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Prve teorije optidkih pQbudjenja u molekularnim kri-

-

e
pobudjenja koji se naziva Frenkelov eksiton.
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Dalje usavrdavanje teorije frenkela
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Etijem prilazu problemu eksitona,broj ovih u kristalu ne

et/
odrzavas
Eksperimentalne &injenice ‘su pokazale da je pojanm
eksitona koji je bio dobiven na osnovu suviSe idealizova-

f
je poznato U.Fano /1/ je prvi ostvario konzistentan kvan-

ki prilez prodlemu interskcija elementaornil
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je poznato, molekularni kristall se sasteje od molekula
s CHEE X P Piaim' Aot INAT SAGD SAatssrYahassy 27 RS P
ju kojih deluju Ven-der Valsove privlialne sile, vako

...O_\.,.-LJ.—‘_'_._.,L .J.‘l\'«b--o ._-.,._'_;a.

Y Sy mmm K 2o ] 33 06 § al ¥ e nTay e e 3 53 "
Na taj nadin molekuli u takvom krisvalu zadrzgvaju u
o B | A dualnaa™ . Oirselw Tt gt Y S 71111 Q=
(9.5 ...nC,...\f.Lu.le,_’ LU O qu f\.,..-- LLULS v.,._.C' O-J-\.._JL- u o

£ a8 J PRI PO Tr=n 2 R N T S e
vOmi pPlenenlivtviin gasova L molelculi sa sasidenim vezang k2o

kago starje zastalo time Sto je samo jedan molekul pobudjen,

cranslscione
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djenja preda] a molekula na molekul i prostire se po
kristalu.Prvu teoriju optickih osobina kris

Frenkel /5,6/ i Peieris /8/ polazedéi od
opititke osobine molekularnih kristslic definisane osobinag-

ma izolovanih molekula, te da se interakecija medju mole=-

- 4 & J-- e = S =1~ T e = o -
kulima moZe smatrati perturbacijom., Tako Eamilitorian mo
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lekularnog kristala ima vid

7
! ] | - i/
Hee Z My & 20 I.1.1
b)) m M
= - P —» - s o
gde su M= (4 «) oﬁg(mqu ’ n sw vektori kris-

telne refetke, a « 4'-1{2...0"" oznadavaju pojedine molekule
u elementarnoj éeliji kristala. H, je hamiltonian izolo-

/ . i . o
vanog molekula,a lmn operator dipol-dipolne interakcije.

Znax ’ nad simbolom zz2 sumu oznadava, k20 i obidno, da
b} ]

se iskljuluje €lan m=m .Pri tomeje

V- }é’z i 5—1 (Ao ). I

PR
—

gde je RuM radius vektor koji spajz &vorove reistke nim
—

2 Ju operator dipolnog momenta molekuls M .Prema iz-

loZenom, razumno je pretpostaviti da je za reSenje ovog

v

{

problema mogude za funkeiju kristela u nultoj aprok-

. . - - .7 . A . o 74
teorije perturbacija koristiti proizvod Y funk-

-}
e

imacil

n
=

1.

e

cija izolovanih molekula.T2ko da Yﬂ5/7 Y:G predstavlja
“

‘ osnovno stanje kristala (indeks ¢ i dalje de oznalavati

4 =
" 7 _ o7 (7 w—_—
osnovno stanje), a Y. =% /] K odgovara ¥ funkeiji
N 7w
pobudjenog stanja pri Semu je [/, 7’f= EFﬁﬁf gde je H,

hamiltonian izolovanog molekula.Kao Sto je poznato,energi-

ja osnovnog stanja kristala bide

E.=(YHY)=Neg +5 2 <o0jVa.[ce) 1513

gde Je /V broj elementarnih éelija u kristalu odnosno u

osnovnom zapreminskom elementu cikli¢nosti, a ©“ broj mo-

s ..

lekula u elementarnoj éeliji.Translaciona simetrija kris-
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tala zajedno sa uslovima ciklidnosti vodi na poznati uslov

za talasni vektor ks— ‘CZ)/ gde su ){ celi bro-
s o | e 5 5 gl /‘\/, /\/’ 3
jevi koji zadovoljavaju uslov = £ Y& L pri

gemu je S= 12,3 a a, konstanta resethe

zradunavanje energije kristala u prvoj aproksimaciji

‘Jo

Za
po medjumolekularno] interakciji, potrebno je formirati

1inearne kombinacije funkcija ‘/j koje ée dijagonalizova-
+i matricu operatora medjumolekularne interakcije, a pri

? tome one moraju biti simultane sopstvene funkc:.de opereato-

. >

- = LR lw f
| ra translacije tako da jJe Ly "J" - ‘7 AL
gde uslov normiranja vodi na 2 ]a’[ =4 odnosno na
“w ~t
i ».l —i,- ako se uzme u obzir da kvadrat modula 0VOg

koeficijenta predstavlja verovatnoéu da molekul na mestu
n  bude pobudjen, ‘a Ga su molekuli identidni, te da je

verovatnoda pobudjenja za svaki pojedinadni molekul ista

U sludaju da elementarna éelija sadrz1 samo po jedan mo-

lekul ¢ ’'=41 pa se funkcija Ly svodi na

Ckn

_Z_ Vs € a prirastaj energije

_
u Le= up
kristala u odnosu na OsSnNoOvino stanje iznosi
f 7N : 1 S,
Ez =L H-ElLzy=(&-E)H D+ L) 1.1.4

gae ) =2"{(FeiVaalter =<0l yiezfo6) predstavlja pri-

rz$taj energije interskcije molekula sa okolinom pri pre-

1asku molekula iz osnovinog U pobudgeno stanje, a
l’(‘-ﬂ )

Z 2_ fojlmal 017 € Ti1<5




je zonski prirastaj koga,kao $to to pokazuje matridni ele-

na

ment,odredjuje prelazak podudjenja od molekula m
molelul # .Tako sam matridni elemenat predstavlja usive-
ri integral izmene pobudjenja medju molekulima "™ 1 7 .
Frenkel je u svojim radovima razmatrao samo kristal
sz jednim molekulom u elementarno] deliji.ViSemolekularne

éelije prvi je proudavao Davidov /9/ .
U sludaju da elementarna ¢elija sadrZi ¢’ molekula,

s s 4 ¥ s 3 =
dobiva se sekularna jednadina 0O’ -tog stepena po £ te vo-

éi na o' eksitonskih zona.To je tzv. Davidovsko cepanje

nivoae.

7a razlilu od Davidovskog, poznabo je i1 Bethe cepa-

nje na A nivoa ukoliko se molekuli kristals mogu pobu-
diti u A "i%itih stanja.Tako da u svemu rezuliuje Ao’

-

cksitonskih zona. Vredno je napomenuti, de ova cepanja
mogu - da e se pojavljuju i u okviru klasié-
nog tretmana ako se molekull zamene harmonijskim oscilato-

rimal

Eksitzcije kristala sa energijama A Eg nazivaj

A

se eksitonima odnosno Frenkelovim eksitonima.XKako talasn

N . - .9 . v . . ! -
vektor pri uslovima ciklidnosti uzima PJ=ALHQN3vrednostl,
< Af - - : :
to broj N odredjuje ukupan broj stanja eksitona u ener-
" % . ; , o f )
getskoj zoni koju formira sxup energlja A E; po razli-
$itim talasnim vektorima.
lMatridni elementi Loo| Vaul| 0O i

40 V. . |fe ne zavise samo od modula IQZMJ
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—
veé i od ugla koji vektor Huwm zaklapa sa dipolnim momen-

— —
time aﬂ, i o  ta2ko da zénski prirastaj < zavisi od

pravea talasnog vekitora k  .Sta viSe, izraz P&WZV/ zavisi
K>
i dalje od praveca talasnog vektora, tako da pri nultom in-
tenzitetu ovog vektora energija eksitona img vrednost za-
visnu od pravca prostiranja eksitona, Sto uslovljava meana-
liti¢nost zakona disperzije.Stoga se uvode mehanidki eksi-
toni kao specijalan sludaj Frenkelovih.Ako se, naime, u iz-
razv. za dipol-dipolnu interakeciju moZe iz specifidnih uzro-

ka zanemariti ¢lan proporcionalan skalarnim proizvodima

e e

NI T B

’CL~RﬁwI\‘h"ﬁz“) onda energija eksitona nele zavisi-
ti od pravca talasnog vektora, pa se takvi eksitoni naziva-
Ju mehanickim., Za ove eksitone najjednostavniji je defini-
gati i korespondentnu efelctivnn masu.U stvari efektivna
masa se definiSe, a aproksimacija efektivne mase se kori-
sti 1 u mnogo opStijem sludsju.Naime, interagujuée destice
mogucée je pod izvesnim uslovima smatrati kao slobodne des-
tice C¢ija masa nije jednaka njihovoj stvarnoj,veé nekoj
efektivnoj masi.Ako neka fizidka velidina & u sluéaju slo-
bodnih Cestica na odredjeni nadin zavisi od mase tih desti-
(m]) i ako u sludaju interagujuéih Sestica ona
ima vrednost (/. kojaz odgovara nekoj vrednosti mase 97, ,
onda se M. moZe smatrati efektivnom masom tih desticsa
u datoj kondenzovanoj sredini u kojoj vladaju odgovarajude
interakcije.Razume se da je za uspeSnu primenu pojma efek-
tivne mase potrebno da vrednost . bude pribliZno ista. za

$to je mogude vedi broj velidina (! .(Razni nadini odredji-




vanja velidine i, u sludaju poluprovodnika dati su npr.
u /1lo/ ).Re$enja Schrddingerove jednaline za elektron u
periodidnom potencijalu resetke uz [ = —jég szkéﬂ(z}
su,ka0 Sto je poznato, Blohovske funkcije koje predstav-
ljaju ravne talase modulisane pomodéu funbciﬁe ko*a ima
isti period kao i reSetka tj. ' = %¥- ’i)é k pri
Semu energija iz HVY=£Y kao funkcija od K ima zonsku
strukturu (slobodne i zabranjene zone).Posmatrajme . sada
elektron, opisan jednodimenzionim talasnim paketon sa
meksimumom pri talasnom vektoru ZT= E'
X{xf!:/VWk)hfﬁg ~%¢E?Z gde amplituda ima o&tri maksi-
mum pri k= et .Stav13a3u01 k=k'tak Eﬁk)==£719+ckj%—

. . = Bk hlxed 2 dEY)
bice ,\/ = (/:, é"( Tk i/ //)//de k(x tf;dk)c/é
2k
tako da je X  jednako blohovskoj funkciji Umnoienoj

faktorom koji ima konstantnu amplitudu za prostorno vre-

B (Y
menske talke za koju je )b-é #f = C“Q tj. talasni pa-
<

ket koji opisuje elektron se kreée brzinom 1L = J xf
1 d [ dE

pa je ubrzanje dato sa d=; 7 ( I .Za slucag elek-
/;‘ Ak ¢

trona opisanog talasnim paketonm, Ehrenfestova teorema o-

= Fv pa je

bezbedjuje vaZenje klasiéne relacije

v Ay 11 dEY_ F dE :
= s = - U e, = fim e = — S —
a il Fv) F ik 7 P tako dz je efek
tivna masa gy, = f’)dﬂff'J koja u opétem sludaju

-

zavisi od k

cik
koja moZe zavisiti jo§ samo od pravea - g@: «Kod meha-

stoga se uzima .m*-;i,' dt/ T.1l.6

nidkih eksitona efektivna masa ni na koji nadin ne zavi-

si od talasnog vektora.U opsStijem sludaju elektivna ma-




ca se definife kao tenzor.To se moZe udiniti na sledeéi
nadin.Posmatrajmoe energiju izraZenu preko potencijala

tada je

Elo) = atVikigha) = a+ Vo) Z ket 2 0 L ik +-

6 ke ok J

Kod kristala koji imaju centar inverzije linearni ¢lan

otpada tako da se moZe napisati sa jedne strane

k. K

F (& +
(k)= E(o) 2}/'/‘//«"”»0

* " . s
2 sa druge tenzor 4ﬂv-se mo%e uvuvesti prema /11/ relacijom

E (k)= Efv)+ Z;”"H ;'6'+'-" te poredjenjem nalazi-
v
mo da je

; . 2 -1
’}71(; == /77//3 E ) Iolo7

|
( Ok ¥y

Ako E{L) zavisi samo od modula talasnog vektora,onda je
my = 5.;/ m”

Ovde je izloZen prilaz kakav je u osnovi prvobitno
predlo#io Frenkel, a kasnije ga prosirio Davidov na slo-
Yenije kristale.Nije potrebno ni napominjati da on pred-
stavlja rezultat mnogih uproiéavajuéih pretpostaviki.Tako
npr. gornje izlaganje vaZi samo pod pretpostavkom da cen-
+ri masa molekula odnosno da atomska Jezgra miruju i da
su &vrsto vezani sa svojim ravnoteZnim polo¥ajima, te taj
prilaz ne bi bio pogodan za analizu interakcija sa fononi-
ma i analizu efekata koji od njih zavise.Takodje nije vr-

$ena ni korektna simetrizacija 7/ funkeija koja je neop-
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hodna obzirom da se radi o identidnim desticama koje se
shodno tome ne mogu individualizirati,numerisati i medju-
sobno razlikovati.Korektnije, ali manje pregledno izlaga-
nje zzhtevalo bi npr. i dokaz o ekvivalentnosti antisime-
trizovenih blohovskih sa antisimetrizovenim ¥ funkecijama
izolovanih molekula odn. atoma itd.Namera ovog paragrafa je
da na %to jednostavniji nalin iznese neke od najvaZnijih
problema, a uproSéavajuéih pretpostavki éemo se nadalje o-
slobadjati samo kada i ako za to dude posebne potrebe.
Potpunosti radi neophodno je navesti i druge tipove
eksitona osim veé opisanih.Nasuprot uskih linija atomskih
spektara,kod &istih kristala se javljaju apsorpcione lini-
je 8ija je poluSirina veoma razlic¢ita (6d cec5eV do gsel)
pa se opravdano postavljalo pitanje kakav je mehanizam ap-
sorpcije vidljive ili ultraljubilaste svetlosti i Sta se
deSava sa apsorbovanom energijom.Stavise, relativna sloZe-
nost i raznovrsnost pojava i procesa za Cije objasSnjenje je
bilo neophodno koristiti pojam eksitona,dovelo je do potre-
be da se uode nekoliko osnovnih tipova eksitona.Tako.nasu-
prot Frenkelovom eksitonu odn. eksitonu malog radiusa sto-
ji drugi graniéni sludaj Wannierov eksiton velikog radiu-
sa [12/ .U oba sludaja kretanje eXsSitoua je rezultat u-
nutrainjeg kretanja elektrona u odnosu na Supljinu i kre-
tanja para elektron-Supljina kao jedne celine po kristalu.
Tsko u osnovi medju ovim modelima Frenkela i Wannier-a
nema neke principijelne razlike, ipak oni zahtevaju razne

metode proudavanja jer je npr. u prvom sludaju, kada je




)

rastojanje elektron - Supljina manje od konstante kristal-
ne reSetke,kretanje elektrona odredjeno poljem Supljine i
stvarnim potencijalom reSetke, a u drugom,usled vedeg ras-
tojanje kojf je reda nekoliko konstanti reSetke, kretanje
je odredjeno poljem Supljine i usrednjenim potencijalon
reSetke.Stvarno stanje u oba ova sludaja se mo¥e dobro re-
prezentovati 2ko se uzme u pomoé analogija sa fononima.
Normalne oscilacije kristalne reSetke ne mogu se adekvatno
opisivati amplitudama pomeranjs pojedinadénih. atoma.Usled
translacione simetrije reSetke, prave normalne koordinaste
su linearne kombinacije ovih pojedinadnih pomeranja,tako
da svako] od njih odgovara odredjeni vektor u prostoru re-
ciprodne reSetke.Isti je sludaj sa elektronima u idealnom
pobudjenom kristalu.Kristal se ne moZe opisivati pobudje-
njima koja su lokalizovana na pojedinim molekulima.Pravil-
na stacionarna stanja pobudjencg kristala su linearne kom-
binacije lokalizovanih pobudjenih stanja, od kojih je sva-
ko karakterisano svojim talasnim vektorom.Talasni paketi

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

n

a3 < s T = 3o
estice odnosno talasi.la taj nacin

(914

’ .
cu se po kristalu kao

U

tona jevljaju keo posledica same

~

n
l_h
<l

s’

se talasna svojstva ek
tronslecione simetrije reSetke i nésu wz¥oxovana prirodew po-
budjenja.Ukoliko su vezani elektron i Supljina medjusobno
dovoljno udaljeni, oni mogu svaki po naosob da polarizuju
reSetku, teko dz se moZe,3ta viSe, obrazovati i vezani par
polaron - polaron.0Ovo je navedeno samo ka0 jedan od prime-

ra za idustraciju Sirokog diapazona mogudéih ganimljivih




s P e

pojava u kojima udestvuju kvazi Sestice u kristalu.la njima
se ne moZemo zadriavati jer izlaze iz okvira ovog rada,no
treba potsetiti da se teorija eksitona razvija u dva Smera.
Teorija strukture eksitona proudava niskoenergetska
pobudjena stanja tj. bavi se odrédjivanjem Y funkeija i
zakona disperzije, dok teorija dinamike eksitona izula-

v

)

interakcije eksitona medju sobom i interskcije eksitona

S

o

drugim Cesticama i poljima.

Iz izloZenoga je sada jasno kako dielektrici mogu da
abserbuju svetloét a2 da to ne dovede do fotoprovodljivosti.
Prelazak elektrona iz ispunjene valentne zone u praznu zo-
nu provodljivosti ostavlja u valentnoj zoni Supljinu sa ko-
jom je elektron ostao vezan jer je eksperimentalno poitvrdje-
no da je moguéa apsorpcija zradenja i kada je absorbovana
energija manja od AL gde AL predstavlja razliku energi-
je izmedju donjeg kraja zone provodljivosti i gornjeg kra-
ja valentne zone.Ova raglika izmedju AL i stvarne sbsor-
bovane energije predstavlja energiju interakcije elektron -
Supljina koja i uslovljava formiranje eksitona koji je u
celini ‘elektridfi neutralan,te predstavlja bezstrujno ele-
mentarno pobudjenje kristala.lz gornjeg se sada vidi,da
umesto jednolestifnog problema imamo ustvari problem dva-
ju Cestica.Predpostavlja se, da se elektron i Supljina mo-
gu opisati u aproksimaciji efektivnih masa M1, i 71% s P2
hamiltonian koji opisuje njihovo kretanje glasi

42 2 ﬁ? 2 e
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gde je &£ statilka dielektridna konstantas sredine.Ako pre-

djemo na koordinate centra masa i relativne koordinate

< WAy K F WX = =2 ¢
X - e Ae kI X X = ,(e—)kﬁ //{E Wit 77"/“
M
imaéemo
2 _"l f'l AU, Lk
- i ~ Wi M = £
" zm 25 A zx/ £ a

- =3
‘7

¢ije je reSenje
L\J

3 -‘2f
/) \:/"‘(Zj L‘V ( /M e 2 " I.1.9
Ju ' ZM 2F '¢'n

Ova reSenja odgovarzju kretanju eksitona kroz refetku sa

brzinonm %%f .Unutras$nja struktura eksitona definisa-
na je funkcijom ¥ koja je anelogna funkeciji atoma vodo-
nika,tako da u osnovnom stanju ona glasi ¥ = g~ %,

r .
gde je dgz;%f; eVeliCina 4, se moZe smairati radiusom

=]
eksitona, a ana je reda § A Ovakva sliks odgovara Wan-
nier-ovom modelu eks1tona kakvi se najpribliZnije javlja-

Ju u poluprovodnicima,

Nije neumesno napomenuti da sve 3to je izneto u ovom
paragrafu ima danas preteZmo samo istorijski zna aj,bududéi
da se tu radi samo o reprezentacijama u prostoru redetke i
u prostoru reciprodne reletke.Za izradunavanje efekata videg
reda, neophodna je reprezentacija druge kvantizacije koja o-

’

mogucava koriScéenje metoda kvantne teorije polja.
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2. Harmonijski spektar Frenkelovih eksitona

Efikasnija matematidka analiza pojava u sistemu op-

menu metoda kvantne teorije

o

t+i8kih pobudjenja, zahteva pr

tavlja teoriju eksitona u reprezenta

B
I»—lo
=
<t
|-
B
o]
&)
n

polja 1 sa
ciju druge kvantizacije.Ovom problemu pris tupidemo slededi
generalno ideje Bogoljubova uz izvesna proSirenja,vezana
za korekinu Boze reprezentaciju kvazipauliowskih operato-
ra jl}/ .Teko je glavni razlog prelaska na reprezentaciju
druge kvantizacije moguénost koja se time otvara za prime-
nv. moénih metoda teorije poljae.

Osnovna ideja Bloha,kxoju je matematidki formulisao

c
®

Bogoljubov kod prelaska na drugu kvantizaciju,je nastojanj]
da se sistem interagujuéih realnih Sestica svede na jedan

ekvivalentni sistem slabo interagujuéih kvazifestica.To se
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nisna.Da bi se taj metod mogao neposredno primeniti za iz-

H
0
(e
a

navanje fizickih velidina koje karakteridu sistem, tre-

balo bi da se kvazidestice pokoravaju Boze ili Fermi sta-

tistici.U stvari operatori kreacije odnosno anihilacije

eksitacija u molekulima ne pokoravaju se ni Boze ni Fermi

statistici /3/ /14/ no predstavljaju kvazipaull operatore

=t

/13/ (neki autori ih nazivaju generalisani paulil operato-
ri) koji zadovoljavaju specififne komutacione relacije
koje se sa svoje strane svode na komutacione relacije za

pauli operatore u sludaju da se radi o dvonivoskoj ener =

getskoj &emi.Kako je opravdano istaknuto u /13/ ova okol-




nost uzrokuje u primeni metoda druge kvaniizacije za teo-
rijsko opisivanje pojave teSkoée koje su dvojeke. Xvazipa~
uli komutacione relacije nisu invariantne u cdnosu na Fou-
rier transformaciju koja omogubuje da se na najefikasniji
i na najjednostavniji nadin uzme u obzir translaciona si-
metrija kristala za odredjivanje normalnih kolektivnih ko-
ordinata kristala.A dak ako bi se i nafla neka druga trans-
formacija,canonidka u odnosu nez te operatore,koja vodi na
normalne kolektivne kqordinate,tada bi teSkoéa bila u to=-
me 3to se ne bi mogli koristiti standardni statisticki o-
brasci za izradunavanje fizidkih karakteristika sistenma,
buduéi da nije rezradjena statistika za taj tip kvazice-
stica.Stoga je izlaz iz ove situacije kéko je predloZeno
u /13/ sledeéi: izraziti kvazi pauli operatore pomoéu Bo-
ze ili Fermi operatora 8ime se proudavanje sistema kvazi
pauli &estica svodi na proudavanje sistema bozona ili fer-
miona.U /3/ je veé bilo pokazano da je Ppri niskim koncen-

tem neinteragu-

[¥7]

tracija sistenu pauliona ekvivalentan si

r\J

juéih bozona.U /13/ je ovo uosSteno za sistem kvazipaulio-

ta 1 literaturi kao metod

cJ
[$h)
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na.Takve aproksimaci]

1i 4.5 &, metod.Ali intersk-

of
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pribliZne druge Wver
cije medju elementarnim eksitzcijema se ne mogu zanemariti
kod vi¥ih koncentracija kao npr. ako se molekularni kr

tali izloZe dejstvu laserske svetlosti kada dolaze do iz-

a%aja 1 nelinearni ili anhermonijski efekti.
s

Neka Je ¥~ sopstvena funkecija izolovanog molekula
- £

-

%, SR

: s At % ? o
L.). Ha ¥, = E 9 ondz se prema /14/ moZie poka-

zati da hamiltonian sistema I.l.l u reprezentaciji druge
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kvantizacije glasi

H= Zﬁ(f/,/a NS T B Y al, a0, T2

" wmnm

bl

gde je

Aihig= S50, yﬂ/a
B clbtddipe JEE VL 2 okt

. . - - - - . ey * - o 4 - .
i gde operatori kreacije i anihilacijed i ¢ zadovoljavaju
Termi komutacione relacije po oba indeksa /13/ «Ako je u
datom momentu definisano stanje svakog od elektrona,onda
G : ﬁ/ (f) -* .
svojstvene vrednosti /¥ {7/ operatora aﬁ‘d/u broja elektrona
v stanju £ na ¥voru % moraiu zadovoljavati uslov Z/V (#) =1

tako da je > Nl = No I.2.2
Fu

Kreacioni i anihilacioni operatori u prvoj sumi gad-
njeg izraza za hamiltonian odnose se u opsStem sludaju na

rzzli¢ite indekse,pa se koristi unitarna transformacija
4 1.2,3
C7‘»/14= Z— @.k (19/} 6]‘1\1 A

AT

gde él osim unitarnosti zadovoljava 1 uslov iz koga se od-

redjuju Lagrange-ovi mnoZzitelji A

)‘_A (1.4 )E (mfs )4 )~ BW{(/:/‘Q/:L)&j’()j;)é(oﬂj6:“/,"7';)=/i_w(/‘)€‘//*'f.} Te2elh
1“;1},)“ J

{2z )

Ovaj uslov prema /14/ vodi na eliminaciju ¢lanova propor-

cionalnih sa 4,4, 1 G: ... Na taj se na¥in hamilto-
nian svodi na oblik [ .=%Z Ao ((.)“w,,}m <

5 S T i & ALY ’
_‘{: fwu(,lf,(;'ha, é}'ﬁ"‘" (J/x,‘m "'2" % lﬂ‘{:ﬂ', }-:"s ".)g«,ud/’m (Eﬁ,u@q
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gde je T (ppofoop) =

=) BN G 104)8] (1 d) B (1o ho) B (o) Ty
{{0}1{
1 gde su vrednosti za 4, bile ¢/,... w pri demu o o-

znatava osnovno stanje.Da bi se dobiveni hamiltonian mogao
izrazitl pomoéu kvazi pauli operatora,potrebno je iz sume
izdvojiti Clanove say=¢ 1 to prvo &lanove u kojima je samo je-
dan od indekasa m =0 s 22tin &lanove sa po dva indeksg/«
Jedneka nuli itd.Stoga u daljem tekstu svako//« ée biti
nejednako nuli tj. na dalje M uzimaju samo vrednosti4?..w
Na ta] se nadin dolazi do izrazs za hamiltonian koji su a-
nalogni izrazima 1,13 iz /13/ pri Semu treba napomenuti da,
kao S$to je to veé bilo zapaZeno i o0d samih autorg,izrazi
1.13¢ ,1.13dJ ,1.13#, 1.1846 ,1.18¢c nisu korektni.Kako oni

treba da glase,biée navedeno sledeéim nizom obrazaca

.'!./ = [b, # /JI 4 /*’2 +/J3 Ta267

Gde izraz za energiju osnovnog stanja ima oblik *

E, =A(ejNo - i Ty (0000 T..2.8

v ) ] . 7
'l.{ —2— .S (/) /HM /uu- ij—: [7:\146‘4'/”'06/6}".'\«6‘/01« a/(.tk aD“A .{_
M

57 A
F (090,180, Qo pont Tl Ie0M ‘.»amﬂo««@«.«] 1.2.9

gde je S../m)= /\w//«)—-/k,.«/é’/ (kao w /13/ )

Mo w ovom radu odgovara oznaci N iz /13/
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Kvazi pauli operatoriéf‘) :3\.koji predstavljaju ope-

ratore kreacija odnosno anihilecije pobudjenja tipa /4 na

mestu “ uvode se relacijama
>+ )
‘ﬁh-: d"“a/“‘ ﬁ" = C}"“d"”"‘ 102012

()4—
gde npr. j;h predstavlja anihilaciju elektrona u osnovnom
stanju na mestu 7 i simultano kreiranje elektrona u stanju «
na mestu yn tj. pPrevodjenje elektrona iz stanja ¢ u stanje

/1 na mestu U .Kao Sto je napomenuto, oni ne zadovoljava-

Ju komutacione relacije ni boze ni fermi operatora,no po-

sebne kvazi paulionske komutacione relacije /134,

Posle primenjene unitarne transformacije definisane
matricon & sTaniji uslov za broj molekula u datom stanju

prelazi sads u

2 Nota) =" I.2.13
oo

Ovaj uslov predstavlja kriterijum za odredjivanje fizidki
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moguéih stanja.Neime, operatori af,‘ generisu Hilbertov

prostor ?f{ fermionskih stanja koji je $iri no podprostor
u kome je zadovoljen'uslov 1213 JNas interesuje podprostor
_',?pros‘cora f]{’ u kome je zadovodjen uslovl.z/3jer on sadrii

sva £izidki moguéa stanja.U tom prostoru }7-', komutacione re-

lacije za kvazi pauli operatore glase /13/
2 0 g (o
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7 i S J/‘h‘h S I‘2'15
ze, &ije sopstvene vrednosti vaZe re-
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Prelaskom na kvazi pauli operatore hamiltonian dobiva obli-
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Na taj nadin je u kvadratni deo hamiltoniana po ope-
ratorima ya ukljuden najveéi deo &lanova Cetvrtog reda po
oparatorima a4 .Kako kvadratni deo hamiltoniana opisuje u
stvari sistem neinteragujuéih kvazi destica,to je na taj na-
¢in najveéi deo medjudestidne interakcije,'cako je to veé bi-
lo napomenuto u uvodu ovog paragrafa,ukljuden u izraz za e-
nergiju slobodnih kvazi &estica.

Dijagonalizacija kvadratne forme Hi moze se izvriiti
tako da se kvazi pauli operatori jednostavno zamene boze o-
peratorima.Takav postupsk predstavlja onda metod pribliz-
ne druge kvantizacije (A.S5. { metod).Time se &ini izvesna
gres$ka, budué¢i 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 koncentracijama.No u tom sludaju konzistentnost aprok-

simacije zahteva da se istovremeno odbace i ¢lanovi Hzi ”2
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tako da je metod pribliZne druge kvantizacije u stvari pot-
puno korektan samo za opisivanje sistemaneinteragujuéih
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 pomoéu boze operatora prema /13/ .Ako se radi o

dvonivoskoj Semi, kvazi pauli operatori se svode na pauli

operatore za koje vaZe poznate komutacione relacije /2/

/13/ [, B l=1=2 0. )L

[R5 = [R]22]= BP0 il 2L

Razmatramo sada kvadratni deo hamiltoniana /{, .On

sadrzi élanovejzyz 1 j&tﬁr koji ne komutiraju sa operato-
rom totalnog broja kvazi éestica u sistemu.Takvo opisiva-
nje je opStije od onoga koje primenjuje Heitler-Londonov-
sku aproksimaciju jer se odnosi i na sisteme koji ne odr-
Zavaju broj kvazi &estica.Heitler Londonova aproksimacija,
Sta viée?%hoguéuje analizu stanja koja nastaju istovremeno
pobudjivanjem viSe od jednog molekula.Ovde se pak dopulta
da se istovremeno mogu »obuditi viSe molekula i to na raz-
li¢ite naline,a &lanovi tredeg i detvrtog reda po kvazi pa-
uli operatorima omogudéuju da se dobije uvid u fizidke oso-

bine kristala koje zavise od nelinearnih efekata.

