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V 0 D

Cil j ovog diploraskog rada je da i spit a mogucnost

jednog specificnog oblika uzajamne transformacije vibracione

i elektromagnetne energije u kondenzovanoj sredini. Poznato

je da opticka pobudjenja u kristalima interaguju sa ruehanic-

kim oscilacijarna molekula, ali u stanju termodinamicke ravno-

teze mehanizam interakcije je takav da ne dopusta direktnu

transforinaciju svetlosne energije u mehanicku i obrnuto.

Zbog toga <5e ovde biti razmatrana jedna fizicka

si'tuacija koja moze da nastane pre uspostavljanja termodina-

micke ravnoteze, a to je situacija kada se opticka i vibraci-

ona pobudjenja hibridiziraju. Ako do procesa hibridizacije

dodje, za vreme trajanja ovakvog stanja, opticke i vibracione

karakteristike kristala se veoma cvrsto povezuju i mogu da do-

vedu do izvesnih specificnih pojava.koje bi se uopsteno go-

voredi/ mogle nazvati Mesbauerovim efektom u vidljivom domenu

elektromagnetnih talasa. Has cilj je da blize ispitamo karak-

teristike ovakvih fenomena.



1, EKSITONI I DIPOLNI OPERATOR

Eksitoni su opticka pobudjenja u molekularnim kri-

stalima i saboe se od t̂ ĵ aa ...... pafeja4iSfiJa Ji4£& el.ektron-suplji-

na.. Pod dejstvom svetlosti kojom osvetljavamo kristal, elektron

iz osnovnog stanja predje u neko.poja&djeno^stanje,tako da u

osnovnom stanju imamo supljinu, a u pobudjenom elektron; i ovaj

par ostaje u samom molekulu.iPosto molekuli interaguju, opisano.

pobudjenje jednog molekula prenosi se i na ostale molekule kri-r

stala i tako nastaje talas koji, se naziva Frenkelov ejksitpn.

U molekularnim kristalima (antracen,naftalin,naft- >t

talen,benzol u cvrstom stanju/plemeniti gasovi u cvrstom stanju)

osnovne interakcije izmedju molekula su dipol-dipolne interak-

cije koje imaju slededi oblik:

.

nm = e2 n - 3

-V -K -£ -i r .-* -* v •£•(n-m) 5£j [ (n-m) C:

n-m n -
Cl.i.i.)

U formuli 1.1.1. e je naelektrisanje elektrona,

n i in su vektori cvorova kristalne resetke u kojima se nalaze

molekuli, a £-> i £> su skupovl nutraSnjih koordinata molek



u cvorovima n i m.

Kao sto je napred receno, eks^itoni nastaju zbog po-

budjivanja elektrona u molekulima, pa se u teoriji eks^itona

startuje od hamiltonijana elektronskog podsisterna. Ako se ogra-

nicimo na elektronski podsistem i pretpostavimo da svetlosni

kvant pobudjuje elektron iz osnovnog stanja, koje demo oznaci-

ti indeksom 0, u samo jedno pobudjeno stanje, koje demo oznaci-

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

(i. 1.2.)
nm

gde j e \\-> harniltoni j an minimuma na cvoru n, moze napisati u

reprezentaciji druge kvantizacije kao:

-j _ a _ > .
yn yn

, y 2u

ny

1.1.3.)

gde su a i a operatori kreacije i anihilacije elektrona na

cvoru n u kvantnom stanju y, Eu su svojstvene vrednosti hamilto-

nijana H"N t j.

(1.1.4.)

V^(yiU2y3yO =

(1.1.5.)



su matricni element! operatora dipol-dipolne interakcije po

svojstvenim funkcijama $ (f->) hamiltonijana \\+ izolovanog mo-

lekula. Indeksi yry !,..., y uzimaju samo dve vrednosti i to:

0 i f , a elektronski operator! a i a zadovoljavaju fermionske

komut,aqione relacije. f

Posto se pretpostavlja da se elektronske talasne

funkcije razliciti-h molekula slabo prekrivaju, moze se uzeti

da elektronski operator! za svaki cvor ne deluju u ukupnom mo-

gucem prostoru elektronskih stanja-,

x =

vec samo u podprostoru

xi= { i0 of> ; joo if> } (i.i.v.)

I
Ukupni f erm^onski pros tor za ceo kristal je direk-

tan produkt stanja koja ulaze u x (nioze se pokazati da je ha-

miltonijan (1.1.3.) zbog slabog prekrivarija talasnih funkcija

zatvoren u podprostoru, koji je direktan produkt samo stanja

koja ulaze u ^i- ^va cinjenica daje mogudnost da se .umesto

elektronskih operatora a i a uvedu operator! koji kreiraju

pobudjenje u molekulu. Ovi operator! definisu se kao

i nazivaju se pauli-operatori. Na osnovu (.1.1.8.) fizicki smi-

sao pauli-operatora je ocigledan: operator p kreira pobudje-



nje tipa f, a operator P unistava ovo pobudjenje.

Za operator xi ocigledno vazi ,

a -> a -> + a --> â -*- = 1 .9
on on fn fn

pa sledi

MI *n fn on on fn f n *• aon aon'afn

+ + 4-
afn afn ' afn aon aon afn

i posto je af-> a ->- a ->• a--*- ravno nuli na sviiu stanjima u

dobijamo;

r-i~r p> ~H

i ocigledno

p^ pi = a + a+^
rn rn fn fn

tako da je

S PS = afS afS + afS afS = 1 ci.i.ii.)

Takod j e j e j asno :

PS = aoS afS aoS afS =-- VS aoS afS afS = °
J

2 +

P = &;='* a -> a^-v a -> = - a,--> a^-> a -> a -> = 0
1 n fn on rn on fn fn on on

Za razlicite cvorove Pauli-operatori komutiraju,

p-v p^ - p$ PH- = a -*• a,--* a^-5- a ->• — a,-^ a -> a -*•
f n !' m l m ^ n on fn fm om tm 'om on

-5- ->



= - a -5- a,--*- a,--*- a ->• + a,,.-»-. a •* a -> a--*- =on fm fn om fm on om fn

= - a,--*- a -> a ->• a,--> + a,--> a - > a ^ - a ^ - ^ = ofm on om fn fm on om fn

tako da komutacione relacije za Pauli-operatore mozemo napisati

u obliku:

|W, pi] -
/ n' licij

1 - 2
n

n ; P-*, P̂1 n' * m

•fn

nm

pi, Pi]= o (1.1.12.)

Posto smo nasli komutacione relacije za Pauli-ope-

ratore, koje su kao sto vidimo "smesa" bozonskih i fermjonskih

komutacionih relacija; hamiltonijan (1.1.3.) rnozemo predstavi-

ti preko Pauli-operatora. Pri ovome demo pretpostaviti da kris- "~~7
!

tal ima centar inverzije i da se kristalni centar inverzije po-

klapa sa centrom inverzije svakog od molekula. Tada su matricni

element! V->->(y i y 2y sP^) ravni null, ako su u njima tri indeksa

p ravni nuli,7 ili ako je samo jedan indeks y jednak nuli. Ovo

sledi na osnovu cinjenica da su \l^->- sa neparnim brojem indeksa

proporcionalni produktu neparnog broja dipolnih momenata prela-

za, a ovakvi proizvodi pri operaciji inverzije (r^-r) menjaju

znak. Posto pri operaciji inverzije hamiltonijan mora ostati

nepromenjen svi njegovi delovi koji pri ovoj operaciji menja-

ju znak, moraju identicki biti jednaki nuli.

