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U veai sa rastucom ur-otrebora IB ers u svini
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polje - dipol.
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dolazi d * : ek3citaci,je susednop; molekula itd.tako ia >e posle.izveo-

nog vremena , >rene;-Je na sve molokule kristala.Gvakav balas >obudje-

iija naziva se krenkelov eksiton.

B'renkelovi eksitoni na joeuce se jav l ja ju u Molekuiarnim kris-

taliiiia: antracenu,riaf talinu,benzolu u cvrstom stanju i drugima.Fio-

lekuli ovakvih kristala su jako izrazeni divoli i zbog toga izme-dji
n j i h deluju sile diool-diooliiog tipa. J/otenci jal dipol-dioolue in-

terakcije izniedju nolekula itna oblik

V- -* ~ .^ L.s I 4 1"M, -m, l/n.—/m,r * • '
gde su "n i la vektori cvorova kriotalne 3?e;;%ot!:e,

Jvetlost koja indukuje eksiton u ,r"o].ekulu mo£e da i.r;nzove

dva efekta:

-''Tomer.u stanja elektr-ona u molekulutkoja rastnje kao rezultat

pobudjerija elektronskog podsistena u molekulu i

-promeiiu stanja unutraanjih oiolekulskih vibraci;ja.uvakvi eksi-

ton i nazivaju se vibroni.

i-ii cern.o analizirati saino ciste eksitone Frenkela, t j. one eksitone

Icoji nastaju usled promene stauja elekt.roria u individualnini molc-

kulihia.Kako se kod ovih eksitona radi o r^obudjenjima elektrona u

molekulu, ceo kristal se moze trotirati kao sis tern i'erraiona sa dvo-

cesticni'.n interakcijaraa.U torn slucaju hamiltonijan sa dvooeaticnirn

fennionskim interakcijaraa u reorezeritaciji druge kvantizacije ima

gde f , f - , , f,.,,!" ,.f^ predstavljaju skuoove kvantnih. brojeva,koji ka-

rakteriiiu stanje elektrona u raolekulu.

Iko sa H— oznacirno hamiltonijan izolovanog rnolekula na r ae^cu

"n na o^novu svojstvenog nrobleuia

H«4ii^6^Hkf 11.3
aakl jucujeuio ,da su ".W-»0 energije i2;olovar:.o;';.: i. 'iolekula,dok 3u funkcijc

Y-«,., svo,istvene funkcije harniltoaijana izolovanog molekula.Matricni

elor'ievrfc interakcije dva molekula sa raznim nivoiiiia i;/,a oblik
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predstavljaju elemente zapre;nine 'roatora koji

zauzima^u rolekule na 'nestima ' i "Hi.

era tori oC—v, i oc-^f. krei ra ju ,odnosno :,ihiliraju olektron na

e-voru ri u stanju f .

Ogranicicemo se na slucaj kada elektron u aoloVculu inoze da

se nadje oarno u dva starija,osnovnora 0 i pobudjeno.M f .A lco elektroae

pobu.i/juje iuonohromatska svetlost i ako .]e nivo f dosta udal'jen od

osta]_ih nivoa,ovakva predpostavka ge opravdana.Osira topa predpos-

tavi ' le rno,da je elementarna celija kristala - rcota .U L'o^i sluoaju

indeksi f - , , f ^ , f 7 , f . uzi rnaju sa.^o dve vrednosti i to 0 i f.Eksitou

nastaje ta'ko ato kvaiit svetlosti u nekom molekulu ;rebaci olektron

iz stanja 0 u stange f,1'ooto 3u elektroni '••ovozani poljem interak-

ci jo V ekscita.cija se prenosi i na ootale molekule i ta:| talas

oot'Ud,1erija iiaziva se eksiton.

!l:uniltonijan (1 1.2) kao elektronski haniltonijan sa dvocea-

tioniiii interakcijama ni;ie zgodix) resavati,a fiaicki >osm'atrano,ek-

siton ni.je oobudjeri elektron,vec levant r jo 'budjenja molekula krista-

la. :v;l.)otnj to,;a se umesto Fermi operatore oC—^ iot-*F uvo^le novi ope-
i 1 j- 11T.

rator! na sledeci nacin

oiji :je fizicki smisao ocigledari.Orjer.ator t^ an ill i lira olektron u

osnovnom otanju i kreira ga u pobudjenom stanju f .To anaci da .i.--..

kreira kvant elektronske ekscitaci^e od osiiovnoj: do vobudjenog sta

nja .Opera tor P-» anihilira elektron u pobudjononi star^'ju f ,a kreira

p;a u osnovnom 0.1'reiaa tome operator k^r anihilira kvar:t ^olmd^enoa

sa ene r r r i j om E-»->-E—....Ovakvi operator! nasiva.iu se 1 anli o. eratori.nx nu

Koruutacione relacije za l-'auli operatore ft;lase



ko u hamlltonijanu (I 1,2) uz.oewo u obsir cin;jenicu,da indek-

ii± f, , f V , , f 7 . , f ; mofru usirnati so.no dve vrednosti 0 i f i iskoristrLio
I. , :. ;;> -f

definiciju i'auli o'oeratora I i.^ihove kornutacione relacijejdobija-

MO haniiltonijan ,-;istema u paulionskoj re] rezentaciji

r 1.

r;fle su oztialce sledece

Pri dobijanju haffiiltonijana (I l.'"0 iskoristili smo cirijoni-

cu,da se molekuli me:l,juso1ono ne razlikuju, pa 1C-.,, i 1L.Q ne zavise

od ijidekoa re5etke TT.Osim toga, pretpostavljeno rje da kristal iraa

centar inversi je ,ko j i se poklapa sa centro:n inverzi,je izolovano/;

riiolekula,pa su rnatricrii element! tipa ?«-»(fOOO) i V-.-(xff(.!) ravni

nuli.

Sada .''emo isvr;;iti pribliSnu drugu kvantizaciju^koju :je ;-red-

loaio Eo^oljubov i koja se aastoni u tome,, "to se hamiltonijan jako

interagu^jucih ceotica zarneni ekvivalentnihi hamiltoni janoin slabo

interagujucih cestica.Prelazeci 3a Fermi ria Pauli oneratore, veliki

deo ferniionskih interakcija ukljucili smo u kvadivitni deo paulion-
%

sjcop; hamiltoni^aiia, sto snaci,da 3 mo aisteni interagujucih cestica

.ermli gasom kvazicestica.
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Jledeci korak .je zameua iauli operator; 02 o eratorima po

sledecim fonaulai'u j

U to;j aproksLiiaci ~ji odbacuju no svi. clauovi aetvrtog re'la i vi.'.e.

