jos$ viSe prema negativnim energijama u odnosu na GoW, kemijski potencijal
dajuéi znacajan doprinos pri energijama reda velicine plazmonske energije kao sto je to
prikazano na slici 4.6.

Ovakvo ponasanje razlikuje se od ponasanja gustoée stanja u Luttingerovom
modelu koje je u niskoenergijskom podruéju dano izrazom ( 3.93), a sadrzi maksimum
pri kona¢nim energijama. Ovaj maksimum osigurava ispunjenje pravila sume (,,sum
rule”), ali njegov se polozaj u odnosu na $irinu vrpce ili plazmonsku energiju ne moze
direktno odrediti zbog irelevantnosti odabira energijskog ,,cut-off”-a u bozonizaciji Lut-
tingerovog modela. S druge strane, GoW, pristup u modelu kvazijednodimenzionalnog

metala pokazuje postojanje Siroke strukture s divergencijom u g + Eo(kj) u gustodi
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Slika 4.7: Gustoca stanja izmjene dobijena uzimanjem samo doprinosa energije izmjene ( 4.42)
spektralnoj funkciji u izrazu ( 4.62), te gustoca stanja pripadnih neinteragirajuéih elektrona
u Blochovoj bazi ¢vrste veze dana izrazom (3.61) mjerene u odnosu na pripadne kemijske
potencijale, za kr = 35 i za to jednake onima na slici ( 4.6), tj. to = 1.5eV" (a) i 0.25¢V (b).
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n(ky)

k/kg

Slika 4.8: Funkcija distribucije momenta za kr = 97 i wy/to 4 (a) i 3 (b).

stanja za energije reda veli¢ine plazmonske energije.

Sada smo u mogucnosti odrediti i funkciju distribucije momenta ( 3.47) kvazijen-

odimenzionalnog metala s jednom vrpcom po lancu
o
n(ky) = [ Alky,w)de, (4.63)

i provjeriti samousaglasenost GoW, aproksimacije. Numericki rezultati su prikazani na
slici 4.8 za iste vrijednosti omjera wy/ty kao i ranije. Povrsine ispod krivulja (a) i (b)
razlikuju se od toénog broja elektrona za manje od 4% i 9%. Ovaj rezultat pokazuje da
je GoW, aproksimacija zadovoljavaju¢e samousaglasena.

Oblik funkcije distribucije momenta prikazan na slici 4.8 pokazuje da nema niskoen-
ergijskih kvazicestica u spektru interagirajucih elektrona. Nadalje, krivulje za n(k))
prikazane na slici 4.8 imaju divergentnu derivaciju za k| = kp, Sto je svojstvo Lut-
tingerove tekuéine [68]. S druge strane, GoW, rezultat za trodimenzionalni izotropni
sjellium” pokazuje tipicno ponasanje Fermijeve tekuéine tj. n(k) ima konacan diskon-

tinuitet za ky = kp jednak spektralnoj tezini kvazicestice na kr |26, 27|.
I J



Poglavlje 5

Model kvazijednodimenzionalnog
metala s jednom vrpcom s
konacnom Sirinom vrpce u smjeru
okomitom na lance

Razmatrat ¢emo model N,N,. paralelnih lanaca u pravokutnoj resetci s jednom
vrpcom po lancu u kojem se elektroni gibaju duz lanaca, a postoji i preskakanje elek-
trona s lanca na lanac i Coulombovo medudjelovnje svih elektrona. Jednoelektronska
disperzija nesmetanog problema tada je dobro reprezentirana u modelu ¢vrste veze izra-
zom ( 3.64) za t < ty. U ovom ¢emo poglavlju istraziti kako konacni integral prijelaza u
smjeru okomitom na lance utjece prvo na plazmonsku disperziju, a zatim i na spektralnu
funkciju, gustoc¢u stanja i funkciju distribucije momenta kvazijednodimenzionalnog met-

ala.

5.1 Dielektricna funkcija i pobudenja

Polarizacijski dijagram ( 3.115) koji ulazi u RPA dielektri¢nu funkciju kristala s

jednom vrpcom ( 4.1) u ovom modelu glasi

Il(q,w) =

{ 1—n)nk+q)  nk)[l—nk+q) }
w+Ek+q)—FEk)+in w+Ek+q)—Ek)—in
(5.1)
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gdje je Ny broj elementanih celija duz lanca. Zamjenom kj — —kj — ¢ u prvom clanu

u zagradama i koriStenjem simetrije kristala na operaciju inverzije dobije se

4 & & ok @Bk +q) - B(K)]
II(q,w) = N,NyN.. kazzg k”;’g kC:Z% (w+insignw)? — [E(k + q) — E(k)]?’ (5.2)
te nadalje zamjenama kj — —kj — ¢ pa kj + ¢ — —Fk [69] dobijamo
CR n(K)[E(k + q) — B(k)]
Ma,w) = 37 Nb 2; 2 ; G i) —[BEktq - EwpE Y

alx

== k=7 ke

Kako su plazmonska pobudenja kljuéna za prorac¢un spektralne funkcije zanima
nas kako na njih utjece konacna transverzalna Sirina vrpce. Znajué¢i da plazmonska
disperzija u modelu u kojem nema preskakanja elektrona s lanca na lanac tezi nuli za
q) — 0, a za vece ¢ se uzdize znatno iznad elektronsko-supljinskog kvazikontinuuma,
ocekujemo da ¢e mali ¢t # 0 imati znacajan utjecaj bas u dugovalnom limesu. Stoga

i u ovom modelu promatramo polarizacijski dijagram u dugovalnom limesu (q — 0) u

kojem je w > F(k + q) — E(k). Tada polarizacijski dijagram postaje [70]

2

@ 5
II = : E(k 5.4
(qJ C()) NaNbN (C() + ZT]SlgIlw) k :Z_E kz_% :ZE q vk) ( )7 ( )
odnosno
2 R R ?E() ,0°E(k) ,0*E(k)
11 = K) | o2 2 2
(q7 W) NaNch(w + insignw)2 kazzg k”:Z% kC:Z% TL( ) [Qm 81@% +(]|| 8kﬁ +q; 8]{32

(5.5)