Uz ovu predpostavku sumu u formuli (1.1.3.) mozemo



rastaviti po sledecoj semi:
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Clanovi h-amiltonijana, 3coji odgovaraju semi su

i • = 4
mu

nra

nm

nm

a + a -* a -*on om ora on

H- a -* a -> a ->-on on om om

afS> (1-

nm
(oooo)

nm

"•? I
n

-»• ->•
nm

i^.u^p_>u_>
nl n 4 m l m



Posto zavisi od razlike n - m, mozemo pisati

-*•->• *>->•
nm run

n - m =

I V | (oooo) I i = N * ( o o o o )
I

gde je
y

<f) ( O Q O Q ) = £ V T ( 0 0 0 0 ) (1.1.13.)

Takodje je:

'i P-* = I V-* - M O Q O Q ) P^ P^ =_^^ n * n _^F n—m l n 4 n
nm nm -*• -> ->

n-m = £

= £"W-HOOQQ) IPJ P^r - ^ ( 0 0 0 0 ) I pi P^_v _i. n n
I n n

pa je konacno:
i

i = 4 N * ( o o o o ) - c f ) ( o o o o ) ypi P^ + i I'V^-^toooojpip^PiPz *• • • n * n 2 , ' nm * n* n l m1

n nm

Os tali clanovi seme izracunavaju se na sledeci na-

cin:

S S aom afn = -
nm nm

+-^ ^ -> ~ i V
•^m nrn 9 /,fn "fn om ^ora 2 _^vnm^ ' n f n v ' "fm fm

nm

nm nm

T y v^2 _^_vnm ' n* n1 m1 m 2 ^ ' n1 n
nm n

y '
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4n 4m m
nm

Prvi clan u formuli (1.1.3.) moze se izraziti po

modu Pauli-operatora na slededi nacin:

a+^ a + = Y ( F a+-*a + -f F.SL+-yn yn L *"o on on uf f]
ny n

= I Ê fn fn fn = y E + ICE* - EL u
n n n

> a^-> = MF + T(E* - E )P*fn fn MUo 4; f uo ; 'n
n

n

pa je konacni oblik hamiltonijana (1.1.3.) sledeci:

H = H + H + H
0 2

( i . i . i4 . )

gde je
H = N E + 4 ^ ( 0 0 0 0 )

Q ^
(1.1.15.)

L \^ I + L n^_>, i -> * -̂ . 2
. -* n n ->-> nm n m ->-> nm n m m nn nm nm

i I R_(PlPl + P.P.
n m m

(1.1.16.)

H - I d.i.17.)
nm

A - E f - E 0 (ooff)
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= V-(fOfQ) - (1.1,18J

w = i V-^(ffff) + V-*-^nm 2 vnmv ynm nm 4- y-cooff)nm

Ako se zanemare interakcije izmedju eksitona i Pau-

li operator! zamene Boze-operatorima, onda nam hamiltonijan

(1-1.14.) opisuje harmonska eksitonska stanja. Zanemarivanje

interakcije izmedju eksitona znaSi odbacivanje clana \\z for-k

mule (1.1.14. ) . Osim toga, mi demo iz \\ odbaciti delove propor-

cionalne R±±,.j®£ oni daju male popravke energije eksitona, sto

je pokazano u referenci [l] .

Znaci, eksitonski spektar cemo analizirati sa ha-

miltonijanoru ,

= Hi-i 1.1.19

gde su izyrsene aproksimacije pi a gt ± p̂  ~ g-> i Boze

operatori g i g zadovoljavaju komutacione relacije:

nru ' B = 0

(1.1.20.)

cije

Ako u formuli (1.1.19.) izvrsimo Furije-transforma-

71 '
ikn ' -ikn
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(1.1.21.)
->'->—'-*• -J-->

ijc(n-m) -ikl

Lako nalazimo da H postaje

He - H0 + I XjB|B£ : (1.1.22.)

it
gde je

X = A + (1.1.23.)

Za prostu kubnu regetku, u aproksimaciji najblizih suseda veli

cina W: ima oblik:

Wit - 2W (cos k a + cos k a + cos k a)K. y . .2

gde je ̂  interakcija 2a najblige susede;i ako se ogranicimo

na oblast malih talasnih vektora,

i
cos k^s - 1 - -y k?a2; i - x,y,z

onda mo2emo pisati:

W = 6W - W a2k2= 6W + (1.1.24.)

gde je

m = - - - — (1.1.25.
2 Wa2

ef ektivna masa eksitona. U zavisnosti od znaka 'H ef ektivna rnasa

eksitona moze bit! pozitivna ili negativna. Ako je W < 0,onda

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

u aproksimacijt koja je ukazana ima oblik:

X* = A + GW + 2m (1.1.26.)

i graflcki ae on moze predstaviti na sledeci nacin:

A- f

K

A - G I K i

k

Na, kraju ovog para.grafa potrazicemo izraz za ukupni

momenat kristala:

Dipol na cvoru n dat je sa

(1.1.27.)

Ukupni dipol dobija se sumiranjem po svim cvorovixna, tj.

CI.1.28.)

Operator ̂  je jednocesticni operator i ako ga predstavimo u re-

prezentaciji ; '-rantizaci je pomocju elektronskih operatora

a a on ima oblik:
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B % £ ^™ V£ %'aff . (I-1.29-)
nU 1 V 2

gde je

St (?) (1-1.30.)

-*•
/Ma.tr.*.. element! ne zavise od indeksa cvora n

P 1^2

jer su svi molekuli kristala identifini. Oni se nazivaju dipol-

nim momentima prelaza iz elektroriskog stan ja y 1 u elektronsko

stanje y 2 . u formuli (1.1.29.) , posto smo se ogranicili na se-

rau 0 - f ; indeksi \il i y2 uzimaju vrednosti samo 0 i f . Operator

D̂ moze se predstaviti preko Pauli-operatora na slededi nacin:

+ "> H"a - > a ^ + z?,- a_-^a •>oo on on r o i n o n
n

•>• '+ -> +
Z? ' jr 3 -* a,:-> + Z)^^ a.r-> a ,.->•of on f n f f f n f n

Dipolni moment! prelaza i ff ravni su null, tako da konacno

dobijamo;

s
Jp

^ Q Q-fr.

