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Cilj ovoga racia jo da co ispitaju posledice neodrzanja

broja kvazicestica u sisterau polaritona. Kao sto je poznato,

ni hamiltonijan Frenkelovih eksitona, ni hamiltonijan polari-

tona no komutiraju sa operatoroia totalnog broja kvazicestica,

a to znaci da osnovno stanje sistema nije dobro definisano.

Problem neodrzanja, ako se iskljuci Hajzenbergov feromagnetik,

prisutan je kod svih tipova oleraentarnih eksitacija u krista-

lima.

Takodje je pokazano da u slucaju kada se broj kvazices-

tica ne odrzava,meted priblizne drugs kvantizacije / P.D.K./,

koji je predlozio N. N. Bogoljubov, da<je nekorektan spektar

cak i u harmonic skim aproksiraacijama. Radi se o tome da korek-

cije u harmonijski spektar, u ovom slucaju, unose i anharmoaij-

ski clanovi hamiltonijana sistma.

Ako posmatraino sistem Frenkelovih eksitona, onda se pro-

blem b.armonijskog spektra moze resiti zahvaljujuci cinjenici

da je energija eksitacije izolovanog raolekula daleko veca od

sirine eksitonke zone, pa se odnos ove dve velicine pojavlju-

je kao mali parametak ove teorije.

U sistemu polaritona ovakav prirodan mali paramtar se ne

pojavlju,j3 pa je zato problem harnionijskog spektra polaritona

parcijalan i resava se od slucaja do slucaja.

Nas cilj oe d-a u oblasti rezonance /ona oblast inpulsa

u kojoj se eksitonska i fotonska energija presecaju/ nadjemo

korektan harmonijski polaritonski spektar.

' e^ ^* ^A
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I. § 1. Hezultati metode P.D.K. u teoriji eksitona

Molekulski kristali se odlikuju malom energijom veze u

odnoau na jonske i kovalentne kristale. Kod ovih kristala uz-

rok kristalizaciji je,takod,ji3, Kulonova elektrostaticka sila

privlacenja, s tim sto Je veza u kristalnoj resstci dipol-dipo-

Inog tipa a ne unipolnog kao kod jonskih kristala. Kod ovih

kristala ne postoje sile razmens jer su inolekuli, koji cine re-

sotkutpotpuno zatvoreni sistemn. U takve kristale spadaju ple-

moniti gasovi ali i Jedinjenja kao sbo su naftaliia i benzol u

cvrstoia stanju. Dakle, za energiju veze kod ovih kristala je

odgovorna potencijalna energija dipola u pojju dipola, koja se

moze prikazati izrazom:

gde su 6ifx3*-» P/it i £f">ui»i iu dipolni moiaenti raolekula sa vek-

torom polozaja n i "m. Ovde je r/JL efektivna duzina dipola sto

se vidi na slici /jedan/ 1.

SU10

Vidirao u izrazu -1.1. da velicina dipol-dipolne interakcije

zavisi kako od intenzitota dipolnih momenata, tako i od ugla ko-

ji ovi dipoli zaklapaju sa medausobnim radijusom
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Pod.jinio od toga da svojstveni problem hamiltonijana bilo

kog molekula raora dati energetski spektar, tj.:

Tl'tU T (Y)—!;! T (r) Q^-Q ja f - oznaka nivoa

All, kada imamo cvrsto stanje matorije ne mozerao da resimo isti

svojstveni problem jer ne znomo analiticki izraz talasne funkci-

je kristala. Zato se koristi metod sekundarne kvantizacije koji

nara omogucava da bsz poznavanja talasne funkcije plodjemo do ener-

getskog spektra.

Hamiltonijan naseg kristala ce sadrzati zbir hamiltonija-

na svih molekula i zbir svih medjusobnib. dipol-dipolnih inter-

I
*

H

.

= I Its * a I We

U reprezentaciji druge kvantizacije hamiltonijan

koji daje svojstvene energije molekula, ima oblik:

^

a operator interakcije:

gde je L^P svojstvena energija posmatranog stanja /f/,

•* \uocenog molekula na polozaju /n/, i gde je V/U.(3

matricni element interakcije dva molekula sa raznim nivoima

, tj.:

IUĉ * j\ I Nf T'*
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Ovde se integracija vrsi po oblastiaa Hilbertovog prostora

oko cvorajnji £?ui oko cvorajmj. Energija interakcijs se kroce

od o,ol do c>L £ev], dok svojstvene vrednosti energije molekula

uzimaju vrednosti od J do 5 ev. Zato mozemo smatrati da Je:

E^Uf» v/fiox (4i4.̂ f)
Dakle hamiltonijan kristala mozemo predstaviti sa:

A

tt-roT ~ ̂  H^ CLfep Ofa -t- 1.3.

