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UvoD

Cilj ovog diplomskoé rada je da ispita moguénost
jednog specifiénog oblika uzajamne transformacije vibracione
i elektromagnetne energije u kondenzovanoj sredini. Poznato
je da opticka pobudjenja u kristalima interaguju sa mehani&-
kim oscilacijama molekula, ali u stanju termodinamidke ravno-
teZe mehanizam interakcije je takav da ne dopu$ta direktnu
transformaciju svetlosne energije u mehani&ku i obrnuto.

Zbog toga e ovde biti razmatrana jedna fizidka
situacija koja moZe da nastane pre uspostavljanja termodina-
mic¢ke ravnoteZe, a to je situacija kada se opti&ka i vibraci-
ona pobudjenja hibridiziraju. Ako do procesa hibridizacije
dodje, za vreme trajanja ovakvog stanja, optike i vibracione
karakteristike kristala se veoma &vrsto povezuju i mogu da do-
vedu do izvesnih specificénih pojava,koje bi se uopSteno go-
~vorecéi, mogle nazvati Mesbauerovim efektom u vidljivom domenu
elektromagnetnih talasa. Na$ cilj je da bliZe ispitamo karak-

teristike ovakvih fenomena.



1. EKSITONI I DIPOLNI OPERATOR

Eksitoni su opti&ka pobudjenja u molekularnim kri-
stalima i sastoje se od talasa pobudijenija tipa elqk@ron—éuplji—

na. Pod dejstvom svetlosti kojom osvetljavamo kristal, elektron

1

1z osnovnog stanja predje u neko. pobudj eno_stanje, takii{j
- osnovnom stanju imamo Supljinu, a u pobudjenom elektron; i ovaj
e S — - —— — (——
par ostaje u squg»mplgkplu.kPoéto molekuli interaguju, opisano

e ————— R ———————

pobudjenje jednpg»moleku}a prenosi se i na ostale molekule kri-

e —————————

stala 1 tako nastaje talas koji se naziva Frenkelov eksiton.
U molekularnim kristalima (antracen,naftalin,naft-
talen,benzol u &vrstom stanju,plemeniti gasovi u ¢vrstom stanju)

osnovne interakcije izmedju molekula su dipol-dipolne interak-

cije koje imaju sledeéi oblik:

T> B> [(@-1) 2] [ (B-1) B+ ,
W = At f 2 = 3 e e (T.1.3.)
|n-m| |n - m]

U formuli I.l.l1. e je naelektrisanje elektrona,
> . > g . - Sie
n 1 m su vektori &vorova kristalne reSetke u kojima se nalaze

: + .oz . o ok 2 ;
molekuli, a gg it Ea su skupovi nutrasnjih koordinata molekyd&=;




- -
u &vorovima n i m.

Kao $to je napred reéeno,eké&itoni nastaju zbog po-
budjivanja elektrona u molekulima, pa se u teoriji eks&itona
startuje od hamiltonijana elektronskog podsistema. Ako se ogra-
‘ni¢imo na elektronski podsistem i pretpostavimo da svetlosni
kvant pobudjuje elektron iz osnovnog Stanja, koje ¢femo oznacdi-
ti indeksom 0, u samo jedno pobudjeno stanje koje ¢emo oznali-

ti indeksom f, onda se hamiltonijan sistema koji ima oblik:

y Hg+%ZV;§5 (Tele2e)
n nm

. . e s . v = ~ - .
gde Jje H; hamiltonijan minimuma na ¢voru n, moZe napisati u

reprezentaciji druge kvantizacije kao:

1 +
= a > a > + = -« > a »>a -a -a -
H .} EU un “un 3 o Z Vnm(U1U2U3Uu) W1noH Mo U 4 m o hen
nu NIy H2H3Hy

(E.1.3%)

gde su a:n : aun operatori kreacije i anihilacije elektrona na
>
¢voru n u kvantnom stanju'u,Eu su svojstvene vrednosti hamilto-

nijana H;, £

) (L.1.4.)

Vi (Manzusis) = fdaigd%’; ¢% (E2) ¢x(EnVax o (ENe, (E2)



su matricéni elementi operatora dipol-dipolne interakcije po
svojstvenim funkcijama ¢u(§;) hamiitonijana HH izolovanog mo-
lekula. Indeksi y,y s, M, uzimaju samo dve vrednosti i to:
0 1 £, a elektronski operatori gf i a zadovoljavaju fermionske
komutacione relacije.

PoSto se pretpostavlja da se elektronske talasne
funkcije razli&itih molekula slabo prekrivaju, moZe se uzeti
da elektronski operatori za svaki &vor ne deluju u ﬁkupnom mo-

gucéem prostoru elektronskih stanja.,
X = {]oo Q>3 |1 1> 1, 0> ; 0, 1>} (L.1.6.)
veé samo u podprostoru
x1% {[1 0> 0, 12>} (I.1.7.)

Ukupni fermjonski prostor za ceo kristal je direk-
tan produkt stanja koja ulaze u ¥ (moZe se pokazati da je ha-
miltonijan (I.1.3.) zbog slabog prekrivanja talasnih funkcija
zatvoren u podprostoru,koji je direktan produkt samo stanja
koja ulaze u y,. Ova &injenica daje moguénost da se umesto
elektronskih operatora a” i a uvedu operatori koji kreiraju

pobudjenje u molekulu. Ovi operatori definiSu. se kao

p*, = a¥ 5 agz ;. P+ = oz Asx (I.1.8.)

i nazivaju se pauli-operatori. Na osnovu (I.1.8.) fizidki smi-

sao pauli-operatora je ofigledan: operator P+ kreira pohudje-

b



nje tipa f, a operator P unistava ovo pobudjenje.

Za operator y; ofigledno vaZi,

+
a—>a—>+a+

> > = 1.9,
on on fn afn 1 (I 9.)
pa sledi
+ + - - +
> P> = a_+ a - - > = (1 - - a -> > =
Pn n fn “on aon afn afn( aon on)afn
-+ + +
— - > - - - > ->
afn afn afn aon aon afn

: > 5 + + . - $ e
1 posto je a.r> a > a + a_.> ravno nuli na svim stanjima u
P J fn “on “on “fn J X1

dobijamo:

+ o+ _ ‘
PK = agz acz> (T.1.10:)

i ofigledno

+
Pz P3 = 22 253

tako da je
+ + - +
Pz P+ PaPr=aggagzv+agza-s=1  (1.1.11.)
Takodje je jasno: !
P—?y =a—>a+a~>-a+=—a+->-a+->a->a—>=0
n on fn “on fn on-ph - £n < £fn
Pz = a++ ara.ra>=-arralrasas=0
n fn “on "fn “on fn "fn “on “on

Za razlidite ¢&vorove Pauli-operatori komutiraju,

+ + + + - i
- - - > = a > a.Tr a.>r a > — a.> a
‘n Pm Pm Pn on fn "fm “om fm “om Ton Tfm

- >
n#m



=
= a > ad.> a > a > + a.-— - a =-> a.—>
on fm "fn “om fm "on "om fn

= a++ a++ a > a.»> + a++ a++ a->a.r>=20
fm “on “om “fn fm “on “om “fn

takc da komutacione relacije za Pauli-operatore moZemo napisati

u obliku:

SRR J

=
ne
AN
O
=
Il

o= Pﬁz =0 ;[Pg, Pﬁ] - [P;*J;, P%]= 0 {(I.1.12.)

j;P+=a+—>a—>
n'n fn “fn

PosSto smo nasli komutacione relacije za Pauli-ope-
ratore, koje su kao 3to vidimo "smeZa" bpzonskih i fermjonskih
komutacionih relacija; hamiltonijan (I.1.3.) moZemo predstavi-
ti preko Pauli-operatora. Pri ovome demo pretpostaviti da kris-
tal ima centar inverzije i da sé kristalni centar inverzije po-
klapa sa centrom inverzije svakog od holekula. Tada su matriéni
elementi Vgﬁ(ulp2u3uq) ravni nuli, ako su u njima tri indeksa
U ravni nuli ili ako je samo jedan indeks p jednak nuli. Ovo
sledi na osnovu &injenica da su Vﬁﬁ sa neparnim brojem indeksa
proporcionalni produktu neparnog broja dipolnih momenata prela-
za, a ovakvi proizvodi pri operaciji inverziije (f-+—f) menjaju
znak. PoSto pri operaciji inverzije hamiltonijan mora ostati
nepromenjen svi njegovi‘delovi koji pri ovoj operaciji menja-
ju znak, moraju identi&ki biti jednaki nuli.