Posto D mora biti ̂ rimitski operator (D = D } r sle-

di:

D%'• ~ u 4; (I.I. 32 .)



pa mozemo pisati;

i

D = I ()$- P- + 2* Pj) (1.1.33.)_^ of 'n of
n

Ako se ogranicimo na harmonij sku aproksimaciju za

eksitone, onda Pauli-operatore mozemo zameniti Boze-operatorima 7

B i B , Pa dipolni operator u harmonijskoj aproksimaciji ima:

•

$ = I ( 5of BS ̂*f B-J) (1.1.34.)
n

i moze se predstaviti pornodu eksitonskih operatora B£ i B̂ t ,ic jc

u cijoj je reprezentaciji H dijagonalno.
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2. P 0 L A R I T 0 N I

Eksitoni ci je smo osobine analizirali u prethodnom

paragrafu predstavljaju isuvise idealizovan model optickih po-

budjenja u kristalu. Deo svetlosne energije koja pobudjuje ek-

sitone zadrzava se u kristalu i interaguje sa vec stvorenim ek-

sitonima. Rezultat ove interakcije je hibridizacija eksitonskih

i svetlosnih kvanata, tj. stvaranje novih eksitacija koje ima-

ju "smesane" osobine i eksitona i forfona. Ove eksitacije nazi-
_~~v——»

vaju se polaritoni.

Hamiltonijan fotonskog polja u kristalu ima oblik

HF= li
n

gde je J-* vektor jacine elektricnog polja u cvoru n, a x^ Je

vektor jacine magnetnog polja u cvoru n. Vektori E-+ i x^ pove1

zani su sa vektorskim potencijalom !-»- sledecim relacijama:

d.2.2.)

Ak.o vektroski potencijal A-> razloziiuo preko ravnih talasa gde

su koeficijenti razvoja Eoze-operatori ag i â t , t j .
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"ia)Jccrt + ia)lt ikn

°<-jUe )e
k;a=l

(1.2.3.

gde je aĵ ^ = ck i a oznacava dve polarizacije fotona koji

su uzajamno normalne i normalne na pravac vektora £ ( e+ e->
• ka ka'

k = 0) ' onda se hamiltonijan (1.2.1.) dijagonali-

zuje i dobija oblik

HF - I C ft «&, + ) ̂â ita (1-2.4.
ka

Velicina c je brzina svetlosti, a operator! a? i a^ kreiraiu
key ka

i anhiliraju kvante elektromagnetnog polja koji se nazivaju fo-

toni.

Mehanizam koji dovodi 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

£,. . £, - S it* (1.2.5.)n ^n c n

gde je p-* obican mehanicki impuls koji je ravan proizvodu iz

mase elektrona i njegove brzine. Kineticka energija koja odgo-

vara elektronu sa impulsom (1.2.5.) je

•> 2

TV = £E _ _e_ ̂  ̂  _§L.^' (1.2.6.)
>n 2m me n̂ An 2mc2 n

Prvi clan u izrazu za "JV ukljucen je u hamiltonijan H^ izolo-
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vanog molekula, pa prema tome ulazi u eksitonsku energiju. Dru-

gi i treci clan u izrazu (1.2.6.) definisu interakciju izmedju

fotona i eksitona. Ako ove izraze prosumiramo po svim cvorovima

resetke, dobijeni izraz napiSemo u reprezentaciji druge kvanti-

zacije po elektronskim operatorirna a ' i a, onda imamo

Cl.2.7.)

gde je

4-
a -> a

int : 2mc2 n (1.2.8.)
n

Takodje je p-> = p(E».

Posto su svi molekuli kristala identicni, matricni

elementi operatora p(f-O ne zavise od indeksa Svora, tj.

f

(1.2.9.)

Hamiltonijan j-|. , moze se izraziti pomodu eksitonskih operato-

ra na slededi nacin:

(I)_ e V ^ / " > + "*"
-int " me ^ n ^QO on on "ff fn fn

n

•* -f
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.->•

-> ->
n n

n

Matrlcni element! p++ u p ravni su null. Ako Pauli-operatore

prlbligno zamenimo Boze-operatorima g^ u. g onda Hi postaje
-A* J- -i- ' û A i L-

n

i posto je p* = - p f sto sledi iz cinjenice da j

p£o <BS

Ako izvrsimo Furije-transformacije:

• $~+
•n+ 1 r n+ — ikn

i zarnenimo u (1.2.10.) i (1.2.8.) vrednost za A+ koja je data

formulom (I.2.3.)/(za t = 0), dobijamo hamiltonijan interakci-

je eksitona i fotona u sledecem obliku:

(1.2.11.)

int
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gde je

kcr me V Vk

2rr ft e2N

'kcr ka

(1.2.12.)

i V - zapremina krxstala. / t

Kompletan hamiltonijan sistema koji sadrzi eksitone,

fotone 1 njihovu interakciju ima oblik:

H = H H. — y v->B->Rr> + yi nt: ^ ^V V IT L
+̂ a^kcr ka

.-V

(1.2.13.)

Hamiltonijan (1.2.13.) moze se dijagonalizovati u - v

transformacijom Bogoljubova i Tjablkova [2],koja se sastoji u

prelasku od operatora g i « na nove operators 5 ̂  u 5 £ .
pjc P-*>

- I •ep 5PE + 'ip'-E' (1.2.14

"a* - X uap®
+ v* (-E)ap

(1.2.15.)

gde funkcije u i.v zadovoljavaju uslov kanonlcnosti [3]:

ep ep
0=1

'crp = 1

(1.2.16.)
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Da bismo dijagonalizovali hamiltonijan (1.2.13.

naplsacemo ga u obliku:

+ S'S'SH - I I CM C.+ N C+. + i 'C'C>
ss'=l

(I. 2. 17.)

gde je

; M21 - Z ; Nil - 0 |

N12 = 2̂  J N21 = Z^ (I.2.18.;)

Prilikom dobijanja poslednja dva izraza, predposta-

vili smo.,da eksitoni interaguju samo sa jednom fotonskom granom

pa su zbog toga otpale sume po GT.
\i Ha j zenbergove jednacine kretanja

2

= [Cs'H] » K- X ŝs'CsCs' +INss-C+ C+2 l>ss s s
S , S '=1

+ iNss'CS'Cs)

dolazimo do relacije:

2

M *C * + N -C+J (1.2.19.)
S3 S S3 S

Ako relacije (1.2.14.) i (1.2.15.) prepisemo u obliku

-iEt *
C (t) = 7 (u | e + v Es A sp^p so P
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Posle zaniene CI.2.2Q.): u (1.2.19.) dobijamo slededi

sistem jednacina:

-E V
Sp

(M+
S3

s'=l
S p

I
SS S p

(1.2.21

Sistem jednacina (1.2.21.) je homogen po u i v pa ima netrivi

jalna resenja,samo ako mu je determinanta ravna nuli. Ovaj us

lov ima oblik:

kcr E -

ka

= 0

ka -flj E + !Vu^ + ftj>

(1.2.22.)

Resenja jednacine (1.2.22.) su:

4
1,2:

2

tcT

1/2

16t 4t

(1.2.23.)
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Hamilton!jam CI.2.17.)- u operatorima £ g ima
,. > pK

dijagonalan oblik

(1.2.24.)

k, p—1

gde su vrednosti Ej (K) i E2(Ic) date formuloru C.I..2.23.) i pred-

stavljaju polaritonske energija.