Greska jo utoliko manja, ukoliko Je broj okycitirai.ih r.iolekula

u i::riotalu manji.

ba O.S.QOVU toga,harailtoni(jazi pribiizne dru^e kvaatiiracije

za ek,oitonsl;.i sisters ima oblik

Kada se izvrsi Purije transformacija Boze o;>eratora

- ^ V a-**
=

f 4

prornji hamiltonijan postage

H-
gde je

I;
"M3•' '^

Spektar eksltona u harraonijskoj aproksimaciji 30 moSe dobiti

di,JH:;;onalizacijom haniiltonijana (I 1.12).U torn cil.ju iavr;jirjio

^.-relaz n.a nove Bozo ooeratore slodeciru transformaci^ama



'r iFtSformacione Ku.tnkci je Kf i (A* su ; it . -avci parne i

realae funkcije i ako aaclovoljavu,1u uslov
Y/i -r\Y^-=z\ \

onda su b̂ r i brr talcodge Loze operator!.Posle zameue (I 1.14) u

hamiltonijan (I 1.12) doi.;ijai.:io

r ,
i '.

Do. i)i se oslobodili nedijagonaliiih clanove oroporoioualnib

t!̂ '̂î -)J?t)pr i"(jednacicerno koeficijent koji storji us njih sa nulom,

do].;i;jarno

\r 11—. -4- — / -* i (A,r "̂ ~ l/r* /=a U
lA-l^- v L. n """If I f* A"/

r 1.
Kecenja ovo^j; sistema su data sa

n -)h 4Us L/i? - - o

r 1

. r
Zanieriorn ovih rezultata u (I 1.16) dobijarno dij agon all so van

e k s i t o n s k i lia ra iltonijan

H-
Zakori disnerzije za eksitono

25 n a mo da je A ̂ 5 - 5 eV

Ij» i I>£ su ~ 0,1 - 0,01 eV

Pa no osnovu boga, mo^enio koren u formuli (I 1.2.1 u red.
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fi 2. Normals.! elektronr, .ynetni talasi

II prvom pararTrafu aMalisirane su eleni : itarne cpticke ekscita-

cije kri3tala,eksitoni,ciji je karakter definisan ha..;iltoni janoi;i

e knit on a ..kada, osvetl javajuci kris l;al , atvorimo eksi tone , rriorarao vo-

diti racuna i o svetlosti (pcl,ju fotona), kona stvara eksitone i o

interakciji izwedju upadne svotlosti i storenih o'.-;itona.To zahte-

va pnalizu sisteraa,ciji se ha:;;iltoni;]ari sastoji is tri delarharnil-

tonijana eksitonajhamiltonijana polja transverzalnih ,rotona i ha-

miltonijana interakci;je ismedju stvorer;ih ekcitona i fotona,

ka Ooiiovu eksperiineatalnih oinpjonica, pored zakona dio-er?;ije

za oksitone , uadjeri je ,jo;j Jedan 2:,akon disperzije^oji eksitonska

teorija nije i'.iû la da ob jasni.t'Vo druge kvazicestica bile su po

Gvorjim osobiuaraa vice alione fotonima,nego eksitonima.Na osnovu

toga,pretpostaT3.1o se,da u kri.^talu 'lostoje ueke hibrid^e e]:scita-

cije,koje su "smesa" eksitona i transverzalnih fotona.AgranoTic je

19?9.fi'odine dao mateinaticku teori.ju ovili hibridrih ekscitacija i

aazvao ih polaritonima.

Kada se oksitonski i fotonski sistemi ^osraatra.ju odvojeno,a

intorakcija izmedju njih smatra se za rnalu perturbaeiju,oncla je

takav prilaz pogresan, jer interakcija ismedju ok^itona i fotona u

• jveceia v:roju slucajeva je istog reda velicine kao i energije oa-

mih eksitona i fotona. Prilaz ,je nailazio na teokoce i u doinenu ek-

siton-foton resonance, jer se u ovoj oblasti nojavili su singulari-

teti u svim fisickim velicinama,koje karakterisu ortieke Dojave.

Ove teikoce otpadaju kada se pri analiziranju ortickih rojava ore-

djo u takozvnrm polaritonsku rcprezentaci.ju.

o opisivan.je opticlcili nojava u kriotalu zahteva analizu

h a rn i 1 1 o n i tj a n a

Le je H^ harailtonijan eksitona, koji. je a.na.liziran u prvom parapra

fu i dat je forniulom (I l.°).H f je hamiltonijan p-oljn tr an . aver •sol. -

nih fotonf.1. i dat je izrasora



gue j OKiiaoava dve trannverzal.n.e grane polariaacije.a?*. i ar?., ou
;:'> d -'•- J

operator! kro'\cije i anihilacije fotona sa talasnini vektorom.lT i

polarizacije j.U gornjevr, izraau iapuwteua je energija iiultih osci-

lacija elektroraagnetnog r;ol,jfi ^̂ -*-̂ '''ci-
V

• i ! :o su eksitonska pobud,1ei.ija ' 'obudjeaja elektronskof^ oodsis-

tenia u kristalu,a polje fotona karskterise se vektorskim potenci-

jalosn elektromagnetnog j iOlja,do hamiltonijana interakcije mo2e se

do/i razmatpanjeiB >.;ona::;anja elektrona u elektromagnetnoa r '0lju.