A

(
1

M-
kreacioni operator, kreiaa elektron u stanju f ,

A *

^Jv? anihilacioni operator, unistava eloktron u stanju f
•T x\-t- A

Operator! ̂iaP i Oj>su ferzni operator! jer ceo sistem cine realne

cestice sa spinom s * -i. .
4w

Da bi kristal bio u osnovnom stanju posmatrajmo ga na

temperaturi î Ô . Kada obasjaino takav kristal snopom monohro-

matske svetlosti, dovoljne energije da podigne elektron na vi-

si nivo, nastaje eksiton - pobudjen molekul. Po isteku vremena

zivota ovog pobudjenog stanja dolazi do deeksitacije uz ernisi-

ju fotona odredjene energije. Deeksitacija moze da da" i vise

fotona nizih energija ukoliko ^e pobudjen nivo bio visi od pr-

vog. Tada ovaj foton moze da izvrsi novu eksitaciju nekog dru-

gog molekula. Ova j , pak, opet posle izvesnog vremena deeksitova-

njem daje novi foton sposoban za novu eksitaciju. Dakle, proces



se nastavlja u vidu prostiranja pobudjenog stanja kroz kristal.

Ovaj talas jeste eksitonski talas, a pobudjeni molekul - eksiton,

Kada eksiton prodje kroz kristal, na kraju daje fluorescentnu

einisiju svotlosti, kao proces konacne deeksitacije kristala.

Sada cemo metodom priblizne druge kvantizacije potraziti

spektar eksitona. Radi jednostavnosti posmatrajrao samo dva nivoa

koje oznacimo sa 0 za osnovno stanje i a- pobudjeno stance.

Izvrsirao smonu indeksa

u jednacini 1.3.

11 - 2. f. Z
<niu

«.

i pogledajmo koja su moguca stanja nekog n-tog molekula, sto

vazi za svaki cvor resetke.

I
o 0»O|>

4 \o.\y
o

o

o

prazna stanja

eksiton - pobudjeni molekul

jedan elektron u osnovnom i

jedan elektron u pobudjenom

stanju

osnovno stanjs molekula

/elektron na osnovnom nivou/

Radi lakseg pisanja necemo s.tavljati ("*/ â indeksima n i "m*

podrazumevajuci ih kao vektore polozaja uocenih molekula.
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Ucinimo slodeco pre^tpostavke:

1. Nelca molekul ima centar inverzije i neka se on poklapa sa

centrom inverzije kristala.

2. Neka su- osnovni nivoi nedegenerisani.

3. Neka su talasne funkcije za sve cvorove u osnovnom stanju

realne.

Tada-su Vn/m (S-\5«z_65 Ŝ J = O za naznacene kombinacije.

Pa jednacina 1.$. u razvijenom obliku glasi: 104o

/Sume prim oznacavaju sumiranje po svini cvorovima sea slucaja

n-nr jer ne intereaguje cvor sam sa sobom/.
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-s~t £-.0 A •+- A -rr£ /̂ -+" ^ "1
TT = A L £*t Q̂ noGUo"1" tin CWf. CUx£ J

)

uf

wn/m ( O, O) Ct/v,06L Q,̂  'dL^o -V-

Matricni element! Vi,̂  (|,̂  ,O,O)i VUn (0,0, ̂,̂), kao i Vonw f̂  0,4,0) i

Vw«i (O,jf,0̂ )i *ao iV/M/vt, (̂ 0,0,̂ 1 V̂ (̂0|̂ -f,o), su jednaki ukoli-

ko promenimo u jednom od njih mesto posmatranja, a to znaci u

sumi izvrsimo snienu indeksa Tl



Uvedimo oznake

= 2-

_

Z. Q

2.

+i

o , o | .f )

otop p)

:-̂

0,̂ 0

1.5.
;<mj

CUo~f~ ̂ "iMo Ctho Ct/nf Q W^ J

Sledece uproscenje vrsiino standarduim prelazom na kvazipauli

operatore, radi cega nam trebaju komutacione relacije fermi-

-operatora, koje gla^e:

* 4"

-V

= v_>«^^

+2

i.e.