Graficki se polaritonske energije mcgu izraziti

na sledeci nacin:

Kao §to yidimo dobijaju se dye polar£tonske

od kojih. je grana ̂ j CIc) bliska eksitonima za male k, a fotonima

za velike k, dok je dxuga grana E2 (k) u oblaati malih. talasnih

vektora slicna fononima, a u oblasti velikih talasnih vektora

slicna eksitonima.
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3. FONONI ! OPERATOR POMEPAJA

Mehanicke oscilacije molekula kristala nastaju naj-

cesce usled povisenja temperature, a inogu da, nastupe usled meha-

ni5kog impulsa ,koji izvede jedan od molekula iz ravnoteznog po-

lozaja. Posto moiekuli, medju sobom interaguju promena stanja

kretanja jednog, molekula, prenese se i na sve ostale molekule i

kroz kristal se prostire oscilatorni talas ciji se kvanti ener-

gije nazivaju fononima. Teorija fonona, bazira na jednacinama

klasicne mehanike, a kvantno-mehanicki -prilaz sastoji se u tome

sto pomak (pomeraj molekula) razlazemo po Boze-operatorima koji

krelraju, odnosno anihiliraju fonone.

Ako su interakcije izmedju molekula u cvorovima n

i rfi opisane nekom funkcijom 0(n - m)/ onda je hamiltonijan kri-

stala dat sa

H = J X *tn - m) (1.3.1.)
nm

Hamiltonijan (1.3.1.) opisuje kristal kada se svi moiekuli nala-

ze ravnoteznim polozajima. Ako molekul u cvoru n izvedemo iz

ravnoteznog polozaja,njegov pomeraj opisuje se nekim vektorom

u^ / tako da se fiinjenica da moiekuli osciluju moze izraziti na

slededi nacin :



n n + u->n m -»•' m + u->m

Tada

<Hn - m)

(1.3.2.)

(1.3.3.)

smatarajucl da su pomaci mail xi odnosu na molek.ula.rna, rastoja-

nja funkcije $ mozemo razviti u red oko tacke karakterisane ve-

ktorom (n-m) , t j . oko ravnotegnog polozaja. Ako se u razvoju

zadrzimo do clanova drugog reda po pomerajima zakljiicno/ onda

mozemo pisati:

/~\ f~\) = $ (r) 4-
a

gde je 1.3.4.)

- * • - > » - $ •h - m = r = x1! + + x3lc (1.3.5.)

n m n m
1.3.6.)

Zbog stabilnosti sistema funkcije 0(r) moraju ima-

ti minimum u ravnoteznora polozaju, pa su zato

= 0 ; a - x,y,z (1.3.7.)

Za analizu fononskih stanja bitan je deo hamiltonijana (1.3.1.)

koji se dobija sumiranjem po n i m tredeg filana u formuli

(1.3.4.) , tj. :



25

= Y _^
npot 4 a V3 PnS Pnm

3

1 r ,-t -* :-a /^ -* x 8

= 'U-„
nmag

(1.3.8.)

Velicine 3$/Oxa 3x^) predstavl jaju Kukove konstante elastic-

nosti.

Slla koja deluje na n molekul dobija se kao

a _ - pot 1 32^

ning

d.3.9.)

Pomeraj molekula razlozimo po ravnim talasima:

V\ Q_i- .̂ e + b =v. e ) e
K3 -k3

(1.3.10.

U formuli (1.3.10.) indeks j oznacava tri polarizacije f onona

(jednu longitudinalnu i dve transverzalne) , M je masa molekul

b i anhiliraju i kreiraju fonone sa talasnim vektorora k
.kj kj
i polarizacijom j, w^ . = v--, , gde su v. brzine zvucnih talasa.

•̂ D DK D
Zamenom (1.3.10.) u jednacinu
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koja predstavlja II Njutnov zakon,, dobijamo sistem od tri ho-

mogene jednacine po e$. (a = x,y,z) i da bi ovakav sistem imaoKJ
v » pj

resenja e_> f o njegoya determinanta mora biti ravna nuli.KJ

12jedna5avanje determinante sa nulom daje nam tri re^enjarza

fononske frekvence w£•. Za ovako odredjene frekvencije co^•KJ KJ

komponenta pomeraja (1.3.10.) dijagonalizuje fononski hamilto-

nijan sistema koji se sastoji od kineticke energije nastale

usled pomeraja atoma i velicine Htot/ tJ •

/

i t r M / *CU2 . 1 r 92 $ /!*"
L 2 n 4 i- a B n
na ninap

(1.3.12.)

postaje

^tot 2 ^ k j _^ k j kj k j

!

Operator pomeraja cija je komponenta data formulom

(1.3.10.) ima oblik (za t =• 0)

*, ikn
• (b̂ ~. ~t~ b "̂ •) e

K~] !/ kj ""-̂ U
1̂ " *1 \f "1js. j Js. j

(1.3.14.)

Vektori polarizacije e;t; su parne funkcije talasnog vektora k

i zadovoljavaju uslov:

e£. ej.̂  6. . . (1.3.15.)

Za slucaj kristala sa prostom resetkom koju smo ov-

de posmatrali,tri fononske frekvence co£. u oblasti malih k ima-
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ju linearan zakon disperzije i teze null kada k + 0. Ovakvi fo

noni nazivaju se akusticni fononi. Fononski zakoni disperzije

rnogu se graficki predstaviti na sledeci nafiin:

Koeficijenti pravaca pravih. su brzine zvuka u kristalu i najyecu

brzinu ima longitudinalna komponenta sa frekvencijom GJ^ .
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4. OPERATOR EKSITON - FONON INTERAKCIJE

Eksitonski hamiltonijan (1.1.19.) za slucaj da su

svi molekuli u ravnoteznom polozaju mozemo napisati u obliku:

nm

U ovoj formuli nije uzeta u obzir energija osnov-

nog stanja \\

Ako molekuli osciluju, onda

n ^ n + u->; m-^in + u^ (x.4.2.)n m

i mozemo pisati

. r> / •> -> \ => , -* ->. • i* / "*• "*•ik (n-m) , ik (n-m) +ik (u-*-- u->1 r n m
Anm An-m N ̂  Ak N ̂ Ak

, ik(n-m) . ik(n-m)
N £ XJ e ^ Z, ^u^ " uj£) X^

(1.4.3.)

Poslednji stav u (1.4.3.) dobijen je na osnovu predpostavke da

su pomeraji molekula mali i po ovim malim poinerajima eksponent

je razlozen u red.
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Posto je q e->. = ]q[ - q samo za longitudinalnu

fononsku granu, a za transverzalne fonone je ovaj proizvod ra-

van nuli, u formuli (1.4.7.) nema sumiranja po svim fononskim

granaina/ a indeks j odnosi se na longitudinalnu fononsku granu

Uz ovu napomenu dalje demo formulu (1.4.7.) pisati kao

~ I z£ B£ BT* ; + -q
1.4.8

ZZ = - 1 A (q t



31

5, METASTABILNA HIBRIDIZACIJA EKSITONA I FONONA

Na osnovu rezultata prvog, treceg i cetvrtog para--

grafa harniltonijan sistema eksitona i fonona mozemo napisati u

obliku:

H r I [EO + i * ( o o o o ) + i Y ] + I ^ Ej % + I
2 KJ k £

Icq

gde je

(1.5.2.)
r 2MN-vq

kao sto se vidi iz datih formula,uzeta je samo longitudinalna

komponenta fonona jer eksitoni sa ovom fononskom komponentom

najjace interaguju. Velicina v predstavlja brzinu longitudinal

nih zvucnih talasa.