Da bismo odredili ovaj polarizacijski dijagram korisno je pretpostaviti da je u
slucaju jednoelektronske disperzije ( 3.64) Fermijeva povrsina gotovo ravna, odnosno s
komponentom valnog vektora u smjeru lanaca koja varira samo za mali ¢ od vrijednosti
kr koju poprima za t = 0. Da bismo nasli kako se  mijenja uklju¢ivanjem kona¢nog
integrala prijelaza u okomitom smjeru t razvijamo jednoelektronsku disperziju ( 3.64)

oko kr do drugog reda [71]
E(ky, kp +6,k.) = vpé + E1L6* /2 — 2t(cos kya + cos k.c) (5.6)

gdje je E% druga derivacija jednoelektronske disperzije u kp za slucaj t = 0. U ovom

procesu popunjenje vrpce drzimo konstantnim tako da bude [~ r/a s m/e 0dk,dk, = 0

w/aJ—m/c
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te kako o raste najmanje s t, integracijom po f n/a f”/c dk,dk, izraza ( 5.6) dobijamo

w/c

E(ky, kp +6,k.) = O(t?). RjeSavajuci jednadzbu ( 5.6) po § dobijamo

=)y 1—2EF
E% v%

a uz uvjet vp > 2t razvojem u red do t? dolazimo do

2 E E//
5 = _t(cos kpa + cosk.c) + (ka, ki + 0, k=) -2 FtQ(cosk: a + cosk,c)?. (5.8)
VR [ UF

— E(ky, kp + 9, k,) — 2t(cos ka + cos kzc)] }, (5.7)

Uvrstavanjem ovog izraza u jedandzbu fﬂ/a fwff/c ddk,dk, = 0 dobijamo E(kz,kpr +
6, kz) = 2E72 Jv%, te je
2t EV/ EV/
§ = —(coskya + cosk.c) + 2—1* — 2—t2(cosk: a + cosk.c)?. (5.9)

Prelaskom u izrazu ( 5.5) sa sume na integrale

n(k) — ( ) /gdk /%dk /kk:; dk, (5.10)

Mm:\
Mnm

s
b
—,E
~ b

ka

®I=\

P
ke c

te koristeéi

kF+5

kp+é 0?E(k) OE (k)
dk =2 =2(vp + ELS + EY6% )2 5.11
s T Iy BB ()
i
O?E(k 2E(k
6T(§) = 2ta® cos k,a, 68716(2) = 2tc* cos k.c (5.12)
nakon integracije dobijamo
1 2bvp Ejp” 9 4t%a®b ,  At*h
IT = 14+2—t . 5.13
(q,) (w+insignw)2[ T ( i vE )q” * TUp Ga TR %e (5.13)
Tada dielektricna funkcija ( 4.1) postaje
w?(q)
em(@ ) (w + insignw)? (5.14)
s plazmonskom disperzijom
0262 + w? o2 + w? g?
2(q) = P4 plala plcCJc’ (5.15)

q2

gdje je sz = 86 SR (142 By t2) longitudinalna plazmonska frekvencija, a konaé¢ni t dovodi

242 242
do konacnih transverzalmh plazmonskih frekvencija wpla = 16;}—;, ngc = 166 e Kako
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Slika 5.1: Plazmonska disperzija w(q) dana izrazom ( 5.16).

je provedeni postupak u prvom redu sluzio za odredivanje transverzalne plazmonske
frekvencije, radi jednostavnosti zanemarit ¢éemo ¢Elan proporcionalan s t? u longitudi-

nalnoj plazmonskoj frekvenciji i zadrzati se samo na prvom ¢lanu koji sam daje njenu

2 _ 82wy

o= . Takoder radi jednostavnosti, uzet ¢emo da je a = c,

dosadasnju vrijednost €2
te time svesti plazmonsku disperziju ( 5.15) na
War +whdt

w(q) = 7 (5.16)

s plazmonskom frekvencijom u smjeru okomitom na lance %2;1 = % i pripadnom
komponentom valnog vektora ¢2 = ¢>+¢>. Primje¢ujemo da ova anizotropna plazmonska
disperzija, prikazana na slici 5.1, za ¢ = 0 dostiZe svoj minimum wy, a za q; = 0
svoj maksimum (2,;. Upravo spomenuti minimum razlikuje ovu plazmonsku disperziju
od one u slucaju t = 0, dok je u podru¢ju maksimuma razlika neznatna u odnosu
na ve¢ napravljenu aproksimaciju prosirenja na cijelu I. Brillouinovu zonu dugovalne
plazmonske disperzije za t = 0 (sl. 5.2). Stoga ¢emo i u ovom slucaju dugovalni rezultat

za plazmonsku disperziju prosiriti na cijelu I. Brillouinovu zonu kao sto je to prikazano

na slikama 5.11 5.2.
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/Q,;

qb/m

Slika 5.2: Plazmonska disperzija w(q) dana izrazom ( 5.16) za Q. = 1eV, wy, = 0 (puna linija)

i Q, = 1eV, wy = 0.3eV (isprekidana linija), ¢, = %()b'

5.2 Greenova funkcija

Nastavljamo rjesavanjem Dysonove jednadzbe ( 4.14) za jednocesticnu GoWj
Greenovu funkciju u slu¢aju t # 0. U tu Dysonovu jednadzbu ulazi Greenova funkcija
nesmetanog problema

1 —n(k) n(k)
w—FEk)+in w—Ek)—in

Go(k, w) = (5.17)

i RPA zasjenjena interakcija ( 4.18) s mikroskopskom dielektricnom funkcijom ( 5.14) i
matricnim elementom nezasjenjene Coulombove interakcije ( 4.4) u dugovalnoj granici
ekstrapoliranim na cijelu I. Brillouinovu zonu. Uvrétavanjem ( 4.18) i Gy'(k,w) =
w — E(k) +in[l — 2n(k)] u ( 4.16) dobije se

l

G (k,w) = w = B(k) +infl = 2n(k)] = . 3 v<q){m +

N /dw' (W' + in'signw’)? 1-—nk+q)
(W' +in'signw’)? — w?(q) |w — p—w' — E(k+q) +in

n(k+q)
+w—u—w’—E(k+q)—inH' 1%
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Integraciju po w provest ¢emo kao i u slucaju ¢t = 0 zatvarajué konturu integracije
po onoj kompleksnoj poluravnini koja ne sadrzi polove nesmetane Greenove funkcije, a
nakon integracije uzet ¢emo isto tako n" — 0.

