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Prve teorije optickih pQbudjenja u molekularnim kri-

stallna dali .su Prenkel i Peierls uvodeci pojam eksitona

koji prodstavlja kompleks elektron-supljina lokalizovan na

jjedr.e" molekulu.Sam proces stvaranja OTib, komplekasa u sis-

teiau interagujucih molekula kolektivizu^e se i na taj nacin

nastaje tales pobudjenja koji se naziva Prenkelov eksiton.

Dalje usavrsaTap.^e teoriie -?renkela i Peierlsa dao je Da-

vidoT uocavajuci ~ogu6nost egzistencije vise eksitonskil".

zona u kristalima sa slozenon elementarnon celi^om (noti-

vom).0vaj fenonen poznat ::e pod irnenom davidovljevsko ce-

panje zona (Davidov Splitting).Y.M.Agranovic ge formulisao

teoriju eksitona, u reprezentacini druge kvantisacije i uo-

cio pojaTu tzv. beteovskog cepanja zona (Betlie Splitting)

koja nastaje kao posledica cin^enice da nolekuli mogu da

se pobude svetlosdu na razlicite nacine (nultinivoska seraa

u teoriji eksitona).Isti autor prvi je uocio da se u op-

stijein prilazu problemu eksitona^broj ovib. u kristalu ne

odrzava.

Eksperimentalne cin^enice-su pokazale cla je pojajn

eksitona koji ie bio dobiven na osnovu suvise idealizova-

nili pretpostavki (pretpostavlj'alo se da je iedina aktualna

interakcija trenutno CoulonboYsko polje) nepotpun. i da ne

o da odrasi realnu fisiCku situaciju u kristalu.Ovo je

nametalo potrebu za cLal^im usavrsavanjem teorije i kao sto

ie pcsnato U, Pano /!/ je prvi ostvario konzistentan kvan-

tno teorijski prilaz problenu interakcija elementarnih

eksikacija eksitonskog tipa sa poljeia transferzalnih fo-



tona.Tako je ne pribegaTaiuei nakrcskopskiin Kaxveliiovim

jednacinama dobio iaraz za indeks prelamarga koji karak-

terise ponasarge svetlosti u izotropnoj sredini.Aiislogni

.problem,za slucaj kristala sa kubnom simetrijom^resio ge

J.J.Hopfield 12.) koji predlaze naziv polariton da osnaci

realna eleznentarna pobudjenja koja nasta,ju u kristalu is-

lozenom spoljasnjem elektromagnetnoin polju3 a koja pred-

stavljaj'a neku rrstu smese eksitona i fotona trsjisferzal-

nog elektromagnetnog polja za koju se nose pokaza.ti da' se

^arlja u sistemu ako se uzme u obzir retardorana interak-

cija.Agranovic /3/ De resavao problem disperzije svetlo™

sti u kristaliina razlicitiri simetrija i u tcku 1959»?ko-

risteci metod priblizne druge t!/*anti3acije i u-v trans-

forstacr'.ji! Bogoliu.bova-TiablikQTa i uzims-j'aci is obzir

retardovanu interakci^": clao skoro potpunn teoriju tih

Lbridnih realnih polTudjenja.Ovi rezultati se uglaTnom

GlaSn sa ranijim resulta^ina koje ^e dobio Pekar /4/ sa

STO^lni semilklasi".•;::"-•-: prilazom, no uprkos svih uspeha OTih

prilaza, sv:. cni nose u sebi i neke bitne nedostatke od

kojih. je najvazniji taj ?-;o or.:. :ie vode racuna i zaobila-

se prcblero. noodraanja op-;:̂ cki."i pobudjenja u molekularnira

kristal:.r.c>"orek-;nc™ tre-ilranou tog problema i iinplikaci™

jama takvog tretmar posrecen je ovaj rad.
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1st ord ;:"::_ pcciii-.d-rariO, prvi model eksitona o^o je no-

del ko jd je predlozio rii'siike! /5»6/ .Frenkelovi eksitoni

se nalcesca ^avl^aju u ELolekulanili.: kristalima, no ne s

. (npre slucaj £, razniatran je u . ?/ ) -Kac sto

poznato, molekulamd kr-dstald so sastoje od molekula

izin3.:.,^/. kojih. delu; .. V ....... Yalsove p: _____ . _____ :ne sil . tako

je interakcija niedju pojedinim molekulima snatno nan

unu....... molskula.o n . . .tomima i elektn ______ ;

Ua 1 ; .cin molekuli u takvon kristalu zadrzavj ju u veli-

koj raeri . . . . . ju individualnost.Ovakve kristale o' . . .jr. a-
*

..... itih gasova i molekuli sa zasidenim \. l:ao

_'jd<,5 a 1 _^ .". :_ org ..... .ri^a.S'/_ oni £."_;• a—

daju u dielektrik* , U nultoj aproksimaciji aajnize elek-

tronskc pobudjenc . bakvog .::.'istala moze se s ami si It i

. :

kao . . i:.-0 e GC.a:i molekul icl3 en,

a ST! ostall su u osnovnon stanju.Ko, 2oog "or£..r.3lacione

siinetriie kristala i medjumolekularne interakc±3e,polozaj

po uiidj snog L_O j. ciGi-ia Hije Soaoi__^..'__ ^sx" se 6H0L?gija poou.—

d^enja pradaje sa nolekula na molekul i prostire se po

kristalu.Prvu teoriju optic'—.'... a k^lstala dali sn

I-;_-enkel /5»6/ i ?-3io_-^.3 /3/ polazeci od pretpostavl i su

cp-jicke oso' ...... ._ie molekularnih kristj iefinisane osobina-

ma Izolovanili raolekula, t

kullina inoze snatrati

da interakcija

./, . Itc . :-
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lekularnog kristala ima vid

'- 7- <'-'/— I '•*, 2, 1.1.1

gde su M-s'i, < -r,-i = ('M 3'J . v\<w su. vektori kris-

talne re§etke, a «r̂ 3'= (2--..<r' oznaeavaju pojedine molekule

u elementarno;" celiji kristala. H, je hamiltonian izolo-

vanog molekula, a !•',,, n operator dipol-dipolne interakcije,,

Zna1.: nad simbolom za sumu oznacava, kao i obicno, da

se iskl.jucuje clan •y\-=zin .Pri toineje

/c
J _-» —*f i 0 tii 1.1.2

gde .je a^^ radius vektor koji spajs cvorove reeatke n i rr.
"Ta <r/u operator dipolnog momenta molekula ̂  .Prema iz-

lozenom, razumno je pretpostaviti da je za resenje ovog

problema moguce za funkeirm kristala u nultoj aprok-

simaciji teorije perturbacija koristiti proizvod V'' funk-
.:,<•' f~I .-.0

cija izolovanih molekula.Tako da T.— n /i, predstavlja

osnovno stanje kristala (indeks o i dalje ce oznacavati

osnovno stanje), a ̂  = $£. /7 X* odgovara / funkciji

pobudjenog stanja pri cemu je /-/.> y = <̂  y';* gde je /-/d

hamiltonian izolovanog molekula.Kao sto je poznato,energi-

ja osnovnog stanja kristala bice

<•/ 1.1.3

gde je A "broj elementarnih celija u kristalu odnosno u

osnovnom zapreminskom elementu ciklicnosti, a zr' broj mo-

lekula u elementarnoj celiji.Translaciona simetrija kris-



tala za^edno sa uslovima ciklicnosti vodi na poznati uslov

;a talasni vektor gde su cell bro-

2 ~2

konstanta re^

pnjevi koji zadovoljavaju uslov
v . _ I r-t >
(• OTill ~1 f~* S """ rl •£. J £\U ̂ iliU. J 'O •w' - '̂  "̂ ^ -' G, Gt

Za izracunavanje energise kristala u prvoj aproksimaciji

po ned^ujnolek-ularnoj interakciji, potrebno je formirati

linearne kombinacije funkcija , ^oje ce dijagonalizova-

ti matricu operatora medjunolekiilarne interakcije, a pri

tome one moraju "biti sinrultane sopstvene funkci^'e operato

ra translacije tako da o'e "(//7 T

* l —gde uslov normiranja vodi na 21 ICC* \ — 4 odnosno na
H ** '

j ̂ ?H j - — ako se uzme u obzir da kvadrat modula ovog
/v

koeficijenta predstavlja verovatnocu da molekul na mestu

n "bude pobudjen, a da su nolekuli identicni, te da je

verovatnoca pobudjenja za svaki pojedinacni molekul ista.

U slucaju da elenentarna celija sadrzi sano po jedan no-

lekul cr-'-'i pa se funkcija L% svodi na

- i Z.
- a prirastaj energije

kristala u odnosu na osnovno stance iznosi
f

A

gde

.1.1.4

predstavlja pri-

rastaj energise interakcije molekula sa okolinom pri pre-

lasku molekula iz osnovnog u pobudjeno stance, a
*** - ~»

°l 1.1.5



je zonski prirastaj koga,kao sto to pokazuje matricni ele-

ment, odredjuje prelazak polsud^enj^ od molekula MI na

molekul n .Tako sam matric'ni elemenat predstavlja ustva-

ri integral izmene pobudjenja niedju molekulima . w-i i -n ,

Frenkel je u svojim radovima razmatrao samo kristal

sa jednim laolelculom u elementarnog celi3i.Visemolekularne
•

celije prvi je proufiavao Davidov /9/ •

U slucaju da elementarna celija sadrzi cr" nolekula,

doloiva se sekularna jednacina 0^-tog step.ena po C te vo-

c"i na &~" eksitonskih zona.To je tzv. Davidovsko cepan^e

nivoa.

Za razliku od Davidovskog, poznato 3 e i Bethe cepa-

nje na A nivoa ukoliko se molekuli kristala mogu pobu-

diti u A r;- ".icitih stanja.Tako da u svemu rezultuje Ao"

eksitonskih zona.(Vredno je naporaenuti, da ova cepanja

mog« - d& se p'gavljuju i u okviru klasic-

nog tretnana ako se molekuli zamene harmonijskim oscilato-

rinaj.

Eksitacije kristala sa energijama A tk nazivaju

se eksitoi'ina odnosno Frenkelovim eksitoniina.Eako talasni

vektor pri uslovima ciklicnosti uzima N = A/, fl̂  iV3 vrednosti,

to broj A odredjuje ukupan "broj stanja. eksitona u ' ener-

getskoj zoni koju formira skup energija A

citim talasnim vektorima.

po razli-

Matricni elementi o j v c c

< ( - / o f l/^v j / "c />
i

ne zavise samo od modula /



vec i od ugla koji vektor /fMVn zaklapa sa dipolr.im momen-

tiiaa tfv, i r/»« tako da zSnski prirastaj £ zavisi od

pravca talasnog vektora k .Sta vise, izraz ̂ 2(1--} zavi,3i

i dalle od pravca talasnog vektora, tako da pri nultom in-

tenzitetu ovog vektora energija eksitona ima vrednost za-

visnu od pravca prostiranja eksitona, sto uslovljava neana-

liticnost zakona disperzije.Stoga se uvode mehanicki eksi-

toni kao specijalan slucaj Frenkelovih.Ako se, naiine, u iz-

razu za dipol-dipolnu interakciju moze iz specificnih uzro-

ka zanemariti clan proporcionalan fffralarnim proizvodima

Ui .-„ K-n*, ( ̂'̂  n-x'-y onda energija eksitona nece zavisi-

ti od pravca talasnog vektora, pa se takvi eksitoni naziva-

ju nehanickim. Za ove eksitone na^jednostavnigi je defini-

sati i korespondentnu efektivnu masu.U stvaxi efektivna

masa se definise, a aproksimacija efektivne inase se kori-

sti i u nmogo opstijein slucaju.Naime, interagujuce cestice

mogude je pod izvesnim uslovima sraatrati kao slolnodne ces-

tice cija rnasa nije jednaka njihovoj stvarno3,vec nekoj

efektivnoj masi.Ako neka fizicka velicina £c u slucaju slo-

bodnih cestica na odredjeni nacin zavisi od mase tih cesti-

ca Q- j-fw) i ako u slucaju interagu~"ucih cestica ona

ima vrednost da koja odgovara nekoj vrednosti mase wi* ,

onda se '/?!<, inoze smatrati efektivnon masoni tih cestica

u datoj kondenzovanoj sredini u ko^oj vladaiu odgovarajuce

interakcije.Razume se da ie za uspesnu primenu pojma efek-

tivne mase potrebno da vrednost w* bude priblizno ista.za

sto je moguce veci broj velicina Q. .(Razni nacini odredji-



vanga veliSine W(0 u slucaju poluprovodnika dati su npr.

u /lo/ ).Resenja Schrodingerove jednacine za elektron u

periodicnom potencijalu resetke uz /-/ 'L- \f f y. (i)
~-

su,kao sto ;je poznato, Blohovske funkcije koje predstav-

Ijaju ravne talase modulisane pomoeu funkcije koja. ima

isti period kao i resetka tj. V"' = ^(x)^1 pri

cemu energija iz /•/ Y= c Y kao funkcija od K ima zonsku

strukturu (slobodne i zabranjene zone).3?osmatrajmo - sada

elektron, opisan jednodimenzionim talasniin paketom sa

maksimumom pri talasnom vektoru K - k1 „
v • i< f '> i* - ikx-'i fJ[-^fS
/L (K. t) - \H(k) itc(*}£ h c//: g^e amplituda ina ostri maksi-

mum pri V •=• k' .Stavljajuci

Y= y-/*• /^'

tako da je ̂  jednako blohovskoj funkciji flmnozenoj

faktorom koji ima konstantnu amplitudu za prostorno vre-

menske tacke za koju je X-~ -|f = ̂  tj, talasni pa-

ket koji opisuje elektron se krece brzinom V~ ; 7-

DE je ubrzanie dato sa ti. - - ̂  / ~rr7 .Za slucaj elek-/7 ,J/K i «*r./
trona opisanog talasnim paketom,Ehrenfestova teorema o-

ijuje vazenje klasicne relacije -~ - r i^~ pa je
. , ,— ^ ̂  .•'~"

; /r,v)._' I l<te\- Fd = r 4/r^/c1

tivna masa

rT? /̂:-

;;,- J-/

tako da je efek-

koja u opsteni slucaju

zavisi od K stoga se uzima w*=jf J-tl.1 / I.1..6
I ci^Jk-o

koja moze zavisiti jos samo od pravca 5- P/y, »Kod meha-

nickih eksitona eSektivna masa ni na koji nacin ne zavi-

si od talasnog vektora.U opstijem slucaju elektivna ma-
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sa se definise kao tenzor.To se moze uciniti na sledeci

nacin.Posmatrajmo energiju izrazenu preko poiencijala

tada je

; ckt £. v oktoKj

Kod kristala. ko^i inaju centar inverzije linearni clan

otpada tako da se moze napisati sa jedne strane

a sa druge tenzor ^f, se moze uvesti prema /ll/ relacijom

te poredjenjem nalazi-

mo da je

7
1.1.7

Ako ( zavisi samo.od modula talasnog vektora,onda je

«* = % «' , .
Ovde je izlozen prilaz kakav je u osnovi prvobitno

predlozio Frenkel, a kasnije ga prosirio Davidov na slo-

zenije kristale.Nije potrebno ni napominjati da on pred-

stavlja rezultat mnogih uproscavajucih pretpostavki.Tako

npr. gornje izlaganje vazi samo pod pretpostavkom da cen-

tri masa molekula odnosno da atomska jezgra miruju i da

su cvrsto vezani sa svojim ravnoteznim polozajima, te taj

prilaz ne bi bio pogodan za analizu interakcija sa fononi

ina i analizu efekata koji od njih. zavise.Takodje nije vr

sena ni korektna simetrisacija Ŷ  funkcija koja je neop
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hodna obzirom da se radi o identicnim cesticama koje se

shodno tome ne mogu individualizirati,numerisati i medju-

sobno razlikovati.Korektnije, all mange pregledno izlaga-

nje zahtevalo "bi npr. i dokaz o ekvivalentnosti antisime-

rizovanlh blohovskih sa antisimetrizovanim funkcijama

izolovanih molekula odn<> atoina ltd. Camera o~og paragrafa je

da na sto jednostavniji nacin Iznese neke od najvaznijih

problema, a uproScaTajucih pretpostavki cemo se nadalje o-

slobad^ati samo kada i ako za to bude posebne potrebe.

Potpunosti radi neophod.no je navesti i druge tipove

eksitona osim vec opisanih.Nasuprot uskih linija atomskih

spektara,kod cistih kristala se javljaju apsorpcione lini-

je cija je polusirina veoma razlicita (od CCcSf'/ do t'.S'el'}

pa se opravdano postavljalo pitanje kakav je mehanizam ap-

sorpcije vidljive ill ultral jubicaste svetlosti i sta se

desava sa apsorbovanom energijom.Stavise, relativna sloze-

nost i raznovrsnost pojava i procesa za cije objasnjenje je

bilo neophodr.o koristiti pojam eksitona, dovelo je do potre-

be da se uoce nekoliko osnovnih tipova eksitona. Tako nasu-

prot Frenkelovom eksitonu odn. eksitonu malog radiusa sto-

ji drugi granicni slucaj Wannierov eksiton velikog radiu-

sa / 12 1 .U oba slucaja Icretanje eKsjf<pw2i. je rezultat u-

nutrasnjeg kretanja elektrona u odnosu na supljinu i kre-

tanja para elektron-supljina kao jedne celine po kristalu.

lako u osnovi medju ovim raodellma Bxenkela i Y/annier-a

nema neke principijelne razlike, ipak oni zahtevaju rasne

met ode proucavanja jer je npr, u prvom slue aju, kada je
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rastojange elektron - supljina manje od konstante kristal-

ne resetke,kretan;je elektrona odredjeno poljem supljine i

stvarnin potenoijalom resetke, a u drugom,usled veceg ras-

tojanja kojfi je reda nekoliko konstanti resetke, kretanje

je odredjeno poljem supljine i usrednjenim poteiicijalom

resetke.Stvarno stance u o"ba ova slucaja se moze dobro re-

prezentovati ako se iizme u pomoc analog!j a sa fononiina.

Normalne oscilaci^e kristalne resetke n.e ™ogu se adekvatno

oplsivati amplitiidaiaa poneranja po^edinacnih. atoma.Usled

translacione simetrije resetke, pra.ve normalne koordinate

su linearne kombinacije ovih pojedinacnih pomeranja,tako

da svakoj od njih odgovara odredjeni vektor u prostoru re-

ciprocne resetke.Isti ^e slucaj sa elektroniaa u idealnom

pobudjenom kristalu.Kristal se ne moze opisivati pobudje-

njima koja su 1 okalizovana na pojedinim molekulima.Pra'vil-

na stacionarna stanja pobudjenog kristala su linearne kom-

"binacije lokalizovanih pobud.jenih stanja, od kojih je sva-

ko karakterisano svojim talasnim. vektorom.Talasni paketi

formirani od takvih stanja,tj.kvazi cestice-eksitoni.kre-

cu se po kristalu kao cestice odnosno talasi.lTa taj nacin

se talasna svo^stva eksitona javl^aju kao posledica same

translacione sinetrije resetke i nelst< ^-itoKdi/am prirod^t^po-

"budjenja.Ukoliko su vezani elektron i supljina medjusobno

dovoljno udaljeni, oni mogu svaki po naosob da polarizuju

resetku, tako da se moze, sta vise, obrazovati i vezani par

polaron - polaron.Ovo je navedeno samo kao jedan od prime-

ra za iiustraciju sirokog diapazona raogucih zaniraljivih
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pojava u kojima ucestvuju kvazi cestice u kristalu.Fa njina

se ne moserno zadr,̂ a,vati jer izlaze Iz okvira ovog rada,no

treba potsetiti da se teorija elcsitona razvija u dva smera.

Teorija strukture eksitona proucava niskoenergetska

pobudjena stanja tj. bavi se oaredjivanjem ^ funkcija i

zakona disperzije, dole teori^'a dinamike eksitona Izuca-

va interakcije eksitona medju sobom i interakcije eksitona

sa drugim cesticama i poljima.

Iz islozenoga je sada jasno kako dielektrici mogu da

aosoroTiju svetlost a da to ne dovede do f otoproYodl jivosti.

Prelazak elektrona iz ispunjene valentne zone u praznu zo-

nu provodl^ivosti ostavlja u valentnoj zoni supljinu sa ko-

joia je elektron ostao vezan jer j e eksperimentalno potvrdje-

no da je moguca apsorpcija zracenja i kada je absorbovana

energija man 3 a od f±t gde At predstavlja razlilra energi-

3'g, izmedju donjeg kraja zone proTodljivosti i gornjeg kra-

3 a valentne zone. Ova razlika iE-.iedj-a Ai. i stvarne absor-

bovane energije predstavl.ja energiju interakcije elektron -

supljina koja i uslovljava formiranje eksitona koji je u

celini elektricfii neutral an, te predstavlja besstrujno ele-

mentarno pobudjenje kristala.Iz gornjeg se sada vidi,da

umesto jednocesticnog probleraa imaino ustvari problem dva-

3'u cestica.Predpostavlja se, da se elektron i supljina mo-

gu opisati u aproksimaciji efektivnih inasa 111^ i

hamiltonian koji opisuje njihovo kretanje glasi

^ 7 *•*

, p

1.1.8



;je £ staticka dielektricna konstanta sredine.Ako pre-

o na "Coordinate centra masa i relativne koordinate

V _ ^t A e ^ ̂X/, _ _ ^ M •= f̂  •/• ̂

Imacemo

ft

f _ j[_ \ _ JL (r -. jL / ̂ -=£" V
x /

resenje

-* ̂ .?,, ? 1.1.9

Ova resenja odgovaraju kretanju eksitona kroz resetku sa

brzinom -£--'- .Unutrasnja struktura eksitona definisa-

na je funkcijom ̂  koj'a je analogna fuiikciji atoma vodo-

'̂nika, tako da u osnovnom stanju ona glasi (fa •- Cg~ Q°

gde je c?,,- —-̂  .Yelicina ?̂0 se moze snatrati radiusom

eksitona, a ana ie reda - /) .Ovakva slika odgovara Wan-
2:

nier-ovom inodelu eksitona kakvi se najpribliznije javlja-

3'u u poluprovodniciina.

Nije neumesno napomenuti da sve sto Je izneto u ovom

paragrafu ima danas pretezno samo istorijski znacaj,buduci

da se tu radi samo o reprezentacijama u prostoru resetke i

u prostoru re-:.:'yrocne resetke«Za izracunavanje efekata viseg

reda,neophodna je reprezentacija druge kvantisacije koja o-

mogudava koriscenje metoda kvantne teorije polja.
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2. Harmon! .j ski spektar grenkelovih eksitona

Efikasnija matematicka analiza pojava u sistemu op-

tickih pobudjenja, zahteva primenu metoda kvantne teorije

polja i samim tim postavlja teoriju eksitona u reprezenta-

ciju druge kvantizacije.Ovom problemu pristupicenio sledeci

generalno Ideje Bogoljuboya tiz izyesna prosirenja,vezana

za korektnu Boze reprezentaciju kyazipaulionsklh operato-

ra /!"/ .Tako je glavni razlog prelaska na reprezentaciju

druge kvantizacije mogucnost koja se time otvara za prime-

nu mocnili metoda teorije polja.

Osnovna iden'a Bloha, koju je matematicki formulisao

Bogoliubov kod prelaska na drugn kvantizaciju,je nastojanje

da se sistem interagu^ucih realnih. cestica svede na jedan.

ekvivalentni sistem sla"bo interagujucih kvasicestica.To se

postize na taj nacin, sto se glavni deo medjucestiSne in-

terakcije uvede u dij^gonalni deo transformisanog hamilto-

niana.La bi se ta^ metod niogao neposredno primeniti za iz-

racunavanje fizickih velicina koje karakterisu sistem,tre-

balo bi da se kvazicestice pokoravaju Boze ili Fermi sta-

tistici.U stvari operator! kreacije odnosno anihilacije

eksitacija u molelcalima ne pokoravaju se ni Boze ni Permi

statistic! /3/ /14/ no predstavljaju kvazipauli operators

/13/ (neki autori in nazivaju generalisani pauli operato-

ri) koji zadovoljavaju specificne komutacione relacije

koje se sa svoje strane svode na komutacione relacije za

pauli operatore u slucaju da se raai o dvonivoskoj ener -

getskoj semi.Kako ^e opravdano istaknuto u /13/ ova okol-
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nost uzroku3'e u priraeni netoda druge kvanlizacije za teo-

rijsko opisivanje pojava teskoce koje su dvojake.Kvazipa-

uli komutacione relacije nisu invariantne u odnosu na Fou-

rier transformaciju koja omogucuje da se na najefikasniji

i na na33"ednostavni;ji nacin uzine u obzir translaciona si-

metrija kristala za odredj'ivanje normalnih. kolektivnih ko-

ordinata kristala.A cak ako bi se i nasla neka druga trans-

forinacija,kanonicka u odnosu ne te operatore,ko3"a vodi na

normalne kolektivne koordinate,tada bi teskoca bila u to-

me s.to se ne bi mogli koristiti standardni statisticki o-

brasci za izracunavanje fizickih karakteristika sistema,

buduci da nine razradgena statistika za taj tip kvasice-

stica.Stoga je izlaz iz ove situa.ciie kako je predlozeno

u /13/ sledeci: izraziti kvasi pauli operatore pomocu Bo-

ze ili Fermi operators, cime se proucavanje sistema kvazi

pauli cestica svodi na proucavanje sistema bozona ili fer-

iniona.U /3/ je vec bilo pokazano da 36 pyi rkim koncen-

traci;iai3.a sistenu pauliona ekvivalentan sistem neinteragu—

j'licih bozona.U /13/ 3'e ovo uo;;steno za sistem kvazipaulio-

na.'Takva aproksir"aci3 a 3 e pozrata u literaturi kao metod

priblizne druge kvantizacije ili l\, S. £. inetod.Ali interak-

cije medju elementarnim eksitecij'ama se ne mogu zanemariti

kod visih koncentracija kao npr. ako se molekularni'kris-

tali izloze dejstvu laserske svetlosti kada dolaze do iz-

razaja i nelinearni ili anharmonijski efektio

Neka je 3̂  sopstvena funkcija izolovanog molekula

: ' ,' u" '̂.i ••— f,, f •' f I

t-J- 'TM /'u = £ /„ v onda se prema /14/ moze poka-

zati da haniltonian sistema 1.1.1 u reprezentaciji druge
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kvantizacije glasi

gde j

7/ ' t

1.2.1

i gde operator! kreacije i anihilacije 4f i ^t zadovoljavaju

Eermi 1-comutacione relacije po o"ba indeksa /13/ .Ako je u

datom niomentu definisano stance svalcog od eiektrona, onda

svojstvene vrednosti N^if operatora ti'^df^ broja eiektrona

u stanju / na cvoru ̂  mora^u zadovoljavati uslov -̂/i4 s7// ̂  'jf

tako da je <r- 1.2.2

Kreacioni i anihilacioni operator! u prvoj suini zad

njeg israza za haniltonian odnose se u opstein slucaju na

razlicite indekse,pa se koristi unitarna transf ormacija

gde osim unitarnosti z ado vol Java i uslov iz koga se od~

red^uju Lagrange-ovi mnozitelji A

Ovaj uslov prema /14/ vodi na eliminaciju clanova propor-

cionalnih sa d. „#«,,, i cr^.c}^^ -Na taj se nacin liamilto-

nian svodi na o"blik U — ^~ ,\ a —
i ' • iiw* I y / A ^**- •"*! ***i™*\ <• x v

/n 2 1.2.5
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(/•./* v*j/v)«

°2*6
i gde su vrednosti za /̂  "bile £ '',-••- ^ Pri <5emu <? o-

znaSava osnovno stanje.Da bi se dobiveni hamiltonian mogao

izraciti pornocu kvazi pauli operatora, potrebno je iz siime

izdvojiti cTaiKJ/e sa/^=0 i to prvo clanove u koiima je sajno je-

dan od Indekasa/i =o , zatim clanove sa po dva indeksa/^

jednaka null itd.Stoga u dal^em tekstu svako y<̂  ce biti

nejednako null tj. na dalje /*s uzimaju samo vrednosti ̂. ̂— ̂

Ka taj se naSin dolazi do izraza za hanlltonian koji su a-

nalogni izrazima 1,13 iz /13/ P̂ i ceiau treba napomenuti da,

kao sto je to vec bilo zapazeno i od samih autors, izrazi

1.13c ,1.13t/ ,1.13r, 1.18^,1.18c nisu korektni.Kako oni

treba da glase,bice navedeno sledecira nizom obrazaca

Gde izraz za energiju osnovnog stanza ima oblik

T 9 "7±» c.» i

1.2.8

w,=

1.2.9

je

#
//<r u ovom radu odgovara oznaci // iz /13/
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r

/•/., ** a ̂ Q^AS,** 1

-i L

1.2.11

Kvazi pauli operator! J J koji predstavljaju ope-
/"* * ;

ratore kreacija odnosno anihilacije pobudjenja tipa At na

mestu v\e se relacijarsa

/**• ̂  P •* ^A M /~* ^ JL» i_ » X £-

gde npr. ,/gv predstavlja anihilaciju elektrona u osnovnom

stanju na mestu -77 i simultano kreiranje elektrona u stano'u/tf

na mestu i'! to", prevodjenje elektrona iz stanja C u stanje

^ na mestu tt .Kao sto je naponenuto, oni ne zadovoloava-

ju konu.tacione relacije ni bose ni fermi operatora,no po-

sebne kvazi paulionske koinutacione relaci^e /13/«

Posle primenjene unitarne transformacije definisane

natricon \/~ ,ranini uslov zz. oroj inoiekula u datora stanju
•
prelazi sada u

/ m • ._<z~ • % \r/ 1.2.13

Ovaj uslov predstavlia kriterijum za odred^ivanje fizicki

y
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aogucih starga.Eaime, operator! Q,^ generisu Hilbertov

prostor j{ fermionskih stanja ko^i je sir! no podprostor

u koine j e zadovol^en uslov 1.2.13 .Nas interesu^e podprostor

r prostora ,/; u kone je zadovoajen uslov/.^/J jer on sadrSi

sva fiziSki moguca stanja.U torn prostoru 7; komutacione re-

lacije za kvazi pauli operatore glase /13/

ra> <?•+ i r r r
I / '

r
- d^^ JA, 'A

1.2.14

Pri tome je jo§ u
•j

®'*~ P
J ^ . J A i* i.2.15

za Si.ie soristvene vrednosti vaze re-

1.2.16

laskom na kvazi pauli operatore hamiltonian dobiva obli-

gde 5e

V

1.2.17

1.2.18

-
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.19

•f

r

I.2.2o

Na taj naCin je u kvadratni deo hainiltoniana po ope-

ratorlma ĵ  ukljuSen najveci deo Slanova cetvrtog reda po

opdratorima ft .Kako kvadratni deo hamiltoniana opisuje u

stvari sistem neinteragujucih kvazi cestica, to je na taj na-

5in najveci deo medjucesticne interakcije,kako je to vec bi-

lo napomenuto u uvodu ovog paragrafa,uklju5en u izraz za e-

nergiju slobodnih kvazi cestica.