Uz ovu predpostavku sumu u formuli (I.1.3.) moZemo



rastaviti po sledecoj Eemi:

red.
H1 M2 M3 My broj
Qa 0 0 0 I
£ £ 0 Q 1 D
£ 0 f 0 T
K ~ 0 0 £ IV
Q £ £ Q Vv
0 f 0 ‘ £ VI
Q 0 f £ VII
£ f £ f VIIT

Clanoyi hamiltonijana koji odgovaraju $emi su:

S | + + i
I = o z Vﬁﬁ(OOOO)aOH aoﬁ a>a-»>=

>
<

= i + + ™
=53 L VKE(OOQO)&OH aOE aoa aoﬁ =
nm
=2 } V==(0000) (1-afs a_s) (1-afs a_s) =
2 L 'om fa °fh fm 2fm
nm
1 4 TS,
=3 z+ Vzz (0000) (1-P3Pz) (1-PEps) =
Am
1 1 .
=3 I V3z(0000)- 3 JVix(0000)p% Py -
> A
nm Am
- 2 7 V>2(0000)P2ps 4+ L I V== (0000) PXP+PIp+
z = ‘mimo 2 nm n‘nmm
Am bl e >

nm n<«m nm



v 3 . - > > ~ 3 .
Posto V;ﬁ zavisi od razlike n - m, moZemo pisati:

] Vi (0000) L Vz_3(0000) = }V;(0000) =

Eﬁ nm Zn
n-m=1%
) V¢ (0000) }) 1 =N ¢ (0000)
z =>
gde je )
¢ (0000Q) = ZV-’Z(OOOO) (I.1.13.)
I

Takodje je:

2V++(0000) P+ Pz Zvn_m(ooom P+ P+ =

am At n-m = %
= T W;(0000) ZP;{ P~ = ¢(0000) _2) P P»
2 n n

pa je konadno:
2 N¢(0000) - Cb(OOOO) ZPi P—> + 1 XV—»—;(OOOO)D.»D.;F)_,[D_,
2 _)_1’1 n 2 oy nm in‘n

n nm

Ostali ¢lanovi Seme izradunavaju se na sledeéi na-

=& = cooyats at e | .
IT =3 LVER(FE00)asg agy agy agy = 5 IV (££00)

nm nm
« af> a»ats a » XV++(ffOO P+ Pt ar =
fn "fn “om “om rm fm
Am
1 + + i i -
=7 LVE(ef00Ps Pra-PaPp) = 3 1 Ve (££00)P7 Py -
nm nm
-1 ZV+—>(ff00)P—>D—»P—>P—> - 1 ¢ (££00) z D—>+P—> -
2 2 g s o

nm n



1 +rn . ntn.-
- 2§ Vi (£E00) PAPPRPs
nm
= X 5 at -
VIT =37 LVRH(002f) ay apg ags aga-
nm
- 1 + +
2 LV (00fn) agg agz ajs az
nm > >
n;_*m
= . -1 k9 =
= 5 ¢ (00ff) _X*PH P 5 §+\/ﬁ>ﬁ>1(00ff) P Pz Pz Ps
n nm
= 4 , .+ + ol o % 1
IIT = 5 IVgleofagy azz a2 ax = 5 IYamfofo)
e >
nm nm
- - o +nt+
s agzaxagas=g +2\/Kr—r>1(f0fo) PEPI;
nm
=1 cpn T =1 71 .
VL = 5 Q&VKE(Ofo) Bk 8k @ aux = o ++!Ka(0f0f)
nm nm
- - _ 1
"33 2 2om 2 = 7 L VAR (0£05)PaPx
nm
1 + + 1
=1 35y =1 :
el jé\ﬁﬁ(fOOf) 2nlom %fm %on © 2 J&VEE(fOOf)
" nm nm

+ A S 8 t
5% 2om Zom 2fm = 3 L VZm(£005) PRPx
nm

i + 1
V=s3 ZV;I;(OffO) ajt agr a > ac> =3 Z\,/%(OffO)'
- WO

+
fm “om " fm

nm nm
3fm 2om on 2fh = 7 L Vi (0££0) PPy

rim

-1 g = & :
VIII = 3 jiVKa(ffff) acr agr ag* at = 5 J&VK&(ffff)
nm nm



|
i

+ + 1 + -
- =) = — - D
*f5 %58 *m 2 T 7 L VEp(FEEH) Prpapips

nm

Prvi &lan u formuli (I.1.3.) moZe se izraziti po-

mocu Pauli-operatora na slede¢i naé&in:

+ + _
E.Eu un %n < E o%onon T Efaf+af+) =
ny ’ n
. !
z Eo(1 - afg fn> s Ef a + af_> ¥ z Eo+ §<Ef - Eo).
n n n
+ ; +
‘%1 afH - NEo+ E(Ef - EO)PK PH
n
pa Jje kona&ni oblik hamiltonijana (I.1.3.) slededi:
= &+ e L.140214s
H=H+H +H ( )
gde je i
H =N [Eo .5 ¢(oooo>} (T.1.1513
+ + +pt
=1l Pt L W PP+ ]! Rea (PP + PP
R nm nm
(I.1.16.)
H, = J& Tzz P3P:P3ps (I.1.17.)
nm
: A= Ef-Eo.+%[¢(ff00) +¢(00ff)]

=1 -+ >
W = 2[ ynﬁ(fOOf) + Vnm(OffO)J
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Ri = V2= (£0£0) = Vgﬁ(OfOf)f (I.1.18.)
l 1
Tz =3 |Vzz (E££5) + V2>(0000) + VY (££00) + Vgﬁ(OOff)J

Ako se zanemare interakcije izmedju eksitona i Pau-
li operatori zamene Boze-operatorima, onda nam hamiltonijan
(I.1.14.) opisuje harmonska eksitonska stanja. Zanemarivanije
interakcije izmedju eksitona zna&i odbacivanje &lana H1+ iz for-
mule (I.1.14.).0sim toga, mi demo iz H. odbaciti delove propor-
cionalne Rgﬁ,jer oni daju male popravke energije eksitona, Sto
je pokazano u referenci [21]

Znaci, eksitonski spektar ¢emo analizirati sa ha-

miltonijanom ,

3 - . -
He = H, +a] BBy + T WaxBIR (I.1.19.)
- -
n nm
gde su izyrEene aproksimaciije P% 2 Bﬁ | Pg = BH i Boze-

Operatori B+ iB zadovoljavaju komutacione relacije:

[Bg: Bﬁﬂ = &> [Bgr B;J = [Bﬁl BEJ =0

(e 302009

Ako u formuli (I.1.19.) izvrSimo Furije-transforma-
cije
ikn’ -ikn

S ) s R
Bi-AlBke 5 Bi-hlBe
k

Y~
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(I.1.21.)
| ) ik (n-) ~1k% '
T ZMFeR e PoMp=llige T -id
=5
k £
Lake nalazimo da He postaije
. ,
He =:Ho+ ) XEBKBK (el )
k
gde je y

Za prostu kubnu'reéetku, u aproksimaciji najbli¥ih suseda veli-

¢ina Wp ima oblik:
NK = 2U (cos'kxa + cos kya + cos gza)

gde je W interakcija za najbliZe susede;i ako se ogranic¢imo

na oblast malih talasnih vektora

cos k.a=1 - % k?a%; i =x,y,z

onda moZemo pisati:

24 2
Wir = GW - W a’k?= Gy + ﬁzi (I.1.24.)
gde je
s B
m=-—2—w 5 (1.1.25.)
a

efektlvna masa ek51tona U zavisnosti od znaka W efektlvna masa

e

eKSLtona moze biti pozitivna ili negativna. Ako je W} < 0,onda

eksiton ima p021t1vnu efektivnu masu, a ako je W>0,onda eksi-
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ton ima negativnu efektivnu masu. Zakon disperzije za eksitone

u aproksimaciji koja je ukazana ima oblik:

ok
2m

Xg = o + GW + (T41x26.)

i grafiCki se on mo¥e predstaviti na slededi na&in:
X%

m>0

A +KGIWI ‘\/ v

A-GlY]

m<0

Na kraju ovog paragrafa potraZidemo izraz za ukupni
dipolni momenat kristala:

Dipol na &voru n dat je sa

D (Ex) et (I.1.27.)

Ukupni dipol dobija se sumiranjem po svim &vorovima, ti.

5(33) (I.1.28.)

Operator 7 je jednolestidni operator i ako ga predstavimo u re-
prezentaciiji rantizacije ponwcu elektronskih operatora

IS

+ . ..
a a on ima oblik:
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S
I
0~

B i (I.1.29.)
a’ > a > o lis o
Makz 2.8 3,3 -

gde je
= |d%Es9* (F>)D(F Z- T.1.30.
ol |50, @& o 8 ( >
Matxr. elementi 3 ne zavise od indeksa &vora 3,

HiMa2
Jer su svi molekuli kristala identidni. Oni se nazivaju dipol-

nim momentima prelaza iz elektronskog stanija M1 u elektronsko
stanje y,. U formuli (I.1.29.), posSto smo se ograni&ili na fe-

mu 0 - £; indeksi y, iy, uzimaju vrednosti samo 0 i £. Operator

A

Dipolni momenti prelaza Eooi 3ff ravni su nuli, tako da konaé&no

dobijamo:
2 - + >
D z (De Pz + D g P (:1.31.)
n
> £ 3 S+
Po3to D mora biti Yrimitski operator (D =D ), sle-
di:
+* A
D%, = 3of (L.1.3924)



1L

pa moZemo pisati:

3> > - +
D z (Doe Pz + D%. P2) (L.1:33:)
n

Ako se ogranidimo na harmonijsku aproksimaciju za
eksitone, onda Pauli-operatore moZemo zameniti Boze-operatorima,
B i B , Pa dipolni operator u harmonijskoj aproksimaciji ima:

b

I (3 . Bx+ Dx. B3 (I.1.34.)
25
n

i moZe se predstaviti pomoéu eksitonskih operatora B% i Bi'

u ¢ijoj je reprezentaciji He dijagonalno.
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/i POLARITONTI

Eksitoni éije smo osobine analizirali u prethodnom
paragrafu predstavljaju isuviSe idealizovan model optiékih po-
budjenja u kristalu. Deo svetlosne energije koja pobudjuje ek-
sitone zadrZava se u kristalu i interaguje sa veé stvorenim ek-
Sitonima. Rezultat ove interakcije je hibridizacija eksitonskih
1 svetlosnih kvanata, tj. stvaranje novih eksitacija koje ima-
ju "smeSane" osobine i ?ksitona i fqéénar Ove eksitacije nazi-
vaju se polaritoni.