Tada za integraciju preko donje kompleksne poluravnine oko pola w(q)—in’ vrijedi

W'+ in'signw’)? 1-nk+q ,
/dw, /<'/'77 /g2 )2 / ( ) . :_Zﬂ[l_n(k+q)]
(o + infsigne)? — P{a) 0w — Bk + ) L in
1 —n(k
—imw(q) nik+q) (5.19)

w—p—w(q) — E(k+q)+in’

a za integraciju preko gornje kompleksne poluravnine oko pola —w(q) + in’ vrijedi

'+ in'signw’)? n(k+q) .
d / (w = k
/ n (W' +in'signw’)? —w?(qQ)w —p—w' — E(k+q) —in imn(k +q)
. nk +q)
+imw(q —. 5.20
( )w—u+w(q)—E(k+q) —in (520)
Stoga izraz za reciproc¢nu vrijednost Greenove funkcije ( 5.18) postaje
1
G (ko w) = w— B(K) + infl — 20(k)] ~ Be(k) — 50 > Via)w(a) x
q
y 1—nk+q) . n(k + q) ' (5.21)
w—p—w(q)—-Ek+q)+in w—ptw(q)—Ek+q)—in
gdje je
1
Eea(k) = =5 2 V(a)n(k +a) (5.22)
q

energija izmjene po elementarnoj ¢eliji za jednocesticno stanje s valnim vektorom k [50].
Buduéi da plazmonska disperzija (5.16) ima minimalnu frekvenciju w, u disperziji
E(k+q) =~ Ey(ky) +vrq + E1 (ks + qa, ke + ¢.) mozemo zanemariti dva zadnja ¢lana u
nazivnicima sumanada u zagradi izraza ( 5.21) u odnosu na plazmonsku energiju (5.16)
zat < wy <y ity K 2, Ova aproksimacija dovodi do gubitka u spektralnoj gustoci
za mali 2, ali kvalitativno zadrzava njena svojstva.

Tada izraz za reciproénu vrijednost Greenove funkcije ( 5.21) postaje

Gl (k,w) =w— B(k) +in[l — 2n(k)] — Ee(k)
1-nk+aq) n(k +q)
w—p—w(q) = Eo(ky) +in  w—p+w(a)— Eo(ky) —in

o S Via(a) (5.23)

te iz njega ¢itamo realni dio reciproc¢ne vrijednosti Greenove funkcije

ReG ' (k,w) = w — E(k) — FEep(k) — I(k,w) (5.24)
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uz

b N 1 —n(k+aq) nk+aq)
1k.w) = o 2 Viwwla) w—p—w(@)— Ey(k) w—p+wla)— Eo(k)) (5.25)

i njen imaginarni dio

T

ImG ' (k,w) = N > Vigw(@){[l —n(k + q)]dlw — p — w(q) — Eo(ky)]
— nk+q)dw—p+w(a) — Eo(k))]} (5.26)

Kemijski potencijal p odreduje se iz istog uvjeta kao u prethodnom poglavlju
( 4.29). Dobijamo i ovdje isti izraz za kemijski potencijal ( 4.30) kao i u prethodnom
poglavlju.

Provedimo prvo g-integraciju za kemijski potencijal p, energiju izmjene F., (k) i
sumu [(k,w) da bismo odredili realni dio reciproéne vrijednosti Greenove funkcije. 1.
Brillouinovu zonu aproksimiramo istim cilindrom kao u slucaju ¢ = 0 uzimjuéi ravnu
Fermijevu povrsinu |kj| = kp za funkciju zaposjednuca.

Prelaskom na cilindriéne koordinate po izrazu ( 4.31) i integrirajuéi po ¢, dobijamo

e (w—p— Ey(ky))? 5 Wyl Wy —
I(k _ B (k / P In |27 P
( ||>w) = ( ||) 271’ (w — - Eo(k?”)) -z 2(w — [ — Eo(k‘”)) . wpr + Qpl
wp 9129
. Jaid+ Q2+ gzqﬁwl] |,/q|, +QL - S &9+ QL
Q,
/qﬁ + Qi gl qﬁ + Q2 |Q||‘ - W—N_EO(kH))
Ql(w— i Eo(k)))* — wyl }
—n(ky+q)In|1+ dq (5.27)
e afl(w — = Eolky)? - |

s energijom izmjene i kemijskim potencijalom danim izrazima ( 4.33) i ( 4.34) iz
prethodnog poglavlja.
U daljnjem racunu koristimo integrale ( 4.35-4.37) iz prethodnog poglavlja, te integrale

x2dx T
/m = x — g arctan E, (528)

x2dx a T+ a
— = — —1 . 5.29
/aQ—az2 x+2nx—a ( )

Integrirajuci po ¢ dobijamo
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I(kj,w) = p — Eep(ky) + ¢’ { ( (w—p— Eo(ky))wp 27 lln C R

2 w—,u—Eo(kH))Z—wf)l b Wyl +
02 bQ | \2
Zpl =
+J — +( - )

i A

2771 (w—p— Ey(ky) \/1+ bQL —wpl,/ le
b (W —p— Eo(ky)) — H
(w — o — Eo(ky))%y
O e B = ) o e W (5:20)
10O, (w — - Eo(k?”))g(wf)l Qpl) o }
wpi((w — p = Eo(ky))? — 92 )% - \/yT ply 1 {yQ + E::Z:g((:‘\‘\;))j:g z}
gdje je
R(kH,u)) = |:R1<]€F — |/€M,u)) + Ry (kr + |/€II|7W)}@(% — ‘kH‘ — ]{;F) (5.31)

T 2T T
+{&@ﬁmL@+M(?@—mﬂg—@—mwﬂq5+mpg>

(w — E()(k”))Q w2
(w—Eo(ky))? — 92

Ri(r,w)=—2xIn|z|4+zn|z? + Q3 + F(z,w),z #0, (5.32)

Ri(0,w) =0 (5.33)
te
(w — E()(k”))Q — le X
F =2 P t —Ey(ky)|<wpi, Qui<lw—Eo(k
(@) CQLJ W= Bk =% g e 1 P Ol Foll)
L\ @=Eo(k)))>—02,
(5.34)
(w—Eo(k))2—o?,
— En(ki))2 — w2 T+ QL & wm Folh))?
F@MFQ%OU o) —wn LB | <l — Eo(ky)| <.

sz;l — (w = Eo(k)))? (w=Eo(k)))*—wp

2
T- QL Qiﬁ(wﬂ’ﬂo(lﬂ\)5)2

(5.35)
Kemijski potencijal i energija izmjene u izrazu ( 5.30) dani su izrazima ( 4.41) i ( 4.42)
iz prethodnog poglavlja.