Dijagonalizacija kvadratne forme \-\.{ moze se izvrsiti

tako da se kvazi pauli operatori jednostavno zamene boze o-

peratorima.Takav postupak predstavlja onda metod pribliz-

ne druge kvantizacije (/J.S. d\e se 5ini izvesna

greska,buduci da komutacione relacije za te dve vrste ope-

ratora nisu iste.Ta greska se moze smatrati zanemarivom,a

opisani postupak opravdanim,ukoliko se radi o izuzetno ma-

lim koncentraciTama.No u torn slucaju Iconzistentnost aprok-

simacije zahteva da se istovremeno odbace i clanovi // i (*3
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tako da je metod priblizne druge kvantizacije u stvari pot-

puno korektan samo za opisivanje sistemaneinteragujucih

kvazi cestica.Za opisivanje efekata koji nastupaju kao po-

sledica interakcije u koje spadaju nelinearni odnosno anhar-

moniski efekti,potrebno je egzaktno izraziti kvazi pauli o-

peratore pomocu boze operatora prema /13/ .Ako se radi o

dvonivoskoj semi, kvazi pauli operatori se svode na pauli

operatore za koje vaze poznate komutacione relacije

A3/ .

1.2.21
o p ?._ \\o+ p-n_ P2_ &•+*•
/**, />„ J - i ̂ is-,] ~ Js* - /g^ =

Razmatramo sada kvadratni deo hamiltoniana /-/| .On

sadrzi clanove/^K, i .)%,/* koji ne korautiraju sa operato-

rom totalnog broja kvazi cestica u sistemu.Takvo opisiva-

nje je opstije od onoga koje priraenjuje Heitler-Londonov-

sku aproksimaciju jer se odnosi i na sisteme koji ne odr-

zavaju broj kvazi Sestica.Heitler Londonova aproksimacija,
££-

§ta viseTomogucuje analizu stanja koja. nastaju istovremeno

pobudjivanjem vise od jednog molekula.Ovde se pak dopusta

da se istovremeno mogu pobuditi vise raolekula i to na raz-

licite nacine,a Slanovi tredeg_ i oetvrtog reda po kvazi pa-

uli operatoriraa omogucuju da se dobije uvid u fizicke oso-

bine kristala koje zavise od nelinearnih efekata.

Na pooetku ovog paragrefa nabrojane su teskoce koje

povlaSi za sobora prelazak na kvazi pauli operatore,no pred-

nosti koje njihovo koriscenje omogucava tako su znafiajne,
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da se oni u ovoj oblasti vec dugo obilno koriste.Pri tome

je uglavnoin bio koriscen /I-3. U. metod i smatralo se da on

tacno daje eksitonski spektar nulte aproksimacije (spek-
cJAHci'e

tar koji ne sadrzi''proporcionalne prvora i visim stepenima

koncentracije eksitona).No B.Tosic je u /15/ i /16/ ukazao

na netacjjost ovog shvatanja i dokazao da clanovi viseg re-

da po pauli operatorima posle svodjenja na normalne produk-

te po boze operatorima daju u teoriji eksitona svoj dopri-

nos kvadratnora delu hamiltoniana koji je iistog reda veli-

cine kao i korekcija koju metod /).5.£, daje u odnosurw HL a-
#

proksimaciju.No pre no sto se vratimo na ovo pitanje,ovde

treba naglasiti da neodrzavanje broja kvazi cestica u si-

stemu stvara posebne teskoce.Ono vodi na vakumsko stanje

koje nij-e dobro definisano sto povlaci za sobom nedovolj-

nu definisanost i ostalih/pobudjenih stanja kristala,pa i

odgovarajuce netacnosti.Treba naglasiti da su problemi ve-

zani za neodrzanje broja kvazi cestica u fiziSkim sistemi-

ma bili u literaturi dugo zanemarivani i zaobilazeni dok

na njih nije ukazao B.S.Tosic.Potom su sledili i prvi poku-

saji da se ovaj problem korektnije tretira.Tako npr. u /15/

u kome je koriscen Tjablinovljev metod dijagonalizacije

da se eliminisu nekonzervatlvni clanovi hamiltoniana,izra-

Sunat je i doprinos clanova viseg reda kvadratnom delu ha-

miltoniana, te je tako omoguceno da se korektno uzme u ob-

zir kinematicki deo interakcije koji nastaje kao posledi-

ca razlike izmedju komutacionih relacija za pauli i boze

operatore.No i pored svih uspeha,taj je prilaz bio pogo-

U teoriji tecnog heliuma slicna primedba dosla je i od

Sunakav/e /17/ /18/.
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dan samo za tretiranje ;jednostavni$ih sluSajeva jer je u

protivnom vodio,zajedno sa U~V transformacijom koju je u

osnovi koristio,na neobiSno glomazne izraze i slozen raSun

tako da tek upotreba generalisanog Weyl-ovog identiteta u

/19» 2o, 21, 22/ predstavlja prvo zaista efikasno resenje za

tretiranje jedne dovoljno Siroke klase nekonzervativnih

sistema,naime onih kod kojih je odnos ̂  } sirine energetske

zone elementarnih eksitacija i energise eksitacije izolo-

vanog molekula kristala dovoljno manji od jedinice,tako da

se rezultati mogu celishodno izraziti jednim redom po ste-

penima parametra 37 .Tipicni predstavnik sistema kod kojih

je n zaista malo je sistem Frenkelovih e.ksitona /ll/.Opis

i primena metode generalisanog V/ey-lovog identiteta koji

je u stvari pozajmljen iz kvantne teorije polja,prvi put

je,koliko je nama poznato,u teoriji eksitona primenjen u

radoviraa /19 do 22/ cemu je dobrim delom posvecen i ovaj

rad.Stoga ce njegove osobine i njegova primena na slucaj

molekularnih kristala biti detaljno opisane i analizirane

u II. i III. glavi.Nasuprot tome, I.glava ima za cilj da

opise stanje u oblasti teorije eksitona i okvire i ograni-

Senja koji su tu vladali pre primene novih metoda,opisa-

nih u sledecim glavama.Stoga prelazimo na opis ii-tvtrans-

formacije i eksitonski spektar i to najpre nekorigovani

kao u /3/, a zatim na korigovani prema /15/ i /16/.

Dijagonalizacija kvadratnih formi po boze operatori-

ma po metodu Bogoljubov TjabliKov,detaljno je opisana u

paragrafu 11 od /14/ ,a takodje u paragrafu 13 od /23/.
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Podjimo od kvadratnog dela Ht u zadnjem izrazu za

hamiltonian sistema eksitona.Radi ilustracije ogranicice-

mo se na slu5a;j dvonivoske seme pa kvazi pauli operator!

prelaze u pauli operatore koje cemo,u sk^adu sa propoiici-

jama priblizne druge kvantizacije,zaraeniti boze operator!-

ma; na taj na5in ce /•/, preci u kvadratni izraz po boze ope-

ratorima koji cemo nadalje obelezavati sa

predstavlja jedino raoguce pobudjeno stanje

1.2.22

koeficienti "f zadovoljavaju pored ostalih /14/ i sledeci

uslov simetrije /̂ ^ /Va y^ )', /7j - 71,,, /V, x? /t ;<,/ sto u

stvari sledi iz definicoinih izraza za koeficiente /^^

-"- &*n+i(h!*'/*&) .Ako je T^^fC'O^/^) i realno,onda moze-

mo pisati u novim oznakama
/ , / ^ j. .

1.2.23

gde znak / nad stimom znaci da sene sumira po jednakim in-

deksima n\ -n .Jednostavnosti radi ogranicicerao se aa

slucaj kristala sa jednim molekulom u eleraentarnoj celiji

i izvrsicemo Pournier-ovu transformaciju boze operatora
-j •—* ••«•

t'/l/ ̂  t: 1.2.24

pa se nalazi

f

1.2.25
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gde su

I-2-26

i gde smo u prvu sumu pogodnosti radi uvieli srednju vred-
- — 4 — ̂

nost proizvoda operatora sa K i -£ da bismo lakse presli

na sledeci oblik:

1.2.27

gde su

A-f,; = M2 — o /v/« ~ A/3/ •= />£'

IT a taj nacin je kvadratni deo haniltoniana sveden na oblik

koji neposredno dopuSta primenu metoda Bogoljubova Tjabli-

nova.Tako se dolazi do sekularne jednacine

_ (3 koja daje

1.2.28

Frenkelovi eksitoni zadovol javaju uslov — &-

2-d
1.2.29

i upravo taj izraz za eksitonski spektar nulte aprfcksima-

cije (spektar koji ne sadrzi clanove proporcionalne koncen-

traciji) dobio je Agranovic u /^ .U to vreme se smatralo
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da navedeni izraz predstavlja Icorektan eksitonski spektar

nulte aproksirnacije i triumfovao je metod priblizne druge

kvantizaeije sve dok nije B.Tosic u /15/ i /16/ skrenuo pa2-

nju na nekorektnost ovog rezultata kome nedostaju doprinosi

reda ^ od kinematic kih efekata kao i na principijelna o-

granicenja kojima podlezu rezultati dobiveni primenom me-

toda priblizne druge leva nt izaci je. Da bismo ilustrovali

doprinos kvadratnom delu ha.mil toni ana koji potice od 21a-

nova viseg reda po pauli operatorima, ogranicidemo se,na a-

proksimaciju najblizih suseda koja je u optici uobicajena

jer je opravdana cinjenicom da je doprinos ostalih moleku-

la u odnosu na najblize susede reda 0.1 .

Iz izraza za hamtltonian u obliku

H - £

f J

Z

1.2.30

gde jeA vektor icoji spaja najblize susede i gde su ̂ v̂TvT+T

i analogno za /3 i f ,posle prelaska od pauli na boze ope-

ratore uz pomoc egzaktne bozo>fske reprezentacije pauli ope-

ratora /24/ nalazi se

H = /^i« ̂  /J^ t /-/6-4 . ... I<2>31

gde je

1.2.32

-/'4
1.2.33
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gde su kinematiS ka i dinamiSka interakcija date sa

/ i . 4 z £*&
1.

1.2.35

Hamiltonian pribliSne druge kvantizacije /-/̂ .̂  koji za

razliku od aproksimacije Heitler Londona dopuSta mogucnost

istovremenog pobudjenja nekoliko molekula /3/ dijagonali- .

je sa transformacigom /15/

gde je

£,ie=

i analogni izrazi za /U i

U aproksiraaciji linearno^ po parametru w bice

1.2.36

1.2.37

1.2.38

' Ẑ " 1.2.39

Pri tome se transformacioni obrasci mora^u razvijati do Sla-
i

nova y jer u hamiltonianu postoji Slan koji je reda A ,

tako da .1e

I.2.4o
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Kada se u hamiltonianu H^ predje na nove operatore,onda

se posle svodjenja na normalne produkte dobiva doprinos

kvadratnom delu koji iznosi od kinematiSkog Slana
if r)

—^- 2. Gr /-* (gde je / dimenzionalnost)

kao i sledeci doprinos od dinamickog Slana

U /15/ je dokazano da jedna dal^a unitarna transf ormaci^

koja eliminise ovaj nekonzervativni deo reda y ne daje

doprinos toga reda kvadratnom delu hamiltoniana, tako da

uz izra5unatu korekciju korigovani odnosno korektan eksi

tonski spektar glasi

U /2o/je,kao jedan od preliminarnih rezultata,poka-

zano da Dyson-Maleev-a reprezentacija pauli operatora /25/

/26/ vodi takodje na gore navedeni izraz. U glavi II. za

demonstraciju efikasnosti primene T7eyl-ovog identiteta, "bi-

ce izveden i. izraz za eksitonski spektar sa tacnogdu do
*j

51anova reda y .

3. Polaritoni

Treba sa poverenjem prihvatiti Agranovi^evo tvrdje-

nje 1 2.1 I da je J.J.Hopfield /2/ prvi predlo2io termin po-

lariton da oznaSi realne elementarne eksitacije koje na-

staju u kristalima izlozenim dejstvu spoljasnjeg elektro-

magnetnog polja, to tim pre §to Sasopisna literatura ne pru-

za nikakve indicije ko^e bi se tome protivile. Davidov /28/,
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Pekar /29/ i drug! autori polaritone nazivaju svetlosnim

eksitonima.Pri prolasku elektromagnetnog zraSenja kroz

granicu vakuum kristal u kristalu se javljaju sopstvene

norraalne oscilacije sa odgovarajudim uc"estanostima.Ta po-

budjenja predstavljaju eksitacije elektrona I jezgara kris-

tala vezana sa pobudjenjima elektromegnetnog polja,tako da

se zbog postojanja energije veze ne mo2e u stvari vise go-

voriti o posebnim eksitacijama fiestica od elektromagnetnih.

Takva se situacija opisuje i kao stanje koje predstavlja

"smesu" eksitona i transferzalnih fotona.Kao rezultat ove

smese obrazu^u se opticki talasi koji se mogu registrovati,

odnosno normalne sopstvene eksitacije ili realni eksitoni

koji u ovom slucaju nisu ni§ta drugo do polaritoni odnosno

eksitoni sa uraSunatim efektom reterdiranja.Ovaj zadnji

termin zahteva razjasn^enje jer je usao u teoriju posred-

nim putem: ako se pretpostavi da Coulombovska interakcija

ima trenutno dejstvo tj. ako odgovara uslovu c = ̂  Semu

u Maxwell-ovim gednaSinama odgovara zanemarivanje svih iz-

voda po vremenu, onda se pri izragunavanju u5estanosti nor-

malnih oscilacija u sistemu oscilatora zracenje moze zane-

mariti i u torn sluSaju se uCestanosti norraalnih oscilacija

svode na fJr i ̂  gde su cjr i ̂  kru2ne ufiestanosti trans-

ferzalnog i longitudinalnog talasa.Pravo^jjdnosno stvarno

reSenje postavljenog problema nalazi se uz pomoc komplet-

nog sistema Maxwell-ovih jednaSina kod kojih Je uzeto u

obzir da se interakci^'a prostire sa konaSnom brzinom.Sto-

ga se katkada kaze da je tu re5 o retardirajucem efektu.
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Posle ove digresije sa efektom retardiranja,vratimo

se na polaritone.Interakcija eksiton - foton moze u poje-

dinini sluSajevima da bude tsako velika, da po redu veliSine

dostigne i samu energiju eksitona odnosno fotona.Jasno je

onda,da tada svakl pokusaj da se eksitoni i fotoni makar

i aproksimativno tretiraju kao prave samostalne eksitacije

sistema mora da vodi via protivreSnosti.I upravo je to I

bio glavni nedostatak radova u vreme pre uvod^enja polari-

tona u teoriju.Oni su bili zasnovani na neadekvatnom pri-

lazu i neodrzivoj pretpostavci da se stvarno stanje siste-

ma moze opisati eksitonima i fotonima.To je pri izra2una-

vanjima u oblasti rezonance vodilo na divergencije u izra-

zima za fizicke veliciiie ko^e karakterisu sistem.Tako su

npr. rezultati radova /3o/ i /31/ ,mada kvalitativno dobro

opisuju nelinearne efekte u dielektricima o kojima ce u

sledecim paragrafima biti re5i, biii podlozni restrikci-

jama i ograniSeni su na slucaj malih sila oscilatora kao

i na oblast uSestanosti koje su dovoljno udaljene od rezo-

nance.

Za korektno opisivanje optiSkih eksitacija u krista-

lu mora se t>oci od hamiltoniana

1.3.1

gde je

1.3.2
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pri <5emu je izvrSena kulonovska kalibracija

pa /' oznaSava transf erzalne grane fotona

pj

1.3.3

energija eksitqna sa talasnim vektorom /̂  .

Hamiltonian elcsiton - foton interakcije r^f predstavlja in-

terakciju raolekulskih;opticki sktivnih^elektrona i vektor-

skog potencijala spolgasnjeg elektromagnetnog polja.Kako.

je impuls Sestice u elektromagnetnom polju fi - /* - - n

gde je ft impuls slo"bodne cestice,a enegrija^"= ^^-^ >^°
ŷ  "~̂  1 7.

je u nerelativisticko3 aproksimaciji £ - _ ^ /9/b" 4 -?- /^
t*< C / ? 1« £ 7

Ako radi jednostavnosti pretpostavimo da postoji u svakom

molekulu ssmo jedan optifiki aktivan elektron i da u svakoj

elementarnoj celiji kristala ima samo po gedan molekulpnda

izraz za eksiton - foton interakciju glasi

1.3.5

—*

{^ i ft SH operatoriy.

Operator vektor potenciala glasi ~/32/

= z: \
r/.ti K K /« 1.3.6
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gde je V zapremina osnovnog elementa cikliSnosti kristala
M

/28/ ,a /Ay" vektori polarizacije koji zajedno sa talasnim

vektorom k Sine triedar ortonormiranih vektora tako da se,

uzimajuci u obzir i sledecu reprezentaciju /<ron ec/ce ro/og.

simbola

r> i*(k,~ki)
£r ~~ — <?- 6* ka° i reprezentaciju druge

Icvantizacije za operator impulsa elektrona koja glasi

£._ T A7 4
' ~ Jr7 /.A ̂ -̂ / ̂ Â S^e u sluSaju dvonivosile Seme /,fij*

i /x uzimaju samo vrednosti G i / pri cemu je / jedino

moguce pobudjeno stanje,pa se kao u paragrafu 2. mo2e pre-

ci prvo na pauli pa zatim A,S,(1. postupk'om na boze operato-

re, nalazi posle Fourier transformacije operatora £>vT izraz

f
r.

1.3.7

gde je = tf0t - _ a •= MO - r ^ / gde su ^ sopstvene

funkcije izolovanog molekula/gde tzv. plazmena uiestanost

u ovom sluSaju iznosi

Te 1.3.8

Prelaskom od operatora impulsa na operator dipolnog momenta

elektrona, mo.^e se konacno napisati za hamiltonian sistema



sledeci izraz:

r k kj
w *< L A" '«/ -
'

K

1.3.9

gde 1.3.10

je sopstvena vrednost operatora koji odgovara izolova-
\

nom nolekulu te ima isti-red velicine kao E£ ,a.d je ma-

trifini element prelaska iz nepobudjenog u pobudjeno stance

•j-, pri 5emu on ne zavisi od indeksa 77 buduci da je re5 o

identiSnim raolekuliina.Radi mogucnosti poredjenja sa daljim

izvodjenjima dat ^e i oblik ovog izraza u kome figurige si-

la oscilatora prelaza T-.
i/

jom:

Hamiltonian se dijagonalizuje unitarnom transformacijom

1.3.11

gde je i^&t.^2 uz vjjV'1

kojom se prelazi na polaritonske operatofe J i j" .Jed-

nostavnosti radi ogranicidemo se na sluSa^ interakcija sa

samo jednom fotonskom granom te je 3=1 a stavidemo

pri 5emu prema metodu Bogoljubova-Tjablikova /14//23/,, u i

v zadovoljavaju sistem
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A f £ J 2>N, -

*) T + /\ t-V, ) t-j

T 4 A ̂  r, r vt J •= c

1.3.12

i uslov normlranja Z. 1.3.13

gde ne /( •= -3 — f i gde smo energi^u eksitona E. radi lak-
2 c k. K-

seg poredjenja sa daljim izvodjenjima obelezili sa

Sekularna jedna5ina toga homogenog sistema odred^u^e vred-

nosti energije E za koje taj sistem Ima netrivi^alna rese-

nja.One su date ^

tako da su energije polaritona date izrazom

* c ? i c7 t ~ ~ 1.3.14

1.3.15

1.3.16

pri tome transforinisani hamiltonian glasi

gde su P- V,2 dve grane novih elementarnih pobudjenja-pola-
f f r c -

ritona.Kreacioni i anihilacioni operator! $(*)!. jf^kreira-

ju (anihiliraju) elementarne eksitacije sa talasnim vekto-

rom k. i energijom E koge predstavljaju realne eksitacije

u kristalu i ukljucuju u sebi kako Coulomb-ovu interakciju

tako i interakciju elektromagnetnog polja sa naelektrisa-

njima molekula.

Energija eksitona slabo zavisi od talasnog velctora
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jer je /T^- A + *Se + fffy) odnosno A [l f 0(*l)] .S druge
.1

strane proizvod kjTj ne zavisi od intenziteta talasnog vek-

tora kako se to vidi neposredno iz izraza za T.Na ta;j naSin

sa porastom k uvecavade se £, neograniSeno tako da se drugi

Slan pod korenom u dobivenom izrazu za polaritonske energije

moae u torn sluSaju zanemariti, te se za k -*• <=*= dobivaju gra-
r 2 2

niSne vrednosti ECM* i se .Stavi§e,kako je za velike k vred-
* /

nosti CtL^z T̂«-"K to se za dve poiaritonske grane dobivaju slede-

di graniSni izrazi £ (k) •= E^ Ep(k)-%ck 1.3.17
n '*

Vracajuci se na homogeni sistem jednaSina koji odredju-

je funkcije ut. i v. koje u stvari zavise od indekasa ^ i
—*

P kao i od talasnog vektora k nalazimo poredjenjem prve i

druge jednaSine sa g'edne strane i trece sa cetvrtom sa dru-

ge, da je

/"., i£}~c../r\ . - £+L r./r\,
1.3.18

tick t£
pri 5 emu se ova zadnja moze napisati u o"blilcu

,

tako da prva ^ednaSina homogenog sistema daje

- c

1.3.19

I.3.2o

1.3.21

te se vidi da kada k raste te kada se isgune uslovi £,, z:

E**zfcck da je onda K( fr) « U'*(fi) • 1.3.22

• , . Vf(fij«Ut(A) 1.3.23

1.3.24Miff,) « U

gde se zavisnost od k podrazumeva.No kako j



V

dalje iz - £>. )«.(?*) + T ffi tA.ffr) -

a iz

to je i

1.3.25

sledi

1.3.26

pa je i

1.3.27

Primenjena unitarna transformacija koja u razvijenom

obliku glasi
If:} 5.r t- UJ £. )L~. f IjfiC.} 5 + 4 I" /•/; ) 5 t

"otrlj-JPi T " Z O Q
/ J. . .?• ^O

svodi se tako za velike vrednosti k na

1.3.29

pri 5emu uslovi normiranja za vrednosti ŷ , i /t uz gornjih

gest uslova koji se odnose na koeficiente fylps) M*ffJ U,(ft)

vode na zakljuSak da je sada zaista \tl0(f,)l - /iy,Aiy/?=r / ,

Na taj naSin je dokazano da se energile polaritona

jedne grane asimptotski priblizavaju eksitonskoj energet-

skoj krivoj,dok se energije druge polaritonske grane asimp-

totski priblizavaju fotonskoj energe&skoj krivoj tj.pravoj

E=nck. StaviSe inverzna transf ormacija pokazuje da polarito-

ni ciji operatori nastaju kao linearna konbinacija eksiton-

skih i fotonskih operatora u koioj su oni u oblasti rezonan-

ce §tavi§e pribliSno podjednako zastupl je?ii,u graniSnom slu-

5aju prelaze u Siste eksitonske odnosno fotonske operatore.

Sada je sasvim jasno zasto su rezultati radova o kojima ce

biti re5i u paragrafu 5 koji su bili bazirani na metodama

pre uvod^enja polaritona u teoriju bili neadekvatni upravo



u oblasti rezonance, a u velikoj meri prihvatljivi u podruS-

ju daleko od nje,kao i zasto nisu bili u stanju da adekvatno

opisuju efekte koj i nastaju pri ja2im silama oscilatora pre-

laza.

Sva ogranicenja innerentna radovima koji su pokusava-

li da fiziSki sistem opisu samo eksitonima i fotonima i vo-

dili u oblasti rezonance na divergencije,a bili ograniceni

i uslovom malih interakcija odnosno slabih sila oscilatora

prelaza,eliminisu se na prirodan naSin kada se za stanja ne-

perturbiranog sistema'koriste stanja koja odgovaraju realnim

pobudjenjima u kristalu odnosno polcritonska stanja.

4. Green-ove funkcije el^ektro^iagnetog polja

i t_enzor_ dielektricne p_erm_eabil_np sti

Posmatrajno nemagnetnu sredinu u k o j o j .1e moguce iden-

tifikovati indukciju magnetnog polja sa jacinom magnetnog po-

Ija.Medium je ovde karakterisan "materijalnorr." jednacinora ko-

ja povezuje indukciju i jacinu elektricnog polja.U opstem

slucaju ova veza je nelinearna i tenzorskog je karaktera.Za

opisivanje nelinearnih efekata koji hastaju kod jakih (laser-

skill) zracenja o nelinearnosti ove veze se mora eksplicitno

voditi racuna na sta demo se vratiti kasnije.0vde,radi jed-

nostavnosti pret.posta.vljamo da je ta veza linearna i da se

moze predstaviti u obliku

j ) , / ' f / ) .= fy'frt ?-,-(* ?'i i')t.-(?'-t') 1.4.1** i j / j ' ' ' (j
— t~3

Interpretacija ove relacije je ocigledna.D zavisi od

jaSine polja E na nelokalan nacin i to prostorno i vremen-

ski.Drugim recima,da se odredi indukcija elektricnog

polja u datoj tacciytiiora se uzeti u obzir vrednost jacine
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elektriSnog polja u celom prostoru.U fiziSki realnim situa-

cit1ama realno je oSekivati da ce umesto celog prostora za

odredjivanje vrednosti indukcije u datoj taSci biti potreb-

no razmatrati vrednosti jacine polja samo u nekom vecem ill

manjem delu prostora u okolini posmatrane taSke.Razume se,da

deo relevantnog prostora raora "bit! u skladu sa principom ka-

usalnosti.Prostorna nelokalnost ove veze uslovide prostornu

disperziju o kojoj <5e biti reci.Vazno je ovde zapaziti da

se integracija po vremenu ne proteze dalje od momenta t

za. koji se trazi vrednost indukcije elektricnog polja §to je

• u stvari posledica principa kauzalnosti.Ova okolnost ce ima-

ti za posledicu potrebu da se integrand ponznozi step funkci-

jom vremenske razlike kako bi se doslo do Fourier likova.Ova

nelokalnost po vremenu vodi na vremensku disperziju.

Tako su sve osobine mediuma sada izrazene jezgrom ove

integralne Jedna2ine.Tenzorski karakter dielektricne permea-

bilnosti omogudu^'e da se pomodu njega opi§e i anizotropnost

mediuma.Stavise,kada se prostorna nelokalnost veze izmedju

D i E ne mo2e zanemariti, mora se onda povesti raSuna i

o konaSnosti brzine prostiranja interakcije /28/ .U najjed-

nostavnijem slucaju,u valoiumu dielaktricna permeabilnost se

redukuje na proizvod Kronecker-ovog simbola i dve delta funk-

cije,jedne prostorne (trodimenzionalne) i jedne vremenske,pa
x

'fe u torn sluSaju veza prostorno-vremenski lokalna,a svaka

koinponenta vektora indukcije zavisi samo "bd odgovarajuce kom-

ponente jaSine elektriSnog polja.

Has ce posebno interesovati slu2ag kada je homogena

sredina dovedena u stacionarno stanje.U torn slucaju zbog trans-

lacione invarijantnosti sredine jezgro ce biti funkcija samo
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od razlike Z"- T , a zbog stacionarnosti, samo od razlike

t-t' .IT torn sluSaju za ravan talas ^^

bice

} je kompleksno -pa E i D nisu u ops' tern sluc'aju u fa-

zi) pri Semu je J>s*J - * {uff'fa^J 1.4.3

gde de ^ ( u + ^ 1.4.4
J £

j , "—4

uz r^t-t' /?*^-T, ^ife)^/je tenzor kompleksne dielektriS-

ne permeabilnosti poznat iz f enomenoloSke teorije.Pri tome

Fourier lik funkcije £.»(RT} nego funkcije
7 '

gde je^/^step funkcija.Sada se vidi da ;je pro-

storna disperzija tj. zavisnost tenzora^y^^ od k posledi-

ca nelokalnosti veze izmedju D i E . Slicno tome vremenska

disperzija tj. zavisnot^/^A/ od cj posledica je nelokalnosti

veze izmedju D i E po vremenu.U sliiSaju lokalne prostorno-

vremenske veze E bi bilo proporcionalno sa S(?)c(R.) pa ne bi

bilo ni prostorne ni vremenske disperzije.U slu5aju,pak,da

$* i(R ?)•+f(.*•)!(&). fbi se svelo n&Z(u) i to bi bio sluSaj
' /

klasiSne kristalooptike ko;ja ne vodi raSuna o prostornoj dis-

perziji.Kako sopstvene ucestanosti mediuraa t̂ L ili reciproSno

vreme relaksacije sredine padaju u razmatrani interval u5esta-

nosti O ,odnos ̂ "VtJ je reda jedinice,pa je vremenska disper-

zija velika.Nasuprot tome talasna duzina u optiSkom delu spek-

tra znatno prevazilazi razmere oblasti oko taSke 2: koja daje

znaSajan doprinos integralu iz koga se izraSunava D ,0ve raz-

mere su kod dielektrika reda konstante re§etke,pa je e*/jL^I

tako da Je prostorna disperzija obifino mala.No buduci da je

\ 6* gde je/1 u.~^— talasna duzina u vakuumu,to kada se
•H cj

priblizava rezonanci;indeks prelamanja raste,pa \a a
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odnos A/̂  raste,pa raste i prostorna disperzija.