Iz k.lasicne elektrodins.:Tike poz^ato ;je inipuls elektrona u
elektroiaegnetnoiij polju

pde je p stvarnl innulc olektrona, e naelektrisan.je elektrona, a

A vekterski potencijal slektroffisgnetnog j-ol,ja.i::a osnovi'i to.^a,ener-

qi.'ja elektrona u elektroniagnetnom r-olju jc?'

i clan u.;iao je u harailtoni jan Ĥ r dole treci clan definise ener-

giju "plaamenih" oscilacija i ovde nije ur.et u ob2-,ir,jer energiju

ootickih sistema ocitavamo od nivoa "plazmenih oscilacija. Prema

tome drugi clan preistavlja hat.iilton.ijan .interakcije elektrona ,sa

poljem transverzalnib. fotona. U kristalu, ovakvu interakciju vryi

svaki eJ.ekfcron na svakora cvoru,pa se ukunan hamiltonijan interak-

cije dooija,kada se izvrSi surairanje oo svim raolekulima i po svitn

naelektrioanjima unutar jednog rnolekula

H-ud^^^JcX^K'ffe IZ.S
6 7U

gde ^ predstavlja broj elektrovia u molekulu.

Elektronski irapuls je jed.nocesticai ferruioriskj. operator i u

reprezentaciji druge kvantizaci je iina oblik

1 ;-;deksi f,j i f» usimaju vrednost 0 ili f , p a se operator irapulsa

:aoze izraziti preko lauli operatora, poole i'urije transf orraacije
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-fnrkcija :;tanja elektrona

1

• rfce^
u obliku

F~sr ^2~- (JLPi. cL-z.*«• / / f*T*f*f*
gde je

I zr a 3 (I .'?. ') u razvi jenom oblijtu je sledeci

f * - Q«.

f f-Co) P« P* + 0̂  P

irilikoia zaniene u hamiltoni.jaii ii'iterakcije clan Q . > l " ; j e konstaiib

nu j>opravku ener^ije, ko ja se ne uzinia u obzir,a olan :;ro:.;orciona-

lan CQ^f-^QQ) takodje se ne usima a obHir. l- ' rnma torne,uvodeci ozna

ku Q^. «Q p = ;vi,p operator impulsa se moze napioati kao

Iz teori.je kvaatovanja elektr-oinagnetnop; polja znamo da jo

ko u (1 2.9) izvraimo Furije transformaciju I'auli operatora

p ^JL T1 f> p^E-^
"

zatirn kombinujerao ove f crmule, do bijamo lianiiltonijan interakcije

^'Z'S^fa.s^^i^^P.if) 12.14
p;de je 3

di;.:olni moment prelasa u raolekulu.

i.a GGUOVU oribliane formule prelaza 3a > auli na iioze operatore

P sBK-eSBsi^ — m. -'n.—'n, M~

poale i?urije transforraacije operatora P-* i B—> dobijamo
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17 ZL &rfab-^TT ^ ^ *- 3 -• > t
r 2 15"

ako ;)rot C3tavimo da eksitou. xi ' t^raguje sano sa .jeduom fotonskom

granon dobicerao haiailtonijan intorakcije eksitona i fotoua u harrno-

L o o e t n i haniiltonijan (1 2.1) mo^erao nardsati u obliku

aff* •:,
JL /,.

gae je

i
£ *
"

Ilaiai] tonijan (I 2.17) opisuje harmonijski proces u sisternu

eksitona i fotona i treba ga dijagonalisovati. Zbo,̂  toga ga piSerno

u j'Ogodni.jem obliku

4.= a?
jagoria] izaciju hamiltonijana (I 2.19) izvr:';dce;po tako Ito oeino

iskorist'iti Hajzenbergove jednacine kretarga i iavr- ;iti dijagou:'-

lizaciju po TjablikovUjkoja diraktrio daje zakon disperzi^e polari

tona.Hajzenbergova jednacina kretanja bilo xoje fizicke velicine
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je

cinio :.;no uveli nas hamiltonijan u Hajzenbergove jednacine kretanja.

.Pojto b (t) nije konstanta kreta.'i/ia, prelazimo na nove operatore
(r

s.lede'.;om transf orraacijom

_ _

Da DI ova transf oruacija bila kanonlcna, operator! C, i C., noraju

biti Boze operator!. Uslove kaiionicnoati transf orniaci je izve;?;cemo

an ;nornor,at "t=0

r

odavde je

pa je

Qslrn top;a

+

#?••
•-

Ico.

>P .. ,.
\^^ •



14- -

pa je

Relacije (I 2.23) i (I 2.26) obcsbedjuju ! ot.rebnu kanonicnost.

Ua bi trarisformacija (I 2.23) iraala inverznu tran.of orraaci.ju

analognu samoj sebi (u to znacl,ria i u iriverano,] fcransformaci^ji

furikcija U stoji uz operator istog tipa,kao i u direktno,] trans-

formacir j i ' ) treba postupiti na aledeci nacin

1'rvu .jedriacinu mnozimo sa IL.C drugu sa -V.1<? i saberemo ih i izvr'..i-
C C

mo sumaciju i>o 1L i dobijamo

Ako uvode-.ao uslove
%

inverzna transformacija glasi

C =^

Vidi se,da je i3r>u.rijen polazni uslov, t(j .na levoj strani jed-

nacine je anihilacioni operator C a na desnoj ntra:ii uz anihila-



cioni operator b stoji funkcijn U.Zamenom (I 2.23) u (I 2.22)

dobijamo ( Jt =1)

Izjednacavajuci koef icijente us operatore C i C+ sa rmlom i uzima

juci u obzir,da su matricni eleinenti Ivi i N realni^dobijamo

u razvijenoru obliku glasi

Ako zamenimo vrednosti za M i N preraa (I 2.20) poale sre

djivanja sisterna jedriacina,dobi,jarno

- 0- 14 - f,? 1{s-0

- £?t« - 0

0

jJa bi ovaj sistem gednacina iniao reueaga razlicita o.l nule

detorioinarrtu sisterna moramo izjednaciti sa nuloni
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0

0

0

0

0

Kao rebei) je dobijacio jedrm bikvadratuu fje:lii'iciiiu,i2; ko,je odredju

Jerao vrodnosti parametra l;],koj'e su date oa

-f-

Za energiju inarao dve vrednosti i one ^redstavljaju energije

dveju polaritonskih grana.Rezultat ovog r.-ostuoka daje dijagonali-

zovan (I 2.17) hamiltonijan,po operatorima C,u obliku

^
Iz sistema jednacina (I 2.;.)?) uz uslov (I 2. 23) dobijamo

eksplicitne izraze za transformacione furjkcije U i V u obliku

i,
=

Z.35
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Dobijene vrednosti sa E-, 0(k:) predstavljaju energlje or.'tickihj., d.