Hamiltonijan fotonskog polja u kristalu ima oblik

- %‘—;E(Z«*é O (L.2.1.)
n
gde je fg vektor jafine elektri&énog polja u &voru n, a §3 je
vektor jaline magnetnog polja u &voru n. Vektori %K i ;H pove-

zani su sa vektorskim potencijalom ZK slede¢im relacijama:
= - = —; QK = rot XK (E 22,0

Ako vektrosgki potencijal ZK razloZimo preko ravnih talasa gde

S i : . 5 +- :
su koeficijenti razvoja Boze-operatori Ofs * Ofgr t]-.
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N 2 ._i > t . e
- 2mr ic » y Rt + iwy t  ikn
g e Salogg e 0 +olp 8. e
. 7
K;U=l
il P 19

gde je W, = ck 1 ¢ ozna&ava dve polarizacije fotona koji

Su uzajamno normalne i normalne na pravac vektora ¥ ( 3. Z-
) ) : ko ko”

=5 _ ., ega,k = 0), ondé se hamiltonijan (I.2.1.) dijagonali-

zuje i dobija oblik

Hp = 1 (hwp + %) dﬁg a2, (I.2.4.)
kKo

Velicdina ¢ je brzina svetlosti, a operatori u%q 1 oy kreiraju
a
i anhiliraju kvante elektromagnetnog polja koji se nazivaju fo-

toni .

Mehanizam koji dovedi do interakcije izmedju eksi-
tona i fotona je mehanizam retardovane interakcije elektrona u
elektromagnetnom polju. Usled retardovane interakcije impuls

elektrona u elektromagnetnom polju ima oblik

T = B2 - i , (I.2.5.)

Qlm

gde je EE obifan mehanicki impuls koji je ravan proizvodu iz
mase elektrona i njegove brzine. Kinetilka energija koja odgo-

vara elektronu sa impulsom (I.2.5.) je

¥

z 2
e e

mc

£S5

- & 2

5
=] =R

Tz =
i 2mc ?

Prvi ¢lan u izrazu za TH ukljuéen je u hamiltonijan HH izolo-
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vanog molekula, pa prema tome ulazi u eksitonsku energiju. Dru-
gi i trec¢i ¢lan u izrazu (I.2.6.) definisu interakciju izmedju
fotona i eksitona. Ako ove izraze prosumiramo po svim ¢vorovima
reSetke, dobijeni izraz napi¥emo u reprezentaciji druge kvanti-

o : : . ;
zacije po elektronskim operatorima a i a, onda imamo

- (1) (II) e
T Hlnt * Hlnt 27 )
gde je i
(L) - e " > * > > >
Hint =~ me 2 Lf T 0, Enddp o, G-
NpiH2
- a - a -
Hin ua2n
i 2
(I1) e Ai
Hlnt : 2mc 2 z Zn (T52-58.00)
n

Takodje Jje 5

PoSto su svi molekuli kristala identi&ni, matri&ni

. = s . . v .
elementi operatora p(¢») ne zavise od indeksa &vora, tJ.

n
—>
Jd%»f?b’*‘ (8x) B(E2) B (Ex) =B Purny 0
0"y, n n Hz2 "0 Hi1M2 3R

(I.2.9.)
(I)

Hamiltonijan H nt moZe se izraziti pomoéu eksitonskih operato-

ra na sledec¢i nadin:

(I)—_.i 2 & + . >
Hint - mc E AK(PQO 2on %R * Pgg af+ agg *
n
> -+ T+
s, Pgy 4£R 208 * Pofaoﬁ afK)"
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>

=~
=32
oY

1

|

+(+ - - .
-— - 5 -
n Pff poo) PA pn

By D~
Sy o

& -+ -
" mec ) Xﬁ(pfo PR * Pog PR)

Sy

Matriéni elementi p,.u Poo ravni su nuli. Ako Pauli-operatore

pribliZno zamenimo Boze-operatorima Bﬁ u Bn onda Héi% postaje
(I) _ _ e % ¥
Hlnt T mc EAE(pfan pfoB )
n
i po¥to je ﬁ%o = - Efo’ Sto sledi iz &injenice da je
> > .
p(i?l) = - lth+,
n
(1) & gF > g
Hint = T me 43 pfo(BE BK) (T=s = 105

i1 zamenimo u (I.2.10.) i (I.2.8.) vrednost za ZK koja je data
formulom (I.2.3.),(za t = 0), dobijamo hamiltonijan interakci-

je eksitona i fotona u sledeéem obliku:
RS (X-2.11.)

_ D) (II) _ r + S o L

ko

~— ——

(A)
‘ 3 Joae ey BT
i BK . %zij+ QE( %o “Ko T 2% g%~ kot 2 ¢ Ko @ RO)]
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gde Jje

— _& 1/2nhNc » 2 :. el Pl
ke = mc% vk ko Pro) P TEp = T Iz, 3

2T f e2N (E-2.12,)

QK - VkMc

iv - zapremina kristala.

/

Kompletan hamiltonijan sistema koji sadr¥i eksitone,

fotone i njihovu interakciju ima oblik:

o ko aic =)
¥ Bg) ) 9 (ogopq +
i |
+ (T +2:71.3:0)

Hamiltonijan (I.2.13.) mo¥e se dijagonalizovati u - v
transformacijom Bogoljubova i Tjablkova [2],koja se sastoji u

prelasku od operatora B i o na nove operatore g;E u gpi .

By = g[uep(k) Epi &+ v;p(—k) gp,_ﬁ ] (T.2.14.)
a g = X[uép(i) EDK =+ vép(—i)g;'_+] (I.2.15.)
P

gde funkcije u i.v zadovoljavaju uslov kanoni&nosti [3]:

2
B - <1y | 2 12 - N2 =
luep(k)l2 Jvep( kK)|? + gflqu(k)[ ]ch( K)?) =1

(X.2.16.)
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Da bismo dijagonalizovali hamiltonijan (I.2.13.)

napisademo ga u obliku:

— + l + _+ _1- *
H= % y (Mg -Cq Cgot 3 N -Co Co. + 5 N__.C_.C)
ss =1
(r.2.17.)
gde je
Cli:BE i Cp = QGE ;i My = Xg ¢ M, = H W + QE ’
*
Miz = 2g. 3 Ma =12y 3 Nu =0; Nao = 0p
N12 - Z_]EO' H N21 = ZKO‘ (I.2‘18.l)

Prilikom dobijanja poslednja dva izraza,predposta-
vili smo,da eksitoni interaguju samo sa jednom fotonskom granom
pa su zbog toga otpale sume po g.

Koristeéi Hajzenbergove jednadine kretanja

2

N Ny,
L . . + 1 + .+
e = [CS,H} ; H= 3} (M -CCo- + 5 N Co Cow

s,s’=1
i *
dolazimo do relacije:
s 2
LR &
‘lCS - 2 [MSS,CS, + NSS,CS,] (E.2.19.)

Ako relacije (I.2.14.) i (I.2.15.) prepiSemo u obliku

2 —iEt  , 4 4EE
C (t) = Yy (u_ g e + vspgp e ) (E.2+20.)
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Posle zamene (I.2.20.) u (I.2.19.) dobijamo slededi

sistem jednacdina:

2
E usp = 3 (Mss' u . F Nss’ Vg - )
= (£,2.23.)
2
LE +
B ¥ B I Mg - v o+ No oou )
s =1 i

Sistem jednac¢ina (I.2.21.) je homogen po u i v pa ima netrivi-
Jalna reSenja,samo ako mu je determinanta ravna nuli. Ovaj us-

lov ima oblik:

E -y B 0 “Z

I . T P
= 0

2 g E+xg %o

—ZKG -QE 2% & E + ﬁ'wi + ?E
(I.2.22.)
ReSenja jednadine (I.2.22.) su:
2 , 2
Xg * hiuegs i e
51,2 ” tleugy Bx 3 [_(Xﬁ - Rlugg) *
1
| 2 i /2

+ 16t xp wg lZ ]2+ 4t wg 'Qi(ﬁ%‘mid = xﬁ-Pﬁw* Qk)}

(T.2.23.)
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Hamiltonijan (I.2.17.) u operatorima gpf(f ima
dijagonalan oblik

2
H= 7} Epu’{) £ Eog (T.2.24.)
k,p=1

gde su vrednosti E,(K) i E,(K) date formulom (L.2.23.) i pred-
stavljaju polaritonske energije.
Grafidki se polaritonske energije megu izraziti

na slededéi nadin:

Kao §to vidimo dobiljaju se dye polaritonske grane,
od kojih je grana E; (k) bliska eksitonima za male k, a fotonima
za velike k, dok je druga grana Ez(i) u oblasti malih talasnih
vektora sli¢na fononima, a u oblasti velikih talasnih vektora

sliéna eksitonima. r
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3. FONONI T OPERATOR POMERAJA

Mehanidcke oscilacije molekulé kristala nastaju naj-
Se8ée usled poviSenja temperature, a mogu da nastupe usled meha-
nidkog impulsa koji izvede jedan od molekula iz ravnoteZnog po-
loZaja. PoSto molekuli medju sobom interagﬁju promena stanja
kretanja jednog molekula, prenese se i na sve ostale molekule 1
kroz kristal se prostire oscilatorni talas ¢iji se kvanti ener-
gije nazivaju fononima. Teorija fonona bazira na jednacinama
klasi&ne mehanike, a kvantno-mehanidki prilaz sastoji se u tome
§to pomak (pomeraj molekula) razlaZemo po Boze-operatorima koji
kreiraju, odnosno anihiliraju fonone.