Interakcija izmedju eksitona i fonona u formuli

(1.5.1.) ne moze da dovede do hibridizacije eksitona i fonona,
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(slicno onome kako se hibridiziraju eksitoni i fotoni u polari-

tone)^ jer sadrzi proizvode tri operatora od kojih su dva eksi-

tonski operator!, a jedan fononski.

Mogude je medjutim, da se do uspostavljanja stanja

termodinamicke ravnoteze izmedju ostalih procesa desi i proces

hibridizacije eksitona i fonona i mi demo ovde pokusati da ovakvu

pojavu analiziramo. Koristeci Vejlov identitet

-s s °° / -, x n r r r
H » e H e = H + I -î ii-S, S,|S,... |s,H|

n=l n! — n - puta

(1.5-3.)

mi od hamiltonijana (1.5.1.) mozemo preci, pogodnim izborom an-

tihermitskog operatora S, na ekvivalentni hamiltonijan koji u

sebi sadrzi delove koji su drugog reda.

Po eksitonskim i fononskim operator ima, t j . forme

^
tipa: 2 b 4 - b B + B ^ +3^/a ̂ ao sto je pozanato ovakve forme

prouzrokuju hibridizaciju pobudjenja u sistemu.

Identitet (1.5.3.) koristicemo u aproksimaci ji

Heq = H - [S,H

a operator S odabrati u sledecem obliku:

S = S: - s ? Si = a-̂ B̂  + y 3-̂ B̂  b -3-; a-*- = a 6-> «^ y^y ^ y^y -y y o y/0
y y

(1.5.5.)

gde demo funkcije a i g odabrati tako da dobijemo hamiltonijan

u kome ce se pojaviti kvadratne forme po mesanim eksitonskim i
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fononskim operatorirua.

Zamenom (1.5.5.) u (1.5.4.) dobijamo ekvivalentni

hamiltonijan u obliku:

x̂
JF

Heq fl [Bo + \) + A Y£ + g+a* £
k

ft * ^ t 12 . ! ' ' , . n . 'V

\ O "~JC tC JC J^

k k k k
r

B B + I Yk
k

O » — "Lr "̂lr Tr O^-«Tf V* -iJTj" '_y ^ , A . J V J \ . , w ft. J\

b-

(1.5.6.)

Funkcije a i 3 odredicemo tako da iz poslednjeg

izraza otpadne clan linearan po operatorima B i B

(1-5.7.)

5.8
x-^ + Y-̂
xk Tk

Drugi uslov ima smisla samo ako' je $ (0000) = - ]^(0000)

(* > 0) , t j . ako eksitoni imaju pozitivnu efektivnu masu. Posto



je £ uvek manje od nule imao bi smlsla i uslov

all se za ovaj uslov nemozemo odluciti , jer je tada 3£ - 1 ijc

formula (1.5.4.) ne bi bila ispravna, tj. Vejlov identitet bi

sporo konvergirao. Pri tome, do hibridizacije moze doci samo

ako eksitoni imaju pozitivnu efektivnu masu.

Posle izvesnih uproscavanja mosemo uzeti:

H n to
D

2M

i ekvivalentni hamiltonijan postaje:

(eq)
^eq = HQ + I

2

I

s,s'=l

Mss

CI.5.9.

V +Nss

(1.5.10.)

gde je (eq)
tl OJ

(1.5.11

co
= M21 =

4 M v 1.5.12.)

Nil — N22 Ni2 = Nai = -
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= lik predstavlja Debajevu frekvencu.

Posto je ( fiu) / 4Mv2)« 1, iz formula (1.5.11.) sledi

da, je

(eq)
I [£„+?* 0000) + ~

pa je ukazana procedura dovela do povisenja energije osnovnog

stanja sistema.. Ovo znaci da eksitacije koje opisuje hamilto-

nijan (1.5.10.) nisu termodinamicki stabilne jer sistem tezi da

dospe u stanje nize energije koje odgovara hamiltonijanu (1.5.1.)

Otuda proces koji analiziramo nazivamo metastabilnom hibridiza-

cijom eksitona i fonona.

Dijagonalizaciju drugog clana u formuli (1.5.10.) izvr-

sidemo kanonickom transformacijom na nove boze-operatore y, i

yt/ tj.

+

(1.5-13.)

gde realne funkcije u . i v , zadovoljavaju uslov:
S A S A

2
,O;

I .̂X».'X -^sX-s'X^ =5"' (I-5-14')ss

Koristeci Hajzenbergove jednacine kretanja

2

S,HJ; H = I
i> J

ss '==1
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i cinjenicu da je:

Bs(t)
-iEt iEt

za odredjivanje funkcija u . i v . dobijamo sistein jednacina
S A S A

E u .
SX

(M , u ,, + N , v ,,
BS S X SS S X

^ (M , v .. + N „ uss s X ss s X

(1.5.15.)

s'-l

Sistein (1.5.15.) je homo gen u u v, pa da hi imao netri

vijalna resenja njegova determinanta mora biti ravna null, tj.

E - - Mi2

E - M22

E + Mn

N 12

= 0 (1.5.16.)

M22

Uslov (1.5.16.) daje nam energije elementarnih eksita-

cija koje nastaju kao rezultat metastabilne hibridizacije eksi-

tona i fonona.

2

M§2

(Mfa - Nf2) ±

± j F(Mf> - 4(Mn+ - Ni2
cr.5.17.)
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Ako u formuli (1.5.17.) Izvrsimo zamerve velicina M i N

iz formule (1.5.12.) i razvijemo korene u red, dobijamo slede-

ce aproksimativne izraze za energije hibridnih pobudjenja:

= A '(1.5.18.)

+ " (1.5.19.

Kao sto vidimo, bitni efekti hibridizacije sastoje se u tome,

da akusticni fononi sa 2akonom disperzije Y£ — ̂  = f\ k do-

bijaju gep cija je velicina -x/̂ A + j<? / pa pocinju da se pona

saju kao opticki fononi.

Graficki se zakoni disperzije (1.5.18.) i (1.5.19.)

mogu predstaviti na sledeci nacin:
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Hibridizacija eksitona i fc • .,na, kao i hibridiza-

cija eksitona i fotona daje nam mogucnost da povezemo opticke

i oscilatorne fenomenoloske karakteristike kristala i da ispi-

tamo neke posledica njihovog uzajamnog dejstva. Ovo de biti

ucinjeno u sledecoj glavi.

• '



G L A V A II

1, OPSTA TEORIJA LINFARNE REAKCIJE

Razmotricemo statisticki ansambl ciji je hamiltoni'

jan dat na sledeci nacin:

(H
H(t) =

za

2 a t > t

ii.1.1.)