pobudjivanja u krintalu - polaritona.Graficki prikaa Je aledeci

Dve polaritonske grane E-, i Ep se ne [ re3eca,ju,icao ;..;to to

cio.e energise eksitoria i fotona,oa ako se opti^ko jiobudrjivanje

u kriatalu analisira u polaritonskcg reprezeiitaci;ji ,otpadaou

te -]voce,povozane sa singularitetiraa u tacki preseka eksitonslce

i fotonske energije.
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II. G L A V A :

EK UTONI U 3FOLJA&NJEM i OLJU

i-.usnovi neravnotezne atr-ti ;tik(

U kvantnoj statistic! srednja vreduo-Jt fizicke velicine A(t)

dobija se kao ":-pur" produkta ermitskog i linearno;'; operatora

A(t),koji :3e u kvantnoj mehanici koresrondira fiziokoj veliSi&i

A(t) i statistickog operatora J>(t) ,tj .:

U zavisnooti od to;j;- da li statisticki op or at or saviai eksplicit--

no od vreneaa ili ne, statisticki ansarnbli ae dele na ravnote5ne

i neravnotez.ne . Ako statisticki operator ansambla ne zavisi ekspli-
-XV

citno od vreraena, t j . , -~r <= 0 , oiida takav ansarabl r.'.azivaiiio ravnoteS-
oxl

nim.U protivnorn,ansambl ,je neravnotesni.Gvde cemo raamotriti camo

sluca:j neravrioteSnih ansambla.

x.a osnovu formule (II 1.1) izgleda da statistiSki operator

p(t) zavisi eksplicitno od vreweria, jor se argument t ;>ojavljuje

u vektoru stanja |tkx̂ .Moze;no p/okazati,da ako harniltoriijan siste-

ma no zavisi eksplicitno od vreraena,onda ni statisticki operator
A , v

P no zavisi eksplicitno od vremena. Vektor stanja |tkx̂ > je rese-

nge ;^red.ingerove jednacine

|

Pocto je TT̂ O lako dolazimo do zakljucka.da se resenje jednaci-
ot.

ne (II 1.2) moze napisati u obliku A
Ht

gde <je vektor stanja I kx^ , ko.ji ne zavisi el'oplicitno od vreraeii ".• ,
A

reaenje svojstvenos^ problems hairdltonigana i , r , t j . :

^Hikx>- EK|»CJI> IT 1.4
H"t

Ako eksponent ĝ i. u formuli (II 1.3) razvijemo u red i svaki clan

primenimo na |kx̂  , onda na osnovu (II 1.40 konstatujemo,da se
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(IT 1.3) moze ;'i,3ai;i kao

1.5
Z a r i e C i O i n (II 1.5) u (II 1.1) '"Oir'ta tu jurio ^rle

ilto zuscii da statisticki operator ne zavisi ekopl.icitno od vrenie

na.l-renia tor;;e,svi ansambli, ci;ji haniiltonijnri ne zavioi eksplicit-

n o o d vr e m e n a , s u r a vn o t e Z u i .

ICoristeci dobijene relaci;1e,rno2e:;niO isvesti fornmlu :ia evoln-

ciju iJtatistickog operr-tora u vrenienu i Hajzenbergove jednacine

krotanja. !; o;Vto je A

mo^

A

kt it

Ako ovu relaciju dif erenciramo po

dolazimo do jednacine koja definise evoluciju statistickog operr

tora u vremenus.

Ovde E sarao formalno zavisi od vrernena.

Direrenci.racemo sada po vre;menu sredr/.gu vrediiost bilo koje

fiaicke velicine A
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rrilikoffi dobijanja posledr-irjep; ir-;r;: ?,:-\a je relacija

(II 1.8 i cinjenicatda je pocl znakoni "spur"-a dozvol jena ciklic-

na permutacija oper-itora.Ako izjednacimo izraze,ko,ji ae nalaze pod

znakoni srednje ¥TednQSti,dobijamo zakou promene u vreraenu fizieke
velijine A

iko A no savisi eksplicitno od vreaena, t,1. ci/l(t)-v O ' ida ;;;e (II 1.9)ot
svodi na

A r- ^ **. 1

El
l-oslednja relacija predstavlja iiajsenbcr;; ;,ove jedn.a';i:ie kretanj?.

A

za operator A(t),koji korespondira fizickoj velicini A.

.jada mo'^emo razmotriti sluC;.aj neravnoteznih ansarabla. Ansam'bl

ce biti neravnoteani ako hamiltonijan oicteina zavisi eksrlicitrio

od vrernona.Tada i statisticki operator mora ^a visit! od vremena.

Mi ceno pret ''ostaviti , da se hamiltonijan siste:;]-i menja u

vreoenu na sledeci nacin:

u t>t.
^

Moment vremena t, je moment uJcljuceiija interakcije II. ,.("t) . Vilirao
O -L 1- .;. L/

da je za t^ t ansambl ravnote::;;,ni,a za t> t on postage neravnote:

n.i.Za t]> t mozemo pisati

gde indeks o oznacava Gredirigerovu reprezentaciju za vektor stanja.

Uveucemo novi vektor stanja jltkx^>,gde indeks I oznacava reprozen-

taciju interakcijejiia sledeci nacin:
iL"t

Ako ovaj izraz dif erenoiramo p^o vremenu i rczult"t zamenimo u

(II 1.12) dolazimo do relaci,je rj -

Ova jednacina se najlak^e reciava tako .̂ to se integraciQOia obe.iu

strana po vremenu prevodi u inte^ralnu jesiiiacinu



i 1.15-
ol to jo 3a vci:tor

n;de je [fkx Ha j§e:.ibe:r:gov vektor stan,Ja,ko,ji ne zavisi od

dol zimo do zakljucka
*

| rtô -x/* ==-|Hkj(> J. He
sto anacijda GU svi vektori Jltkx^ -ri fc^t,. aezavisrii od vre.moiia.

Irrfcegralnu ^ednacinu (II 1.15) reaavacemo i:ietodo!j sukcesivnih

;:L -roksiuiacija,uziinajuci da je resenje nult'e aproksiraacije

Tako dolazirao do rezultata

-Ljj^ fa \V(t,
1̂ / to •%.