Ako su interakcije izmedju molekula u ¢&vorovima A
i M opisane nekom funkcijom ®(R - m), onda je hamiltonijan kri-

stala dat sa

i L : 25

H=% )\ ¢@-m (I.3.1.)
nm

Hamiltonijan (I.3.1.) opisuje kristal kada se svi molekuli nala-

ze ravnoteZnim poloZajima. Ako molekul u &voru n izvedemo iz

ravnoteZnog poloZaja,njegov pomeraj opisuje se nekim vektorom

-

wr tako da se &injenica da molekuli osciluju moZe izraziti na

sledec¢i nadin :
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- > -+ - - -
n - n + u>r m -+ m + ur (T3 2:)
n m
Tada
- - > - ->
®(n m) - @[(n—m) + (uﬁ - uﬁ)] (r.3.3.)

smatarajuéi da su pomaci mali u odnosu na molekularna rastoja-
nja funkcije Q‘moéemo razviti u red oko tadke karakterisane ve-
ktorom (n-m), tj. oko ravnoteZnog poloZaja. Ako se u razvoju
zadrZzimo do &lanova drugog reda po pomerajima zakljucéno, onda

moZemo pisati:

30 (%) o 3%e(¥) q. B
@(%) = @(%) + 2 = o= 2 pr> p3>
o gyO nm sx¥pxB DM Tnm
ocB
gde je asB = X,Y, (T.3x45:)
A-m=7=xT + x23 + x3k (£.3.5.)
(0 i ==L _ -> = = _ -> o
Pk = (ug u%) (uﬁ ua) (I.3.6.)

Zbog stabilnosti sistema funkcije @(?) moraju ima-

ti minimum u ravnoteZnom poloZaju, pa su zato

-
90 () & = X,V 2 (I.3.7.)

Il
o

7za analizu fononskih stanja bitan je deo hamiltonijana (Z.3.1.)
koji se dobija sumirénjem po nim trefeg ¢lana u formuli

(Tedwda)y the:
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320
7 poz oy =

Il
| =
~1
(=]

H
pot 0X

520

Il
| =

- > - -
—— (G- )% (- T P
> ax® 3x8 4 e ” Ak
nmao, B

(L:3:83)

Veli&ine 3¢/ (3x% axB) bredstavljaju Hukove konstante elastid-

nosti.

Sila koja deluje na A molekul dobija se kao

oH l 2
o _ pot _ 1 9°9d B, -
MRS, T T2 L o T
apga e 9X 79X
32® .
—= 273 (B = Been P (I.3.9.)
2 358 ax® axB n o

{Le3:10:

U formuli (I.3.10.) indeks j oznalava tri polarizacije fonona
(jJednu longitudinalnu i dve transverzalne), M je masa molekula,

by 4 bj anhiliraju i kreiraju fonone sa talasnim vektorom k
kjJ kj
i polarizacijom j, wij

Zamenom (I.3.10.) u jednadinu

= ij’ gde su vj brzine zvuénih talasa.

__ 1 329
7L

o P
e X 99X

SR

++_++B
(un um) (T.3511.)
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koja predstavlja II Njutnov zakon, dobijamo sistem od tri ho-
mogene jednacine po e%j (o = x,y,z) i da bi ovakav sistem imao

reSenja e%j # 0 njegova determinanta mora biti ravna nuli.

Izjednadavanje determinante sa nulom daje nam tri re3enja,za

fononske frekvence w+j. Za ovako odredjene frekvencije wﬁj

komponenta pomeraja (I.3.10.) dijagonalizuje fononski hamilto-
nijan sistema koji se sastoji od kinetidke energije nastale

usled pomeraja atoma i veli&ine Htot’ €] .

= M " 2 _:_L_ 32(1) - e o, _ > R
Heoe =1 7R+ 7 I ——— (G - Sp°d; - &)
A >> 93X 09X
no nmo R
(I.3.12.) °
postaje
o +
ot =3 1 Pugy + LTy bgy by, (I.3.13.)
kjJ k3

Operator pomeraja &ija je komponenta data formulom

(I.3.10.) ima oblik (za t = 0)

>
ikn
o4 f +
> = z ex. |/———— (b=>. + b_=.) e
S kjg 21wy 4 & =

o

(I.3.14.)

vektori polarizaciije gif su parne funkcije talasnog vektora k

i zadovoljavaju.uslov:

e =%
>, ex,.= §... L«3:15.)
®k3; %k3 33 (

Za slucaj kristala sa prostom refetkom koju smo ov-

de posmatrali,tri fononske frekvence wij u oblasti malih k ima-
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. ; : Ca . . > .
ju linearan zakon disperzije i teZe nuli kada k +0. Ovakvi fo-
noni nazivaju se akusti&ni fononi. Fononski zakoni disperzi-e

mogu se graficki predstaviti na slededi nadin:

Koeficijenti pravaca pravih su brzine zvuka u kristalu i najyecu

brzinu ima longitudinalna komponenta sa frekvencijom Wi
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4, OPERATOR EKSITON - FONON INTERAKCIJE

Eksitonski hamiltonijan (I.1.19.) za sluc¢aj da su

svi molekuli u ravnoteZnom poloZaju moZemo napisati u obliku:

+
e = Lo B Bz ¢ xgm = segm t W (X410
nm
U ovoj formuli nije uzeta u obzir energija osnov-
nog stanja Ho'

Ako molekuli osciluju, onda

A+ n + u> ; m > m + u- (Lad2..)
n m ‘
i moZemo pisati
1 lk(ﬁ—m) 1 1k(K-m)+ik(E+— Eﬁ)
X T -m T w Lxg e >y ixg e -
k k
L >
~ 1 z X e:Lk L + i z K(E—> - ﬁ—>) X3 elk(n )
N & 3 N & n m k
k k
(I.4.3.)

Poslednji stav'u (I.4.3.) dobijen je na osnovu predpostavke da
su pomeraji molekula mali i po ovim malim pomerajima eksponent

je razloZen u red.
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Interakciju izmedju eksitona i fonona karakterise

poslednji ¢lan u formuli (I.4.3.), 'tj. moZemo pisati

_ i -+ ->-__ —)-_ SN ;g.
+§+ k(uz- wh)xy B B (1.4.4.)
nmk

Hef

Ako izvrSimo Furije-transformacije

2 =
-ikn i
o 1 + .1
Br = = IB; e 3 B>=—= ]Bz e
n /B - k m JN ° k
k k (Z.4.5.)
B
3 > 1 e > + 150 <
G- up = 1] 2MNG 5 k3 Pk * Pgylle —e )

i zamenimo Xg = A + Wi [vidi (.1.23.)], formula (I.4.4.)

svodi se na

€ - > > >
= - i — {A ce>.) + W > +>.) = (W= - = |-
les L Y e @y W@ gy - g - W)
kqgj qj
> + , +
(k eaj)}><BE BE;E (baj + b_aj) (I.4.6.)

Dobijeni izraz predstavlja hamiltonijan eksiton-fonon interak-
cije.

PoSto velilina A ima vrednost od oko 5 eV, a &iri-
na eksitonske zone WK je 50-1000 puta manja od A. U izrazu za
Hef moZemo zanemariti &lanove proporcionalne WE 1 pisati prib-

liZan hamiltonijan za eksiton-fonon interakcije

. t = + i
= - N — A B > > (b>. + b -.
e 3 l p— (@ ez;) Be B o + 5720
kg qJj

(I.4.7.)
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Poito je g g%j = ]&[ = ¢ samo za longitudinalnu
fononsku granu, a za transverzalne fonone je ovaj proizvod ra-
van nuli, u formuli (I.4.7.) nema sumiranja po svim fononskim
granama, a indeks j odnosi se na longitudinalnu fononsku granu.

Uz ovu napomenu dalje demo formulu (I.4.7.) pisati kao

9 +
Heg = 1 Z3 Bg By

(I.4.8.)
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5 METASTABILNA HIBRIDIZACIJA EKSITONA I FONONA

Na osnovu rezultata prvog, tredeg i detvrtog para--

grafa hamiltonijan sistema eksitona i fonona mo¥emo napisati u

obliku:
1 1 + +
= —_— = D Y > §
H z [Eo + 5 ©(0000) + 3 YﬁJ + z xg B Bi - E kaﬁbﬁ+
k k k
Y -+ +
t L 73 Bg Bg-g (bg + 23 (I.5.1.)
Kq
gde je s
Xg = A+ W Ygp= fuep= fivk;

7s = = 1A (2T /T (I.5.2.)
Zz =-1iblg z30 P 522,

kao 8to se vidi iz datih formula, uzeta je samo longitudinalna
komponenta fonona jer eksitoni sa ovom fononskom komponentom
najjace interaguju. Velidina v predstavlja brzinu longitudinal- |,
nih zvuénih.talasa.

Interakcija izmedju eksitona i fonona u formuli

(I.5.1.) ne moZe da dovede do hibridizacije eksitona i fonona
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(slino onome kako se hibridiziraju eksitoni i fotoni u polari-
tone), jer sadrZi proizvode tri operatora od kojih su dva eksi-
tonski operatori, a jedan fononski.