Ukoliko nas zanimaj'u elektromagnetnl talasi velike ta-

lasne duSine u kristalu, onda se moz~e to pitanje reSiti pomo-

du jednaSina makroskqpske elektrodinamike kao §to se to obiS

jio i radi /32/ . (StaviSe u /32/ str.4o8 pokazano je da Max-

well-ove jednaSine vaze kao jednaCine medju srednjim vredno-

stima korespondentnih operatora).U neracionalizovanom siste-

- o 1.4.5

Polja normalnih elektromagnetnih talasa zadovol javaju ove jed-

na5ine pri odsustvu spoljasnjih naboja i struja,pa se dobiva

homogena talasna ^ednafiina
-o

koja za ravnih talasa prelazi u

1.4.6

1.4.7

gde je j)-sJ)/**W £"-£Y«J,V .IzraSavajudi sada D pomodu E

dobiva se sledeci homogeni sistem

f L"̂ .y ̂ t)-k'*&r**t kjjEj (* £J = ̂  I-4-Q
koji ima netrivijalna reSenja samo ako je zadovoljena kores-

pondentna: sekularna jednaSina.Na taj na5in dobiva se uslov

koji predstavlja disperzionu jedna2inu j er uspostavlja vezu
__ ̂  -— *

izmedju to i k tako da su resenja U-= o- (k) gde indeks i karak-

teriSe razne normalne talase odnosno polaritone.U slufiaju da

je £'-- - $f(! gornji uslov se svodi na«y j

No za longitudinalne talase f1-

da je D=0 tako da 1.4.3

ra da bude

pa iz 1.4.7 sledi

" pa mo-

I.4.1o/ <- / r i /
/ ̂ /*>*t//*°

tako da je zakon disperzije za longitudinalne talase I.4.1o

a ne I.4.9.Kako I.4.1o odgovara normalnim longitudinalnim
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talasima,to je I.4.1o disperziona relacija longitudinalnih

eksitona /28/ za koje je 5=0 E^O.Kasnije cemo govoriti o o-

stalira vrstama kulonovskih eksitona ( o nelongitudinalnim ku

lonovskim eksitonima) i "bice pokazano da pri odsustvu retar-

dirane interakcije elektriSno polje moze biti samo longitudi

nalno ukljuSuguci i nulto.

Za normalne talase je div D=0 odakle sledi kD=0 I«4.11

pa je iz 1.4.3 moguce elijnihisati longitudinalnu komponentu

ja5ine elektriSnog polja.U torn cilju stavimo

koja se moze napisati u o"bliku £ - ^•J~+<-f11

k - / / «/
pa 1.4.11 glasi D . s .=0 (uz konvenciju sabi

odnosno

1.4.13

r- -L <» ^ *'£ ^4 -^t*i £•**
f — £ ;' ' — -...,__. .

<JL ' s\si-°

'
1.4.14

,

V 1.4.15
> -

1.4.16

gde je S-*
* k

ranja) te uz 1.4.3 sledi .s><r(y£". =0
' V

odakle je £lt -=. - s/ g*'' ^J

pa 1.4.3 daj e J)t. -= zi

gde je stavljeno

odakle sledi St- 2V/ =i

pa se tenzor <?<•- moze smatrati dvodimenzionalnim tenzorom u
u

ravni upravnoj na vektor "s" .Fa ta^ naSin je 1.4.14 ekvivalen-

tna sa 1.4.3 za normalne talase ( divD=0 ).

Pogodno je uvesti vektor polarizacije P relacijom

^.= Eitjrp 1.4.17

U vakuumu je D=E a u opstem slufiaju D j"e zbir vektora E i

4 P pa je jasno da jezgro integralne jednaSine 1.4.1 sadrzi

61an tipa delta funkcije.Stoga se 1.4.1 5esto pise u obliku
i

T) f t= - L*"IJt'fP'7( // /' - j/) r/-' > 1.4.18

Sada za razliku od jezgra £.• sa delta singulariteton;jezgro
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predstavlja tenzor susceptibilnosti neraa nikakvih sin-

gulariteta u homogenoj sredini.

Ako je £-,/o Ay poznato (sto se u f enomenologkim teorija-

ma uvek I pretpostavlja) onda disperziona relacija tipa 1.4.9

definise u stvari dozvoljene ucestanosti; tako je npr. tJ;(k)

uSestanost i-tog norraalnog talasa.Na taj naSin £c- definite
J

ucestanosti normalnih talasa i u opstem sluSaju kada se vodi

raSuna i o efektu retardiranja tj . definise polaritonske uces-

tanosti. Ds bisrao na§li vezu izmedju tenzora dielektri^ne per-

meabilnosti i kulonovskih eksitona, treba izostaviti efekat

retardiran^a te u Maxwell -oviin jednaSinama treba staviti ne

samo y«xTf-/W =o (normalni talasi),vec i anulirati sve izvo-

de po vremenu jer upravo ti clanovi nestaju kad c -*<*> .Na

taj naCin Maxv/ell-ove jednacine daju rotE=0 divD=0 sto za

ravne talase ima za posledicu sxi'=0 sD=0 odakle se vidi da

pri odsustvu retardirane interakcije elektricno polje moze bi-

ti scmo longitudinalno ukljucujuci i nulto.

Preraa definiciji koju je dao jos Frenkel u /5/ eksito-

ni su elementarne eksitacije u kristalu kod kojih je uzeta

u obzir sa.rao Iculonovska interakcija medju naelektri sang ima

koja se nalaze u nolekuliraa.Prema kvantnoj teoriji zracenja

/32/samo kulonovske inter alec i je raedju naelektrisanjima bice

uzete u obzir ako se iz celokupne interakcije koja se vrsi

pomocu elektromagnetnog polja izostavi transf erzalna kompo-
Ml

nenta elektriSnog polja,pa su eksitonska stanja sa talasnim

vektorom k ona eleinentarna pobudjenja kod kojih nema trans-

ferzalne komponente elektriCnog polja sa tim talasnim vekto-
"—'j.

rom tj. eksitonska stanja su karakterisana uslovom t ̂ 0

te preostaje samo longitudinalno elektriSno polje.
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Ako je dakle E/0 onda je E=sE pa uz 1.4.3 i sD=0 sledi

"̂ ''V̂ '/̂  °̂ za ^® dade disperzionu relaciju

St-s.- zt.•(<*"£) =o 1.4.19
* <J

Ova jednaSina odredjuje uSestanosti (i energije #<;) kulonov-

skih eksitona sa Ê O kao funkciju od k a pri k-*<=> kao

funkciju od s* .

Ako je pak E=0 onda treba koristiti relaciju

£">=>*"/,, T) /)• Ŝ e figuriSe reciproSni tenzor tenzora*-t *%(*>,*•}-^
kompleksne dielektriSne perineabilnosti.Ako se uprkos uslovu

E=0 pretpostavi da je D-^0 onda homogeni sistem £^'J)i~0
d d /

ima netrivijalna reSenja ( D/0 ) samo ako je

= o . I.4.2o

koja predstavlja disperzionu relaciju kulonovskih eksitona

za D̂ O i E=0 .No od svih korenova cJe(k-) jednaSine I.4.2o

treba zadr2ati samo one koji simultano zadovoljavaju i uslov
'" 7* —*s.; Dj (u k)=o buduci da ;je divD=0 ^edna od jednacina polja.

Imajuci u vidu da ;Je kE=kEA ,1.4.7 se moze napisati u

obliku J>«Af

pa uz 1.4.14

'JL
1.4.21

^

o^uda hoinogeni sistem

CJ

ima netrivijalna resen^a za

1.4.22

koja predstavlja disperzionu relaciju za polaritone bududi da

oni nastaju interakcijom eksitona sa samo-transferzalnim fo-

tonima.

Posmatrajnio sada tenzor dielektriSne permeabilnosti sa

gledista mikroteorije.Lok se u fenmenoloskim prilazima ovaj

tenzor smatra kao poznat,mikroteorija je u stan;Ju da ga izra-

Suna.Ovde cemo izlositi metod koji koristi G-reen-ovu funkciju

elektromagnetnog polja.



- 44 -

Polazedi od jedhaSina 1.4.5, za sluSaj kada postoji

spoljaSnja struja,a nema spoljaSnjih naboja,dobiva se,na na-

Sin analogan onome kojim je dobivena homogena jednaSina 1.4.8

sledeca relacija

(fcV^-U,-- %fy(*t))Effi*t) - i ff<y.̂ <0 1.4.23
koja se mose napisati u obliku

1.4.24

gde je A.•(*>£)= /f\Cv - hh - ^?>-(a £i 1.4.25
V * / . , . « » • / '

Iz Maxwell-ovih jednaSina za nemagnetnu sredinu se do-
*

§to se svodi na
(«/

-̂; 1.4.26

ako se koristi bazdarenje koje anulira skalarni potencijal

kao sto se to Sesto radi mada tako dobiveni izrazi nisu Lo-

rentz invarijantni.Tako je npr. u /33/ str. 336 pri razma-
•

tranju interakcije izmedju struje i polja —ffl 1*^?- uj /*̂
mesto invarijantnog izraza - skalarnog proizvoda dvaju Setr-

vektora posmatran samo obiSan skalarni proizvod dvaju trodi-

menzionalnih vektora.No mi cemo posebnim postupkom nalcnadno

u toku samog izvodjenja izraziti rezultate u invarijantnoj

formi.

Sada uz 1.4.25 sledi da ;je vektorski potencijal koga
.

uzrokuju spoljaSnje struje dat izrazom:

1.4.27

S druge strane iz mikroteorije sledi da je taj isti po-

tencijal /32/ str.4o8 jednak srednjoj vrednosti operatora:

1.4.28

gde je H0 ukupni hanniltonian sistema koji sadrzi i polje zra

Senja pri odsustvu spoljaSnjih struja i naboja.Ocigledno je
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da fi(?) predstavlja vektor potencijal u Schrb*dinger-ovo;3, a

A (?i) u Heisenberg-ovo-J—afeprezentaciji.Smatrajudi da je za

^->-~o. i'^=o moaemo kao §to se to dokazuje u /33/ str.331

i str.72 napisati slededu operatorsku ;jedna5inu

gde j

± T I.4.3o

T predstavlja Dysonov operator hronoloskog proizvoda, a u in-

tegrandu eksponenta figurise harailtonian u interakciono j re-

A/- /-/0 •*• ̂ ê /- 1.4.31prezentaciji pri 5emu je

M S
tako da je H = H H* /"' 1.4.32

gde H, S, I oznaSavaju respektivno Heisenberg-ovu, SclirSdin-

r 5
H** /"'.

ger-ovu i interakcionu reprezentaciju.Imajudi u vidu unitarnost

operatora S moze se napisati za srednju vrednost Heisenberg-

ovog operatora vektor potencijala u prisustvu spoljasnjib. stru-

ja izraz ^̂  ( _,

^ n (^i)/^(j<>Jl.i(''<i('tt)J&jU[T)y I«4.33

gde na desnoj strani figurine operator vektor potencijala u

interakcionoj reprezentaciji u odsustvu spoljaSnjih naboja i

struja,a radi se o usrednjavanju po statisti5kom Gibbs-ovom

ansamblu buduci da su motrive veliSine (observable) u stati-

stiSkoj fizici srednje statisticke vrednosti ili srednje po

ansamblu.Ako u ovom poslednjem izrazu zadrSimo samo Slanove

' linearne po J&*+ to kako Je^u komutira sa- A jer ni^e kvan-

tizirano dobiva se

Za homogen medium koji je dospeo u stacionarno stanje funkci-



zavisi samo od razlika F-?~ $ i l~t'-£- pa prelazedi na Fourier

likove imamo A^fvfj-!- k &***(«>fy /*?*(<*£) 1.4.35

/ftt̂ >>= W«e-&"^J 1-4.36
— t*3

gde je G^^(RT)~G^Js>r)&/r) a £Y?-; je step funkcija.Na taj

na5in je (2» ^u /^J Fourier lik retardirane Green-ove£elektro-

magnetnog polja koja je definisana izrazom

gde figurine srednja vrednost komutatora pri 5emu se vr§i u-

arednjavanje po Gibbs-ovom ansamblu pa Je

< ̂> = 5y> /̂ ~̂ F V j £<le Je P slobodna energija sistema.

Izraz za Green-ovu funkciju 1.4.37 nije gradijentno in-

varijantan (po§li smo od ba^darenja koje anulira skalarni po-

tencijal), Da bismo rezultate izrazili u gradijentno invari-

jantnom vidu, dif erenciracemo 1.4.37 najpre po t ,a zatim

po t' .Iz kvantne elektrodinamike je poznato da je

0 za t=t' kao i da je
/\

~ o(l-t') pa je uz relaciju analognu sa 1.4.26

r̂ .--.-.v.ft. . ±

Woristeci opet relaciju analognu sa 1.4.26 kao i komutacionu

relaciju

(videti npr,/32/str.loo) i prelazeci na "Fourier likove moze

se 1.4.38 napisati u obliku

H G> ^(vk) •= j)_ A^k) I.4.4o
c

gde je ])^^(<j£} Fourier lik retardirane Green-ove funkcije:

" ?-?')S(t-i') •

1.4.41
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koja je oCigledno gradijentno invarijantna jer je izraSena

komponentaraa jaSine polja, a ne potenci jalima.Dakle, po§lo se

od funkcije G- koja je bila izraSena potencijalima na gradi-

jentno neinvarijantan naSin i posle dvostrukog dif erenciranja

(vidi I.4.4o) dobijena je gradijentno invarijantna retardira-

na Gre&n-ova funkcija elektromagnetnog polja.

Iz 1.4.35 i 1.4.2? sledi

buduci da se spoljasnja struja moze birati po volji,pa se uz
/

1.4.25 nalazi da je

£,jf«*J= ̂ V/^^CyV-^ . 1.4.43

gde je ?, .--- / ,_ k-Jtj' = S f f - S f S f 1.4.44
' • • If* V *

Pomodu I.4.4o se sada moze 1.4.43 napisati u obliku

u cJ

Tako je u /34/ problem odredjivanja korapleksne dielek-

tricne permeabilnosti sveden na izracunavanje retardirane

Green-ove funkcije elektromagpetnog polja.

Za izrac5unavanje Green-ove funkcije D odnosno trase

1.4.46

koristicemo sopstvene funkcije kristala uz uraSunayanje retar-

dirane interakcije tj. koristicemo kompletan sistem polariton-

skih funkcija smatrajuci da nam je on sa dovoljnom tacnoscu

poznat.(0 njemu kao i o korespondentnim sopstvenim vrednosti-
•̂

ma je bi^o re5i u paragrafu 3 gde je razniatran slue a j kada se

nelinearni procesi mogu zanemariti).

U protivnom,ako bismo bili prinudjeni da se koristimo

sistemom funkcija u obliku proizvoda Vl <P S^e su ̂  sopstve-

ne funkcije kristala tj.operatora H^^ koji sadrzi trenutnu

kulonovsku interakciju i odgovara eksitonskom podsistemu,a 6
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funkcije stanja fotonskog polja pri 6emu je totalni hamilto-

nian \4 - H^tUf + /V,̂  tada ̂  odgovaraju kulonovskim

eksitonima,a ̂  predstavljaju sopstvene funkcije operatora H^

transf erzalnog polja onda bi koristeci funkcije Vl (/> trasa

sadrzala beskonaSan broj clanova koji bi predstavljali cla-

nove razvoja po konstanti eksitonsko-fotonske interakcije.

Pri tome nije mogude zadrzati se samo na nekoliko prvih 51a-

nova razvoja ukoliko dobiveni rezultati treba da vaze i za

oblast rezonance jer njoj eksitonsko-fotonska interakcija

daje bitan doprinos.To je kao sto je refieno u paragrafu 3

i bio glavni nedostatak ranijih prilaza koji nisu koristili

realna pobudjenja u kristalima - polaritone te su vodili na
• -

divergencije u oblasti rezonance.

U narednim izvodjenjima apstrahovacemo disipativne pro-

cese koji kao sto je poznato vode na prigu§enje normalnih ta-

lasa u mediuinu.U stvari idealni sistemi bez prigusenja ne po-

stoje i staviSe kod njih je nemoguce govoriti o Sisto prinud-

nim oscilacijama jer bi bilo nemoguce prigusiti sopstvene os-

cilacije.No ovaj uprosceni prilaz ne onemogucuje da se naknad-

no uvede u raSun i malo prigusen^e na taj nacin-§to se u ime-

niocima dobivenih rezonantnih izraza realna veliSina ̂  zame-

njuje kompleksnom cj+tv s tim da bude $l«u> .Upravo uvodje-

njem jednog ovakvog malog realnog priguSenja upotpunicemo i

definiciji jedne Green-ove funkcije koja figurise u narednom

racunu i time propisati naSin obilasen;ja"*polova.
•

Operator energije realnih eksitacija u kristalu izveden
•.

-je u paragrafu 3 i njegov kvadratni deo Jasi (energija osnov-

nog stanja nas ovde ne zanima)

1.4.47

gde su polaritonske energise Ef(«) date izrazom I.3.14.S dru-
/
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ge strane iz 1.3.6 i 1.3.11 nalazi se

,•«•
1.4.48

Dalje iz Maxwell-ovlh jednacina za nemagnetnu sredinu je
n* -~ -. /I -. //

*** (c4 { n J-^O no iz kxE=0 sledi rotE=0 i na taj
*

naSin 1*4 (E +^J=O .S druge strane'iz ~kE=0 sledi

divE=0 sto uz Coulomb-ovu kalibraciju divA=0 daje
/ -i ^ i -*ji / -^ -*

dw(E +in\~G i n a taj naSin E + i ft *• C pa se moz"e

napisati 'E ±^ 1 2/= - -̂ [̂  /] 1.4.49
™̂ ^̂  ^ *— •* t J

sto uz 1.4.48 i 1.4.47 uz komutacione relacije za operatorsJ

daje

l+c.c.

dalje je
•Z» 7? J-

I.4.5o

odakle sledi da je
—
P „ 1.4.51

,
buduci da je divD=0 tj. kDO odakle je D=D .

Ako je koncentracija eksitona mala onda se' moze u dvo-

nivoskoj Semi operator P predstaviti na sledeci

gde je ~2-> -<f£(d'lo)' matriSni element prelaza iz osnovnog u

pobudjeno stanje sa kulonovskim eksitonom karakterisanim vek-

torom k" i stanjem f .Na taj nafiin uz 1.4.51 i 1.4.52

1.4.53

sto uz 1.3.11 vodi na

I-

. c.

iff

sto uz I.4.5o daje

gde je Sf

I

1.4.54

1.4.55

1.4.56
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gde su £*(£) energije polaritonskih grana-

Operator.! jaSine elektriSnog polja u Schrbdinger-ovo j

i Heisenberg-ovoj reprezentaciji u sluSaju kada nema spoljas"-

njih naboja i struja vezani su relaci^om

l** ' 1.4.57
gde je H c dato sa 1.4.47 a E (i) sa I.4.55.U sluSa^u kada

postoje spoljaSrge struje relaci^a 1.4.57 daje ja£inu elektriC

nog pol^a u interakcionoj reprezentaciji.U slu5aju kada tre-

ba izracunavati nelinearne ef ekte, potrebno j e umesto 1.4.57

koristiti relaci^u koja daje operator jacine elektriSnog po-

JLja u Heisenberg-ovoj reprezentaci ji u prisustvu spoljaSnjih

struja.

Sada koristimo relaciju

Ona se dokazuje tako §to se uporede matriSni element! na le-

voj i desnoj strani koji su razliSiti od nule/33/ str.143.

Tako se nalazi da je

0 "k 1.4.59.

gde je I.4.6o

uSestanost polaritona

Uzimajuci jos u obzir da je zapremina osnovnog elementa

ciklidnosti V=lla3 ,da;postoji reprezentacija delta funkcije

u obliku ,relacija

N* * f * "* f*L —* Tjr^i f' k ,konutac±one relacije za operatore j kao

i obrazac r r r 1- I (F -^ Fec) IF +F~ff)l — r r F *cl — f r F f c i "'"

koji se lako dokazuje uzimajuci u obzir da se konponente polja

E^mogu predstaviti pomocu F^ + ̂ ,cc pri Semu je F^ ~ J dobiva

se najpre za 1.4.41 izraz
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x

u?) 1.4.61

/

— 1 1 •- -\ ' / ^
',ff JL*f#,r} 1.4.62

— o-»

i uz realistiSku predpostavku,o ko^o^ je vec bilo re2i,da sva-

ki realni sistem ipak ima bar neko malo priguSenje te da neo-

dredjene izraze tipa f̂ '0'̂  treba interpretirati u smislu

5ime in obilaaka

p'olova odnosno Sime je tek definisana Green-ova funkcija u taS-

ci T-O ,nalazi za Fourier lik retardirane Green-ove funkci-

je elektromagnetnog polja izraz

1.4.63

Relacija 1.4.63 se bitno uproScava u sluSaju kada se ra-
.J.inA

di o izotropnoj sredini sa centrom inverzije tada suS^fk re-^

alne funkcije koje ne zavise od smera talasnog vektora k pa

ti r cj~— cJf( k/ 1.4.64

Na taj naSin uz 1.4.63 (odnosno 1.4.64),I.4.60, 1.3.14,1.4.56
IT*

relacija 1.4.45 odredjuje tenzor ccf(<3 k) pa j e time pokazano

Jkako mikroteorija omogucava da se izracuna tenzor dielektridne

persieabilnosti.

Gornja izvodjenja su imala za cilj da ilustruju nacin

na koji su problem izraSunavanja dielektricne permeabilnosti

tretirali Agranovi5,Davidov i drugi poznati autori.Treba ovde

te ̂y';Vf - i
f+tff
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sada napomenuti da su u tim Izracunavanjima koriscene ne sa-

svim korektne transformacione funkcije koje vezuju eksitonske

fotonske i polaritonske operatore u smislu Sto su ^ednostavno

bill zanemarivani efekti neodrzanja kvazi cestica,a upravo ko-

rektnom tretiranju problema nekonzervacije kvazi fiestica i re-

dukovanju hamiltoniana sistema koji ne odrzava broj tih Sestica

na hamiltonlan koji broj kvazi Sestica odrzava,posveden je do-

brim delora i ovaj rad,pa ce ova pitanja biti predmet detaljnog

razraatranja u narednim glavama.
.

5. Nelinearna optika

Mada podela optiSkih pojava predlozena u /35/ nije jedina

koja bi se mogla zasnovano braniti,ipak navesoemo je iz prak-

ticnih razloga jer predstavlja dobar primer jedne od mogucih

razumnih podela.Ona izgleda ovako:

- 51sta linearna optika

- 5ista nelinearna optika

- parametarska optika koja tretira i sve nesvetlosne interak-

cije kao interakcije sa i med^u nesvetlosnim eksitacijama,

fonone,magnone itd.

U ovom paragrafu bice poglavito re5i o cisto nelinearnoj

optici.* .

Posle uvodjenja optiCkih kvantnih generatora - lasera u

fiziku uocene su nove pojave koje nisu mogle biti zapazene pri

radu sa poljiraa obicnih svetlosnih izvora i tako je pocela na-

glo da se razvija nova oblast fizike - nelinearna optika.3am

naziv nelinearna optika potiSe otuda, sto sve ove novoiiocene

pojave na nelinearan nacin zavise od intenzivnosti zracenja.

Dakle,pri prolaskxi svetlosnih talcsa kroz kondenzovanu

sredinu kao sto su kristali ili tecnosti mogu nastati veoma
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razliSiti efekti koje karakteriSe nelinearnost.Svi se oni raogu

podeliti na dve osnovne grupe: u prvu grupu bi spadali efekti

koji nastaju interakcijom medju samira svetlosnim talasiraa tj.

fotonsko-fotonska interakcija koja generise u oblasti prozraS-

nosti mediuma drugi,treci i vise harmonike ili pak ako sredina

ima apsorpcione uSestanosti,vodi na dvo- i multifotonsku apsorp-

ciju,zatim rasejanje fotona na fotonima (kombinaciono rasejanje),

p.omeranje (shift) eksitonskih nivoa itd.Svi ovi efekti bili su

vec dugo poznati u oblasti radio- i mikrotalasnom domenu u5es-

tanosti buduci da ;je u tin oblastiina bilo noguce jos od ranije

ostvariti flukseve velike snage,no izuSavanje ovih efekata u

optiSkoj oblasti je mlada disciplina i nadovezuje se na rezul-

tate eksperimenata sa laserima.

U drugu grupu spada^u tzv. parametarski efekti /36/ za

5ije nastajanje nije neophodno Voristiti izuzetno jake izvore

svetlosti,tako da su oni bili poznati vec od ranije,dve do tri

decenije,no u polju jakih izvora i ovi od ranije poznati efek-

ti dobijaju kvalitativno nove crte koje su znaca^ne za istra2i-

vanje.U ovu grupu spada rasejanje svetlosti na fononima i kris-

talnim defektima,interakcija foton-polaron zatim kod magnetnih

sredina interakcija foton-magnon.Ovde svetlnsni tolas uzrokuje

pobudjenje sredine kao >sto su vibracije, izraenu spinskih kvan-

tnih stanja i dr.,a ova pobudjenja onda uzrokuju apsorpciju

ili rasejanje upadnih. fotona.

IT a ovom mestu je neophodno ukazati n-a neke sada vec isto-

rijske eksperimente koji su pobudili interesovanje za neline-

arnu optiku.Bez naraere da se pruzi jedan sistematiSan,a jo§

manje celovit uvid u ove radove, 'Ho bi bi}.o i nemoguce obzi-

rom da se u ovoj oblasti gotovo sa svakim danom javljaju i no-

vi podaci, naveScemo samo nekoliko kljucnih medju prvim eksperi"

mentima.
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Pocetak razvitka savreraene nelinearne optike mote se

vezati za opite koje je Franker! /37/ sa saradniclina izveo 1961
c

god.U torn eksperimentu je zrak od 6934A iz rubinovog lasera

fokusiran na kristal kvarca preSnika oko Inm. pri 5emu je ener-

gija laserskog impulsa bila oko 3J a njegovo trajanje lo s .

Pomocu kvarcnogspektrografa registrovano je na foto ploSI ne-

osetljivoi na crvenu svetlost,zraSenje koje izlazi iz kvarca.
c

Registrovano je ultralj-u"bi5asto zraSen^e od 3471A pri 5emu je

oko lo" od bro^a fotona u inpulsu prevedeno u ultraljubicasto

zracer.^e sto je predstavljalo potvrdu teorijskih pretpostavki

o mogucnosti nastajanja drugog harmonika.Tako je nepobitno do-

kazano da se pri prolazu svetlosnog fluksa velike gustine kroz

kristal u oblasti njegove prozracnosti javlja svetlosni talas

sa udvojenom u5estano§cu.

1961. Kaiser i G-arret prvi su ustanovili dvofotonsku ap-

sorpciju /38/ osvetljavajuci zrakom rubinovog lasera kristal

CaF2 koji je sadrzao jone Eu2"* pri cemu je kristal fluorescen-
o

tno zraSio na talasnoj dusini od 425oA koja odgovara prelazu

Eu iz pobudjenog u osnovno stanje.To je objasnjeno na sledeci

naSin: dva kvanta crvene laserske svetlosti indukuju prelaz Eu

na pobudjeni nivo,a kroz izvesno vreme jon Eu2 se vraca u os-

novno stance emit^juci ultraljubicastu svetlost.

1962. do 1964. potvrdjeni su u /39/, /4o/,/41/I drugim

eksperimentalnim radovima Franken-ovi rezultati i ustanovljeno

je da se u oblasti prozracnosti kondenzovane sredine inogu javi-

ti surae i razlike participirajucih ucestanosti.

1963. su eksperinenti Terhune-a i saradnika /42/ potvrdi-

li pretpostavku o mogucnosti nastajanja tree eg harmonika.

1964. javlja se prvi eksperimentalan dokaz mogucnosti tro-

fotonske apsorpcije.Njega su objavili Sing i' Bradley /43/.Osvet-
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1 j avail su kristal naftalina svetloSdu Iz rubinovog lasera i
a

dobili su svetlost fluoroscencij e od 3000A prl 5 emu je inten

zitet dobivene svetlosti bio proporcionalan tredem stepenu in

tenziteta zraSerga polazne svetlosti Sto je teorijski i oSeki

vano kod procesa trofotonske apsorpcije.Ef ekat transf ornaci je
27 _ 2 _, _,o

pri gustini upadnog snopa od 2 '10 cm s bio je oko 10 • .Rezul

tati ovog eksperimentalnog rada razmatrani su i u /22/ .

Gore spomenuti i drug! znacajni eksperiraentalni radovi

dali sti veliki podstrek teorlTEkom istraSivanju u nelinearnoj

optici.

I za opisivanje nelinearnih optidkih. efekata moguce ie

koristiti f enomenoloski prilaz odnosno Maxwell-ove ^ednaSine.