Na poletku ovog paragrzfa nabrojane su teZkode koje
povladi za sobom prelazak na kvazi pauli operatore,no pred-

nosti koje njihovo koriséenje omogudava tako su znaéajne,

e




da se oni u ovoj oblasti veéd dugo obilno koriste.Pri tome
je uglavnom bio koriZdéen A.S5. 4. metod i smatralo se da on
tadno daje eksitonski spektar nulte aproksimacije (spek-
tar koji ne sadréiv%yggzrcionalne prvom i viSim stepenima
koncentracije eksitona).No B.To3ié je u /15/ i /16/ ukazao
na netalpnost ovog shvatanja i dokazao da &lanovi viseg re-
da po pauli operatorima posle svodjenja na normalne produk-
te po boze operatorima daju u teoriji eksitona svoj dopri-
nos kvadratnom delu hamiltoniana koji je istog reda veli-
¢ine kao i korekcija koju metod A.S ¢, daje u odnosuma HL a-
proksimacijquo pre no Sto se vratimo na ovo pitanje,ovde
treba naglasiti da neodrZavanje broja kvgzi ¢estica u si-
stemu stvara posebne tedkode.Ono vodi na vakumsko stanje
koje nije dobro definisano $§to povladi za sobom nedovolj=-
nu definisanost i ostalih pobudjenih stanja kristala,pa i
odgovarajuée netadnosti.Treba naglasiti da su problemi ve-
zani za neodrZanje broja kvazi Sestica u fizidkim sistemi-
ma bili u literaturi dugo zanemarivani i zaobila¥eni dok

na njih nije ukazao B.S.ToSid.Potom su sledili i prvi poku-
Saji da se ovaj problem korektnije tretira.Tako npr. u /15/
u kome je koriséen Tjablinovljev metod dijagonalizacije

da se eliminiSu nekonzervativni 3lanovi hamiltoniana, izra-
¢unat je i doprinos &lanova viSeg reda kvadratnom delu ha-
miltoniana,te je tako omoguéeno 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-

x

U teoriji teénog heliuma slidna primedba doSla je i od
Sunakawe /17/ /18/.
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dan samo za tretiranje jednostavnijih sludajeva Jer Je u
protivnom vodio,zajedno sa U -V  transformacijom koju je u
osnovi koristio,na neobidno glomazne izraze i sloZen radun
tako da tek upotreba generalisanog Weyl-ovog identiteta u
/19,20,21,22/ predstavlja prvo zaista efikasno redenje za
tretiranje jedne dovoljno Siroke klase nekonzervativnih
sistema,naime onih kod kojih je odnos 7, Sirine energetske
zone elementarnih eksitacija i energije eksitacije izolo-
vanog molekula kristala dovoljno manji od jedinice,tako da
se rezultati mogu celishodno izrsziti jednim redom po ste-
penima parametra 7 .Tipi&ni predstavnik sistema kod kojih
je 7 zaista malo je sistem Frenkelovih eksitona /11/.Opis
i primena metode generalisanog Wey-lovog identiteta koji
je u stvari pozajmljen iz kvantne teorije polja,prvi put
je,koliko je nama poznato,u teoriji eksitona primenjen u

radovima /19 do 22/ 8emu je dobrim delom posveéen i ovaj

rad.Stoga ¢e njegove osobine i njegova primena na sluéaj
molekularnih “ristala biti detaljno opisane i analizirane
u II. i TTI. glavi.Nasuprot tome, I.glava ima 2za cilj da

opiSe stanje u oblasti teorije eksitona i okvire i ograni-

enja koji su tu vladali pre primene novih metoda,opisa-
nih u sledeé¢im glavama.Stoga prelazimo na opis i -1 trans-
formacije i eksitonski spektar i to najpre nekorigovani
kao u /3/, a zatim na korigoveni prema /15/ i /16/.

| Dijagonalizacija kvadratnih formi po boze operatori-
ﬁ ma po metodu Bogoljubov Tjablifov,detaljno je opisana u

paragrafu 11 od /14/ ,a takodje u paragrafu 13 od /2374

R R R SR S e S
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Podjimo od kvadratnog dela H, u zadnjem izrazu za
hamiltonian sistema eksitona.Radi ilustracije ogranidide-
mo se na slufaj dvonivoske Seme pa kvazi pauli operafori
prelaze u pauli operatore koje cemo,u skladu sa propozici-
Jama pribliZne druge kvantizacije,zameniti boze operatori-
ma; na taj naéin ée H, preéi u kvadratni izraz po boze ope=-
ratorima koji éemo nadalje obele¥avati sa J, ,pri cemu M

predstavlja jedino moguée pobudjeno stanje

7 -/ ‘S (“) ﬁ|k+Z Z ““//“'V("'} /.,Mb

+ 3 T (005%) Bun By + [ T (pscey b 5+] T a2

koeficienti T zadovoljavaju pored ostalih /14/ i sledeéi
uslov simetrije 7;1‘[4);)4yqj; o (¥ V] Sto u
stvari sledi iz definicoinih izraza za koeficiente [a...
LB thEld .Ako je .-/:;k/(."t',-‘l/"} i realno,onda mo¥e-
mo pisati u novim oznakama
W, = ZAL”b,..\‘ZqM.B ButiZ B (BLEL+B.B.)
I.2.23
gde 2znak ’ nad sumom znadi da seﬁe sumira po jednakim in-
deksima m i m .Jednostavnosti radi ogranididemo se ma
sludaj kristala sa jednim molekulom u elementarnoj deliji
i izvriicdemo Fournier-ovu transformaciju boze operatora

+ . 4 . i
Bo= 7 B, Bui=—2Z Bz e
T ? € A2 Teo2uld

pa se nalezi

7, = 'Z(A#G){B*B tBiB)+ [ 2% (Br b5+ B2B5)

152425




= DG -

gde su

-'k(“:':) ('/:/«:-1.:)

¥z=Z Az Br=D Rzz€ Ti6Ds 06

i gde smo u prvu sumu pogodnosti radi uwneli srednju vred-
nost proizvoda operatora sa k i -k da bismo lakde presli

na slededéi oblik:

n g * i o .
Hh= L Z A Myt e+ 408870 5,08, )]}

§i=h-k T.2.27
gde su
My=HM,, = A+« A/ll= g 7%
Mo= M, = o Wi =/V” =8¢

Na taj naé¢in je kvadratni deo hamiltoniana sveden na oblik
koji neposredno dopu$ta primenu metoda Bogoljubova Tjabli-

nova.Tako se dolazi do sekularne jednadine

A tLz-E A
=0 koja daje
Ri  AoHE
L= \/(Amz)"_ 732 T.2.28
K
Frenkelovi eksitoni zadovoljavaju uslov ;T‘ ) ,2_5_=,7 «1 pa
Je
A= Py

E%Af-&' -1 L = e s ~__’: 2 2)

K Laiwe = AT X d(y

I.2.29

i upravo taj izraz za eksitonski spektar nulte apr@ksima-

cije (spektar koji ne sadr¥i &lanove proporcionalne koncen-

traciji) dobio je Agranovid u /3/ .U to vreme se smatralo
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da navedeni izraz predestavlja korektan eksitonski spektar
nulte aproksimacije i triumfovao je metod pribliZne druge
kvantizacije sve dok nije B.To$ié u /15/ i /lﬁ/ skrenuo paZ-
nju na nekorektnost ovog rezultata kome nedostaju doprinosi
reda_'7 od kinematiikih efekata kao i na principijelna o-
granidenja kojima podleZu rezultati dobiveni primenom me-
toda pribliZne druge kvantizacije.Da bismo ilustrovali
doprinos kvadratnom delu hamiltoniana koji potide od &¢la-
nova viseg reda po pauli operatorima,ogranidiéemo seha a-
proksimaciju najbliZih suseda koja je u optici uwobidajena
jer je opravdana ¢injenicom da je doprinos ostalih moleku-
la u odnosu na najbli%e susede reda 0.1 .

Iz izraza za hamiltonian u obliku

+ 4 4
L= %Z__(Pf ait Ra )+ p 2 P Pex Pey P I.2.%0

gde je,x vektor koji spaja najbliZe susede i gde su &= vy
i analogno za /}[J) sposle prelaska od pauli na boze ope=-
ratore uz pomoé egzaktne bozoriske reprezentacije pauli ope-

ratora /24/ nalazi se

I,I < /JRSLJ 1 l_]1| + /-/C-l- P YT.251

Hy = F 482 Bz Ba+l ] BiBz, i+ ;A2 (BiB::+BaiBs)

A L7 R

I.2.32




- O

| gde su kinemati®ka i dinemidka interakcija date sa
//,'.K“f_- ) % BQZB;-M:‘Z;(B; 219;3:«.7\‘”-")— L F50s,
~AZ(BL'BExBz+c.c.)
| H:%‘ e B Bz.x Bzx Bz I.2.35
Hamiltonian pribli’ne druge kvantizacije /M koji za

\H Al
razliku od aproksimacije Heitler Londona dopusta mogudénost

istovremenog pobudjenjé nekoliko molekula /3/ dijagonali- ,

zuje sa transformacijom /15/

Vit~ £ I.2.36

Epoo= \/(4;«,;)&/#71 L2371

(= 2o 2 e ak, ‘zx gz I.2.38

i analogni izrazi za A« 1 /.

U aproksimaciji linearnoj po parametru Y bide

{4
Ensa T ATKE T I.2.39

Pri tome se transformacioni obrasci moraju rozvijati do &le-

nova 71 jer u hamiltonianu postoji &lan koji je reda 4 |,

tako da Je
[ gt L ~ G o + ¢Z:
B:= r'n7 Z[(N 5/5;}6,;—%:-2‘(;42)/1;/6
| UiV & I.2.40
EEKE ’EE 2
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Kada se u hamiltonianu ﬁa predje na nove operatore,onda
se posle svodjenja na normalne produkte dobiva doprinos

kvadratnom delu koji iznosi od kinematidkog &lana
Pk ) 4
ZA——/—é z éz f; (gde je /dimenzionalnost)
i .
kao i sledeéi doprinos od dinemidkog &lana
o+ 4
1A 2 / .
= 2/_:: 'I:Z/* /ﬁ/.;;*‘ /_72(.)

U /15/ Je dokazano da jedna dalja unitarna transformacija
koja eliminiSe ovaj nekonzervativni deo reda 7 ne daje
doprinos toga reda kvadratnom delu hamiltoniana, tako da

uz izralunatu korekciju korigoveni odnosno korektan eksi-

tonski spektar glasi _ f
i ol :
Erma iate-BE 8500 g

U /éq/je,kao jedan od preliminarnih rezultata,poka-

zano da Dyson-Maleey-g reprezentacija pauli operatora /25/

/26/ vodi takodje na gore navedeni izraz.U glavi II. za
demonstraciju efikasnosti primene Weyl-ovog identiteta, bi-
¢e izvedend izraz za eksitonski spektar sa taéno3éu do

¢lanova reda 71 o

3. Polaritoni

Treba sa poverenjem prihvatiti Agranovilevo tvrdje-
nje /27/ da je J.J.Hopfield /2/ prvi predlo%io termin po-
lariton da oznadi realne elementarne eksitacije koje na-
staju u kristalima izloZenim dejstvu spoljaineg elektro-
magnetnog polja,to tim pre ¥to Sasopisna literatura ne pru-—

Za nikakve indicije koje bi se tome protivile.Davidov /2B,
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Pekar /?9/ i drugi autori polaritone nazivaju svetlosnim
eksitonima.Pri prolasku elektromagnetnog zralenja kroz
granicu vakuum kristal u kristalu se Javljaju sopstvene
normalne oscilacije sa odgovarajudéim u¢estanostima.Ta po-
budjenja predstavl jaju eksitacije elektrona i Jezgara kris-
tala vezana sa pobudjenjima elektromegnetnog polja,tako da
se zbog postojanja energije veze ne mo¥e u stvari visSe go=-
voriti o posebnim eksitacijama &estica ogd elektromagnetnih.
Takva se situacija opisuje i kao stanje koje predstavlja
"smeSu" eksitona i transferzalnih fotona.Kao rezultat ove
smeSe obrazuju se opti¢ki talasi koji se mogu registrovati,
odnosno normalne sopstvene eksitacije ili realni eksitoni
koji u ovom sludaju nisu nista drugo do polaritoni odnosno
eksitoni sa uradunatim efektom reterdiranja.Ovaj zadnji
termin zahteva raz jaSnjenje jer je udao u teoriju posred-
nim putem: ako se pretpostavi da Coulombovska interakcija
ima trenutno dejstvo ti. ako odgovara uslovu ¢ = oo &emu

u Maxwell-ovim jedna&inama odgovars zanemarivanje svih ig-
voda po vremenu, onda se pri izradunavanju udestanosti nor-
malnih oscilacija u sistemu oscilatora zradenje mo¥e zane-
mariti i u tom sludaju se ulestanosti normalnih oscilacija
svode na & 1 ¢/, gde su @, 1 4 kru¥ne ulestanosti trans-
ferzalnog 1 longitudinalnog talasa.Pravolpdnosno stvarno
reSenje postavljenog problema nalazi se uz pomoé¢ komplet-
nog sistema Maxwell-ovih Jednaina kod kojih je uzeto u
obzir da se interakcija prostire sa konadnom brzinom, Sto-

ga se katkada kafe da je tu red o retardirajudem efektu.

S,
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Posle ove digresije sa efektom retardiranja, vratimo
se na polaritone,Interakcija eksiton - foton moZe u poje-
dinim sludajevima da Sugg_zako velika,da po redu velidine
dostigne i samu energiju eksitona odnosno fotona.Jasno je
onda,da tada svakl pokuSaj da se eksitoni i fotoni makar
1 aproksimativno tretiraju kao prave samostalne eksitacije
sistema mora da vodi na protivrednosti.I upravo je to 1
bio glavni nedostatak radova u vreme pre uvodjenja polari-
tona u teoriju.Oni su bili zasnovani na neadekvatnom pri-
lazu 1 neodrZivoj pretpostavei da se stvarno stanje siste-
ma moZe opisati eksitonima i fotonima.To je pri izraduna-
vanjima u oblasti rezonance vodilo na divergencije u izra-
zima za fizidke velidine koje karakterisu sistem.Tako su
npr. rezultati radova /3o0/ i /31/ smada kvalitativno dobro
opisuju nelinearne efekte u dielektricima o kojima de u
sledeé¢im paragrafima biti redi, bili podloZni restrikeci-
jama i ogranieni su na sludaj malih sila oscilatora kao
i na oblast ufestanosti koje su dovoljno udal jene od rezo-

nance,

Za korektno opisivanje opti&kih eksitacija u krista-

lu mora se poédi od hamiltoniana

H = Hows + Hpd + Hout T34l

gde je

+
Ho = - Ae k b5 i
kJ:ﬂz

=
.
N
.
N



- B

pri ¢emu je izvrSena kulonovska kalibracija div f) = o
pa J' oznatave transferzelne grane fotona

: j . 4
Hew= £+ Z Er B By I.3.3

Ep= a4+t O(7) g

energija eksitona sa talasnim vektorom Eﬁ .

Hamiltonian eksiton - foton interakcije Hitpredstavlija in-
terakciju molekulskih optiéki ectivnih, elektrona i vektor-
skog potencijala snolaaéngeg elektromagnetnog polja.Kako.
je impuls &estice u elektromagnetnom polju f’ -/’— Q 4
gde je F impuls slobodne destice,a enegrija f = /’/ , to
je u nerelativistidko] aproksimaciji E}.,__ ﬁp u;r *
Ako radi jednostavnosti pretpostavimo da postoji u svakom
molekulu samo jedan optilki aktivan elektron i da u svako]
elementarnoj éeliji kristala ima samo po jedan molekulpnda

izraz za eksiton - foton interakeiju glasi

Z

l':l‘

Hud = I.3.5

(ﬁ LA su operatori}.
Operator vektor potenciala glasi 7/32/

ik oty (K
0 \/_TZ/_T /.’:J' (&'j* Z_%)e I.3.6

!



—_—

- 3D -

gde Je l/ zapremina osnovnog elementa ciklidnosti kristala
/28/ ¥: /@' vektorl polarizacije koji zajedno sa talasnim
velktorom Z’ ine triedar ortonormiranih vektora tako da se,

uzimajuéi u obzir i slededéu reprezentaciju Kroneckerovoe

simbola

‘alhi-ka)
VAL P Ll b
/v~*€

“iKa

kao 1 reprezentaciju druge

kvantizacije za operator impulsa elektrona koja glasi

e N ;
Pﬂ‘ ) fZ} M{-A az/, 67:{, gde u sludaju dvonivosKe Zeme 7,

i f\ uzimaju samo vrednosti ¢ 1 f pri demu jJje f- jedino
moguée pobudjeno stanje,pa se kao u paragrafu 2. mo¥e pre-
¢i prvo na pauli pa zatim A S &, postupkom na boze operato-

re, nalazi posle Fourier transformacije operatora Bﬁ‘izraz

Moy = -FZ‘ j/ 2Eled (/‘7/9 //B.Z—Bkij/!;:j 1 éf}}}q’—
J

Van'lc k

.

+

o) L (245 lg & dp by dy) HE
J
I.3.7

gde je M’EH: =_f;}d=/%o, "zel‘L

: 4 %f) gde su ¥ sopstvene
funkcije izolovanog molekulaigde tzv., plazmena ufestanost

u ovom sludaju iznosi

e 78
&9;: M T35S

|

Prelaskom od operatora impulsa na operator dipolnog momenta

elektrona, mo%e se kona&no napisati za hamiltonian sistema

~
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‘slededi izraz:

H=EO+ZE,:EK 'F-Z./l* ,1’1 #c\jﬁ'/ty._
k

zj (A)/B*“B}(/«/*/«//+%/;U°(/‘fj +/k///)

I.3.9

a T/ r £
S Th--i B )il felf x50

Jje sopstvena vrednost operatora koji odgovara izolova-
f

‘ » —-\af :
nom molekulu te ima isti—r@ﬁ velidine kao fk ,ag/ je ma=-
tri&ni element prelaska iz nepobudjenog u pobudjeno stanje
§,pri Semu on ne zavisi od indeksa 7 buduéi da je red o
identiCnim molekulima.Radi moguénosti poredjenja sa daljim
izvodjenjima dat je i oblik ovog izraza u kome figuri¥e si-

la oscilatora prelaza 5.

Hemiltonian se dijagonalizuje unitarnonm transformacijom

joms
g‘;‘. = {JZ/M;(,”');-f 2."7,0)»;*) 1%, M s

gde je (=042 uz g,;‘,, =B.’Z

kojom se prelazi na polaritonske operatore 5 i §+ Jed=
nostavnosti radi ogranididemo se na sludaj interakcija sa

samo jednom fotonskom granom te je J=1 a staviéemo 4y = 4z
pri Cemu prema metodu Bogoljubova-Tjablikova /i%//?@@'u i

v zadovoljavaju sistem



< B, =
(Eer=E) e + (A V)T = o

(Eean +EVV = (U ¥, )T=0 T. 5,10
Rek=£)Uy =(ue=v) T + AMurvi) =0

Reh +E) N = (=0 )T # Alurrv, )=

i uslov normiranja Z{ /“1[7"/7).-/?/ = 4 I.3.13
{
f oo ~
gde je /= 7 i gde smo energiju eksitona E, radi lak-

Seg poredjenja sa daljim izvodjenjima obele%ili sg Ea&s .
Sekularna jednaline toga homogenog sistema odredjuje vred-
nosti energije E za koje taj sistem ima netrivijalna rele-
nja.One su date jednadinom _

EUEC +ffek)’s 24 £l E® + Bl (Rek) s g A by ek 44 FebLen T 0

tako da su energije polaritona dete izrazom

E?(E)=’ Eeu *& 4 /(L_.'z SE }+4€[% h‘fﬁ /7—/ S R .
gde je 57 _ (hek)t s (hen)? I.5.15
pri tome transformisani hamiltonian glasi

A S . doia =
1B Ay L—/u/wy/ﬂ% Lo (k) §00) 5.0F) I1.3.16

gde su f=,42 dve grane novih elementarnih pobudjenja-pola-
ritona.Kreacioni i anihilacioni operatori f?@j. fd?kreira—
ju (anihiliraju) elementarne eksitacije sa talasnim vekto-
rom ET i energijom E koje predstavljaju rzealne eksitacije

u kristalu i ukljuduju u sebi kako Coulomb-ovu interakeciju

tako i interakciju elektromagnetnog polja sa naelektrisa-

njima molekula.

Energija eksitona slabo zavisi od talasnog vektora
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jer je Fouuy=44«c+0(7) odnosno A[“’ 0(7)] .S druge
strane proizvod k}Tflne zavisi od intenziteta talasnog vek-

- tora kako se to vidi neposredno iz izraza za T.Na ta] nalin
sa porastom k uveéavéée se £, neogranifeno tako da se drugl
¢lan pod korenom u dobivenom izrazu za polaritonske energije
moZe u tom sludaju zanemeriti,te se za Xk —» oo dobivaju gra-
ni¢ne vrednosti f}ia i 5; Stavise,kako je za velike ¥k vred-
nosti &= éCk to se za dve polaritonske grane dobivaju slede-

éi granidni izrazi £f’r ([) = Epuy Ef,(/;).-éck EaTeXT

Vra¢ajuéi se na homogeni sistem jedna¥ina koji odred ju-
Je funkeije u, i v, koje u stvari zavise od indekasa (i
f kao i od talasnog vektora X nalazimo poredjenjem prve i

druge jednaline sa jedne strane i trede sa detvrtom sa dru-

ge, da Je

M [" /) 4 L, s i [‘ =

Zc”‘f):‘w U (hp) U (lkp) = ?“4 4’/_) () 1.3.18
Eew (h) +£,(7) Fek +£,04)

pri Cemu se ova zadnja moZe napisati u obliku

I E o _/__(41_:’ "‘
M(ke) = £e2u, (Ep

Ie3419
= bk I 2
/4/4 -L:;—(?) 03. (o]

tako da prva jedna¥ina homogenog sistema daje
(Feu=Ep(0),(Fp) :,‘T;Z/_:’T U (ko) = © 1.3.21
te se vidi da kada‘k raste te kada se ispune uslovi.ﬁﬁ::Em%
E}{x Kek da je onda Velp) L Uo(p) I.3.,22
Viip) << U () I.3.23
Uitp) < Uelp) I.3.24

gde se zavisnost od E podrazumeva.No kako je
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Vilp) = 2= u, () 7 U (g)

s »oo to je 1

Vilh) K Ua( f,) I.3.25

dalje iz (Few- £p, Jolp2) + T 222 th, 1) = o sledi
Uo(fa)=27—j Uip) 1 uelpy) oty eph) 1.3.26
a iz Vo (Pe) == %f; Ul pr)— Ul fr) pa je i
Volpr) K Uy (p1) 143427

Primenjena unitarnas transformacija koja u razvijenom
obliku glasi

@z, = B = Uolp) Sp Ul £,)3p F VSt 55 40 7855, T:%.58

Az, = az = Wif) Sp, + iilb) Sp# Vilp) 37, 4 60 5
svodi se tako za velike vrednosti k nga

B = U, /f;,) fﬁ/ﬁ.) I.3.29
AF= Uilpa) 5., (%)

pri €emu uslovi normiranja za vrednosti/% 1/, vz gornjih
Sest uslova koji se odnose na koeficiente L?U%&¢GAC&£40%/

vode na zakljulak da je sada zaista [u,{/,)/'-_- /u,(loz//?:/,

Na taj nadin je dokazzno da se energlje polaritona

Jedne grane asimptotski pribliZavaju eksitonskoj energet-
skoj krivoj,dok se energije druge polaritonske grane asimp-
totski pribvliZavaju fotonskoj energe%skoj krivoj tj.pravoj
B=hck. Stavile inverzna transformacija pokazuje da polarito-
ni ¢iji operatori nastaju keo linearna kombinacija eksiton-
skih i fotonskih operatora u kojoj su oni u oblasti rezonan-
ce StaviSe pribdliZno podjednako zastupl jeti,u granidnom slu-
¢aju prelaze u &iste eksitonske odnosno fotonske operatore.
Sada Je sasvim jasno zafto su rezultati radova o kojima de
biti refi u parsgrafu 5 %oji su bili bazirani na metodama

pre uvodjenja polaritona u teoriju bili neadekvatni upravo



I

u oblasti rezonance, a u velikoj meri prihvatljivi u podrud-
Ju daleko od nje,kao i zadto nisu bili u stanju da adekvatno
opisuju efekte koji nastaju pri jadim silama oscilators pre-
laza. .

Sva ogranidenja inherentna radovima koji su pokudavae-
1i da fizidki sistem opi¥u samo eksitonima i fotonima i vo-
dili u oblasti rezonance na divergencije,a bili ogranideni
i uslovom malih interskeija odnosno slabih sila oscilatora
prelaza,eliminiSu se na prirodan na&in kads se za stanja ne-
perturbiranog sistema koriste stanja_koja odgovaraju realnim

pobudjenjima u kristalu odnosno polaritonska stanja.

4, Green-ove funkciije elelktromagnetog polija

i tenzor dielektridne permeabilnosti

Posmatrajmo nemagnetnu sredinu u kojoj je mogude iden—
tifikovati indukeiju magnetnog polja sa jadinom magnetnog po-
ljs.NMedium je ovde karakterisan "materijalnom" jednadinom ko-
Ja povezuje indukeciju i jadinu elektridnog polja.U opStem
sluCaju ova veza je nelinearna i tenzorslcog je karasktera.Za
opisivanje nelinearnih efekata koji nastaju kod jakih (laser-
skih) zrafenja o nelinearnosti ove veze se mora eksplicitno
voditi raduna na 3ta demo se vratiti kasnije.Ovde,radi jed-
nostavnosti pretpostavljamo da je ta veza linearna i da se
moZe predstaviti u obliku

;5 t it MR

e Interpretacija ove relacije je odigledna.D zavisi o4
Ja€ine polja E na nelokslan nadin i to prostorno i vremen-
ski.Drugim redima,da se odredi indukcija elektridnog

polja u datoj talci,mora se uzeti u obzir vrednost jaéine
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elektri®nog polja u celom prostoru.U fizi¥ki realnim situa-
cijama realno je odekivati da ¢e umesto celog prostora za
odredjivanje vrednosti induvkecije u datoj tadei biti potreb-
no razmatrati vrednosti jafine polja samo u nekom vecem ili
manjem delu prostora u okolini posmatrane tadke.Razume se,da
deo relevantnog préstora mora biti u skladu sa principom ka-
uzalnosti.Prostorna nelokalnost ove veze usloviée prostornu
disperziju o kojoj ée biti re¢i.VaZno je ovde zapaziti da

se integracija po vremenu ne proteZe dalje od momenta +

za koji se traZi vrednost indukcije elektriénog polja Zto je
u stvari posledica principa kauzalnosti.Ova okolnost de ima-
ti za posledicu potrebu da se integrangd pomnoZi step funkci-
Jom vremenske razlike kako bi se do$le do Fourier likova.Ova
nelokalnost po vremenu vodi na vremensku disperziju.

Teko su sve osobine mediuma sada izraZene jezgrom ove
integralne jednadine.Tenzorski karakter dielektridne permea-
bilnosti omoguéuje da se pomocu njega opife i anizotropnost
mediuma.Stavise,kada se prostorna nelokalnost veze izmedju
D i1 E ne moZe zanemariti, mora se onda povesti raduna i
0 konadnosti brzine prostiranja interakecije /28/ .U najjed-
nostavnijem sludaju,u vakuumu dielaktrina permeabilnost se
redukuje na proizvod Kronecker-ovog simbola i dve delta funk-
cije, jedne prostorne (trodimenzionalne) i jedne vremenske, pa
je u tom sludaju veza prostorno-vremenski lokalna,a svaka
komponenta vektors indukcije zavisi samo “od odgovarajuée kom-
ponente jadine elektriénog polja.

Nas ée posebno interesovati slvéaj kada je homogena
sredina dovedena u stacionarno stanje.U tom sludaju zbog trans-

lacione invarijantnosti sredine jezgro ée biti funkecija samo
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— A
od razlike z -% sya 2bog stacionarnosti,samo od razlike

t-t' .U tonm sludaju za ravan talas E(i;z‘)=£/;‘,l[‘/€ MMES<t)

biée E(‘;{) - 5(03 Ej e l-'(é-‘z"_c.)é} I.4.2
(D(«—)E) Je kompleksnopa E 1 D nisu u opStem sludaju u fa-
zi) pri demu je Ditwt) = Sy (o k) E;'/‘-’,[/ I.4.3
~ = -~ ER-0t) 3 i
gle 3o 5, (v k)= [or[dh & /sy (R 7) T.4.4
)

uz =t R- g Zjicz)/?/je tenzor kompleksne dielektri&-
ne permeabllnosti poznat iz fenomenoloXke teorije.Pri tome
EJ(U k)niae Fourier 1lik funkcije é’ (,/B 7) nego funkcije
g(J(R‘)Q/,*-) gde je @(¥)step funlfcn.ja.Sada se vidi da je pro-
storna disperzija tJj. zavisnost tenzoraf (o/{)od k posledi=-
ca nelokalnosti veze izmedju D i E .Sllcno tome vremenska
disperzija tj. zavisnotf.]'/c.;/;} od & posledic'a Je nelokalnosti
veze izmedju D i E po vremenu.U sludaju lokalne prostorno-
vremenske veze £ bi bilo proporcionalno sa J}P) 5//—2*) pPa ne bi
bilo ni prostorne ni vremenske disperzije.U sludaju, pak, da

je 2/1@ T)= ?/«)J(R/ bl se svelo na§(w) i to bi bio sludaj
klasiéne kristalooptike koja ne vodi raduna o prostornoj dis-
perziji.Kako sopstvene ulestanosti mediumg &J_ ili reciprodno
vreme relaksacije sredine padaju u rezmatrani interval ulesta-
nosti & ,odnos ¥/ je reda jedinice,pa je vremenska disper-
zija velika.Nasuprot tome talasna duZina u optidkom delu spek-
tra znatno prevezilazi razmere oblasti oko tafke > koja daje
znatajan doprinos integralu iz koga se izux"aéu,nave. D .,0ve raz-
mere su kod dielektrika reda konstante resetke,pa je YA <K/
tako da je prostorna disperzija obi&no mala.No buduéi da je

A= Av gde je)”—z'-’—‘ talasna duZina u vakuumu,to kada se
N e

pribliZava rezonanci indeks prelamanja raste, pa A opada a
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odnos %/ raste,pa raste i prostorna disperzija.

Ukoliko nas zanimaju elektromagnetni talasi velike ta-
lasne duZine u kristalu,onde se moZe to pitanje resiti pomo-
éu jednaldina makroskopske elektrodinamike kao 5to se to obi&-
no i radi /32/ . (StaviZe u /32/ str.408 pokazano je da Max-
well-ove jednaline va¥e kao jednadine medju srednjim vredno-
stimg korespondentnih operatora) U neracionalizovanom siste-

i i eAH=2 2D 4 4Ty wbE=-} 2B

oz
dw D = 470 A= T.4.5

Polja normalnih elektromagnetnih talasa zadovoljavaju ove jed-
nafine pri odsustvu spoljasnjih naboja i struja,pa se dobiva
homogena talasna jednadina a3 2 5
2t E 4l 20 <o I.4.6
koja za sludaj ravnih talasa prelazi u :
o ) {}(’E L/kf}j I.4.7
gde je DEB(‘-} kY F= E(d k) .Izraéavaguéi sada D pomoéu E
dobiva se sledeéi homogeni sistem

(%1?-',‘(°E)*/<"':‘7‘—'*4’"/‘4')E./' (0 k)=0 I.4.8
koji ima netrivijalna re3Senja samo ako Je zadovoljena kores-

pondentna:- sekularna jednadina.Na taj nadin dobiva se uslov
e’ LR 2
lé—' 2',.~J~(Ul<} k CJ:/ +kl’// =0 T.4.9

koji predstavlja disperzionu jedna¥inu Jer uspostavlja vezu
izmedju w i X tako da su reéenjacq=q1k/gde indeks i karak-
teriSe razne normalne talase odnosno polaritone.U sludaju da

L!
Je 5«;," ?J\‘j gornji uslov se svodi na &(g k) = c—

No za longitudinalne talase E-E - pa iz I.4.7 sledi
da Je D=0 tako da I.4.3 dajez"‘)-/u[)/_jo(oic')zouz E;#a pa mo=-

ra da bude / ég(a>z)/==0 I.4.10

tako da je zakon disperzije za longitudinalne talase T.4.lo

a ne I,4.9.Kako I.4.lo odgovara normalnim longitudinalnim
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talasima,to je I.4.lo disperziona relacija longitudinalnih
eksitona /28/ za koje je D=0 ﬁ#O.Kasnije ¢emo govoriti o o-
stalim vrstama kulonovskih eksitona ( o nelongitudinalnim ku-
lonovskim eksitonima) i bide pokazano da pri odsustvu retar-
dirane interakcije elektri&no polje moZe biti samo longitudi-
nalno ukljudujuéi i nulto.

Za normalne talase je div D=0 odakle sledi kD=0 I.4.11
pa je iz I.4.3 mogude eliminisati longitudinalnu komponentu
je€ine elektridnog polja.U tom cilju stavimo

— - ...L - - -

E(U'k)z: E {(_’,k)+ E"(d’k) 104012
koja se moZe napisati u obliku [_-;:[/-LJ, SJ-E”
gde je §-=-é‘ pa I.4.11 glasi D;s, =0 (uz konvenciju sabi-
ranja) te uz I.4.3 sledi S.'r."-l'[-;---o odnosno .s,z”‘J- (é(}-l+.§,-E")=0
odakle je E”= - 5:'5-;'5'13 Is4:13

Se &y
pa I.4.3 daje D, =z‘;l+ Ed.,l T.4.14
: . '.'L= é’“'— a'f Sf j\q £«‘ i

gde je stavljeno é% 7 3§T§;?;_- 1.4.15
odakle sledi S¢ zf =g5s/=0 T.4.16

rPa se tenzor Edf moZe smatrati dvodimenzionalnim tenzorom u
ravni upravnoj na vektor s .Na taj nadin je I.4.14 ekvivalen-
tna sa I.4.3 za normalne talase ( divD=0 Ya
Pogodno je uvesti vektor polarizacije P relacijom
\§’= £?+47'p. 1.4.17
U vakuumu je D=E a u opdtem sludaju D i zbir vektora E 1
4 P Pa je jasno da jezgro integralne Jednagdine I.4.1 sadrzi

¢lan tipa delta funkcije.Stoga se I.4.1 Sesto pife u obliku
¢
7 24) 14T y o SN i, I.4.18
DALY =E(5t) +47 Z//'/o/z Kilt-422) E (701

Sada za razliku od jezgra Eb-sa delta singularitetom,jezgro
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X;koje predstavlja tenzor susceptibilnosti nema nikakvih sin-
4

gulariteta u homogenoj sredini.

Ako jeé%&vl) poznato (Sto se u fenomenolo&Zkim teorija-
ma uvek 1 pretpostavlja) onda disperziona relacije tipa I.4.9
definise u stvari dozvoljene uZestanosti; tako je npre. a)(k)
ulestanost i-tog normalnog talasa.Na taj naéin.f definise

uéestanosti normalnib talasa i1 v opStem sludaju kada se vodi

radung i o efektu retardiranja tj. definiSe polaritonske uSes-

tanosti.D, bismo na¥li vezu izmedju tenzora dielektridne per-
meabilnosti i kulonovskih eksitona, treba izostaviti efekat
retardiranja te u Maxwell-ovin Jednadinama treba staviti ne
samo §{=f24=c> (normalni talasi),veé i anulirati sve izvo-
de po vremenu jer upravo ti &lanovi nestaju kad ¢ —ee Na
taj nain Maxwell-ove jedna&ine daju rotE;O divD=0 Zto za,
ravne talase ima za posledicu §x§=0 5D=0 odakle se vidil da
pri odsustvu retardirane interekecije elektridno polje moZe bi-
T1 scmo longitudinalno ukljudujuéi i nulto.