Mogude je medjutim, da se do uspostavljgnja stanja
termodinamidke ravnotefe izmedju ostalih procesa desi i proces
hibridizacije eksitona i fonona i mi éemo ovde pokuSati da ovakvu

pojavu analiziramo. Koristedi Vejlov identitet

Heq = e f e - i+ of (—l|)n[s'[s'[s"” [S'H”H
Ll v n - puta
(Le5uiBu)

mi od hamiltonijana (I.5.1.) moZemo preéi, pogodnim izborom an-
tihermitskog Ooperatora S, na ekvivalentni hamiltonijan koji u
sebi sadrZi delove koji su drugog reda.

Po eksitonskim i fononskim operatorima, tj. forme

\

tipa:B+b + b+B + B+b+ + Bb, a kao ¥to je pozanato ovakve forme
prouzrokuju hibridizaciju pobudjenja u sistemu.

Identitet (I.5.3.) koristidemo u aproksimaciji

Ho = H - [s,H} + %[s,[s,HH _ (1.5.4.)

a operator S odabrati u slededem obliku:

g =g, -gat

e
n
—
Il

B>B

b »;a0> = ¢ &~

>R
13 S VI o u,0

(L:5:5.)

gde Cemo funkcije o i B odabrati tako da dobijemo hamiltonijan

u kome Ce se pojaviti kvadratne forme po meSanim eksitonskim i
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fononskim operatorima.

Zamenom (I.5.5.) u (I.5.4.) dobijamo ekvivalentni

hamiltonijan u obliku:

/

=

1 1
Heqv/ [Eo + 3 ®(0000) + 5 Yy + Bzax E_+ +

| W'Y \\

[ * N
‘“+VB_]; G 7.3 * 2]82[2 (XE + Yﬁ)]\?‘*(aoxo+ ) Bi‘g %fE)BO.

.(oc(=§)<o+_2*8*_}z ) B;'+ E
K ¢ k

1 * 0% " * .
+ = [OLO Zyp * O, 7%+ (8_-}; + B3) xg + Yg)

TR TS T G [ N
1o 7.3 B by + 9,73 by By) L [aoz—k tRE
% %
.« (v g e How > (v > u SO
- (XgF YE)]Bkb-k “{O‘oz-i* B (g + Yk):l B b3 f
(I.5.6.)

Funkcije o i B odredidemo tako da iz poslednjeg

. < s : - + -
lzraza otpadne ¢lan linearan PO operatorima Bol Bo

L
o, = X E} B> 72 (I.5.7.)
k
i
0 .
|83/ = - 2 2(0000) (I.5.8.)
- -
Xt + Y%
|
Drugi uslov ima smisla samo akoije ¢ (0000) = - J¢(OOOO)[ =

(2 >0), tj. ako eksitoni imaju pozitivnu efektivnu masu. Podto

0}
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je Eo uvek manje od nule imao bi smisla i uslov

Bt o b
|BK] =3

ali se za ovaj uslov nemoZemo odluditi , jer je tada BK::I i
formula (I.5.4.) ne bi bila ispravna, tj. Vejlov identitet bi
sporo konvergirao. Pri tome, do hibridizacije moZe dodi samo

ako eksitoni imaju pozitivnu efektivnu masu.

Posle izvesnih upro$cavanja moZemo uzeti:

NTﬁwDQ
NS (X.5.9.)
2M v2A

i ekvivalentni hamiltonijan postaje:

2 X fe _
B = 3¥gx i+ 9, =

Do

. 2
(eq) "
Heq L g ) [Mss’ By Bg- + Ngg- -
= -~
k s,8™=
. + _+
( Bs Bs' - BS, BS)} (r.5.10.)
gde je (eq)
2 1 A QD@
H = J(E. +5Y, - ) (I.5.11.)
0 i 0 20 ke 4 M v2
k
1 I
My = XE + —;—/@_A_; Mo = YE 3 7 VoA
h wD
M2 = M2 = ZVCDA
4 Mv (L.5.12.
N1 = N2z g ; Ni2 = Na = - % /h |
Br = By ; B2 = by
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i w, = ﬁkD predstavlija Debajevu frekvencu.

PoSto je ( ﬁwo/ 4Mv?)<< 1, iz formule (I.5.11.) sledi
da je
(eq)
‘o

1 1

Y e~

pa Jje ukazana procedura dovela do povisSenja energije osnovnog
stanja sistema.. Ovo znadi da eksitacije koje opisuje hamilto-
nijan (I.5.10.) nisu termodinamidki stabilne jer sistem teZi da
dospe u stanjé niZe energije koje odgovara hamiltonijanu (I.5.1.).
Otuda proces koji analiziramo nazivamo metastabilnom hibridiza-
cijom eksitona i fonona.

Dijagonalizaciju drugog &lana u formuli (I.5.10.) izvr-

Sicemo kanoni&kom transformacijom na nove boze-operatore Y5 i

- :
YA’ t].
2
_ o Y + .
Bs E(usAYA * VaaTa )i
A=1 s
5 ) (.5.13.)
+ _ v+ A
Bs = z(usXYA+ VSAYK)
A=1
gde realne funkcije HSA i gsl zadovoljavaju uslov:
2
v v Ny
) (U y Ugay = Vo, stx) = d_,- (I.5.14.)
A=l :
Koristedi Hajzenbergove jednadine kretanja
- ul . ooo_ - 1. ata+ .
+ Bs - [BS'HJ' H = ) [Mss’BsBs’+ ZNSS’(BSBS’ * BS’DS)J,

-

ss =1
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i &injenicu da je:

- —iEt iEt
" +
Bs(t) = (usAYA = - Q;sk Yy © )
A=1

za odredjivanje funkcija ﬁsx 1 %sk dobijamo sistem jednadina

2
Y = n
E Ban ) (Mg - Ug-y T Ngg- Vs'k) |
s =1
5 (Fe5 15.)
N _ n v
- Vsa z'(Mss’ ¥a-y i Ss us’A)
s =1

Sistem (I.5.15.) je homogen Y u 3, pa da bi imao netri-

vijalna refenja njegova determinanta mora biti ravna nuli, tj.

E-My - Mp 0 - Ni2
=1 MIZ E - Moo = N 0
= 0 (I.5.16.)
Q Ni2 E + Mn Mp
N, O Mi2 E + Mx

Uslov (I.5.16.) daje nam energije elementarnih eksita-
cija koje nastaju kao rezultat metastabilne hibridizacije eksi-
tona i fonona.

n MY+ M%

B2 = ——— + (Mf - NE)
: 4

i V(Mi - MB )+ 40+ Mp)? (b - )
, EL. 5. A7)
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Ako u formuli (I.5.17.) izvr8imo zamene velidina M i N
iz formule (I.5.12.) i razvijemo korene u red, dobijamo slede-

€e aproksimativne izraze za energije hibridnih pobudjenja:

n

Ei(K) =_ A +W_I—€+%/ﬁ—zlfq> (E.5.18.)
v 1 1

Ez(k) = fep + 3/ + 70 (T:5.19.)

Kao Sto vidimo, bitni efekti hibridizacije sastoje se u tome,
da akusti&ni fononi  sa zakonom disperzije YK = wg =hvk do-
bijaju gep &ija je velié&ina %V@A + %@ ; pa poéinju da se pona-

Saju kao optidki fononi.

Grafic¢ki se zakoni disperzije (I.5.18.) i (I.5.19.)

mogu predstaviti na sledeéi nadin:
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Hibridizacija eksitona i fciona, kao i hibridiza-
cija eksitona i fotona daje nam moguénost da pove¥emo opticdke
i oscilatorne fenomenolofke karakteristike kristala i da ispi-
tamo neke posledice njihovog uzajamnog dejstva. Ovo ée biti

u¢injeno u slededoj glavi.
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GLAVA II

1s OPSTA TEORIJA LINEARNE REAKCIJE

Razmotricdemo statistilki ansambl &iji je hamiltoni-
jan dat na sledeéi nadin:
2,

ot
H(t) = (IT.1.1.)

za t <t ; =0
= "0

HO+ Hint(t) za t:>tO
Sleringerova jedna&ina koja reguliSe evoluciju vek-

tora stanja |sth> u vremenu moZe se napisati za dati sluéaj

na dva nadina:

.. 0
b <ty + iR gpsthkx> = H Jstkx> i 2 T
!
.. 0 _
t >t o+ if g|stkx> = [‘o + Hint(t)J | stkx> (II.1.3.)

Posto u jednadini (II.1.2.) Ho ne zavisi eksplicitno od vremena
promenljive x i t se mogu razdvojiti, tako da reSenje ove jedna-
¢ine moZemo pisati u obliku

Hot

ih

|stkx> = e | Hkx> (TE.1.4:)
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gde je |Hkx> Hajzenbergov vektor stanja za skup kvantnih bro-
jeva k.
ReSenje (II.l.4.) inspiriZe nas da reSenje jedna-

¢ine (II.1.3.) potraZimo u obliku

H t

0
|stkx> = e % |gtkxs (II.1.5.)
gde je |Jtkx> vektor stanja u reprezentaciji interakcije.

Zamenom (II.1.5.) u (II.1.3.) dobijamo slededu jednadinu za

odredjivanje vektora stanja |Jtkx> :

ih é%[thx> = @(t)]thx> 5 N B
gde Je _ ot figt
Wit) = e 1t H e () e Xt (II.1.6.)