Ukoliko se radi o nemagnetnom mediumu on je i ovde koo i u

slucaju linearne opt ike karakterisan materijalnom jednaSinom

koja povezu^e vektor Indukcije D sa vektorom jacine elektriS

nog polja,no u opstem slu&a^u veza medju njima nije linearna

i moze se umesto sa I. 4.1 izraziti ralacijom

ct y z " i ,

1.5.1

koja u stvari predstavl^'a razvoj po stepenima jaSine elektrid-

nog polja.Kao i kod linearne optike,u slucaju da se radi o ho-

mogenom mediumu koji je doveden u stacionarno stanje, jezgra

•̂/ t-tt't itd. integral ne relacije 1.5.1 "zavisice samo od raz-
J / </
lika prostornih odnosno vremenskih koordinata, pa ako u torn slu-

5aju predjemo na Pourier likove uz uobicajene relacije
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onda 1.5.1 oblik

treceg, a <f/,

V,̂
+̂- -'•- 1.5.3

gde je ^y^jT^tenzor dielektriCke permeabilnosti koji opisuje
J

i prostornu disperziju. £>y je tenzor nelinearne.. polarlzacije
i/

Setvrtog reda itd.Za opisivanje linearnih. op-

tickih efekata kao sto smo videli u paragrafu 4 dovoljan je

tenzor .̂̂  . Tenzor ?,y/t omogucuje da se opisu nelinearni op-
</ '

ticki efekti treceg reda odnosno procesi u kojima ucestvuju

tri fotona kao sto su nastajanje drugog harmonika, dvof otonska

aosorpcija itd.,dok ^e tenzor •T/ŷ /' odgovoran za efekte cetvrtogj

reda odnosno procese u koiiraa ucestvuju cetiri fotona kao sto

su trofotonska apsorpci ja, korabinaciono rasejange fotona i na-

stajanie treceg harmonika.I uopste, tenzor nelinearne polariza-

cije n-tog reda opisuje procese v. kojima ucestvuju n fotona.

Zadatak 1e nikroteorije da oraoguci da se u okviru neli-

nearne optike izracuna^u tenzori nelinearne polarizaci je koji

se sa druge strane mogu eksperinentalno merit i. Kao sto je vec

poznato da ta pri interakciji zracenja sa materijon nelinearni
/

efekti mogli da dodju do izraKaja, potrebno je pribeci veoma

intenzivnim fluksovima zracenja (ovde i nadalje rec j e ocito

o cisto nelinearnoj optici,a ne o parametarskim efektima).

Istorijski pocnatrano (rec je ovde u stvari o vremenskom

rasponu koji je nesto duai od zadn j e deC'enije) javljalo se ne-

koliko vari janata teorije nelinearnih optickili efekata u kri-

stalima.U teorijskon radu Bloembergen-a i saradnika /3o/raz-

natrano je dejstvo rionolironatskog elektromagnetnog talasa na

kvantni sistem.Odredjivana je perturbirana funkcija stanja,a

potom je dipoini moment sistema u perturbiranom stanju izrazen
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kao funkcija jacine elektricnog polja i predstavljen u obliku

razvoja po stepenima jacine elektricnog polja.Van oblasti rezo-

nance rioglo se smatrati da takav razvoj u stvari predstavlja
,— 17

razvoj po malom parametru £//f« gde je S~LO 7/cm jacina unutar

rnoiekularnog polja buduci da jacine elektricnog polja S ni

kod lasera ne prevazilazi 10 Y/cm.No u okolini rezonance osim

nalog parametra E/Etf ,je,vl,ja se veliki parametar ̂ / gde je^

r;irina rezonantne linije a f sila oscilatora.Za ovaj parame-

tar Ovander u /44/ navodi ocenu reda velicine koji iznosi u

toj oblasti i do 10 pa se ne bi moglo govoriti o konvergenci-

ji razvoja.S druge stranejpak kada se taj razvoj koristi u o-

blastima udaljenin od rezonance i uz Maxwell-ove jednacine po-

kasuje se u /3o/ da pod dejstvom monohroinatskog pol ja, dipolni

moment jedinicne zapremine sadrzi vise harmonike i to zahvalju-

juci Slanovima razvoja koji sadrze vise, stepene jacine elektric-

nog polja.Bloembergen u torn radu najpre razmatra gas,a poton

uinesto spoljasnjeg polja. uvodi efektivno polje time sto spo-

Ijasnje polje multiplicira nekim mnoziteljem.Takav prile.z ne

omogucava da se uzme u obzir jedna od osnovnih osobina krista-

la - anizotropija.

R.Loudon je u /31/ primenio kvantizaciju polja zracenja

a nelinearne opticke efekte dobiva kao posledicu interakcije

nedju kristalom i zracenjeni.U stvari ovu interakciju tretira

kao perturbaciju cime se zapravo ogranicava na interakcije ko-

je su male u odnosu na glavni deo hamilto'niana, a nelinearne

eifekte izvodi pomocu teorije perturbacija.Punkcije stanja nul-

te aproksimacije uzima u obliku proizvoda funkcija stanja trans-

ferzalnih fotona i funkcija stanja eksitona - nogucnost koja je

vec diskutovana, i odbacena u paragrafu 4 jer takav izbor funk-

cija nulte aproksimacije,kako je to vec izlozeno u paragrafu 4
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ne omogucava da se bilo sta zakljufii o rezonantnoj oblasti gde

stavise vodi na divergenci;je.Treba ipak priznati da ;'e ta j pri-

stiip oniogucavao da se razmatra npr. radi^aciona Sirina i drugi

efekti van rezonantne oblasti i pri malim silana oscilatora

prelaza.

Tako su i Bloembergen i lotidon bili vezani malim silama

oscilatora prelaza i oblastima ucestanosti udal;]enim od rezo-

nance.Iih ograniSenja, kako je to vec izlozeno u paragrafu 3

bilo j e moguce osloboditi se tek koriScen^em polaritonskih

funkci^a stanja kako je to radjeno npr. u /44/, /45/ i drugim

radovirna gde su ispitivani nelinearni optiSki efekti na osnovu

uopstavanja Agranoviceve teorile iz /3/.Tako se u /44/ neline-

arni opticki efekti raznatraju bez pozivanja na fenomenoloske

Max\vell-ove ^ednacine ili na tenzor f<yr ' .

Dalje usavrfsavan^e ^\e doslo sa radora /46/ gde j e tenzor

nelinearne polarizacije treceg reda izracunat preko G-reen-ove

funkcije elektromagnetnog pol^a i gde su dobiveni rezultati

koj i se slazu sa rezultatima ko je su ranije bili dobili drugi

autori uz manje korektan prilaz u slucaju kada se indeks pre-

lananna svih normalnih. talasa raoze smatrati bliskiin jedinici.

U radu /46/ je uspostavljena veza medju makro i mikro velicina-

ma k o j e su odgovorne za nelinearne opticke efekte,tine sto ,je

tenzor nelinearne polarizacile treceg reda povezan sa koefici-

entoin Icu.bnog anharnonizma ko j i nije nista'drugo do koeficienat

us kubne clanove hamiltoniana sistema po""polaritonskim opera-

tcri^.a koj i preostaju posle dijagonalizacije kvadratnog dela

ukupnog harailtoniana,te kao takav predstavlja koeficient ko^i

pripada i izracunava se u raikroteoriji za r?zli!:u od tenzora

nelinearne polari3s.cije k o n i -;e prvobitno bio poznat i pripa-

dao samo makro teoriji.
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U /47/ je pokazano da nellnearni efekti tree eg reda u

drugoj aproksimaciji teorije perturbacija rnogu da uticu na

verovatnocu trofotonske s.psorpcije tj. na proces cetvrtog re-

da. Prema tome, procese viseg reda ne definisu samo clanovi

hamiltoniana toga reda ti prvoj aproksimaciji teorije perturba-

cij8,,ve<5 i clanovi nizeg reda u visim aproksimacijama teorije

perturbacija.lTa ta,j naSin uopstavanje teorije na slucaj neli-

nearnih optickih efekata 5etvrtog i visih redova nailazi po-

red ostalih i na gore spomenute teskoce.Medju ostalira tesko-

cama na koje senailazi pri ovorn tiopstavan^u je I nebozonski

karakter operatora kreacije i anihilacijje elementarnih. eksita-

cija koji figurisu u hamiltonianu sisteiaa kristal - polje trans-

ferzalnih. fotona.Uprkos spomenutim teskocama ovom uopstavaniu

se ipak uspesno prislo u nekin radovima; /13//24/ /47/ /48/i /49/•

Kao i na zavrSetku paragrafa 4 i ovde treba naponenuti da su u

ovim radovima bile koriscene traasformacione funkcije koje ni-

su sasvim korektne u smisln sto probleinu neodrzanja kvazi cesti-

ca nine bila posvecena paznja i sto taj efekat jednosta.vno ni^e

- bio uzet u razmatranje.Korektno tretirenje problema neodrSanja

Icvazi cestica bice predmet narednih poglavlja.

6. Tenzori nelinearne polarizaci.ie i njihova_veza

sa koeficientima anharmonicno sti
.

U radovima /44/ i /45/ Ovander je razmatrao nelinearne

optiSke efekte treceg reda.Kao sto je vec. bilo receno u para-

graft! 5 on le za rczliku od svojih prethodnika kao sto su Bloem-

bergen /3o/ i London /31/ za stance nulte aproksimacije koristio

polaritonska stanza.Pri tome je medju kubnin clanovima hamil-

toniana sistema vodio racuna i o onima koji korespondiraju an-

harmo niznu. samog eksitonskog podsistema.Takvi clanovi nisubi-

li ni razaatrani u radovima /3o/ i /31/ .Na taj nacin uspelo
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mu je da opise nelinearne opticke efekte i u okolini intenzlv-

nih zona. apsorpcije gde eksiton-fotonska Interakciia "bitno me-

nja zakon dispersive eleinentarnih. pobudjenja.Pri tome je poka-

zao da ta;j kulonovski ajiharmonizam takode.unosi znacaian doprl-

nos verovatnoci nelinearnih procesa u toi oblasti.Daleko od re-

zonance pak,osnovnu ulogu u nelinearnin procesina treceg reda

igra anhariuonizam ko;;i proiziiazi iz interakcionog dela ha.mil-

toniana koji ie linearan po polju transfer zalnih.' fotona.

Eao §to ^e receno u pars.gra.fu 5 nelinearne opticke efek-

te moguce ie opisivati pomocu f enomenoloskih Haxvvell-ovih. jed-

nacina I.4.5."o iz 1.4.5 se nog-a dobiti jednacine u obliku

1.4-7, 1.4.8 i o stale i bez ogranicenja na, ravne taJ_a,se kako

ie to uradieno u paragra.fu 4.IiTair.e, polazeci od 1.4.5 i ore-

lazeci na Eourier likove 1.5.2 nogu se Llaxv/ell-ove iednacine

za nehomogenu sredinu napisati u obliku

- 0
f '

1.6.1

Ukoliko ,j e rec o hoinogenoj sredini dovedenoj u sta.cio—

narno stanje,jezgra £ interralne jednacine 1.5.1 zavise sa-

mo od razlika prostornih i vrc™enskih koordinata pri cemu va§i

relacija

*

,
J V

1.6,
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pri cerau npr.Evf > ^ kao '̂ to smo videli u 1.4.4 nige Courier

lilc funkci;je£j/0?<V vec fur.kcije I '//(& 'fj&(r) 1.6.2
j *

gde je ^.•,'(^/CJ) tenzor dielektricne permeabilnosti,koji je

kao sto je poznato dovoljan za opisivanje pojava linearne op-

tike. <?<YK 3 e tenzor nelinearne polarizacij e treceg reda koji

•~e potreban za opisivanje nelinearnih optickih efekata treceg

reda i sliono tome tenzor cetvrtog reda fv/k/ opisuje neline-

arne opticke efekte cetvrtog reda itd.

Iz prve i trace jednscine 1.6.1 uz 1.6.2 se nalazi

/! . (£o)E(l^)- gfafffa ̂ '^''^Efi^Efl^' \ c / \/.j

0 1.6.3

gde $e A\.(£D) &ato sa I»4«25»Smatrajudi spoljaSnju gustinu stru-
V

je sla"bom, raoSemo razviti E po stepenima spolja§nje struje:

E{(* <~>) ~ E; (Fu) f E-; C^) 4 fcc (£&) + - "" *
gde je E(" proporcionalno prvom stepenu po j ,E drugom itd.

U nultoj aproksimaciji ^

(I). " 1.6.5

Uvrstavajuci sada 1.6.4 u 1.6.3 nalazi se LIZ 1.6.5 da. o
. 1-

x j M ' ?-&r)/(*~&'-&jffi'J*&4)'t/4*
1.6.6

a na analogan nacin se dobiva izraz za E i ostale clanove.

Uz bazdarenje koje anulira skalarni potendjal bice:

can. 1.6.7

-
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pa 1.6.3 da je ^ - ? A

^
1.6.8

Ova integralna jednaSina resava se kao i 1.6.3 pri cernu se velc-
.

tor potencijal izragava razvojem

A, (fa), AfffJ+ffiWAfo) f — - 1.6.9

1.6.11
je

(W«:^ \cn(^'<^
^ ° fjl'

1.6.12

Tre"ba izraSunati T . . pa pomocu 1.6.12 odrediti/".^ sma-

trajuci ^t^(ko) t^.^/j./^y poznatim.
* . /

No sa druge strane, vel-ctorski pot end. jal elektromagnetnog

polja koj i nastaje u mediumu usled spol jasnje struje izracuna-

va se u mikroteoriji na nacin pokazan u paragrafu 4.Tamo je ta-

kodje izra5unat i tenzor £v//6»J prema metodu Djalosinskog i Pi-

tajevskog /34/.Da bismo odredili tenzor nelinearne polarizacije

treceg reda,treba sada taj postupak uops^iti.Ako oznakon A^

o"belezimo vektor potencijal pri prisustvu spol ja^nje struje,

"bice (upor. paragraf 4)

1.6.13

1.6.14

II je hamiltonian sistema kristal + polje pri odoustvu spoljao-
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n^ih. struja, a Afa) itiffi) su operatorl vektorskog potencijala

•u Schr'ddinger-ovoj i Heisenberg-ovoj reprezentaciji respektiv

no. r

Unitarna matrica S data 3e pod I.4.3o pri Semu 3 e
i • I ., > -r-etl-

uz7 >o 1.6.15

matricu I.4.3o moguce j e napisati u otxLiku

'* 1.6.16

ReciproSna matrica lako se nalazi "buduci da je S unitarna, a

operator H hermit ski.

Sada se uz 1.6.13,1.6.16 i 1.6.15 nalazi

1.6.18

1.6.19

pri 5 emu j e

I • 6 • 2o

Clan u razvoju vektor potencijala ko^i zavisi linearno

od stru^e razmatran je u /34/ pri odredjivanju tenzora dielek-

tricne permea'bilnosti.Clan I.6.2o omogucuje da se6dredi tenzor

nelinearne polarizaci^.e treceg reda,a clan proporcionalan tre-

cem stepenu spoljasnje stru j e omogucavao ti odredjivanje tenzo

ra nelinearne polarizacije Setvrtog reda.

U I.6.2o fieuri-^e funVci ja

ko^a u slucaju homogene sredine dovedene u stacionarno stance

zavisi samo od razlika koordinata odnosno vremena t j .

9f (?t ?'('?"/*} -= <£ (*-?'?-!:" t-fjt'-t'1) tako da se raoze koristiti

Pourier-ova transf ormacija: ^^.^ (?£ ~?'t' £"'t"J —

* ^^) € 1.6.22
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No ove funkcije nisu gradientno invari;jantne pa demo ih

kao u paragrafu 4 izraziti gradientno invar ij ant nim funkcijama

koje u ovom sluSaju nisu nista drugo do korelacione funkcije

elektromagnetnog polja.Naime

1.6.23

gde funkcije ŷ  u sluSaju homogene sredine dovedene u stacio-

narno stance takodjje zavise samo od razlika prostornih odnosno

vremenskih koordinata pa se prema 1.6.22̂ , 1.6.23 moie napisati

u obliku ty*,^( £*>, &o*) •= £, i'tj, (Je (^-<Jt) ̂ (£0, &t)J 1.6. 24

te prema 1.6.22

U izrazu I.6.2o preciceino na Fourier likove pomocu

1.6.26

..«*/'
Kako spoljaSnje stru j e y (?{)-* o

po
r '

vremenu oblika -t
. Ji

~l<Jt

to integrale

treba interpretirati u smislu

' , ~~t'-)t Jt T C. OV10 x? L.o .£ [
/// f- t: cr

gde

Z i ? a zatim po t i t' imajuci u vidu I.6.27.Zatim se tako

Po uvrstavanju 1.6.25 i 1.6.26 u I.6.2o integrali se po

u vidu I.

dobivena jednaSina pomnoSi sa /? pa se integrali

po ? i t .Uzimajuci u obzir inverznu transformaciju

1.6.28

nalazi se da je
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X o,

1.6.29

Uporedjujuci ovaj rezultat sa I.6.11,a obzirom na proizvoljnost

spol^asnjih struja,za tenzor T se nalazi slededi izraz:

1.6.30

no obzirom na simetri5nost relacije 1.6.11 u odnosu na smenu

t — (fj. 'y sledi da se tenzor I.6.3o moze simetrizovati

» fc''o»J = a fa (f/rf-^-o'-

pri tome je 7

1.6.31

1.6.32

kao i /f", Tvr* o-^J^o"
•

Sada se tenzor nelinearne polarizacije treceg reda

mo5e dobiti poraocu relacije 1.6.12 i izraziti pomodu Fourier

lika korelacione funkcije elektromagnetnog polja k 'o it '"&"

i pomocu tenzora dielektricne permeabilnosti /. -(ko) .IzraSunava-
J

nje pak tih velicina moze se ostvariti samo po izboru konkretnog

modela kristala i na osnovu eksplicitnog izraz a za ukupni hamil-

tonian.Za hamiltonian sistema kristal + polje sa tacnoscu do kub

nih clanova po polaritonskim operatorima bide prema /44/ i/48/
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H = H0+ H

gde je H c dat sa I. 4. 47, a

1.6.33

1.6.34

FiziSki smisao koeficienata anharmoniz/na tredeg reda je
st$fjasan. ̂7 predstavlja amplitudu verovatnoce za fuziju dva pola-

ritona sa talasnim vektoriraa k, i k2 u jedan, sa talsnim vekto-

rom k,+ k, .Pri tome indeks f oznaSava pripadnost odgovarajucoj

polaritonskoj grani. Qj predstavlja amplitudu. verovatnoce za ani-

hilaciju triju polaritona.Ovde treba napomenuti da se u taSnijem

prilazu koii korektno tretira problem neodrzanja Icvazi Sestica

i o korne ce biti reci u daljim poglavljima, clanovi kao sto je

ovaj,proporcionalan sa tri anihilaciona operatora i njemu konju-

govani clan,ne javlja^u.Jasno' je da je prisustvo rakvih Slanova

posledica nedoYolino korektnog prilaza primenjenog u /44/i dru-

giin radovima koji ne vode racuna i zanemaruju probleiae vezane

za nekonzervaciju kvazi Sestica.

No vratimo se sad tenzoru nelinearne polarizacije.Za nje-

govo odredjivanje potrebno ^e jos izraziti i ^aSinu elektromag-

netnog polja u Heisenberg-ovoj reprezentaciji.lTa osnovu 1.4.55

noze se napisati
~-&

/ —* - /"* ̂ r* T c, ~T, z.
TO - 2C l Fff?) <& ' f A"Vy +- ?< ('• J 1.0.3

fc;r

gde su operator! sa

1.6.36

i gde kao sto se dokazuje npr. u /5o/ velicina fz(kf} (obele-
'"*zena sa S u 1.4.55) buduci da je proporcionalna amplitudi ja-

cine polja norraalnog elektronagnetnog talasa sa talasnim vefe-



gde je £.j,f£*J ener-

- 65 -

torom k i uSestanoscu J2i,
/

gija odgovorajuceg polaritona data pod 1.3.14, zadovol Java hor.o-

genu talasnu jednaSinu A //.-.-,) /:. (I?0]... n 1.6.37
(r ' *y < /y'

gde je &i dato pod 1.4.25.

Ako se anharnonizam ne razmatra, onda u 1.6.33 treba sta-
(3'

viti H =0 tada Iz 1.6.36 sledi uz /33/ str.143 da je

u ton slufiaju 1.6.35 se svodi n

c «

1.6.38

U toj aproksimaci ji se funkcije 7 * ^ao i tenzor nelinearne po

larizacije anuliraju.To je posledica 5injenice da su jednake

null sve sredr.je vrednosti bilo koja tri operatora tipa

itd-
Kada se anharraonizam ne zanemaruje, onda je

'£,frW/W £*<rr)S (**,-<*>)>
I.6.4o

j er je prema /33/str.72 S(t)S> n')'=-> ( t j <) .I.Iatricu rasejanja

dovoljno je sada razvijati do clanova linearnih po kubnom anhar-

raonizmu tj

1.6.41

\
gde je operator n (tl koji figurise u 1.6.41 dat sa

pa prema 1.6.34:

1.6.42

k7 X

1.6.43
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gde su operator! dati sa 1. 6. 38. Ha taj naciri izrazi

I.6.4o, 1.6.39, 1.6.41* — tro.43 i 1.6.38 zadrzavaj uos am o clano-

ve u kojima H odnosno Qa i Q* figuri.su linearno. oniogucuju da
G >̂

se izracuna velicina <^^ . "ako je u razmatrano j oblasti spek-

tra normalnih oscilacija /w»^7~ dopusterio je uzeti da je

T=0 oto u stvari znaci /49/ da se zanemaruju clanovi pronor-
-fe

cionalni srednjoj vrednosti okupacionih bro j eva <(5' j> = f kr^c

Na taj nacin se do"biva eksplicitan izras za

ji ie u stvari funkcija razliko. koordinata

odnosno vremena pa se nioae preci na Fourier likove te onda ko-

ristiti 1.6.23 za odredjivanje koeficienata ^/« iz Icojih se

odred^'uje pomocu 1.6.31 tenzor T- a pomocu nj ega tenzori ne-

linearne polarizaci je dati sa 1.6.12 uz I.4.25.Na taj nacin

je problem odredjivanja tenzora f]. a u okviru mikro teorije u
a

potpunosti resen.

Fa zavrSetku izlaganja o nelinearnim efektina tree eg re-

da treba naponenuti da ovi efekti niogu nastati u kristallna bez

centra invorzije.Ukoliko kristal ina centar inverzije koji se

poklapa sa centrom inverzije molekula najnizi .nelinearni efek-

ti koji mogu da nastanu i da budu zapazeni su efekti cetvrtog

reda. Ova. okolnost uslovljava povisenie vaznosti efekata cetvrtog

reda koji bi i nezavisno od toga, bili interesantni j er omogucu-

ju neke kvalitativno nove pojave kao sto su kombinaciono rasega-

nje polaritona i dr.

U radovima /47/ i /48/ na analog an "nacin je reisen problem

odredjivanja tenzora nelinearne pols.rizaci je cetvrtog reda.Pri

tome treba ukazati na nove momente koji se tu javljsju u odno-
<:

su na teoriju efekata treceg reda:

- U prvoj aproksiraaciji teorije perturbacije po anharrnonizmu

cetvrtog reda proces fuzije triju fotona u jedan u o blast i

van resonance, nastaje samo zahvaljujxici nebozeovskom karak-
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teru paulionskih operatora tj. zahval;ju;juci kinematiSkom efek-

tu.

- U oblastima udaljenim od rezonance doprinosi kulonovskog an-

harmonizma i anharmonizma interakcionog clana su istog reda,

a u okolini rezonance kulonovski anharmonizam postage vodeci.

ITasuprot tome koo sto ie poznato iz/44/ i /45/ u teoriji efe-

kata tredeg reda u oblastima udaljeniin od rezonance osnovni

udeo dolazi od anharmonizma hamiltoniana interakcije i to od

onog njegovog dela koji je linearan po polju transferzalnih

fotona,dok u oblasti rezonance njegov doprinos postage upore-

div sa doprinosom ku.lonovskog anharmonizma.

- U drugoj aproksimaciji teorije perturbacija i kubni anharmoni-

zam daje svoj doprinos procesima Setvrtog reda.

Iz izlozenog sledi da se pri ispitivanju nelinearnih op-

tiSkih efekata treceg reda paulio.nski karakter operatora ne mo-

ra uzimati u obzir jer procesi tredeg reda nastajti kao posledi-

ca samo dinamicke interakcije elementarnih eksitaci^a.

Jedan od daljih zakljucaka u radu/48/ je da anharmonizmi

petoga i vigeg reda nastaju samo zahvalju^uci kinematiSkoj in-

terakciji elementajrnih eksitacija Sto naravno ne zna5i da di-

namic'ka interakciga ne daje nikakav doprinos nelinearnim optic-

•m efektima vi§im od Cetvrtog.Iiinamicka interakcija ulazi u

nelinearne procecrt viseg reda preko visih aproksinacija teorije

perturbacija po anharmoni^-.ima nizeg reda.Tako je npr. u /48/

pokazano da je uloga kinematiSke i dinamicke interakcije elemen-

tarnih eksitacija u procesu trofotonske apsorpcije priblizno

ra.vnopravna pri cemu kinematicka interakcija ulazi preko anhar-

monizma oetvrtog reda u prvoj aproksimaci^i teori^e perturbaci-

ja, a dinamicka preko kubnog anharmonizma u drugoj aproksimaciji

teorije perturbacija.
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I pored izvanrednih dostignuda svi gore cltirani radovi

poSevsi od Bioecibergen-a, Loudon-a pa preko-usavrsenijih tret-

mana AgranoviCa,Ovander-a i ostalih istrazivafia sve do najno-

vi^eg vremena koristili su prilaze koji nisu vodili racuna o

efektima nekonzervacije.U narednim glavama "bice opisan i prime-

njen prilaz koji problem neodrzavanja kvazi Sestica tretira na

korektan naSinlTim putem ce se dobiti ne samo tacni izrazi za

istraSivane efekte,no ima6erao i strukturalnih pojednostavlje-

nja.Stavise,clanovi hamiltoniana proporcionalni sa Setiri pola-

ritonska operatora anihilacije (odnosno cetiri operatora krea-

cije) kakvi su se javljali kod ranijih prilaza pri tretiranju

anharmonijskih efekata cetvrtog reda u korektnora prilazu izlo-

zenom u narednim glavama nece se ni po^aviti,iz Sega se moze

zakljuSiti da je pojava takvih Slanova u ranijim prilazima bi-

la posledica nedovoljnog vodjenja raSuna o efektima nekonzerva-

cije.
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1. Opsta razraatranja o problemu neodrzanja kvazi

gestica

Problemu neodrzavanja broja kvazi Sestica u fiziSkim si-

stemima se relativno kasno poSeo pridavati pravi zmcaj.'pa sto-

ga do danas inia raalo radova ko;ji su mu posveceni a jo§ rnanje

njih koji bi raogli ponuditi neko efikasno i elegantno resenje.

U stvari prvi sistem koji je istrazivafiima privukao paznju ti-

me sto ne konzervira broj kvazi Sestica bio je tecni helijum
4

H^ u uslovima boze kondenzacije,a dugo se smatralo da je Bo-

goljubov u /51/ dao i konaSno reSenje ovoga problema sve dok

citavih cetvrt stoleca kasnije nije Sunakawa dao u /17/ i /IS/

teoriiu koja se kvalitativno dobro poklapala sa, rezultatima

eksperimentalnih radovaTTsrovremeno su vrsena istrazivanja i

u drugim oblastima te je tako Eosic u /15/ i /16/ ukazao na

nedostatke nekritiSne primene standardnog A.S.Q. metoda i u-v

transformacije Bogoljubova - Tjablikova u teoriji eksitona sto

2e podrobno izlozeno u paragrafu 2 prve glave gde je pokazano

kako standardna priraena A.S.Q. rnetoda i u~v transformacije

odbacuje iz anharmoniskog dela hamiltoniana clanove koji posle

svodjenja na normalne produkte daju svoj ..doprinos harmonijskom

delu hemiltoniana pri cemu taj doprinos nije proporcionalan kon-

centraciji.

Kao sto je poznato kvazi Sestice u kondenzovanim sredinama

(osim fonona) se ne pokoravaju ni Bose ni Permi statistici,a

pri tome se najSesde susrecemo sa- .sistemima (izotropni Heisen-
*

berg-ov feromagnet predstavlja znaCajan izuzetak) kod kojih
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broj kvazi <5estica nije konzerviran sto implicira nekomutativ-

nost operatora ukupnog broja kvazi Sestica sa hamiltonianom

sistema.Stoga se raora kako je to vec izlozeno u 1.2 koristiti

boze reprezentacija pauli odnosno kvazi pauli operatora /24/

/13/ 5to ima za posledicu da transformisani hamiltonian sadrzl

beskonaSno mnogo Slanova.Ovo je utoliko neugodnije jer svi ti

Slanovi raogu pri svodjenju na normalne produkte da daju dopri-

nose clanovima nizeg^i StaviSe i drugog reda po boze operato- .

riraa te je potrebna izuzetna opreznost pri zanemarivanju clano-

va viseg reda.Nedovoljna opreznost pri torn postuplcu vodila je

kao sto cemo videti.na izvesne.ne sasvim korektne rezultate u
_——•̂  ) /

nekim radovima.Da se ove teskoce savladaju u ovora radu je ko-

riocen jedan metod pozajmljen iz kvantne teorije polja /52/ i

/53/ koji pored ostalih prednosti omogucuje i medjusobno kom-

penziranje pojedinih clanova transformisanog hamiltoniana na

nivou pauli operatorskih izraza tj. pre prelaska na bozonske

operatore na koje se prelazi tek posle svih potrebnih trans-
•

formacija.