Q. = "I U5LOV



- 8 -

Kvazi-pauli-operatore uvodimo smonom:

P̂  =
A

1.7.
A.

gds je Lfokupacioni broj ovih operatora koji daje broj cvorova

u stanju f. A

Mozc se pokazati delovanjem pauli-operatora ' m^ i ' ̂ ^

da su oni Jednaki 0 u delu Hilbertovog prostora koji cine stanja

O.Q . Ali, u deli H. prostora ]

dagu nova stanja.

P,4-

- o

=0

Tako upravo pauli-operatori kreiraju eksitone, a T<£

ih anihiliraju na tekucirn cvorovima/koji su pobudjeni/.

Komutacione relacije kvazi-pauli-operatora se mogu dobiti na

osnovu 1.6. i 1.7«> tj,:

D ̂ "̂  — Pri\ i '

O

1.8.

KOO
0£D kiO V I S£ -
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Pokazimo sada da prvi clan iz 1.5* daje 2_

û

Smona operatora i u ostalim clanovima 1.5' daje tLarailtonijan u

pauli slici:

,Sde su: t\= W~Ê  ̂  Z

(0,0,0,0)

0,0,0,0)4- v^ (-f,,,)-^<^ ̂  °,i

O. -i e, VI

Pokazimo jos da ne zavisi od n.

Z V™ °ft°.°)- 2.V».u, (o,°,o,o)= z V^ (0,0,0,0

A -E^-T^-ZV^ (0,0,0,0

1.9-

l.lo.



- lo

Hamilton!jan nije dijagonalan zbog operatora uz /0/yŷ  tj. nij'e

ermitski pa da bi ga lakse dijagonalizovali preci cemo na boze-
»

-operatore smenama:

r^
L -V=o

6. i.ii

t
B - kreacioni boze-operatori,

B - anihilacioni boze-operatori.

Za njih vaze komutacione relacije 1.12

- o

1.12.
A

gde je N&operator broja bozeovih kvazicestica tj. bozonski

okupacioni broj. Razvijanjem izraza 1.11. u red i odbacivanjeci

boze-operatora viseg reda od treceg dobigaino, za nasa raziaatra-

nja, dovoljno tacne smene za pauli-operatore,oblika:

:rr:r &n c>h — C1̂  Oon oon c>io = L



- 11 -

Ako zamenimo operatore /l.lj./ u izraz 1.9» i ako odbacimo

boze-operatore viseg, od cetvrtog reda, svodjenjem na normal-

ne produkte dobijamo hamiltonijan u boze-reprezentaciji:

gde je:

* 7

TTA= ""

i .̂

2.

— 2.

X1 X T~ ̂
Z_ Ŵ ^ I C
oaor\A 4- A

vn Ô v,

Po metodi P.D.K. odbacujemo anharmonijski deo hamiltoni-
A A

jana t j . R^ pa zatim dijagonalizujerao haniiltonijau "He • Ovo
.̂

je potrebno zato sto ni harrnonigski deo hamiltonijana tj. H^ne

komutira sa operatorom totalnog broja kvazicestica, pa hamilto-

nijan nije ermitski,a broj kvazi-cestica nije konstanta kreta-

nja /ne odrzava se/. L"'T;"We'J ^r^^

U torn cilju izvrsimo Eurije transformacije ravnim talasom, ti-

pa:

gde je N kao i ranije totalni broj' niolekula. Ovde uvodimo smenu

1.17.
i
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i dobijamo:
A

Dijagonalizaciju vrsimo standardnim transf ormaci«jama:

1.19.
*+ /N

gde su Cĵ  G<takodje boze-operatori,koji moraju zadovoljavati

iste korautacione relacije, odakle sledi uslov:

Uic=U-< V,c = V-<
Tako dobijemo:

-f
K

1.21,

OVO ULAZ.I U tto t DA^DE "Ito

Iz zahteva da funkcija ispred nedijagonalnog operatora bude

Jednaka null dobijamo nepoznate transformacione funkci,je,koris-

cenjem izraza 1.2o.

1.22,

Treba napomenuti da su funkcije U, V parne i realne kao sto

su i Oc*. i /5< • Ovim hamiltonijan postage dijagonalan:

1.25,
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if*Posto CG^nije nista drugo do Nc- okupacioni broj to direktno

citamo zakon disperzije za eksitone:

/ 1.24.
0.
k.

Ovako dobijena energija eksitona sadrzi popravku drugog

roda. Medjutim^moze se pokazati da ova popravka nije dovoljna
\r iz anharmonijskog hemiltonijana E^ mozemo dobiti kontribu-

2.
ciju istog reda velicine kao sto je



_ 1/J. -
-

I. §2. Korekcija spektra dobijena metodom P.D.K.

Prvo vrsimo aproksimaciju izraza za energiju i funkcije

U^i VKkako bi izbegli stepen ̂  sto mnogo olaksava rad^a ne ci-

ni veliku gresku. Hazvijanjeni izraza 1.22. i 1.24. u red, i

uvodjenjem simbola za male parametre:

\  ̂ N / > 2.1.