Jednacdinu (II.l1.6.) je lakZe reSavati kao integral-
nu jednac¢inu i posle integracije PO vremenu u granicama od tO
do nekog trenutka t koje je vede od to’ iz (II.1.6.) dobijamo:

: ~

| Ttkx> =|Jt kx> + % fdt' W(t?) |Jt kx>  (II.1.7.)

(=
(e]

PotraZicemo,pre svega, vrednosti vektora [Jtokx> . U trenutku

ety je H(t) = Ho i na osnovu (II.l.4.) moZemo pisati
o,
]stokx> =e 1t | Hkx> (II.1.8.)

i na osnovu (II.1.5.)
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tako da zamenom (II.1.9.) u (II.l.8.) nalazimo
|3t kx> = |Hkx> (IT.1.10.)

Sto znadi da je vektor stanja u reprezentaciji interakcije u
momentu uklju€enja interakcije jednak Hajzenbergovom vektoru
stanja.

Jednainu (II.l1l.7.) reSavademo metodom iteracije

uzimajuéi za reSenje nulte aproksimacije |Jtkx> ol ]Jtokx>

(

|Hkx> .
Rezultat iteriranja je sledeéi:
t t t;
) l N l ) ~ ~
[thx> = {1 + it fdtlw(tl) it TEETZ[dtlfdtzw(tl) Wita)d o ok
£ tot tn—l to to
;L nj dtletzo-- fdtn W(E) [t e efce )+ oo
(it)
t i E
@] O o .
«o'w) |Hkxs (TEel21 %)
t>t; >t ...>tn>to
Ako uvedemo Dajsonov hronoloS$ki operator T sa oso-
binom
A(t;)B(t2) za t1>t2)
]
T A(t1)B(t2) = _ (ITX.1.12.)
B(ts)A(t,) za ti<t,
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onda se izraz u velikoj zagradi formule (II.1.11.) moZe napisa-

ti u kompaktnijoj formi, tj.

t t t)

1 Jdtlfdtzﬂ<t1) Wits) + -o- +
(it§? J
to to

{1 * f% Jdt1W(t1) i

to tl

E n-1 A A
ot % (dt1fdt2... fdt W(ty1) W(tz) cee WlED)+ -2} =
(it) J n

to to to
t t1
= ¥% [ tl) + — jdtljdtzw(tl) W(tz) + ---
(it)zt t
o + t o O
t :n—1 o ~ ~
NS Jd fata - Jat, ficen Been -y +
(ig) £o
1 pae 1)
~ = JatiW(t1)
ek P T L b o {O i 1
Velidina:
N A fdtl‘l(tl)
s(t,it) =T e ;

(EL.1.13.}

-1 i Ay
S (t,tO) = S (t,to)

predstavlja unitarni operator koji se naziva S matrica. Na os-

‘novu (II.1.13.) i (II.1.11.) moZemo pisati

| Ttkx> = S(t,to)]Hkx> ; |Hkx> = g"l(t,to)]thx>

(XT.1.13.)

Posto je, na osnovu (II.l1l.5.),
Ht

|Ttkx> =e  *t |gtkx> ,
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konaéno dobijamo

Hot
|stkx> = e it S(t,t )« |Hkx> ;
A H t (IX.1.14.)
<xkts| = <xkf{|s”?(t,t) e It

0

Relacija (II.1.14.) daje nam vezu izmedju Sredingerovog i Haj-
zenbergovog vektoralstanja za slucaj kada hamiltonijan sistema
ima oblik (II.l.l1l.).

Vremenski zavisni statistidki operator ansambla
izraZava se pomocu Sredingerovog vektora stanja na sledeéi na-
éin:

~

p(t) = } Wi de | skkx><xkts| (IT.1.15.)
k

RavnoteZni statistidki operator, koji ne zavisi

od vremena, izraZava se preko Hajzenbergovih vektora stanja

;(0) = ) Wk [dx |Hkx> <xkH | (IT.1.16.)
N )

Brojevi Hk predstavljaju verovatnofe da se ansambl nadje u kvan-

tnom stanju k. Za p(0) uzima se vrednost velikog kanonidkog
ansambla

® + uN - H :
p(0) = e 6 (II.1.17.)

gde je ¢ - termodinamicki potencijal sistema, y- hemijski po-
tencijal i 6 temperatura.

Zamenom (IT.1.14.) u (II.1.15.) nalazimo vezu iz-
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medju neravnoteZnog statistidkog operatora p(t) i ravnotezZnog

statisti&kog operatora £(0)

. Hot
o(t) = § b de]sth> <xkts| = T b fdx LU
' k k
. S(t,to)]Hkx> <ka]§'1(t,to) e it _
E
= S(t,t ) - F W de]Hkx> <xk{]} s*i(t,to).
-~ k . i
t
S
. e It
tj. konaéno: ,
fo _ ot
p(e) = e M s(t,t ) p(0) %‘1(t,to) e ™ (rr.1.18.)

R I
Pomocu operatora p(t) moZe se izradunati vred-

nost dinamicke varijable A(t) po neravnoteZnom ansamblu:

A Hot :
e -4 = 2 " &1 .
<A(t)> SP A(t)p (t) .Sp A(t) e it S(t,to)p (0) s (t,to)
gt 2 B Hot
it 1LE «2 T % A o
A =s e A(t)e S(t,t,)p(0)S l(t,to) =
A = }:{?—t H,o_t
= s, s™lte,e ) e LT A e Bty p(0)
=% %
~ 1\_1 A A A
<A(E)>= 5,5 (t,to) A(t) S(t,ty) 5(0)
H,t i . (I1.1.19.)

T el R R e



Kao Sto se vidi, da bi se pronafla srednja vrednost dinamidke
varijable po neravnotefnom ansamblu treba znati S matricu Sis-—

tema i ravnoteZni statistidki operator p(0) koji je dat formu-

lom (IIr.1.17.)

U praksi dinamicka varijabla F(t) najde8de ima oblik

BiEE) = fdx A(x,t) (Ir.1.20.)
odakle sledi:
. Hpt H,t r Hot Hot
e 1t ‘F(t) N de g 2E A(x,t) e EE de A(x,t),
£5. |
A ~ - —-‘HOt HOt
F(t) = deA(x,t); F(t) =e 1% p(e) et ,
- Hyt H.t
L(x,t) = e it a(x,t) e it (II.1.21.)

Vremenski zavisna interakcija ima oblik:

Hint (t7) = fdx’ﬁ(x’,t’) g(x’,t’) (IT.1.22.)

gde funkcije (x7,t”) nemaju operatorsku strukturu. Na osnovu

(II.1.22.) i (II.l1.16.) moZemo pisati:

~

N(t") = fax” B(x",£7) e(x",t7) ;
Hot~ Ht” (Ir.1.23.)

o)
2 it

' B, = e B(x ,t)e Lt
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k]

Obicno se srednja vrednost dinamidke varijable F
raduna u aproksimaciji linearnoj po funkcijama ¢ i tada njena
ravnoteZna srednja vrednost dobija popravku koja se naziva li-
nearnom reakcijom sistema na perturbaciju (II.1.22.).

Da bismo izradunali popravlejnu srednju vrednost

dinamidke varijable F moramo razviti S matricu u red

~ €

Ail < -_-L - @ L i — i -~ IA - - - -
S (t,to) =1 % It Jdt W) = 1% 1E dt de B(x"t7)e(x7t")
-

ChiSe——ay T}

o (o)

(IT.1.24.)

Zamenom (IT.1.21.) u (II.1.24.) u op$toj formuli (II.1.19.)

dobijamo:

F(t)> = [dx s, 4(xt)p(0) +

(& Al A A ~ ~ |A
- f% Jax ax~” fdt'e(x't')SpT A(xt)B(x’t’)—B(x’t’)A(xt)[p(O)
v t,
(TTE.1:.25.)

Posto ceo dobijeni rezultat ima smisla samo ako je

t>t” , moZemo pisati:
?[z(xt)g(x’t')-g(x’t')z(xt)} = 6(t-t") P:(xt)%(x’t')-
—,g(x't’) E(Xt)]

(1 el ke

Qe = £7) .= ‘ (ET.1:23:)
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Kona&no, moZemo pisati:

A~ ~ &
<F(t)s> = fdx<A(,xt)>o + Ilﬁ fdx ax” fdt” G(xx";tt")e(x"t”)
tO
(ITX.1.27.)
gde je <A(x,t) > = S, A(xt) 0(0) (II.1.28.)

Glax"5tt7) = 6 (=t7)S_ [4(xt) B(x €)= (x "t ") 4 (x£) ] p (0)

"~

= 0(t-t7)< [A(xt), B(x"t")]> = <<4(x,t) | B(x~,t7)>>

(IT.1.29.)

Veli¢ina G(x,x7,t,t”) koja karakterife linearnu
reakciju naziva se retardovana, dvovremenska, temperaturska
Grinova funkcija. Prema tome, da bi smo izra&unali linearnu re-
akciju sistema, tj. popravku na srednju vrednost dinamidke va-—
rijable koja dolazi usled neravnoteZnih procesa potrebno je
pronaéi Grinovu funkciju sisteﬁa.