Prema definiciji koju je dao jo¥ Frenkel u /5/ eksito-
ni su elementarne eksitacije u kristalu kod kojih je uzeta
u obzir samo kulonovska interakeija medju naelektrisanjimg
koja se nalaze u molekulima.Prema kvantnoj teoriji zradenja
/3%/samo kulonovske interakcije medju naelektrisanjima bide
uzete u obzir ako se iz celokupne interakcije koja se vrdi
pomoéu elektromagnetnog polja izostavi transferzalna kompo-
nenta elektri¥nog polja,pa su eksitonska.;tanja sa talasnim
vektorom k ona elementarna podbudjenja kod kojih nema trans-
ferzalne kompoﬁente elektriCnog polja sa tim talasnim vekto-

=4
rom tj. eksitonska stanja su karakterisana uslovom L =0

te preostaje samo longitudinalno elektriZno polje.
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Ako je dakle EO onda je E=3E pa uz Toke3 Ao vOD=DL . sYedt
5:5/57'(01:/5=0 $to za IE#0 daje disperzionu relaciju

S8 Zy(e k) = I.4.19
Ova jednadina odredjqje uestanosti (1 energijeZLO kulonov-
skih eksitona sa E#0 kao funkeciju od k a pri k—o kao
funkciju od s .

Ako je pak E=0 onda treba koristiti relaciju
E}==Z§*Q52)l% gde figuriSe recipro®ni tenzor tenzora
kompleksne dielektridne permeabilnosti.Ako se uprkos uslovu
E=0 pretpostavi da je 13 #0 onda homogeni sistem 5‘97’0/-=0

ima netrivijalna re¥enja ( D#0 ) samo ako je

/é}/-’(o /?)/ =0 . I.4.20
koja predstavlja disperzionu relaciju kulonovskih eksitona
za DFO i B0 .No od svih korenovaa%/lsjednaéine L4420
treba zadr¥ati samo one k0ji simultano zadovoljavaju i uslov
8, D; (0 k)=0 buduéi da je aivio jedna od jednadina polja.

Imajuéi u vidu da je KE=1E" sL.4.7 se moZ¥e napisati u

> -~ k"l - -
obliku _b=?f [l’-f”) t;j.d et |
D= = T.4.21
4 ~1

ra vz I.4.14 ZJ' §¥= l;—’ilcf;/' bd' 1 otuda homogeni sistem |
gkt ek YA :
('?1 &J 8‘/ )EJ = © koji ima netrivijalna reSenja za j
c‘k‘; . di o T 25 :
S -y "—g-. k = .4. |
| Sd=gb]-o |

koja predstavlja disperzionu relaciju za polaritone buduéi da,
oni nastaju interakcijom eksitonsa sa samo~transferzalnim fo-
tonima,

Posmatrajmé sada tenzor dielektridne permeabilnosti sa |
gledista mikroteorije.Dok se u fenmenolokim prilazima ovaj
tenzor smatra kao poznat,mikroteorija je u stanju da ga izra-
una.0vde éemo izlo%iti metod koji koristi Green-ovu funkeiju

elektromagnetnog polja.
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Polazeéi od jednalina I.4.5, za slufaj kada postoji
spoljasnja struja,a nema spoljasnjih naboja,dobiva se,na nag-
¢in analogan onome kojim je dobivena homogena Jednadinag I.4.8

sledeéa relacija

S bokim 2 g (0k) | EtoE) = ¢ 270 ) s (o
(k "Jld k. k/ = ;_“/(o/())bd Lok )= = (J/‘.e tok) Le4.23
koja se mo%e napisati u obliku

Foto®)=c o No(ok) fioy(ok) I.4.24

Iz Maxwell-ovih jedna&ina za nemagnetnu sredinu se do-

biva £ jf=_ adp Sto se svodi na
Et B=-gudf

— 2xf Y 7y
£/ e 1 dAEL)
(Z/f).;_z T 104-.26

ako se koristi ba¥darenje koje anulirs skalarni potencijal
kao 3to se to Cesto radi mada tako dobiveni izrazi nisu Lo-
rentz invarijantni.Tako je npr. u /33/ str. 336 pri razma-
tranju interakecije izmedju struje i polja.-/%L/;a0° u
mesto invarijantnog izraza - skalarnog proizvoda dvaju Setr-
vektora)posmatran samo obidan skalarni proizvod dvaju trodi-
menzionalnih vektora.No mi demo posebnim postupkom nalknadno
u toku samog izvodjenja izraziti rezultate u invarijantnoj
formi,

Sada uz I.4.25 sledi da je vektorski potencijal koga
uzrokuju spoljadnje struje dat izrazom:

Iq‘.u;ol?)z f—”—AT:(o/:‘}/lu/(q,Z‘}_ : I.4.27

S druge strane iz mikroteorije sledi da je taj isti po=-
tencijal /32/ str.408 jednak srednjoj vrednosti bperatora:
ALlre) =0 FOH)E flr) o Bt ect) I.4.28

gde je H, ukupni hamiltonian sistema koji sadrZi 1 polje zra-

genja pri odsustvu spoljéénjih struja i naboja.03igledno je
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da /?(?) predstavlja vektor potencijal u Schr8dinger-ovoj,a
'”72{) u Heisenberg-ovoﬁ—rgprezentacij1.Smatrajuéi da je za
ta-w, Jas=0  moZemo kao Sto se to dokazuje u /33/ str.33l

i str.72 napisati slededéu operatorsku jednadinu

—CE -ty
6 ‘.. (/Jo*”et/) =€ £ H je‘.f //) I.4.29

-4 Z
Set(t) =T g % f ek I.4.%0

gde Jje

T predstavlja Dysonov operator hronolodkog proizvoda,a u in-

tegrandu eksponenta figurife hemiltonian u interakcionoj re-

prezentaciji pri emu je H= H,+ Heet I.4.31
H S 5 S
tako da jJe H = H H, = H, T.4.3%2

gde H, S, T oznadavaju respektivno Heisenberg-ovu,Schrddin-

ger-ovu i interakcionu reprezentaciju.Imajuéi u vidu unitarnost
operatora S moZe se napisati za srednju vrednost Heisenberg-
ovog operatora vektor potencijala u prisustvu spoljéénjih stru-
Ja izraz wbet ¥ —
A (50)=SeslV) AIEL) Searl) Y T.4.33
gde na desnoj strani figurife operator vektor potencijala u
Interakcionoj reprezentaciji u odsustvu spoljadnjih naboja 1
struja,a radi se o usrednjavanju po statistidkom Gibbs-ovom
ansamblu buduéi da su motrive velidine (observable) u stati-
stidkoj fizici srednje statistidke vrednosti ili srednje po

ansamblu.Ako u ovom poslednjem izrazu zadriimo samo &lanove

linearne po /w to kako /w xomutira sa= A jer nije kvan-

t1z1rano dobiva se

/) <n {H))---—/f///c/z%.(i"//([ﬁ; ¢ }(S’I{)]) I.4.34

Za homogen medium koji je dospeo u stacionarno stenje funkci-

Ja G (#-21-1)= - LA A, (7))

/
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zavisi samo od razlika.?z-ﬁ :1{~f— pa prelazedi na Fourier

likove imamo A Yok)=- % G... (<F) )., ) T.4.35

gde je L h‘,‘ UH'\' _‘ co s /PRl =
G.... (k)= f”"/”’f’ f (RT)= fdr/d&g‘/m ‘)(,m(@?} T.4.%6

gde je G“‘“(ﬁz)i G““(Qr)g/r) a @(») Je step funkeija.Na taj

nadin je (;ﬁ‘(uﬁv Fourier 1lik retardirane Green-ovefelektro-

magnetnog polja koja je definisana izrazom

G (F-T)8-8) = = LL[A(52) A, (27¢)] ) E(2-1) L.4.37

gde figuriSe srednja vrednost komutatora pri Semu se vrii u-

srednjavanje po Gibbs-ovom ansamblu pa je

<o = 5/, {e%mg) gde je T slobodna energija sistema.
Izraz za Green-ovu funkciju I.4.37 nije gradijentno in-

varijantan (po81li smo od ba%darenja koje anulira skalarni po-

tencijal), Da bismo rezultate izrazili u éradijehtno invari-

jantnom vidu,diferencirademo I.4.37 najpre po % ,a zatim

po t/ .Iz kvantne elektrodinamike je poznato da je

[A.cE t), A. (5”{'/]=o - za t=t’ kao i da je

Jégﬁll) Sté-t') pa je uz relaciju analognu sa I.4.26

i d6u(F- z¢- ¢ o : )
~E “";([E«./Eﬂlf///).,n'f/])ﬁ-(/ £

i dalje

-

1 96 (3F] t‘U
'l

¢ Lot I1.4.38

Koristedi opet relaciju analognu sa I.4.26 kao i komutacionu

relaciju [9” (5’“ A. (i"//]hm‘fc’jm J(-7) I.4.39

([E 74 (f?])f// (-1 ([fh’if{f;/zjﬁﬂ/) B¢-t)

(videti npr. /32/str.loo) i prelazeéi na Fourier likove moZe

se I,4.38 napisati u obliku
1 —_ —
%{Gh“/ok)=.pm“(wk} I.4.40

gde je D _ (o k) Fourier lik retardirane Green-ove funkcije:
Diﬁu(?‘i‘:{—é')“=
= - £ <[E. I_i'QE,‘(i"/')]}ﬁ/(-l’)ﬁ’»‘(f:wJ‘(z-z 98 04-11)

I.4.41
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koja je o¥igledno gradijentno invarijantna jer je izraZena
komponentama ja¥ine polja,a ne potencijalima.Dakle,poSlo se
od funkcije G koja je bila izra¥ena potencijalima na gradi-
Jjentno neinvarijantan nadin i posle dvostrukog diferenciranja
(vidi I.4.40) dobijena je gradijentno invarijantna retardira-

na Green-ova funkcija elektromagnetnog polja.

Iz T.4.35 1 1.4,27 sledi
Bl ol e EL pal) ot I.4.42

budué¢i da se spoljasnja struja moZe birati po volji,pa se uz
/

T.4.25 nalazi da je

7 o'kt et Al -~
E(J.(o hl: % '7‘,7 + 4‘)"; G‘J-(O é) 10404‘3
d i l~': L k‘./(' —2 UL \ . I. °
Pomodu I.4.40 se sada mo¥e I.4.43 napisati u obliku
. ) -— c’é'l o = = Io4‘o45
Zﬁ/béj-— j;:”?y +f3.£94Qu17

Tako je u /34/ problem odredjivanja kompleksne dielek-—
triéne permeabilnosti sveden na izratunavanje retardirane
Green-ove funkcije elektromagnetnog polja.

Za izradunavanje Greecn-ove funkcije D odnosno trase

7 ;e _%I_o [E"/’T“), l’}-(‘i‘/’{’/]} T.4.46
koristidemo sopstvene funkcije kristala uz uratunavanje retar-
dirane interakcije tj. koristidemo kompletan sistem polariton-
skih funkcija smatrajuéi da nam je on sa dovoljnom tadnoséu
poznat.(0 njemu kso i o korespondentnim sopstvenim vrednosti-
ma je bilo refi u paragrafu 3 gde je raz;;tran sludaj kada se
nelinearni procesi mogu zanemariti),

U protivnom,ako bismo bili prinudjeni da se koristimo
sistemom funkcija u obliku proizvoda Y. ¢ gde su Vﬁ sopstve-
ne funkcije kristala tj.operatora H,. koji sadrZi trenutnu

kulonovsku interakeiju i odgovara eksitonskom podsistemu,a.¢
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funkecije stanja fotonskog polja pri &emu Je totalni hamilto-
nian 4 =H,, ¢ Ho + H o tada Y, odgovaraju kulonovskim
eksitonima, e ¢ predstavljaju sopstvene funkcije operators H¢
trensferzalnog poljg onda bi koristedi funkecije 91¢ trasa
sadrZala beskonadan broj &lanova koji bi predstavljali &la-
nove razvoja po konstanti eksitonsko-fotonske interakcije,
Pri tome nije moguée zadr¥ati se samo na nekoliko prvih &lg-
nova razvoja ukoliko dobiveni rezultatl treba da va¥e i zg
oblast rezonance jer njoj eksitonsko-fotonska interakeija
daje bitan doprinos.To je kao Sto je refeno u paragrasfu 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 apstrahovademo disipativne pro-
cese koji kao Sto je poznato vode na priguSenje normalnih tg-
lasa u mediumu,U stvari idealni sistemi pez prigusenja ne po-
stoje 1 3tavise kogq njih je nemogudée govoriti o ¢isto prinug-
nim oscilacijama jer bi bilo nemoguée priguliti sopstvene og-
cilacije.No ovaj uprosdéeni prilaz ne onemogudéuje da se naknad-
no uvede u radun i malo priguSenje na taj nadin.&to se u ime=-
niocima dobivenih rezonantnih izraza realna velidina « zame-
njuje kompleksnom e+ (o s tim da budeﬁﬂ<<uJ «Upravo uvodje-
njem jednog ovakvog malog realnog priguSenja upotpunidemo 1
definiciji jedne Green—oﬁe funkecije koja figurile u narednom
rafunu i time propisati nafin obilaZenja™“polova.

Operator energije realnih eksitacija u kristalu izveden
-Je u paragrafu 3 i njegov kvadratni deo gasi (energija 0sSnov=-
nog stanja nas ovde ne zanima)

31
H, = ,,Z, [f/"“)f,/‘"/;/f/ I.4.47

gde su polaritonske energije é}/iy date izrazom I.3,14.S dru-
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ge strane iz I.3.6 i I.3.11 nalazi se

m‘ k7
/)/7/ Z- o / /M;.J/f)*y‘ /f’))f /UE + C c, T.4.48
Dalje iz Maxwell-ovih jednadina za nemagnetnu sredinu je

— A — =l —
2t (E+1R)=0 no iz kxB=0 sledi rotE=0 i na taj

nasin 2of (E 4fh)=0 .S druge strane/iz kE=0 sledi
— L
divE=0 Sto uz Coulomb-ovu kallbraciju divA=0 daje

ou&(f?l+£ Y =0 i na taj nadin E +- L p = Zf pa se moZe
napisati Fra < %é = [Ho A] I.4.49
Sto uz I.4.48 1 I.,4.47 uz komutacione relacije za operatore$
¥
daje Z V -h"z"‘ , r'l‘_; )
= . ~ L
o) = E/F H-o. V—v. ) /( t
Eery=t &V V ke 2z 7 (Uyt iyt S8 v et 145 |
23 g =y —~ - = T
dalje je JD= E”+£ 5 “'(P”-f P ) - odakle sledi da je
E"4rP"- o I.4.51

— — — -—.-—.J_
buduéi da je divD=0 tj. kD=0 odakle je D=D .
Axo je koncentracija eksitona mala onda se moze u 4dvo-
nivoskoj Semi operator i predstaviti na sledeéi nalin

-—to;

gde je 2;£=<[£7J707 matridni element prelaza iz osnovnog u
pobudjeno stanje sa kulonovskim eksitonom karakterisanim vek-

torom ¥k 1 stanjem f .Na taj na8in uz I.4.51 i T.4.52

— [l

S W £
E(z"}‘=-ﬁ'? Zl';(E”/F)Bie‘“4 e.C. L.4.53

8to uz I.3. 11 vodi na =
E'tz)=-4:2 ([f/r}(u /f)HL/P)}f/[/F it I.4.54 |
§to uz I. 4f50 daje

[—'( )— S (")j(l:je + (WY G T.4.55

gde Je S}(/?)= a I.4.56
o ' ‘/nr ) i
B -ﬁ;k—{(l*d,;})(”io(f“%~o/f))+L/Z’ Vhck 5/0/"//”“/{/“%‘//’0/) |




=

- 50 =

gde su E-(Ev energije polaritonskih grana.
Operatori jadine elektrinog polja u Schrddinger-ovoj
i Heisenberg-ovoj reprezentaciji u sludaju kads nems spoljas-

njih naboja i struja vezani su relacijom

Etser= o3t Frzy g b ht | I.4.57
gde je H, dato sa I.4.47 a E(%) sa I.4.55.U sludaju kada
postoje spoljadnje struje relacija I.4.57 daje jadinu elektril-
nog polja u interakcionoj reprezentaciji.U sludaju kada tre-
ba izradunavati nelinearne efekte, potrebno Je umesto I.4.57

koristiti relaciju koja daje operator jatine elektridnog po-

lja u Heisenberg-ovoj reprezentaciji u prisustvu spoljadnjih

struja.
Sada koristimo relaciju
{ v =4 ot E(F/z‘ :
Ona se dokazuje tako Sto se uporede matrléni elementi na le-

voj 1 desnoj strani koji su razliditi od nule/33/ str.143.

Tako se nalazi da je

— 28 - : > — f
Eist)- = Sy1h)3,08 ¢ (FF- ) I.4.59

-

gde je . = "f = T 104060

ulestanost polaritona ([ p).
Uzimajudi jo$ u obzir da Je zapremina osnovnog elements
ciklidnosti V=Nga’ yda:postoji reprezentacija delta funkcije

u obliku - J(k- “7'<z;; Rélﬁvk ) srelacija

&,),///k s komutacione relacije za operatore j kao

1

i obrazac : cc Z ) 1O ¢ +
[En E]= [(RAES), (FaFe)] = [Fo 5] = [ R
koji se lako dokazuje uzimajuéi u obzir da se komponente polja
ccC

E_ mogu predstaviti pomodu El + £ pri Semu je Fo. ~ $ dobiva

Se najore za I.4.41 izraz
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Do R 2)=- £ 2 [Soulh)S) 10 V% 0, ) 007y +
+4rd J(F) fym)

-l(ﬁl?-‘-’? P I.4.61
a zatim se uz -D“«(“’[/ /‘/’/’/’? ﬁ««« /’{i?} 1.4.62

i uz realistidku predpostavku,o kojoj je veé bilo red¢i,da sva-
ki realni sistem ipak ima bar neko malo prigulenje te da neo-

;O ~
dredjene 1zraze tipa je““dP treba interpretirati u smislu

L[UH;() .
cr—oo*/e ? L%:;: ‘J,_‘A"

dolova odnosno &ime Je tek definisana Green-ova funkecija u tad-

dime je definisan nalin obileska

ci =0 *,nalazi za Fourier 11k retardirane Green-ove funkci-

Je elektromagnetnog polja izraz

B e Z(S,MM B 5 RS, /+4)

Q d}+uf 4)+ka+,¢[‘

I.4.63
Relacija I.4.63 se bitno uproSéava u sludaju kada se ra-
di o izotropnoj sredini sa centrom inverzije tada su.§}/%7 re-

alne funkecije koje ne zavise od smers talasnog vektora X pa

2

Na taj nadin uz I.4.63 (odnosno I.4.64),1.4.60, I1.3.14,T.4.56

je
DM(U’L/~ ?/Z 5"“( /3y “([} (k) + 5. .

relacija I.4.45 odredjuje tenzor 2':/(0 [) pa je time pokazano
kako mikroteorije omogucéava da se izraduna tenzor dielektridne
nermeabilnosti. i

Gornja izvodjenja su imala za cilj da ilustruju nadin
na koji su problem izradunavanje dielektridne permeabilnosti

tretirali Agranovid,Davidov i drugi poznati autori.Treba ovde

X 0 i(osde)? B oo
J f”‘='-’~.

w+i'd

}
|
l"-/l)/-—/-{o}_[ / !
|
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sada napomenuti‘da su u tim izraZunavanjima koriSéene ne sa-
svim korektne transformacione funkcije koje vezuju eksitonske
fotonske i polaritonske operatore u smislu %to su jednostavno
bili zanemarivani efekti neodr¥anja kvazi &estica,a upravo ko-
rektnom tretiranju problema nekonzervacije kvazi &estica i re-
dukovanju hamiltoniana sistema koji ne odrZava broj tih Sestica
na hamiltonian koji broj lvazi ¥estica odr¥ava,posveéen je do-
brim delom i ovaj rad,pa ée ova pitanja biti predmet detaljnog

razmatranja u narednim glavama,

5. Nelinearna optika

lMada podela optilkih pojava predloZena u /35/ nije jedina
koja bi se mogla zasnovano braniti,ipak navedcemo je iz prak-
tiénih razloga jer predstavlja dobar primer jedne od moguéih
razumnih podela.Ona izgleda ovako:

- &ista linearna optika

- &ista nelinearna optika

- parametarska optika koja tretira i sve nesvetlosne interak-
cije kao interakcije sa i1 medju nesvetlosnim eksitacijama,
fonone,magnone itd.

U ovom paragrafu bide poglavito rec¢i o ¢isto nelinearnoj
optici. _

Posle uvodjenja optidkih kvantnih generatora - lasera u
fiziku uvodene su nove pojave koje nisu mogle biti zapa¥ene pri
radu sa poljima obidnih svetlosnih izvora 1 tako je pofela na-
glo da se razvija nova oblast fizike - nelinearna optika.3am
naziv nelinearna optika potide otuda,Sto sve ove novouodene
pojave na nelinearan nalin zavise od intenzivnosti zradenja.

Dakle, pri prolacku svetlosnih talesa kroz kondenzovanu

sredinu ¥azo 8to su kristali ili tednosti mogu nastati veoma



- 5D o

razli¢iti efekti koje karakteriSe nelinearnost.Svi se oni mogu
podeliti na dve osnovne grupe: u prvu grupu bi spadali efekti
k0ji nastaju interakcijom medju samim svetlosnim talasima tie
fotonsko-fotonska interakcija koja generife u oblasti prozrad-
nosti mediuma drugi,treél i viSe harmonike ili pak ako sredina
ima apsorpcione udestanosti,vodi na dvo~ i multifotonsku apsorp-
ciju,zatim rasejanje fotona na fotonima (kombinaciono rasejanje),
pomeranje (shift) eksitonskih nivoa itd.Svi ovi efekti bili su
ve¢ dugo poznati u oblasti radio- i mikrotalasnom domenu udes-
tanosti buduéi da je u tim oblastima bilo mogude jo$ od ranije
ostvariti flukseve velike snage,no izudavanje ovih efekata u
optiZkoj oblasti je mlada disciplina i nadovezuje se na rezul-
tate eksperimenata sa laserima.

U drugu grupu spadaju tzv. parametarski efekti /36/ za
ije nastajanje nije neophodno koristiti izuzetno jake izvore
svetlosti, tako da su oni bili poznati veé od ranije,dve do tri
decenije,no u polju jakih izvora i ovi od ranije poznati efek-
ti dobijaju kvalitativno nove crte koje su znalajne za istraZi-
vanje.U ovu grupu spada rasejanje svetlosti na fononima i kris-
t&lnim defektima, interakcija foton-polaron zatim kod magnetnih
sredina interakcija foton-magnon.Ovde svetlpsni talas uzrokuje
pobudjenje sredine kao ¥to su vibracije,izmenu spinskih kvan-
tnih stanja i dr.,a ova pobudjenja onda uzrokuju apsorpciju
ili rasejanje upadnih fotona.

Na ovom mestu je neophodno ukazati ma neke sads veé isto-
rijske eksperimente koji su pobudili interesovanje za neline-
arnu optiku.Bez namere da se pruZi jedan sistematilan,a jo3
manje celovit uvid u ove radove, %to bi bilo i nemogude obzi-
rom da se u ovoj oblasti gotovo sa svakim danom javljaju i no-
vi podaci,naveSéemo samo nekoliko kljudnih medju prvim eksperi-

mentima.

e —
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Poletak razvitka savremene nelinearne optike moZe se
vezati za opite koje je Franken /37/ sa saradnicima izveo 1961
god.U tom eksperimentu je zrak od 69345 iz rubinovog lasera
fokusiran na kristal kvarca prednika oko lmm. pri &emu je ener-
gija laserskog impulsa bila oko 3J a njegovo trajanje 16°s .
Pomoéu kvarcnogspektrografa registrovano Je na foto plodi ne-
osetljivoj na crvenu svetlost,zradenje koje izlazi iz kvarca.
Registroveno je ultraljubi¥asto zradenje od 3471X pri Cemu je
oko 10" 0a broja fofona u impulsu prevedeno u ultraljubidasto
zralenje Sto jé predstavljalo potvrdu teorijskih pretpostavki
o moguénosti nastejanja drugog harmonika.Tako je nepobitno do-
kazano da se pri prolazu svetlosnog flukssa velike gustine kroz
kristael u oblasti njegove prozra’nosti javlja svetlosni talas
sa udvojenom ulestano3du. .

1961. Kaiser i Garret prvi su ustanovili dvofotonsku ap-
sorpciju /38/ osvetljavajuéi zrakom rubinovog lasera kristal
CaF, koji je sadrZao0 jone Eu®? pri demu je kristal fluorescen-
tno zrafio na talasnoj duZini od 4250£ koja odgovara prelazu
B iz pobudjenog u osnovno stanje.To je obja¥njeno na slededi
natin: dva kvanta crvene laserske svetlosti indukuju prelaz Eﬁj
na podbudjeni nivo,a kroz izvesno vreme jon Eu’’ se vrada u os-
novno stanje emitujudéi ultraljubidastu svetlost.

1962. do 1964. potvrdjeni su u /39/, Mo/, /Al/ i drugim
eksperimentalninm radovima'Franken—ovi rezultati i ustanovljeno
Je da se u oblasti prozradnosti kondenzovane sredine mogu javi=
ti sume 1 razlike participirajuéih udestanosti.

i 1963. su eksperimenti Terhune-a i saradnika /42/ potvrdi-
1i pretpostavku o moguénosti nastajanja tredeg harmonika.

1964. javlja se prvi eksperimentalan dokaz moguénosti tro-

fotonske apsorpcije.Njega su objavili Sing i Bradley /43/ .Osvet—
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ljavali su kristal naftalina svetlo¥du iz rubinovog lasera i
dobili su svetlost fluoroscencije od SOOOX pri demu je inten-
zitet dobivene svetlosti bio proporcionalan tredem stepenu in-
tenziteta zralenja polazne svetlosti %to Je teorijski i od%eki-
vano kod procesa trofotonske apsorpcije.Efekat transformecije
pri gustini upadnog snopa od 2—1022ﬁqu bio je oko 1dﬂo.Rezul—
tati ovog eksperimentalnog rada razmatrani su i u /22/

Gore spomenuti i drugi znatajnl eksperimentalni radovi
dali su veliki podstrek teorijckom istra¥ivanju u nelinearnoj
optiei, _

I za opisivanje nelinearnih optidkih efekata mogude je
kobristiti fenomenolofki prilaz odnosno Mexwell-ove jednadine,
Ukoliko se radi o nemagnetnom mediumu on Je 1 ovde k20 i u
sluaju linearne optike karakterisan materijalnom jednadinom
koja povezuje vektor indukcije D sa vektorom jafine elektrid-
nog polja,no u opStem sludaju veza medju njima nije linearna
1 moZe se umesto sa I.4.1 izreziti ralacijom

. ¢
Detsit)= [ av[d Eq(BE L) Ep (514 +

s t 4 . G =g = /2 4
} /51/’/ VA% 2" 2y (55554 )L (VL (54) 4 - .. ..

LaBul
koja u stveri predstavlja razvoj po stepenima jadine elektrid—
nog polja.Xao i kod linearne optike,u sludaju da se radi o ho-
mogenom mediumu koji Je doveden u stacionarno stanje, jezgra
57, EVY itd. integralne relacije I.5.1-zaviside samo od raz-
lika prostornih odnosné vremenskih koordinata,pa ako u tom slu-
¢aju predjemo na Fourier likove uz uobicajene relacije
E(78)= [l [do E iy e < (FE-<¢)

=y S /'//‘(-'Zd—wf A
Digt)= [dk Jdo D(Fe) e / I.5.2
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onda I.5.1 ima oblik
Di(keo)= Ejlho)Ep(h0) +
[Pk kIS o 8 ke, Koy k)0 Byl £ (ISR ) H o000 &
s ez I.5.3

gde je Zv/ﬁlytenzor dielektridke permeabilnosti koji opisuje
i prostornu disperziju.ZV( Je tenzor nelinearne polarizacije
tredeg, a.&yﬁh etvrtog reda itd.Za opisivanje linearnih op-
tidkih efekata kao Sto smo videli u paregrafu 4 dovoljan je
tenzor £9~ . TenZOI'fo omoguéuje da se opi%u nelinearni op-
tidki efekti treéeg reda odnosno procesi u kojima ucdestvuju
tri fotona kao Sto su nastajanje drugog harmonika dvofotonska
ansorpcija itd.,dok je tenzorZh%/ odgovoran za efekte Cetvrtog
reda odnosno procese u kojima ulestvuju detiri fotona kao Sto
su trofotonska apsorpcija,kombinaciono rasejanje fotona i na-
stajanje tredeg harmonika.I uopSte,tenzor nelinearne polariza-
cije n-tog reda opisuje procece u kojima udestvuju n fotona.
Zadatak je mikroteorije da omoguéi da se u okviru neli-
nearne optike izradunaju tenzori nelinearne polarizacije koji
se sa druge strane mogu eksperimentalno meriti.Xao Sto je veé

poznato da bi pri interakciji zradenja sa materijom nelinearni

2 2

“efekti mogli da dodju do izra¥aja,potrebno je pribedéi veoma

d
intenzivnim fluksovima zradenja (ovde i nadalje re¢ je odito
o &isto nelinearnoj optici,a ne o parametarskim efektima).
Istorijski pocmatrano (red je ovde u stvari o vremenskom
rasponu koji Jje neSto duZi od zadnje decenije) javljalo se ne-
koliko varijanata teorije nelinearnih optidkih efckata u kri-
stalima.U teorijskom radu Bloembergen-a i saradnika /3q/raz-
matrano je dejstvo monohromatskog elektromagnetnog talasa na
kvantni sistem.Odredjivana je perturbirana funkcija stanja,a

potom je dipolni moment sistema u perturbiranom stanju izraZen
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s

kao funkeija jadine elektridnog polja i predstavljen u obliku

razvoja po stepenima jadine elektridnog polja.Van oblasti rezo-

&}

@

nance moglo se smatrati da takav razvoj u stvari predstavlja
razvoj po malom parametru E/F, gde je E;lO7V/cm Jatina unutar
molekularnog polja bududéi da jadine elektridnog polja E ni

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

nalog parametra E/Ea Javlja se veliki parametar'gf‘gde je

3

-2
H

ina rezonantne linije a f sila oscilatora.Za ovaj parasme-

tar Ovander v /44/ navodi ocenu reda velidine koji iznosi u

%)

toJ oblasti i do 10% pa se ne bi moglo govoriti o konvergenci-
Ji razvoja.S druge strane yak kada se taj razvoj koristi u o-
blastima udaljenim od rezonance i uz Maxwell—ove JednaCine po-
kazuje se u /30/ da pod dejstvom monohromatskog polja,dipolni
moment jedinigne zapremine sadrZi viSe harmonike i to zahval ju=
Jjuéi 8lanovime razvoje koji sadrZe viZe stepene jadine elektrid-
nog polja.Bloembergen u tom radu najpre razmatra gas,a potonm
umesto spoljasSnjeg polja uvodi efektivno polje time Sto spo-
ljasnje polje multiplicira nekim mnoZiteljem.Takav prilaz ne
omogudava da se uzme u obzir Jedna od osnovnih osobina krista-
la - anizotropija.

R.Loudon je u /31/ prigenio kvantizaciju polja zraBenja
& nelinearne optidke efekte dotiva kao posledicu interakecije
nedju kristalom i zradenjem.U stvari ovu interakeiju tretira
kao perturbaciju &ime se zapravo ogranidava na interekcije ko-
Je su male u odnosu na glavni deo hamiltdniana,a nelinearne
efekte izvodi pomodu teorije perturbacija.Funkcije stanja nul-
te aproksimacije uzima u obliku proizvoda funkecija stanja trans-
ferzalnih fotona 1 funkeija stanja eksitona - moguénost koja je
veé dislkutovana i odbadens u paragrafu 4 jer takav izbor funk-

cija nulte aproksimacije,kako je to ved izlo¥eno u paragrafu 4

,
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ne omoguéava da se bilo Sta zakljudi o rezonantnoj oblasti gde

(944
ot

1

aviSe vodi na divergencije.Treba ipak priznati da je taj pr

-

stup omogudéavao da s m

1548

[0

ra

8]

PJ

tra npr. radijaciona Sirina i drugil

[...l

efekti van rezonantne oblasti i pri malim silama osci

amnuo

H

a
prelaza.

Tako su i Bloembergen i Loudon bili vezani malim silama
oscilatora prelaza 1 oblastima ulestanosti udeljenim od rezo-
nance.Tih ogranidenja,kako je to veé izloZeno u paragrafu 3
bilo je mogude osloboditi se tek koriSéenjem polaritonskih
funkcija stanja kako je to radjeno npr. u /44/, /45/ i drugim
radovime gde su ispitivani nelinearni optidki efektl na osnovu
uopdtavanja Agranovideve teorije iz /3/.Tako se u /44/ neline-

bez pozivanja na fenomenoloSke

Dalje usavrSavanje je do3lo sa redom /46/ gde je tenzor
nelinearne polarizacije tredeg reda izradunat preko Green-ove
funkcije elektromagnetnog polja i gde su dobiveni rezultati
koji se sla¥u sa rezultatima koje su ranije bili dobili drugil
avtori uz manje korektan prilsz u sludaju kada se indeks pre-
lamanja svih normalnih talasa moZe smatrati bliskim jedinieci.

radu /46/ je uspostavljena veza medju makro i mikro velilina-

ma koje su odgovorne za nelinearne optidke efekte,time Sto je

tenzor nelinearne polarizacije treéeg reda povezan sa koefici-

0

entom kubnog anharmonizma koji ni

[

e ni$ta drugo do koeficienat

uz kudbne &lenove hamiltoniana sistema po~polaritonskim opera-

Qs
[N

torima koji preostaju posle

joegonalizacije kvadratnog dela

-

vikupnog hamiltoniana,te kao takav predstavlja koeficient koji

A

pripada i izradunava se u mikroteoriji za rezlilku od tenzora

zaci

|..J-

nelinearne polar e koji je prvobitno bio poznat i pripa-

C e

}-l.

dao samo makro te

LJ.