V "2A
dobijamo:

2.2 .

Ovde srao isli samo do prvog i drugog reda velicine po malim pa-

rametrima V^ i V2.<. .
/».

Vratimo se na anharrnonijski hamiltonijan H.

Tl/ — -2- -H

oaorv

/

',)rr\rrf\ r~W r~>nn nfaii)™* O/vi Oxvw> Don C>wr'~t)/-in rv>« r^*. iS—.~r f—\ r*. r-.. fd.
rr\

Pro svega.i ovde moramo izvrsiti l*uriQe transformacije 1.16.

Lako je proveriti da je: , . .
1 1 /\ / A^ *™ * *

sto smo i ranije koristili pri sredjivanju operatora posle tran-

sformacije 1.16. Na taj nacin dobijamo anharmonijski ham. H^,



koji je pogodan za transformaciju 1.19.

Z 2.5-

JL
(be, &*2

Operatoru B̂ B̂ B̂  3fc^Ka_K odgovara dogadjaj kreacije dva bozona

sa inpulsima Pn i Pa. i aniiiilacije dva bozona sa impulsima P3 i

EjtP^-P^vidirao da i za ostale operatore ovog tipa vaze zakonm

odrzanja impulsa?sto opravdava naziv elementarnih eksitacija -

- kvazicestice.

Uvrstavanjem transformacionih funkcija 2.2. u izraz 1.19.

dobijemo:

-I- -

2.6,

K/ *

,a ako odbacimo male pararnetre drugog reda, dobijamo:
* A , ^ A A A

- CK -VotcC-K otc= G^—
2.7-
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A
Prvi clan ham. H^ jo proporcionalan ZA te cemo njegov opera-

tor transformisati sa tacnoscu rnalih parametra drugog reda V<~

^ V<\^y<L^' U ostalim clanovima dovoljno je izvrsiti transforrna-

ciju 2.7» jer svi oni operator! deluj'u na matricne ftlemente inte

rakcije tj. na /K. ,C^k; i 4', koji su mail.
XV. >\a ovaj nacin se u nasem hainiltonijanu H^ javljaju operator! GK

cetvrtog reda,koji svodjenjem preko komutacionih relacija 1.12.,
A

na normalne produkte daju operatore G^drugog reda. Posle sredji-

vanja operatora po talasnim vektoriaia K1KaK3i odbacivanja opera-

tora cetvrtog reda svedenih na normalne produkte, dobijamo haniil

tonijan koji ocigledno daje prinos totalnoia broju kvazipestica -

- eksitona .

4 r cî  - 2AV^ - W^ V**, s

I indeks 2 ozhacava da 39 to samo deo anhanaonijskog ham. Lako

ja pokazati da su poslednja dva clana zanemarljiva.
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1 0
Smenom indeksa u prvorn clanu /%->!£/ dobijamo isti clan kao drugi.

ali sa suprotnim znakom. Ukoliko u preostalom, trecem clanu, izvr-

simo sraenu indeksa K5-»K i K->q, konacno dobioamoaH4 :
•\.

4-4- __ ; \ \ \ s~~t
l|^~ kl —̂ A -̂ ̂  ̂ ^ 2.9.

Ako sada pripojimo totalnom hamiltonijanu^H^, , na prvi pogled

ovaj rezultat /2.9./ nam se cini nebitan^jer se ceo izraz deli

sa N koje je reda Avogadrovog broja. Ali,uocimo razliku u indeks-

ima izmedju jednacine 1.2J. i jednacino 2.9. sto nam omogucava

druk5ije trotiranje matricnog elementa

Pravilo prelaska sume po q^ntegral dato je izrazom

Setimo se da. smo sa K zamenili indekse koji su oznacavali cvoro-

ve m i n; sada tu ulogu igra q, pa suma mora obuhvatiti sve cvo-

rove u kristalnoj resetki. Dimenzionost mora biti odrzana, pa ako

integraciju vrsiino po celoj zapromini prve briluelove zone i po

svim cvorovima,ispred integrala cemo imati faktor:

_ V Q _ RArRAMETAe ELEK.

gde je V zapremina kristala. Dakle :