JL

i-octo oy>eratori VJ(t) deluju u razlicitira trenucima vremena,

redosled ovih vremenskih trenuteka je a znacert u (II 1.17),ZR
A

je uvesti Dajsonov hronoloski operator T sr. osobinom

A A E1.1^

da e t t f'orra;lu (II 1.17)

I it k*> = f [1 +&

• - / ]
*̂
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A

dvodjenje operators T,l-:oji reguli.:e uredjenost o vremenu,da-

je aam morrucnostjda (II 1.19) na >i ;e:r:o u kompaktnoj i.'ormi.

ltc':;;r.jotrinio treci clan u for-rn;ili (II 1. 19) .Men jajuci rod integ-

rac i je ,na 0,3110 vu Diriiileteve forraule fmoz • pisati

-fc -t, i t
^
f /dbt, / W (t4

A A
Operator! W(t-,) i W(tp) ne komutiraju,pa iui ne smemo promeniti

rod mnozenja.Posto hronoloski oner' tor 'C urcdrjuje oi/eratore PO
A

vremenu, sve vremenski zavisne operr-;tore,koji stojo desno od T
/\;() :• .o pisati bilo kojim redom,jer ce ih ' uvek: vratiti na njihov

zako.i Iti red u produktu.Zn.aci

f /4/X w
*° ,*» to t. 0

odavde ^ .̂ t I

f / ,<*, /oubz w(g ivfe) - ̂ r ff /*' ft W] IT 1
-fco to to

i/rimenoai dobijene formula raoze so }o3ca::,iti,da je

to -to to

Icurioci.io raozerno pisati

IT i
' C J

-T e 4>
Unitarni operator S(t,t.) naziva se o-raatrica sistema.

Kombinuju6i (II 1.13),(II 1.16) i (II 1.22) dolazimo do vene

izTiedju Sredingerovih i Hajzenbergovih vektora stsrija



- 23 -

ueravnotez'ni ntatiGtioki operator,koji yi; i ek 'Licibno od

vrernana,mora biti izraaen preko Lredingcrovib vektora stanja.Odgo-

varajuci ravnoteanj operator mora biti izrasej r; "o Hajsenbergovih

vo-tora,Jor ovi ne aavi^e od vremena.Koristeci (II 1.2J) uolieuo

pisati:

-Ho* r

=e ** s(t,t.) {
,..:to riaa J.ovocli do sledece vese izmedju neravnoteznog i ratmoteznog

statisticko o^eratora:

I U4

l -O'- . to ae neravnotezni statiyticki operator ujo/.e i^rasiti po~

moon, ravnoteznog o]./oratora, to zriaoi da se ^rilikom izracunavanja

nred'jj ih vrednosti po neravnoteiuiom ansarablu mo;Tu korisbiti

ravnotezne distribucije . Zaista

f. 25

ill

^de indeks t oznacava srednju vrednoot po neravnote znoni ansaiablu,

a lAdokc 0 ^rednju vrednost T-O ravnoteznom ansaiablu »



2.Linearna reakcija I Cri ova funkci.ja

U ovoi'i lelu 'ono analizirafci ;.;roblem izraeunavartja neravnoj

nib jred i.jili vredriosti na o;;-ovu opatib israza,'';o.1i su navedeni

u prethodnom paragrafu.

U praksi naj6esci oblik interakcLje ,je

gdo su B(x,t) operator!, dok funkcijo o(-̂ t) ner;K.Ju operatorsku

trukturu.l-fa osnovu (II 1.14) I (II 2.1) iraarao

I -2.2

S~matrica iraa obliu:

oada cerno potraziti neravnoteznu sredaju vredaost neke fizic-
A

]ve velicine A ( x , t ) , u a>;.roksiraaci ji ,ko.ja js linearna 70 interalrci-
A

ji V/( t ) . o-mstricu (II 2. 3) ra^vi jerno u re'i sa tacnoscu do
A

o t e i e n a W z a k 1 j u c n o , t , j .

± j^
na osnovu ('II 1.26) tada mozerno oisati A

»̂ JT *i. >
i)rû ;i clan oredstavlja popravku ravnotezne srednje vrednosti,I:oja

I
dolazi usled neravnoteznih procesa u sistGinu i naziva se linearna

A
reakcija sistema ill linearrii odziv aistema na interakciju H. j_(t)*

Xil u

Po.oto nora biti t>t raozemo risati:

gde jc 6"(t-t' ) Hevisajdova funkcija
r 4 *a t>t'

s J Ji, <»• '

I 0 <t* t<t'
Velioina ^

m ziva se dvovreinenska,tonperaturska Grinovn furdrcija.



iCoriateci Grinovu fimkciju, opravlQenu . - JU vr< tiost veli-

ciiie A(; : , t") niozemo izraziti na sledeci nacin:

1 2.8
3ad ; . 'emo analizirati Qsobine Grlnovc: Cunkcije (II 2. '',-'). U op-

stem s lu^aju G saviai od eetiri arf'uae/rta x , x ' , t i t* .Ako je Gis-

tein oyootorno horno^on, tada ni jedna ajegova fisic'.a !':arakteri3tika

no lao'ie :,- ; 'Vicit;i od Ivoordiuatf: x I >:' Donaosob,vec sarao od ajihovG

razlike x-;c',odakle i cledi zakon o odr-:auj\.i ira ulsa u oro3to:c]:io

hoinogenim sredinama.Posto Grinova funkcija >redstavlja fi^icku

karakteristiku si;;>tn:,-ia (pornocu nje ce israaavaju neravnoteane sred

nje vrednosti),to :^naci da ona u ::ro:jtorro homogenim 3rodi.oa:via ne

visi od >: i x) ponaosob,vec sano od razlike x-^r'.Jo;, -':.e;:iO > . oi:a-
A A

aati,da ako operator! A(x,t) i B(x,t) ae zavise ekaplicitno od
<\, >> , -A

vremena, tj.ako je A(x , t ; sA(x ) i B(x,t)»B(x mda Grinova funkcija

ne zavisi od monienata vreraena t i t' ponaosob,vec same od njihove

raa'like t-t'..3 obzirorn na (II 2.7) dovoljno Je dokazati da

S^ in (•Xiv-JJi^i^y/^ zavisi od r" zl.ike verroena t-t .
A ^

. 'o c t o ;j e

A itf •* A
to anaci da JV i Q,** korautira.ju, ,jer komutiraju Ii i II, ,Kori3teci

ovu cinjenicu i ciklicno permuturjuci aaznacene opera torske koin-'leks

vidimo .da ,je zaista

i. rema tome, ako o]_>eratoi> i ,koji ulaso u sastav Gri.aove funkcije,ne

zavirje e'Golicitno od vremona i ako je sistera irostorno homogen,

la Grinova funkcija zavisi o>'l raslilce koordinata x-:-:' i od raz

like vrerae.iia t-t ' , t ;j . :