N A R SRR R




T .

- B

U [47/ je pokazano da nelinearni efekti tredeg reda u
drugoj aproksimaciji teorije perturbacija mogu da utidu na
verovatnoéu trofotonske apsorpcije tj. na proces detvrtog re-

la.Prema tome, procese viSeg reda ne defini3u samo dlanovi

o.

Je

namiltoniana toga reda u prvo] aproksimaciji teorije perturba-
cija,veé i &lanovi ni%eg redd u visim aproksimacijama teorije
perturbacija.Na taj nadin uwopitavanje teorije na slulaj neli-
nearnih optickih efekata Setvrtog i viSih redova neilazi po-
red ostalih i na gore spomenute teSkode.liedju ostalim tedko-

L4

¢ama na koje senailazi pri ovom wop$tavanju je i nebozonski
karakter operatora kreacije i anihilacije elementarnih eksita-
cija koji figurisu u hamiltonianu sistema kristal - polje trans-
ferzalnih fotona.Uprkos spomenutim teékoéama)ovom uopsStavanju

se ipek uspeSno priSlo u nekim radovima: ./13/ /24/ /AT /A8/i A9 .
Kao i na zavrietku paragrafa 4 i ovde treba napomenuti da su u
ovim radovima bile kori¥dene transformacione funkecije koje ni-
su sasvin korektne uw smislu Sto problemu neodrfanja kvazi Sesti-
ca nije bila posvedena paZnja i Sto taj efekat jednostavno nije
bio uzet u razmatranje.Xorektno tretirenje problema neodrfanje

kvazi Cestica bide predmet narednih poglavlja.

je 1 njihova veza

;.4.

6. Tenzori nelinearne polariz

U radovima /44/ i /45/ Ovander je razmatrao nelinearne
optitke efekte tredeg reda.RKao £to je ved bilo redeno u para-
grafu 5 on je za razliku od svojih prethodnika k2o 3to su Bloem-
bergen /30/ i Loudon /31/ za stanje nulte aproksimacije koristio
je medju kubnim &lanovims hamil-
toniana sistema vodio raduna i o onima koji korespondiraju an-

arnonizmu samog eksitonskog podsistema.Takvi &lanovi nisubi-

i razmatrani u redovima [3o/ i 31/ .

@
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mu je da opiSe nelinearne optilke efekte i u okolini intenziv—
nih zona apsorpcije gde eksiton-fotonska interakcija bitno me=-
nje zekon disperzije elementarnih pobudjenja.Pri tome je poka-

zao da taj kulonovski anharmonizam takode.unosi znafajan dopri-
nos verovatnoéli nelinearnih procesa u toj oblasti.Daleko od re-

zonance pak,osnovnu ulogu u nelinearnim procesima treéeg reda

je reCeno u paragrafu 5 nelinearne optidke efek-
te moguée je opisivati pomoéu fenomenolo¥kih laxwell-ovih jed-
nefina I.4.5.No iz I.4.5 se mogu dobiti jednadine u obliku
I.4.7, T.4.8 i ostale i bhez ogranilenje na ravne talase kako
je to uradjeno u parasgrafu 4.Naime, polazedi od I.4.5 i pre-
laze¢i na Fourier likove I.5.2 mogu se iaXwell-ove jednadine

ze. nehomogenu sredinu napisati u obliku

e x Hik, o)+ gﬁ(’kﬁ"): ‘:.///—: /

I’?B( :::.J)'=0 ako je f‘"‘-:g

F(ke)= £ Ex Eke) T84
ke {(Ko) =0

Ukoliko je ref o homogenoj sredini dovedenoj u stacio-
narno stanje, jezgra & integralne jednadine I.5.1 zavise sa-
mo od razlika orostornih i vremenskih koordinata pri Zemu vaii

relacija
Dill0) = £y (F)Fy (k) + %
fgtyk(/ -k w *”Uh[//’ Q/E/// ©Y C//’ i [”7 {}'c., 318 ..J/(,/ (/'i/”//l\)//(:’.’l_

AU LT o e el
"w - r~/ -:/ -0y i Cf‘v +
+ JZJ"'(L“ I‘,' "t’-J"/b’W}L' (/"*/[/ff ‘v‘/[}'//’ ) /r(/ //}u -l w- /

I.‘.‘:\QE
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pri Cemu npr.Ef(Ev/k?o Zto smo videli u I.4.4 nije Tourier
1ik funkcij ef‘j//?'t“) veé funkcije 2'(/-//?77'/9(") L.ip2
gde je.%/(@aﬂ tenzor dielektridne permeabilnosti,koji je
kao Sto je poznato dovoljan za opisivanje pojava linearne op-
tike. fﬁwc Je tenzor nelinearne polarizacije treleg reda koji
Je potreban za opisivanje nelinearnih opti&kih efekata treéeg
reda i sli%no tome tenzor Cetvrtog redaébw/ opisuje neline-
arne opticke efekte Cetvrtog reda itd.

Iz prve i treée jednadine I.6.1 uz I.6.2 se nalazi
(Bo) 5 (5o) = & oo oy R0} (R Ep (P Y FRAE Yooy K ol o'

Ay

2 = ) 4t W gty ;o (3PS by
= 2 fese. thy ) R Yol P Eul ) SRR ) -0 st JA UKl ool

/l(
= 74l (/,o/
./ T.6.53

gde je A.(Fo)dato sa I.4.25.Smatrajuéi spoljadnju gustinu stru-
J

je slabom,moZ%emo razviti E po stepenime spoljasSnje struje:

- - (’) 5 o = ;

L‘(/ U):f:_. (éuj# E‘.(“(/,b) +£~(3}//<u}+ - N I.6.4
gde je ?“’proporcibnalno prvom stepenu po j”J,E”)drugom itd.

U nultoj aproksimaciji Jje

—1 v oxt
wil o =

Etio= B N (Fe) ) TFe) 1.6.5

Uvrstavajudi sada T.6.4 u I.6.3 nalazi se uz I.6.5 da je

(k‘*’)“— 4”‘“),4 (ku}/UU 2‘>(/"’ K’ <, K" Acz /'/(/ .ss' Aﬂ' 7X

X d”‘ k u'/dy(/f"’u”/ar(l( P IOREIRY b T

Ly . (3) v
a na analogan nain se dobiva izraz za E 1 ostale ¢lanove.

Uz baZdarenje koje anulirea skalarni potenci jal bide:

A (:')4’*)-!) =/ ¢
Flit)=-; -f—f— odn. F(ke/= —/9(/”"/ To6sT

G
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- i 7 SN
pa 1.6.3 daje  Ac(ke)= 1L (K)o~ (Ke) +
L AL ko) [olg, o ho K KPS My (6 )RR o sl sk '

-1, SR - SR A sy 7 S
L1 é‘_)ﬁ A‘-‘,’ /&o/ SIS f,/-{;“ {/(u/ k ) ¥ v, k .J/{)/l (4 ".I//)//"’U'/Aw/é'"b'y X
X S(ELFFY Jyo-om ot o) dWdhd ke do' der s
I.6‘8

Ova integralna jednadina re3ava se kao i I.6.3 pri femu se vek-

tor potencijal izraZava razvojem

Bi(K0) = ATk + NC1E0)+ A1) + - - e

' = « oxf et
gde je /]l( ’(k-'ujz 47/'-A('lz (l&")(/Z e( v
I.6.10

(2) , T e ity N s, s i
At'(LU)zé% 7:/"{/0)//(55 ’(Q{//p(éd//?/é o/J//(—"-[/J(IJ-U-d?;/%{/%'/u;/g

L6411
ede je g :
2 ) ’ e
[ il AR (4 A "(éU/A [ l/ [‘ v % i 4
£zs[//“’/l‘£fk"/=é7/ : c.)/:'(cj’) Lyt (k&7 /‘./)1 /K’"o//fu,/(a/
4 /(": l:."O /.’"’
. W=7
I.6.12

Treba izradunati T?7 pa pomoéu I.6.12 odrediti &£,/ sma-
trajuéi Z‘-//F?) tj.Ay-(é“u/ poznatim,

No sa druge stfane,vektorski potend jal elektromagnetnog
polja koji nastaje u mediumu usled spoljadinje struje izraduna-

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

kodje izradunat i tenzaréh{%ld prema metodu DjaloS$inskog i Pi-
tajevskog /3@/.Da bismo odredili tenzor nelinearne polarizacije
tredeg reda,treba sada taj postupak uopSHtiti.Ako oznakon Aé‘é
obeleZimo vektor potencijal pri prisustvu spoljainje struje,

bide (upor. paragraf 4)

LR 180> =L Su) ATt S () r.6.13
gde je st = o r',%”‘ﬁ“/‘;/ Pak i : I.6.14

I Je hamiltonian sistema “ristal + polje pri odsustvu spoljas-

I S, X ST R L
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njih struja,a A(z) 14(7{) su operatori vektorskog potencijala

u Schrddinger-ovoj 1 Heisenberg=-ovoj reprezentaciji respektiv-

no.
Unitarna matrica S data je pod I.4.30 pri Zemu Je
' ; —~ouf
He4(/ = = ‘// (7‘///4 (z{}c/ z uz —T;a I.6:15
metricu I.4.30 moguée je napisati u obliku
(5

: / .60 6

St =1= £ [dt Bog (€)= 7, /z/z‘ / 16 Uy (€D Wit (L) - -

l - o0 —_— - o

Reciprodna matrica lako se nalazi buduéi da je S unitarna,a
operator H hermitski.

Sada ge s Tsb. 13, Ts6.16 % LJBL15 nalazi

(ﬁ (z {)> {/)(zg)>+<ﬁ (,;)}f'(ﬁ??ﬁ)*‘"" L6217
() ek

pri demu je Azt > = <A(?"t‘}) I.6.18
<A(UJ.C/ >_=_£_ (/f/[/JI h(z.,?y([ﬁ {?0'4 /i’//’/j> I1.6.

)ex - 4 & ., i i
Ry =[x /j///df Pards 14y Ty S AT R (T IR (7Y

'_J

Q
b

/7)/7-////) /?{}” /2”//7 .,LA/_/ //ﬂ /2."/4// (f/}} 5 RO Y

lan u razvoju vektor potencijala koji zavisi linearno
od struje razmatran je u /3%/ pri odredjivanju tenzora dielek-
triéne permeabilnosti.Clan I.6.20 omoguduje da sebdredi tenzor
'ﬁélinearne polarizacije treéeg reda,a Clan proporcionalan tre-—
éem stepenu spoljadnje struje omoguéavao bi odredjivanje tenzo-
va nelinearne polarizacije Zetvrtog reda.

U I.6.20 figurise funkcija

(5t 24 58 = L Pl FOBLTEIALTED EsOwidd

koja u sludaju bomogene sredine dovedene u stacilonarno stanje

(4«1‘

zavisi samo od razlik a koordinata odnosno vremena tj.
({7 (PETVEY") = y‘ (55777 ¢- t'#lf1)  teko da se mo%e koristitl
Ty v
Fourier-ova trans;ormaciJa. /“t,(r/ 2 %Y =
YR T4 R FLE) =l (£-2) =D (L)
. - 5 = I.6.22

————————— T
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No ove funkcije nisu gradientno inverijantne pa demo ih
kao u paragrafu 4 izraziti gradientno invarijantnim funkecijama
koje u ovom sludaju nisu niZta drugo do korelacione funkeije
elektromagnetnog polaa.Nalme

% 2l2t'1zﬂsp (FL50 2ty = {ElIOF(FEIE (I = Vpur (FE 55
I.6.23

gde funkcije ﬁihu sludaju homogene sredine dovedene u stacio-
narno stanje takodje zavise samo od razlika prostornih odnosno
vremenskih koordinate pa se prema I.6.22, I,6.23 mozZe napisati
wobliku Y, (Kofo) =L, €00, (0n-0) Clk o 3oy I.6.24
te prema I.6,22

¢ 3 ¢k,(1 z/+(1 (""’7 (O, (8Dt (P
Cows(PLEV T )= tE

N
l/(\-wu(iu d)€ (/gk dl-’/ (/CJ/ /t‘}: Ia6.25

W, ‘vt((.J -&3)

U izrazu I.6.,20 preéidemo na Fourier likove pomodu

o £ o 2 3 ’ -0&"'/ ///'/ /

/k“(z’z/:/f/ KA fy 1K) € I.6.26

Kako spoljaénge struge/(z"//—*o pri f<= -2 to integrale
PO vremenu oblika f €l0 A’ treba interpretirati u smislu

-l gz g
/ e""’[&// /6—(/Uf(f)f// _ Leé ¢ I.6.27
Ot il

gde St

Po uvréfavanju I.6.25 1 I.6.26 u I.6.20 integrali se po

-~/

Z 172"a zatin po £/ 1 ¢ imajuéi u vidu I.6.27.Zatim se tako

~ i KF-0F)

dobivena jednadina pomno%i sa{Q&)'? pa se integrali

po Z i % -Uzimajuéi u obzir inverznu transformaciju

T 0f)

(2) ext (2) éxt o628
A tEor> ~(2—/, f(/) RO By =

.nalazi se da je n

N R e
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) vad
u(k “0)) = <L (2/)///3/'//‘/0’/1/«:?,,(/@//7 ¢ K7 yﬁﬂk'i/«"yf/u-c’.ay,\’

f, Ay 4
D X /‘-’/ J/‘J; { (7/«9,("*4/ 0// oA ‘)1)

e .
QO h /U,'Ul) {wlf o’.’.(,', ~f{'¢‘~//4) .’.a)z ,;/CI‘/

— By RO ) Y (KGR )
(L) "o, ‘,,‘;)/i\,’.’_ <, #il) (C.) st IR0 02414P/
I.6.29
Uporedjujuéi ovaj rezultat sa I.6.11,a obzirom na proizvoljnost
spoljasnjih struja,za tenzor T/py se nalazi sledeéi izraz:
T,/, 5 Ko Ko'k"w?) = 20//7 (K £ w-cd-omif) +?q/,A;/-/<j’z/: ‘Orid L)
F 8 agp (- K-k 0% il wsid) 550

no obzirom na simetri¥nost relacije I.6.11 u odnosu na smenu

(p)'} ey (7}47 sledi da se tenzor I.6.30 moZe simetrizovati

T{'/? /ku o ko V) = 0//,7 /[ﬁ -U—((’-t.)ﬂ(‘(y + Q/}/o /f: A:’- U-:‘:f~w/-/‘6'/ +
i+ C?/, /7 (—A /f'wa *l” l"J)'iL 07//5 /—l’:ﬂé:/u}ﬁt(’c -z /cj-ﬁ

I . 6 . 51

pri tome je

- (?a} de, de (///}M ey,
d//’7 (7I 7‘1({1) - 1 (AN /0,/{;//&),4—)[;}

I.6432

kao 1 kK'= 46 =407
Sada se tenzor nelinearne polarizacije tredeg reda

mo%e dobiti pomodu relacije I.6.12 i izraziti pomoéu Fourier
lika korelacione funkcije elektromagnetnog polja zr,/éw Wre >’)

i pomodu tenzora dielektridne permeabilnostiéb{kau . Izradunava-
nje pak tih velidina moZ¥e se ostvariti samo po izboru konkretnog
modela kristala i na osnovu eksplicitnog izraza za ukupni hemil-
tonian.Za hamiltonian sistema kristal + polje sa tafnoSéu do kub-

nih ¢lanova po polaritonskim operatorima bide prema, /24/ 1/48/

R - L oo a2k o
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(3
H = H0+ H ! Io6-33

gde je H, dat sa T.4.47;8

T { é’fs(’/z,‘f,/g Fi, K6 ) S, (h) 5, () %"( L1 k) +
[if:f2
K ks B iy Wemel . . R
+ g Cp ) 5005, 06) 5y (5K) + e f

Io6¢34‘

Fizitki smisao koeficienata anharmonizna tredeg reda je
jasan.dﬁ&m@dstavlja amplitudu verovatnode za fuziju dva pola-
ritona sa talasnim vektorima g, i E; u jedan,sa talsnim vekto-
rom E:+ i:.Pri tome indeks f oznadava pripadnost odgovarajuéoj
polaritonskoj grani.ﬁéypredstavlja amplitudu verovatnode za ani-
hilaciju triju polaritona.Ovde treba napomenuti da se u talnijem
prilazu koji korektno tretira problem neodrzanja kvazi &estica
1 o kome ¢ée bifi redi u daljim poglavljima,&lanovi kao 5to je
ovaj,proporcionalan sa tri anihilaciona operatorsa i njemu konju=-
goveni &lan,ne javljaju.Jasno je da je prisustvo rakvih &lanova
posledica nedovoljno korektnog prilaza primenjenog u /44/i dru-
gim radovima koji ne vode raduna i zanemaruju probleme vezane
za nekonzervaciju kvazi &destica.

No vratimo se sad tenzoru nelinearne polarizacije.Za nje-
govo odredjivanje potrebno je joS izraziti i jadinu elektromag~-
netnog polja u Heisenberg-ovoj reprezentaciji.Na osnovu I.4.55

noZe se napisati

E/;() = ?: (./L—'/[f/e'.k?}/‘o/["f} 41 @, (»‘/ T.635
k o
/
gde su operatori-%/éyj dati sa
S FHEE < =LY
560 = g 5 5@ I.6.36

i gde kao Sto se dokazuje npr. u /SQ/ veliéina.[?/éig} (obele=~

— . . .
eng sa S u I.4.55) buduéi da je proporcionalna amplitudi ja-

¢

¢ine polje normalnog elekiromagnetnog talasa sa talasnim vek-

R T N B ek
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torom & i uSestanoiéu JZ/(Ey:-f‘J[;/Ey gde je é}/fy ener-
glja odgovarajuéeg polaritona data pod I.3.l4,zadovoljava homo-
genu talasnu jednadinu & sl ol o L6737
gde Jje LXU dato pod I.4.25.
Ako se anharmonizam ne razmatra,onda u I.6.33 treba sta-

(3 ’
viti H =0 tada iz I.6.%6 sledi uz /33/ str.143 da je

§0R) = 518y o~ B HE T

u tom sludaju I.6.35 se svodi na
Etrty= E/2pe & 2 {E(/ra/f/é/e[“ Sp2] “‘"f I1.6.%9
U to] aproksimaciji se funkci] V;W kao i tenzor nelinearne po-

larizacije anuliraju.To je posledica ¥injenice da su jednake
nuli sve srednje vrednosti bilo koja tri operatora tipa
/ L

. £) ita.

$.(8), 55 (F)
Kada se anharmonizam ne zanemaruje,onda je
Yoo (FLTE T%%) = K Ep (T E AT E(T%7)D> =
= S STWEGOSUSIIE!  St1s 19 EL Y5 s e
= Slt-2) 5 (>//5/{l’/t,~/> E)SIEY) £ 5) S1£7-2)>
I.6.40

jer je prema /33/str.72 SU)ST(E)=804¢) uatricu rasejanja

dovoljno je sada razvijati do ¢lannva linearnih po kubnom anhar-

monizmu tj.

Slht)=Te ‘/H(“”»v ////(?’,U/z/l' I.6.41

a3)-
gde je operator /J{{/ koji figuriSe u I.6.41 dat sa
3 & Ho (3) (g Mo
Hitan=e ' 55l e §° 1.6.42
pa prema 1 59 6

0 = fC? (ki p L ps) S, (Ril) Sy, (64) 57 (6405 £) +

J"rF

‘(* V\

B e g g - . o .
F QU p bp bk ) §, (6 5, (60, (Fhebot) + 0.0 f

I.GOA—:;
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gde su operatori %}(fff) detil sa I.6.38.Na taj nadin izraszi
I.6.40, I.6.39, I.6.4lr—Lf§.43 i I.6.38}zadr2avaju€samo élano-
ve u kojima Hc) odnosno Q, i Qf figurisu linearnq,omoguéuju da
se izraduna veliéina.V;h“ .:ako je u razmatranoj oblasti spek-
tra normalnih oscilacija -‘w>>k7- dopusteno je uzeti da je
T=0 &8to u stvari znadi /49/ da se zanemaruju &lanovi propor-
cionalni srednjoj vrednosti okupacionih brojeva,<§+j>=é;5{gc
Na taj nain se dobiva eksplicitan izraz zg
??“«(?{EW“?”fﬂ/ koji je u stvari funkcija razlika koordinata
odnosno vremena pa se mo¥e pre¢i na Fourier likove te onda ko-
ristiti I.6.23 za odredjivanje koeficienata 04” iz kojih se
odredjuje pomodéu I.6.31 tenzor Tév a pomoéu njega tenzori ne-
linearne polarizacije dati sa TI.6.12 ugz I.4.25.Na taj nadin
Je problem odredjivanja tenzora.fb/ u okviru mikro teorije u
potpunosti reZen.

Na zavrfetku izlaganje o nelinearnim efektima tredeg re-
da treba napomenuti da ovi efekti mogu nastati u kristalima bez
centra inverzije.Ukoliko kristal ima centar inverzije koji se
poklapa sa centrom inverzije molekula najni%i nelinearni efek-
ti koji mogu da nastanu i da budu zapaZeni su efekti detvrtog
reda.Ova okolnost uslovljava poviSenje vaZnosti efekats Setvrtog
reda koji bi i nezavisno od toga bili interesantni jer omoguiu-
Ju neke kvalitativno nove pojave kao $to su kombinaciono raseja-
nje polaritona i dr.

U radovima /47/ 1 /4&/ na, analogan“haéin'je resen problem
odredjivanja tenzora nelinearne polarizacije &etvrtog reda.Pri
tomé treba ukazati na nove momente koji se tu javlijsju u odno-
Su ne teoriju efekata tredeg reda:

- U prvoj aproﬁsimaciji teorije perturbacije po anharmonizmu
Cetvrtog reda proces fuzije triju fotona w jedan u oblasti

van rezonance,nastaje samo zahvaljujuéi nebozeovskom karal—
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teru paulionskih operatora tj. zahvaljujuéi kinematidkom efek-

tu.

—- U oblastima udaljenim od rezonance doprinosi kulonovskog an-
harmonizmg i anharmonizma interakcionog &lana su istog reda,
a u okolini rezonance kulonovski anharmonizam postaje vodedi.
Nasuprot tome kao 5to je poznato iz/44/ i /ZS/ u teoriji efe-
kata tredeg reda u oblastima udaljenim 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 postaje upore~
div sa doprinosom kulonovskog anharmonizma.

= U drugoj aproksimaciji teorije perturbacija i kubni anharmoni-
zam daje svoj doprinos procesima detvrtog reda.

Iz izloZenog sledi da se pri ispitiﬁanju nelinearnih op-
ti¢kih efekata tredeg reda paulionski karakter operatora ne mo-
ra uzimati u obzir jer procesi tredeg reda nastaju kao posledi-
ca samo dinamifke interakcije elementarnih eksitacija.

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

petoga i viZeg reda nastaju samo zahvaljujuéi kinematidkoj in-
terakeiji elementarnih eksitacija to naravno ne zna%i da di-
nanifka interakcije ne daje nikakav doprinos nelinearnim optid=
m efektima vigim oq Setvrtog.Dinamidka interakeija ulazi u
nelinearne procece vifeg reda preko visih aproksimacija teorije
perturbacija po anharmoniz~ima niZeg reda.Tako je npr. u /48/
i - pokazano da je uloga kinematiZXke i dinamitke interakcije elemen-
tarnih eksitacija u procesu trofotonske apsorpeije pribliZno
ravnopravna pri ¢emu kinematidka, interekeija ulazi preko anhar-
monizma &etvrtog reda u 2rvoj aproksimaciji teorije perturbaci-
Ja,a dinemiZka preko kubnog anharmonizma u drugoj aproksimaciji

teorije perturbacija.

L T
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I pored izvanrednih dostignudéa svi gore citirani radovi
podevSi od Bloembergen-a,Loudon-a pa preko ‘usavrsenijih tret-
mana Agranevida,Ovander-a i ostalih istra?ivada sve do ngjno=-
vijeg vremena korist;li su prilaze koji nisu vodili raduna o
efektima nekonzervacije.U narednim glavama bide opisan i prime-
njen prilaz koji problem neodr¥avanja kvazi destica tretira na
korektan nadin.Tim putem ¢e se dobiti ne samo tadni izrazi za
istraZivane efekte,no imademo i strukturalnih pojednostavl je-
nja.Stavise,&lanovi hamiltoniana proporcionalni sa etiri pola-
ritonska operatora anihilacije (odnosno detiri operatora krea-
cije) kakvi su se javljali kod ranijih prilaza pri tretiranju
anharmonijskih efekata Getvrtog reda u koréktnom prilazu izlo-
Zenom u narednim glavama neée se ni pojaviti,iz dega se moZe
zaklju®iti da je pojava takvih &lanova u.ranijim prilazima bi-
la posledica nedovoljnog vodjenja raduna o efektima nekonzerva—

cije.




IT GLAVA

NEODRZANJE OPTICKIH POBUDJENJ A




e 1. Op3ta razmatranja o problemu neodr¥ania kvazi

destica

Problemu neodrZavanja broja kvazi Sestica u fizidkim gi-
stemima se relativno kasno podeo pridavati pravi znataj pa sto-
ga do danas ima malo radova koji su mu posvedeni a JjosS menje
njih koji bi mogli ponuditi neko efikasno i elegantno reSenje.
U stvari prvi sistem ¥0ji je istraZivadima privukao paZnju ti-
me Sto ne konzervira broj kvazi &estica bio Je teCni helijum
H: u uslovima boze kondenzacije,a dugo se smatralo da je Bo-
goljubov u /51/ dao i konadno reSenje ovoga problema sve dok
C¢itavih Zetvrt stoleés kasnije nije Sunakawa dao u /17/ i /18/
teoriju kojea se %kvalitativno dobro poklapala sa rezultatima
eksperimentalnih radova,Tstovremeno su vrSena istraZivanja i
u drugim oblastima te je tako Po3ié u /15/ i /16/ vkazao na
nedostatke nekritidne primene standardnog A.S.Q. metoda i u-v
transformacije Bogoljubova - Tjablikova u teoriji eksitona Xto
Je podrobno izlo%eno u paragrafu 2 prve glave gde Je pokazano
kako standardna primens A.S.Q. metoda i u-v transformacije
odbacuje iz anharmoniskog dela hamiltoniana ¢lanove %oji posle
svodjenja na normalne produkte daju svoj.doprinos harmonijskom
delu hemiltoniana pri demu taj doprinos nije proporcionalan kon-
centraciji.

Kao 8to je poznato kvazi Sestice u kondenzovanim sredinama
(osim fonona) se ne pokoravaju ni Bose ni Fermi statistici, e
pri tome se najdelée susredemo sagsistemimg (izotropni Heisen-

berg-ov feromagnet predstavlja znadajan izuzetak) kod kojih

.
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broj kvazi &estica nije konzerviran Hto implicira nekomutativ-
nost operatora ukupnog broja kvazi &ectica sa hamiltonianom
sistema.Stoga se mora kako je to veé izlo¥eno u TI.2 koristiti
boze reprezentacija pauli odnosno kvazi pauli operatora /24/
/13/ 3to ima za posledicu da transformisani hamiltonian sadr#i

beskonagno mnogo &lanova.Ovo je utoliko neugodnije jer svi ti

¢lanovi mogu pri svodjenju na normalne produkte da daju dopri-

‘ nose ¢lanovimg niéeg)i StaviSe 1 drugog reda po boze operato- .
‘ rima te je potrebna izuzetna opreznost pri zanemarivanju ¢lano-
va viSeg reda.Nedovoljna opreznost pri tom postupku vodila je
kao 3to éemo videti,na.éggysne,ne sasvim korektne,rezultate u
nekim radovima.Da se ove tedkode savladajﬁ u ovom radu e ko-
riSéen jedan metod pozajmljen iz kvantne teorije polja /52/ i
/53/ koji pored ostalih prednosti omoguduje i medjusobno kom-
penziranje pojedinih &lanova transformisanog hamiltoniana na
nivou paull operatorskih izraza tj. pre prelaska na bozonske
operatore na koje se prelazi tek posle svih potrebnih trans-
formacija.

Tako osim /15/ i /16/ u kojima je prvi put dobiven korek-
tan harmonijski eksitonski spektar treba spomenuti i radove /54/
i /55/ koji su pak bili suoégni sa izuzetnim gore spomenutim
teSkodama.Samom problemu nekonzervacije posveden je rad /56/ u
celini,koji veé i zbog svoje teme zasluZuje naSu paZnju.Taj je
rad interesantan i stoga %to uspesno primenjuje metod tempera-
turskih Green-ovih funkeija.Ipak i pored " svih svojih dobrih o-
sobina taj rad koristi jo3 uvek viSe manje standardni A.S.Q.
metod i u-v transformaciju mada uz sve du¥ne korekecije, 8to
izvodjenja &ini mukotrpnim a rezultate glomaznim Sto je uvosta-
lom u tom radu i napomenuto.Spektar bipolaritona uspedno je

analiziran u /57/ za koji se moZe uglavnom ponoviti ono Sto

R T T B - v AT I X |
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je redeno za rad /56/ a kao 1lustracija ove tvrdnje moZe se
navesti zskon disperzije za polaritone dat izrazimag IILeX .29
i IIT.2.24 w /57/ koji je,mada izveden uz dodatne upro¥éavaju-

¢e pretpostavke (kao_npr. zanemarivanje &lanova koji potidu

od dela hamiltoniang broporcionalnog kvadratu vektor potencija-
la elektromagnetnog polja ),ved i pPo samoy svojoj strukturi
znatno sloéeniji)mada manje taéan,od odgovarajudeg zakona dis—
perzije koji de biti izveden za polaritone u ovom radu.Trebg
ipak istadi da se na analognu strukturalnu sloZenost zakona
disperzije nailazi i kod vodedéih autora /11/ tako da jedino
Sto se u /57/ ne bi moglo prihvatiti to je o¢igledna omadka
u obrazloZenju koje se tamo navodi prl zanemarivanju Slanova
koji potidu o0d dels hamiltoniana proporcionalnog sa Efi

Kako spektar nije mogudée izraziti ﬁ_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/ 1 drugi navode rezultate u aproksimaciji linearnoj po
parametru ¥ .U ovom radu kao i u /20/ usled efikasnosti prime-
njene metode bilo Je mogude neke rezultate izraziti i sa ta8-
noséu do kvadratnih ¢lanova po ovom parametru.Ovo dovodi u ne-
kim sludajevima do visokog povigenja tagnosti.Tako je npr, u

s'ulaju antracena 74 x/jb te je povifenje tadnosti %oje na-
A

staje kao posledice uradunavanja élanova_§a7ﬂ osetno i raste
za dva decimalna mesta buduéi da je 30€v105.Kao Sto je pozna-
to tipidan reprezentent sistema kod kojih Je parametar eta za-
ista mali je sistem Frenkel-ovih eksitona /11/.U teoriji fero-
magneta sa dipolnim interakcijama uslov 7<&l moZe se postidéi

izborom dovoljno velikog spoljaSnjeg magnetnog polja /58/ a

e ——




u sludaju antiferomagneta npr. parametar eta mada manji
0od jedinice mo¥e biti blizak Jjedinici tako da bi korektno tre-
tiranje efekata neodrZanja u ton sludaju zahtevalo aproksima-
ciju visu i od kvadrgtne.Metod ko0ji je izloZ%en u ovom radu a
oproban u radovima /19/ do /22/ omoguéuje u principu da se
dobije rezultat sa %eljenom tadno¥du pri &emu je i efikasniji
i tadniji od prethodnih prilaza, ipak preglednosti i koncizno-
sti radi nismo i51i sa ta¥no3éu do ¢lanova preko kvadratnih Po
parametru eta.Iz istog razloga dok je u prvoj glavi ovog rade
teorija osim konkretnih primera izlagana uglavnom za opStiji
sluc¢aj multinivoske Seme i nekoliko molekula u elementarnoj
deliji kristalayu narednim glavama izlaganje ée se odnositi
samo na dvonivosku Semu i na slutaj jednog molekula u elemen-
tarnoj éeliji kristala.To Je u€injeno u eilju preglednosti re-
zultata kako bi se oni mogli lak¥e porediti sa rezultatims ra-
nije teorije.U metodolo¥kom smislu generalizacija ne bi pred-
stavljala problem no vodi na glomazne i nepregledne izraze pri
¢emu ne treba gubiti iz vida da bi ovi izrazi u standardnim

teorijama bili jo3 daleko glomazniji i nepregledniji.