± y /s _
u 2g ~K ~

Izvrsimo saenu 1.17., Ŝ 6 je sad '1= /n—

Posto za prostu kubnu strukturu vazi uslov centrosimetricnosti,



Rase /§£ u aproksiraaciQi najblizih suseda moze da se napise kao

sto srno dobili Ojlerovira, transf ormacijama,

te <j

u
2.12

= z
K

= 2
A Ok:

too

A

Napomenimo.na kraju.da odbaceni deo H^ sadrzi i jedan clan pro-

procionalan A koje je veliko^te cemo ga napisati radi kasnijeg

koriscenja. A

A — TT~ / ( .V ( ,\s ( .ly_( JX,. 2.14.
M
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Ostali clanovi odbacenog dela H/, pogodnim presumiranjem ili da-

ju O^ili pak zanemarljivo male velicine.

Kao sto vidimo totalnu energiju kristala sada mozerao pred-

staviti sa:
A A

i na osnovu 2.2.sledi

K

z
K

+• S

/N , A

odakle citamo korektan zakon disperzije za eksitone

EfitCS-
=

2.15-

Na kraju treba napomenuti da je /̂ >o. ̂* /2)«. > zbog toga sto

A opada sa trecim stepenom rastojanja; smatrajuci da uziraanjam
K*

u obzir interakciju uocenog n-tog molekula jsa najblizim susedi-

ma.ue cinimo bitnu gresku. Graficki prikaz zakona disperzi;je za

eksitone izgleda ovako: ,



GLAVA II

KOREKIAN POLARITONSKI SPEKTAR U OBLA3TI REZONAWC3

§3 Hetod P.D.K. u teoriji polaritona

§4- Korektan polaritonski spektar
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II. § 3» Metod P.D.K. u teoriji polaritona

Ako bi bilo ostvarljivo trenutno prekidanje snopa monohro

matske svetlosti,. dobijeni rozultat u predhodnoj glavi bi imao

punu va$nost. Medjutim, eksitoni, nastali dejstvom svetlosti,

se krecu u polju fotona koji stalno nailaze zbog nemogucnosti

trenutnpg iskljucenja izvora monohromatskog zracenja. Eksperi-

monti pokazuju da eksitonski zakon disperzije ima vise teoret-

skog znacaja. Naime, pri snim&nju spektara ovakviti eksitacija

pojavljujo se jos jedna grana u zakonu disperzije. Uzrok tome J

sto u kristalu egzistira smesa dve kvazicestice - eksitona i

fotona. Ove kvazicestice raedjusobno intereaguju svojim poljima.

Saiesa energije eksitona, fotona i interakci,je /eks,,fot./ nazva

ceao harmonijska energija. Ovoj energiji odgovara nova kvazice-

stica koja se zove polariton. Eksiton ima sve karakteristike <ja

kog dipola?te njegov dipolni momenat intereaguje sa vektorskim

potencijalom elektromagnetnog polja fotona i daje nam kvazice-

sticu - polariton. Dakle, hamiltonijan kristala kao sisteina u

ovom slucaju glasi
A * * A ^ A

5-1

3.2

Naponienirao da posmatranao samo jednu fotonsku granu. Iz klasicne

elektro dinaiaike imamo izraz za inipuls elektrona: /u polju/

gde je A vektorski potencijal elektro ma&netnog polja a P inipuls
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elektrona pre dejstva fotonskog polja./Posmatrarao elektron po-

budjenog molekula/. Tada se kineticka energija ovakvog elektro

na moze pokazati sa izrazoni:

,

Za razmatranje prvi deo nije bitan jer ulazi u H0 , a drugi clan

mozemo odbaciti mereci od njsga energiju fotona. Pa je

>e

Operator impulsa u kvantnoj mehanici glasi

_ . 1° f VV
vi vv> v

sto u reprezentaciji druge kvantizacije dobija oblik
A

PI /YL —

v, =

6

T- i tc
O tcif

Ovde jo P dipolni -momenat eksitovanog molekula

5.4,
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Smonom u 3»3« imamo

Kao sto Je poznato boks-kvantizacija fotona daje sledeci opera-

tor vektorskog potencijala

3.6.AW-
* - vektor polarizacije za fotone.

j5<i - faktor normiranja koji u nasein slucaju jedne grane foto
^d

na unutar kristala glasi:

/

IfTT
te je

A(r)-

podraziimevaduci pod q" talasni vektor, a "n radijus uocenog mole-

kula. Bilo koji molekul.u nasem slucaju kao i ranije^niozQ imati

samo dva stanja

£
4

0

o
o
4

%
o
i
4

Zamenom kvazi-pauli-operatora posle razvoja

raa dobijanio

'. po sviin stanji-

MiUT- ""
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Uvedirao oznaku za matricni element eksiton-fotonske interakcije

3.8,

rTaporaenimo bitnu cinjenicu da je Q^zavisno od ugla izmedju dipo-

la molekula i vektora polarizaciga fotona. Dalje je

ov

i , ™ -1 ~̂" * x
_L_i I i i \— / Ĵ  -f--' rs \" A ^-f\^
I \lkJT. • I I IWT ir—~ / 1̂  / ]̂ -?iA,Tl C^J^^-fi~\'CLio ) ̂

1 W P̂ VV

3.9.