Kao clto se vidi i/, (II ' .VI; ill i.: o bi,je formula (I 1,26)

rieraviioteisne srednje vrednosti se iz raravaju preko o 'er-vtora u

reprezentaciji interakci,je

A

a ne preko originalnih operators ;\(x,t).To znaci,da za

ove procedure nije obavesno,da operator! ciju sre.lviju vrednost
A

i zrac una vawo f2aid.se eksplicitno od vrera na, dti je nuano da H -
,L. .1 i

zavisi eksplicitno od vremena.Bez obzira,da li A. i zavise ekapli*

cit: o od vremena ill ne, formula (II 2.^1-) iraa isti oblik,a to zna-

ci,da ,-;e Grinova fu:rikci:ja raoSe koristiti i ri analizi ravnote'2nih
A

sisteina , kada H . v . ne zavisi eksplicitno od vreiaena.Grinova i'unkci-

ja se pesos koristi ko-d ravnotesnih siste-Tia, jer jo ravnpfce£ni

harailtonijan tnatematicki komplikovan,pe n.u so Qvojotvoue vrednoati

Kora.ju izraounavati perturbacionim raetodorn, t^i .moraju ue .li'.rositi

u vldu beskonacnog,kon¥ergira,|u.''eg reda opravkirkoje ne dobijaju

razvijaajeni j-f;ial;rice u red i ' riraenom foivnulo (I 1.26).Ako inter-

3 sija p.e zaviGi eka,-.licit?io od vremena,onda «e ostavlja id tan je

i.?;bora momenta t -uk]-nucen;ja interakcije.i'u se uvodi tov.a:i.i,jai.)at-

ska l i i i ioteaa, oo kojoj je u beskonaSno udal;jeuom treuufcku vre:noua

t.-»-oo si,3teia bio santavljen od slobodnih costica,~pa se zatir/i in-
O

A

berakcirja bes'conacno lagano ukljucivala . 2'aiaci , f ormalno , ako H_- r - ne
J-il U

zavisi ek3-licitno od vremena,za donju gran.icu o-niatrice usima se

vred'ioat t =-oo. * /\.
A 4. /dt1 V̂ ft'J

srt.-to) — s(t)~T6A*-~ I^-10
inaliziracemo Griuovu fuakciju za slucaj kada ori^inalni o e-

A A

ratori A i B ne zavise ekaplicitno od vre.iiena.Kao £to se vidi iz

(II 2,7) Criiiova fuvikcija ne pro •orcj.onal.aa razlici srednjih

vrednostii .



(Jvc novouvedene funkci je se na^ivaju. : rel ciori' Pui kcije.Potraii

no sad elcsplicitne izrase "a ove korelacio ; funkcije.Frilikojg iz

racunavanja srednjih (II 2.11) koristieemo ..u;"»tisticki operator

.1 arionioko(5 a.mambla

Uvodeci pro.iekcioni operator

mo/emo

tako da su konacui izrazi

--£ -;JWt-t')

Jrf
_f

I«ltx«A«lfc>e ̂  e " "

I'osle Furije transformacija tipa

1 oslednji izrazi prelaze u

1

Va5no ne naglaoiti.da funkcije .-r,(x-x̂  ;v;) i J (x-x' :\v)
;.lJj J.J .i

iraaju oingularitet za w--JLi ,-, • Ve^licina J i , -, =E,,— E, ^ro<'i^cavlja

î.1u nobudjiyanja siotema pri prel.ayku is kvantnog stanja k u

kvantno stanje l.Za one vredriosti energijo *Û  koje su Jedn.ake



energioi ^obud^ivanja sisteraa,korelacione fuj . ' |e im ju singula-

ritet.l o " t o ;ie Grii/ova f u < i k c i . j a pro" ore' ! 8 korel cionin funk-

cijaiua , i;o annoi ,da i Grcinovs funkcija i sin ;v.laritet za o;.e

vrednosti energije,koje au ravne energiji L obudjivanja sioteaa.

c;vaj zakljucak oaoguc&va da , t ra iec i ^iiujularitete Grinove; funkcije,

mi u stvari ispitujerno ponasanje elemontarnih ; obud.jen,ia u sistemu.

lotto je "delta "-xu.ukci.jr>

r/ , i \ / -x.«/(t-t'jcf(t-t')=/ ^uje
— oo

izvod Kevisajdove funkci.io >.:O t.to moserao dsati:'

Ako ovo zameniaio u (II 2 . ' ; ) i izyrrjimo Furije tra^sf orniaci ju

Grinove funkei^ -/u/ft-t1;
t-t'j* y rfumpc-ot'iuyf•/

i f'uri.je traasformscije korelacior.ib funkcija,dolazi.-:'o do 3ledece

vose izmedju Grinove fu-ikcije G(;c-x';w) i korelacione funkcije

7 fv -» MTx̂ ''1-i \- « vv

cp
P o s t o j e

HT, - 1 * ̂
iz poslecliije for mule zakljucu,joiao,da je

i'rewa tome,ako poanajemo Grinovu fu])kciju,ondci se na osnovu

(II /3.18) moze izracunati korelcciona funkcija^a nreko ove,;jrod-

nje vreduosti tip a .̂̂

I 2.

H'a,':. jrrajnji cilj u statistickim Istrazivan jima je izracur-.ava

nje takvih srednjih vrednosti, jer ako se redi o sidteifii:.:iP ^a veli

kim brojern cestica, samo ove cred/LJe vrednosti mogu da ^e nero.