2. Xorektan harmoniijski spektar Frenkel-ovih eksitona*'

Ovde de kgrektan harmonijski spektar biti izveden pomodéu
Jedne unitarne transformacije hamiltoniana sistema koji ne kon-
zervira dbroj kvazi &estica.U stvari kao to Je 1zloZeno u pa-
ragrafu 2 prve glave, Agranovid je u /3/ dobio za energiju eksi-
tona izraz I.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 publikovaﬁi suu /19/.
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Naime u okviru standardne A.S.Q. metode &lanovi hamil-
toniana &etvrtog reda po pauli operatorims se sasvim odbacuju
a razlika medju pauli i boze komutacionim relacijama se ne u-
zima u obzir.Ova dva.uproééavajuéa postupka dovela su u /3/,a
i u drugim radovima , jer je takav nadin rada bio op3te prihva-
éen,do nekorektnog rezultata.U /15/ i /16/ je prvi put dobiven
zaista korektan eksitonski spektar ali Je korekcije morala da
se uvodi u radun nakna@gg;yetod koji ée biti ovde izloZen omo-
guéuje da se bez naknadnih razrnatranja i popravki odmgh i di-
rektno dobije korektan eksitonski spektar.Taj metod se odliku-
je ne samo visokom efikasnoléu koja Jje omoguéila da se u /19/
i /20/ rezvltati izraze sa tadnoéu do &lanova proporcionalnih
sa eta na kvadrat veé predstavlja prvi adekvatan prilaz pro-
blemu neodrZ%anja kvazi Sestica a dovodi,kzo Hto demo videti,
pored vecle tadnosti i do strukturalnih pojednostavljenja ko-
naénih izraza za zakon disperzije i transformacione funkeije
koje vezuju eksitonslke,fotonske i polaritonske operatore.Ovo
poslednje je od posebnog znadaja %ads se ima u vidu da za iz-
radunavanje svih fizidkih velidina koje karakterisu sistem
moraju da se koriste ove transformacione funkeije.KorisSéeni
metod omogucduje puni obzir prema komutacioninm relacijama koje
vaZe za pauli odnosno kvazi pauli operatore i vodi na dobro
definisano vakuumsko stanje Sto omogucduje adekvatno tretira-
nje kinematickog dela interakcije.Na taj Jje nalin kinematidka
interakcija usla u sam matematidki apara® usvojenog prilaza i
ne mora se uvoditi‘kao naknadna korektura.Sve to unekoliko pod-
seta na odnos izmedju kvantne mehanike, starih kvantnih teorija
i Heisenberg-ovih relacija neodredjenosti.Dok su stare kvan-
tne teorije morale na vise manje vedtedki nadin da budu lom—

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

stara) kvantnea teorija, kao Sto je poznato,konglobira i sadr-

Zi Heisenberg-ove relacije u samom svom- matematidlkom aparatu

pri &emu nekomutirajuéim operatorima korespondiraju observable

koje nisu simultano merljive i to u meri potrebnoj da seZado-

volje Heisenberg-ove relacije koje sa svoje strane odrediuju

velidinu konstanti kojima komutatori operatora moraju biti Jjed-

naki,
Neka je hamiltonian sistema eksitona dat u obliku
Ho bt 2o PI R Z e RO Z B (Y09 PR 2 s BIEA PP,
bl

1X.2.1
gde je ﬁ; energija osnevﬁQg stanja, P pauli operstori (dvoni-

voska Sema),znak / oznalava da se sabiranje vr8i uz uslov mgn

n i m su vektori refetke pri ¢emu je .

R R
K = W b6 f £ 6]
B = Vauilooff)

!

o =5 JVaultfHf) # 1L (000c) ~2Vm(o/o///

E = WE 3 2V, forne)

i

801 Vemlh pu P gt ) = JH2 52 Ve %o 0, At

tako da v,. (0000) predstavlja interakeiju medju molelulimag ko-

Ji se nalaze u osnovnon stanju

V.. (0£f0f) predstavlija Interakeiju pobudjenog molekula

I sa nepobudjenim n jer korespondira integrandu
, ) '
70)14 5‘/)1,' V‘km S/c’u (./%%

V;H(Offo) predstavlja prelaz pobudjenja od jednog mo-

-

lekula drugome jer odgovara integrandu 5«0*“ 7}/: Vo 2{,“ o
pa molekul m prelazi iz nepobudjenog stanja 0 u stanje £
a molekul n iz f y nepobudjeno stanje 0.

Za sve ostale detalje videti /3/ i 711/ a naroito /48/ gde su
sva potrebna izvodjenja podrobno izloZena.
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Pri tome su kod Frenkel-ovih eksitona koeficienti «, 8,

reda 0.1 do 0.01 eV a A~5eV, /11/ gde su sa « A1 obe-

leZene interakcije sa najbli%im susedima tako da je npr.

K3=/&mw¢1 -1z toga sledi da su svi koli¥nici
& B reda % <&/ I1.2.2
8 1A D

Da bi iz hamiltoniena sistema eksitona II.2.1 eliminisali
¢lanove koji ne konzerviraju broj kvazi ¥estica koristidemo sle-

deéi identitet

i o ()"
e He = H+ 2 _ ”I [5,-[5,[5;-“-[5: W]l ] i P,
“t =/ . —_—
m puta

koji ¢emo nadalje zvati generalisani Weyl-ov identitet.Obraz-

loZenje za ovaj naziv zasnovano je na sledeéim razlozima: u
sluaju kada operator S komutira sa komutatorom [S,H] s L1243
se svodi na zatvorenu formu i Stavide na jedan od poznatih ob-
lika (upor./28/ str.286) Weyl-ovog identiteta /59/,/60/.S dru-
ge strane mada se zatvorena forma koja figuriSe na levoj strani
IT.2.3 ne moZe,strogo govoredi,smatrati identidki jednakom ni
jednom beskonalnom razvoju po stepenima)odnosno redu, pa ni re-
du na desnoj strani jednadine II.2.3}ipak posle formalnog raz-
voja funkecija EIS po stepenima moZe se II.2.3 shvatiti kao su-
ma jednog beskonadnog niza identiteta od kojih je svaki karak-
terisan jednim fiksiranim stepenom operatora S.

Operator S je antihermitski kako bi transformacija

IT.2.3%3 bila unitarna.U stvari S éemd odabrati u obliku

S=tZWai(RB-R*RY) . 11.2.4
Realne funkcije W _. odredi¢emo iz uslova da glavni deo kvazi-
Cestiéne nekonzervativnosti bude eliminisan iz transformisanog
hamiltoniana.Pri tome je u ciliu uproSéenja izradunavanja ko-
risno imati u vidu da je LS,OJ =[5,'a] + [S,’ 6’]+
gde' Jo' S, = FZOWLLL A a O bilo koji hermitski

operator,

S —

T ——
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Posle uvrétavanja u IT.2.3% a imajuéi u vidu II.2.2 na-
lazi se sledeéa integralna JednaZina zaodredjivanje funkecija

o W :A&Buw _?;S"M/S.,“{M I1.2+5
A 2

A'r‘//‘:"“" A +/K4«“-\
gde je sa S obele¥en operator simetrizacije koji deluje na

an

sledeé¢i nadin b - ~‘.;=?l_ (q..,(-..,-fa,_,_,&,) No imajuéi i1

Y

dalje u vidu I1,2,2 ona se mo¥e redukovati na sledeéi uslov
A‘h% /"““ - _’
W.. = Confj i) R E S Bl I1.2.6

-Obzirom na II,2,2 funkcije W, . se mogu napisati u obliku
Waee = Bom ¢ s TT.247
4

gde je S... redayﬂ .Kao posledica izvesnih komyenzacija medju
¢lanovima proporcionalnim sa ... koje se spontano Javljaju u
toku izralunavanja,za aproksimaciju koja je ovde usvojena (ta-
¢nost do &lanova 7iink1uzivno) sledi da se ¢lanovi .., mogu
potpuno ispustiti.Dalja razmatranja dovode do zakljuika da su
nam za tadnost do &lanova 71 inkluzivno u generalisanom Weyl-

ovom identitetu potrebni samo slededi komutatori

[s,4] , [s [s#]] L[S [s)[S Hal]]
gde je HA dijagonalni &lan u II.2.1.

U stvari S jeproporcionalno sa W koje je prema II.2.7
proporcionalno saj% Pa je S reda eta te je lako odrediti redo-
Ve veliZina komutatora koji figuriSu u generalisanom Weyl-ovom
identitetu.

Na taj nadin transformisani hamiltgpian posle eliminacije

nekonzervativnog &lana moZe da se napiSe u obliku
. / + . ,
Hm B NBe k" Mo LB ke Bl o IT.2.8
Izrazi za || M. H, i H, su dosta slo¥eni a bide navedeni eks-~
/ J

plicitno u slededenm paragrafu.Sada koristimo Bose reprezentaci-

Ju Pauli operatora /24/ kako bismo odredili moguée doprinose
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visih &lanova hamiltoniang harmonijskom delu.Ng taj nadin se

nalazi

Hi=-Z) BUB =2 W (BB B BERY BL) II:2.9
pri tome treba imati w vidu da iako je u aproksimaciji do &1a-
nova treéeg reda po boze operatorima P =B, —B*B B P B B B B,
ipak u prvom %lanu desne strane jedna¥ine II.2. 9’;e ne javlja
faktor 2 iz tog razloga Sto u boljoj aproksima01ai(do &lanova
petog reda) operator P glasi P B.~B; ks +'(/r J—)B B B«

i analogna relacija za P pa se za proizvoa Ptp dobiva iz &lag-
nova sSestog reda,posle svodjenja na normalne produkte doprinos
Cetvrtog reda takav da se faktor dva redukuje na Jjedinicu,

Prvi &lan u II.2.9 mose Se napisati u obliku
A2 J‘;‘“B:B:Bk B. te predstavlja rasejanje eksitona na ek-

sifonima.No iako ovde interakecioni potencijal ima singularitet
tipa delta funkcij% i uprkos njegove veliéine)on se moZe ispu-
stiti na osnovu svega Sto je podrobno navedeno u-f24y .

Preostali &lan u 11,249 predstavlja operator koji prime-
njen na funkeciju stanja sistema daje rezultat razlidit od nule
samo ako, bilo podetno bilo finalno stanjeidopuétaju da dva eksi-
tona budu prisutna u istom ¢voru kristalne reSetke Sto je kraj-
nje neverovatno obzirom na nisku koncentraciju eksitona koja se
predpostavlia.Na taj nadin ako smo zainteresovani samo za korek-
cije koje nisu proporcionalne esitonskoj koncentraciji onda ne
samo S5to se moZe zanemariti zadnji €lan u~II.2,9 veé isto to va-
Zi i za sve 8lanove proporcionalne sa B B'B B u delu hamiltoni-
ana, H4 Cetvrtog reda po boze operatorima treo nsformisanog hamil-
toniana II,2.8.Sada bi se JoS mogao odekivati doprinos iz H{
od ¢lanova proporcionslnih sa (B B'B*s + Cc.C.).No koeficienti
ovih &lanova su reda.47 i daju korekeije samo u drugom redu te-

orije perturbacija,rede_ﬁySQto prevazilazi red aproksimacije

—

o e s m—
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usvojene u ovom radu.Pri tome relacije II,2,2 obezbedjuju ogra-
ni¢enost reda velidine koeficienata M .u II.2.9 te omoguéuju
bezbednu primenu perturbacionih metoda.

Sada pristupamo primeni transformacije

| ¢ k aq
BM = %‘ Z g% 4 T
(gde sun 1 k vektori)koja dijagonalizuje hamiltonian te je
#
H, ==&, BB, | 1T.2,11
pri &emu je S.=N+M, ede je M.‘=§ M...ﬁé’"k("'w'
(v Fw)

Kako bi rezultat bio Sto pregledniji napisademo ga za sludaj
aproksimacije najbli%ih suseda i prostu kubnu resetku.Korektan
harmonijski eksitonski energetski spektar koji se dobiva iz e-

kvavilentnog hamiltoniana dat Je ovde sa:

Co =M, 4 Hy, + /42, : FI} 2572

o

gde je Ho':A*"(k

= At A
Hy = 2/-4- - £

2

Hy = 2, f o% ~ (3-))u B Bip + 2UE-2)8Yy ]7

gde su o« ; A« TFourier likovi od o/.“' LS dalje je 44=A~,~u
i analogan izraz za j’ dok je-/ dimenzionalnost,tako da je
Wi = %'0(4..‘ g‘""“““ =2 Z eoraley gde je (= X, 4,2 i analogan
lzraz za 43, . :

Clan H, dobiven je veé u /3/ gde Clan H7 nije bio korek-
tan zahval jujuéi preterano uprodéavajuéim pretpostavkama u /3/
odnosno u standardnoj metodi druge kvantizacije kao H¥to je to
bilo polkazano u /15/ i~%}6).

Clan H, Je korektno dobiven prvi put u /15/ i /16/ no tek
primenom odgovarajuieg naknadnog postupka i raznatranja u tim
radovima.S druge strane &lan H7je dobiven ovde korektno na ne-

posredaﬁ naéin i bez naknadnih popravki zahvaljujuéi korektnijem
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prilazu ovde kori¥éenog metoda,

\"- Sto se tile &lana H7.on predstavlja nov rezultat dobiven
prvi put u /19/ zahvaljujuéi efikasnosti metoda koridéenog u
ovom radu i u /lQ/.(Kao $to smo veé napomenuli u paragrafu 1,
ukljuivanje &lanova proporcionslnih sa eta kvadrat u rezultat
u nekim slulajevima,vodi na visoko poviSenje talnosti i kod
antracena npr. povisava tadnost za dve decimalna mesta).

Iz svega navedenog zakljuujemo da je metod koji je ovde
prikazan veoma pogodan za tretiranje sistema koji ne:konzervi-
raju broj kvazi Sestica,kako svojom efikasno3éu tako jo¥ i vide
time 3to predstavlja korektan i pravi prilaz za tretiranje Spo=-
menutih sistema jer eliminacijom nekonzervativnih &lanova ha-
miltoniana dovodi do dobro definisanog vakuumskog stanja pri

¢emu se poStuju specifidnosti paulionskih komutacionih rela-

cija Sto omoguéuje korektno tretiranje kinematidkog dela inter-
akcije.Stoga se posle ove provere izloZenog metoda na problemu
izvodjenja korektnog harmoni jskog spektra Frenkel-ovih eksitona
pristupilo &itavom spektru primena toga metoda i to:na problem
vezanih stanja (bieksitona))pri gemu je visoka efikasnost pri-
menjenog metoda omoguéila da se izvrdi i ocena pogodnosti pri=
mene Dyson—Maleeve,Bose reprezentacije Pauli operatora za anali-
zu nekonzervativnih sistema Frenkel-ovih eksitona,na problem
odredjivanja termodinami¥kih osobina Frenkel-ovih eksitona,na
problem interakcije zrafenja sa kondenzovanom materijom tj.na
problem normaglnih elektromagnetnih talas® u kristalu,trofoton-

sku apsorpciju,kombinaciono rasejanje polaritona itd. &to de

sve biti predmet narednih poglavlja.
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3. Blgkaitony *

Poznato je da su kolektivna elektronsks pobudjenja)uzro-
kovana svetlosnim kvantima u molekularnim kristalima kao $to
su Frenkel-ovi eksitoni}u stanju da formiraju bieksitone (ve-
zana stanja dvaju eksitona) koji Predstavljaju tipidan neline-
arni optidki efekat.No sistemu Frenkel-ovih eksitona odgovara
hamiltonian koji ne komutira sa operatorom ukupnog broja kvazi
Eestica 3to vodi na nig teSkodéa vezanih za valcuumsko stanje

koje nije dobro definisano.Da se eliminife ova nekonzervacija

treba,kao Sto smo videli, transformisati hamiltonian koji je iz-

_raZen pomodu Pauli kreacionih 1 anihilacionih operatora.Uobi-
ajeni pPostupak jé,kao Sto smo naveli, primeng standardnog A.S.Q.
metoda u okviru koga se vrii prelazak na Bose operatore na sa-
mom poletku analize sa nadom da se sve moZe korektno uraditi
buduéi da na raspoloZenju stoje bilo egzaktna Bose reprezenta-
cija Pauli odnosno kvazi Pauli operatora /24/ /13/ ili Dyson-
llaleev-a pribli¥na reprezentacija /25/ /26/.No egzaktna Bose
Teprezentacija predstavlja u stvari Jedan beskonadan red PO ope=—
ratorima kreacije i anihilacije tako da to vodi na obavezu da

Se vrSi procena maksimalnih moguéih doprinosa svih odbadenih
¢lanova $to je,kao Sto je ved bilo napomenuto i kao §to éemo

Se JjoS uveriti,zadatak znatno teZi no Zto se verovalo u nekim
radovima /55/ /54/ i drugi a.Dovoljno je na ovom mestu samo pod-—
setiti na &injenicu da transformisani hamiltonian k0ji se dobivg
Primenom egzaktne bozonske reprezentacije,kao &to je redeno, sa=-
dr%i beskonadno mnogo Clanova viSeg reda Po ovim operatorimg

od kojih svaki posle svodjenja na normalne produkte mo%e dati

doprinos svim ¢lanovima ni%in i StaviSe &lanovimg drgog reda

* Rezultatl ovog paraprafa publikovani su u /20/ kao

K]

i veii deo izvodjenja.

L
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po Bose operatorima.Ovae okolnost predstavlja mogudéi uzrok gre-—
Saka koje su,ka0 $to demo videti katkad dovodile do nekorekt-
nih rezultata.S druge strane Dyson=~lialeev-g reprezentacija
koja je adekvatna za niske temperature predstavlja samo jednu
sproksimativnu metodu &ija vrednost se mora uvek iznova prove-
ravati na svakoj novoj klasi problema i &iji stepen ta¥nosti
treba procenjivati egzaktnijim metodama.,

Poznato je da transformacije koje su unitarne u odnosu
na Bose i Fermi operatore nisu nu®no unitarne u odnosu na Pauli
operatore, 5to je sludaj sa vedinom najéesée primenjivanih trans—
formacija.Na taj senaX¥in uobidajeni postupak pri kome se odmah
prelazi na Bose operatore kako bi se omoguéila primens neke ogd
unitarnih transformacija u cilju eliminisanja nekonzervativnog
¢lana hamiltoniana, sukobl javao sa tedkodama koje u sebi sadrii
korektna primena egzaktne Bose reprezentacije Pauli ili kvazi
Pauli operatora.Ove teSkode kao 35to smo videli sastoje se u
potrebi da se ispravno ocene svi moguéi osetni doprinosi 8lax
nova koji se nameravaja_;ébaciti.

Izlaz iz ovih teZkoéa je nadjen pomoéu transformacije/u—
nitarne u odnosu na Pauvli operatore Cime konutacione relacije
ostaju oluvane,koja je u stanju da eliminiZe nekonzervativni
¢lan hamiltoniana.Tako ée kako Je to radjeno i u prethodnom
paragrafu,i ovde biti iskorifidena transformacija II.2.4 po-
zajml jena iz k%vantne teorije polja i primenjena pre prelaska
na Bose operatore bal kao u paragrafu 2"ali ovde odnosno u /20/

¢e ona prvi put biti korifdena za analizu energetskog spektra
vezanih stanja.Onalkao Sto smo videli}eliminiée glavni deo ne=
konzervacije te vodi na dobro definisano valuumsko stanje a
pri tome konzervira Pauli komutacione relacije i omoguduje u-

zajamnu kompenzaciju mediu “lanovima transformisonog hamilto-
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niana na nivou egzaektnih Pauli operatorskih izraza te se tako
glavni deo posla obavlja—a)okviru operatorskog raluna koji po-
Stuje komutacione relacije za Pauli operatore.To su ukratko
razlozi koji nam dozvoljavaju da verujemo da transformaciia
za koju se zalaZemo predstavlja jedan korektniji prilaz pro-
blematici sistema koji ne konzerviraju broj kvazi estica,0d
do sada poznatih.I ovde polazimo od hamiltoniana II.2.1 pa ko-
ristimo uslov II.2.2,transformaciju II.2.3 sa antihermitskim
operatorom II.2.4 te dolazimo do uslova II.2.7.U II.2 je na-
vedeno i kako se odredjuje red velidine bilo koga komutatora
koji figurife u Weyl-ovom identitetu.

Na taj nalin dobiva se transformisani hamiltonian u obli-

!7’=c+a/]*,0+2_/4\_'_pp,;z/—; prp
+s§;‘,’r£“d P“ /);,?"‘Pd +§c’u cse'.-‘ P: /3+Pd P+

PG (PIR R )+ Z Cone (B'R'RIL )+

A S

T Decun (PR RIRID.P. 4 . e

.>( -

IT.3.1
gde a.d, zna%i da su svi indeksi razliditi
N=A+ (ZWasy= S ZWE )4 (T poy )z 03) = Z fo0 W =
= / =14/ 4/
’Z; L;-, f‘(“f H”-‘S“ﬁ/)"‘ o/f/. {-u;v Ll/“s f
LI 3062
M= H (L2 Y Mo = 2 S W B ) ] 2 W Wi (Rt oty )4
-f— 5’ \‘:Sk %{(W ?[‘ S"‘ 5\4) u/q..., (Z-S u/uu. Mi—m}}( ({‘1 j
Ile3e3

amfme=d E ML Pastf e Z W (S Wann )t 12

IT.3.4
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Jasno je sada da je za aproksimaciju redas eta kvadrat)ko-
ja Je usvojena u ovom radu moguée zameniti W__ sa W:“==/3m343
u svim gornjim izrazima osim u drugom i tredem &lanu od/\ odn.
M, .Xoji su stavljeni u zagradu,i u prva.dva &lana od /]._/
(koji su takodje stavljeni u zagradu).No efektivno vrieéi iz-
refunavanje ovih zagrada uvrétavanjem izraza W;ﬁ;ﬂ;:+u£u~ ne-—
lazil se da se svi &lanovi proporcionalni sa g,..nedjusobno kom-
renzuju tako da se svuda u izrazima II.3.2 do II.3.6 mo¥e VI _
Jednostavno zameniti sa W;L.

Kao 1 u paragrafu 2,tek sada se prelazi na Bose operatore
pomodu egzaktne Bose reprezentacije Pauli operatora /24/ pri Se-
mu se zadrZavaju samo &lanovi razvoja II.2.3 koji su potrebni
za odabranu tadnost (do &lanova proporcionalnih sa eta kvadrat
inkluzivno).Pri tome se ima u vidu da je operator S proporcio-
nalan sa W a ova pak funkcija je sa svoge strane kao Sto smo
videli proporcionalna sa eta.

Prednosti koje pruZa egzalktna Bose reprezentacija Pauli
operatora u odnosu na druge poznate(pribliZne) reprezentacije
manifestuje se i time 3to je,pored drugih osobina,u stanju da

da i korektne psi funkcije koje ne zahtevaju dodatne pretpo-

stavke (upor./61/).
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Pre no Sto se napile hamiltonian izrafen Bose operatorima
treba ga Sto je moguée viSe uprostiti.Tako analogno onome &to
¢ine 1 ostali radovi koji su obradjivali ovu problematiku, a ko-
je smo veé citirali i s tim Sto se ovde postupak mora saobrazi-
tl poviSenim zahtevima tadnosti,treba odbaciti sve &lanove Dro=-
porcionalne sa eta na treéi)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 %re-
acionih operatora jer komutator operatora 3'g sa tim élanovima
primenjen na vakuumsko stanje daje nulu.Clanovi proporcionalni
sa A% koji imaju razlidit broj operatora BT i B takodje se od-
bacuju jer u prvom redu teorije perturbacija oni ne daju dopri-
nos- energetskom spektru a u drugoj aproksimacji perturbacione

?
teorije daju doprinose proporcionalne sa /3 71-J—— Sto je

fz -t;
reda,d?zte prevazilazi tafnost koju smo postavili ze cilj u ovom

radu.Na taj nadin hamiltonian dobiva slededi oblik
Hei@ vz NBIB#Z Mo BB - TINBE B 57 Mo BEBE BE
=2 Miun BE B Bo +Z" [L., BT BE B, B
[ Yo, T A
~a,d : P
+Z e BIBL BBy + Z s e B BB, B..
$ud wsC T1,%,9
gde su /\/Mwi [Fovi dati pod IT.3.2 do II.3.6 i gde sve funkeije
W, . treba zameniti sa W/ = LBty

Sada se primenjuje Fourier transfoxmacija

g oy i
.= 2 Bz¢" Oe s ey
B; ‘/N {:: w / 4 A

ie o,
N ¢

pri &emu je u aproksimaciji najbliZih suseda za prostu kubnu

gde je C= B} IT.3:10

resetku O¢= 20-2. Coa k. o, ) IT¢ 311

CTXYZ

gde je a konstanta reSetke.

Prilikom primene Fourier-ove transforhacije IT.3.10o trebe

——
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izriito voditi raluna o tome da su svi indeksil kod svakog od
xoeficienata M, _, [ts¢w ,1/5.¢ medjusobno razli¥iti.

Na taj naZin transformisani efektivni hamiltonian glasi:

H'= z 6; BIE- +/T’/K%:;;/’](M'Z‘)B$' B bz Bavz .z, TTa®:12
gde Je QN Me Ak hb)=-N-Mi-Mz+ (b b) LEe 212
i A=A+ é?14-2/7/4) %;V IT.3.14
Me ’“"?‘/ﬁ}* {-,93L;’:j/‘/ﬂ%-zﬂsw;oc-ﬁé-a/«rs’/z/’./}; I1.3:15

|7 (/:. bl ) = ik, 45’ (57 Bie=~Ai-i) + 547 ;((a’:,‘, 2oy ) (2005 5= 285N +
F20BVB) bk 24y (BhH PRy ) = 3 (Xt ol ric-7, ) (Datbdic,=Pé &, ) +

+ L ACHPE) (R i+ ik, ) 4 ﬁp it ) it— 6p2) + 203-20)8 P iéy —

- /'/’/5;.'-7«', FEOAY) 4 (3G 4 4:})/:7[/2.‘.;, ‘/”/f

IT+5:16
Ovde éemo sada najpre da izrazimo éksplicitno koefici-

enat koji stoji uz proizvod B:BL u izrazu IT.%.12 1 koji pred-

stavlja harmonijski deo hamiltoniena te daje energetski spek-

tar eksitona u visoko]j aproksimaciji:

B.= Avrelg- piy 28, 1 °’~’3“ — if3Y301) # By 2 8T~ 4//3/f

24 Vil 4’
a3 X7

On se,kao $to je trebalo i olekivati,talno poklapa sa izrazom
TTe2e1l2s

S drﬁge strane uzimajuéi u obzir simetrije koje su svoj-
stvene strukturi izreza II.3.12 jasno Je da se funkcija A(E,ﬁzﬁs)
mo¥e vvek udiniti simetrilnom u odnosu ng permutaciju argumena-
ta k, 1 k, .Isto va#i i za funkeiju f?éjg@;)a takodje i za per-
mutaciju E3 sa (E,+E,—Eg).

S druge strane kao Sto je poznato energije vezanih stanja
se mogu odrediti kao polovi Green-ove funkcije (o ulozi ovih

funkeija u statistidkoj fizicl bide viSe redi n narednom para—

grafu) Gk s)=2&KB; 2n Bl BEBE > 11,328
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+
pri Cemu stvarna elementarna pobudjenja kreira operator B a

Pk 1.8 predstavljaju talasne vektore,.Green-ovae funkeija koja

figuriSe pod sumonm Je dvovremenska niskotemperaturska (T=0)

Green-ova funkeija u energetskoj reprezentaciji,

Za funkeiju /;,'/?—)__. G(QHL é_(;) IT.5:19

2

koja je kao 3to se +0 lako vidi iz II.3.18 simetri¥na PO q

-y

dobiva se uz II.3.12 standardnim postupkom sledeéa Fredholm-

ova integralna jednadine druge vrste sa degenerisanim Jezgrom,

(E"%,f%.;}fé-/%—% 5
iy ' II.3.20
gde su A i @ dati pod II.3.13.0va integralna jednalina mo¥e
se svestl na sistem linearnin algebarskih Jednagina.Sekularns
Jednadina korespondentnog homogenog sistema tada definife polo-
» ve funkcije II.3.18.U opStem sludaju pak ta sekularna jednadi-
na se moZe re$iti samo numeridki.U tom sludaju se mo¥e koris-—
titi jedna8ina II.3.20 uz IT.3.13 te izvr8iti mumeri&ko izra-
/éunavanje sa Zeljenom tadno%éu.Ovde se pak u taj radun nedemo
upustati no razmatrademo Jednodimenzionu redetku koja moZe imati
StaviSe i praktidnu primenu.U stvari postoje neke jednodimenzi-
one strukture kao ¥to su polimeri i biostrukture u kojima ek-

sitonski mehanizam igra znalajnu ulogu /11/ str.127.U tom se

slvéaju II.3.20 svodi na (s)

1
laty) = Yatt) 2 1) 2 ty

©s

5 - lq ¢g)
gde je L(G)=2{,_/H_/Z(q)m"'7J7 AL Yolp)wne - A
7 R y)

11,3521

B 0= 27 4489 4 l1-2 62 oyt
td[1427°(2-38Y]eng 4 T+ Dy 4 y¢1~2 4

Pl = 2974 (141 3)eny ¢ [Ryti=24Y) k 2y (485 3)]en’y *

IR SR VS LR R SRR SRS

E{(z()‘]) =928 M3742??(4¢$7_3,2¢_4.Ai7+[1d2. 29RO =2y 4 - 0 3/m7 i
+ ¢ [+ M (7-1007]
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vezanih stanja odrediti u visokn] aproksimaciji iz II.3.22.5

fon
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ct
H
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3
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H
o
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o

nje u zatvorenom obliku mogu se odekivati sa-
mo u specljalnim sludajevima kada je Q=27 i Q=47
2

cada je ceo problem iznaleZenja vezanih stanja redu-

4 1

kovan na &isto a2lgebarsko pitanje definisano u potpunosti uslo-

vom II.3%.22 ograniéiéemc se nadalje na niZi stepen aproksimaci-
- . . 7 v - . t.,
Je 1 odbaciéemo sve &laonove u izrazima za P (9) koji su reda71

Tada se II.3.22 svodi na determinantu tredeg reda.

Kako bismo 0lak3ali naredna uporedjenja sa izrazima i re-
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a za Green-ovu funkeciju imedemo slededu integralnu jednaBinu:
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spondentnu sekularnu jednadinu imamo za

r z
[I/!z);-o Ez(i%’)=2zj+2/+;‘f+27/5 II.3,25

'E,(f],' =0 E-:z/rﬁ): 2442//./7/3 TT.%.26
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vezanog stanja je u oba s

1 Dbrocenu valjanosti aproksimestivne Dyson-llaleev—-e Bose renre

-~

I
NOMOCN nNofers erzalrty ( vl iSdene apr sima e m
nomocu naseg €g8zagvnog (v okviru koriSdene aproicsimaci ie) e
T ima Je) m

da posluZilo semo kao povod da se u /20/ ide dalje,do vileg
Wik vide
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da u aproksimaciji do ¢lanova reda eta na kvadrat inkluzivno,

*

Dyson-llaleev-a reprezentacija uprkos nekoliko korektnih 8lano-

Va proporcionalnih sa eta na kvadrat,daje i neke koji to nisu,

te je tako u /20/ pokazano da u toj aproksimaciji Dyson-laleev-

-

O5e reprezentacija nije vife u stanju da daje tadne rezultate

)

1 zalkljuleno je da je diskrepanca u energetskom spektru koji se

o8

dobiva primenom ove reprezentacije)koja Se javlja samo u apro-
ksimaciji reda eta na %vadrat i viSoj (%to je ved sasvin dovolj
no da ovu aproksimativnu reprezentaciju svrsta medju veoma us-—
peéne))posledica inherentne nepotpunosti Dyson-~lialeev-¢ resre-—
zentacije (nesimetriénost u odnosu na operaciju adjungovanja).
Pysle ove digresije koja se odnosila na ocenu valjanosti
Dyson-ilaleev-e reprezentacije vratimo se rezultatima II.3.25
i II1.3.26 i njima korespondentnim rezultatima u drugim,ranijim
radovima.Tako npr. rezultati dobiveni u /55/ nisu korektni 5to
Je navedeno u /20/ i to iz dva razloga.Prvo jer nivoi E3 i Ef
ne postoje i rezultat su omai-e u izradunavanju a drugo (ovo va-
Zi 1 za /54/) efektivan hamiltonian u tim radovima nije sasvinm

AL

korektan Sto je posledica glomaznosti nadina na koji je on ta-

mo izveden (mada je ta] isti meétod tzv. u-v transformacija ko-
rektno bio primenjen u radovima /15/ 3 /16/),%a0 i te¥koda ve-
zcnih za korektnu procenu svih moguéih osetnih doprinosa koji
potiéu od &lanova koji se Javljaju posle primene egzaktne Bose
repfezentacije Pauli operatora.U /20/ je pokazano da doprinos
dijagonalnom delu hamiltoniana koji potide od npr. nekog malog
nekonzervativnog &lana ne moZe da se proceni ako se ne uzmeg u
obzir i prisustvo ostalih ¢lanova hamiltoniang viseg reda jer bi
uklanjanje onog prvog zahtevalo jednu dodatnu transformaciju

a najveéi doprinos koji se javlja pri njenoj primeni mo¥e biti

uzrokovan prisustvom nekoga od visih &lanova hamiltoniana.Ovo

R




...90-.

¢ini spomenutu,veé ionalko tesku,procenu doprinosa &lanova ho-
miltoniana raznog reda Jos teZom,

PoSto smo ukézali na ove teskode,lako je shvatiti da u e-
felctivnom hamiltonianu radova /55/ i /54/ nisu bili ukl jueni
svi moguéi &lanovi ko0ji bi mogli dati osetan doprinos.Sve su +o
bile posledice glomaznog aparata i neusavrSenosti prilaza koji
su u tim i ranijim radovima drugih autora kori%deni iz jednos-
tavnog razloga %to bolji prilaz nije bio poznat.Na taj nadin,
prilaz koji je u /20/ predloZen 1 u ovom radu izloZen i prime-
njen ne samo ¥to je efikasniji od prethodnih no imamo osnova
da verujemo da takodje predstavlja cigtijsy. 4. adekvatniji prilaz

od dosada poznatih,

4. Termodinamidka analiza sistema Frenkel-ovih

eksitona ™

Dicke je u /62/ disxutoveo o superradiativnim stanjima
1 time pobudio interesovanje istrafivada za mnoge nove probleme
tako da su i termodinamidke osobine Frenkel-ovih eksitona, o0d
kojih se neke mogu odrediti ne osnovu analogije iz poznatih o-
sobina hamiltonigna Heisenberg-ovog models iz teorije megnetiz-
ma, podele da ulaze u krug zanimljivih istrazivanja /63/.