Tada realni dio recipro¢ne vrijednosti Greenove funkcije postaje
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ReG ™ (kyj,w) = w — Eo(ky) — p — 6—2{( W= p = Bolky))wn 2m [ln “nl

2m | (w—p— Eo(ky))? —wp b | wp + Qi
bQL 2 QQ bQL 2 (w "w— E0<k||>> T
+ In 1‘1‘(7) +\J IQ)Z (ﬂ) ]—i_(w—,u Folk)? - Q[F(Ew—u)
2 (w—p— Eo(ky)) \/HT—%I\/W
- Al w— p— Ly kn H
(w— p — Eo(ky)) 2, T

5.36

" QL“’pl((w—M—Eo(’fu))2 )/ \/yT\/li Y

+Q, (w — - Eo(k?”))?’(wgl - Qpl) o }

o == Bl =" Fosdy g [ 1 [y ==

pl
Da bismo odredili imaginarni dio reciprocne vrijednosti Greenove funkcije uoc¢imo
u izrazu ( 5.26) da je
ImG™ ! (ky,w) =0 (5.37)

za lw— p— Eo(ky)| < wp 1w —p— Eo(ky)| > Qu te da je ImG~!(k,w) razlicit od nula
za wy < |w— p— Ey(k))| < zbog toga sto spektar kolektivnog plazmonskog moda
( 5.15) ima minimalnu frekvenciju w,, i maksimalnu frekvenciju ,,. Integrirajuéi po q
mozemo odrediti vrijednosti imaginarnog dijela reciprocne vrijednosti Greenove funkcije
i za energije wy < |w — p — Eo(ky)| < Q. Integrirajuéi prvo po ¢, u cilindriénim

koordinatama izraz ( 5.26) postaje

ImG™ (ky,w) = %(w %M__M,E_Oi%];” z /E dqll{ [1 = n(ky + q)]0(w — p — Eo(ky))

—n(g +k|)@(—w+u+Eo(k||))} <QJ_\J éwl “(w Ejfk')) Eolh )) = \q|\> (5.38)

za energije wy < |w — p — Eo(ky)| < Q.
Definiramo li, za dani w, impuls

—in (w—p—Eo(ky)? —wpy =
o (Ql$ 05 — (w — p— Eo(ky))* b) (5:39)

imaginarni dio reciproéne vrijednosti Greenove funkcije (5.38) mozemo zapisati na

sljedec¢i nacin
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Slika 5.3: Frekvencijska ovisnost ReG_l(k‘”,w)/to (pune linije) i —ImG_l(k:”,w)/to (ispreki-
dane linije) za kp = 7['/2b 1 ]{7” =0 (a), ]{7” =kp (b), te k” = 2kp (C)

ImG™" (ky,w) = %(w (_Cdﬂ_fjj:()iigg)z " {@(w — 1 — Ey(ky)) /qc dqy[1 — n(ky + qy)]

e
qc
— O(—w+ p+ Eo(ky)) /_q dgyn(q) + ’fu)}- (5.40)
Konacno, integrirajuci po ¢ dobijamo

ImG " (ky,w) = %(w (idu_—#lz:()iigl;g)z = {Qqc@(w — 11— Eo(ky)~{O(—w + u+ Eo(ky))

+O(w —p— Eo(’fu))] X [2qc9(k?F — |yl — qc) + 2krO(ge — [ky| — kr)

21
(ke = Ryl + @) O (k| + g = k) O(ke— | k| = g0 O~ = ke — [ky] = gc)
2 2w
2y + 20, — 2)0ke— | | = @ O(-T + ke + iy | + )] (5.41)

za wy < |lw— pu— Eo(ky)| < Q.

ReG~!(ky,w) 1 ImG~'(ky,w) prikazane su naslici 5.3 za tri reprezentativne vrijed-
nosti longitudinalne komponente valnog vektora k| (kj = 0, kp, 2kp). Promotrimo prvo

ImG~(ky,w) # 0. Za ky < kp, ImG~'(kj,w) pada s konacnog singulariteta vrijednosti
GQICFQIQ)Z

T2 w2
pl

U w = — Qu + Ey(k)) na lokalni minimum kako w raste, te nadalje raste do
pl

Qp]:IcV Qp]:ICV oi=
t5=0.25eV t;=0.25eV t;=0.25eV
v 20 0 0r 0
@,=0.26eV ©,=0.26eV ©,=0.26eV
t=0.025e¢V t=0.025¢V t=0.025eV
k=0 10 k=kg 10 ki=2kg
0 0
-10 ¢ -10 -
20 20
‘ ‘ ‘ 30 ‘ ‘ ‘ ‘ 30 ‘ ‘ ‘ ‘
-15 -10 -5 0 5 -10 -5 0 5 -5 0 5 10
(@-p/ty (0-p/ty (@-p/ty
(a) (b) (c)
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lokalnog maksimuma s kojeg pada i divergira u —oo za w = p—wy+Fy(kj)—0. Prelaskom
na pozitivni w, za ky < kg, ImG~!(k),w) raste s nule za w = p+w(kj—kr, Q1)+ Eo(ky)

62 2
na lokalni maksimum i pada na Lﬂ’;’ za w = [t + Qp + Eo(ky) gdje ima singu-

02w
laritet tog iznosa. Za k| > kp, _z;mé’lfl(k”,w) takoder ima konacni singularitet u
w = p— Qu + Ey(k)) jednak —% ali pada na lokalni minimum i raste do vri-
jednosti nula koju dostize za w = p — w(k) — kp, QL) + Eo(k)). Nadalje, za kj > kp,
kako w raste od w = p + wy + Eo(k)) + 0, ImG~*(kj,w) pada s +o0o na lokalni mini-

mum, raste na lokalni maksimum i pada na konacni singularitet vrijednosti % za
w =+ Qp + Eo(ky).

Primje¢ujemo da ImG~!(kj,w) takoder is¢ezava za ky < kr i 1+ wy + Eo(k)) < w <
pAwky —kp,Qu) + Eo(ky), kao i za ky > kpip—wk) —kr, QL) + Eo(k)) <w <
p— wp + Eo(ky). Ovo is¢ezavanje imaginarnog dijela reciprocne vrijednosti Greenove
funkcije vidljivo je veé u izrazu ( 5.23). Naime, zbog funkcije zaposjednuéa n(k+q) u tom
izrazu neiscezavajuci doprinosi diskretnih polova w = p —w(q) + Eo(k||) -+ in reciprocnoj
vrijednosti Greenove funkcije moguéi su samo za energije p — Q, + Eo(ky) < w < p —
w(ky—kp, Q1)+ Ey(k)) dok su neis¢ezavajuci doprinosi polova w = p+w(q)+Eo(ky) —in
moguci samo za pt + w(k — kp, Q1) + Eo(k)) < w < p+ Qp + Eo(ky).