Sleringerova jednacina koja regulise evoluciju vek-

tora stanja stkx> u vremenu moze se naplsati za dati slucaj

na dva nacina:

= M 1stkx>n0j|

t > t iti ~\> =
d t '

(II.1.2.)

stkx> (II.1.3.

Posto u jednacini (II.1.2.) H ne zavisi eksplicitno od vremena

promenljive x i t se mogu razdvojiti, tako da resenje ove jedna-

cine mozemo pisati u obliku
Hot
ift

stkx> - e (II.1.4.)



gde je | l-jkx> Hajzenbergov vektor stanja za skup kvantnih bro-

jeva k.

Resenje (II.1.4.) inspirise nas da resenje jedna-

cine (II.1.3.) potrazimo u obliku

)stkx> = e lt |Jtkx> (II.1.5.)

gde je |Jtkx> vektor stanja u reprezentaciji interakcije.

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

odredjivanje vektora stanja Jtkx> :

= y|(t) | Jtkx> (II. 1.6.)>j "••

9"̂ e Je o . o
fi(t) = e 11: Hint(t) a1* (II.1.6.)

Jednacinu (II.1.6.) je lakse resavati kao integral-

nu jednacinu i posie integracije po vremenu u granicama od t

do nekog trenutka t koje je vece od t , iz (II.1.6.) dobijamo:

t
l f

Jtkx> =1 jt .kx> * -~r dt" W(t') I Jt'kx> (II. 1.7.)o ih j
o

Potrazicemo/pre svega, vrednosti vektora |Jt kx> . U trenutku

t = t je [j(t) = j-j i na osnovu (II. 1.4.) mozemo pisati

^oto

1st kx> = e ±t Ĥ >̂ (II. 1.8.)
o

i na osnovu (II.1.5.)



st kx> = e
o

It Jt kx>
o

(II.1.9.)

tako da zamenoiu (II.1.9.) u (II.1.8.) nalazimo

Jt kx> =
o

(II.1.10.)

sto znaci da j e vektor stan j a u reprezentaci j i inter akci j e u

raomentu ukl jucen ja interakci j e jednak Haj zenbergovom vektoru

stanja.

Jedna5inu (II. 1.7.) resavademo metodom iteracije

uzimajucSi za resenje nulte aproksimacije Jtkx>.A.= Jt kx> H
(. u J o

Rezultat iteriranja je slededi:

r
[Jtkx> - {1 + -L dtijjct!) + -it

t

0 0

> t t

ifdt 2--- [dt
J J n

to

dti dt2W(ti) W(t2)+ ...

t t
o o

ti) j)(t2) •••W(tn)+ •• -

.} lHkx> (II.l.ll.)

t > ti > t2 .. • > t > t

binom

Ako uvedemo Daj sonov hronoloski operator j sa oso—

A(ti)B(t2) -

A(tj)B(t2) ti>t2

za ti<t2

(II.1.12.)

T = T



onda se izraz u velikoj zagradi formule (II.1.11.) moze napisa-

ti u kompaktnijoj formi, t j .

7: dtiW(ti) + fdti f

ti

(lt« j
t

dtaW(ti) W(t2) +

(it)
to to

t

IT fdt S(ti) + — — f
(it)

t t fn-1
d t i d t a

(it) J
0 °

dt (t2)

/dtiW(ti)

Velicina:

s(t,t0) = T
^ JdtiW(ti)it

(II.1.13.)

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

novu (II.1.13.) i (II.1.11.) mozemo pisati

Jtkx> = S(t,to)lRkx> ; = S~J(t,t ) ]JtI

(II.1.13.)

Posto je, na osnovu (.II. 1.5,) ,

Jtkx> =• e it Istkx>



konacno dobijamo

stkx> = e it S(t,t )-|Hkx> ;

^ i -
<xkts = <xkH S (t,t ) e i

H
-
e

Reiaci ja ( il . 1 . 14 . ) daje nam vezu izmedju Sredingerovog i Ha j-

zenbergovog vektora stanja za slucaj kada hamiltonijan sistema

ima oblik (II. 1.1.) .

Vremenski zavisni statisticki operator ansambla

izrazava se pomocu Sredingerovog vektora stanja na sledeci na-

cin:

^ f
P(t) - I Wi, dx stkxxxktsl (II. 1. 15.)

1 K J
k

.

Ravnotezni statisticki operator, koji ne zavisi

od vremena, izrazava se preko Ha j zenbergovih. vektora stanja

dx H^> <xk (II. 1.16.)

ic

Brojevi \\, predstavljaju verovatnoce da se ansambl nadje u kvan>
iC

/\m stanju k. Za p(0) uzima se vrednost velikog kanonickog

ansambla

$ + uN - H

p(0) = e (II. 1.17.)

gde je § - termodinamicki potencijal sistema, y - hemijski po-

tencijal i 9 temperatura.

Zamenom (II. 1.14,) u (II. 1.15.) nalazimo vezu iz-
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medju neravnoteznog statistickog operatora p(t) i ravnoteznog

statistickog operatora P(0)

P<t) = dxstkx> <xkts = fdx e1

S(t,t )|Hkx>

it

S(t,t dx

t j . konacno:
/\) = e Ih S(t,t ) p (0)

Jo...
it II.1.18.)

Pomocu operatora p(t) moze se izracunati vred-
xs

nost dinamicke varijable A(t) po neravnoteznom ansamblu:

<A(t)> = S A(t)p (t) = S A(t) e it S(t,t )p(,0) S-J(t,t )
P P o o

=p e zt A(t)eli: S (t, tQ) p (0) $~2 (t, t )

tj.:

it A(t) S(t7t0)p(Q)

< A(t) > = Sp S (t7t0)
^ x\t ) p (0) i

H0t H
A(-t) = e A(t)

(.11.1.19.)



Kao sto se vidi, da bi se pronasla srednja vrednost dinamicke

varijable po neravnoteznom ansamblu treba znati S matricu sis-
/\a i ravnotezni statisticki operator p (0) kbji je dat formu-

lorn (II. 1.17.)
/\ praksi dinamicka varijabla F(t) najcesce ima oblik

^ /̂
F(t) = dx A(x7t) (II. 1.20.)

odakle sledi:

_ A _ ^
e it: F(t) e1 = jdx e ii: A(x/t) e zt = fdx

tj.

F(t) = dxA(x,t); F(t) = e F(t) e •Lu ;

A(x,t) = e A(x,t) ej (II.1.21.)

Vremenski zavisna interakcija ima oblik:

Hint (O = /dx'B(x',t*) e(x^,t^) (II. 1.22.)

gde funkcije (x^7tx) nemaju operatorsku strukturu. Na osnovu

(II.1.22.) i (II.1.16.) mozemo pisati:

Qct") = /dx' B(x",t") e(x',t') ;

H f H f (ii.1.23.)' 'o ' 'o

5(x"7t') = e B(x'7tx)e xt



Obicno se srednja vrednost dinamicke varijable F

racuna u aproksimaciji linearnoj po funkcljama e i tada njena

ravnotezna srednja vrednost dobija popravku kpja se naziva li

nearnom reakcijom slstema na perturbaciju (II.1.22.) .

Da bismo izracunali popravlejnu srednju vrednost

dinamicke varijable F moramo razviti S matricu u red

(t,tQ) * 1 ±

(II.1.24.)