Gad cenio iaracunati Grinovu funkciou.Uvescerao oznaku

})a se tada (II 2.7) raoze pisati k



ow. rclaci ju diferenciramo po t ,v> < '6i racuna o tome, da je

i:/,vod Hevisajdove i'unkci,je po vrovae.au "delta"-funkci,ja,i da ,je

ns osnovu ilajzenbergovih jjednacina krota uja

lo Glodece jednaSine

xt<fft-tK&^^
H 2.21

-A. A

Kao ...;to vidinio , prvobitna Grinova .fu:;kcija \^v*[JJ/r izrazava

>ie preko "vise" Grij\ove i'ur.kci.jo <^v[vA|T»]| JJ/^X - ^ v i se iston pro-

cedurom moze izraziti ;a"eko j'oc alozenije Grinovo funkcije, tako

da dolazimo do beskonaSnog sistema jednacina u kome se pojavljuju

ove kompllkovanije Grinove funkci je.Folazria Grinova funkcija

rno5e se izracunati,a!vO se viL'ia Gririova fuiikcija i^raai } ;reko ni2ih

Osriovni -roblern,pri radii sa Gri.iovim funkci jama, sastoji se u tome

da se u :3vakom problemu odabere ispravan riacin "presecanja" lanca

jednacina.To tje procedura dekuplovanja vii..ih Grinovih funkci Ja.

U formuli (II 2.21) mozemo izvrSiti Furi.je transformacije tin

^)&M^')-^-t') I i
•oosle ce^a ona prelazi u:

Protoostavljaju 'i,da se dekuplovanje vise Grlnove funkci je

izvr,,iti na sledeci nacin

t -A fe
dolazimo do rezultata:



t-0
Pol Griiiove f i iukci je nalasi oe u tacci W-J2. (k) .Poi.,to Je w u

opstem sluoaju komplelcsna velicina^rvaj i ol 3e nalazi u komplciionoj

t; ravni i to,za ce3tice,uve3: u cetvrtora kvadrantu. ,;i obzirom ria ra-

ni je sakljucke o fiziokom Gmislu singularioota Grinove funkcije,

realna koordinata rola ±""unkci,1e

(mnozena sa A!) dati eu.ergiju olemeri tarui i i elv3citacija u sistemu,

lok ce rocivrocna vrednost imaginarae koorTins tc i ;re<']st:i.vljati

vreme Sivota elomentarnih ekscitacit1a.

ha o.snovu (II 2.1") nalaKirno korelacionu fmil^ciju

cu nje srednje vrednocti

odnosno

/

Cflc)
d k f L

I time smo zavr^ili ]?regled nekih probl^ma i nietoda rieravno

3tati.£Jticke fiz-ike.



g 3'Itt-terakcios -oljc-di -ol i cxb'.iv eksltonskog -iatema

Izracunavanje are'Ui(jih vredaosti oiai >acionog broja eksitona

no ravriotei'.norn ansamblu I anali:iira:.i je termodinaraickih karaktoris-

tika eksitonskog sisteoa,U2 pomoc ovih srednjih vrofLuoGti pokazuje,
21

da usled visokih eksitonskih energija,koje on rcda 10 K, ,T , :,-orat3t

te^reraturo kriatala ne iaaziva nikakve znaoajne eiekte.Ovde cei;;o

ann lizirati od^ovara juce neravno'fcezirie arc In je vredjiosti , t j . srednje

vrednosti ti-^a \«c<r/i/*v.ea ko,je ;.>u u:?,ete -o ne3?avno"teznoni ansanolu.

C; era tori 1̂ ; i rj> kreiraju i aiiihilira.y.i ek:-itone ti.^a oc i

respektivno.Interakcioni harnilto ;-Lija-o je tipa <5 ' D i tretira 3e

kao perturbacijatSpol^st^^d® ^eriodiono olo:ktricno "-olje o/,aaceno

.je sa O,clok jo D uku^ni dipolrii i:ioinor.t eksitonskog :.;Istema.

Predpostavlcemo,da se infcerakcija uklju^ila adijakatski, t j .

docja grauica o-matrice sisteaa jo — °^ .Ovo uproscava racun,kao i

razmatranjo Icristala samo sa jediiim molekulon u clenientarnoj celiji

Haailtonijan oksitonakog sisterna,koji odgovara raultinivoskoj

pemi molekulokih pobudjenja,ima oblik

r;ne su upotrebljene oznake

-T'j =(er E.- V0000



- J2 -
jf

ISksitonski operator.! •ff't) i *\ lionstruisani QU od eleirtrrn-

skih oy erstora Cl»w) i QP(«) na slodeci nacin

ovi kvazi-Pauli opera tori, kada <je koncentracija. eksitona mala, morn

se samoniti Boae oporatorima wft i 5/^. Indekci - 9 ' oznaca-

vaju tip rnolekul skih ekscitacija , a indeks "0" oznacava osnovno n ta-

rt je molekula. Energise E- su svo;j;stvene vrednosti harailtonijana

i z o 1 o v a n o r ;; ra o 1 e ku 1 a , t ,1 .

gde je f-? okup unutrainjih koordinata iaolekula,Loji .ae nalaai na

nostu "r". Q^AqH'''""^' 3U ma"tricni elementi op'cratora di],-ol-dipolne

iuterakcije

sd9

Gentar simetrije kristala poklapa ae sa centrora inveraije

.nolekula, tako da u hainiltonijanu nemamo ?;lanove, v;o;ii sadrze pro

dukte tri eksitonska operatora.usim toga, zaiiemareni au clanovi

ha/ailtonigana^coji su proporcionalui PP .i P P .

Interakcioni hamiltonijan ima oblik

H^ot M— /dV £ftt) Dfr.t) E 3.
gde je

=0



>-t-

U reprezentaciji interakcije ;;ioxe<no isati

Izracunavacemo sledecu neravno tes'iuv .:rod.nju

l-*r-

Tu <je F clobodna energija neT-erturbovr^iO^; ;-iotcna.4ko o-matricu

rasvijerno do clanova kvadratnili po irrterakci ji,dobigruiio

3.9

i osto izvrcirao sledeca dekuplovauja

su korelacione fur.kcije



-)- <PM P

i j;o.:to Tedjemo na ?urije li.'xove

konacno dobijamo

ri tome je

I 3.10

c, JL-
IP3



dt< p; 3.11
llao :;to vidimo, c'lrsn u (t) interakeionog hamiltonijang. da.je

doprinose velicini oMU^lkfW) u l iuearnoj a].:.roksi;naciji i dovodi do

dicipativi-ih prbce;:ia u sisteinu.rrvi doprinos"ra3licit od nulo
A A. I

W (t) dobija se u kvadratnoj aproksimaciji.Odavde se Eioze zaklau-

cT;iti,da oooljarjnja interakcija (II 5'^) izaziva disi/'-ativno pro-

ce^e u sisterau,a osim toga dovodi do prostorno-vremenske disper-

/.ije srednjih vrednoati tipa \ '^/.Kao l-.to ,je pozriato,ravno-

< •*•_ N. _̂ ,

* P/&L ne zav^'3^ °d i W.