Da bi se ispitale termodinamidke osobine sistema Frenkel-
ovih eksitona korisno Je uvesti parametaro koji predstavlja me-
ru uredjenosti molekulsg analogno korespondentnom parametru ko-

i se normalno koristi u teoriji magnetizma.Talko Je npr. Dicke

Cl

azmatrao u /62/ razliku droja molekula u eksitiranom i osnov-

X

nom stanju.Pri tome je stanje pri kome 6  ima minimalnu vrednost

nazvano superradiatiativno.Ovalkvo stanju Jje od posebnog intere-

*’Rezultati ovog paragrafa kao i vedi deo izvodjenja
publikovani su u /21/.
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sa jer se kristal doveden u takvo stanje mo%e koristiti kao
laser,

U ovom radu bide izvriena analiza temperaturne zavisnosti
parametra o i bile razmatrani potrebni uslovi zs prelaz uw super-
radiativno stanje.U stvari glavni problem vezan za ovakvu ana-
lizu nastaje ba3 kao posledica nekonzervacije kvazi Sestica
§to onemogudava neposrednu primenu standardnih metoda /25/ /64/
/23/ koje bi inade bile adekvatne za reSavanje problema tempe-
raturne zavisnosti parsmetra uredjenosti.Stoga je izlaz iz ovih
teSkoda nadjen u primeni metoda izloZenog i primenjenog u pa-
regrafima 1,2 i 3 druge_glave kojim se hamiltonian sistema trans-
formiSe tako da transformisani hemiltonian konzervira,u grani-
cama %eljene aproksimacije,broj kvazi destica a potom se pris-
tupa bezbednoj primeni ved spomenutih sténdardnih metoda.

‘lamiltonian sistema je dat izrazom II.2.1 pa koristedi
generalisan Weyl-ov identitet i uslov II.2.2 dolazimo do trans-

formisanog hamiltoniana Heitler-Londonovog tipz

H=C+ ZNPIP A+ ZI M PP+ Z [0 PIRTA.L P4

* 5t / sl
s«(epnﬁn[)(+z [Ls/«/'z../)s Pgﬁ."'
msEén
: Dtp+p+
i Losbis (BB RE B eoe) & Hy
Séwmm

1l.4.1
gde su koeficienti A ,M i [-ovi dati pod II.3.2 do II.3.6,znak’
nad sigmom oznadava da se sabiranje vrS8i samo po razliditim
indeksima pri demu je L reda,a? Pa se,obzirom na Cinjenicu da
¢emo ovde vr¥iti analizu samo do Slanova kvadratnih DO paramet-
ru eta i obzirom na rezonman analogan onome koji je naveden u
paragrafu 3 ispred izraza II.3.9,3lanovi u kojima figuriSe L

mogu)kao Sto Cemo videti}sasvim ispustiti.

g : ;
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Parametar uredjenosti se mo%e izraziti na slededi naéin
O"-.-é?utﬂm—df/a.‘f:}—2(/?:/?'} 1I.4,2
(zavisnost od &vora reffetke odnosno od n je samo prividna jer
sv. svi évorovi identidni).Pri tome indeks 0 oznalava nepobu-
djeno stanje a f jedino mogude nobudjeno stanje (dvonivoska
Sema).Ovaj parametar karakterife stepen tzv. "optidke napumpa-
nosti" koji dostiZ%e najvedéu vrednost pri uslovu O’= 0.,
Najpre c¢emo analizirati ponaSanje parametrae na nislim
temperaturama prirmenjujudi metod koji su prv-i koristili K,1ié
i Tosié u /65/ a koji u teoriji magnetizma vodi na veé prove-
reni Dyson-ov rezultat.Tako ée analiza biti izvedena uz pomoé
dvovremenskih temperaturnih Green-ovih funkecija.Da bi se mogle
dekuplovati Green-ove funkecije viseg reda iz lanca spregnutih
jednaCina bicde koriSdena Wick-ova teorema /23/ i /66/ str.163,
Zbog toga je potrebho da sg@redje od Paull na Bose operatore
buduéi da Wick-ova teorema ve¥i za Bose ali ne i za Pauli ope-
ratore.Ovde treba napomenuti da je dekuplovanje pomoéu Wick-ove
teoreme/primenjeno na Pauli operatore veé vodilo u teoriji megne-
tizma na pogredSne rezultate sa korekcijama za o0 koje su bile
proporcionalne sa T .Upor./23/ i /67/.Fa taj nadin se metod ko-
¢ Ji ¢e biti ovde primenjen razliluje od stadardnih ng tri nadi-
na: a)sistem jednadina kretanja napisan je neposredno za Fourier
likove. b) izvrden je prelaz od Pauli na Bose operatore pre pri-
mene Vick-ove teoreme,kako bi se ona mogla korektno primeniti.

¢) koriZdena je egzaktna Bose reprezentacija Pauli operatora
/24/ 1 /13/.

a),b).1ic¢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 temperaturama bide ispitano ponaSanje ovog parametra ne

¥
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visokim temperaturamsg pri Zemu ée biti kori¥densa aproksimacija
haoti¥nih faza tzv, R.P.A. 2 takodje ée biti razmatrani uslovi
koji bi omoguédavali da se ostvari superradiativno stanje.

U ovonm parggrafu biée koriZéene Green-ove funkcije z;
sluCaj T=0 kao i za sluéaj T#0 pa je umesno potsetiti na sle-
dede: jedan od veoms uspeSnih metoda statistidke fizike je me-
tod Green-ovih funkecija.On omoguéava izra alunavanje kako mikro-
skopskib(energija elementarnih eksitacija i vreme njihovog %i-
vota)tako i makroskopskih karakteristika sistema.Primena metoda
Green-ovih funkeija u nerelativistidkoj teoriji mnogih tela prl
nultoj temperaturi naapﬁ__;f izloZena u /68/ i /69/ na predlog
Bogol jubova,U dal jem razzvitku ovog metoda veliku je ulogu odig-
rala spektralna teorema K#llen-Lehmann-a /To/ 1 /71/ i %o u vezi
zadataka koji su bili postavljeni u kvantnoj teoriji polja.Pre-
nosenje ove teoreme na sludaj nerelativistidkog problema mnogih
cestica /72/ omoguéilo Je da se uspostavi veza singularnih tada-
ka funkcije Green-a sa karakteristikama energetskog spektra si-
stema 3to ce u ovom radu biti viZestruko koriSdéeno.

Poku3aj izgradnje aparata pogodnog za sluaj T#0 najpre
Je potekao od Matsubara-e /73/ no u tom radu razmatrao je samo
Green-ove funkcije nezavisne od vremena Sto nije omoguéavalo
primenu na izudavanje energetskog spektra sistema,Potom je u-
sledilo uwopStavanje pa je sludaj proizvoljne temperature uspedno
obradjen u radovima /74/ do /84/.Veoma mi je bio koristen i
¢lanak Zubarjeva /85/. -

Sada prelazimo na analizu sistema eksitona na niskim tem-
peraturama.Polazimo od hamiltoniang Heitler-London-ovog tipa
IT.4.1 kod koga je eliminisan efekat neodr¥anja kvazi Sestica
sa tadnoféu do &lanova kvadratnih po malom parametru eta koji
predstavlja,kako je to veé navedeno u paragrafu 1 ,odnos izme-

dju Sirine zone elementarnih pobudjenja i energiic eksitacije
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izolovanog molekula kristala,

Jednadina kretania za operator P, glasi

E<<P~1P~ »=Lclpr f]>+<<JLf/I}~")) TT, 4.5

' +
T = - . P~ j = v > J‘”‘"
gde je ,p; [Pf,H] G FD= (- B 1) &,
Clanove c¢etvrtog reda tipa PTp*p'p 4+ C.C. ispustidemo
iz hamiltoniana II.4.1 Jer bi oni,obzirom na ono Sto je veé re-

geno u veszi koeficienta I mogli da daju samo doprinose propor-

cionalne kvadratu koncentracije Na taj nadin
L= AR +2MMP~—22 M-,@@P-,LzZ/"- r P p-s P+

o T P P 2 T BB T (ot b
I.4

Znak / nad koeficientima M i Fxo0ji su dati poa IT. 5.2 do
IT.3.6 oznadava da se pri sumiranju ima smatrati da se@ni anu-
liraju kadgod im svi indeksi nisu razliditi,

Koristedi hemiltonian II.4.1 moguée je i dalje nastaviti
analizu u aproksimaciji redaH421no Jednostavnosti radi ograni-
¢idemo se u sledeéim izvodjenjima na aproksimaciju redasy.z
Fourier likove n aproksimaciji najblizin suseda iz II.4.3% i

ITc4.4 se teda dobiva
- ; 2 4 '
(E-N-otz 4 %-4’3’)«%/ Pe> = £ (1-2¢ i) +

ilzd s dy — />r/ &5*, + BhBr-d II.4.5
v $f.; zs * 7t e

'61' *A )j<<P P“'Pk 7’;¢7,}Pk‘5>

Kako je za eksitone¢{7yu(pri Zemu su o 1/ matri¥ni ele-
menti interakeije os 1jz;najbliZih suseda) +o izradunavanja
koja idu do prvog stepena po koncentraciji Bosona pri dekuplo-

venju viSih Green-ovih funkeija,vode na rezultat k0ji je ko-
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rektan do &lanova T° inkluzivno.U teoriji magnetizma pak je
¢1=j) tako da 1sti prilaz obezbhedjuje rezultat koreltan do
lanova T4 .(videti /65/).Izraunavania koja bi ukljudivala
kvadratne &lanove po kopcentraciji vodila bi na korekeciju ma=

senog operatora reda 12(&-/)2’ pri &emu je "= //ﬂﬂl , 5%0

7,
bi dalo za srednji broj eksitona doprinos proporcionalan sa 2+
Sada prelazimo na Bose operatore pomoéu egzaktne Bose

reprezentacije Pauli operatora /24/ a potom na Fourier likove.

Tako dobivamo P Bk . B B Bk 2 IT.4,6
7‘ 7 At i
: 7

i sledstveno tome

. IT.4.7
K PelPe > = &BelBE» - i 5 BRIBE G5B By >+

| -
" 2 K BEBiBrg.n|Bi»

717

Dekuplovanje ¢emo ostvariti pomodu Wick-ove teoreme na,

sledeéi na¥in:
«Bk}Bu-‘,,f,,BrB,l» ( s 171:)(3;{37270 K Bl B> II.4.8

uz joS jedan analogan izraz za c.c. Green-ovu funkeciju pri de-
mu indeks o oznalava da je za izradunavanje srednje vrednost

+ e ¥ £ 2 o » A 3 %
<81131) korisden eksitonski hamiltonian nulte aproksimacije

koji kao i eksitonski spektar nulte aproksimacije po definiciji

ne sadrZi &lanove proporcionalne prvom i viSim stepenima lcon-
centracije.
Sada iz II.4.5 uz pomoé II.4.7 i IT.4.8 nalazimo slededi

izraz za Green-ovu funkeiju

+ rof2€s
L BilBe» = 2—‘;- ' — IT.4.9
gde je E—Ep
Co=y 2 (BrBi) = <B% Bz} TI.4.10
B = Ept ot MLE) | I1.4.11

| |
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) 2
E = L (2 . &: Q/ﬁ
¢ =leda— BF 2l IT.4.12
2 2
M{/(‘zgz d""a(w‘ o --.-6‘: /3~ - - .'/)." + -
/=y F G A—-ZI-M/A?.;?A,(_‘i_/32‘f__l){87~872 IT.4.13
gde je za /=3 u aproksimaciji najbliZih suseda Fo =& 3
oy = 24 Z enak, L *+% 1 analogni izrazi za 4,1 fu,
‘
Spektralna intenzivnost Green-ove funkeije II.4.9 data
A £ ey
Je izrazom [ (£) = Ao’ P =J o 0 IT.4.14
J;(BZ (Heofe~1) Je-£e)  p=s =L
upor./23/ str.216 pri Semu je koriZdena po-
znata reprezentaciija delta funkecije 25/2{x%=—i¢ - /,
X-t§ X+0g
Kao 8to se vidi iz II.4.14 bozonska interakcija menja ne
samo zakon disperzije za bozone,veé i njihovu statistiku.
Posle uobiajenog prelaza pomoéu Fourier transformacije
na izraz u prostoru reSetke koristi se relacija (26.5) iz /23/
koja srednju vrednost proizvoda dva operatora iskazuje spektral-
nom intenzivno$déu.Posle identifikacije &vorova nalazi se da sred-
nji populacioni dbroj &estica u prvoj aproksimaciji iznosi
(i
+ Ei -1 T
<BiBay=(1r2c)} Z (5 ) Fated
k
Analogno se moZe zakljuditi da je srednji populacioni
broj u nultoj aproksimaciji C, iz II.4.lo dat izrazom
s + _ £ -1 ~ IT.4.16
(’o‘<8u 8“2‘” %(69 "-I)
buduéi da,kz0 5to je redeno indeks o oznafava da se pri izradu-
«. navanju srednje vrednosti ima koristiti hamiltonian nulte aprok-

simacije koji ne sadr¥i Zlanove proporcionalne koncentraciji i
statistika neinteragujuéinh bozona.
Koristedi opet egzaktnu boze reprezentaciju Pauli opera-
tora /24/ nalazi se za parametar uredjenosti iz II.4.2 izraz
+ + +2 2 : + ; + 2
6 =1-2{Pr P> = |~ 2¢BZ B D+ 24 L= BRz) = 1-2<BzB) + 1< B:Bz)
1{031 sa 1104015 i II.4.16 daje

_;
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5 I1.4.07

| 2 TP e L Z (0 ) e

mo%e se pokazati da je suna zadnja dva &lana u ovom izrazu reda
7} % 'KT 2 -
0(?%)gde je & redg /47/4| Pa se na taj nadin za parametar

uredjenosti nalazi (b IT.4.18

o - ,-2z(ng )™ gre™)

Za odredjivanje energije E treba u izrazu I1I,4.13 srednju

los e
vrednost (%3 B ) s Prema II.4.10 1 IT.4.16,smeniti sa(@ff;_/) '

Na taj nadin se u radu Javljaju sume oblika

$=

2s / —
2 {74) gde je /J’fs/}’/)f uz
7 X4°('/7¢)‘+/51’(74)‘I

€ O {

Az = m”éﬂi sdé; i Bt ;‘;"9, tenta

1
N

7 7

pri demu su ﬁ i 5% ugaone koordinate vektora q.Ovakve sume se

posle prelaska na integraciju i posle niza celishodnih za amena

svode najpre na izraz

- s+, g 3+, it /
S =U—'£,,f¢/$"/t9s..9 ;% 5‘:) an,L /%)r{.w.})—z’(‘%) IZ,% (_—g—)/(s,cg)gf_+

;;-( )5‘,\2_,,7 (_é')r(s+ll)_z_

x’?

a potom posle izvrSene integracije po uglovima na izraz
3, ~
Sty g=en A & )5+ A )4 B 427,
% l/p(l/ Zs«»l/‘ ( G)F(S+ z)(z'{;)) Z{o(’} Z;;f/l{ ) [ (ZJ') 0(/ 5
IT.4.,19
4,_(9- se. /, )F(.s*“ i E A647
4 @4)? o(" 105
gde su [’ gama funkcije a funkcije Z su date su date sa
e ' ~ II.4.2
Gol)= Z FeheR

= /MAP

Koeficienti zavisni od vektora k u aproksima ciji najbliZ%ih su-

seda razvijaju se do cetvrtog stepena po k.Na taj nadin NPLs §

~ k' fa
. Zo(Zam\l( 2 (3— ba k a /4,,} 1 sli¢no tome

_+
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4:'-," =D =pstha)'~ ~A(92)° 4-/5(61/0 A+ A(a,)’ﬂ#” "k, 7.+/r'7, +hEgl )4
2/ 4 3 3 A 1 ¥
F2p(KG)= 2 a'(kiges kg, + kg, )= 2 A (kg4 b7+ hgl)

Razvijadéemo po stepenima temperature i funkcije 2 sa prie
(546’.9"1

~

raétajima u argumentu.Tako je npr,
A 3
=Z, (& caz(_.),uc ez, (_)_-C By (2 )
Izvodeéi sve naznadene operacije dolazi se najzad do iz-

raza 2za energiju u obliku

(n
B = A+d<—128y - fu-gn7)(a k)’ #5 (o ~8787)(a k)" [l i 4

+ L3, }24//-41)—/20/37 [Z(/-Q()J__g?ﬂz](ql()j ~oa oy

+ 2y, T[btp)-333p7 [ 2% 4 O( %) |
' TTekhald

; = KT -7 /A < *= — il + ¢Sy
gne e £ 2;.44 ) * ;
A =A+6'°(—12/3'2 I

Temperaturna zavisnost parametra uredjenosti se sada do-

biva iz II.4.18, II.4.21 uz II.4.19 u obliku
/z o ?
Twl-2Ly, 0 2;‘&3/25-‘5)(37]Z,,z Z, & -
2 2 5%
- [ 8100025, 2 302, [

LTl P2

-z {35+3({J‘-“3)/57+72[J+9()(25-9)/37]Z,,‘Z }“,ngj

gde je f= 4}5

Sada prelazimo na analizu sistema eksitona na visokim tem-
peraturama.Poedemo od hamiltoniana II.4.1 pa se uz II. 4.5 i
' IT.4.4 nalazi da je |
E<</’~/P~4)>= 10‘5 i N&Er }P~))+Z N.,{((P-}ﬂ))-iz (@j/;-./":[p;_)>+ :

+2Z Caf GPIPz PR IPE 5>+ 2. [X 36 P2 P P [P 42 Ly SRR+
+§“ (et e ) &R Po P2 | 25>
IT.4.23

.-Jh..------I-IIIIII--------------::————————————————————;*
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Primenjujuéi aproksimaciju haoti¥nih faza (R.P.A.) 1
Tjablikovljevo dekuplovanje dobiva se
’ i + + |- 6" -
KEpPpPa|fe >~ b by K P2 1Py = 55« Pl fr
a takodje <<R,:P,s‘/i‘“’f>)=0 kada su 3,b,C¢ svi razliZiti.
Nadalje éemo se ograniditi na aproksimaciju reda Ay pa

u aproksimaciji najbliZih suseda nalazimo

[E-A-0-0)p. | &P IFf 9= o odie + T Z g K Pelfe 2>+ IT1.4.24
BafBzd o
*_(,_%“)%‘: +6[/(f )<<Pg/P 2>

Posle Fourier transformacije nalazimo za Green-ovu funk-

ciju izraz PolPEY =L & IT1.4.25
ju a << & le 2z £’£k~
gle Je Lg=A+pe+ BE = 8yt e (e-po — L5y Uay) I1.4.26

/gje ZCV a za 123 Ll Az mogu da se izraze na poznat nalin
u obliku /=2« 2 Cmak, (.':x,],z pri emu je o=, .4,
{ ’

Kao 1 u odeljku koji je tretirao niske temperature,i ov-
de odredjujemo srednji broj pauliona koristeéi izraz za spek-

tralni intenzitet koji se nalazi na osnovu II.4.25.Na taj nadin

* Eg ol
LPEFe>= o (075 ) I1.4.27
tako da se za parametar uredjenosti nalazi
[" = II.4.28
B | = 2002 [P T
- 52 (e )

Pogodnim transformacijama se ova zadnja relacija svodi na

IT.4.29

= Z Gy L

-

Kako je A >>«, 4 p» mo%emo koristiti poznat razvo

Sl 5= b BE T (be) ’

Uw

gde u nadem glulaju

o= Telyp & be< gy
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/5” IT.4.31

{=nsp-tar  go-= [«

Na ovom mestu moramo uvesti dodatne pretpostavke i tako
demo nastaviti analizg za slulaj .
a) ekstremno visokih temperatura tj.razmatrademo oblast gde je
& >> % a potom
b) oblast gde je & istog reda sa /
a)Ovde kako je 4?<g/ mo%Zemo y, zameniti sa tz i u prvoj

aproksimaciji po kolidniku fgqo'biée
g‘ . {,4 i- o' / e)} gde g,:/_/s 2t & | II.4.32

No u ovoj oblasti vaZi takodje /ey, =~ fy K|
tako da. Je oy f“;g,(_[, é)fx (/_ﬁ) I1.4.33

b)U ovoj oblasti potrebna je veéa preciznost.Stoga raz-
vijamo t, po stepenima od Y, oAko se zadrZimo samo na 3lanovima

Yo 1 ¥ iz I1.4.29 sledi

Sada uvodimo parametar ]{analogan magnetnom susceptibilite-
' tu (koeficienat/h uvodimo iz &¢isto formalnih razloga; u cilju

da dobijemo analogne dimenzionalnosti).Na taj nadin
/h“ 94 =0 ag {0=0 29' wro f“

R AT T TR ST

IT.4.36

, éog-‘ -{,‘  ? II.4.34
S Ll R S AL S ~%)f+ ol
(- 22 A3
_ — 2‘—: =
gde je e i J,7
L Dobivena jednalina se moZe rediti iterativnim metodom.U dru-
gom iterativnom koraku se nalazi
2 1%, s I1.4.35
o:z‘.{u = (1) + - [{/ )z/ ‘vos(2d)] //]f+0'/f}
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gde prva tri koeficients glase 0,=4/ a,=l-§/ Ar=q/-27%

Ovde sada treba naglasiti da dok Je v teoriji magnetizma
moguée slobodno odebirati velidinu spoljasnjeg magnetnog oolag,

te rezmatrati izraz oblika(if' koji je analogan izrazu 90/
H-o ™:0

koJi figuriSe u II.4.36,dotle ovde u slu€aju sistema eksitona
na mesto mH stupa A %oji se ne mo%e po volji odabirati te ta-
ko nije moguée h~4 pustiti da te?i nuli.No umesto da posma-

tramo izraz /20 mo’emo posmatrati/ / koji je u ovom slu-
4 St 4

aju jednak prethodnom.Sads pak t, moZe teZiti nuli na dva na-
Cina pa umesto da t,—»© time 5to h—o mo¥e se ostvariti da
t,+0 time 3to #—+= ,Ovo zna%i da polazefi od asimptotskog
ponadSanja izraza/ffj&;*o u oblasti visokih temperatura mo%emo
ipak doéi do razvoja II.4.36 te potom nastaviti analogiju sa te-
orijdm magnetizma,

Na taj na¥in buduéi da je & reday«/,u sludaju da je< p"
zanemarujuc¢i razliku izmedju a’ % Jedinice i koristedi time
aproksimaciju koju je Tjablikov u slidnoj prilici koristio u

/23/ dolazimo do slededeg rezulteta:

lf ~ [</+ =4 <'-?),L ogr s 3)}7 \ II.4.37
. I '
koji za daje QZ re bl 4 II.4.3%8
. _IS:'Z>I ad /‘\\7_6_9 +0—(9} 43
'ﬂ
‘L gde je & =- Lr(1-¢) I1.4.39
ég. Je paremagnetna Curie temperatura a uslov %2:>! je

ekvivelentan sa 6’->6’cp .Pri tome je /‘, jednako sa Z fu.= 6/
Kako je II.4.38 formalno identi&no sa Curie-Weiss-ovim

zakonom iz teorije magnetizma,to se mogu odekivati iste posle-

dice tj.: za privliadnu dinami¥ku interakeiju ()e <0 ) dobiveni

izraz uvkazuje na fazni prelaz.Ako jeifi>0 posmatrani izraz nema
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siﬂgulariteta £to znali da tade nema faznog prelaza druge vrste.
Umesto singulariteta tada postoji samo jedan maksimum.
Ovde treba napomenuti da ukoliko bi se zahtevala veéa pre-
ciznost u istraéivanju tipa singulariteta u tadci 6% s Primenom
metoda Pade aprok simanata kao u/86/1 drugim metodama /87/ itd.
moglo bi se doéi do rezultata da singularitet u Curie tadci ni-
Je tako jednostavan kao ¥to je onaj dat izrazom IT.4.38 veé redsa
(1+a) gde jeo<d<% -IstreZivanje detalja ove vrste izlazilo bi
iz okvira namene ovog paragrafa ¢iji je prvenstveni cilj bio da
izloZ%Zi metode i da ukaZe na veliku formalnu'analogiju sa teori-
Jjom magnetizma,
U stvari kao $to se vidi,u ovom paragrafu je pokazano
a) da je vodeéi &lan anharmonijske korekcije parametra uredjeno-
sti pri niskim temperaturama proporcionalan sa T? buduéi da su
ol i/frazliéiti.Stoga aproksimacija korisdena u okviru nisko-
Temperaturske analize ne dovodi do rezultata sa tadnoséu do
‘T’QkOJa bi bila ostvareng u teoriji magnetizma sa istinm pri-
lazom veé samo do T7*.

b) buduéi da je A reda 5eV. vidi se da parametar uredjenosti na
niskim temperaturama sporo opada sa porastom temperature.

c) zaj¢>o nema prelaza

~

o}

superradiativno stanje.Fazni prelaz mo-

v

ze se oCekivati samo za privliadnu dinamidlm interskeiju.

5. Korektan harmoniiski spektar polaritona X

3
-

stenm

'-h

O prednostima koriZder

,.)

polaritonskih funlcija

-

stanja kao kompletnog sistema funkecija nulte aproksimacije pri

]

analizi pojava koje nastaju izlaganjem kristala dejstvu spoljad-

njeg elektromagnetnog polja nije ovde potrebno vise govoriti jer

dJ

TR M

* Osnovni rezultati ovog paragrafg kao i veéi deo izvodjenia
biée publikovani/22/

R R R
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Je o tome bilo op3irno redi u prvoj glavi ovog rada a narodito
u paragrafu 3 prve glave,
Ovde Ce biti’ primenjen metod koji je izloZen u perasgrafu

1 druge glave i veé primenjen u paragrafima 2,3 i 4 za reSava-

-

nje razliditih problema,

S5liéno kao i u prethodnim paragrafima ove glave, prednost
priiiene ovog novog metoda za odredjivanje harmonijskog spektra
polaritona sastoji se u torme 3Zto de on voditi na korcktnije a
pri tome strukturslno Jednostovaije rezultate za zalkon disper-
zije i za transformacione funkcije koje povezuju polaritonske,
eksitonske i fotonske operatore,no $to je to do sada bio sluéaj
sa primenom standardnog A.S.Q. metoda i u-v transformacije a sve
to zahvaljujuéi &injenici da nad metod ha korekten nadin treti-
ra problem neodrZanja kvazi &estica u sistemu.Tako su npr.,kao
Sto sno veé naveli,izrazi za amplitude verovatnode koji se dobi-
vaju standardnim metodama i standardnim prilazima tako glomazni
1 slo%eni,da ih zbog nepraktidnosti antori i ne navode za opsti
sluCaj veé samo kada su épecificirani na posebne sludajeve /44/.
Stoga ¢e energetski spektar koji odgovara normalnim elektromag-
netnim talasima u kristalu biti raznatran ovde tek posle elimi-
Tmacije kvazidestidne nekonzervacije iz sistema.¥ao dalje pobolj=-
fanje u odnosu na dosada¥nje metode i njihove rezultate pokaza -
¢emo da deo hamiltoniana tetvrtog reda po Pauli operatorima vi-
fe ne sadr¥i &lanove koji korespondiraju simultanoj anihilaciji
(ili kreaciji) etiri polaritona.Ovakvi €lanovi su bili prisutni
u ranijim teorijama i posledica su nedovoljnog vodjenja raduna
o efektima nekonzervacije.

¥Yoliko nam je poznato pre /19/ do /22/ nije bilo pokufaja
da se posveti duZna pa¥nja problemu nekonzervacije i dz se izna-

dje prilaz koji bi na adekvatan na&in tretirao probleme vezane

za sisteme koji ne konzerviraju dbroj kvazi Zestica.
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Kao 1 u prethodnim paragrafima ove glave pri odredjivanju
korektnog harmonijskog spektra Trenkel-ovih eksitone, pri odre-~
djivanju energija vezanih stanja i pri termod namié¢koj anslizi
sistema Frenkel-ovih eksitona i ovde ¢emo koristiti generalisani
WVeyl-ov identitet odhosno unitarnu transformaciju II.2.3 kao i\

nesito prodirene uslove II.2.2.Antihermitski operator S bide slo-

Zeniji no do sada &to se moglo i odekivati obzirom da Je ovde

IS

potrebno da se iz sistems eliminis$u ne samo nekonzervacije ek-
sitona veé 1 nekonzervacije fotons i polaritona.Pokazademo da
Je red velidine operatora S odredjen redovima velidina kolidni-

ka ’%f: ELCﬁﬂ!ZZ gde je funkcija Z (n k) proporcionalna
A1TE,

skalarnom proizvodu matridnog elements operatora impulsa elek-
trona uzetog izmedju osnovnog i pobudjenog stanjaz sa Jedinidnim

vektorom polarizacije vektor botencijaleg spoljasnjeg elektromag-

& 2 2
netnog polja i gde je S =Hck) +(ho.) I5 5.l
2
pri demu je = e’y Ils5.2
vV m

tzv. plazmena udestanost a N broj elementarnih éelija v osnov-

nom elementu cik%lidnosti kristala.

e

Sada je odmzh jesno da zs uspesSnu primenu predlo¥ene meto—
de na ovaj problem tredba gda budu zadovoljeni i sledeéi uslovi f

B T el II.543
5 Th g L1

Za. prvi od ova dvalislova poznato je da je zadovoljen u
slud¢aju Frenkel-ovih eksitona.Drugi pak se odnosi na kolidnik
energije interekecije polja zralenja sa kristalom i surie energija
od koiih je prva pribdliZno Jednaka energiji izolovanog molekuls
a druga (takodje pribli¥na) energiji fotona u vakuumu.Ovaj dru-

4+ .
-

®
on
cl

gi uslov nije uvek zadovoljen no treba istadi prvo, da jJ

drugi uslov bezuslovno zadovoljen u velikon broju fizidki za-
i

#
B
c.
J=
<
|
o
6]
=~
ol
X
o
c
o
<
o
|
jo 7]
H
o
m
(o]
Q.
)
(R
o]
@]
=
g.
CJ\
.
)
<
'.J-
o -
o
5

b
(o))
6]

nije bezus-




-
- 105 =

lovno zadovoljen,on se mofe zadovoljitli pogodnim izborom pola-~
rizacije upadnog zrafenja, buduéi da funkeija 2 zavisi od ugla
koji zaklapaju dipolni momenat i vektor polarizacije upadnog
talasa.gtaviée,to su jedine ogranidenja koja sgﬁmaju nzetd v, o
obzir da bi se osigurals bezbedna primena predloZenog metode
koji sa svoje strane garantuje korektan prilaz problemu nelkon-
zervacije,nudi korektno reSenje toga problema,dovodi do trans-—
formacionih funkcija sa kojima se moje operisati,vodi na Jedno-
stavniju strukturu disperzionog zakonag i vklanja iz hamiltoniana
Elanove koii bikerespondirali simultanoj anihilaciji odnosno kre-
aciji &etiri polaritona.

Polazimo od izraza za hamiltonian sistema u obliku b e, %
gde je H,,, dato pod II,2. Ly H" pod I.3.2 a H;,# u nerelativis-
tidkoj aproksimaciJ;’pod I.3.5.Koristimo izraz za operator vek-
tor potencijala I.3.6 te dobivamo interakeciju u obliku I.3.7
sa plazmenom udestano$éu iz I.3.8.

Pre no $to napisemo kompletan hamiltonian sistema kristal +
elektromagnetno polje razmotridemo fotonski deo hamiltoniana %o-
Ji sadrZi i onaj deo retardovane interakcije koji je prooorcio—
nelan sa kvadratom vektor poten011ala spolaaspweg polja:

~s oi_ ‘) ”‘l. /4. 142
Hoa= B ekl oo ) 65t Gy + 95K (85453445 4

i posle jedne kanon*éke transformaciJe
Hpt =% % ey 1155

bozn operatorl a in-

IT.5.4

gde je f-dato sa TI.5.1 1 gde su cq iy
deks j specifikuje polarizaciju.

Na taj nadin sada kompletan hamiltonian glasi:

H=Hexe + fpt + Hy II.5.6
% +
gde je Hﬁwf ZJ-(“/(/?:&-/- Gy Pt PE €y =i Pr) EL.547
ear
(kK 2171‘ .
Zp(a 8= |2 (1 )

|‘i.-------------':——————————————____________‘*




- lo6 =

pri demu je M=(d/ﬂ/> matridni element operatora impulsa uzet
izmedju osnovnog i pobudjenog stanja,/%.je Jedinidni vekor koji

odredjuje polarizaciju vektor potencijala.No funkciju Z moZemo

nepisati i u obli1cuZ(~A)_‘ 400}/& t/_g”'/‘ I7.5.8
gde je —_f2wE 1 7). II.5.9
/5 = l/e:,,,’/”’ /“//

-vaf
d je matriéni element dipolnog momenta uzet izmedju osnvnog 1

jedinog pobudjenog stanja (dvonivoska Hema), E; je sopstvena
vrednost operatora energije izolovanog molekula koja u ovom iz-
razu moZe da sgéameni,kao $to se to obiéno i &ini,a u dobroj
aproksimmciji sa energijom eksitona.Na taj je naéin.gy sila os- E
cilatora odgovarajuéeg prelaza.Pri tome kao 3to se lako uvidja |

1 3 *—""_ ~ =
funkecija Z zadovoljava uslov __2; (“/'LIT‘L;'(“/A} IT.5.10

Ovaj uslov implicira hermiticitet operatora Hy.