Zamenom (II.1.21.) u (II.1.24.) u opstoj formuli (II.1.19.)

dobijamo:

<F(t)> = /dx S 4(xt)p(0)

, t
-i /dx dx" /dt'e(xxf)S. A '(x't") -3(x*t'}4 (xt) p(0)!

(II.1.25,)

Posto ceo dobijeni rezultat ima smisla samo ako je

t>t" t mozemo pisati:

= 6(t-f)

- .S(x't') (xt)

(1 > t

9(t - t') = (II.1.23.)

t <



Konacno, mozeroo pisatl:

<FCt)> = /dx<A(xt)>Q + -7̂ - /dx dx' /df G (xx '; tt ') £ (x't ")

(II.1.27.)

gde je <A(x,t)x = S A (xt) p(0) (II.1.28.

G(xx";tO - G Ct-t')S [A(xt)B(x"t')-B (x't'U <xt) ] p (Q)

= 6(t-t')<

(II.1.29.)

Velicina G(x,x',t,t') koja karakterise iinearnu

reakciju naziva se retardovana, dvovremenska, temperaturska

Grinova funkcija. Prema tome, da bl smo izracunali Iinearnu re-

akciju sistema, tj. popravku na srednju vrednost dinamicke va-

rijable koja dolazi usled neravnoteznih procesa potrebno je
i

pronaci Grinovu funkciju sistema.
i

Na kraju ovog paragrafa razmotricemo slucaj koji se
/̂  /-s.

u praksi najcescfe javlja, a to je da operator! A(x,t) i B(x,t)

ne zavise eksplicitno od vremena. Takodje demo pretpostaviti

da je sredina homogena. Zbog homogenosti sredine Grinova funk-

cija kao fizicka karakteristika sredine ne zavisi od koordina-
s\\a x i x" ponaosob, vec od njihove razlike (x-xx). Ako A i B

ne zavise eksplicitno od vremena, onda Grinova funkcija ne za-

visi od vremena t i t'ponaosob, vec od njihove razlike Ct-t").



Ovo poslednje demo dokazatl.

Posto u Grinovu funkciju ulaze srednje vrednosti [

S\

tipa < 4(x,t) £(x',t') > pokazaceino da ovakva srednja vred-
i

nost ne 2avisi od t i t" ponaosob, vec od raziike t - t'.

H t H t H t" H
10 --Q {10 '-0

= e lt A(x)ext ; B(x',t') « e lt: B(x")ext

p(Q) = e

Tada:

s*. xx
<A Cvi" \> = Q-̂/i V •" *• / •*•' V •"• •• / *3

- H0 H0t
= S P(0) A(xt) B(x"t') = S e 9 e xt A(x)

- HQ t
Xt B(x) e :Lt = e S e ' e e A(x)

* e B(x) e - e ' So e e e

Hp(t-t-) P
/v ""II ^

* A(x) e B(x)

HO!' ^ N - H O
it ftPosto e i e komutiraju, dalje mozemo pisati:

$ + y N - H 0 H0(t-t-j
-̂  i-

<A(xt) B(x't')> = S e e A(x)

^
e B(x) = f (t-f)

II.1.30.)
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Prema tome, ,ako operator! ne zavise eksplicitno od

vreraena i sredina je homogena, pa za Grinovu funkciju vazi

prelaz

G(x,x';t,t') •* G(x-xx;t-tx) (II. 1.31.)
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2, FOTON - FONON - EKSITONSKI SISTER

.

Ovde cemo razmotritl sistem koji obuhvata Frenke-

love eksitone, fonone i fotone koji Interagujii sa eksitonima

mehanizmom retardovane interakcije. Za eksiton-fononski sistem

uzeer -amiltonijan (1 .5 . 10 . ) koji odgovara metastabilnoj hib-

ridizac^ j i eksitona i f onona . Za eksiton-f otonski sistem uzecerao

hamiltonijan (1.2.13.). Tada se totalni hamiltonijan sistema

moze napisati u obliku

Htot = I I {Mss,(ic)ng(i)ns-(ie) +
k s r s '=•!

N* .(it)ncX-ic)nG(ic)]} Cii. 2.1.)
.̂ o o o

gde je

ag ; n4 (k) = a

(II.2.2.)

(II.2.3.) clanovi hamiltonijana dati na slededoj strani.
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Hamiltonijan (II.2.1.): dijagonalizovacemo na uobi-

cajeni nacin, tj. koristicemo Hajzenbergove jednacine kretanja

za operatore n koji u ovoiu slucaju glase:

s ss ls

(II.2.4.)

i kanonickom transformacijom demo predl na novi Boze-operator

T, tj.:

r +
n » ) (u T + v T ) ;
S L SV V SV V

T (u u*. - v* v . ) = 6
SV S V SV S V SS

II.2.5.)

Posto je

-iEt iEt
v H~= e } (u r e -v r e )s L sv v sv v

v=l

CII.2.6.)

pa zamenom (II.2.6.) u (II.2.4.) dobijamo sistem jednacina,

koji definise funkcije u i v, a takodje 1 energije pobudjenja,

susv

- £Vsv

(M xU . + N ^ v .ss s v ss s v

x V ^ + N ^ U xss s v ss s v

(II.2.7.)
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tot
II.2.9.)

gde su resenja jednaclne (11*28

Ako uvedemo oznake:

ui (k) H u (k) ;

u2(k) = up(k) ;

us (k),û (k) =

vi (k)

V2(k)

v3(k) ,

= ve(k)

5 vp(k)

(k) H v^Ck);a

onda su veze izmedju operatora

sledede :

v=i

V=l

v=i

vk

i operatora

.+ ^i
v,-kj

v,-k

(II.2.10.)

a = 1,2

Dobijene veze izmedju eksitonskih operatora i ope

ratora Tv^' zat̂ -m izmedju fononskih operatora i operatora T^

i fotonskih operatora i operatora Tv£/ koje su date forraulom

(II.2.10.), omogudi ce nam da srednji dipol sistema i srednji

pomeraj sistema izrazimo kao funkcije spoljasnjih struja u ele

ktromagnetnom polju.
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3, DIPOL I POMERAJ PERTURBOVANIM

SPOLJA3NJIM STRUJAMA

Poznata je cinjenica da su spoljasnje struje j

uvek prisutne u svakoiu sisteiuu. U krajnjem slucaju .spoljasnje

struje predstavljaju slobodni elektroni koji uvek postoje u

prostoru. Interakcija elektromagnetnog polja sa spoljasnjim

strujama [4] data je izrazom:

(II.3.1.)
na

a = 4<t) = it it

n

py

gde su 4̂ (.t) komponente vektorskog potencijala sistema i na

osnovu formule (1.2.3.) mogu se napisati kao:

ikn

(II.3.2.

gde je

H
1'- • in % -in •
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(II.3.2.)

f^\ £ (t) = e
-kcr a t

i H0 Je dato formulom (II.2.9.), tj. HQ = Htot-

^
Na osnovu ovoga mozemo pisati da je W(t') koje ulazi u ekspo-

nent S matrice dato sa:

-). Hint(t

ipm

e (II.3.4.)