:56

o ^.Nepavnotezna efesitonska populaciona funkcioa

nalizu veliciiae Jv3<£ ( tt > U)/ izvr i . ' a . o koriute^i harnonijsku

k^i-iaciju za ekoitone,a to :^naci,da cerao u hamiltoni janu

(II 3,1) sanemariti cl .an,koji jo proporcionalan T i kvorrL-i auli

o.t.'Oratore P i P zorneriicerno T"!o7,e oi-er^torims. B I B"1".! o;;:lto se kort

lacione funkci jo ,J:: o je figuri^u u (II 3.K-'),^CU isra-iti pomocu

odgovara jucih, Grinovih funkcija tmi cerao prvo izracunati Grinove

0 t<t! If

iiijaki haffliltouijan

.oisteui jednacina za G T r - ? ' ;t~t' ) mo:Xe da se napise ovako

I

rode ij'urije transformacija

144

siste,n jednacina (II 4.3) mo^e da se napise u nintricr-oj forsi

na sledeci naoin

145-



Ako uvedeno uiiitarnu matricu i'],ko.ja dijaoo:

matricu K . ( k ) , t j .

I

dobijamo

- |f [E- ̂  ))" 1= I!

.to Be vidi , harraonij'aka Grinova f 'unirci ja ekoitonskog

dijagojialna,pa su i od;-;:ovara;iuce korolocione Cun3rclje

i
Q 0

- G,. ̂ , v-x <T)] flj

e *~
t^kodje dijagonalne.

Kombinujuci (II 4.7) i (I! 4-. 8) sa (II 3.10) dobija

u harrnouijskoj aproksi.aiacitji



oada mo'iemo da dobijeno iaraz zr;. neravnoteani vJ :v:Jiton3ki

olcu[ acioiii bro.j. Jtavljajuci «C"^> u (II 4.9) iialazi:'ao Gleaeci

ra;:; s i neravrJ.ote?-ni ek^itonski okupacioni l-roo na ^J'^'O

U cilju procene ponasan̂ a n uzeceiao ;Tibl.iSno

Mf-fy

Tako-'ljo oerao koristiti aproksioaciju efcktivne nase,pa otud

gde je vi1^ efektivna niasa elektrona iz z o n e sa indekaora

Us pore iiavedene aproksirnacije konaciiO dobijanio



'«0

Vicli sc,da neravnotezni e'.ijitoiicki okm-aciorii broj (Izracuuat

po jedinici l:vadrata zaprerninc; I jedinici Icvadrata vreaiena) , ima

makolraalnu vrednost za UT^O i te?.i null kada

cp
j e

Vidi .se,do fC raote dok o.oada.

Icceauvanje velicine JVi^od aa U^~U^ moSremo da sVivatiino Icao

i^relaa iz "stimulisariG" u "riestimulisapu" fazu,posto za
A

uticaj spoljaanje stimulacijt© "fvC'tj na el.^itoiiGki .-'Opul

brojj pootaje zaiiemarljiv i ]~>osle toga ovaj akupacioni "bro,:j

menja se uglavnom zahvalju.juci termaliii;;] efolitinia.



Z, A K L J U C \

tlaaliza efekata spoljacnja stimulacije u molokularrjom

kristalu sa Bete-ovim zonanja^QJs jo :izvr .eim u ovorn dip-

lomskora radu,moze oe rezimirati ria aledeci nacin:

a) ;3: oljasnja stimulacija tipa elektricno polje-

-dipol dovodi do disipacijo enornji.je u ;:.i,sternu.(;vaj result at

se dobija u aprokGimaciji linearnc reakoije.Disipacija

naotupa usled to^a i~to ~je popravica na r-ro-'lrji 'broj eksitona

koja dola.^i usled intorakcije sa epoljai n,j.lm ; -ol jera ,

imaginarna.To znaci,da Je sredrija enersija jioteina 'koaplelc^na

velicina,iri cerau jo njon ifiaginarni deo od^ovorau za

•orotvaravije energijo elektromagnetnih talasa u druge vrote

energije,konkretno,ii toplotnu or.;.cr;;;iju;

b) spoljaJnja stiraulacija dovodi do •.•.•orasta eksitonskog

P!0pulacionog broja tek u kvadratnoj aproksimaciji oo

i-iterakciji .1- okazano ,je,da do porasta dolazi zbor>; prisustva

veceg broju V'ete-ovili zona,^to praktiSno znaci,da dolasi do

lagofflilavanjja eksitona u jednoj zoni,za racun .rjraaiijeiija

QStalila.Osiai toga,indukovan.i populacioai broj je utoliko

veci,ukoliko je frekvenca elektroniagnetnih talasa raanja,sto

talced je odp;ovara poznatim eksperimenta3:nira cinjenicama o

l;?,;jerima.Najintereaaritniji rezultat istrazivanja je Gvakako

cinjenica,da u laserima postoji .fazni prelaz iz "atinmlisane

feze" u norr.ialnu fazu.To znaci,da na freleven.-cama do neke

granicne frekvence soolja^nja stimulacija ^ovecava .::red3'jji

broj eksitona.I'osle ove granice povecavanja r,ema,indukovani

eusitoijGki srednji broj je ravan null i "•Oi.-ulacija ek^itona oe

inenja samo aahvaljujuci unutra'.;njim ^rocesinia u si3terau,a ove

proraene su,kao sto CKO vec naglasili,veoaia male.Interesantno je

podvuci,da je ova granicna frekvenca aa dva reda velicine aiza

od arednje frekvence vidljive svetlosti.
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