Da bi mogli izraziti 3«9« preko istih operatora - bozeovih ko-

ristimo ponovo relacije 1.13.,all paralelno vrsimo Furije trans-

formacije

3.1o,

•

konacno

,̂

3.11.
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Koriscenjem J.lo. i pogodnim izborom K-ova u 1.16. posle kra
6e^ racuna dobijamo $.12.

-•3-7LI Z_

A

Ex

sto smenom u $.11. dage

=
*̂"

+
/*v»

Metod P.D.K.'.kao i ranije. zanemaruje kompletan ham.. ^H-lWr

Potrazimo spektar polaritona, na osnovu 3»1«» 3-2. i 3.13 sledi

* A . * rv A

» » » HT^M . = TTfe^ 4- TTFOT "^oTl f IsTFER . =• TV

= 2.
A -a: 4-

5.14



Uvedimo oznake za ove dve vrste boze-operatora

-GU
FoTokiSk.1pa

+ 2.

sto je indenticno sa jednacinom 3.14., ako pogodno izaberemo

MSs;Nss'

= O •NlQL = kl/2_1 ^^ '/2_1

Ovaj hamiltonijan bi raogli dijagonalizavati na isti nacin kao i

ranije.ali bi nas to odvelo do resavanja sistenia od osam jedna-

cina. Zato cemo iskoristiti Hajzembergove jednacinejkrGtan,ja i

izvrsiti dijagonalizaciju po Tjablikovu, koja direktno daje za-

kon disperzije polaritona.

Hajzonbergova jednacina kretanja /elcvivalent Sredingero-

voj jednacini/ za ma koji ermitski operator neke fizioke veli-

cine glasi

/N

kod nas i&-| £< , Tl f 3.16,

u sistemu %\j~ 1 . Potrazimo komutatore L^y, |[.~I —
'

4] = ̂  &s+ 4+4 4 -44' 4=;

A A A A ^

/) " -*- ^ " J_ ^

IS 4-

. —t /7 -H /* ( « i > » '̂  ^^

/f / (-.{xLAi, o.^4"^ ^"^ P+ v'*'P P+A L^'>I, /\>^^\ ^s'OA<bTiosafes'- ^s (os* V^A^-OS''

sx
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- - -

Primenirao ove komutatore natHHAi dobijomo

Time smo uveli nas hamiltonijanu Hajzenbergove Jednacine kreta-
A _ A ̂

nja. Posto <(&$) nije konstanta kretanja.nije ni (ostM'O • zt)0S

toga uvodimo smenu boze-operatora ekvivalentnu smeni 1.19., s

tim sto ova mora sadrzati kako operatore "eksitona'' tako i opera-

tore "fotona"

3.18

\/-* o-t-4-V^STfi
ustvari boze-operatori 4< ) &£ su polaritonski operatori. Ukoli-

ko njih smonimo u Hajzenbergovu jednacinu 3»1^., B ce biti ener-

gija polaritona. Diferenciranjem 3-.ia. po vremenu dobioamo

e*-t

a to je drugi deo relacije

obliku

—.J

koju sada mozeiao napisati u

ot.1
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Iz jednacavanjem koeficijenata^uz odgovarajuce.operatore dobijanio

2.

;=1

>»s obzirom na realnost energise E^kao i realnost transforcia-

cionih funkcija

Konacno

v.

Z (Mss' Vŝ +Us,' Us' J

SbC,
i

3.19.

sto u razvijenom obliku glasi

..•8-1 £Uw*
_ EV,., =

s-2-

radi jednostavnosti pisimo daije:

zatim

3.2o.



srodjivanja sistema 3.19.* sledi;

x + €-&Y- ^ - 0\x/-0
T •*- (&-A g + Tw=0

3.21,

da bi ovaj sistera imao resenja po x,y,z i w^razlicita od$ nule,

moramo determinantu izjednaciti sa 0-om. tj.:

(t-A) -T O -T

-T (t-g,) -T O

Q -f (E+A) T

T O T (£+&)

cije je resenje

= O

Snizimo red snienom E = H to imamo

tt =^0

odnosno

-j + 4 A6T! 3.22,

Posto ener^ija mora blti pozitivna velicina dobijamo kao konacno

resenje zakon disperzije polaritona /3.23./. Ocigledno, pojavile

su se dve vredaosti energise za svaki talasni vektofe Kf/ A^ B iO? /
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GU takodjo funlccije talasnog voktora.