Sada pristupamo rotaciji Hilbert-ovog prostora eksiton- ;
skih i fotonskih stanja kako bismo eliminisali nekonzervativne |
¢lanove iz hamiltonisna koji su proporcionalni sa(7172f+/1,ﬂ‘) E
i sa (Rfct-cfl) .fao i u prethodnim paragrafima ove glave ;
pri odredjivanju korektnog spektra Frenkel-=ovih eksitona, pri |
odredjivanju disperzionog zakona za bieksitone i pri termodi-

namic¢koj analizi sistema Frenkel-ovih eksitona a buduéi da raz-

maotrani problem ne moZe da se re$i u zatvorenom vidu,analiza |
se izvodi u vidu razvoja po stepenima parametra eta kojilkao 8to
je poznato)predstavlja odnos izmedju éirine zone eksitonskih po-
budjenja i energije eksitacije izolovanog molekula kristala,
Stoga ¢emo umesto celokupnég generalisanog Weyl-ovog identite-
ta ¥oristiti samo lanove H, [S,H] 4 [S,[SH]] .Da bi se elini-
nisali nekonzervativni &lanovi homiltoniana treba antihermitslki

operator S da se odabere u vidu |

R R R R O OO, i




IT.5.11
Na taj na&in bostupkom koji Je potpuno analogan onome u‘
parégrafima 2,3 1 4 druge glave dobivamo transformisani hsmil-
tonian Heitler—London-ovog tipe.o sada posle ove transformaci-

Je fotonski deo hamiltoniana sadr?i neke nedijagonalne &lanove

; Gz Ve &
tipa ¥ Sz b (¢ ¢z +4;:’aa) G &’;/Q 1/{7 IT.5:02

P Lt Sﬁ:/':i z lé
pri ¢emu je znak imaginarne funkecije }27' odredjen znakom Xorena
iz %/a ovaj pak prema II.5.9 znakom skalarnog proizvods vektorg
elektridnog dipolnog momenta sa vektorom polarizacije j-te fo-
tonske grane.Ovaj fotonski deo hamiltonigna se moZe dijagona-

lizovati jednom jednostavnom transformacijom kojom se od opera-

tora ng'prelazi na nove Boze operatore é@y‘ .Ta transformacija

ey o | ~
glaSi C ~‘/)/ uz Jﬂ”-fz;— PP ﬁ,:’-/‘,l:m 11.5013
.__“{ -
gde je o T (d74) II.5.14
- of "
xtl /d /“-II/

Nasuprot ranijim,manje korektnim, standardnim prilazima %od

kojih se sa Pauli na Bose operatore prelazilo u ranijim fa

I

ame,
analize i ne vodedi raduna o nekronzervativnim &lanovimg hamil-
toniana,ovde u prilazu koji se predlaZe i koristi,a koji se je
ved pokazao kao uspefan na drugim problemima u l20/f, /2071 feel,
prelaz na Bose operatore se vrSi tek sade,posle niza transfor-
macija i posle eliminacije nekonzervativnih &lanova hamiltoniana,
Pri tome koristimo egzaktnu Bose reprezentaciju Pauli operatora
/24/.Posle prelaska na Bose operatore vriimo jo3: jednu,Tourier
transformaciju i prelazimo iz prostora resSetke na & rrostor.Ng

taj naéin)za kvadratni deo hamiltoniana dobivamo izraz
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Hz“:%{{‘a"‘(u)l? Bu+2 [k/ /k//
[3 /3'12
: + 2 iy(Bi by -4 B:)f
I1:5415
: /h f A z - :
de zs-r
o 4 2N ,;-f..(Am.}';Zg
2 2
oL et By I8 AV Ef g
T e s T e Rl 11.5.16

pri Zemu su energije dvaju transformisanih fotonskih grana date

VD
sa . 1 Ly 4o, _ e IT.5.17
Frei=2z T4 z: atie /2.'5 £ )

a funkcijecf su date izrazima

~ ' ﬂk L, Bz 11.5.18
by 2hapy ity T L
pri Zemu su koeficientif%/ dati sa II.5.13 a funkcije ¥ izrazima
IT.95412

Dijagonalizaciju hamiltoniana II1.5.15 vrSimo prelaskom
na polaritonske operatore pri demu koristimo jedan uprosSéen ob-

1lik Tjablikovlgeve transformacige
Fo—~ i

( B‘ Z, jfc‘l
gl =1 4] = o Sz, II.5.19
gl;l- _g, | f | Sz

pri tome koeficienti transformacione matrice zadovoljavaju u-
slove ortonormiranosti i uslove koji obezbedjuju egzistenciju

reciprodne transformacije.

* ¥ = /‘ g
féfl‘/’@/”‘&’ = G &3 = Py 1le3s20

No najpre se hamiltonian IT.5.15 napiSe u simetricénijem

wig
vidu H, == = /AR A & I1T.5.21

“ /'.v-?
gde su koeficienti psi dati sa ‘V,, =A+az =} Yor = L4y =B

¥Yrn = EerB” e de=C=—Ya Yir=tu=@a Yy=1a=0
zatim se poka%e da Je Y,=%,=0 na osnovu II.5.,18 i II.5.13.

B O T SR Ratee et etk Rl
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Dalje se 1z II.5.19 vidi da svi koeficienti é.y imaju definisa-

noiﬁ.Potom se koristedi relaciju koja izra%ava vremenski izvod

“ operatora u Heisenberg-ovqjreprezentaciji pomoéu komitatora ope=
ratora i HamiltonianQ,izraéuna izvod operator%xig.ﬂa.taj se ni-
. ' kK
¢in dolazi do homogenog sistemsg oblika E%,=Z ‘/f,u'é"»/v
Y=y
gija sekularna Jednadina glasi
/
(E-B")§ E'~(AtB')F + AB +C’/ =0 IT.5.22
Na téj na¢in se odredjuju polaritonske energije
= [mf-fé 44 2% g ade i IX..5:23
= e S - . ¥ 2 :
Ej - 3 z; (e Ft/+i:[4q1.,f;/‘;
E; =2z /
je Shos._ 15 108 1 ;
- gde Je &g =2, 4 5 A"’é’x‘fd pri Cemu je
2
[f~ @ Vit .
"ffdfé? + 74 deo doprinosa koji nastaje elimingeciiom

“nekonzervacije.Sa E, e Jeu II.5,23 obelefen izraz f+dp koji
predstavlja eksitonsim energiju kao $to se to vidi iz IT:59.15,
Pri izvodjenju izraza I1.5.23 uzeta je u obzir i ¢injenica da
, c:f%( predstavlja unitarnu transformaciju kao i da je é% « /.
Izraz 1I.5,23 predstavlje zakon disperzije za polaritone
koji se dobiva kao rezultat nrimene generalisanog Veyl-ovog iden=- |
titeta, ;
U cilju da olaksamo poredjenje sa rezultatima ranije teo-

i —e
rije i ostalih radova posmatrademo sludaj (}/° é&}/}: o .

Sa novim rezultatom IT.5.23 treba uporediti rezultat I.3,14 koji
Je dobiven iz sistema (2.3) str.1lo7 Agranovideve monografije /114
primenom standardne u-v transformaciﬂe.Oéigledno Je sada da je
struktura izrazsa II.5.§3’§Latno Jednostavnija od strukture FeDsld
Jer I.3.,14 ne iskazuje energiju neposredno,veé¢ daje njen kvadrat.
Kao 3to je veé redeno,uprkos Jednostevnije strukture izraz LE.5+23

Je korektniji od I.3,14 i drugih analognih poznatih izraza koji

|
su bili dobiveni standardnim prilazom i pomodu standardnih meto- 1ﬁ
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da koje koriste u-v transformaciju i1 ne vode rafuna o proble=-
mima vezanim za nekonzervaciju.

Treba napomenuti da ozneka E,,.u I.3.14 iako u stvari te-
kodje predstavlja eksitonsku energiju ipak nije potpuno jednaka

sa E,, 1z II.5.23 koja je sadrZajno bogatija jer sadrzi i korek-*

cije koje nastaju kao posledica eliminacije efekata nekonzerva-
cije.Imajuéi u vidu uslov II.5.% sledi da u okolini rezonance

IT.5.23 vodi za polaritonske energlje na sledecé¢i izraz

! 2
s Eere+ &3 +zé'wz,éi Laxc 452 f/ﬁf .I/fa../'; I1.5.24
' 4 z f;'

Dizanje na kvadrat je ovde izvrieno kako bi se olak3alo poredje-
nje sa izrazom EJ EQL.Lf; IT.5.25
b = ————————

| T N
f koji sledi iz I.3.14 u okolini rezonance.étaviée,lako se uvidja
da se,u oblasti rezonance izrazi II.5.24 i II.5.25 slaZu, razume

s se u meri u kojoj to dopuita netaXnost izraza IT.5.25 nastala
kao posledica nevodjenja raduna o efektima nekonzervacije.

Ovde treba istadi da je izraz IT.5.23, %oji je,kao &to
smo videli,tadniji od I{3.14,izra%en pomodu Baa & a} koji se ne
poklapaju sa E, 1 5= koji figurisu u I.3.14 tako da ni sama re-
zonanca nije sasvim jednaka u izrazima I1.5.23 i I.3.14.Dalje u
TT1.5.23 figuri%e i koeficienat I koga nema u I.3.14.Sve ter-azli-
ke predstavljaju razlidite delove doprinosa koje donose korek-
cije nastale eliminacijom efekata nekonzervacije.

Za odredjivanje matridnih elemenate 6§~imamo osim uslova

datih pod II.5.20 i sledeée jednadine
2 h-e, ¢ o [8]
~-C B-E, O .4 =0
0O o B-h| |8,

- J

IT.5.26

S —————— e s




1 T

koje za V=3 odnosno za E,=E,=B I/=Z; daju

B -9u= 13 =4 T145.27

a iz 5/’:%9”/‘:6: §3=éu"z 11.5.28
Na taj nadin prelaz od Bose operatorsa C ' na Bose operato-

re Dy ne samo Sto d*gangziizuge fotonsk%i deo hamiltoniana posle

primene generalisanog Weyl-ovog identiteta no takodje vodi nag
uslov ¢h:2=o i,kao0 5to vidimo,na identifikaciju tredée polari-
tonske i druge transformisane fotonske grane.,Na taj nadin se i

njihove energije kao 3to se to iz II.5.23 i II.5.17 vidi, pokla-

paju.Za V=| stavicemo o, _r _p’ "4 £ (%! £)iler |
oy — ¢ II.5.29 |
Tz h-Ei= L= 1) et = - |

1
gde je IC{ ‘I :2561 pa iz II,5.26 nalazimo *
¥ -
-
- — II. .
9-" m, 524 (/74)’/('/2 gx/ o 5.30
tako da je | L ¢ bz II.5.31
: 244 [e]*
V4 i
Za )J:Z - : g' - _C é = 1105.32
9:1 m 22 W 312= Q0
tako da je L Sl | II.5.33
2 4 lel?
‘ N~
| Sada iz gl='f?E%;§; nalazimo
l
! B" = al + Z
(04 (/"4,1"/('/\ §[ [’71'/-/(/’ jz

Xao Sto se vidi prilaz primenjen u ovom radi dovodi do ve-
* oma jednostavnih transformacionih obrazaca koji povezuju eksi-
tonske, fotonske i polaritonske operatore.0vo je tim znadzjnije

Sto 'su,kao &to je poznato,ove transformacione funkcije potredb-

ne za analizu 1 za izradunavanje i svih ostalih fizidkih efekata
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a posebno nelinearnih optidkih efekata.
Osim toga,u ovom paragrafu Je pokazano kako se primenom
generelisanog Weyl-ovog iden titeta’hamiltonian sistema)koji se

sastoji iz kristala i spoljasn Jeg elektromagnetnog oolgg svodi

na oblik u kome su eliminicani #lanovi koji ne konzerviraju bro ]

kvazi &estica.Na taj nadin stvorens Je mogucénost da se odredi

korektan spektar normalnih elelt romagnetnih talasa v kristalu
()

Q

Sto primeng ranijih prilaza koji koriste stendardni A.5.Q. meto

<

i uw-v transformaciju nije omogudavala.Pokazano Je da je dobiveni
izraz za zokon disperzije polaritona ne samo korelitniji od pret-

hodnih,nego da je 3tavife i po strukturi Jednostavnij

e
'—l.
o]
[®7]
~
o
=
D
6]

|

pondentnih izraza koji su bili izvedeni u okviru ranije teorije

koja nije vodila raduna o efektima nekonzervacije.

6. Trofotonska apsorncija i kombinaciono raseja *je*

Za trofotonsku apsorpeiju adgovorni su oni dleanovi detvr-

tog reda iz hamiltoniana/koji Su proporcionalni sa tri anihila-

ciona i

o
e

jednim kreacionim operatorom a koje éemo zajednidki obe-

“~

<!

leZiti sa H

K
(6]

4 dok su za kombinaciono rasejanje odgovorni &la-

novi Zetvrtog reda sa jednakim brojemanihilacionih i lkreacionih

‘ operatora koje Cemo obeleliti sa szz.
Posle primene generalisanog Weyl-ovog iden
cije Clanova koji ne konzerviraju broj kvazi &es

ne delove hamiltonianae “etvrt 0og reda nalazimo sledede izraze

H43:’=-' Z F_/k'k‘l(d{gr,tk\lh, B‘c,Bk.BK’* C:C)+

N %oraky - ;
"" N L {’- (‘f klk)/Bk,fk;-H(, B‘ﬁ Byl (’kdl £L ()+’ er—kF( {/('/('k')/Bkt‘h\“'lBkl C“y.é""p * G ‘y
K, Ky K3 ks iy
d /¢
8507 S

X Osnovni rezultati ovog paragrafa kao i vedi deo izvodjenja
bite publikoveni /22/.
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gde su  F (ki kals) -—-5’ f/l.(, (o/k,-/‘«,.«,}—/3(0/«,”.—/«,//

= bk ky) = (B g Lrt 0ol :
it ) (2“ "2 4+ Er, Cﬁ‘ﬁ/ TEo602

bt 72,
F. dekes) = _._2 wl i,
[l (kidels) e

/"

i na arnalogan nadin

HETE T Flhbds) Bl B BB +2 2 [Flunk)BiBc. Bx,k,,,,,w.zj?t

Nkn\“; kck\“)

//L///(k‘/(’)B“u w‘/ (k,/Bka,-h, 'f (’(’/ II.6.3

.k\‘ﬁ
;)
gde su /
Fuks o) = ot .zA.///'k, A= -1, /S/Jr //e,{/— o, = e, |
M - ‘
Gikh) (b4 s ) Aty = by ——
: N | 2
f‘—//(k.‘t 5) 3ez, 90,‘/ %,/ |
gde Vcﬁ(';x.'z(,‘—‘Fc 166___ f ka0 i odgoverajuéi adjungovani

¢lan predstavljaju kinematidke korekecije koje nastaju iz %kvad-
ratnog dela hamiltoniana posle prelaska sa Pauli na Bose opera-
tore.U vodeéem &lanu kiﬁifgtiéke korekcije koja proizilazi iz j
&lana %A g A odnosno iz &lana -—Z EB:'?B«.Z s potencijal

- 22 du.  (upor. /24/),ko0ga nije moguée obuhvatiti i raznatrati

u okviru Born-ove aproksimacije,treba pre prelaska na TFourier

likove Bose operatora zameniti iednim ekvivalentnim potencijalom

izraZenim preko amplitude rasejanja.Taj ekvivalentni potencijal

.."7.
77
'tq"dz

Je,kao 3to su to pokazeli Agranovid i To8ié u /24/:%&’

Vva pitanja su detaljno razmotrena u /24/ kao i na str.290 mono-

grafije /11/.

Da bismo izraze II.6.1 i II.6.3 mogli da koristimo za iz_
radunavanje trofotonske apsorpcije i kombinacionog rasejanjse,mo-
remo ih izraziti pomoéu polaritonskih operatora.Stoga su nam po- I

trebni slededi transformacioni obrasci: y

AR T TR NPT R,




S SR -
e
AN
P
I
N e
e
e~
N &g
- w
M=
R
v o~

I1.6.5

At = =0
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¢ 11.6.6
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Nije potrebno naglaSavati prednosti koje proistidu iz jed-

nostavnosti ovih izraza neophodnih za dalja izra Sunavanja.U ra-

cione funkecije su bile neobidno glomazne.3tavise,veé smo napo-

—
-«

2 y .
menuli da hamiltonian H% odgovara procesu rasejanja polarito-

i e : e
na na polaritonima dok E ’

odgovara fuziji triju polaritona u
jedan 1 raspadu jednog na tri.No sada tredba naglasiti da prilaz
primenjen u ovom radu ne dovodi do &lanova hamiltoniana propor-

cionalnih sa 5}35 (i 55}'§ ) koji cdgovaraju simultanij' anihi-

2o

laciji (odnosno kreaciji) &etir polaritona.To je oligledna po-

sledica €injenice da su ovde efekti nekongervacije bili efikas-
no eliminisani.Ovakvi &lanovi su se dobivali pri primeni stan-

dardnih prilaza.Videti npr. izraz (14) koji je izveden u /47/.
Kako je za proces trofotonske apsorpcije potrebno razma-

trati deo hamiltoniana Setvrtog reda proporc

oA

i
to II.6.1 treba izraziti pomodu polaritonskih operatora.

—

®
o
l
0
1_
ct
o
5
©
0
o

Najpre razmatramo opSti sludaj interakeij

obema fotonskim granama,tada iz II.6.1 sledi

3z
H, =1 E (k) S ittt f k)f ()5 (k) ¢ . e IZ.:6.7
4 /v%:.u,(/mf, ‘? RACONCNCY
Pifrfspy ;

-‘----------------------------fii——————————————4
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gde _f’s uzims vredrosti 1,2,3 1 gde je

— r E.i
%f{/f,"f(’m-l B, « Yo ) Bl v e )],g,ﬁ (hithrbs) Ky, 1) Ky 0] X, (1) +

mon‘ﬂ,
+/ ky J\ )(/0 (Hhrh, }»()X /4,/,\' /A’//;/' /,{k,/;xzzl",/u//+

Af‘s

-ZA*—S Xj (hthih) X, (”J)//:, 7.:¢/zﬂ k) + 2%, %.zz/o/’"/zﬁ/"/‘/ far Tap2 Z/;/""/{i/"))

|
—
.
N\
.
@

¥ako bismo pojednostavili izralunavenje razmatrademo nao-

o

dalje sludaj eksitonske inte rakcije sa samo jednom fotonskom gra-
nom,Sada imamo dve polaritonske grane pa indeks/ﬂ ima samo dve
vrednosti 1 i 2 a z, =0 u svinm gore izvedenim opStim formulama

1

2
a fotonska energiia je B pri Semu &em
ja 3 =5y - L DY ema éemo
'Ef{r lx ‘5. ,6(

nadalje izostaviti indeks 1 u simbolima koji se odnose na foto-

ne.3ada je rBK Xo o2 5«-]
l'.c y‘ /‘ j«:l 1I.6.9

Na taj nadin iz II.6.1 sledi da se rezultat mo¥e napisa- '
tTi u obliku II.6.7 ako uzmemo f,=42 i z =0
Js
T o) + . : T L N Gy :
J ooias ti rezonance pri J =4 t k= Epf Je
o ~
$u <[ du] i ’37,7:5.‘./ oo tako da_je
xc*—!— (+Z) XY, x=L -7
i = (FY gde je 7= d *
L ¢ | (1-%) d 1 716« |
=2 | g -l IT.6.1

U sluéaju kada je o = d/) i Sux=~A izraz za amplitudu l

verovatnode se svodi na
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Xada je poZetno stanje [()> =/01c~ .(.....u,//”/’;_,,/”,k ,47/: >

Kpyllttath) Xe, (k) X, (k) 3, (%) =

Y, Yer
Xp, [ bk, ) Xpa(hs) gy () 1 () II.6.11

zanima nas verovatnoda prelaza u stanje
=X 1}01 e STl H 1 ! / pod dejstvom operatora
5/‘,%[‘:‘[(\“'1) fh(/()) f/./é‘/ /‘5‘, //<,/ koji anihilirs tri pola-
Y

ritona sa talasnim vektorima k, k. k; a stvara polariton sz ta-
lasnim vektorom (k, +k,+k, ).
U oblasti rezonance je verovatnoda prelaska data izrazom

= 2
Whitit )= F i [ F et eyt ) X

(\
X g x’[';,’//(lj ‘[-;'/é\/ L[/'://()/—£~/k’+ .,4[’;/] II.6.12
Za ocenjivanje redova velidina dovolano Je koristiti sle=
dede aproksimacije: k,=k,=k =k kao i ’I.?’ (4) =t ()= 1" lt) = ml k)
Na taj nadin za fY-.-z (fotonska grana) dobivamo za vero-—

vatnodu u jedinici vremena slededi izraz

7=y 2 W0

gde Jje N fhﬂr
% 5

Yo = v 200 [ 125 34t
koja odredguge vrednost talasne du¥ine Azk) ~ 1, -WOjgm lto-
Ja pripada ultraljubuBastoj odblasti spektra.S éruge strane ekspe-
rimentalni rezultati Sing-a i Bradly-a /43/ navode pri procesu
trofotonske apsorpcije ! reda 3.2-16Jém.0ve rezultate treba tu-
ma¢iti kao dovoljne saglasne obzirom na Eproééenja koja su bila
koriSéena pri izradunavenju izraza <f(£}-£}).

Posle sumacije Po f: 1 prelaska od suma na integrale po k

.z L I 3 2 s I.'\. .
bide V o -442 l 773 {2}+[£]/ 5.14
Sihec N '
A o S ?« / 2 2. i N _ y
f:Le [SR0% Ju’l;_z‘:{/)q’(l%/) _?;— /,i—:! /6«"’/5”4‘/} . .bc....-o da se za
o 2t 2y —i2 ~13 =I5
a~6A 5 n~10 , N~10 * A~5.10 erg B~10 erg L |%]~2 10 erg
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dobiva z2a verovatnodéu prelacka L«»lo prelazeka

u
Za vreme Zivota polaznog polaritona koje je reds

. i
nastaje 10 prelazaks u Jjednoj se’undi tako da efikasznos

fotonskog procesa iznosi IOxlO =1O §to je kvalitativno u skla- |
- X J

du sa vredno¥éu koju Sing i Bradly navode u /43/.

Sada prelazimo na Proces rasejanja polaritona na polari-
tonima (analogno rasejanje u sludaju fotona poznato je pod nao-
zivom Raman-ovog racejanja Se isti naziv katkada koristi 1

}_J
ct

da se oznali rasejar nie polaritona na polaritonima).Za proces ra-
‘sejanja polaritonz na polaritonima odgovorni su 8lenovi hamil-
toniang fetvrtog reda koji imaju jednak broj kreacionih 1 anihi-

lacionih operstora.Izraz II.6.3 uz pomoé transformacionih formula

IT.6.5 treba izraziti pomodéu pelarit onskih operatora.Teko se na-—
lezi %l i TT.6,108
! = -'krk k L1 l/ k L=k
!J‘, W hrmse f)(’,‘ Vi ) j (} f /j( (3 ( + J}
U, ke ity

de je u sludaju interskeciie sa obema fotonskim Tranams,
v

Lo boge = F (i) .t 6.7 ), (1) Koy o W= te3) 4

i { [ F (4ol 1) 1) X,»’f(lr.}ff, ()X, (1 b=t 5) +F, (1, 1es bry) Xy (4) X () Z33(%) Ky, (Hr id= s )
¥
b Bl nta) 5, 0) 0015, 0) W Cusriimto) . (i) 35 1 ZL(4) Zos (), s 4s-10] + |
W

Fo (ks ko) X, {l(} /,(k.) (Kg)Xf (%t lo~1) £ NS, xlc;'/p,/zl,, /k.}jﬁ,/l«:}xf,/far"»—*:/]+c, ,-,j

- IT.6.16 |
gde su koeficienti F By 4 P dati pod II1.6.4
Koeficienti [T su Pourier likovu efektivnog potencijala
resejanja polaritona ns polaritonimag.
U sluéaju interskcije sz szmo jednom fotonskom granom u

navedene izraze treba stavisi f%='£2 3 §P=O.
. 3
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Za ocenu reda velidine pomaka energija koji nastaju us-
led resejanja polaritona na polaritonima, treba razmotriti vode=

éi €lan izraza II.6.15 tj.

H'=

X 5.0k . , - . ; ;_7
%*a IV‘f,Zf:fvf /Xlo (4’})’/3/1() Atk lr}§ (k}f f /e};‘,,/k/é 4)
Ky #s by

IT, 6,27
Srednja vrednost ovog izraza mo¥e se dobiti primenom Wick-ove

teoreme i iznosgi

LHD= i’,’i s fxf,(k)[/x/. /k./}?’Z/(t/]‘Z? (ko)

Ky

IE.6.18

ce Je Ay =< f;/m;.//(/}

srednja vrednost koja se dobiva

’

pomocu hamiltoniane nulte aproksi

|-
CJe
D

Pomek energije dat je sa

Seug= L2 4t 1y 12 | X )] ) ~ 4 2
IT.6.19
-5 -4
i on je reda 10 rg tj. 6:10 eV, 2za obe grane f=| 1 p=2,
Kao 3to se vidi oomac koji je posledica nebozonskog karalktera
<sitona je reda 10 E; ri ¢emu je E, energija nulte anrok-

simacije.Ovaj pomak predstavljs doprinos koji daje kinematillk

I0)

a taj naCin bitno povolj%anje koje donosi prilaz korij-
¢en u ovom radu u kome je na korektan nedin tretiran problem

neodr”anja kvazi Sestica,u odnosu na ranije radove,ogleda se

e

u ovom paragrafu i to na taj nalin %to ovde izveden hamiltonian

tetvrtog reda ne sadrZi dlanove koji odgovaraju procesima simul-
tane anihilacije ili kreacije Zetiri polaritone.Ovakvi &lanovi

=

su bili prisutni u raniiim radovima k0ji nisu vodili raduna o
efelrtima nekonzervacije.
Osim toge, izvriena je ocensg energetskog pomaka %oji nas-

taje kao posledica rasejanja polaritonz na polaritonima i nadje-
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Rt

utrojenom talasnom veltoru pripada Schumann-ovoj oblasti ultra-
ljubicastog dela spektra Eto Je takodje u skladu sz eksperimen-
talnim rezultatima.

I na kraju,konzistencije radi, treba napomenuti da svi

simboli ¥ u ovom paragrafu pretstavljaju vektorske velidine,
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1. Indeks prelamania

Jatina elektri&nog polja kao reSenje homogenih Maxwell-

ovih jednadina mo¥e se izraziti u obliku

Ei Z[{ 2 ok ¥=ot) 355 0 B

pri tome su moguéa dva tipa elektromagnetnih talasa u kristalu.

a) Prostorno homogeni ili normalni elektromagnetni talasi.Uu
tom sludaju su talasni vektori realni tj..i=a gde je q
realan vektor a ulestanosti su kompleksne.

= (7)) + ¢ J/;) TIT Y2

U tom sluéaju amplitude ovih (normalnih) elektromagnetnih
talasa ne zavise od prostornih koordinata a njihova evoluci-

7
Ja vodi na opadanje amplitude dato funkcijom é}'JY pri

/

demu je Jzo koeficient prigusenja.

b) Prostorno nehomogeni elektromagnetni talasi.Sada je uéesta-
ant realna 1 odredjena spoljadnjim poljem kao Sto je to nor-
malno sludaj kod sistema u reZimu prinudnih oscilacija.Ovoga
puta je talaéni vektor kompleksan i moZe se predstaviti u

vidu k= 2+l = & Semec) III.1.3

-
ako se ogranidimo na sluéaj kada su E“ i N %olinearni (u

opStem sludaju kada ima apsorpcije Eemu odgovara kompleksni
tenzor dielektridne permeabllnostijovi vektori ne moraju biti
kolinearni).Terminologija nije ujednadena pa se talasi vida
ITT.1.1 %oji odgovaraju talasnom vektoru koji se moZe pred-
staviti v obliku III.1.3 katkad nazivaju homogenim ravnim

talasima.Pri tome se koeficient X naziva koeficientom ap-
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sorpcije, prigu¥enja odnosno ekstinkcije kod Landau~Lif3ic-a,
Davidova i Knox-a respgktivno a koeficient n Jje indeks

prelamanja.Na taj nadin Je

L Kao 1 ¥= A_‘ P A

15 druge strane mo¥e se uvesti kompleksni indeks prelamanja

N=2Sksensix III.1.5

U sludaju kada nema apsorpcije ili kada je ona Zanemariva, do-
biva se relacija n-= %f .
Sada éemo preéi na razmatranje izraza za indeks prelama-
nja koji se dobiva s Jjedne strane,na osnovu ranije teorije, a
s druge strang)primenom generalisanog Weyl-ovog identiteta, pa
demo izvriiti poredjenje dobivenih izraza.
Iz sistema I.3.,13 uz I.3.18 nalazi se sa jedne strane
I.3.21 a iz treée jednadine I.3,13 sledi relacija
fele FEp

-

tm f[f

ITI 1.6

(2. ~E))ud, = 2T £, U, =0

Sada I.3.2)1 uz IIT.1l.6 obrazuju homogeni sistem iz koga se na-

lazi = f £f,'_,q =0 1IT:1.7

2

gde je ﬁ.=4§f¢k Lexs & pri Cemu se T mo¥e izraziti po-
G-t
moéu sile oscilatora prelaza na ocsnovu relacije I.3.l0.Na taj
na¢in bi se iz III,1.7 za &lan proporcionalan sili oscilatora
prelaza u izrazu za kvadrat indeksa prelamanja dobio slededi
2 2

izraz — Yew s F TIT,1:8

o’(u’-o;q)

-

Jgde su o, =£" Em i o= ;("/;/, uéestanosti eksitona i pola-
ritona respektivno.

S druge strane primena rezultata iz paragrafa 5 druge gla~
ve vodi na relaciju II.5.22 pri Cemu je A= =L oe B-E;ﬂ=§;+-iﬁi

A*E.(
1 '?' kao 1 £ =hﬁk)+/to‘ te se nalazi da je



I -
/ e
L BATAL S i =0 ITE:259
£ E(E-Loxe)

odakle se uz odgovarajude aproksimacije dobiva u rezonantnoj
oblasti izraz za kvagrat indeksa prelamanja koji se od onoga
koji daje ranija teorija, prikazana u prvoj glavi,razlikuje sa-
mo u &lanu koji je proporcionalan sili oscilators prelaza,a ko-

Ji ovde sada glasi o) F o
24)(5)-—03“_) III.l.lO

Ovaj rezultat se u oblasti rezonance dobro sla’e sa iz-
razom ITT.1.8 koji daje ranija teorija pri Semu T predstavlja
korektivni faktor jer potide od eliminacije efekata nekonzerve-

clje.0 razlieci izmedju Eexe I DB ,koja talkodje predstavlja

‘.Jkorekciju u odnosu na raniju teoriju koja nije vodila raduna

o efektima nekonzervacije, bilo Je podrobno redi u paragrafu 5

druge'glave.

2. Vektor elektrildne polarizacije 1 nijecova

zavisnost od temperature

Interakcija kristala sa spoljasnjim elektromagnetnim DO=—

ljem moZe se predstaviti u slededem obliku koji je korisden i

B it == 5 Z B <t pi ot o e

gde je 5; impuls elektrona a at1i a su fermibperatori pri

demu se vektor potencijal moZ%e napisz tl u obliku

Az = Z A(ky)e ¥4 c.e TET.8,2
gde j& A N 4. /.. 2//Kc
lqo(k/) Ad /L/ gr/ r/') /(
Pri tome se kao u /22/ operator impulsa mo¥e napisati na slede-
¢i nadin Z <{,//5;//1)a::"7,' azf‘-_-/qof//?q-/{f) gde za matriini
element ﬁ."‘ vaZi relacija M e A{— (-?E; d f ~ koja sledi iz po-

B ————
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znafog obrasca za vremenski izvod operatora koji ne zavisi
eksplicitno od vremena pri &emu Je energija E; definisana u
tekstu iza obrasca II.5.9.Za interakciju koja je periodidna funk-
cija vremena a ukquéena na adiabatski nalin (razmatramo sludaj

interakcije sa samo jednom fotonskom granom) bide
la) . e (5w - f
Hatly= £ = £y d7 Ao (B=P) o 1T7008 (o II1.2.3
€ wg
pa prelazeéi na Fourier likove Pauli operatora
() = /
: 7ef) Jf —colyyl IITe2 o4
Herltl = Z (Ed7) SH= L1 Lg8 (Pe-P)+ c.c.

pri tome je koriSéena relacija 5(7—- ‘Z’ 54"/7"’5'- wt’/+ e

i baZ%darenje koje anulira skalarni potencijal.

S druge strane Green-ove funkcije sistema koji se nalazi
u statisti®koj ravnoteZi mogu se koristiti za opisivanje ne-
staclonarnog procesa.Tako prema /85/,za srednju vrednost opera-

tora A pri adiabatskom ukljuéenju periodidke perturbacije

Feyt
Hig=Z ¢ ARt va¥i relacija

=coliyt - /
/4-(4)1‘%! YT KA, 2.4 IIT.245

Uzimajuéi u obzir faktor -i kojim je mnoZen izraz za
Green-ovu funkeiju Zubarova u odnosu na standardno definisane
Green-ove funkcije kao i Sinjenicu de relacija III.2.5 vaZi
prvobitno za observablu A tj. za mekro velidinu no da zbog
identidnosti &vorova reSetke ona vaZi i za pojedinaian é&vor,

—’ -
bide za vektor polarizaciie P = QK//) + AR)
=5 - o 11T.2,6
Feepiz € TLE 1>
buduéi da je u statistidkoj ravnoteli pri odsustvu spoljadnjeg
polja polarizacija ravna nuli.