Tako osim /15/ i /16/ u kojiraa je prvi put dobiven korek-

tan harmoni^ski eksitonski spektar treba spomenuti i radove /54/

i /55/ koji su pak bill suoceni sa izuzetnim gore spomenutim

teiskocama.Saraoni problenu nekonzervacije posvecen je rad /56/ u

celini^koji vec i zbog svoje teme zasluzuje nasu paiSnju.Taj je

rad interesantan i stoga oto uspesno primenjuje metod terapera-

turskih Green-ovih funkcija.Ipak i pored"*svih svojih dobrih o-

sobina taj rad koristi jos uvek vise manje standardni A.S.Q.

metod i u-v transf ormaciTJu, mada uz sve duzne Icorekcije> sto

izvodjenja 5ini mukotrpnira a rezultate glomaznira^sto je uosta-

lom u torn radu i napoinenuto.Spektar bipolaritona uspesno je

analiziran u /57/ za koji se raoze uglavnora ponoviti ono sto
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je reSeno za rad /56/ a kao ilustracija ove tvrdnje moze se

jaavesti zakon disperzije za polaritone dat Izrazima III.1.24

i III.2.24 u /57/ koji je,mada izveden uz dodatne uproScavaJu-

6e pretpostavke (kao_npr. zanemarivanje Slanova koji

od dela hamiltoniana proporcionalnog kvadratu vektor potencija-

la elektromagnetnog polja ),vec i po sarno^ svojoj strukturi

znatno slozeniji^mada manje ta2an>od odgovarajuceg zakona dis-

perzije koji ce biti izveden za polaritone u ovom radu.Treba

ipak istaci da se na analognu strukturalnu slozenost zakona

disperzije nailazi i kod vodecih autora /ll/ tako da jedino

sto se u /57/ ne bi moglo prihvatiti to je ocigledna omaSka

u obrazlozenju koje se tamo navodi pri zanemarivaniu clanova

koji pot'iSu od dela hamiltoniana proporcionalnog sa A .

Kako spektar ni.1e__nio^uce izraziti u zatvorenom vidu ana-

liza se izvodi u obliku razvoja po malom parametru ̂  koji pred~

stavlja odnos izmedju Sirine zone elementarnih pobudjenja i e-

nergije eksitacije izolovanog molekula kristala.Tako radovi /16/,

/54/,/55/ i drugi navode rezultate u aproksimaciji linearnoj po

parametru y .U ovom radu kao i u /2o/ usled efikasnosti prime-

njene metode bilo je moguce neke rezultate izraziti i sa taS-

noscu do kvadratnih clanova po ovom parametru.Ovo dovodi u ne-

kim sluSajevima do visokog povisenja taSnosti.Hako je npr. u

s'uSaju antracena /̂. -x/ -~ te je povisenje ta^nosti koje na-
/l oO

staje kao posledica uraSunavarga 51anova sa *7 osetno i raste
— i2. 5

za dva deciraalna mesta buduci da je 30~10 .Kao sto je pozna-

to tipifian reprezentent sistema kod kojih je parametar eta za-

ista mail je sistem Erenkel-ovih eksitona /ll/.U teoriji fero-

magneta sa dipolnim interakcijama uslov y<$-\e se postici

izborom dovoljno velikog spoljaSn^eg magnetnog polja /58/ a
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u sluSaju antiferomagneta npr. parametar eta^mada manji

od jedinice moze biti blizak jedinici tako da bi korektno tre-

tiranje efekata neodrzanja u to.i sluSaju zahtevalo aproksima-

ciju visu i od kvadratne.Metod koji je izlozen u ovom radu a

oproban u radovima /19/ do /22/ omogucuje u principu da se

dobije rezultat sa zeljenom taSnoScu pri 6emu je i efikasniji

i taSniji od prethodnih prilaza,ipak preglednosti i koncizno-

sti radi nismo isli sa taSnos~cu do Slanova preko kvadratnih po

parametru eta.Iz istog razloga dok je u prvoj glavi ovog rada

teorija osim konkretnih primera izlagana uglavnom za opstiji

slucaj multinivoske seme i nekoliko molekula u elementarnoj

celiji kristala u narednim glavama izlaganje ce se odnositi

samo na dvonivosku semu i na sluSaj jednog molekula u elemen-

tarnoj deliji kristala.To je ucinjeno u cilju preglednosti re-

zultata kako bi se oni mogli lalcse porediti sa rezultatima ra~

nije teorije.U metodolo§kom smislu generalizacija ne bi pred-

stavljala problem no vodi na glomazne i nepregledne izraze pri

Semu ne treba gubiti iz vida da bi ovi izrazi u standardnim

teorijama bill jos daleko glomazniji i nepregledniji.
••

2. Korektan harmonijski spektar Frenkel-ovih eksitona

Ovde ce korektan harmonijslci spektar biti izveden pomocu

jedne unitarne transformacije liamiltoniana sistema koji ne kon-

zervira broj kvazi Sestica.U stvari kao §to je izlozeno u pa-

ragrafu 2 prve glave,Agranovid je u /3/ dobio za energiju eksi-

tona izraz 1.2.29 za koji je u /15/ i /16/ pokazano da ne pred-

stavlja korektan harmonijski eksitonski spektar nulte aproksi-

macije.

Osnovni rezultati ovog paragrafa publikovani su u /19/.
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Nalne u okviru standardne A.S.Q. metode Slanovi hamil-

toniana Setvrtog reda po pauli operatorima se sasvim odbacuju

a razlika medju pauli i boze Icomutaclonim relacijama se ne u-

zima u obzir.Ova dva uproscava;juca postupka dovela su u /3/,a

i u drugim radovima_,jer je takav nacin rada bio opste prihva-

cen,do nekorektnog rezultata.U /15/ i /16/ je prvi put dobiven

zaista korektan eksitonski spektar ali je korekcija morala da

se uvodi u raSun naknadno.Metod koji ce biti ovde izlozen omo-

gucuje da se bez naknadnih razn.atranja i popravki odmah i di-

rektno dobije korektan eksitonski spektar.Taj netod se odliku-

je ne samo visokom efikasnoscu koja je omogucila da se u /19/

i /2o/ rezultati izraze sa ta5noscu do clanova proporcionalnih

sa eta na kvadrat vec predstavlja prvi adekvatan prilaz pro-

blemu neodrzanja kvazi cestica a dovodi,kao sto cemo videti,

pored vece taSnosti i do strnkturalnih pojednostavljenja ko-

nacnih. izraza za zakon disperzije i transformacione funkcije

koje vezuju eksitonske,fotonske i polaritonske operatore.Ovo

poslednje je od posebnog znaeaja kada se iraa u vidu da za iz-/
raSunavanje svih fizickih veliciina koje karakterisu sistem

moraju da se koriste ove transformacione funkcije.Korisceni

metod oraogucuje puni obzir prema komutacionin relacijama koje

vase za pauli odnosno kvazi pauli operatore i vodi na dobro

definisano vakuumsko stance §to omogucuje adekvatno tretira-

nne kinematiSkog dela interakci^e.Na taj j.e naSin kinenaticka

interakcija usla u sam matematicki aparat usvojenog prilaza i

ne mora se uvoditi kao naknadna korektura.Sve to unekoliko pod-

seca na odnos izmedju kvantne mehanike,starih kvantnih teorija

i Heisenberg-ovih relacija neodredjenosti.Dok su stare kvan-

tne teorije morale na vise manje vests.2ki nacin da budu koni-

pletirane Heisenberg-ovim relacijama preko naknadno i ad hoc
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uvedenih kvantnih uslova, dotle tzv. novija (mada vec i dosta

stara) kvantna teorija, Icao sto je poznato,konglobira i sadr-

21 Heisenberg-ove relacije u saniom svom:-. matematickom apara-tu

pri Semu nekomutirajucim operatorima korespondiraju observable

koje nisu simultano merljive i to u raeri potrebnoj da se/zado-

volje Heisenberg-ove relacije koje sa svoje strane odredjuju

velicinu konstanti ko^ima komutatori operf:tora raoraju biti jed-

naki .

Neka je hamiltonian sistena eksitona dat u oblllm

II. 2.1

gde je E^ energija osn^vftog stanja, P pauli operator! (dvoni-

voska seiaa),znak x ozna^ava da se sabiranie vrsi uz uslov

n i m su vektori resetke pri cemu je

A - £*-£, f

t - A'£ > -r- /

i ̂

tako da V̂  (0000) predstavlja- interakciju medju molelculima ko-

ji se nalaze u osnovnon stanju

YMV(0£0£) predstavlga interakciju pobudjenog molekula

m sa nepobudjenim n 2er korespondira integrandu

V (OffO) predstavlja prelaz pobudjenja od jednog mo-
-

lekula drugome j or odgovara integrandu ̂  Xx [/̂ ^

pa molekul m prelazi iz nepobudj'enog stanja 0 u stanje f

a molekul n iz f u nepobudjeno stance 0.

Za sve ostale detalje videti /3/ i /ll/ a naroSito /48/ gde su

sva potrebna izvodjenja podrobno izlozena.
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Pri tome su kod Prenkel-ovih eksitona koeficienti «/)/3/(//

reda 0.1 do 0.01 eV a /i~5eV. /ll/ gde su sa ̂  /s i/^ obe-
/

lezene interakcije sa najbligim susedima tako da je npr.

/3=/3.u» • Iz toga sledi da su svi kolicnicii -i
&L A £ reda -w ̂  / II. 2.2
/k -1 A ' /̂

Da bi iz hamiltoniana sistema eksitona II.2.1 eliminisali

Slanove koji ne konzerviraju broj kvazi Sestica koristidemo sle-
!

deci identitet ^

koji cemo nadalje zvati generalisani Weyl-ov identitet .Obraz-

lozenje za ovaj naziv zasnovano je na sledecim razlozima: u

sluSaju kada operator S koniutira sa komutatorom fS,H] ,11.2.3

se svodi na zatvorenu formu i stavige na jedan od poznatih ob-

lika (upor./28/ str.286) Y/eyl-ovog identiteta /59/,/6o/.S dru~

ge strane mada se zatvorena for̂ .a koja figurise na ievoj strani

II. 2. 3 ne moze,strogo govoreci, smatrati identicki jednakom ni

jednom beskonaSnom razvoju po stepenima^odnosno redu^ pa ni re-

du na desnoj strani iednaSine II.2.3.ipak posle formalnog raz-
15

voja funkcija € po stepenima moze se II. 2. 3 shvatiti kao su-

ma jednog beskonaSnog niza identiteta od kojih je svaki karak-

terisan jednim fiksiranira stepenora operatora S.

Operator S je antihermitski kako bi transf ormaci ja

II. 2. 3 bila unitarna.U stvari S cemo odabrati u obliku

Realne funkcije W^ ̂  odredicemo iz uslova da glavni deo kvazi-

5esticne nekonzervativnos'ti bude eliminisan iz transf ormisanog

hamiltoniana. Pri tome je u cil-'u uproscenja izracunavania. ko-

risno imati u vidu da je [-S c^J -̂ [Ŝ

gde je S, - rZ-' KC~ P~ £* a a bilo koji hermit ski
I i*« v*

operator.
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Posle uvrstavan^a u II.2.3 a imajuc'i u vidu II.2.2 na-

lazi se sledeca integralna jednaSina zaodredjivanje funkcija

v»r f J ^-— *"™' ^Vc Cr *T" "T" O

gde je sa S obelegen operator simetrizaci^e koji deluje na

sledeci nafiin _5^ cU3 &^s -=. l^ (q^/^s + c(^^ 4«s) .No imajuci i

dalje u vidu 11,2.2 ona se mo2e redukovati na slededi uslov

S X?^^^ II.2.6

se mogu napisati u obliku

II.2.7

Obzirom na II. 2. 2 funkcije

It/^^, r= /l^r f ^^

gde je "̂̂ ^ reda^1 .Kao posledica izvesnih konnenzacija inedju

Slanovima proporcionalnim sa £̂ ^ koje se spontano javljaju u

toku izra^unavanja, za aproksiraaciju koja je o^de usvojena (ta-
n *

cnost do Slanova j inkluzivno) sledi da se Slanovi ̂ ^ mogu

potpuno ispustiti.i)al ja razmatranja dovode do zakljufika da su

nam za tacnost do filanova •^^ inkluzivno u generalisanom Weyl-

ovom identitetu potrebni samo slededi komutatori

gde je H. dijagonalni 51an u II. 2.1.

U stvari S j eproporcionalno sa W koje je prema II. 2. 7

proporcionalno sa ̂  pa j e S reda eta te je lako odrediti redo

ve veliSina konutatora koji figuriSu u generalisanom Weyl-ovom

identitetu.

Na taj nacin transformisani hamiltonian posle eliminacije

nekonzervativnog 51ana moze da se napise u obliku

Izrazi za A M_ H- i H, su dosta sloSeni a bice navedeni eks-
/ i

plicitno u sledecem paragrafu.Sada koristimo Bose reprezentaci

ju Pauli operatora /24/ kako bismo odredili moguce doprinose
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vi§ih Slanova hamiltoniana harmonijskom delu.Na taj naSin se

nalazi

. 2. 9
pri tome treba imati u vidu da iako je u aproksimaciji do 21a-

nova tree eg reda po boze operatorima P =B ~3*B B
H \H V K .

ipak u prvom Slanu desne strane ;jednaSine II. 2. 9 se ne javlja

faktor 2 iz tog razloga §to u boljoj aproksimaciji(do Slanova

petog reda) operator P glasi p_ p _ D*-A* , / /,, c/Ii p v7fi ? D
'̂ -̂  ̂ on ̂ £ V-^JD** Js^p^

i analogna relacija za P pa se za proizvod P P dobiva iz c" la-

nova sestog reda,posle svodjenja na normalne produkte doprinos

Setvrtog reda takav da se faktor dva reduku^ e na jedinicu.

Prvi Slan u II. 2. 9 moze se napisati u o"bliku

~t\/L £ B^BttB^B+i 'fce predstavlja rasejanje eksitona na ek-*̂,

sltoniraa.No iako ovde interakcipni potencijal ima singularitet

tipa delta funkcije i uprkos njegove veli6ine on se moze ispu-

stiti na osnovu svega §to je podrobno navedeno u /24/.

Preostali Clan u 11,2.9 predstavlja operator koji prime-

njen na funkciju stanza sistema daje rezultat razliSit od nule

samo a'cô  bilo poSetno bilo finalno stance dopustaju da dva eksi-

tona budu prisutna u istom cvoru kristalne resetke sto je kraj-

nje neverovatno obzirom na nisku koncentraciju eksitona koja se

predpostavl ja.Fa taj naSin ako smo zainteresovani samo za korek-

cije koje nisii proporcionalne eksitonskoj koncentraci^ji onda ne

samo sto se moze zanemariti zadn^i 2lan u— II. 2. 9 vec isto to va-
•*" •}•zi i za sve clanove proporcionalne sa B B B B u delu hamiltoni-

ana H/ cetvrtog, reda po bo-&e operatorima transf ormisanog hamil-
Q

toniana II.2.8,Sada bi se jos mogao ocekivati doprinos iz H,

od Slanova proporcionalnih sa (BTB B+B •*- c.c.).No koeficienti

ovih clanova su reda fay i daju korekcije samo u drugom redu te-

orije perturbacija, reda /3̂ 3 :?to prevazilazi red aprolcc-imaci^e
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usvojene u ovora radu.Pri tome relacije II.2.2 obezbedjuju ogra-

niSenost reda veliSine koeficienata M u II.2.9 te omogucuju

bezbednu primenu perturbacionih raetoda.

Sada pristupamo primeni transformacije

II.2.1o

(gde su n i k vektori) ko;j a di jagonalizuje hamiltonian te ie

U ^ ?. B+B II.2.11

pri je = /\e

Kako bi rezultat bio sto pregledniji napisacemo ga za sluSaj

aproksimacije najblizih suseda i prostu kubnu resetku.Korektan

harmonijski eksitonski energetski spektar koji se dobiva iz e-

kvavilentnog hamiltoniana dat je ovde sa:

£ - /yc 4 // 4 H t II.2.12
r ?

•

7 , *
$ /$«

gde su o(n fiu. Fourier likovi od <**»» /$*-,« dalje j e /$ ̂/

i analogan izraz za ̂ dok je * diraenzionalnost,tako da je

Izraz za X3k .

Clan Rc dobiven je vec u /3/ gde clan H nije bio korek-

tan zahvaljujuci preterano uproScavajudim protpostavkama u /3/

odnosno u standardnoj rnetodi druge kvantizacije kao Sto je to

bllo pokazano u /15/ i ~/3&jt

Clan H» je korektno dobiven prvi put u /15/ i /16/ no tek

primenom odgovarajui;eg naknadnog postupka i raznatranja u tim

radovima.S druge strane Slan H«je dobiven ovde korektno na ne-

posredan naSin i bez naknadnih popravki zahvaljujuci korektnijem
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prilazu ovde koriSdenog raetoda.

• Sto se tiSe Slana Hyon predstavlja nov rezultat dobiven

prvi put u /IS/ zahvaljujuci efikasnosti metoda koriscenog u

ovom radu i u /19/.(Kao sto smo vec napomenuli u paragrafu 1̂

ukljuSivan^e Slanova proporcionalnih sa eta kvadrat u rezultat

u nekim sluSajevima,vodi na visoko poviSenje taSnosti i kod

antracena npr. povisava taSnost za dva decimalna mesta).

Iz svega navedenog zakljuSujemo da je metod koji je ovde

prikazan veoma pogodan za tretiranje sistema koji ne-;knnzervi-

raju broj kvazi 2estica,kako svojom efikasnoscu tako jos i vi§e

time Sto predstavlja korektan i pravi prilaz za tretiranje spo-

menutih sistema jer eliminacijom nekonzervativnih Slanova ha-

miltoniana dovodi do dobro definisanog vakuumskog stanja pri

5emu se po§tu;ju specif iSnosti fj a.^]ionskih komutacionih rela-

cija sto omogucuje korektno tretiranje kinemati5kog dela inter-

akcije.Stoga se posle ove provere izlozenog metoda na problemu

izvodjenja korektnogharmonijskog spektra Prenkel-ovih eksitona

pristupilo Sitavom spektru primena toga metoda i to:na problem

vezanih stanja (bieksitona)^pri 5emu je visoka efikasnost pri-

menjenog metoda omogucila da se izvrSi i ocena pogodnosti pri~

mene Dyson-Maleeve/Bose reprezentacije Pauli operatora za anali-

zu nekonzervativnih sistema Frenkel-ovih eksitona,na problem

odredjivanja termodinamic'kih osobina Prenkel-ovih eksitona,na

problem interakcije zracenja sa kondenzovanom materijom tj.na

problem normalnih elektromagnetnih talasST u kristalu,trofoton-

sku apsorpciju,kombinaciono rasejanje polaritona itd. sto ce

sve biti predmet narednih poglavlja.
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3. Bieksitoni

Poznato ge da su kolektivna elektronska pobud^enja>uzro-

kovana svetlosnim kvantima u molekularnim kristalima kao §to

su Frenkel-ovi eksitoni^u stanju da formiraju bieksitone (ve-

zana stanja dvaju eksitona) kô 'i predstavljaju tipiSan neline-

arni optiSki efekat.Uo sistemu Frenkel-ovih eksitona odgovara

hamiltonlan koji ne komutira sa operatorom ukupnog broja kvazi

Sestica sto vodl na niz 'teSkoca vezanih za vakuumsko stanje

koje nije dobro definisano.Da se eliminise ova nekonzervacija

treba,kao sto sno videli, transformisati hamiltonian koji je iz-

,,razen pomocu Pauli kreacionih i anihilacionih operatora.Uobi-

Sajeni postupak je,kao sto smo naveli,primena standardnog A.S.Q.

metoda u okviru koga se vrsi prelazak na Bose operatore na sa-

mom pocetku analize sa na.dom da se sve moze korektno uraditi

buduci da na rs.spolozenju stoje bilo egzaktna Bose reprezenta-

cija Pauli odnosno kvazi Pauli operatora /2.4/ /13/ ili Dyson-

Maleev-a priblizna reprezentacija /25/ /26/.No egzaktna Bose

reprezentacija predstavlja u stvari jedan beskonaSan red po ope-

ratorima kreacije i anihilacije tako da to vodi na obavezu da

se vrsi procena maksimalnih raogucih doprinosa svih odbaSenih

clanova sto je,kao sto je vec bilo napomenuto i kao sto demo

se jos uveriti,zadatak znatno tezi no sto se verovalo u nekim

radovima /55/ /54/ i drugima.Dovoljno je na ovom mestu samo pod-

setiti na cinjenicu da transforinisani hamiltonian ko^i se dobiva

primenom egzaktne bozonske reprezentacije,kao sto je reSeno,sa-

dr2i beskonaSno mnogo Slanova vi§eg reda po ovim operatorima

od kojih svaki posle svodjen^a na normalne produkte mo.^e dati

doprinos svim clanovima nizih i stavise clanovima drgog reda

Kezultntl ovog paragrafa publikovani su^u /2o/ kao

i veci deo izvodjenja.



- 81 -

po Bose operatorima.Ova okolnost predstavlja rnoguci uzrok gre-

saka koje su,kao sto cemo videti katkad dovodile do nekorekt-

nih rezultata.S druge strane Dyson-Maleev-a reprezentacija

koja je adekvatna za niske temperature predstavlja samo jednu

sproksimativnu metodu 51ja vrednost se mora uvek iznova prove-

ravati na svakoj novoj Iclasi problema i Siji stepen tacnosti

treba procenjivati egzaktnijim raetodama.

Poznato je da transformacije koje su unitarne u odnosu

na Bose i Perm! operatore nisu nurino unitarne u odnosu na Pauli

operatore/Sto je sluSa^ sa vecinom najfiesce primenjivanih trans-

forraacija.Na taj senacin uobiSajeni postupak pri kome se odmah

prelazi na Bose operatore kako bi se omogucila primena neke od

unitarnih transformacija u cilju eliminisanja nekonzervativnog

51ana hamiltoniana,sukobljavao sa teSkocama koje u sebi sadrzi

korektna priraena egzaktne Bose reprezentacije Pauli ili kvazi

Pauli operatora.Ove teskoce kao sto smo videli sastoje se u

potrebi da se ispravno ocene svi moguci osetni doprinosi 51 art

nova koji se naneravaju odbaciti.

Izlaz iz ovih teskoca je nadjen pomocu transformacije^u-

nitarne u odnosu na Pauli operatore cime konutacione relacije

ostaju ocuvane,koja je u stanju da elirainise nekonzervativni

51an hamiltoniana.Tako ce kako je to radjeno i u prethodnom

paragrafu, i ovde biti iskori.scena transf ormacija II.2.4 po-

zajmljena iz kvantne teorije polja i prinienjena pre prelaska

na Bose operatore bas kao u paragrafu 2~"ali ovde odnosno u /2o/

ce ona prvi put biti koriscena za analizu energetslcog spektra

vezanih stanja.Ona kao Sto smo videli elimiriise glavni deo ne-

konzervacije te vodi na dobro definisano vakuumsko stanje a

pri tone konzervira Pauli komutacione relacije i omogucuje u-

zajamnu kompenzaciju raedju 'llanovima transformisanog hatnilto-
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niana na nivou egzaktnih Pauli operatorskih izraza te se tako

glavni deo posla obavlj-a—wrokviru operatorskog racuna koji po-

ytuje komutacione relacije za Paul! operatore.To su ukratko

razlozi koji nam dosyol^avaju da veru~"emo da transforraacija

za koju se zalazemo predstavlja jedan korektniii prilaz pro-

bleraatici sistema koji ne konzerviraju noroj kvazi cestica, od

do sada poznatih.,1 ovde polazimo od haniltoniana II.2.1 pa ko-

ristimo uslov II.2.2,transfornaciju II.2.3 sa antihernitskim

operatoron II.2.4 te dolazimo do uclova II.2.7.U II.2 je na-

vedeno i kako se odredjuje red velicine "bilo koga komutatora

ko^i figuriSe u "7eyl-ovom identitetu.

IT a taj naSin dobiva se 'transform! sani hamiltonian u obli-

H -C+ +

it •-"»»

gde a.d. znar:i da su svi indeksi razliciti

) -t,'
/ -

±* i S z.
"2 -u»«. •«

(2 5
a.

II.3.1

II.3.3

II.3.4
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- z w
II.3.5

reda

II.3.6

11. 3»7

II.3.8

Jasno je sada da je za aproksimaciju reda eta kvadra tko-

ja je usvojena u ovo:n radu raoguce zameniti W^^ sa Wj^= "̂"XA

u svim gornjim izrazima osim u drugom i trecem clanu od/\.

M ^ ^ k o j i su stavljeni u zagradu, i u prva.dva Slana od Ij^./

(koj i su takodje stavljeni u zagradu).No efektivno vrseci iz-

raSunavanje ovih zagrada uvrstavanjem izraza 77 =T,7 +^ na-»*•«- *»»"

lazi se da se svi clanovi proporcionalni sa g^medjusotino kom-

penzuju tako da se svuda u izrazima II.3.2 do II.3.6 mor<e V/̂ ^

jednostavno zameniti sa ̂ .̂

Kao i u paragrafu 2,tek sada se prelazi na Bose operatore

pomodu egzaktne Bose reprezente.cije Pauli operatora /24/ pri ce-

mu se zadrzavaju samo clanovi razvoja II.2.3 koji su potrebni

za odabranu tacnost (do Slanova proporcionalnih sa eta kvadrat

inkl.uzivno) .Pri tome se ima u vidu da je operator S proporcio-

nalan sa Y/ a ova pak funkcija je sa svo^e strane kao^sto smo

videli proporcionalna sa eta.

Prednosti koje pruSa egzaktna Bose representacija Pauli

operatora u odnosu na druge poznate(priblizne) reprezentacije

manifestuje se i time sto je^pored drugih osobina^u stanju da

da i korektne psi funkcije koje ne zahtevaju dodatne pretpo-

stavke (upor./6l/).
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Pre no sto se napiSe hamiltonian izrazen Bose operatorima

treba ga sto je moguce vise uprostiti.Tako analogno onorae sto

Sine i ostali radovi koji su obradjivali ovu problematiku, a ko-

je smo vec citirali^i s tim sto se ovde postupak mora saobrazi-

ti povisenim zahtevima tacnosti,treba odbaciti sve clanove pro-

porcionalne sa eta na treci^i visim stepenima od tri.Preostale

treba onda napisati u obliku normalnih proizvoda.Iz dobivenog

rezultata se onda odbacuju svi normalni produkti sa po 6 i vise

operatora B odn. B koji imaju jednak broj anihilacionih i kre-

acionih operatora jer komutator operatora B B sa tim clanovima

primenjen na vakuumsko stanje daje nulu.Clanovi proporcionalni

sa K*i koji imaju razlicit broj operatora B i B takodje se od-

bacuju jer u prvom redu teorije perturbacija oni ne daju dopri-

nos energetskom spektru a u drugoj aprokslmacji perturbaciorie

teorije daju doprinose proporcionalne sa /3y* §to je

3
reda fil te prevazilazi tacnost koju smo postavili za cilj u ovom

radu.lTa taj nai^in hamiltonian dobiva sledeci oblik

* 4

B

B* B+

II.3.9

gde su A li M i f-ovi dati pod II.3.2 do II. 3.6 i gde sve funkcije
/

W^_ treba zameniti sa V/Ĵ ~̂ /^

Sada se primenjuje Pourier transformacija
7* ^* ~*

P^= ^- 21 Bn £' (T'-- = -' "Z. o-f p' S^e j e <y= c//i /' II. 3.lo'~ o/i/ £• / /a £
pri 5emu je u aproksimaciji najblizih suseda za prostu kubnu

resetku (T^-~ 2 (T~ 21 ^^a *•' ^̂ .̂ ŷ* II.3.H

gde je a konstanta resetke.

Prilikom primene Fourier-ove transformacije II.̂ .lo treba
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Izric'ito voditi ra5una o tome da su svi Indeksi kod svakog od

koeficienata M^^ , '*»$.£.,* ,i 15^,£ medjuso'bno razliciti.

Na taj naSin transformisani efektivni hamlltonian glasi:

gde i

II.3.14

II.3.15

--f^^

Ovde cemo s-?da najpre da izrazimo eksplicltno koefici-

enat koji stoji uz proizvod B^B^ u izrazu II. 3. 12 i koji pred-

stavlja harmonijski deo harailtoniana te daje energetski spek-

tar eksitona u visokon aproksimaclji:

II. 3. 17

On se,kao §to ie trebalo i oSekivati, tacno poklapa sa izrazom

II. 2. 12.
.

S druge strane uzimajiici u o"bzir simetrije k o j e su svo;j-

stvene strukturi izraza II. 3. 12 jasno je da se funkcija ACkjk^ ic j

nio?e uvek ufiiniti simetricnom u odnosu ng, permutaciju argumena-

ta k , i k t dsto va-^i i za funkciju / (k> ,̂ k*)a. talcodje i za per-

mutaciju k3 sa ( l ^ + k ^ - k ^ ) .

S druge strane kao sto ,je poznato energise vezanih. stanja

se mogu odrediti kao polovi Green-ove f u n l c c i j e (o ulozi ovih

f i rnlcci ja u statlstlcko j f iz ic l 1)3. <5c vi;vic rood, u narodnom pnra-

erafu) &(£*) - - " « A V . r . : J 5 ; P 1 A - > II. 3. 18



- 86 -

pri eemu stvarna elementarna pobudjenja kreira operator B^ a

p k is* predstavljaju talasne vektore. Green-ova funkci^a koja

figurise pod sumom je dvovremerska niskotemperaturska (T=0)

Green-ova funkcija u energetskoj reprezentaci ji.

Za funkciju = • - II. 3. 19

koja je kao §to se to lako vidi iz II. 3. 18 simetriSna po q

dobiva se uz II. 3. 12 standardnira postupkom slededa Fredholm-

ova integralna jednacina druge vrste sa degenerisaniin jezgrom.