ImG~!(k),w) ima primjetni minimum i maksimum za pripadne energije w = p —
Qm/b,QL) + Eo(ky) iw=p+Qn/b,Q1)+ Eo(k)) zbog toga Sto je sumacija u izrazu
( 5.26) ogranicena na podrucje prve Brillouiove zone. Integracija po ¢, od 0 do @
(w—p—Eo(k)))*—w?

l
Qf,l—(w—u—Eo(k\\)§2' Kako

(w—p—Eo(ky)))?~w?,
Q) —(w—p—Eo(k|))?

energije u podrucju p — Qy + Eo(k)) < w < p— Qn/b,Q1) + Ey(k)) odnosno p +

dovodi do ogranicenja integracije po ¢ na podrucje |g;| < Ql\/

™

q) mora biti u podrucju |¢|| < § uvjet § < Q.

je ispunjen za sve

Qm/b,QL) + Eo(k)) < w < p+ Qyu + Eg(ky). Tako sve ove vrijednosti energije w

imaju istu granicu integracije po ¢ jednaku g. = 7 sto daje za rezultat ImG~Hkj,w) =

w—p—Eo(k)))? ... .
ZFe2k:F (w—p—Fo( ”2)) > koji ima uoceni minimum, odnosno maksimum.
(w—p—Eo(k)))*—ws

Kao sto se vidi sa slike 5.3, ReG™'(kj,w) raste iz —oco kako w raste iz —oo,
te divergira u +oo za w = pu — Q, + Eo(kj) — 0. Bas u ovoj vrijednosti energije w
ImG~!(k,w) ima konacni singularitet koji se pomice prema veéim vrijednostima od w
kako k| raste, kao sto je to prikazano na slici 5.3. Nadalje, kako k| raste, nula realnog

dijela recipro¢ne vrijednosti Greenove funkcije u podrucju energija w < p— € + Eo(k))
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pomice se nadesno i sve je bliza singularitetu v w = p — Qy + Ey(k)). Kako w
raste od w = p — Qu + Eo(k)) + 0, ReG™'(kj,w) pada s +0co na lokalni minimum
i raste prema konstantnoj vrijednosti koju dostize za w = p — wy + Eo(k)) — 0.
Za ky > kp, ReG™'(kj,w) je neprekidna za w = pu — wy + Ey(k) 1 kako w raste od
w = pt—wpy+ Ey(ky) +0, ona nastavlja rasti i divergira u +00 za w = p+wy + Lo (k) —0.
Kako je lokalni minimum od ReG~'(kj,w) za kj > kp negativan ReG~'(kj,w) ima
dvije nule u podrucju p — Qu + Eo(k)) < w < p+ wy + Eo(ky), prvu u podrucju
p—Qu+ Eo(ky) < w < p—wlky —kr,Q1) + Eo(ky) u kojem je ImG(kj,w) # 0
i drugu u podrucju p — w(ky — kp, Q1) + Eo(k)) < w < p+ wy + Ey(k)) u kojem je
ImG~(kj,w) = 0.

Medutim, za k| < kp, ReG~*(kj,w) ima singularitet u w = p—wy+ Eo(ky). Za ky < kp,
kako w raste od w = p—wy+ Eo(kj) +0, ReG~! (kj,w) raste iz —oo na lokalni maksimum
i pada na —oo za w = p+ Qy + Ey(kj) — 0. Kako je lokalni maksimum pozitivan,
ReG™!(kj,w) ima dvije nule u podruéju p — wy + Eo(k)) < w < p+ Qu + Eo(ky),
jednu u podrucju pp — wy + Eo(k)) < w < p+ w(ky — kp, Q1) + Eo(k)) u kojem je
ImG~1(kj,w) = 01drugu u podrucju p+w(kj—kp, Q)+ Eo(k|) < w < p+Qu+Eo(ky)
u kojem je ImG~!(k,w) # 0.

Posebno za kj = kp, kako w raste iz w = p — wy + Ey(kj) + 0, ReG (k) w) raste iz
—o0 1 divergira prema +00 za w = p+wy + Eo(k|) — 0. Tako za kj = kp, ReG ™ (k|,w)
ima nulu u podrucju g — wy + Eo(k)) < w < p+ wy + Eo(k)). Kao sto je vidljivo
na slici 5.3 za kj > kp, ReG™'(kj,w) ima singularitet u w = p + wy + Eo(ky) , a
kako w raste iz w = p + wy + Eo(k)), ReG™'(k|,w) raste od pozitivne vrijednosti za
w = wy + Ey(ky) + 0 prema lokalnom maksimumu s kojeg pada i divergira u —oo za
w = pi+ Qpy + Ey(k)) — 0. Kako je lokalni maksimum pozitivan ReG ™! (kj,w) ima nulu
u ovom podruéju. Konacno, kako w raste iz w = pu+ Qu + Eo(k)) + 0, ReG™ (k) w)
raste iz —oo prema +o00. U w = p+ Qpy + Eo(ky) ImG ' (kj,w) ima takoder konacni
singularitet koji se pomiCe prema vecim vrijednostima od w kako kj raste. U isto
vrijeme nula od ReG ™! (ky,w) za w > p1 + Qp + Eo(k)) se pomice nadesno i sve je dalja

i dalja od singulariteta u w = p + Q + Eo(ky)).

ReG™'(kj,w) 1 ImG'(kj,w) odreduju izravno Greenovu funkciju kada je
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ImG~(kj,w) # 0. S druge strane, ReG~'(kj,w) ima nulu u podrucju frekvencija
lw — g — Eo(ky)| > Qp u kojem ImG~!(ky,w) is¢ezava. Tada u ovom podrucju frekven-
cija Greenova funkcija G(kj,w) ima pol prvog reda oblika wy(k)) = E(kj) — iI'(k)),
te se Greenova funcija moze zapisati u standardnom rezonantnom obliku ( 4.53).
Takoder, ReG~'(kj,w) ima nulu u podru¢ju frekvencija |w — p — Ey(kj)] < wy u
kojem je ImG~!(kj,w) = 0, tako da se i u ovom podrucju Greenova funcija moze
zapisati u standardnom rezonantnom obliku ( 4.53). Primjetimo da je pojava ove nule
posljedica optickog procjepa wy, u dugovalnoj plazmonskoj disperziji koji je rezultat

konac¢nog integrala prijelaza u smjeru okomitom na lance t u jednoelektronskoj disperziji.