3.23;

— l_a

Dakle, energija polaritona se cepa na dve grane sto se moze

shvatiti kao pozitivna, odnosno, negativna i

fotonskog i eksitonskog talasa,

Graficki prikaz zakona disperzije.



II. § 4. Korektan polaritonski spektar

Vidoli sino da koriscenje Hajzenbergovih Qsdnacina krotanja

omogucava nalazenje energije oksitona i bez poznavanja analitic-

kog izraza transformacionih funkcija Î i Vsoc u izrazu 3.18..

Ipak, da bi pokazali da Je hamiltonijan moguce dijagonalizova-

ti istim transformacijaraa 2$80stavimo da je t =. 0 i [akq| izveds-

mo dopunake uslove koje moraju zadovoljavati transforraacione

funkcije. To su uslovi kanonicnosti transforraacionih funkcij'a
r X /\i

i mogu se izvesti iz komutatoraj_bs,b1;j Transformacije sada glase:

-

ot'-1

Trazeni uslovi se lako dobiju zamenom u ponienutom komutatoru i

to su

O= ex-

0=
Prost racun pokazuje da.ako vaze ovi uslovi^postoji inverzna

A *

transforraacija operatora S^u bs cime je ispunjen uslov kanonic

nosti. Ovi uslovi oraogucavaju i resavanje sistema 5»21. po

transformacionim funkcijarna.



Na taj nacin,odredjeni izrazi za smenu oparatora bs u operator § S
A

ako se prirnene na harmonijski hamiltonijan2H on postage ermitski.

Ovo je tzv. dijagonalizacija po Tjablikovu.

Dakle, potrazimo sada nase funkcije U i V. Iz prvog uslo-

va 4.2. dobioamo uslov normiranja oblika:

Uvedeiao li oznake

X
W W

i ako razvijemo 4-. 3- u indeksu s /s=-l, s-= 2/, sledi:

-DE

gde J e C~ I K.

Resenja sistema 4.5« su

u,*=c^

/

V
fe

w

4.6.

>i • 4.7.

vIOL
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Algebarska resenja dobijenog sistma jednacina daju vrlo kompli-

kovane izraze za funkcije U i V. Zato ceiao se.u daljem razmatraanji;

ograniciti na oblast rezonancije u kojoj su EEftEF

^pa dodavanjera malog parainetra T̂  u polaritonske energije dobijaao

priblizno: , -

^,^ 06=2

tako izrazi ^-.7» prelaze u

Ako izvrsiino zamsne indeksa alfa dajuci im konkretne vrednosti 1,2

i resimo sistam .̂lo. aprosimaktivno^u oba slucaja? zadrzavajuci

se na kvadratnim clanovima u uslovima normiranja;dobijamo kao

priblizna resenga transformacione funkcije Û i V^



- 35 -

Razvojem 4.1. po svitn indeksima dobijamo

rf)S,-
\/-t-\. ' < £ . / " • * * if (2 ~l ITrf v̂ ~1^

4.12.

^ ^
7^ ^-2

i .Jos

- , Ji/". cf

iddeks k SQ podrazumeva kod svakog operatora

Ako zamenimo 4.12. u razvijeni oblik jednacine J.15» koji glasi

A ^ "H
i sredjivanjem koeficienata uz operatore £̂  i S^/smatrajuci da

_T2-je hamiltonijan dijagonalan sa tacnoscu do o / dobijamo

u TT0 ^

r^./ 4<S
I 2. V" "2f /



odakle sledi

-A T-A-l

Ovo JejU stvarijjos uvek rezultat koji daje metod P.D.K. s tim

sto vazi u oblasti rezonancije.
-A.>̂j

U jednacini 3»l^-» nema anharmonijskog dela hamiltonijana-H^-
A

kao ni anharmonijskog dela eksitonskog hamiltonijana-H^.