II.3.2o

gde su A i $- dati pod II.3.13.Ova integralna jednacina moze

se svesti na sisten linearnih. algebarskih jednacina.Sekularna,

jednacina korespondentnqg homogenog sisterna tada definise polo-

ve funkcije II.3.18.U opstem sluSaju pak ta sekularna jednaci-

na se rnoze resiti samo numericki.U torn slucaju se moze koris-

titi jednacina II.3.2o uz II.3.13 te izvrsiti numeriCko izra-
x̂

Sunavanje sa seljenon taSnoscu.Ovde se pak u taj racun necemo

upustati no raznatracemo jednodimenzionu reSetku koja nioze imati

stavise i prakticnu primenu.U stvari posto^e neke jednodimenzi-

one strukture kao §to su polineri i biostrukture u kojima ek-

sitonski mehanizam igra znaSajnu ulogu /ll/ str,127.U tora se

sluSaju II.3.2o svodi na a>

IT 5'"' ^Sf)~ , r
gde je
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korespondentna sekularna jednacina glasl

II. 3.22

gde je
' ' £. S. <7 -r-

?-< ,

IT a tag nacin kada je potrebno mo5e se energetski spektar

vezanih stania odrediti u visokoj aprokcinaciji iz II.3.22.S

druge strane resenja u zatvorenom o"bliku mogu se oSekivati sa-

no u specijaln-im slucajevlma kada je Q=f^" i Q= ̂ /T"

Sada kada je ceo problem iznalazenna vezanih. stanja redu

kovan na cisto algebarcko pite.nje definisano u potpunosti usio

von II.3.22 ogranicicemo se nadalje na niSi stepen aproksimaci
<i]

je i odbacicerao sve clanove u Israzima za ^G(f) koji su reda^

Tada se II.3.22 svodi na determinants, tree eg reda.

Kako "bisrno olaksali naredna uporedjenja sa izrazima i re

zultatima dobiveniri drugiin metodama ili u drugirn radovima na-

pisaeeno eksplicitno za ^ednodiinenzioni slueaj sledece izraze:

, , . ,
1 1 • 5 • 2 5

a za Green-ovu funkci ju iinacemo sledecu integralnu jednacinu:

II.3.24
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da u aproksimaciji do clanova reda eta na kvadrat inkluzivno,
^

Dyson-Maieev-a reprezentacija uprlcos nekoliko korektnih clano-

va proporcionalnih sa eta na kvadratydaje i neke koji to nisu/

te je tako u /2o/ pokazano da u toj aproksimaciji Dyson-Xaleev-.

Bose reprezentacija nije vise u stanju da daje tacne rasultate

i zakljuoeno je da je diskrepanca u energetskom spektru Icoji se

dobiva priraenom ove reprezentacije koja se javlja sanio u apro-

ksimaciji reda. eta na kvadrat i visoj ('Ito je vec sasvim dovoll-

no da ovu aproksimativnu reprezentaciju svrsta raedju veona us-

pesne) posledica inlierentne nepotpunosti Dyson-Maleev-e re;:re-

zentacije (nesimetricnost u odnosu na operaciju adjungovanja).

PQsle ove digresije koja se odnosila na ocenu valjanosti

Dyson-Llaleev-e reprezentacije vratimo se rezultatima II.3.25

i II.3«26 i njima korespondentnim rezultatima u drugim,ranijim

radovima.Tako npr. rezultati dobiveni u /55/ nisu korektni Sto

je navedeno u /2o/ i to iz dva razloga.Prvo jer nivoi E i E,

ne postoje i rezultat su oniaske u izracunavanju a drugo (ovo va-

zi i za /54/) efektivan hamiltonian u tim radovima nije sasvim

korektan sto je posledica glomaznosti nacina na koji je on ta-

mo izveden (niada je taj isti metod tzv. u-v transformaci^a ko-

rektno bio primenjen u radovima /15/ i /l6/)Jkao i teskoda ve-

zcnih za korektnu procenu svih mogucih osetnih doprinosa Icoji

potiSu od 5lanova koji se javljaju posle prinene egzaktne Boce

reprezentacije Pauli operatora.U /2o/ je pokazano da doprinos

dijagonalnora delu hamiltoniana koji potice od npr. nekog malog

nekonzervativnog 61 ana ne moae da se proceni ako se ne uzirre u

obzir i prisustvo ostalih clanova hamiltoniana viseg reda jer bi

uklanjanje onog prvog zahtevalo j ednu dodatnu transf orraaciju

a najveci doprinos koji se javlja pri njenoj primeni moze biti

uzrokovan prisustvom nekoga od visih Slanova hamiltoniana.Ovo
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dini spomenutu,ved ionalco tesku,,procenu doprinosa Clanova ha-

miltoniana raznog reda ios tesom.

Pos" to srno ukazali na ove teSkoce,lako je shvatiti da u e-

fektivnom hamiltonianu radova /55/ i /54/ nisu bili ukljuc'eni

svi moguci clanovi koji bi mogli dati osetan doprinos.Sve su to

bile posledice glomaznog aparata i neusavrsenosti. prilaza koji

su u tim i ranijim radovima drugih autora koriSceni iz lednos-

tavnog razloga §to bolii prilaz nije bio poznat.Ha taj naSin,

prilaz koji je u /2o/ predlozen i u ovoia radu izlozen i prime-

njen ne samo §to je efikasniji od prethodnih no imano osnova

da verujemo da takodie predstavlja cistiji i adekvatniji prilaz

od dosada poznatih.

4. Termodinamigka analizaT sistema Frenkel-ovih

eksitona

Dicke je u /62/ diskutovao o superradiativnim stanjima

i time pobudio interesovan^e istraSivaSa za mnoge nove problerne

tako da su i termodinami5ke osobine Frenkel-ovih eksitona,od

kojih se neke mogu odrediti na osnovu analogize iz poznatih o-

sobina hamiltoniana Heisenberg-ovog modela iz teorije magnetiz-

ma,pocele da ulaze u krug zanimljivih istrazivanja /63/«

Da bi se ispitale termodinamiSke osobine sistema Frenkel-

ovih eksitona korisno je uvesti parametaro'koji predstavl^a me-

ru uredjenosti molekula analogno korespondentnom parametru ko-

Ji se normalno koristi u teori^i magnetizma.Tako je npr. Dicke

razmatrao u /62/ razliku bro^a molekula u eksitiranom i osnov-

nom stanju.Pri tome je stanje pri kome <5" ima minimalnu vrednost

nazvano superradiatiativ.no.Ovakvo stanju je od posebnog intere-

Rezultati ovog paragrafa kao i veci deo izvodjenja

publikovani su u /21/.
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sa jer se kristal doveden u takvo stance cioze koristiti kao

laser.

U ovom radu "bide izvrsena analiza temperaturne zavisnosti

parametra cr i bice razmatrani potrebni uslovi za prelaz u super-

radiativno stance. U stvari glavni problem vezan za ovakvti ana-

lizu nastaje bas kao posledica nekonzervacije kvazi cestica

sto onemogucava neposrednu primenu standardnih metoda /25/ /64/

/23/ koje bi inace bile adekvatne za reSavanje problema tempe-

raturne zavisnosti parametra uredjenosti.Stoga ^e izlaz iz ovih

teskoca nadjen u primeni raetoda izlozenog i pririenjenog u pa-

ragrafima 1,2. i 3 druge_glfiVe kojim se hamiltonian sistema trans-

fornise tako da transf orraisani hsiniltonian konzervira, u grani-

cona Hellene aproksimacije, bro j kvazi Sestica a potom se pris—

tupa bezbednoj primeni vec spomenutih standardnih rnetoda.

Hamiltonian sistema je dat izrazom II. 2.1 pa koristeci

generalisan Weyl-ov identitet i uslov II. 2. 2 dolazimo do trans-

forraisanog hamiltoniana Keitler-Londonovog tipa

H ̂  C + * l\.

-f -2-' r P* P* ' ,/ > vp + P,P^ i < 11.1 -^<^/'U

II.4.1

gde su koeficienti A ,H i /̂ "ovi dati pod II.3.2 do II.3.6,znak/
mfi

nad signom oznacava da se sabiranje vrsi samo po razlicitim

indeksima pri cemu 3 e L reda/3^? pa se,obzirom na cinjenicu da

cerao ovde vrsiti analizu samo do olanova kvadratnih po pararaet-

ru eta i obzirora na rezonman analogan onome ko^i je naveden u

paragrafu 3 ispred izraza II.3.9, clanovi u kojima liguriSe L

mogu. kao sto cemo videti. sasvim ispustiti.
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Parametar uredjenosti se mo:2e izraziti na sledeci na2in

(zavisnost od Cvora resetke odnosno od n je samo prividna jer

su svi cvorovi identi-Sni) .Pri tome indeks o oznacava nepobu-

djeno stanje a f jedino moguce pobudjeno stanje (dvonivoska

Sema).0vaj parametar karakteriCe stepen tzv. "optiSke napumpa-
i

nosti" koji dostize najvecu vrednost pri uslovu &~ '= <^^.

Najpre cemo analizirati ponasanje parametrao* na niskim

temperaturama primenjujuci netod koji su prv-i koristili Kulic

i Tosic u /65/ a koji u teoriji magnetizma vodi na vec prove-

reni Dyson-ov rezultat.Tako ce analiza bit! izyedena uz pomoc

dvovremenskih temperaturnih G-reen-ovih funkcija.Da "bi se mogle

dekuplovati G-reen-ove funkcije viseg reda iz lanca spregniitih

jednaSIna "bice koriscena Wick-ova teorema /23/ i /66/ str.163.

Zlbog toga je potrebno da s^predje od Pauli na Bose operatore

buduci da Y^ick-ova teorema vazi za Bose all ne i za Pauli ope-

ratore. Ovde treba napoinenuti da ^e dekuplovanje pomocu Wick-ove

teoreme primenjeno na Pauli operatore vec vodilo u teoriji ruagne-

tizma na pogresne rezultate sa korekcijama za cr" koje su bile

proporcionalne sa T .Upor./23/ i /6?/.Na taj nacin se metod ko-

ji ce biti ovde primenjen razlikuje od stadardnih na tri na£i-

na: a)sistem jednaCina kretanja napisan je neposredno za Courier

likove. b) izvrsen je prelaz od Pauli na Bose operatore pre pri-

mene Y/ick-ove teoreme, kako bi se ona mogla korektno primeniti.

c) koriScena je egzaktna Bose reprezentacija Pauli operatora

/24/ i /13/.

a),b)-i c) u teoriji magnetizma vode na korektan Dyson-ov

rezultat kao sto je to pokazano u /65/.

Po zavrsetku analize pona^anja parametra uredjenosti na

niskim temperaturajna bice ispitano ponaSanje' ovog parametra na
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visokin temperaturama pri 5emu ce bitl koriScena aproksimaeija

haotiSnih faza tzv. R.P.A. a takodje 6e biti razmatrani uslovl

koji bi omogucavali da se ostvari superradiativno stanje.
4.

U ovoin paragrafu bice koriscene Green-ove funkcije za

slu5ao T=0 kao i za slu5aj T̂ O pa je umesno potsetiti na sle-

dece: jedan od veoma uspesnih metoda statisticke fizike je ne-

tod Green-ovih funkcija.On omogudava izraSunavanje kako mikro-

skopskiA(energija elementarnih eksitacija i vreme njihovog zi-

vota)tako i makroskopskih karakteristika sistema.Primena metoda

Green-ovih funkcija u nerelativistiCkoj teoriji innogih tela pri
»

nuitoj temperaturi najpre je izlozena u /68/ i /69/ na predlog

Bogoljubova.U dal jem razvitku ovog metoda veliku je ulogu odig-

rala spektralna teorema Kallen-Lehmann-a /7o/ i /71/ i to u vezi

zadataka koji su bill postavljeni u kvantnoj teoriji polja.Pre-

nosenje ove teoreme na slu5aj nerelativistiSkog problema ranogih

cestica /72/ omogucilo je da se uspostavi veza singularnih taca-

ka funkcije Green-a sa karakteristikama energetskog spektra si-

sterna §to ce u ovom radu biti visestruko koriSceno.

PokuSaj izgradnje aparata pogodnog za sluSaj T/0 najpre

ge potekao od Matsubara-e /73/ no u torn radu razrnatrao je samo

Green-ove funkcije nezavisne od vremena sto nije omogucavalo

primenu na izuSavanje energetskog spektra sistema.Potom je u-

sledilo uopstavanje pa je slucaj proizvoljne temperature uspesno

obradjen u radovima /74/ do /84/.Veoma mi je bio koristan i

clanak Zubarjeva /Q5/* —

Sada prelazimo na analizu sistema eksitona na niskim tem-

peraturama. Polazimo od hamiltoniana Heitler-London-ovog tipa

II.4.1 kod koga Je eliminisan efekat neodraanja kve.zi cestica

sa taSnoscu do Slanova kvadratnih po malom parametru eta ko^i

predstavlja,kako je to vec navedeno u paragrafu l^odnos izme-

dju Hirine zone elementarnih pobudjenja i energije eksitucije
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izolovanog molekula kristala.

JednaSina kretanja za operator P̂  glasi

je //J.

Clanove cetvrtog reda tipa PfP P P + c.c. ispusticemo

iz hamiltoniana II. 4.1 jer bi oni,obzirom na ono uto je vec re

5eno u vezi koeficienta L mogli da daju samo doprinose propor-

cionalne kvadratu koncentracije.Na taj naSin

f pjflz Rr•* y

$<?«. II. 4. 4

Znak ' nad koef icientima M i Tkoji su dati pod II. 3. 2 do

II. 3. 6 oznac'ava da se pri sumiranju ima smatrati da ŝ ni anu-

liraju kadgod im svi indeksi nisu razliSiti.

Koristeci hamiltonian II. 4.1 moguce je i dalje nastavit.1

analizu u aproksimaciji reda /Ĵ 1 no j ednostavnosti radi ograni-

Sicemo se u sledecim izvodjen^iina na aproksimaciju reda^.Za

Fourier likove u aproksimaciji na^blizih suseda iz II. 4. 3 i

II. 4. 4 se tada dobiva

Pf» =.L

ff.

p:

Kako je za. eksitone ct'^A'Cpri 5emu su <y i^ matriSni ele-

ment! interakcije c/̂ ^ 'î n̂ajblizih suseda) to izracunavanja

koja idu do prvog stepena po kcmcentraciji Bosona pri dekuplo-

vanju vi§ih G-reen-ovih funkcija,vod.e na rezultat koji je ko-



- 95 -

rektan do Slanova T inkluzivno.U teoriji magnetizma pak je

d ~ f tako da isti prilaz obezbed^uje rezultat korektan do
/

Slanova T .(videti /65/).IzraSunavanja koja bi ukljuc'ivala

kvadratne filanove po koncentraciji vodila bi na korekciju ma-

senog operatora reda 12(̂ -/')2" pri Semu 3 e ?"= *~/Jtl7\«.\ sto

bi dalo za srednji bro^ eksitona doprinos proporcionalan sa ?'/*"

Sada prelazimo na Bose operatore pomocu egzaktne 3ose

reprezentacije Pauli operatora /24/ a potom na Fourier likove.

Tako dobivamo

i sledstveno torae

II .4.6

-
'1.4.7

Dekuplovanje cerao ostvariti t>omocu Wick-ove teoreme na

sledeci na5in:

ii .4.8

uz jo§ 3edan analogan izraz za c.c. Green-ovu funkciju pri 5e-

mu indeks o ozna^ava da je za izraSunavanje sred-ije vrednosti

B>^J- korisceri eksitonski hamiltonian nulte aproksinacije

koji kao i eksitonski spektar nulte aproksimacije po definiciji

ne sadrzi Slanove proporcionalne prvom i visira stepenina kon-

centracije.

Sada iz II.4.5 uz pomoc5 II.4.7 i IT.4.8 nalazimo sledeci

izraz za Green-ovu funkciju
^ i f f ICo4iBclBf2> ~ ^- ——- ii.4.9

gde je

II.4.1o
i

II.4.11
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II.4.12

.., ^*7er-£-4f*i*r*tter-'&r)<$BrX -̂̂
gde je za /-3 u aproksimaciji najbliziA suseda /t = ̂

cA - 2^ 21c^dkt< c-x^,* i analogni izrazi za /?« i /̂ K .
/'

Spektralna intenzivnost Green-ove funkcije II.4.9 data

je izBazom l(*l*(\M$f-ifffe-ff) f = ± H^ II.4.14

znata reprezentacija delta funkcije

upor./23/ str.216 pri cemn .je koriscena po-

-~ — - -
X — i £ X "*" I £

Zao §to se vidi iz II.4.14 bozonska interakcija menja ne

sano zakon disperzije za bozone,vec i njihovu statistiku.

Posle uobicajenog prelaza pomocu Fourier transformacije

na izraz u prostoru resetke koristi se relacija (26.5) iz /23/

koja srednju vrednost proizvoda dva operatora iskazuje spektral-

nora intenzivnoscu.Posle identifikacije fivorova nalazi se da sred-

nji populacioni broj Sestica u prvoj aproksimaciji iznosi
C i t

•-' II.4.15

Analogno se moze zakljuciti da je srednji populacioni

broj u nultoj aproksimaciji Gc iz II.4.1o dat izrazom.

>-/ .11.4.16

buduci da,kao Sto je receno indeks o oznacava da se pri izraSu-

navanju srednje vrednosti iraa koristiti 'oamiltonian nulte aprok-

siraacije koji ne sadrzi olanove proporcionalne koncentraci ji i

statistika neinteragujucih. bozona.

Koristeci opet egzaktnu boze reprezentaciju Pauli opera-

tora /24/ nalazi se za parametar uredjenosti iz II. 4. 2 izraz

koji sa II. 4. 15 i II. 4. 16 daje
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II.4.17

moae se pokazati da je suna zadnja dva Slana u ovom izrazu reda

je r re da, '/£>-/*/ pa se na taj nacin za parametar

uredjenosti nalazi II.4.18

Za odredjivanje energije E „ treba u izrazu II.4.13 srednju
(o /

vrednost {Bf Bf)0 , prema II.4.1o i II.4.16, smeniti sâ f̂../P

Na taj na<5in se u radu javljaju sume oblika

gde je uz

pri cemu su ^ i & ugaone koordinate vektora q.Ovakve sune se

posle prelaska na integraciju i posle nlza celishodnih zamena

svode najpre na izraz

a potom posle izvrsene integracije po uglovima na izraz

s"
II.4.19

•»

gde su / garaa funkcije a funlccije Z su date su date sa
o^»

II.4.20
r.

Koeficienti zavisni od vektora k u aproksima ciji najblizih su-

seda razvijaju se do cetvrtog stepena po k.Na taj naSin npr.:

.k^sJi-^.i^fi^Z /f "kj i slicno tome
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Razvijac'emo po stepenima temperature i funkcije Z sa pri«

rastajima u arguraentu. T ako je npr. -cĵ  ( - ~ — y «

Izvodeci sve naznaSene operacije dolazi se najzad do iz-

raza za energiju u obliku

-/- 4-

-«) -333/32 /J v-
II.4.21

gde je
*_

A*~

Temperaturna zavisnost pararaetra uredjenosti se sada do-

biva iz II.4.18, II.4.21 uz II.4.19 u obliku

ll.4.22

gde je

Sada prelazimo na analizu si sterna eksitona na visokim tem-

peraturama.Pooecemo od hamiltoniana II.4.1 pa se uz II.4.3 i
.

II.4.4 nalazi da je
/-,-*.

II.4.23
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Primen;juju<5i aproksiraaciju haotiSnih faza (R.P.A. ) i

Tjablikovljevo dekuplovanje dobiva se

a takodje ^P^p^f^l P->»-o kada su a, b,c svi razliSiti.

Nadalje cemo se ograniSiti na aproksimaciju reda/?j> pa

u aproksimaciji najbli^ih suseda nalazimo

'»* II. 4. 21

-
Posle Fourier transf orraacije nalazimo za G-reen-ovu funk-

ciju izraz « Pf I P£ » = -^- II. 4. 25

gde II. 4. 26

a za

u obliku

se izraze na poznat

pri cemu j e <

Kao i u odeljku koji je tretirao niske temperature,i ov-

de odredjujemo srednji broj pauliona koristeci izraz za spek-

tralni intenzitet koji se nalazi na osnovu II.4.25.Na taj naSin

' II.4.2?

tako da se za parametar uredjenosti nalazi

II.4.28

Pogodnim transformacijama se ova zadnja relacija svodi na

II.4.29JTf

Kako j e A »

€> =
]/ mozemo koristiti poznat razvoj

gde u na§em slucaju

II.4.3o
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Na ovora mestu morauio uvesti dodatne pretpostavke i tako

demo nastaviti analizu za sluSaj

a) ekstremno visokih temperatura tj .razmatracemo oblast gde je

&» \ potom

b) oblast gde je # istog reda sa /£ .

a)0vde kako je i-. <<< / mozemo yk" zameniti sa tfc- i u prvoj

aproksimaciji po koliSniku ^^/{0 bice

U. 4. 32

No u ovoj oblasti vagi takodje

tako da je ̂  y (. ̂  Ĵ .V L£_ /> )J~__ A / R ) II.4.33

b)U ovoj oblasti potrebna je veca preciznost.stoga raz-

vijamo tk po stepenima od ŷ  .Ako se zadrzimo samo na clanovima

y* i iz II.4.29 sledi

±l° ¥/,t" F
II.4.34

gde je ^* Î  i ^^ f-'t

Dobivena jednaSina se moze reSiti iterativnim metodom.H dru-

gom iterativnom koraku se nalazi

j II.4.S5

Sada uvodimo parametar analogan magnetnom susceptibilite-

tu (koeficienat A uvodimo iz cisto formalnih razloga; u cilju

da dobijemo analogne dimenzionalnosti).Na taj na5in

X M~^ /A«-I . - .. II.4.36
= /£T/ „/*». I _ J. r- £,
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gde prva tri koeficienta glase

sa <-/--!<
2f /*x

Ovde sada treba naglasiti da dok je u teoriji magnetizma

moguce slobodno odabirati veliSinu spoljasnjeg magnetnog polja,
s

te razmatrati izraz oblika/— / koji je analogan izrazu (2JT)
\2H/H+0 l;4/<-*«

koji figurise u II.4.36,dotle ovde u sluSaju sistema eksitona

na mesto /r // stupa >4 koji se ne mo§e po volji odabirati te ta-

ko ni^e mogude h~A pustiti da tezi null.No umesto da posma-

tramo izraz /If) mosemo posmatrati /̂ "/ koli je u ovom slu-

. ;iednak prethodnom.Sada pak tc moze teziti null na dva na-

2ina pa umesto da t t f~* o time sto h-><? moze se ostvariti da

tc-*<9 time Sto #--*=- .Ovo znaci da polazeci od asimptotskog

ponasanja izraza(-^~y u oblasti visokih temperatura mozemo

ipak doci do razvoja II.4.36 te potom nastaviti analogiju sa te-

ori^om magnetizma.
TL °

Na taj naSin buduci da je I reda y«/ ,u slaic'aju da j -

zanemaru^u.ci razliku izmedju ^/ i jedinice i koristeci time

aproksimaci^'u koju j e Tjablikov u sliSnoj prilici koristio u

/23/ dolazimo do sledeceg rezultata:

?

koji za JL > / daje

11.4.37

11.4.38

gde j

je paramagnetna Curie temperatura a uslov ~- > /'"^

II.4.39

je

ekvivalentan sa Q-> &c . Pri tome ie y*0 jednako sa£j^.-H-£/^.

Eako je II. 4. 38 formalno identiSno sa Curie-'v7eiss-ovim

zakonom iz teori^e magnetizma, to se mogu ocekivati iste posle-

dice tj.: za privlaCnu dinamiSku int-erakci^u (fi^O ) dobiveni

izraz ukazuje na fazni prelaz.Ako je /»>° posmatrani izraz nema
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singulariteta §to znaSi da tada nema faznog prelaza druge vrste.

Umesto singulariteta tada postoji saino jedan maksirnum.

Ovde treba napomenuti da ukoliko bi se zahtevala veca pre-

ciznost u istrazivanju tipa singulariteta u tacci <£;- , primenom

metoda Pade aproksimanata kao u/86/i drugim metodama /87/ ltd."

moglo bi se doci do rezultata da singularitet u Curie tacci ni-

je tako jednostavan kao cto je onaj dat izrazoin II.4.38 vec reda

(1+oi) gde je<?<o<'<J .Istrazivanj e detalja ove vrste izlazilo bi

iz okvira namene ovog paragrafa 5iji je prvenstveni cilj bio da

izlozi metode i da ukaze na veliku formalnu1analogi^u sa teori-

jom inagnetizma.

U stvari kao §to se vidi,u ovom paragrafu je poka,zano

a) da ^e vodeci clan anharnoni^ske korekcije parametra uredjeno-

sti pri niskim teinperaturama proporcionalan sa T buduci da su

ô  iy^razliciti.Stoga aproksiraacija koriscena u okviru nisko-

temperaturske analize ne dovodi do rezultata sa tacnoscu do

^,T/lkoja bi bila ostvarena u teoriji rnagnetizma sa istim pri-

lazom vec saiao do T /l.

b) buduci da je A reda 5eV. vidi se da parainetar uredjenosti na

niskim temperaturama sporo opada sa porastom temperature.

c) za /»>o nema prelaza u superradiativno stanje.Pazni prelaz mo-

ze se ocekivati sajr.o za privlacnu dinamicku interakciju.

u.
5• Korektan harmon_ijski spektar polaritona

0 prednostirna koriscenjc. sistema polaritonskila funVcija
•*

stanja kao kompletnog sistema funkcija nulte aproksinacije pri

analizi pojava koje nastaju izlaganjem kristala dejstvu spoljas-

njeg elektromagnetnog polja nije ovde potrebno vise govoriti jer

Osnovni rezultati ovog paragrafa kao i veci deo izvodjenia
bice publikovani/22/
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je o tome bilo opSirno reel u prvoj glavi ovog rada a narocito

ti paragrafu 3 prve glave.

Ovde 6e bitl'primenjen rietod koji je izlosen u paragrafu

1 druge glave i vec primenjen u paragrafima 2,3 i 4 za resava-
, \e razlicitih problema.

Slicno kao i u prethodnira paragrafiraa ove glave,prednost

pri;:iene ovog novog metoda za odredjivanje harmonijskog spektra

polaritona sastoji se u tome Sto ce on voditi na korektnije a

pri tome strukturalno jednostcvriije rezultate za sakon disper-

zije i za transforrnacione funkcije koje povezuju polaritonske,

eksitonske i fotonske operatore,no sto ^e to do sada bio slucaj

sa primenom standardnog A.S.Q. n?.etoda i u-v transformacije a sve

to zahvaljujuci cin^enici da nas metod na korektan nacin treti-

ra problem neodrzanja kvazi cestica -u sist'emu.Tako su npr.,kao

sto sno vec naveli,izrazi za amplitude verovatnoce koji se dobi-

vaju standardnin metodama i standardnira prilaziraa tako glomazni

i sloi?.eni,da ih zbog neprakticnosti autori i ne navode za opsti

slucaj vee samo kada su specificirani na posebne slucajeve /44/«

Stoga ce energetski spektar koji odgovara normalnin elektromag-

netnim talasiraa u kristalti biti razmatran ovde tele posle elimi-
x

-iriacije kvazI5estI5ne nekonzervacije iz sistema.Kao dalje pobolj-

»anje u odnosu na dosadaSnje metode i njihove resultate pokazc -

ueno da deo hamiltoniana Setvrtog reda po Paul! operatorima vi-

&e ne sadrSi Slanove koji korespondiraju cimultanoj anihilaciji

(ili kreaciji) Setiri polaritona.Ovakvi rlanovi su bill prisutni

u ranijim teorijaraa i posledica su nedovoljnog vodjenja raSuna

o efektima nekonzervacije.

Koliko nam je poznato pre /19/ do /22/ nije bilo pokusaja

da se posveti duzna paznja problemu nekonzervacije i da se izna-

dje prilaz koji bi na adekvatan naSin tretirao probleme vezane

za sisteme koji ne konzerviraju broj kvazi Sestica.
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Kao i u prethodnim paragrafima ove glave pri odredjivanju

korektnog harmonijskog spektra Jrenkel-ovih eksitona,pri odre-

djivanju energija vezanih stanza i pri ternodinamic'ko j analizi

sisteraa Frenkel-ovih eksitona i ovde cemo koristiti generalisani
*

Y/eyl-ov identitet odhosno unitarnu transformaciju II.2.3 kao i

nesto prosirer.e uslove II.2.2*Antihermitski operator S bice slo-

zeniji no do sada sto se noglo i oSekivati obzirom da je ovde

potrebno da se iz sistema eliininisu ne samo nekonzervaci^e ek-

sitona vec i nekonzervacije fotona i polaritona.Pokazaceno da

je red veliSine operatora S odredjen redovima velicina kolicni-

ka =̂i i 5̂ ~̂ gde ;] e funkcija Z (n k) proporcionalna
A A + £*

skalarnom proizvodu matriSnog elementa operatora impulse, elek-

trona uzetog izrr.edju osnovnog i pobudjenog stanja sa ^ediniSnim

vektoron polarizacije vektor potencijala spoljasnjeg elektromag-

netnog polja i gde je £»?" *(#<i-k)*±tftJ*J*' II.5.1

pri c emu j e II.5.2

tzv. plazmena ucestanost a IT broj elementarnih celija u osnov-

nom elementu cikliSnosti kristala.