Dobijeni rezultat u niskoenergijskom podrucju se kvalitativno slaze s odgo-
varaju¢im rezultatom za trodimenzionalni izotropni ,,jellium” model u GyW, pristupu
[26, 27, 28]. Naime, i u tom slucaju plazmonska disperzija ima dugovalni opticki
minimum §2,;. Kako imaginarni dio reciproc¢ne vrijednosti Greenove funkcije iS¢ezava
u podrucju g — Qp < w < p+ €y, a u tom podrucju realni dio reciprocne vrijednosti
Greenove funkcije ima nulu, i ova Greenova funkcija moze se izraziti u standardnom

rezonantnom obliku ( 4.53).

5.3 Spektralna funkcija

Uvrstavajuéi rezultate za realni i imaginarni dio recipro¢ne vrijednosti Greenove
funkecije G (ky,w), izrazi ( 5.36), ( 5.37) i ( 5.41), u odgovarajuée izraze za spektralnu
funkciju kvazijednodimenzionalnog metala s jednom vrpcom ( 4.55) i ( 4.56) dobijamo
spektralnu funkciju prikazanu na slici 5.4 za dvije vrijednosti transverzalne plazmonske
frekvencije, malu w, = 0.26eV i veliku wy = 0.63eV. A(kj,w) ima Siroki maksimum
u podrucju wy < |w — pu — Eo(ky)| < Qu koji potjece od plazmonske disperzije. Zbog
ovisnosti Fy (k) siroki maksimum mijenja svoj polozaj polagano s promjenom longitu-
dinalne komponente valnog vektora k. Nadalje spektralna funkcija sadrzi kvazicesticu
ovisnu o kj u podrucju |w — p — Eo(k))| > )y te ima jos jednu kvazicesticu ovisnu o k|
u podrucju p + Eo(k)) —wp < w < p+ Ey(k)) + wp. Sve ove komponente spektralne

funkcije su prisutne za svaki t # 0. Primjetimo da smanjenje integrala prijelaza u sm-
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Slika 5.4: Spektralna funkcija A(k|,w) za malu (wy = 0.26eV) i veliku (wy = 0.63eV) vri-
jednost transverzalne plazmonske frekvencije wy u slucaju kp = m/2b. Siroki maksimumi za
razlicite longitudinalne komponente valnog vektora k| slijede iz izraza (4.55), dok su d-peak-ovi
reprezentirani svojim tezinama Z(k|) prema izrazu ( 4.56).

jeru okomitom na lance dovodi do smanjenja spektralne tezine kvazicestice u podrucju
p+ Eo(ky) —wp < w < p+ Eo(k)) + wp u korist maksimuma koji se Siri pri zatvaranju
optickog procjepa u dugovalnoj plazmonskoj disperziji wy. Slucaj ¢ — 0 dovodi do
wp — 0 pa sva tezina niskoenergijske kvazicestice prelazi na maksimum.
Naglasavamo da uzimanjem ¢ — 0 dolazimo do naSeg ranijeg rezultata za spektralnu
funkciju s ¢ = 0 u kojem nema niskoenergijske kvazicestice. Za ilustraciju nestanka
kvazicesticne tezine u niskoenergijskom podruc¢ju pri ¢ — 0 na slici 5.5 je prikazana
ovisnost Z(k|) ot za k| na Fermijevoj povrsini.
Isticemo da i u ovom sluc¢aju dobijeni rezultat za spektralnu funkciju odlicno numericki
zadovoljava pravilo sume ( 4.57) sa slaganjem do na 10~* u cijelom podruéju valnih
vektora K i za sve promatrane {.

Niskoenergijska kvazicestica kao standardno obiljezje Fermijeve tekucine pojavljuje
se uz strukturu koja potjece od plazmonskih efekata u izotropnom ,,jellium” modelu kao
Sto su to pokazali Hedin i Lundqvist unutar GoWy [26, 27, 28]. Naime, unutar tog

pristupa dugovalni minimum plazmonske disperzije w,; otvara podrucje p — wy < w <
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Slika 5.5: Kvazicesti¢na tezina Z na Fermijevoj povrSini.

i+ wy u kojem se pojavljuje kvazicestica reducirane spektralne tezine, a istovremeno
plazmonski mod dovodi do prelaska kvazicesticne tezine na energije vise od plazmonske
energije ispod i iznad kemijskog potencijala.

Dobijeni rezultati pokazuju da integral prijelaza u smjeru okomitom na lance
odgovoran za stvaranje optickog procijepa w, u dugovalnoj plazmonskoj disperziji dovodi
do stvaranja niskoenergijske kvazicestice u spektralnoj funkciji. Naglasavamo da se pri-
jelaz iz rezima Fermijeve teku¢ine u rezim ne-Fermijeve tekucéine odvija putem smanjenja
kvazicesticne tezine usljed zatvaranja optickog procijepa u dugovalnoj plazmonskoj dis-
perziji zbog smanjenja integrala prijelaza u smjeru okomitom na lance. Dakle, kao sto
je ocekivano, u slucaju t = 0 anizotropnost kvazijednodimenzionalnog metala odgovorna
za stvaranje akustickog niskoenergijskog kolektivnog plazmonskog moda dovodi do nes-
tanka niskoenergijske kvazicestice i stvaranja Siroke strukture na energijama reda veli¢ine
plazmonske energije.

Kao sto je to pokazano u proslom poglavlju spektralna funkcija u rezimu
ne-Fermieve tekuéine (¢ = 0) je u kvalitativnom slaganju s ARPES spektrima Bech-

gaardovih soli koji nemaju niskoenergijsku kvazicesticu.  Rezultat za spektralnu
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funkciju kvazijednodimenzionalnog metala u rezimu Fermijeve tekué¢ine sugerira da je
za (TMTSF)yPFg (za koju je t = 0.0125eV ity = 0.125eV') kvazicestitna tezina reda
velicine 20%, te da se kvazicestica nalazi na udaljenosti oko w, = 0.13eV od sirokog

maksimuma.