Sada cerao pokazati da se ovi delovi ne mogu u potpunosti zanema-
i

riti. Mozemo napisati da je

. ^ A"H/*AR—

A
n-*

Pogodnim presumiranjem izraz . H- lTmozemo prikazati sa
*f IW I

.- -~u L- 'k^ &Rn
N

4.16.
.A V~~t T"" A J_ .A >v , y\ J A A

XL / T r^>7-U / hc«J «i

•.̂
Izvrsirao prelaz u ovoj jednacini na eksitonske operators ponioS

cu 2.7« moze se pokazati da komutiranjem ne dobijamo operatore

drugog reda, te cemo zadrzati sarao eksitonske operatore propor-
**y/£

cionalne jedinici sobzirom da^H^figurise vec mala velicina T.

su ty=:i6i+Ka.-ks ; kcV
/
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pa je

... V~l <* . A

^ > /") + /of
KJ /-

A

, <r-,
A \ — I — /• ̂  -j.

"" ~ ~ Z__ I Ks

ill ako izvrsimo smenu

, __L 7 jx̂  y-.
i i / \w^ I <O« *foi

Ovde cemo priraeniti transformacije 4.12. s tim sto sada moramo

voditi racuna o talasnim vektorima jer su oni razliciti.

. OKa c QKg_ c
~r TF=~ O-î o "" ir?=r v—>-"

ciji produkt daje posle odbacivanja malih parametara viseg od

drugog reda i odbacivanjem operatora cetvrtog reda :



A A r- A A.

4

,

/ i 4 ̂ C+ ô( S.fc, S-M -i- S

Slicnim postupkom sa operatorima u drugom clanu jednacine 4.18.

/u kome zadrzavarno saino male parametre prvog reda, jer je T veĉ
r̂

malo/ i sredjivanjem koeficijenata uz iste operatore dobijamo^HIHT.

tt.-I I IkJT

— 2. 1 ̂ 0 a i
— A A
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u
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M
-j-f-

o
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Izvrsimo smene 4.2o.

To=

I o "

1 5 ~r

£

u

-I

I 1 ALIM- —

Q

-1 V?ZT/
K

4

•A A

A A

A , A

A x\ G

- +

4.21

^
Ako bi napisallgHg^u razvioenom obliku sa polaritonskim operato-

rima sinatrajuci ga dijagonalizovaniin . videli bi da se sabiranjera

sa oednacinom 4.21. /i skupljanjam koeficijenata uz iste opera-

tore/ (videli bi da se)popravljeni harmonijski hamiltonijan
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moze predstaviti jednacinom istog oblika kao i jednacina 3.15.

samo je sada

= A
4.22.

0-= -

D- Kl-j-ĵ kJafz.* Mai ̂ai

ovaj hamiltonijan nije dijagonalan all ga mozemo dijagonalizova

ti potpuno istim postupkom kao i pre. Na njega mozemo primeniti

i Hajzenbergove jednacine te za njega vazi 3»19» uz izmenu odgo

varajucih funkcija. Jednacina 3 -19. u razvijenom obliku izgleda

ovako /^J ^^1 rv

_ E L = M-nUnx 4
~ 1

- 2.
CL4

4-

cija determinanta mora biti jednaka nuli da bi x,y,z,w bili

razliciti od nule.
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te posle kraceg skredlvanga deterrainanta glasi

_Q

-Q ~£> -D

Q

D - D Q .

ako je razvijemo dobijemo

o
S obzirom na 4-.2o. ±4.22. D 30 proporcionalno cetvrtom stepe-

nu raalog parametra ove teorije.
A

pa imamo

CAkl O



KonaSno dobijamo popravljen zakon disperzije za polaritone:

£= 2.
4.24.

^\l 2

ovde su

2.

Na krao'u, posle razvijanja oba korena u red, zakon disper-
zije 4.24. glasi

=:fc ,p-I

- 0 -



Z A K L J U C A K

U radu je ispitan spektar polaritona u harmonigskoj apro-

ksimaciji u oblasti eksiton-foton rezonance. Mali parametar teo-

rije je odnos konstante eksiton-foton, interakcije i energije

eksitona /fotona/. Treba napomenuti da jo pomenuti mali para-

met ar zaista mali saino u onim slucajevima kada su vektor pola-

rizacije fotona i vektor dipolnog momenta prelaza u laolekulu

priblizno ortogonalni i leze u istoj ravni-. Kao sto je poznato,

ovakav slucaj se prakticno realizuje u kristalima naftalina i

cvrstog benzola.

Za pomenuti slucaj nadjene su korekcige polaritonskog s-

pektra, koji se dobija primenom metode P.D.K. i konstatovano je

da ove korekcije prosiruju energetski gep izmedju dve polariton-

ske grane i istovrenieno vrSe paralelni pomeraj spektra ka ni-

zim energijama.
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