Sada je odmah. jasno da za uspeSnu primenu predlo^ene raeto-

de na ovaj problem treba da budu zadovoljeni i sledeci uslovi

II.5.3

Za prvi od ova dva/aslova poznato je da je zadovoljen u

slueajii Frenkel-ovih eksitona.Drug! pak se odnosi na koliCnik

energije interakcije polja zraSenja sa kristalom i sune energija

od koiih je prva priblizno jednaka energiji izolovanog molekula

a druga (takodje priblizne) energiji fotona u vakuumu.Ovaj dru-

gi uslov nine uvek zadovoljen no troba istaci prvo; da je taj

drugi uslov bezuslovno zadovoljen u velikom broju fizicki sa-

nimljivih slucajeva i drugo da i u slu^ajevina kada nige besus-
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lovno zadovol jen, on se moze zadovoljlti pogodnim izborom pola-

rizacije upadnog zraCenja, buduei da funkcija Z zavisi od ugla

koji zalclapaju dipolni momenat I vektor polarizacije upadnog
\f

talasa.Stavise, to su jedina ograniSenja koja se'imaju uzeti u *

obzir da bi se osigurala bezbedna primena predlogenog metoda

koji sa svo^e strane garentu^e korektan prilaz problemu nekon-

zervacije, nudi korektno resenje toga probleraa, dovodi do trans-

formacionih funkcija sa kojima se moze operisati, vodi na/jedno-

stavniju strukturu disperzionog zakona i uklanja iz hamiltoniana

filanove ko^i bi/rorespondirali si^ultanoj anihilaciji odnosno kre-

aciji Cetiri polarltona.

Polazimo od izraza za harailtonian sistema u obliku 1.3.1

gde je H^xc dato pod II.2.1,H,,/ pod 1.3.2 a H^ u nerelativis-

tickoj aproksimacijl pod 1.3»5.Koristimo i'zraz za operator vek-

tor potencijala 1.3.6 te dobivamo interakciju u obliku 1.3.7

sa plazmenom ue'estanosdu iz 1.3.8.

Pre no sto napiSemo kompletan hamiltonian sistema kristal -

elektromagnetno polje razmotricemo fotonski deo hamiltoniana ko-

ji aadrzi i onaj deo retardovane interakcije ko^i je proporcio-

nalan sa kvadratom vektor potencijala spoljasnjeg polja:

A/ / T* 1~ C"/ ^ rJ- -L . J . V

~ - A"* *V £&' 11.5,5

gde j e ^ - d a t o sa II.5.1 i fide su cf> cu-- boze operator! a in-
I * J

deks ^ specifikuie poiarizaci^u.

Na taj nacin sada kompletan hamiltcTnian glasi:

II. 5. 6

i posle jedne kanoniSke transformacije :

//-

gde je /̂ =2. ' II.5.7
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matriSni element operatora irapulsa uzet

izmedju osnovnog i pobudjenog stanja, /-. je jediniSni vetor koji
<l

odredjuje polarizaciju vektor potencijala.No funkciju Z mozemo
' ~" Je*

y< II. 5/8napisati i u obliku

gde je II.5.9

je matriSni element dipolnog momenta uzet izriedju osnvnog i

jedinog pobudjenog stanza (dvonivoska §ema), Er je sopstvena

vrednost operatora energije izolovanog molekula koja u ovom iz-

razu moze da S9&ameni,kao sto se to obiSno i cini,a u dobroj

aproksimaciji sa energijom eksitona.Na taj je naSin Py sila os-

cilatora odgovarajuceg prelaza.Pri tome kao sto se lako uvidja

funkcija Z zadovoljava uslov _ 7 *(£ -1<I — 7. f*T /TJ II.5.1o
y

Ovaj uslov implicira hermiticitet operatora HT.

Sada pristupamo rotaciji Hilbert-ovog prostora eksiton-

skih i fotonskih stanja kako bismo eliminisali nekonzervativne

Glanove iz hamiltoniana ko^i su proporcionalni sa.(/i ru f rvM./v)

i sa (?^C*-cP«.} .Kao i u prethodnim paragrafima ove glave

pri odredjivanju korektnog spektra Frenkelr-ovih eksitona,pri

odredjivanju disperzionog zakona za bieksitone i pri termodi-

namickoj analizi sistema Frenkel-ovih eksitona a buduci da raz-

matrani problem ne moze da se resi u zatvorenom vidu,analiza

se izvodi u vidu razvola po stepenima parametra eta koji kao §to

je poznato predstavlja odnos izmedju Sirine zone eksitonskih po-

bud^enja i energije eksitacije izolovanog molekula kristala.

Stoga cemo umesto celokupnog generalisanog Weyl-ovog identite-

ta koristiti samo -^lanove H, [S,H] i [S,[SH]J .Da bi se elimi-

nisali nekonzervativni Slanovi homiltoniana treba antiherraitski

onerator S da se odabere u vidu
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-Z.
II.5.11

Na taj naSin postupkom ko^i je potpuno analogan onorae u

paragrafima 2,3 i 4 druge glave dobivamo transformisani hsmil-

tonian Heitler-London-ovog tipo.'Io sada posle ove kransformaci-

je fotonski deo hamiltoniana sadrzi neke nedi^'agonalne Slanove

gde je

pri cemu je znak imaginarne funkcije ̂• odredjen znakom korena

iz P-a ovaj pak prema II.5.9 znakom skalarnog proizvode vektora
d

elektriSnog dipolnog momenta sa vektorom polarizacije j-te fo-

tonske grane.Ovaj fotonski deo hamiltoniana se moze dijagona-

lizovati jednom nednostavnom transformaci^om kojom se od opera-

tora t'tfi' prelazi na nove Boze operatore »*"*/ .Ta transformacija
/!

glasi C ~J>* uz i>n-f>^-=. ,L—^ fa^. ,^n - , ^ 11.5.13

gde je Q^_ %•* _ (" izz) II.5.14

Nasuprot rani^im,nanje korelctnim, standardnira prilazima kod

kojih se sa Paul! na Bose operatore prelazilo u ranijira fazama

analize i ne vodeci racuna o nekonzervativnim clanovima hamil-

toniana, ovde u prilazu koji se predlaze i koristi,a koji se je

vec pokazao kao uspeSeji na drugim probleaima u /2o/,/21/|. /22/,

prelaz na Bose operatore se vrSi tek sade,posle niza transfor-

macija i posle eliminacije nekonzervativnih clanova haniltoniana.

Pri tome koristimo egzaktnu Bose reprezentaciju Paul! operatora

/24/.Posle prelaska na Bose operatore vrsirao jos- jednu,Fourier

—*transformaciju i prelazimo iz prostora resetke na k prostor.Na

taj nacin za kvadratni deo hamiltoniana dob.ivamo izraz
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'

",l V

II.5.15

,gde je *

A jfaff) f* 7 II.5.16

pri 5emu su energije dvaju transformisanih fotonskih grana date
E ft"* , >

/*,sa t II.5.17

a funkcije ^ su date izrazima

, ~ 9^ .-.. -r- /> £ L /5<r 11.5.18

pri 5emu su koeficienti ft,1 dati sa II.5»13 a funkcije 9* izrazima

II.5.12
>

Dijagonalizaciju hamiltoniana II.5.15 vrsimo prelaskoin

na polaritonske operatore pri 5emu koristimo jedan uproscen ob-

lik Tjablikovljeve transformacije

II.5.19

pri tome koeficienti transformacione matrice zadovoljavaju u-

slove ortonormiranosti i uslove koji obezbedjuju egzistenciju

reciproSne transformacije.

~~ II.5.2o

" Bs'

fa

OKI

=

r — . •

I
6,
?>

•= •o-
L

Sii
tei
5*X

No najpre se hamiltonian II.5.15 napiSe u simetricni^em

vidu U =S ̂  ̂ ^^ II.5.21
«"* x* x -•? 7

gde su koeficienti psi dati sa ̂  = 2*•»• *V = /I Vi%*-£"£i™&

zatim se pokaze da je f^-f^-ana. osnovu II.5.18 i II.5.13-
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Dalje se iz II. 5. 19 vidi da svi koef icienti K imaju definisa-

no k.Potom se koristeci relaciju koja izrazava vremenski izvod

operatora u Heisenberg-ovoj reprezentaciji pomodu kornutatora ope-

ratora i Hamiltoniana, izraSuna izvod operatora tL .Na taj se

dolazi do homogenog sistema oblika P$- — -r
*f ~ Z7,

iija selcularna jednaSina glasi

Na taj naSin se odredjuju polaritonske energije

II.5,22

II .5.23

,gde D pri cemu je

/Sff
,jt/~ JA ^eo doprinosa koji nastaje eliminacijom

nekonzervacije.Sa E ex<. je u II.5.23 obelezen izraz £i-£~ koji

predstavlja eksitonslcu energiju kao sto se to vidi iz II.5.15.

Pri izvodjenju izraza II.5.23 uzeta je u obzir i cinjenica da

C-f>^ predstsvlja unitarnu transformaciju kao i da je ̂\

Izraz II.5.23 predstavlja zakon disperzije za polaritone

koji se dobiva kao rezultat nrimene generalisanog Weyl-ovog iden-

titeta.

U cilju da olakSamo poredjenje ca rezultatima ranije teo-

V,rije i ostalih radova posmatracemo sluSaj [a e£t~ O

Sa novim rezultatom II.5.23 treba uporediti rezultat 1.3.14 koji

je dobiven iz sistema (2.3) str.lo? AgralioviSeve monografije /ll/

primenom standardne u-v traasformaciJe.Ocigledno je sada da je

struktura izraza II.5.23 znatno jednostavnija od strukture 1.3.14

jer 1.3.14 ne iskazuje energiju neposredno,vec daje njen kvadrat.

Kao sto je vec receno,uprkos jednostevnije strukture izraz II.5.23

je korektniji od 1.3.14 i drugih analognih poznatih izraza koji

su bili dobiveni standardnim prilazom i pomodu standardnih raeto-
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da koje koriste u-v transformaciju i ne vode raSuna o proble-

mima vezanim za nekonzervaciju.

Treba naporaenuti da oznaka Ê û 1.3.14 iako u stvari ta-

kodje predstavlga eksitonsku energiju ipak nije potpuno jednaka

sa EAJU. iz II.5.23 koja je sadrzajno bogatija jer sadrzi i korek-*

ciie koje nastaju kao posledica eliminacije efekata nekonzerva-

cije.Imajuci u vidu uslov II.5.3 sledi da u okolini rezonance

II.5.23 vodi za polaritonske energije na sledeci izraz

— i/*r ixowr I:E-5-2^
2~

ii

Dizajije na kvadrat je ovde izvrseno kako bi se olaksalo poredje-
a 1.

t— Z f^ 4- f -•
£| i — " •/• /T #^ ///•"

nne sa izrazom II.5.25

koji sledi iz 1.3.14 u okolini rezonance.StaviSe,lako se uvidja

da sê  oblasti rezonance^izrazi II.5.24 i II.5.25 slazu,razume

se u meri u kojoj to dopusta netaSnost izraza II.5.25 nastala

kao posledica nevodjen^a ra5una o efektina nekonzervacije.

Ovde treba istaci da je izraz II.5.23, koji je,kao sto

smo videli,ta2niji od 1X3.14, izrazen pomocu E^<c i £k- koji se ne

poklapaju sa S^^si /̂  koji figurisu u 1.3.14 tako da ni sana re-

zonanca nije sasvim jednaka u izrazima II.5.23 i I.3.14.Dalje u

II.5.23 figurige i koeficienat I koga nema u I.3.14.Sve te r-azli-

ke predstavljaju razlicite delove doprinosa koje donose korek-

cije nastale elirainacijo'm ef ekata nekonzervaci je.

Za odredjivanje matriSnih elemena'te, &^ inarao osin uslova

datih pod II.5.2o i sledece jednaSine

/?-£ O

_^ B-CV ^

0 O B"-1

II.5.26
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ko^e za Vs3 odnosno za Ey=E =B = «f- daju

a iz
/
, 2'yo ^v

11.5.27

11.5.28

IT a taj naSin prelaz od Bose operatora Cu,' na Bose operato-
\e $£• ne samo sto dijagonalizuje fotonski deo hamiltoniana posle

J
primene generalisanog Weyl-ovog identiteta no takodje vodi na

uslov (p£?~o i,kao sto vidimo,na identif ikaciju trece polari-

tonske i druge transf ormisane fotonske grane.Na taj nacin se I

njihove energise kao sto se to Iz II. 5. 23 i II. 5. 17 vidi,pokla-

- ' f i ~ B >paju.Za stavicemo

II.5.29

gde je -> 1x- f 7 77_ r /f * «• r-/r.
— J. ^̂  —— -̂ r li pa iz II. 5. 26 nalazimo

tako da je

= O

tako da je < 4-L z +
iS

z + c

II. 5. 3o

II. 5. 31

II. 5. 32

II. 5. 33

Sada iz -Gi = ̂  H. *s nalazimo

r
*'
^ A II.5.34

** -*

Kao sto se vidi prilaz primenjen u ovom radi dovodi do ve-

oma jednostavnih transformacionih obrazaca koji povezuju eksi-

tonske,fotonske i polaritonske operatore.Ovo je tim snacajnije

oto"su,kao sto je poznato,ove transformacione funkcije potreb-

ne za analizu i za. izraSunavanie i svih ostalih fizickih ef ekata ,;.
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a posebno nelinearnih optiSkih efekata.

Osin toga,u ovom paragrafu je pokazano kako se priraenom

generalisanog V7eyl-ovog identiteta;hamiltonian sistema koji se

sastoji iz kristala i spoljasn:'eg elelctromagnetnog polja svodi

na oblik u kome su elininisani clanovi koji ne konzerviraju bro^

kvazi Sestica.Ka tai nacin stvorena je mogucnost da se odredi

korektan spektar normalnih. elektromagnetnih talasa u kristalu

sto primena ranijih prilazjfc kogi koriste standardni A.S.Q. netod

i u-v transformaciju. nije or.iogucavala.Pokazano je da ie dobiveni

izraz za zakon disperzi^e polaritona ne samo korektniji od pret-

hodnih,nego da. je stavi^e i po strukturi jednostavniji od kores-

pondentnih izraza ko^i su bill izvedeni u okviru ranije teorije

koja nije vodila racuna o efektima nekonzervacije.

6. Trofotonska apsorpcija i kornbinaciono rasejanje^

Za trofotonsku apsorpci^r odgovorni su oni clanovi cetvr-

tog reda iz hemiltoniana koji su proporcionalni sa tri anihila-

ciona i iednirn kreacionim operatorom a koje cemo zajednicki obe-

leziti sa H *" dok su za ko^ibiriaciono rasejanje odgovorni cla-

novi 3etvrtog reda sa :'ednakira brojemanihilacionih i kreacionih
2 ~* 2

operatora ko,je cemo obeleziti sa H,*~ .

Posle primene generalisanog \7eyl-ovog identiteta i elimina-

ci^e clanova ko^'i ne konzerviraju broj kvazi cestica za potrcb-

ne delove haniltoniana "-etvrtog reda nalazino sleclece izre.ze

*l,t$to
4

Cuj 4 c. e.)+l L. Fi( (
/ 'V *.*.*»

+ f- <>

II.6.1

Osnovni rezultati ovog paragrafa kao i veci d.eo izvodjenla

biue publikovani /22/.



- 113 -

£de su F{k, fc,

*+£*, II. 6.2

i na analogan nac"in

,221
ff fc,H,S

II.6.3

frde su
A ,

II. 6. 4

i odgove.rajuci
1' i V

clan predstavljaju kinematicke korekcije koje nasta^u iz kvad-

ratnog dela hamiltoniana posle prelaska sa Pauli na Bose opera-

tore.U vodecem clanu kinematicke korekcije koja proizilazi iz

51 ana 2-A I ~ /-~ odnosno iz Slana — 2. A B^ &•<• ,potencijal

- £A £~^ (upor./24/),koga nije moguce obuhvatiti i raznatrati

u okviru Born-ove aproksiv.iacije,treba pre prelaska na Fourier

likove Bose operatora zameniti '1 ecnim ekvivalentnim potencijalom

izrazenim preko amplitude rase^anja.Taj ekvivalentni potencijal

je,kao oto su to po'cazeli Agranovic i Tosic u /24/, v^- —5—7

Ova pitanja su detaljno razmotrena u /24/ ka.o i na str.29o mono-

grafije /ll/.

Da bismo izraze II.6.1 i II.6.3 mogli da koristimo za is_

racunavanje trofotonske apsorxpcije i kornbinacionog rasejanja,mo-

ramo ih izraziti pomocu polaritonskih operatora.Stoga su nam po-

trebni sledeci transformacioni obrasci:
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rfij
r<
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1 0 0

0 („ f,i }
1

V
L\ ^,f,,J|^

\.[. - -1
0
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!

j

[v
j f
\
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'
__

X t x"i y j

U u u
a ' ' <i * 73

•^» ^> ?j J

V
J
1

^
II.6.5

gde su x,. yt- z: dati sa

II.6.6

potrebno naglasavati prednosti koje proisticu iz oet^~

nostavnosti ovih izraza neophodnih za dalja izraSunavanja.U ra-

ni jim radoviiaa koji koriste standardne prilaze ove transf orma-

cione funkcije su bile neobicno gloiaazne.Stavise,yec sn:o napo-
2~* 2

menuli da hamiltonian H,"" " odgovara procesu rase^anja polarito-

na na polaritonirna dok Ê "" odgovara ftiziji triju polaritona u

jedan i raspadu jednog na tri.I.'o sada treba naglasiti da prilaz

primenien u ovom radu ne dovodi do Slanova hamiltoniana propor-

cionalnih sa JJjj (i I ) / j ) koji odgovaraju simultanij* anihi-

laciji (odnosno kreaciji) Setiri polaritona. To i-e ocigledna po-

sledica cinjenice da su ovcle efelcti nekonzervacije bill efikas-

no elinir.isani.Ovakvi clanovi su se dobivali pri prir.ieni stan-

dardnih prilaz a. Videti npr. izraz (14) koii Je izveden u /Ml .

Kako je za proces trofotonske apsorpcije potrebno razma-

trati deo harciltoniana cetvrtog reda propbrcionalan sa 5 $}\o II. 6.1 treba izraziti ponocu polaritonskih operatora.

!vlajpre razmatrano opsti slucaj interakcije eksitona sa

obeina fotonskim granama, tada iz II. 6.1 sledi

n6*7N «,«,»3
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gde A, uziina vrecV.osti 1,2,3 I gde ;je

£*2.

II .6.8

Kako Msno pojednostavili izraSunavanje razmatraeemo na-

dalje sliica;] eksitonske interakcije sa samo jednom fotonskom gra-

nom.Sada iraamo dve polaritonske grane pa indeks tt Ima samo dve

vrednosti 1 i 2 a z =0 v. svim gore izvedenim opstim formulama
2

a fotonska energija je p _ o 4 '*< _ £. f T>ri cemu cemo

nadalle izostaviti indeks 1 u simbolima ko'ji se odnose na foto-

ne.Sada je

gde su

^K"
>J

' /( ^ '
y, /.

V

• —

"4,
$*, II. 6. 9

uz 3=1,2 kao i

Na taj nacin iz II.6.1 sledi da se rezultat no2e napisa-

ti u obliku 11.6.7 ako uzaemo /I-/,? i z, =0 ,

U oblasti rezonance pri tf = ̂ f ^_ /^^ je
xv

i, « / * - / i •t,,,£±l£,l tako da_je

U slucaju kada ie

vorovatno^e se svodi na

II.6.1o

izraz za aniT)litr;du
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'&M*»*.* II.6.11

lada Je poeetno stanje /,'> -/ ̂

zanima nas verovatnoca prelaza u stanje

/ / ( _ / • ? / ;/ - l ' ']L ~ I ' <1t -I I
\ ' \t/ *,*-,*"» / Y,*7 '/ '/,*', 'y ̂ *, ' /

; ̂  ,'fy,.

dejstvom oneratora

anihilira tri pola-

ritona sa talasnin vektorima k, kl k? a stvara polariton sa ta

lasnim vektorom (k( +k2+k, ) .

U oblasti rezonance je verovatnoca prelaska data izrazom

.̂/-̂  i>J = f ̂ /
x .-.->-,'*-i>> ii. e. 12

Za ocenjivanje redova veliclna dovoljno je koristiti sle-

dece aproksimaci je: k(=k^=kj=k kao i '̂ (^) •- ̂ (K-^i- 1L (*-,) •= ̂ ^̂

IT a taj r.acin za /y =^ (fotonska grana) dobivamo za' vero-

vatnocu u jedinici vrercena sledeci izraz

gde je

koja odrediuje vrednost talasne duzine AfekJ ~ 1.3'10 cm ko-

ja pripada ultraljubuSastojj oblasti spektra.S druge strane ekspe-

ri^ientalni rezultati Sing-a i Sradly-a /43/ navode pri procesti

trofotonske apsorpcije ^ reda J.2-2.0 cm.Ove rezultate treba tu-

maSiti kao dovol^no saglasne obzirom na uproscenja Icon a su bila

koriscena pri izracunavanju izraza e

Posle sunaciie po /- i prelaska od sum a na integrale po k

bice 4«2 .^//^riV/Ti1) II. 6. 14

da se za

-i?
1 0 PT1^-
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dobiva zo. verovatnocu prelaska W~10 prelazaka u seknndi.
-?

Za vreme Sivota polaznog polaritona koje je reda 10 sec
w

nastaje 10 prelazaka u jednoj sekundi take da efikasnost tro-
to -21 ~H

fotonskog procesa iznosi 10x10 =10 sto je kvalitativno u skla-

du sa vrednoscu ko~'u Sing i Bradly navode u /43/.

Sada prelasirao na proces rasejanja polaritona na polari-

tonima (analogno ro.se janje u sluc"a;iu fotona poznato je pod na-

zivom Ranan-ovog rasejanja pa se isti naziv katkada koristi i

da se oznaSi rasejanje polaritona na polaritonima) .Za proces ra-

sejanja polaritona, na polaritonima odgovorni sn clanovi hamil-

toniana :?etvrtog reda koji inaju jednak broj kreacionih i anilii-

lacionih operatora.Izraz II. 6. 3 uz ponoc transf ormacionih formula

II. 6. 5 treba izraziti pomocu polaritonskih. operatora.Tako se na-

lazi , - , <+ <+ ( f II. 6. 15

gde ,1e u slTiSajii interakcije sa obena fotonskim granama

-Ffa^tf.w*^

-i-

gde su koeficienti

>-^ K,(k Mj tfifw 7ft MfafajXf^^jl f c. c.

II.6.16

i ?-• dati r>od II. 6. 4

Koeficienti P su Fo'j.rier likovu efektivnog potenci^'ala

rasejanja polaritona na polaritonima.

U slucaiu interakcips sa ss.mo "lednom f'otonskoi!! gran 012 u

naveaene israze treoa stavi';i
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Za ocenu reda veliclne ponaka energija ko;ji nastaiii us-

led rasejanja polaritona na polaritonima, treba raz:;iotriti vode

ci clan izraza II. 6. 15 t;j. Slan

*)W /' / /

II.6.17

Srednja vrednost ovog izraza ino.^e se dobiti primenora V.rick-ove

teoreme i iznosi , 2 -, ?

/. /y '> - jfL̂ L J 21 ( X« (klj I IP I"*)} 11*(k,j% (kij
// f'A ' II.6.18

i<, ̂ v

srednla vrednost koja se dobiva

poniocu hamiltoniana nulte aproksimacije.

Ponak energiie dat ^e sa

II.6.19
-/r

I on ie reda 10 erg t~. 6-10 eY. za obe graney9-/ i f-Z .

Kao 3to se vidi ponalc ko^i je posledica nebozonskog karaktera
-4 /r-

eksitona je reda 10 ca pri cemu je Ec energija nulte aprok-

simacije.Cvao pornalc predstavlja doprinos koji da^'e kinematicka

korekcija.

Na ta^ nacin bitno poboljsanie koje donosi prilaz koris-

cen u ovom radu u koine je na korektan na5in tretiran pro ID! em

neodrsanja kvazi cestica, u odnosu na ranije radove, ogleda se i

u ovon paragrafu i to na taj nacin ;5to ovde isveden harniltonion

oetvrtog reda ne sadrzi clanove kon.i odgovara^'u procesina sinul-

tar.e anihilacije ill kreacije cetiri polar it ona.Ovakvi clanovi

su bill pri sutni u rani.jin radovina ko;'i nisu vod5.ll racuna o

ef ektina nekonzervacij e.

Osim toga, IzvrSena je ocena energetskog pomaka koji nas-

taje kao posledica. rasejanja polaritona na polaritonima i r.adje-
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no ;] e da je on reda 6-10 eV. a takodje je isvrsena ocena efika-

snostl trofotonske apsorpcije zs. koju je dobivena vrednost reda

10 koja se u prilionoj ineri sla§e sa elcsperimentalnim rezulta-

tî a koje su Sing i Bradly dobili n /43/«Iakodje je pokazano

da talasna duzina teorijski izra5unate svetlosti koja odgovara
_.'''"
utro^enora talasnom vektoru pripada Schvimann-ovoj oblasti ultra-

Ijubicastog dela spektra sto je takodje u skladu sa eksperinen-

talnim rezultatima.

I na kraju,konzistencije radi,treba napomenuti da svi

simboli k u ovom paragrafu pretstavljaju vektorske veliSine.

—•

X'
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1. Indeks prelamanja

JaSina elektriSnog polja kao reSenje homogenih Maxwell-

ovih jednaSina maze se izraziti u obliku

!*? 7? I'lkf—tji) TTT 1 1£" - ' z: £(f> e in.1.1
i/ f

•'

pri tome su moguc'a dva tipa elektromagnetnih talasa u kristalti.

a) Prostorno homogeni ili normalni elektromagnetni talasi.U

torn sluSaju su talasni vektori realni t j . k=q gde je q

realan vektor a uSestanosti su kompleksne:

III.1.2

U torn sluSaju amplitude ovih (normalnih) elektromagnetnih

talasa ne zavise od prostornih koordinata a njihova evoluci-
/

ja vodi na opadanje amplitude dato funkcijom g\i

el
cemu je o^O koeficient prigusenja.

b) Prostorno nehomogeni elektromagnetni talasi.Sada je ucesta-

nost realna i odredjena spoljasnjim poljem kao sto je to nor-

malno sluSaj kod sistema u rezimu prinudnih oscilacija.Ovosa

puta je talasni vektor kompleksan i moze se predstaviti u

vidu /T= f+ t /T- ̂  s(*u-t'l) III.1.3

ako se ogranicimo na slucaj kada su q* i ̂  kolinearni (u

opistem sluSaju kada ima apsorpcije cemu odgovara kompleksni

tenzor dielektriSne permeabilnosti ovi vektori ne raoraju biti

kolinearni).Terminologija nije ujednaSena pa se talasi vida

III.1.1 koji odgovaraju talasnom vektoru koji se moae pred-

staviti u obliku III.1.3 katkad nazivaju homogenim ravnin

talasima.Pri tome se koeficient 7- naziva koeficientom ap-
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sorpcije,priguSenja odnosno ekstinkcije kod Landau-Lif3ic-a,

Davidova i Knox-a resj?ftktivno a koeficient n je indeks

prelamanja.Ka ta j naSin j e

- a<L kao i r- A£ III.1.4
S 1a;

.S druge strane moze se uvesti kompleksni indeks prelamanja

in.1.5

U sluSaju kada neina apsorpcije ill kada je ona zanemariva, do-

biva se relacija yf * — •
C*̂

Sada demo preci na razrnatranje izraza za indeks prelama-

nja koji se dobiva s jedne strane na osnovu ranije teorije, a

s druge strane primenom generalisanog Weyl-ovog identiteta,pa

cemo izvrSiti poredjenje dobivenih izraza.

Iz sistema 1.3.13 uz 1.3.18 nalazi se sa jedne strane

1.3.21 a iz trece jednacine 1.3.13 sledi relacija

If - III.1.6

Sada 1.3.21 uz III.1.6 obrazuju homogeni sistem iz koga se na-

ŵ - £yo - f\ olazi

Gde je

III.1.7

f>
pri cemu se T moze izraziti po-

mocu sile oscilatora prelaza na oenovu relacije I.3.1o.Ha taj

naSin bi se iz III. 1.7 za clan proporcionalan sill oscilatora

prelaza u izrazu za. kvadrat indeksa prelamanja dobio sledeci
7

F~ III. 1.8
izraz

gde su O^-fi~'£e*j>
0

ritdna respektivno.

••„S druge strane primena rezultata iz paragrafa 5 druge gla-

uSestanosti e'ksitona i pola-

ve vodi na relaciju II. 5. 22 pri cernu je

7

B= k •=

kao i te se nalazi da .je
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• £V
£ I — III.1.9

odakle se uz odgovarajuce aproksimacije dobiva u rezonantnoj

oblasti izraz za kvadrat indeksa prelamanja koji se od onoga

koji daje ranija teorija,prikazana u prvo;j glavi,razliku;l e sa-

mo u Slanu koji je proporcionalan sili oscilatora prelaza,a ka-

li i ovde sada glasi oj F~
III.l.lo

Ovaj rezultat se u oblasti rezonance dobro slaze sa iz-

raz om III.1.8 koji da3 e ranija teorija pri cemu I predstavlja

korektivni faktor jer potiSe od eliminacije efekata nekonzerva-

cije.O razlici izmedju E^c i Ê ^ ,koja takodje predstavlja

korekciju u odnosu na raniju teoriju koja nije vodila raSuna

o efektima nekonzervacije,bilo je podrobno- reSi u paragrafu 5

druge glave.
•'-

2- VektQr elektriSne pojLarizacije î njegova

zayisnost od teirrperature

Interakcija kristala sa spoljaSnjim elektromagnetnim po-

Ijem rnoze se predstaviti u sledecen obliku koji je koriscen i

u /22/ i, * y £ / n ,~>f \ *-, III.2.1-& .̂
/7 " / == "~" /!__

gde je p^ iinpuls elektrona a a i a su fermji/bperatori pri

cemu se vektor potencijal raoze napisati u obliku

III.2.2

gde j

Pri tome se kao u /22/ operator impulsa moze napisati na slede-

ci nacin T S-f.l £..lt^4t, a~, = M° /&-P+ ) gde za natricni

>telement M vazi relacija koja sledi iz po-
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znatog obrasca za vremenski izvod operatora ko;ji ne zavisi

eksplicitno od vremena pri Semu je energija E, definisana u

tekstu iza obrasca II.5.9.Za interakciju ko^a je periodiSna funk

cija vremena a ukljucena na adiabatski na5in (razmatramo sluSaj

interakcije sa satno j ednom fotonskom granom) bice

r.r. III.2.3

pa prelazeci na Fourier likove Paul! operatora

= z
k*

pri tome je koriscena relacija £Vr-\ j

TTT.2.4iJ-JL,

c c

i bazdarenje koje anulira skalarni potencijal.