Proucavaju¢i model elektrona na jednodimenzionalnim lancima s konac¢nim
integralom prijelaza medu lancima t i trodimenzionalnom Coulombovom interakcijom
Schonhammer, Meden and Kopietz nasli su takoder kona¢ni kvaziCesticni ostatak
( 3.106) za proizvoljni ¢t # 0 [15, 23]. Tako strogo govoreéi Luttingerovo ponasanje
postoji samo za t = 0, oni su nasli da za mali omjer |t/Fr| postoji veliko srednje
podrucje valnih vektora i frekvencija u kojem se Greenova funkcija jednako ponasa kao
izat=0. Tvrde da je upravo to srednje podrucje relevantno jer se eksperimenti uvijek

izvode s kona¢nom rezolucijom, te tako uzimaju da je integral prijelaza irelevantan.

RPA zasjenjena Coulombova interakcija kod kvazidvodimenzionalnog metala s
kona¢nim transverzalnim integralom prijelaza t rezultira takoder jako anizotropnom
plazmonskom frekvencijom oblika ( 5.16) s malom transverzalnom frekvencijom u
odnosu na longitudinalnu [72]. Dobijena spektralna funkcija sastoji se od reduciranog
kvazicesticnog peak-a i Sirokog maksimuma koji se proteze sve do longitudinalne
plazmonske frekvencije. Ovaj rezultat je u skladu s ARPES spektrima kvazidvodimen-
zionalnih kristala u normalnoj vodljivoj fazi koji sadrze kvazicesti¢ni peak na Fermijevoj

energiji i Siroki maksimum na vi§im energijama [73].

5.4 Gustoca stanja i funkcija distribucije momenta

Integriraju¢i numericki spetralnu funkciju kvazijednodimenzionalnog metala s
t # 0 A(k),w) prikazanu na slici 5.4 po izrazu ( 4.62) dobijamo pripadnu gustocu stanja
po broju elektrona u sistemu n(w) prikazanu na slici 5.6 za vrijednosti integrala prijelaza
u okomitom smjeru ¢ = 0.025eV i 0.06eV. U gustoéi stanja razlu¢ujemo tri konacna
singulariteta koji se pojavljuju na energijama koje odgovaraju rubovima pripadnih

kvazicesticnih disperzija. Zbog kvazicestice u energijskom podrucju w < p+ Eo(k)) —Qpy
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Slika 5.6: Gustoca stanja n(k||) za t jednako 0.025¢V" (a) i 0.06eV" (b).

gustoca stanja pada s maksimalne vrijednosti pri najnizoj energiji kvazicesticnog o-
peak-a ovisnog o kj na lokalni minimum. Dalje gustoca stanja raste do konacnog
diskontinuiteta pri najvisoj energiji kvazicesticnog d-peak-a ovisnog o k| u podrucju
w < p+ Eo(ky) — Q. Nadalje, gustoca stanja ima gotovo konstantni doprinos od
sirokog maksimuma u energijskom podruc¢ju od najvise energije kvazicesticnog d-peak-a
ovisnog o k| u podrucju w < p+ Ey(kj) — €, do najnize energije kvazicesticnog d-peak-a
ovisnog o k u podrucju p+ Eo(ky) —wp < w < p+ Eo(k)) + wy pri kojem ima sljedeci
diskontinuitet. Kako se pomic¢emo prema energijama visim od tre¢eg diskotinuiteta
gustoca stanja pada na minimum koji dostize na w = p. Za razliku od gustoce stanja u
slucaju t = 0 (slika 4.6) koja pada na nulu na w = p kona¢na gustoca stanja na w = u
dobijena za t # 0 pokazatelj je pojave kvazicestice u spektralnoj funkciji na kemijskom

potencijalu.

Numerickim ra¢unom iz izraza ( 4.63) odredili smo funkciju distribucije momenta

n(ky) prikazanu na slici 5.7 za integrale prijelaza u smjeru okomitom na lance ¢ =
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Slika 5.7: Funkcija distribucije momenta za kr = 7 i ¢t jednako 0.025¢V" (a) i 0.06eV" (b) ima
diskontinuitet na kg.

0.025eV i t = 0.06eV. Povrsina ispod krivulja (a) i (b) razlikuje se od to¢nog broja
elektrona za manje od 0.1% Sto pokazuje da je GoW, aproksimacija zadovoljavajuée
samousaglasena.

Funkcija distribucije momenta pada s maksimalne vrijednosti na kj = 0 prema kona¢nom
diskontinuitetu na kr. Sam iznos diskontinuiteta od n(k|) jednak je spektralnoj tezini
Z(kp) kvazicestitnog d-peak-a na w = p. Ovakav oblik funkcije distribucije momenta
pokazatelj je ponasanja u skladu s Fermijevom tekué¢inom. Iz slike 5.7 je vidljivo da

kvazicesticna tezina pada kako se integral prijelaza u smjeru okomitom na lance smanjuje.



Poglavlje 6

Zakljucak

Spektralna svojstva metalne faze interagirajucih elektronskih sustava jako ovise
o dimenzionalnosti. Teorijski je dobro poznato da se Landauova teorija Fermijeve
tekucine koja dobro opisuje trodimenzionalne izotropne metale ne moze primjeniti na
sustav interagirajucih elektrona u jednoj dimenziji za koji je egzaktno rjesiv Luttingerov
model. Medu materijalima pogodnim za proucavanje prijelaza izmedu ova dva rezima
su zbog svoje anizotropnosti i kvazijednodimenzionalni vodici.
Takoder, upravo anizotropnost omogucava i upotrebu kutno razlucive fotoemisije za
analizu neobicnih spektralnih svojstava ovih materijala kao Sto su izostanak kvazicestice
na kemijskom potencijalu i Siroki maksimum na energijama reda veli¢ine plazmonske

energije [1, 2, 3, 4].