Na kraju ovog paragrafa razmotridemo sludaj koji se
u praksi najceSce javlja, a to je da operatori i(x,t) i g(x,t)
ne zavise eksplicitno od vremena. Takodje Eemo pretpostaviti
da je sredina homogena. Zbog homogenosti sredine Grinova funk-
cija kao fizidka karakteristika sredine ne zavisi od koordina-
ta x i x” ponaosob, veé od njihove razlike (x-x°). Ako A i ﬁ
ne zavise eksplicitno od vremena, onda Grinova funkcija ne za-

visi od vremena t i t“ponaosob, ved od njihove razlike (t-t~°).
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Ovo poslednje éemo dokazati. :
PosSto u Grinovu funkciju ulaze srednje vrednosti

tipa < A(x,t) B(x~,t") > pokazacdemo da ovakva srednja vred-

nost ne zavisi od t i t° ponaosob, veé od razlike t - £ 5.

A(x,t) = e "G A(x)elt : B(xT,t7) = e == B(x’)elt
¢+ uN - Ho
p(0) = e @
Tada:
A(xt) B(x"t7)> = Sp A(x,t) B(x"t7)p(0) =
@ + uN - Hj . Hot
=5, 0(0) A(xt) B(x"t") = 5, e 6 e 2% oy
Hy (-t % o . BN - Hj Hyt
— e R —— L = N
* e it B(x) e ek e v Spe - 9 e L A(x) *
H, (£-t7) H.t ® Hot' uN - H _ Hge
« e . B(x) e S e 0 SP e R e 6 e i
Hy (2=t 7)
- A(x) e It B(x)
Ht UN - H
PoSto e Ak i e 0 komutiraju, dalje moZemo pisati:
? + uN - HO . Ho(t-t )
= A P 0 S aE. . 2
<A (xt) B(x"t")> = Sp e e A(x) -
1 -
i, te=t~)
- e = B(x) = f(t-t~)

(II.1.30.)
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Prema tome, 'ako operatori ne zavise eksplicitno od
vremena 1 sredina je homogena, pa za Grinovu funkciju vazi

prelaz

G(x,x7;t,t7) » G(x-x7;t-t”) (IE:1.31.)
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& FOTON - FONON - EKSITONSKI SISTEM

Ovde c¢emo razmotriti sistem koji obuhvata Frenke-
love eksitone, fonone i fotone koji interaguju sa eksitonima
mehanizmom retardovane interakcije. Za eksiton-fononski sistem'
uzede namiltonijan (I.5.10.) koji odgovara metastabilnoj hib-
ridizaciji eksitona i fonona.Za eksiton-fotonski sistem uzedemo
hamiltonijan (I.2.13.). Tada se totalni hamiltonijan sistema

moZe napisati u obliku

"
= Ty T2 = 2y >+ =
Heot Z Lo g (Ryng(R)n - (k) + [N - (K)ng (k)n - (-k)+
k s,87=1
* > - >
+ N__-(K)nL-K)n_(k)]} (Er.2.1.)
gde je
ni (7 ; nz(i) = bi H ns(i) - GEI ; ﬂu(i) = o,

(TE.2.2:)

it (II.2.3.) ¢lanovi hamiltonijana dati na slededo]j strani.
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(te€7z11)

DUIA , [4
U etz =(D"N 0 =CDTN f 0 =GDTN t(*°d wt%m\vw% = (N
<=
— (e g ¢ _DuA _ +0 % 3N our
0 =CD™N Ng,oiz =¥ ‘0 =CDEN ¢ m_ Apanz F 5 =CDEN
0 =(D"N 0 = (DN 0 =(3)%N t yorl - =N
3 JA our g FO U _. YA out
o) —JA AW _ ‘ ll.t..?ll 61 L _ _ _
AILZUC.FN 9 Amv N ( M“_4+WVZU£;N ) IFNS N Vo T IGCNHZ ‘0 IAWC.:Z
ours[A : i 0,2
TNyouz * P4 =CD"N 0 = GoMH to = e f0d E FEEAT - = ot
<
o he ¢ _PuBA " cs o] +0 1y A our
0 =("n Ny, oug ¥ MPU=CGDPI 20 =0GD*W 4 ( m +mvz|éplm.>mn - =(D"wW
AN
— he = 4 Al g
0 =(CGND"KW ‘0 =¥ *VoAT+ TAU =R VoL mﬂm = ()W
Ty A

out
=]

2 g

= ()" =7 tyerda Y vy = o
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Hamiltonijan (II.2.1.) dijagonalizovademo na uobi-
Cajeni nacin, tj. koristidemo Hajzenbergove jednadine kretanja

za operatore n koji u ovom sludaju glase:

) +
= -~ - + -~ - ’ =
in ) (MSS ng Neg- Ng-)i s 1,2,3,4

(IT.2.4.)

i kanonickom transformacijom demo preéi na novi Boze-operator

T o Eilels
y
* 4
= + s
g ) (usv Ty Vsv Ty ) i
v=1
(LT 2 5s)
4
) (u_ o u*. -v*¥v_.) = 5
£ 78w T8y sv's’v ss
v=1
Posto je
" ~iEt iEt
- a | * + )
ing =€ ] (u,, T, e ¥ Ty 1
v=1
(IX1.2.6.)

pa zamenom (II.2.6.) u (IT.2.4.) dobijamo sistem jednacdina
koji definiSe funkcije u i v, a takodje i energije pobudjenja
€.

“Eu
SV

Il
~1
=
\
o
)]

A}
o
Z
\
<
A)

(E1.2.75)

SV
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Sekularna jedna&ina sistema ima oblik:

E\)_Al = By SR (@) = Cs 0 - Fy = Cy = Cs
- B; e, ~ A, 0 0 -F 0 0 0
C, 0 €\)-A3 Q ={C 0 = Dy 0
Cs 0 0 e, -2 -C 0 0 = Dy
Q Fl = O - Cz e, T A B, ol - Cz
-F Q 0 Q B; €, + Ay 0 0
= Cj 0 D, Q C, 0 EV + Aj 0
=C5 0 0 Dy C, 0 0 €\)+A3
(Ir.2.8.)
gde je:

A, = A+ Wk e %/@A i A, = hvk + %V@A ;

24 Aw
As = fck + ZgimzN ;i B, = —2/5F ;
4dmv?
4 -> —
- _© 7/27mhcN > . _ _© 7/27hcN >
o W= vk (eﬁlpo+)’ C2 = oo vk (eE2P0+)’
2me?fN . T
RS e ’ Fp = - 3/0A

i hamiltonijan (II.2.1.) dobija dijagonalni oblik:
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g i o R
f = ik E > T
tot o '§;v=l vk vk vk
gde su EVﬁ resSenja jednadine (II.28.).
Ako uvedemo oznake:
2 - — -
ui (k) = u, (k) 5 vi(k) = v (k)
- - - ol -
uz (k) = u_(k) ; v2 (k) = v_(k)
P P
> - . - - > _
us (k),us(k) = us(k); vs(k),vs(k) =

onda su veze

izmedju operatora B>, b> i ax

k ko
sledede:
4
R > 3 - -
Bp= 1 et g + v - 1) 2l
v=1
L
) — * - -
b p b lugdo tp v v (k) T 2l
v=1
A
L - ooy ot
o/ ) luc(k) Tk T Vg (k) Tv,-kl
v=]1 .
c=1,2

Dobijene veze izmedju eksitonskih operatora i ope-

=

e
ratora vk’

i fotonskih operatora i operatora

T.
vk’

(IT.2.9.)

>
vs(k) ;0

i operatora

(II.2.10.

zatim izmedju fononskih operatora i operatora T

A g2

T

N
k

)

koje su date formulom

(II.2.10.), omoguéi ée nam da srednji dipol sistema i srednji

pomeraj sistema izrazimo kao funkcije spoljadnjih struja u ele-

ktromagnetnom polju.

vk



56

3. DIPOL I POMERAJ PERTURBOVANIM
SPOLJASNJIM  STRUJAMA

-
Poznata je ¢€injenica da su spoljasnje struje j

uvek prisutne u svakom sistemu. U krajnjem sluc¢aju,spoljadnje
struje predstavljaju slobodni elektroni koji uvek postoje u
prostoru. Interakcija elektromagnetnog polja sa spoljasnjim

strujama [4] data je izrazom:

=1y % 40
Hint(t) = c z An(t) jn(t) ww e e se e [(TT3:10)
no Hot Hot
T 1T It
o = X,¥,2 A%(t) = e A% e ‘

gde su A%(t) komponente vektorskog potencijala sistema i na

osnovu formule (I.2.3.) mogu se napisati kao:

o ikn
Q " 1/2nhc Q .
Sg sl = N ) vk eﬁo{aic(t) o u—ﬁd(t)] t

k, G_l

(EX.3.2.)
gde je
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(II.3.2.)
1
ot Hot
B it  + it
a_EU(t) = e C_gs ©
i HO Je dato formulom (II.2.9.), tj. Ho = Htot'
Na osnovu ovoga moZemo pisati da je W (t”) koje ulazi u ekspo-
nent S matrice dato sa:
We = R y ==L gl2mne B B, .
Ween=H, e =-2 ]l e AR
mp po
e
ipm
- + -
. [a;q(t ) + a_gc(t )} e (II.3.4.)