S druge strane Green-ove funkcije sistema koii se nslazi

u statistiSkoj ravnotezi mogu se koristiti za opisivanje ne-

stacionarnog procesa.Tako prema /85/,za srednju vrednost opera-

tora A pri adiabatskom ukljueenju periodicke nertu-rbacije

vazi relacija

^^ $ ^^"^(Al^u^ III. 2.5
/ *

Uziraajuci u obzir faktor -i kojim je innoaen izraz za

Green-ovu fiinkciiu Zubarova u odnosu na standardno definisane

Green-ove funkcije kao i cinjenicu.da relacija III.2.5 vazi

prvobitno za observablu A tj. za makro velicinu no da zbog

identicnosti cvorova resetke ona va2i i za pojedir_ar;an 2vor,
—* ,-*c, ,

bice za vektor polarizacije T-* ~ d ' ( P^ -f- ft* )

III.2.6

.

buduci da je u statistiSkoj ravnotezi pri odsustvu spoljasnjeg

polja polarizacila ravna null.

Prelazimo na Fo^irier likove pa zbog konzerviranja inpulsa

ostaju u izrazu za Green-ovu funkciju od cele sume po k kola

u V , sano clanovi sa fikciranim q vrednostima.I'Ta taj
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oe naSin nalazi

m-2-7

Ovde je potrebno Icoristiti izraz za Green-ovu funkciju

u nesto boljoj aproksimaciji od one sa kojom i e taj izraz na-

veden u II.4. Naime,polazeci od relacije

i analogue relacije za

funkciju <^(B^\ koja sledi na osnovu osobine

(upor./85/ i /23/) kao i izraza <^C^/ P̂ f»=(/

koji sledi iz II.4.7 i II.4.8 nalazi se uzCe>«l da je

fir L- <•>
A ~ C- if

- <•>>

Na taj naSin

III.2.8

vodi na sledeci izraz za polarizaciiu

III.2.9

Zavisnost izraza / — ?<

pod II. 4. 22 te je <r=\ 1

gde su koeficienti g dati sa

°d temperature navedena

f^ +*,, f* + $(r7".)

(ft- >?&
of = - ^ f

Pod II.4.12 naveden je izraz za energiju

III.2.10
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gde harraonijski Slanovi potlSu scmo iz fcvadratnog dela hamil-

toniana po operatorima P i glase

III.2.11

pri cemu je

dok anharmonijski dec iznosi

i]**k*h *+7sj!w-*)-™»?}r *
J TTT 9 1 9

Uz oznake

bice

a =EK

/ff-

111.2.12

111.2.13

111.2.14

Kako je vodeci Slan anharmonijske korekcije parametra u-

redjenosti proporcionalan sa T , iz III.2.14 sledi da je vodeci

51an anharmonijske korekcije u izrazu za polarizaciju propor-
s/.cionalan sa r

Anharmonijska korekciia ce voditi na pomeranje rezonantne uce-

stanosti no treba imati u vidu da u blizini rezonance aproksi-

mativna relacija III.2.14 ne vaSi.Time je ispitano ponasanje

polarizaci^e na niskim temperaturama.

Da bismo odredili ponasanje vektora polarizacije kristala

_jaa visokim temperaturama koristicemo odgovarajuce izraze koji

su izvedeni u okviru termodinamiSke analize sistema Prenkel-ovih

eksitona primenom metode generalisanog V/eyl-ovog identiteta.Po-
, .• <y~

trebni rezultati iz II.4 glase; //^IAJs>«-: i njemu
27r E -E*.

analogan izraz,zatim izraz I!e4o26 za energiju.Ka taj nacin se

za polarizaciju nalazi kao i malopre kod niskih temperctura

izraz oblika III.2.9 gde je sada
-^
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Za oblast ekstremno visokih temperatura gde je Ispun3en

uslov /?=K— <</ koristimo izraz

; III.2.16

pa se za polarizaciiu' nalazi

III.2.17

S druge strane za oblast gde su •& i f» istog reda,treba ko-

ristiti izraz

gde je <f dato relacijom

\-tv

+ -J*

gde su

Izvod srednje vr

glasi

III.2.19

/ «r* —

polarizacije. po parametru h pri

sto u blizini Curie tacke vodi na

III.2.2o

Ovaj izraz omogucuje eksperimentalnu proveru izvedenih re-

zultata buduci da je polarizacija merl.jiva velicina povezana sa

dielektri5nom permeabilnoscu ci^e su makroskopske karakteristi-

ke dostupne merenju.Tako za proveru egzistencije faznog prelaza

koji sledi iz rezultata paragrafa 4 druge glave odnonno iz II.4.39

trebalo bi izvrsiti gust niz merenja i ustanoviti tok krive di-

elektrifine permeabilnosti u okolini temperature

TTT.2.21J-lJu,
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gde je ft dinamic"ka interakcija koja u aproksimaciji najbli-

Sih suseda iznosi 2. fez-ty pri 5emu fazni prelaz nastaje za

/ • * tj. za sluSaj pozitivne dinamiSke interakcije.

3' Korigovani- izraz za tenzor dielektricne

permeabilnosti
* T̂ »->-™-- — i - - -. - i...-..._

U paragrafu 4 prve glave pokazano je kako se odredjuje

tenzor dielektricne permeabilnosti a u paragrafu 6 glave I

tenzori nelinearne polarizacije.Tako. je uspostavljena veza mi-

kro i makro teorije.Pri tome je bio koriScen hamiltonian 1.4.47

sa energijama polaritona prema 1.3.14 a kao transformacioni

obrasci korisoeni su izrazi dati pod 1.3.11 te je ngjjpre vektor

potencijal elektromagnetnog polja 1.4.48 izrazen pomocu pola-

ritonskih operatora a potom je odredjena jacina elektriSnog po-

lja prema 1.4.55 uz 1.4.56 pa je tako dobivena jacina polja ko-

riscena da se odredi Pournier lik retardirane Green-ove funkci-

je elektromagnetnog polja. 1.4.63 koji omogucuje da se najzad

izracuna tenzor dielektriSne permeabilnosti prema I.4.45.No sve

je to bilo radjeno u okviru sta^dardnih metoda i prilaza koji

ne vode raSuna o efektima nekonzervacije kvazi cestica.Ka taj

naSin i rezultati dobiveni u glavi I inherentno sadrze i sve

netacnosti koje su vezane za izraze 1.3.14 i I.3.Hy zakona dis-

perzije i transformacionih obrazaca.O netacnostima ovih izraza

kao i o njihovoj strukturalnoj slozenosti bilo je iscrnno govo-

reno u prethodnim poglavljima.

U glavi II smo izlozili jedan korektniji prilaz od dosa-

dasnjih.On redukuje hamiltonian na Heitler-Londoh-ov tip te

eliminiSe efekte nekonzervacije.Prilaz izlozen i mnogostruko

primenjen u II glavi koristi generalisani V/eyl-ov identitet

i ima niz prednosti u odnosu na ranije prilaze sto je sve is-

crpno prikazano u glavi Il.Ovde .̂ erao pokazati kakb se on moSe
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koristiti za izraSunavanje tenzora dielektriSne permeabilnosti

u aproksimacijl boljog od one sa kojom Je ovaj tenzor do sada

izracunavan.

Polaziiao od izraza za vektor potencijal u obliku

flr - III.3.1

gde je k intenzitet vektora k pa kao u II.5.4 nalazimo za kom-

•pletan fotonski deo hamiltoniana izraz

III.3.2

Sada se koristi u-v transformacija koja prevodi Bose ope-

ratore "b u nove Bose operatore c koja glasi

gde

111.3.3

111.3.4

Transformacija III.3.3 dijagonalizuje fotonski deo hamil-

toniana III.3.2 /7 / - ̂  ? + />±. r - III.3.5

Dalje se kao u II.5 primenom generalisanog V/eyl-ovog iden-

titeta eliminiSu nekonzervativni clanovi iz kompletnog hamil-

Wniana koji odgovara sistemu kristal + elektrociagnetno polje.

No ova^ postupak radja nedijagonalne delove u fotonskom delu

hamiltoniana koji se lako eliminiSu novom transformacijom c=^"b

kao u II.5 pri cemu je matrica/1 data pod II.5.13 pa se tako

dolazi do izraza

f f Z III.3.6

gde su energise dvaju transformisanih fotonskih grana EAf/date

pod II.5.17.Sada prema II.5.19 prelazimo na polaritonske opera-

tore cime se hamiltonian III.3.6 dijagonalizuje te dobiva oblik

III.3.7.
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pri c"emu su polaritonske energije E jfj date izrazom II. 5. 23

koji je kao sto srao videli taSniji a i jednostavniji od izraza

dobivenih ranijim metodama.

Da izrazimo vektor potencijal pomocu polaritonskih ope-

ratora tre"ba izraSunati binom (/fi"l-4.fff ) .Poraocu III. 3. 3

i III. 3. 4 lako se nalazi da je

gde je

III.3.9

J pr<Dalje je potrebno operatore c izraziti pomocu j prema

II.6.5 i II.6.6

f

Na taj nacin se nalazi za vektor potencijal elektromagnetnog

polja izraz

III.3.11
I/ //// '* \ Xtjf-r in? < . f / < - T^.^,

y
Uvescemo oznake

u\

pa je

111.3.12

111.3.13

ttf>j ' ¥ K J f i t

pa na otnovu 1.4.49 pri 5 emu je u oyom slucaju IIo dato sa

III.3.7 a polaritonske energije ^f(^) sa II.5.23,nalazino da je

2h ,- , 7* ^ -/'/-V III.3.14

vr
S druge strane prema 1.4.53 je

•o.
-. tf k / !-• "?c{\ *" TTT v, 1 c;
/-" / •*/ /~̂  —- / kJ } n i^/O J. C f < IXJ...P.I.P

-?*/
gde 3e«r raatrieni elemenat prelaza iz osnovnog u pobudjeno

stc.nje sa kulonovskim eksitonora karakterisanim vektoroin k i

stanjem f .Sada nrema III.3.1o uz III. 3.12 i'a III. 3.14 i III.?.15
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nalazimo .za jacinu elektriSnog polja izraz

7
ill.3.16

s'nide i e

III.3.17

Ovaj izraz je po strukturi sliSan izrazu 1.4.56 s tim §to

su nu sada koeficienti drugaSiji i dati sa 111.3.12,111.3.9,

II.6.6 i II.5.23.

Pri to'Tie je tenzor dielektrifine permeabilnosti prema 1.4

dat izrazon ?<-:(<* If )•= £L*L <yf. f ̂>F /)"/d /7 III.3.18

Sde e ,.. = /,• _ LI/'
J

III.3.19
/ **-**f+t$

U oluBa^u izotropne sredine sa centrom inverzije (upor.1.4)

funkcije S su realne i ne zavise od snera talasnog vektora pa

se izraz III.3.19 svodi na

s^f III.3.20
*? '̂~*r

Za ocenu poprvaki kole u odnosu na rezultate ranijih teo-

rija donosi primena generalisanog V/eyl-ovog identiteta odnosno

elininacija efekata nekonzervacije kvazi cestica tenzoru dielek-

trione permeabilnosti,treba forrnirati sledece israze (ogranici-

cemo se na oblast rezonancc i na slue aj interakcile sa sarao jed-

nom fotonskom granom):
Hi Z.l\,

gde je

A



pri 5emu funkcije u i v odredjuje sisten 1.3.12, a za razliku

jsn-ergija u oblasti rezonance vazi

fatj.-. = AE./w= F fri-r'fn^ ^~B>f in.1.2-5- -A £/(•)= E (C)-E'(C)
gde je E Y/TJdato sa II.5.23 odnosno II.5.24 a 3 ̂  ^e polari-

tonska energija rani^e teorije koja je u oblasti rezonance data

sa II.5.25.1Ta osnovu izraza II.5.24 i II.5.25 moze se pokazati

da je u okolini rezonance &£(£)<zz /Ay+- A-A III.3.24

y- - /
gde je A=7-^ A= - -̂  A pa se vidi da se u odnosu na raniju

teoriju n±voif = -f/i paralelno ponieraju kao i da je pomeran^ e za-

visno od dva mala parametra i to ̂  i i <Ja F~ •

S druge strane sistem 1.3.12 uz 1.3.13 i 1.3.18 daje

v u.. III.3.25

pri cemu iz uslova norniranja sledi dalje

Moze se polcazati da je u okolini reaonance

III.3.26

a za uskladjen^e fa.2nih faktora polaritonskih operatora stare

teori^e islo5ene u 1.3 i nove, izlozene u drugoj i trecon glavi

ovoga rada,treba odabrati ^
•

Ovi obrasci uz pomoc II.6..1o

/

za

i-l Vof ~ —— —
I 2i/i t't

Na taj nacin odred^erie sti sve razlike ko je figurisu u
—*

izrc.zu III. 3.22 pa j e poznat i priraStaj A S>,ffj "oonocu koga
/

se izraSunava A £,•; .Pri to-ne popravka polaritor.ske energije u-
J

lazi u izraz za tenzor dielektriSne permeabilnosti dvojakotpre-

ko izraza III.3.22 kao i preko^^,. koje figuriSe u III.3.21.
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4. 0 korigovanju izraza za tenzor

nelinearne polajizacije

Kao sto je napomenuto u prvoj glavi,nelinearni efekti

treceg reda mogu nastati u kristalima bez centra inverzije.Uko-

liko kristal ima centar Inverzije koji se poklapa sa centrom

inverzije molekula onda su najnizi nelinearni efekti koji mogu

da nastanu i da budu zapazeni,efekti cetvrtog reda.

U paragrafu sest prve glave analizirana je veza koja po-

stoji izmedju tenzora nelinearne polarizacije i odgovarajucih

koeficienata anharmonicnosti.Pocebno je kao primer zbog jasnoce

izlaganja,bio obradjen slucaj tenzora nelinearne polarizacije

treSeg reda kao najjednostavniji,a ukazano je kako se izvodje-

nja mogu uopStiti na sluoaj tenzora nelinearnih polarizacija vi-

§ih redova.

S druge strane metod koji je izlozen u prvim paragrafima

druge glave primenjen je u drugoj i trecoj glavi na sistem ciji

hamiltonian nije sadrzao Slanove anharmonizna treceg reda jer

je bilo pretpostavljeno da kristal ima centar inverzije.Stoga

cemo ovde ukazati kako se moze dobiti korigovc.nl izraz za tenzor

nelinearne polarizacije cetvrtog reda buduci da j.e najnizi ko-

ef icient anharmonicnosti razliSit od nule,hamiltoniana analizi-

ranog u drugoj glavi ovog rada,eetvrtog reda.

U prethodnom paragrafu IzraSunat je korigovani izraz za

tenzor dielektricne permeabilnosti.Na taj nacin se dobiva ko-

rigovani izroz operatora Ai\i glasi

III.4.1

gde je £-• dato sa III.3.18.Za odredjivanje korigovanog izraza
J

za. tenzor nelinearne polarizacije 5etvrtog reda polazi se od

relacije izvedene u /48>A-rra nacin analogan, onome koji je opi; xn
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u paragrafu §est prve glave.On glasi:

I
III.4.2

UZ USiOVe 17- £'4- l<"4l<"' & = d'-t- eO*+<3"' .
r

Na taj nacin . forme izraza za tenzor nelinearne polariza-

cije II .4 .2,za operator delta iz III.4.1, za tenzor dielektricne

periaeaMlnosti III.3.18, pa cak i III.3.19 odnosno III.3.2o za

Fourier lik retardirane Green-ove funkci je ostale su ocuvane

a relaci^a III.3..17 ostala je slicna prvobitnoj nekorigovanoj

relaciji 1.4.56 zahvaljujuci pogodno uvedenim oznakamaIII.3»12.

Ha taj naSin relacija III.4.2 (ba§ kao malopre III.3.18) pred-

stavlja nov sadrzaj izraSen u starom obliku.Sada jos treba da se

odredi korigovani izraz za tenzor T • ^^ koj i j e relacijom

rv.l.6o iz /48/ (ko^a j e analogna sa 1.6.31) izraaen kao zbir

24 funkci je tipa (upor.1 1.6.32)

^ ̂
TTT / X— J- J- « f • ^

gde su Y ('}'< v ̂  y-L fc ̂ i ) Fourier likovi korelacionih
•^i^»5j5(,' ' * '

funkcija elektromagnetnog pol^a

t ,,., (V; ̂ &} ?"'{'") ̂^ ( r/y ̂  (ir)E^T)^(^'")? ZI1 • *
koje korespdndiraju homogeno^ sredini dovedeno;j u stacionarno

stance te zavise samo od razlika prostornih odnosno vremenskih

koordinata.U III. 4. 4 usrednjavanje se vrsi po statistiSkom

Gibbs-ovotn ansamblu (upor.1.4. ) . ?ri tome u III. 4. 4 figurisu

komponente jacirie elektricnog polja koje se mogu izraziti na

sledeci nacin _ ^_

E(?D = 2: (Ef(?f)e'k* 1(
17 f I '

I

fe. in. 4

gde funkciie oznacene u prethodnom paragrafu sa
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zadovollavaju homogenu talasnu jednacinu

I ova je jednaSina o"blikoin ista kao jednacina 1.6.37 ranije te-

orije no sadrsaj joj je korigovan jer je ovde/.. dato sa III.4.1

u kojoi figurise korigovani tenzor dielektricne perneabilnosti

dat u III.3.

U 1.6 je pokazano da se pri zanemarivan^u anharmonizina

E ("z {) svodi na

-r-f^.^ - ,-, '•*- ? J cl in.4.7

gde su TiSL'fty^ £+(£} polaritonske energije date sa II.5.23

sto takodje unosi korekciju u odnosu na Izvodjenja u 1.6 gde su

energise "bile date sa 1.3.14.

Kada se anharnonizam ne zaiiemaruje onda je

'wffir'tyswwzjwys (*?-••)'}
T T T f11 a.. 4 «'

III.4.9gde le •

pri cemu je matrica rase^anja razvijena samo do clanova linear-

nih po anharmonizinu cetvrtog reda.Za EL iz III.4.9 se prema

//'//; = g'' *a/ //̂ ~ £ T* III.4. lo

nalazi

t**M III. 4.11

gde su koeficienti?i T dati pod II.6.8 i II.6.16.U slucaju in-

terakcine sa samo jednom fotonskom granon indeks ft uzima samo

vrednosti 1 12,a u izrazima za / i / treba staviti z =0.

Pri tone je H0 iz III.4.1o dato sa III.3.7 u koine fignrisu ko-

rigovane polaritonske energise II.5.23 dok je vrernenska zavis-

nost ooeratora \a sa
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III.4.12

gde isto tako figurisu korigovme polaritonske ucectanosti od-

nosno energise II.5.23.

Delovi hamiltoniana u Schrodinger-ovoi reprezentaciji ko-

j i odgovaraju raznim stepenim.a anharmonizma dobiveni primenom

generalisanog 7eyl-e-.'og identiteta razlikuiu se od odgovarajn-

cib izraza koje ,je davala dosadasnja teorila i vec ranije u

II.6 $e bilo pokazano da namiltonian cetvrtog reda ne sadrai

clanove koji odgovaraju simultanoj anihilaciii (kreaciji) cetiri

polaritona sto ^e uprostilo i izraz III.4.11 u odnosu na kores-

pondentni rezultat rani^e teorije.

Na taj racin izrazi III.4.8, III.4.7, III.4.9, III.4.11 i

III.4.12 omogucuju da se izracuraju funkcije ^^^^^K^ pri cemu

ze.draavamo samo clanove TTTco3ima E odnosno-^ i /" figuriSu li-

nearno.Pri tome funkcije V zavise samo od rsslika koordinata od-

nosno vremena pa se moze preci na Fourier likove.Tako dobivene

funkcije V^sis (f< VfrKpv-s.) se onda koriste da se pomocu III.4.3

odrede koeficienti ±z ko^'ih se onda fornira tenzor

kao suma od 24 koeficienta &hf>s P° svin permutacijama inde-

kasa p,q,r,s uz odgovara^uce permutovanje talasnih. vektora i

frekvenci.Ovaj izraz za tenzor T ̂ s koii je analogan sa 1.6.31

necemo ovde zbog glomaznosti eksplicitno navoditi a izvedon je

u /48/ gde 3 e naveden pod IV. 1.60.1 ta^ izraz ocuvao ;j e oblik

koji ^e iv'ao u ranijoj teoriji ali taj obl'ik sada ima nov sa-

drzaj bu.duci da u njega tilaze rove tj. korigovane funkci^e c?/,,ZJ/

IT a ta^ nacin razmotreni cu svi elementi koji figurisu u

izrazu III.4.2 za korigovani tenzor nelinearne polarizacije ce-

tvrtog reda.Kao Sto se vidi korekcije vo;je nastaju elir-inacijom

efekata nekonzervaci^r Icvazi ^cstica ulaze na.mnogostruke naci-

ne u izraz III.4.2 i to kako preko korigovanih polaritonckih
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energija,tako I preko korigovanog izraza za tenzor dielektricne

perrneabilnosti, preko korigovanih operatora Acj , korigovanih.

komponenata jaSine polja koie sada zadovoljavaju korigovanu

talasnu Jednacinu III.4.6,korigovanih koeficienata anteannoniSno-

sti u izrazu III.4.11,novih korigovanih polaritonskih operato-

ra itd. preko korigovanih funkcija psi (ko^e su sada de.fi.nisa-

ne pomocu korigovanih komponenata jaSine polja),korigovanih ko-

eficienata ^/fs sve do korirovanog tenzora ™h*tf.

Primena metoda izlozenog i prinenj'enog na niz problema

u drugoj i trecoj glavi ovog rada mo5e se hez nekih principi-

^elnih teskoca prosiriti i na problem nelinearne polarizacije

viseg reda od cetvrtog i nema prepreke da se izracunaju odgova-

rajuci korigovani izrazi za tenzore nelinearnih polarizacija

ovih visokih redova.I':ro takav racun bi bio veona glomazan a ne

bi izneo na videlo nista novo sto vec nirie rsrikazano.



Z A X L J U C A K



Ovaj rad je posvecen probiemu neodrzanja Prenkel-ovih

eksitona u mo.lekularnin kristalima i pro bl emu neodrzanja, nor-

nalnih elektromagnetnoh talasa (polaritona),ko;ji predstavljaju

realna optieka pobudjen^a u kondenzovanim sredinama.Mada se po-

glavito oanosi na slucaj eksitona i polaritona cilj je bio da

se nadje sto je noguce efikasniji metod za matenatieki tretman

problena nekonzervaeije uopste.^etod koji j'e ovde predloxen i

primenjen sastoji se u tome sto se vrsi unitarna transformaci-

ja Hilbert-ovog prostora eksitonskih (polaritonskih) stanza

s tim da u transformisanon prostoru haniltonian sistema sadr-

2i efekat neodrzanja ti.bit.no sran^enoj neri.Ovaj metod se u da-

to3'problematic! pokasao kao efikasniji nego priraena u~v trans-

fonnacije uz naknadno uvod^enie korekcija nastalih usled kine-

matickih efekata tj. efikasniji no primena u-v transformacije

pracena svodjenjem na nornalne produkte onih delova harailtoni-

ana koji karakteriSu interakciju kvazi Sestica kao sto ie to

rad^eno u radovima /15/ do /IS/.Pri tome treba napomentiti da je

pre ovih radova dugo koriscen iskljucivo metod u-v transforraa-

. cija i da se konacno iopostavilo da on sam bez daljih. pop.rav—

ki ne moze da da cak ni energiju osnovnog stanja na korektan

acin.Primena generalisanog 7,'eyl-ovog identiteta koja je koris-

cen a. u ovom radu dala je bez vecih re.cKnskih teskoca korekcije

fizickih karakteristika koje dolaze kao posledica neodrzanja

optickih pobudjenja.Ovo je posledica oinjenice da u sistemu

optickih pobudjenja postoji prirodan rn^li par am e tar
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sirine zone i energise pobudjenja izolovanog moleku&a) ,<b/ dru-

gira fizickim sistemiraa ovalcav riali paranetar najoesce ne posto-

ji ill konkretnije nije dovoljno mail prema jedinici da bi orno-

gucavao zadovoljavajucu tacnost rezultata pri primeni prvih nekc
?\o clanova generalisanog Weyl-ovog id.entiteta.Za ove sisteme

problem korektnog tretmana problenia neodrsanja kvazi cestica

umnogorae je analogan probiemu nalazenja egzaktnog izrasa za

Green-ovu funkciju sistema sa dvo- i multicesti2nira interakci-

jama.Na ovo navodi formalna slicnost razvoja S raatrice -uz pri-

menu V/ick-ove teoreme i beskona^nog reda korautatora koji figu-

risu u generalisanom \7eyl-ovoin i dent itetu. Dole je u prvom slu-

caju tehnika resavanja dobro razvijena i postoji nnostvo mcto-

da za ocenu glavnib doprinosa koji poticu od razlicitih clano-

va reda,u drugora slucaju tek predstoji-da.se slicna ili isto

toliko efikasna metoda razvije i tirae doprinese resavanju pro-

bleraa neodrzanja uopste.Drugin recima generalizacija nietoda

prinenjenog u ovom radu predstavljala bi na^'efikasniji put za

korektan teorijski tretraan problema neoarsan3a kod cictena kod

kojib. je parametar eta blizalc jedinici.riedju ovira sisternima iraa

ih i veoma znacajnih kao sto su antiferomagnetici i feroelektri-

ci sa vodonicnon vezom.

Kao vsto je napred re6eno,predlozeni i primenjeni nietod

eliminacije neodrzanja kvazi oestica u sistenu optickili pobu-

djenja daje korektne rezultate bez vecili matematickih teskoca.

Zahvaljujuci ovorae analiza eksitonskog odnosno pplaritonskog

sistema,mogla je da bude izvrsena sa vise aspekata; nadjene su

korektne energise osnovnog stanja,korektni harmonijski spektri

slobodnih eksitona i bieksitonski spektri,a sliune analiae iz-

vrsene su za sistem nornalnih elektronagnetnili talasa. Ispitaiii

su efekti visega reda kao sto su trofotonska apsorpcija i kov'i-
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...ono rasejanje.Osiin toga, izvrsena j e termodinamicka ana-

liza sistema l?renkel-ovih eksitoha i is;? it ana je mogucnost pre-

laska sistema u superradiativno stanje.Dalje su ispitane i ne-

ke f enomenoloske karakteristike kao sto su polc.rizô '' ' •->. Bistema

u funkciji temperature,indeks prelamanja i tenzor dielektricne

permeabilnos.ti.Takodje je ixkazan put kako bi se mogli korektno

izracunavati tenzori nelinearne polarizacije koji predstavlja-

ju fenomenoloske karakteristike nelinearnih optickih procesa.

Treba naglasiti da su sva poraenuta izracunavanja Mia matema-

tiSki relativno jednostavna upravo sbog toga sto su u odgovo.ra-

jud.lm harailtoniarainia prethodno eliminisani delovi 1-roji dovode

do neodrzanja kvazi cestica.Skvivalentni haniltoniani l)ili su

Heitler-Loiidon-ovog tipa, a za hainiltoniane ovog tipa u litera-

turi su dobro razvijeni metodi teorijske an.alize.Bea prethodne

eliminacije neodrzanja uz koriocenje u-v metode sve pomenute

analize bile bi raatematicki daleko slozenije i dovodile bi do

manj e korektnih rezultata.U svira slucajevima kada je to bilo

mogtioe (niko nije ispitivao termodinaraiSko ponaisanje sistema

eksitona metodom u-v transforraacije) vrseno je poredjenje re-

zultata koje daje metod u-v transformacije i ovde primenjeni

metod i ukazivano je na greske do kojili dovodi prinena u-v me-

toda.Da bi se jasno uocile razlike korisceni su cisterai najjed-

nosto.vnijeg tipa (prosta reyctka i dvonivoske eksitonske "erne).

Qeneralizacija na slo"erdje sisterae ne bi vodila na neke prin-

cipijelne teskoce ali bi celo izlaganje nacinila znatno gloT'iaz-

nijim.

IT a kraju treba reci da se analize iavrsene u ovon radu

mogu generalisati u dva pravca:

- jedan bi bio analiza slor,eniji1i situacija u sistemu optiokih

pobudjenja i izracunavanje onih fizickih. karakteristika kcje
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u ovora radu ill nisu bile izracunavane,ill se i ne pojavlju-

ju u uproseenoj semi koja je ovde kori-scena kao sto su npr.

efekti raesanja davidovljevskih i beteovskih zona, uticaji

zirotropskih. faktora (prirodne opticke aktivnosti Irris^ola)

na ostale opticke karakteristike i mnogi efekti parametarske

linearne i nelinearne optike pri ceniu "bi bilo zaiaimljivo is-

pitati i efekte vezane za egzistenciju i interakcije sa angu-

larnim fononima /88/.

- Drugi pravac bi bio rnetodoloiiko iisavtsavanje prinene V/eyl-ovo,

identiteta koje bi o^iogucilo korektne analize onili sistema

u kojima je pararaetar eta blizak jedinici.

ITije iskljuSeno da bi formulisanje jedne specificne dija-

gramske telmike koja bi raznin clanovima generalisanog V/eyl-ovo^

identiteta korespondirala odgovarajuce grafove bio najefikas-

niji nacin da se ova generalizacija izvrsi i time otvori put

za korektno tretiranje svib. sistema ciji hamiltonian ne komuti-

ra sa totalnim okupacionim brojem.Ostvarenje toga prograraa

predstavlja jedan od fundamentalnih metodoloSkih problema teo-

rijske fizike kondenzovane raaterije.
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