U ovom radu proucavali smo utjecaj plazmonskog kolektivnog moda na spektralna
svojstva kvazijednodimenzionalnih metala s jednom elektronskom vrpcom po lancu ko-
riste¢i GoWy aproksimaciju s RPA zasjenjenom trodimenzionalnom Coulombovom in-
terakcijom. Iako dobijeni izraz za spektralnu funkciju ne reproducira egzaktni rezutat
dobijen ranije za Luttingerovu tekué¢inu u niskoenergijskom podrucju, ocekujemo da daje
kvalitativno dobar opis spektralnih svojstava kvazijednodimenzionalnih vodica na energi-
jskoj skali reda veli¢ine plazmonske energije. Nasa analiza pokazuje da jako anizotropni
niskoenergijski plazmonski mod induciran dugodoseznom Coulombovom interakcijom u
vodljivoj elektronskoj vrpci s (kvazi)jednodimenzionalnom disperzijom daje dominan-
tan doprinos vlastitoj energiji elektrona te da je odgovoran za elektronska spektralna

svojstva u normalnoj fazi.
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Naime, anizotropni plazmonski mod dovodi do formiranja Siroke spektralne struk-
ture na energijskoj skali plazmonske energije. Sve dok nema transverzalnog integrala
prijelaza t u vodljivoj elektronskoj vrpci nema ni niskoenergijske kvazicestice u spektral-
noj funkciji. S druge strane, konacan integral prijelaza t u elektronskoj disperziji dovodi
do formiranja niskoenergijske kvazicestice. Naime, konacan t daje opticki karakter ani-
zotropnoj plazmonskoj disperziji. Opticki procijep jednak transverzalnoj plazmonskoj
frekvenciji omogucava pojavu niskoenergijske kvazicestice u spektralnoj funkciji. Proces
smanjivanja transverzalnog integrala prijelaza t pracen je zatvaranjem optickog proc-
jepa pri ¢cemu dolazi do prijelaza kvazicesticne spektralne tezine na Siroku spektralnu
strukturu koja se prostire na energijskoj skali plazmonske energije. Granica ¢t = 0 daje
akusticni karakter plazmonskoj disperziji i kvazicestica nestaje.

Nepostojanje niskoenergijske kvazicestice u spektralnoj funkciji za ¢ = 0 je cen-
tralni rezultat ovog racuna koji pokazuje da se ve¢ u GoW, aproksimaciji spektralna
svojstva kvazijednodimenzionalnih vodica kvalitativno razlikuju od onih trodimenzion-
alnih izotropnih metala koji pokazuju standardna svojstva Fermijeve tekué¢ine. On se
oc¢ituje i u izostanku diskontinuiteta na Fermijevom valnom broju u funkciji distribucije
momenta, te u nestajanju gustoce stanja na kemijskom potencijalu. Ovo su sve svojstva
i Luttingerovih tekucina.

Stovise, GoW, aproksimacija omoguéava pracenje prijelaza spektralne tezine niskoenergi-
jske kvazicestice na Siroku spektralnu strukturu prilikom prijelaza iz rezima Fermijeve
tekucine u rezim ne-Fermijeve tekucine koji se postize smanjivanjem integrala prijelaza
u smjeru okomitom na lance. Ovaj prijelaz najbolje se moze pratiti u funkciji distribu-
cije momenta Ciji se diskontinuitet na Fermijevom valnom broju jednak kvazicesticnoj
spektralnoj tezini smanjuje smanjenjem integrala prijelaza u smjeru okomitom na lance.
U tom procesu gustoca stanja gubi na intenzitetu u niskoenergijskom podrué¢ju na racun
intenziteta u energijskom podrucju reda veli¢ine plazmonske energije.

Dolazimo do zakljucka da postojanje niskoenergijskog anizotropnog kolektivnog moda
u slucaju ¢t = 0 kod kvazijednodimenzionalnih metala onemogucava razvoj Greenove
funkcije oko kemijskog potencijala, kao polazne tocke u pristupu Fermijeve tekucine.

S druge strane, GoW, aproksimacija omogucava odredivanje polozaja Siroke spek-

tralne strukture za razliku od pristupa u okviru slike Luttingerove tekucine koji su
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ograniceni na egzaktno odredivanje niskoenergijskog ponasanja. Tako ove dvije metode
mozemo smatrati komplementarnima u analizi uloge kolektivnih modova u spektralnim
svojstvima kvazijednodimenzionalnih vodica ocekujuci da zajedno daju potpun uvid u
siroku energijsku skalu relevantnu za ARPES mjerenja.

Isticemo da G¢W, aproksimacija kvalitativno potvrduje rezultat pristupa sustavu
slabo vezanih lanaca s trodimenzionalnom Coulombovom interakcijom elektrona u okviru
slike Luttingerove tekucine da konacan transverzalni integral prijelaza dovodi do formi-
ranja niskoenergijskog kvazicesticnog ostatka.

Spektri Bechgaardovih soli dobiveni kutno razlu¢ivom fotoemisijom u kvalita-
tivnom su slaganju s rezultatima dobivenim u okviru GoW,, aproksimacije za slucaj t = 0
ili za t dovoljno mali da rezolucija eksperimenta ne dozvoljava opazanje kvazicesticnog
ostatka. Isti zakljucak vrijedi i za interpretaciju ovih spektara u okviru modela slabo
vezanih lanaca s trodimenzionalnom dugodoseznom Coulombovom interakcijom elek-
trona u okviru slike Luttingerove tekuéine za anomalnu dimenziju veéu od jedinice. U
tom smislu transverzalni integral prijelaza t mozemo smatrati irelevantnim parametrom
za interpretaciju ARPES spektara Bechgaardovih soli. Takoder, isti zakljucak slijedi i
iz proucavanja problema jednodimenzionalnih lanaca interagiraju¢ih elektrona vezanih
malim transverzalnim integralom prijelaza u okviru perturbacijskog pristupa. U tom
pristupu za a > 1 konzistentan s ARPES spektrima Bechgaardovih soli ne pojavljuje
se kvazicesticni ostatak i spektralna svojstva ostaju jednodimenzionalna na svim

temperaturama, te transverzalni integral prijelaza postaje irelevantan.

Opisan u modelu kvazijednodimenzionalnog metala s dvije elektronske vrpce po
donorskim i akceptorskim lancima i s trodimenzionalom RPA zasjenjenom Coulombovom
interakcijom elektrona TTF — TCNQ zbog jake sprege plazmona i dipolnog moda ima
niskoenergijski kolektivni mod [74]. Preostaje vidjeti kako ovaj mod utjece na niskoen-
ergijska spektralna svojstva kvazijednodimenzionlnog metala s jednom elektronskom vr-
pcom po donorskim i akceptorskim lancima TTF — TCNQ@Q-a u GoW, aproksimaciji s
RPA zasjenjenom interakcijom dobijenom u modelu s dvije vrpce. Na osnovu rezultata
dobivenih u ovom radu oc¢ekujemo da radi ovog niskoenergijskog kolektivnog moda ni u

njihovoj spektralnoj funkciji niskoenergijska kvazicestica nec¢e imati znacaj. Ocekujemo,
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takoder, da ¢e ovaj pristup dati rezultate za spektralnu funkciju koji ¢e biti u kvali-

tativno dobrom slaganju s ARPES spektrima TTF — TCNQ@-a i na §iroj energijskoj
skali.
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