Prelazimo na Fourier likove pa zbog konzerviranja impulsa

-..o
O

ck c
P
et

ostaju u izrazu za Green-ovu funkeiju od cele sume po k

)

o

figuriSe u V, samo &lanovi sa fiksiranim q vrednostima.ll
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se nadin nalazi

<f~tv>>--r/ N (E T (< P18 - &P ;pq») I11.2.7

Ovde je potrebno koristiti izraz za Green-ovu fun':ciju
u nesto boljoj aproksimaciji od one sa kojom je taj izrez na-

veden u II.4, Naime,polazeéi od relacije

E-E") &Be|BEyy= £ % 1 analogne relacije za

funkeiju <(B ,B.{ » koja sledi na osnovu osobine & Bzl B )) «B'/B,)}
(upor./85/ 1 /23/) kao i izraza KP:| Pts>=(l-1C)&Bz|BE>
koji sledi iz II.4.7 i II.4.8 nalazi se uzC» «/ da je

| s
KPel P 3= £ ’52(5(,,”

Na taj nadin

— . Ao/’ — —0"/- / _2< e‘+P~>
@, o H[{,f/ W %o S TIT.2.8
/7 /Vo» 2k /V— T Ef_é.;!,z

Sto vodi na sledeéi izraz za polarizaciju

S - ¢ { - "'c P P TTT 2.6

-——Z: colty I—2< < D LIl e269
7 % A Ve 2T ) oW Sy

Zavisnost izraza I~2<R:+E;'> od temperature navedena je

gde su koeficienti g dati sa
j’e_.?z'/‘ j”:— Lg[J‘_PJJYZJ- {}é ’/-/Z;, Z'/z /z’-=jx’+j-;/
g=-35Z, T = i Fiedter Gl vy,

g
=2, 3043060 12) g B [Pl - 020] 2, 2.,
?_RT X' 6y

\ ) _ AT
1 gde je J= #£=¢ Z, =2 -—} .
o / 7| %7 Giioe* A*=A+Ko/—/247

Pod II.4.,12 naveden je izraz za energiju

/I) n ) 7 i T
E Ek_‘MI + J/r /’7 ..__.I-2.10
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gde harmonijski &lanovi potidu scmo iz kvadratnog dela hamil-

toniana po operatorima P i glase
(1) ’
Ecpn.=4+6x~ /247_/4_5,57)‘,?;1*,12 (<~ 6B7)a'k Ar IFT.2.11

pri &emu je ,4‘7= ent

\ \‘ \f 4
%@ 4 NP sui’p + 0B,
dok anharmonijski deo iznosi

(1)

el s
Egad, = Zs, { 24p-0)=120py —[z//»-w+3f/57]4"£"f?’;*+75,//5//”‘/'3””?]? a

LIT 2,12
Uz oznake hsE(,:’AM... a=E:<”“.( | ITT:2:1%
bide o~ G- 246 TI11.2.14

ELEVR T Figa v}mzq

Kako je vodeéi &lan anharmonijske korekcije parametra u-
redjenosti proporcionalan sa ?ﬂ,iz I1T.2.14 sledi da je vodedi
¢lan anharmonijske korekcije u izrazu za polarizaciju propor-

cionalan sa (E‘QZLA"/-' a Y3 88, 2%

Anharmonijska korekcija ée voditi na pomeranje rezonantne ude-
stanostl no treba imati u vidu da u blizini rezonance aproksi-
mativna relacija III.2.14 ne vazi.Time je ispitano ponaSgnje
polarizacije na niskim temperaturams,

Da bismo odredili ponasSanje vektora polarizacije kristala
na visokim temperaturama koristidemo odgovarajuée izraze koji
su izvedeni u okviru termodinami&ke analize sistema Frenkel-ovih
eksitona primenom metode generalisanog Weyl-ovog identiteta.Po-

-~

trebni rezultati iz II.4 glase: <<&;p¢'>)=zL'rZ_°‘E i njemu
TR =L

analogan izraz,zatim izraz II.4.26 za energiju.la taj nadin se
Za polarizaciju nalazi kao i malopre kod niskih temperatura

izraz oblika III.2.9 gde je sada
._ A3 Az
Fe=Ak+Ye d=av)-toy  Nemo(<a)im 2+ lsy)+ 5F I3 225
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Za oblaest ekstremno visokih temperatura gde je ispunjen
uslov z‘;:%z%: </ koristimo izraz
=24 /.4
o7 b £ III.2.16

ra se za polarizasciju nalazi

y’,_ -Ze¢ R V5 /‘/[ ,/"f/,/—#o 2;‘( i) IIT.2:17

S druge strane za oblast gde su.e-i(/ istog reda,treba ko-

fatids =5 .uf; t
ristiti izraz s i ? °/£a/ Yw o IIT.2.18
gde je o~ dato relacijom
6":{,;“%04# [( [:, “/ 2/ HS/?A-/)]I-# 0
IIT,2.19

2e
d adesie oD e
gde su =77 4 /7 {“.M;

Izvod srednje vrednas%i polarizacijeipo parametru h pri
t,»0 glasi

(9%/ i T O i) A kaladid
24 =0 /Z"’-Mf)’.«)/

Sto u blizini Curie tadke vodi na

() ~-z¢"" " Fermto 72
~ = Fod R r

( *o [ (4 y“-) ..II.Z.ZO
Ovaj izraz omogudéuje eksperimentalnu proveru izvedenih re-

zultata buduéi da Je polarizacija merljiva velidina povezana sa

dielektriénom permeabilnoféu Cijie su makroskopske karakteristi-

ke dostupne merenju.Tako za proveru egzistencije faznog prelaza

“0ji sledi iz rezultata paragrafa 4 druge glave odnosno iz II.4.39 |

trebalo bi izvr3iti gust niz merenja 1 ustanoviti tok krive gi-

elektriéne permeabilnosti u okolini temperature

é%

r
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gde je /& dinamifka interakcija koja u aproksimaciji najbli- |

%Zih suseda iznosi é/«::’—“/ pri &emu fazni prelaz nastaje za
/e <% tj. za slutaj pozitivne dinamiSke interakcije.

3. Korigovani- izraz za tenzor dielektridne

permeabilnosti

U paragrafu 4 prve glave pokazano je kako se odrecdjuje
tenzor dielektridne permeabilnosti a u paragrafu 6 glave I
tenzori nelinearne polarizacije.Tako je uspostavljena veza mi-
kro i makro teorije.Pri tome je bio kori¥éen hamiltonian I.4.47
sa energijama polaritona prema I,.,3%3.14 a kao transformacioni
obrasci koriSéeni su izrazi dati pod I.3.11 te je najpre vektor
potencijal elektromagnetnog polja I.4.48 izraZen pomoéu pola-
ritonskih operatora a potom je odredjena jadina elektri¥nog po-
1ja prema I.4.55 uz I.4.56 pa je tako dobivena jadina polja ko-
riSéena da se odredi Fournier lik retardirane Green-ove funkci-
Je elektromagnetnog polja I.4.63 koji omoguéuje da se najzad
izratuna tenzor dielektridne permeabilnosti prema I.4.45.No0 sve
je to bilo radjeno u okviru stendardnih metoda i prilaza koji
ne vode racuna o efektima nekonzervacije kvazi Sestica.Na taj
nalin i rezultati dobiveni u glavi I inherentno sadrfe i sve
netaénosti koje su vezane za izraze I.3.,14 i I.3.ll/zakona dis-
perzije i trénsformacionih obrezaca.0 netalnostima ovih izraza
kao 1 o njihovoj strukturalnoj slo¥enosti bilo je iscrpno govo-
reno u prethodnim poglavljiima, &

U glavi II smo izloZili jedan korektniji prilaz od dosa-
dasnjih.On redukuje hamiltonian na Heitler-Londoh-ov tip te
eliminiSe efekte nekonzervacije.Prilaz izlo%en i mnogostruko
primenjen u II glavi koristi generalisani Weyl-ov identitet
i ima niz prednosti u odnosu na ranije prilaze %to je sve is-

crpno prikazano u glavi II.Ovde demo pokazati kako se on moZe



/™

J
=, TOT -

koristitl za izradunavanje tenzora dielektridne permecbilnosti
u aproksimaciji boljoj od one sz kojom Jje ovaj tenzor do sada
izracCunavan.

Polazimo od izraza za vektor potencijal u obliku

- 27fc /"‘;
kJ:“ / /Zk‘/ k/ , ‘ IIX 3.1

gde je k intenzitet vektora Xk pa kao u IX.,5.4 nalazimo zz kom-

pletan fotonski deo hamiltoniana izrasz

NTITELCUR WA L) o e LAy LAY 1)
o= Z{tbe J5 )5y ¢ 28 (1o ey t)]

Sada se koristi u-v transformacija koja prevodi Bose ope-

’ $ .
ratore b u nove Bose operatore ¢ koja glasi

./ -Uk (’u‘/ ¢V C—a/ ITT433
: Aok 82 / Rek-sz '
gde Je u’ P e Ve =— ITT.%:4
& 2{/{-‘0‘,‘ * 22, hek
Transformacija III.3.3 dijagonalizuje fotonski deo hamil-
'tOZliana III.302 5 =3 Z Z*c:".(’d‘ III.305
A&X & v Y

Dalje se kao u II.5 primenom generalisanog Weyl-ovog iden-

titeta eliminiSu nekonzervativni &lanovi iz kompletnog hamil-

-toniana koji odgovara sistemu kristal + elektromagnetno polje.

No ovaj postupek radja nedijagonalne delove u fotonskom delu
hamiltoniana koji se lako elimini3u novom transformacijom c=pb
kao u II.5 pri demu je matrica £ data pod II.5.13 pa se tako

.

dolazi do izraza

o= Z{(512) BBz 42 E, ol /7+(/Z_45W(B /,,, S Be)) it

JII
gde su energije dvaju transformisanih fotonskih grana %J[)date
pod II.,5.17.Sada prema II.5.19 prelazimo na polaritonske opera-

tore &ime se hamiltonian IIT.3.6 dijagonalizuje te dobiva oblik

Ho= Ha-E= Z E (%] 39506 IIT5A %
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pri emu su polaritonske energije Ef/E) date izrazom II.5.23
koji je kao Sto smo videli tadniji a 1 jednostavniji od izraza
dobivenih ranijim metodama,
Da izrazimo vektor potencijal pomodu polaritonskih ope-
; / st
ratora treba izradunati binom (Z;/-} {_“-/-) .Pomodéu III.3.3

i ITI.3.4 lako se nalazi da je

+
g ("/ 3’4((".‘/1‘(‘ k/) ITET:6%..8
gde Je J -1/ %k
2N E TIT.3.9

Dalje je potrebno operatore ¢ izraziti pomodu § premsg

IL.6,5 1. 11,646

B;=r2x,5, 0:.=/%’jf5/ C“ﬁfz/fr III.3.10

Na taj nadin se nalazi za vektor potencijal elektromagnetnog

polja izraz

4_‘_ Z]/h#e yk//“//#/ Zf)l.” e EhT=%.11

UveScéemo oznake

Mﬁ‘pr=%/f uk”zlo"'ya.z/‘ Ml?o/’.:x/’ III.B.IZ
Aty ITT.3.13
_ 2ife 4" ch
A,o'\" ‘l(‘Z- V#( A}”kyf ff"‘é t+ C.C,
H ‘

pa na ocsnovu I,4,49 pri Zemu je u ovom sludaju I, dato sa

ITI.3.7 a polaritonske energije h}(iy ga II.5.23,nalazimo da je

- o 7 g P g 1 P P
£ /?)-LZ. Vf B 6/4//1(7 ”w‘/'ffr[‘f Lo '

S druge strane prema I,4.53 je

— J = - o ‘~"'~ 3.

o o e i ;
gde Jeza‘ matridni elemenat prelaza iz osnovnog u pobudjeno
stoenje sa kulonovskim eksitonom karakterisanim vektorom k i

stanjem £ .Sada prema III.,3.lo uz III.3,12 iz TIT.3.14 i ITTI. ST



w 1900
nalazimo za jadinu elektridnog polja izraz
=, = c N ~ l\é-;. <
E(5)= % Sf/Lj;/A/g 4 e, TIT . 5:36
gde je
S (ke ’ W s
S 5) =13 £ (P ey + 02 s, Gl s

Ovaj izraz je po strukturi slidan izrazu I.4.56 s tim Sto

=
H
H
W
.

=
<3

su mu sada koeficienti druge&iji i dati sa III.3.12,I1I.3.9,
IT1.6.6 1 II.5.23.
Pri tome je tenzor dielektriéne permeabilnosti prema I.4

dat izrazom (OL) ~—= 7J +4)7ﬂ:,/-l(4, £) ITI.%.18

of 3 s - L.L
gde je 77._Jb - 2;/

- -+ L -
D(ok)e YT [Splk)S () _ Spt-KS 6] ) 4 47 TIT:%.19
Y f “"‘C‘i.l.oi-:'t“ U+OJ‘;’,+('J ' e

U slufaju izotropne sredine sa centrom inverzije (upor.I.4)
funkcije S su realne i ne zavice od smera talasnog vektora pe
se izraz III.3%.19 svodi na

Spelk) 5, (#) . 4 ¢7/:’_/, III.3.20

2 2 k/;
L — )
8

o I
.DKJ(QI{/_ ( %

Za ocenu poprvaki koje u odnosu na rezultate ranijih teo-
rija donosi primena generzlisanog Weyl-ovog identiteta odnosno
eliminacija efekata nekonzervacije tvazi éestica}tenzoru dielek-
triZne permeabilnosti,treba formirati sledede izraze (ogranidi-
¢emo se na oblast rezonance i na sludaj interakcije sa samo jed-

nom fotonskom granom):

_ QD ; I, 2.2i
Z-'_-c - {” o R Q_D‘J ‘.+ k N x

A§;/F)=-/, /.&4/'/;1[/,’4-4‘// (fm"”'f*)%ﬂfﬂdj II1.3.21
gde je

B Up= X = (Ui (04 Veulp) A Uy = )’uj,-"ﬂ(w//’)'* vii(p))
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pri Semu funkecije u 1 v odredjuje sistem I.3.12,a za razliku

energija u oblasti rezonance vaZi

72
£ gy = E/é‘/: i O 1y P L‘f_f’ III.3.23
A 4 f,./ )=£, (k) 73

gde je E/(Ejdato sa II1.5.2% odnosno II.5.24 a E;(K)je_polari—
tonska energija ranije teorije koja je u oblasti rezonance data
sa IT.5.25.Na osnovu izraza II.5.24 i1 II1.5.25 moZ%e se pokazati

da je u okolini rezonance A[/;(/;')Q_, //37+A-/-\ III.%.24
2

N
gde 3eA—A

-
“

=é = A pa se vidi da se u odnosu na raniju

teoriju nivol f=4 2 paralelno pomeraju kao i da je pomeranje za-
o o S 4

visno od dva mala parametra i to % i LG F

S druge strane sistem I.3.12 uz I.3%.1% i I.3.18 daje

Lowntbp
pri Cemu iz uslova normiranja sledi dalje

{Mup’t'/ f; VI(P, +£f " III.B.ZG

"E/a) "‘%Emgk /?/2

Uget Vi, = Uio Uzt Vi) = v Uz, T1T%3:25

loZe se pokazati da je u okolini rezonance/b“;04}-/

~Jz
a za uskladjenje faznih faktora polaritonskih operatora stare

teorije izloZene u I.3 i nove,izlo%ene u drugoj i tredoj glavi

treb abra ~ = =
ovoga rada,treba odabrati M“'(ﬁ)‘;£JZ za  p=/2.

Ovi obrasci uz pomoé II.6.1lo daju

Ao F
[ o SR
AU 2(/ Cfenq~ 6[}?[3,“ A(/,/,

Na ta] nadin odredjene su sve razlike koje figurisu u
izrazu III.3.22 pa je poznat i priraftaj A S/,[[j nomodéu koga
se izradunava 4 50' .Pri tome popravka polaritonske energije u-

lazi u izraz za tenzor dielektrilne permeabilnosti dvojako:pre-

ko izraza III.3.22 kao i preko‘Aééy koje figurise u III.3.21.
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4, 0 korigovaniju izraza za tenzor

nelinearne polarizacije

Kao Sto je napomenuto u prvoj glavi,nelinearni efekti
tredeg 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 Eetvrtog reda.

U paragrafu Sest prve glave analizirana Jje veza koja po-
stoji izmedju tenzora nelinearne polarizacije i odgovarajuéih
koeficienata anharmoniénosti.Posebno.je ka0 primer zbog jasnole
izlaganja,bio obradjen sludaj tenzora nelinearne polarizacije
treleg reda kao najjednostavniji,a ukazano je kako se izvodje-
nja mogu uopStiti na sluda] tenzora nelinearnih polarizacija vi-
Sih redova. .

S druge strane metod kojl je izloZen u prvim paragrafima
druge glave primenjen je u drugoj 1 treéoj glavi na sistem &iji
hemiltonian nije sadrZao &lanove anharmonizma tredeg reda jer
e bilo pretpostavljeno da kristal ima centar inverzije.Stoga
éemo ovde ukazati kako se moZe dobiti korigoveni izraz za tenzor
nelinearne polarizacije Setvrtog reda buduéi da Jje najni%i ko=
eficient anharmoniénosti razlifit od nule,hamiltoniana aralizi-
ranog u drugoj glavi ovog rada,letvrtog reda.

U prethodnom paragrafu izralunat je korigovani izraz za
tenzor dielektridne permeabilnosti.Na ta] nalin se dobiva ko-

..

rigovani izraz operatora.AcJ koji glasi
gl e bl e B et B i 6 g |
A‘.J(w/(j- 1<J.J 1«/«1 — ZV/‘-J v,
gde je Eﬂ' dato sa III.3%.18.Za odredjivanje korigovanog izraza

za tenzor nelinearne polarizacije etvrtog reda polazi se od

relacije izvedene u /48%—n£ nadin analogan onome koji je opisa
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u paragrafu Sest prve glave.On glasi: E'./M (;O,/(' A S "/,"” L7

_ A (IQ)A /[' /jA)//I"Z)“/A}u/A"”/O’"/ 2 -/ ’ 2o u  Jom  ly
7;7" (o) k' % bv)

4)— QD O 7 W 73 ) i
ITI.4.2

uz uslove [= [/4 g ke D=0+ 0%

Na taj nalin . forme izraza za tenzor nelinearne polariza-
clje IT.4.2,za operator delta iz III.4.l,2za tenzor dielektiridne
permeabilnosti III.3.18,pa €ak 1 III.3.19 odnosno III.3.20 za
Fourier lik retardirane Grecn-ove funkcije ostale su oduvane
a relacija III.3.17 ostala je slidna prvobitnoj nekorigovano]

relaciji T.4.56 zahvaljujuéi pogodno uvedenim oznakamalIIl.3.12,

Na taj nadin relacija III.4.2 (ba% kao malopre III.3.18) pred-

stavlja nov sadrZaj izra¥en u starom obliku.Sade jo¥ treba da se

odredi korigovani izraz za tenzor T, koji je relacijom

723
IV.l.60 iz /48/ (koja je analogna sa I. 6.,1\ izra¥en kao zbir

24 funkcije tipa (upori I.6.32)

af,.s,’;}v(q_:i;?‘"ln’l(k()} - (?;) %’-5.\39 (77)’,/'1‘;}',,7:)/,) J){ c/)/, /2/3
/ 313 Jiro) o) (yr0s) H¥, (22, )(%4-Vs) TIE 43

gde su W NOTAXD, Fourier likovi korelacionih
1337

funkecija elektromagnetnog polja

Vwreurs (S TG TG E) < LB (54) E, (550) En(50) By (544 7)> TII.4.4
koje korespondiraju homogenoj sredini dovedenoj u stacionarno
stanje te zavise samo od razlika prostornih odnosno vremenskih
koordinata.U III.4.4 usrednjavanje se vr3i po statistidkom
Gibbs—ovom ansamblu (upor.I.4.).Pri tome u III.4.4 figurilu

komponente jaline elektrilnog polja koje se mogu izraziti na

slededi nadin

CKE -
E,(70) = Zf /E (Ep)e )}/’9!‘}1‘ <, (’/ IIT:4:5

gde funkeije E/(lﬂf) oznaene u prethodnom paragrafu sa f,/EV

Y e——————————
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zadovoljavaju homogenu talasnu jednadinu

o A‘J (Fe) E (/(/’) II11.4.6

Y ova je jedna¥ina oblikom lsta kao jednadina I.6.37 ranije te-

orije no sadrZaj joj je korigovan Jer je ovdeljd.dato sa IIT.4.1

u kojoj figuriSe korigovani tenzor dielektridne permeabilnosti

U I.6 je pokazano da se pri zanemarivanju anharmonizma

(¢£{) svodi na e ”
2 L O EF_ (k)
E{z {)=Z);E/4/’U}/Uf ¢ ./.]c.c. ITL:4.9

gde su.‘ilﬂT(Elz 5}(;7 polaritonske energije date sa II.5.23
Sto takodje unosi korekeciju u odnosu na izvodjenja u I.6 gde su
energije bile date sa I.3.14.

Kada se anharmonizam ne zanemaruje oqda je

(51; 5y 5047 F2E%) =

u-f,(..(,
= S - ) EL 1T SILOIES I 1) S(HIE U S1) S ) £, (57¢%) St <))
ITT.4.8
gde je - S t)~ /— £ //7’(/4;) TIT4:9

pri demu je matrica raseiavaa razv13ena semo do &lanova linear-

. 4.,
nih po anharmonizmu éetvrtog reda.Za i) iz IIT.4.9 se premg

4 Hoy oy
W= 255 # ’e“f III.4.10

H4///:ITL 'r.kkk {%f"f»/’s ) 't} /’?/ jf (,t)

+’/—L~n)§,,(/«‘/)5 (6.4)5, /4,4/1 (-, t) + (mf
La I1I.4.1

gde su koeficientiFi[ dati pod II.6.8 i II.6.16.U sludaju in-
terakcije sa samo jednom fotonskom granom 1ndeks‘p uzima samo
vrednosti 1 i 2,2 uw izrazims za F 1I~treoa staviti-%,=0.

Pri tome je H, iz IIl.4.lo dato sa III.3.7 u kome figuriSu ko-

rigovane polaritonske energije II.5.23 dolz je vremenska zavis-
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i j‘ - —[LQ/,/F/é
5.(6¢)=506)@ I1I.4.12
/
gde isto tako figurilu korigovene polaritonske udestanosti od-
nosno energije II1.5.23,
Delovi hamiltoniona u Schrddinger-ovoj repr ezentaciji ko-
Ji odgovaraju raznim stepenima anharmonizma dobiveni primenom

generalisanog ‘eyl-ovog identiteta razlikuju se od odgovaraju-

¢ih izraza koje ie davals dosadadnja teorija i ved ranije u
II.6 je bilo pokazano da hamilionian Cetvrtog reda ne saodr¥i
clanove koji odgovaraju simultenoj anihilaciji (kreaciji) &etiri

pondentni rezultat ran eoris

o
[}

(0]

i

e,

C.t

Na taj radin izrazi III.4.S, IIT+4+7, II1I.4.9, IIT.4.11 i
ITT.4.12 omoguduju da se izraduraju funkeije y&%x.x, pri Cemu
drZavamo samo &lanove E—Egjira HﬁlodnosnOu;' il figurifu li-
nearno.Pri tome funkecije ¥ zavise samo od rszlika koordinata od-

P S0

nogno vremena pa se moZe prec¢i na Fourier likove.Tako dobivene

funkecije %5’5‘51(7,;47,;/,7,1/‘) se onds koriste da se pomodéu III.4.3
odrede koeficienti apf>: iz kojih se onda formira tenzor ;ﬁib
kao suma o0d 24 koeficienta aﬁ,J po svim permutacijama inde-

kasa p,q,r,s uz odgovarajude permutovanje talasnih vektora i

'-4

frekvenci.Ovaj izraz za tenzor TPr" koji je analogan sa I.6.31
necemo ovde zbog Zlomaznoshi eksplicitno navoditi a izveden je
w /48/ gde je naveden pod IV.l.60.I taj izraz oluvao je oblik
koji je imao u ranijoj teorijifali taj obllk sada ima nov sa-

drZaj buduéi da u niega uleze nove tj. korigovane funknije<5W,L

1=

zmotreni cu svi elementi koji

[

fa taj nadin r

)

e
o]
H

3
=
B
o
Ux
1
o

izrazu II1I.4.2 z

0
I

korigovani tenzor nelinearne polarizacije de
tvrtog reda.Kao %to se vidi korekcije voje nastaju eliminacijom

.

efekata nekonzervacije kvazi destica ulaze ng .mnogostruke nadi

ne u izraz III.4.2 i to kako preko korigovanih polaritonskih

Ty ———
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energija,tako i preko korigovanog izraza za tenzor dielektridne
permeabilnosti, preko korigovanih operatora Ag',-orlgOVGni“
kkomponenata jadine polje koje sada zadovol javaju korigovanu
talasnu jednadinu III.4.6,%korigovanih koeficienata anhermoni¥no-
stl u izrazu III. 4.11,novih korigovanih polaritonskih operato-
ra itd. preko korigovanih funkecija psi (koje su sada definisa=-
ne pomoéu korigovanih komponenata jadine polja),korigovanih zo=-
eficienata dijes sve do korigovanog tenzora Dhgs.
Primena metoda izloZenog i primenjenog na niz problema
u drugoj i tredoj glavi ovog rada moZe se bez nekih principi-
Jelnih tefkoda profiriti i na problem nelinearne polarizacije
viZeg reda od Cetvrtog i nems Prepreke da se izradunaju odgove-
rajuéi korigovani izrazi zo. tenzore nelinearnih polarizacija
ovih visokih redova.No talkav radun bi bio veoma glomazan a ne

bi izneo na videlo nista novo Sto veé nije prikazano.

i ——
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Ovaj rad je posveden

o]
3

roblemu neodrZanja FPrenkel-ovih
elcsitona u molekularnim kristalima i pProblemu neodrfanja nor-

malnih elektromagnetnonh talass polaritona),lkoji predst avljaju

realng optidka pobudjenia v kondenzovanim sredinama.llada se po-

<l

glavito odnosi na slutaj eksitona

=t

polaritona cilj. je bio da

se nadje Sto je mogude efikasniji m

®

tod za materatidki tretman
problenma nekonzervacije uopdte.lietod koji Jje ovde predlo¥en i

<

primenjen sastoji se u tome ¥to se ve3i unitarna transformaci-

L 9

ja Hilbert-ovog prostora eksitonskih (polaritonskih) stania
P J

m

s tim da u transformisanonm prostoru hamiltonian sistema sadr-

AR(4

Zzi efekat neodrZanja u bitno smanjenoj meri.Ovaj metod se u da-
0] problematici pokazao kao efikasniji nego primena u-v trans-—

formacije uz naknadno uvodjenje korekecija nastalih usled kine=

natidlkih efekata +j. efi kasniji no primena u-v transformacije
pradena svodjenjem na normalne procdukte onih delova hamiltoni-

ana koji karakterisu interakeiju kvazi ¥estica kao Sto Je' %o

radjeno u radovima /15/ do /18/.Pri tome treba napomenuti da je

¢

bPre ovih radova dugo korifiden iskljudivo metod u-v transforma-
cija i da se konadno igpnstavilo da on sam bez daljih poprav-
ki ne mo¥e dz d3a &ak ni energziju osnovnog stanja ng korektan
28in.Primena geners elisanog Veyl-ovog identiteta koja je koril-
¢ena u ovom radu dala Je bez veéih radimskih teskoda korekeije q
fizickih karakteristika koje dolaze kao posledica neodrZania g

optidkih pobudjenja.Ovo Jje posledica &injenice da u sistemu

optidkih pobudjenja postoji prirodsn m~1i parsmetar 'nos

>
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Sirine zone i energije pobudjenja izolovanog molelkudsa) ¥ dru-
gim fizickim sistemima ovakav mali parametar najéescée ne posto-
Ji ili konkretnije nije dovoljno mali prema jedinici da bi omo=-
guéavao zadovoljavajudu tadnost rezuliata pri primeni prvih nekc
liko ¢&lanova generalisanog Veyl-ovog identiteta.Za ove sistemc
problem korekitnog tretmana problema neodrZzanja kvazi destica
umnogome je analogan problemu nala%enja egzakinog izraza za
Green-ovu funkciju sistema sa dvo- i multidestidnim interakci-
Jama.Na ovo navodi formalna slidnost: rzzvoja S natrice uz pri-
menu Wick-ove teoreme i beskone®nog reda komutators woji figu-
risu u generalisanom VWeyl-ovom identitetu.Dok Je u prvom slu-
¢aju tehnika reSavanja dobro razvijena i postoji nnostvo meto-
da za ocenu glavnih doprinosa koji potidu od razliditih &lano-
va reda,u drugom sludaju tek »redstoji -da se slidna ili isto
toliko efikasna metoda razvije i time doprinese reSavanju pro-
blema neodrZanja wop3te.Drugin redima generalizacija metoda
primenjenog u ovom radu predstavljala bi najefikasniji put za
korektan téorijski tretman problema neodrZanja kod cistema kod
kojih je parametar eta blizak Jjedinici.lledju ovim sistenina inma
ih i veoma znadajnih kao &to su antiferomagnetici i feroelektri-
ci sa vodonidnom vezom,

Kao 8to je napred redeno, redlo¥eni i primenjeni metod
eliminacije neodrZanja kvazi Jestica un sistemu optidltih pobu~
djenja daje korektne rezultate bez vedih matematidkih tedlkoda.
Zahvaljujuéi ovome analiza eksitonskog odnosno polaritonskog
sistema,mogla je da bude izvriena sa vide aspekata: nadjene su
korektne energije osnovnog stenja,korektni harmonijski spelktri
slobodnih eksitona i bieksitonski spektri,a slidne analize iz-
vrSene su za sistem normalnih elektromagnetnih talasa.Ispitani

su efekti viSega reda kao Sto su trofotonslka apsorpcija i kon-
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+ono rasejanje.Osim toga, izvrSena je termodinamidka ana-
liza sistema Frenkel-ovih eksitona i ispitana je moguénost pre-
laska sistema u superradiativno stanje.Dalje su igpitone i ne-
ke fenomenolo8ke karakteristike kao #to su polarize~*-*~ sistema
u funkeciji temperature,indeks rrelamanja i tenzor dielelrtridne
permeabilnosti.Takodje je ukazan put kako bi se mogli korektno
izradunavati tenzori nelinearne polarizacije koji predstavlja-
Ju fenomenolo&ke karakteristike nelinearnih optidkih procesa.
Treba naglasiti da su sva pomenuta izradunavanja bila matema-
ti¢ki relativno jednostavna upravo zbog toga Hto su u odgoveara~
juéim hamiltoniamima prethodno eliminisani delovi koji dovode

do neodrZanja kvazi Sestica.Bivivalentni hamiltoniani bili su

3

Heitler-London-ovog tipa,a za hemiltoniane ovog tipa n litera-
turi su dobro razvijeni metodi teorijsﬁe analize.Bez prethodne
eliminacije neodrZanja uz korifdéenje u-v metode sve pomenute
analize bile bi matematidki daleko slo¥enije i dovodile bi do
manje korelktnih rezultata.U svim sludajevima kada je to bilo
moguée (niko nije ispitivao termodinamidiko ponafanje sistema
eksitona metodom u=v transformacije) vrieno Je poredjenje re-
zultata koje daje metod u~v transformacije i ovde primenjeni
metod i ukazivano je na greike do kojih dovodi primena u-v me-
toda.Da bi se jasno uolile razlike korifdeni su cisteni najjed-
nostavnijeg tipa (prosta redctka i dvonivoske eksitonglke Seme) .
Generalizacija na slo%enije sisteme ne bi vodila na neke prin-
cipijelne teSkoée ali bi celo izlaganje na¥inila znatno glomaz-
nijim,

la kraju treba reéi da se analize izvrSene u ovom radu
mogu generalisati u dva praveca:
- Jjedan bi bio analiza sloXenijih situacija u sistemu optickih

pobudjenja i izralunavanje onih fizidkih karakiteristika kcje



u ovom radu ili nisu bile izraodunavane,ili se i ne pojavlju~-
Ju u uproSéenoj Semi koja je ovde korifdena kao Hto su npr.
efekti meSanja davidovljevskih i beteovskih zona,uticaji
Zirotropskih faktora (prirodne optidke aktivnosti kristala)
na ostale optifke karakteristike i mnogl efekti parametarske
linearne i nelinearne optike »nri %emu bi bilo Zzaniml jivo is~-
pitati i1 efekte vezane za egzistenciju i interakcije sa angu-
larnim fononima /88/.

= Drugi pravac bi bio metodoloSko ucavtSavanje primene Weyl-ovo,
identiteta koje bi omogudilo korektne anzlize onih sistema
u kojima je parametar eta blizak jedinici.,

Nije iskljudeno da bi formulisanje jedne specifidne dija=-
gramske tehnike koja bi raznim &lanovima generalisanog Veyl-ovo;
identiteta korespondirala odgovarajuée-grafove bio najefikas-
niji naCin da se ova generalizacija izvrsi i time otvori put
za korektno tretiranje svih sistema &iji hamiltonian ne komuti-
ra sa totalunim okupacionim brojem.Ostvarenje toga prograoma
predstavlja jedan od fundamentalnih metodoloXkih problema teo-

rijske fizike kondenzovane materije.
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