Koristeci formula (1.1.34.) za koiuponentu elektric-

nog dipola sistema D mozemo pisati:

n.

B-(t) = en

Bj(t) - e

n

HO*.
it

•o
B-

n

'0

it

(ii.3.s.

II.3.6.

Koristeci opstu teoriju linearne reakcije, koja je izlozena u

prvom paragrafu druge glave, i cinjenicu da je

< Bn >0 = < B >0 = 0 (II. 3. 7.

za Furije linearnu velicinu <£->(t)> koja predstavlja

elektricni dipol perturbovan hamiltonijanom (II.3.4.), dobija-
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jamo sledeci izraz:

< D fi ext fie

of

of a

gde je:

-rOO

a
ext

n
1

/N k -

+ 00

(k,ui) - GO + 16

5 + +0'

(II. 3. 8.)

ikn - icot

(II. 3. 9.)

ikn - icot

(II.3.10.

Koristeci formula (II.2.10.) i (II,2.9 -) Grinove funkcije koje

figurisu u (II.3.8.) fmozerao izraziti preko Grinovih funkcija

koje su izrazene preko operatora T , tako da dobijamo konacnu

vezu izmedju srednjeg dipola i spoljasnjih struja koja ima sle-

deci oblik:

ext

ext

D

D^'

D

D

D\*i
.x 7^ ,D (k/co)

. Z
(k,u)

(II.3.11.)



Komponente tenzora (k,u) date su sa:

Tl D /2TrVhck av

z?u eg u (k)o+ ita ev el v (£)Ilu (3c)+ v (£)ka ev ' ' av av

,VK

o
_ . ^ _».

e# u (-k) 4-2}a ef^ v (-k) u (-k) +v (-k)a ev o+ ka ev av av

0)

(II.3.12

gde j

Na slican nacin mozemo izracunati srednje kompo-

nente vektora pomeraja u-^(t). Na osnovu formule (I. 3. 10.)

mozemo pisati

gde je

(II. 3. 13.)

,. . it , it
^ . (t) = e b^ . e

(II. 3, 14.)

T /j_\Sj(t) = e e

Uzimajuci da je i pomeraj perturbovan spoljasnim strujama, tj

koristedi hamiltonijan (II.3.4.) kao interakciju i ponavljaju-
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ci potpuno istu proceduru racuna koji smo izveli prilikcra iz-

racunavanja elektricnog dipola polazimo od sledece veze izme-

dju vektora pomeraja i spoljasnih struja

XX

gde je

n ext

+ CO

= I Idas

(II.3

ikn -

i komponente tenzora | (k,w) date su sa:

(II.3.16.)

[u

/2irrvcak2 av 'k ka

[u (k) + v
L rr\

.vk

av
(II.3.17.)



Na ovaj nacin dosli smo do veza izmedju elektrie-

nog dipola i spoljasnjih struja i vektora pomeraja i spoljas-

njih struja. Vazno je istaci,da je veza i pomeraja i spoljas-

njih struja (II.3.14.),dobijena iskljucivo zahvaljujuci pret-

postavci da u sistemu raoze da dodje do metastabilne hibridiza-

cije eksitona i fonona.

t



.
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OPTICKG - MEHANICKI TENZOR

Cinjenica da su i srednji dipol i srednji pomeraj,

izrazeni preko spoljasnjin struja ,daje nam mogucnost da pove-

zemo srednji dipol sa srednjim poinerajem. Posto srednji dipol

predstavlja fenomenolosku opticku karakteristiku sistema, a

srenji pomeraj fenomenolosku mehanicko-vibracionu karakteris-

tiku sistema, povezivanje ove dve velicinerznaci/pronalazenje

uzajamnog uticaja optickih i mehanickih fenomena u kristalu.

Iz formule '(II .3.11.) lako dobijamo:

• 2

D ^ ' D

D IJS"

D (K/

0)

ext

ext

ext

(II.4.1.

i ako ovo uvrstimo u formulu (II.3.14.) dobijamo slededu vczu:
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gde je (II.4.2.

xx T
|
xy
u

Tf dt

T
|
xz
u

u

Txx T xy
T ̂

T
I
xz -1

( I I .4 .3 . )

Tenzor sa komponentama j j:(k-,aj) koji je dat rela-

cijom (II.4.3.) nazvacemo opticko-mehanickim tenzorom.

Ako su tenzori " i dijagonalni, onda na osno-

vu formula (II.4.2.) , '(II.3.16.) i (II.3.12.) mozemo proceni-



ti ponasanje srednjeg pomeraj.a I srednjeg dipola na sledeci

nacin:

c (vx) u>- n
cn (v2) ca - ft

Zx i

(II. 4. 4.)

odakle ocigledno sledi da kada dipol ima rezonancu sa f rekven—

cojom a) spoljasnje pertubacije ^ (k) * to , pomak se gasi
^ 2

(postaje blizak null). Ako pak rpomera j ima rezonancu- sa u>

| Q (k) ~ oj f onda se gasi dipol,a .pomeraj naglo raste.

Prema tome, konacan zakljucak je da se u sisternu

vrsi oscilatorno pojacavanje i slabljenje mehanickog oscilova-

nja i elektromagnetnih talasa, t j . imamo oscilatoran proces

pretvaranja mehanicke energije u elektromagnetnu i obrnuto. U

izvesnom smislu,ovaj fenomen predstavlja analogan Mesbauerovom

efektu za vidljivu oblast spektra.
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Z A . K L J U C A K

Rezultati ciiplomskog rada mogu se rezimirati na

sledeci nacin:

a. Hibridizacija eksitona i fonona je moguca, ali sa-

mo kao statisticka fluktacija, jer u stanju hibridizacije ener-

gija osnovnog stanja je nesto visa od energije osnovnog stanja

sistema u koine su eksitoni i fononi striktno razdvojeni.

b. Metastabilna hibridizirana pobudjenja su takva da

se hibridizirana eksitonska grana raalo menja u odnosu na cisto

eksitonsku, dok hibridisirani fonon ima ponasanje optickog fono-

na, tj. dobija energetski gep u spektru.

c. U slucaju hibridizacije srednji dipoini moment kri-

stala isrednji oscilatorni pomeraj bivaju perturbovani spoljas-

njim strujama i mogu se preko njih eksplicitno izraziti.

d. Eliminacijom vektora spoljasnjih struja ±z relacija

dipol - struja i pomeraj - struja, moze se naci tenzorska veza

izmedju srednjeg dipola i srednjeg vibracionog pomeraja. Tenzor

koji povezuje ove dve fenomenoloske karakteristike kristala naz-



66

van je opticko-mehanick-l tensor I njegov oblik je takav. da do-

vodi do gasenja svetlosti na racun povecanja vibracija i obrmr

to, pa zbcg toga ovakvi procesi podsecaju na Mesbauerov efekat

Na kraju treba napomenuti da ovi interesantni re-

zultati svakako treba da dobiju svoju eksperimentalnu potvrdu,

jer bi samo tada bilo celishodno nastaviti dalja teorijska is-

pitivanja u ovom smeru.
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