Koriste€i formulu (I.1.34.) za komponentu elektrid-

3 - ->- v . >
nog dipola sistema D moZemo pisati:

= .p> - *OL :l; '
D%(t) =D . Brit)y +B . BEled (11.3.5.)
_Het o Bt
Bg(t) = e a2 BE elt
0 0 (II.3.6.)
_ Bt ot
B;_i;l(t) = 1E Bi & it

Koristedi opsStu teoriju linearne reakcije, koja je izlo¥ena u

prvom paragrafu druge glave, i &injenicu da je

<B. > = <BYs> = o s G PR P |

a . .
‘za Furije linearnu velidinu <Dg(t)> = koja predstavlja

Xt
elektriéni dipol perturbovan hamiltonijanom (II.3.4.), dobija-
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jamo slededi izraz:

+oo

a 1 Z 8 aa
<D g > = g 3 J R
(k,w)” ext = hc o8 vﬁck (k,wzoo QO -~w+ 18
o B8 + Il
{ Dof eig[<< BE[Q_§0>>Q'F<< Bila§o>>91 +
%, 3 o + +
+ Dof eic[<<fii]a_zo>>g-+<<B_E]QEG >>Q]}
(Ir.3.8.)
gde je:
P ikn - iwt
Q Q3
Dfer = ] [fawco®®w> e
k-
(IT.3.9.)
+co

1 ikn - iwt

B
Jx(t) =
N /N

J dw jB(K,w) e

—C0

AY

(IX.3.10.]

Koristec¢i formule (II.Z.iO.) i (II.2.9.) Grinove funkcije koje
figurisu u (II.3.8.) ,moZemo izraziti preko Grinovih funkcija
koje su izraZene preko operatora T, tako da dobijamo konaénu
vezu izmedju srednjeg dipola i spoljaZnjih struja koja ima sle-

decéi oblik:

[ <p* (& i B > > > } > i
DE e | TR TXE e TARw | | 2@
DY (K,0)> | = TH R0 THE,w T2&,0 | | ¥ &
<DFE,w)> o || T2E 0 THE,0 T24E,w | | 3%2E,w)

16 e P N P
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~

Komponente tenzora TD(K,w) date su sa:

~ 0B
TD (kK,0) = I 7o
V2nvhck oV
( o - *0o R - * = * =
: |03 ef vy, ®) +D%, Ve B v, B v ) |
© - i
*o § * g o £ * . = = )
- IDofeko uev( k)-+Do+GEEU Vev( k)llucv(—k)'Fvcv< k)}}
w + Qvi
(I1.3.12.)
. = - 1l
gde je_ Qvﬁ I3 'Evi.

Na slican nadin moZemo izradunati srednje kompo-
5 =
nente vektora pomeraja uﬁ(t). Na osnovu formule (I.3.10.)

moZemo pisati

ikn
>Q, = a . +
UE0) = e s [Py + @] e
%3 k3

(IT:3.13:)

gde je
: H t H,t
it 1t
b>.(t) = e bx. e
L k3 (II.3.14.)
Ls HQE _QE
+ L iE + it
b—ij(t) = e b—ﬁj e

Uzimajuci da je i pomeraj perturbovan spoljadnim strujama, tj.

koristeéi hamiltonijan (II.3.4.) kao interakciju i ponavljaju-
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éi potpuno istu proceduru raduna koji smo izveli prilikom iz-
radunavanja elektriénog dipola polazimo od sledele veze izme-

dju vektora pomeraja i spoljadnih struja

_ _ - _
X > T XX > XY 3 XZ ,7 O o T
<u (k,u))>ext Tu (k,w) Tu (k,w) Tu (k,w) Tk, w)
a¥ & w) >, =T Gw T Ee T & 3 (K, w)
Z.2 ZX 5 zy Z2Z ;3 LZ
| v (Krw)> oy LTu (K,0) TX o) T (k) 37 (k,w)
(IT
gde je >
+ oo ikn - iwt
o _ o,
<u3(t)>ext = Z de <u (k,w)>ext z
k-«
{11.3.16.)
: oB 7
i komponente tenzora Tu (k,w) date su sa:
B > W a
798 (%, 0) = ————— Itz ex_ -
u T yaveoks gv <O
— - * - * >
. [u,, (k) + v+v(k)] [ug, (k) + vgv(k)] )
w - Qvi
= = e
) [u,, (k) + o k) ] k). + v, (7R ]
(Xr.3.17.)
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Na ovaj nac¢in doZli smo do veza izmedju elektrid-
nog dipola i spoljasSnjih struja i‘ﬁektora pomeraja i spoljaé—
njih struja. VaZno je istadi,da je veza i poméraja i spoljas-
njih struja (II.3.14.),dobijena isklju€ivo zahvaljujuéi pret-
postavci da u sistemu moZe da dodje do metastabilne hibridiza-

cije eksitona i fonona.
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4, OPTICKO - MEHAMICKI TENZOR

Cinjenica da su i srednji dipol i srednji pomeraj,
izraZeni preko spoljadnjih struja,daje nam mogucénost da pove-
Zemo srednji dipol sa srednjim pomerajem. Pofto srednji dipol
pPredstavlja fenomenolofku optidku karakteristiku sistema, a
srenji pomeraj fenomenoloZku mehanidko-vibracionu karakteris-
tiku sistema, povezivanje ove dve velidine ,zna&i,pronalaZenje
uzajamnog uticaja opti&kih i mehanickih fenomena u kristalu.

Iz formule (II.3.11.) lako dobijamo:

r SR T-1 N
X > XX, —~XV 5 XZ > X
J (k,w) TD (K,w) TD k,w) TD (k,w) <D (k,w)> .
. => e = Z ,=>r : =
P Ew | = (TPEe T & TEE| <Y &>
. Z > BY = Z22 3 2 ;¥
P& TREEw T Ew TAEe| 0%Ew>

(IT.4.1.)

i ako ovo uvrstimo u formulu (II.3.14.) dobijamo slededu vezu:
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I - > 3 >
CwRw> | TEE ) T &, T2 ®&,w)| [< 0*K,w> e
<o (&,w)> =T TE&w TY2®w <Y @&w>
ext up < up s up s 1O e
< u?(K,0) > TZ2®w TERw T# & < DAk,w)>
7 ext ) o ub W U.D( ’w)_J ( L) ext
gde je (I1-4.2.)

-

F = > >
Tk Tiew T4,

TH&w THEwW TEE W

Tg G T Rw TPEw (T’,?‘(E,w) TR 6w TREw

T T TYPEw

lely(l?,w) lelz‘(‘l‘{*, w)

TP THEW TEwW

Ty e THES T2Ew

.

(IT.4.3.)

Tenzor sa komponentama Tig(ﬁ,m) koji je dat rela-

cijom (II.4.3.) nazvademo optidko-mehanidkim tenzorom.

vu formula

~

Ako su tenzori Tu

A

i TD dijagonalni, onda na osno-

(II.4.2.), (I1.3.16.) i (II.3.12.) mo¥emo proceni-
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ti ponaSanje srednjeg pomeraja i srednjeg dipola na sledeéi

nadin:

c.(vy) w- Q (k)
<u®(k,w)> o eadl 2 <p%(k,w)>
ext > ext
CD(Vz) 0 = Qvfk)

(IT.4.4.)

odakle o¢igledno sledi da kada dipol ima rezonancu sa frekven-
cojom w spolja¥nje pertubacije ]sz(ﬁ) = w|, pomak se gasi
(postaje blizak nuli). Ako pak ,pomeraj ima rezonancu sa w
] Qvl(ﬁ) = |, onda se gasi dipol,a pomeraj naglo raste.
Prema tome, konadan zakljudak je da se u sistemu
vr$i oscilatorno pojacavanje i slabljenije mehanickog oscilova-
nja i elektromagnetnih talasa, tj. imamo oscilatoran proces
pretvaranja mehanidke energijé u elektromagnetnu i obrnutoc. U
izvesnom smislu,ovaj fenomen predstavlja analogan Mesbauerovom

efektu za vidljivu oblast spektra.
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ZAKLJUCAK

Rezultati diplomskog rada mogu se rezimirati na

slededi nadin:

a. Hibridizacija eksitona i fonona je moguda, ali sa-
mo kao statistidka fluktacija, jer u stanju hibridizacije ener-
gija osnovnog stanja je nedto viSa od energije osnovnog stanja

Sistema u kome su eksitoni i fononi striktno razdvojeni.

b, Metastabilna hibridizirana pobudjenja su takva da
se hibridizirana eksitonska grana malo menja u odnosu na &isto
eksitonsku, dok hibridizirani fonon ima ponaSanje optifkog fono-

na, tj. dobija energetski gep u spektru.

Ch U sluaju hibridizacije srednji dipolni moment kri-
stala i srednji oscilatorni pomeraj bivaju perturbovani spoljas-

njim strujama i mogu se preko njih eksplicitno izraziti.

d. Eliminacijom vektora spoljasnjih struja iz relacija
dipol - struja i pomeraj - struja, mo¥e se nadi tenzorska veza
izmedju srednjeg dipola i srednjeg vibracionog pomeraja. Tenzor

koji povezuje ove dve fenomenolofke karakteristike kristala naz-
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* 7

van je optidko-mehanidki tenzor i njegov oblik je takav. da do-
vodi do gaSenja svetlosti na radun povedanija vibracija i obrnu--

to, pa zbog toga ovakvi procesi podsedaju na Mesbauerov efekat.

Na kraju treba napomenuti da ovi interesantni re-

3

zultati svakako treba da dobiju svoju eksperimentalnu potvrdu,
jJer bi samo tada bilo celishodno nastaviti dalja teorijska is-

pitivanja u ovom smeru.



[1]
[2]

[3]
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