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U V 0 D

Cilj ovog rada je ispitivanje nekih pojava u sistemu

Frenkelovih eksitona, koje su vezane za cinjenicu da se broj

eksitona u sistemu ne odrzava. Ovoj se cinjenici do danas nije

posvedivala duzna paznja. To ne znaci da su dosada§nji rezulta-

ti teorije eksitona neispravni. Pre bi se moglo redi da nisu o-

svetljeni iz svih uglova i da su zbog toga iz analize ispu§te-

ne mnoge interesantne pojave koje mogu imati ne samo fizicke,

vec" i biolo§ke posledice.

U ovom je radu data eksplicitna zavisnost od vremena

operatora broja eksitona i operatora koji kreiraju i koji ani-

hiliraju parove eksitona sa suprotnim impulsima. Dobijeni izra-

zi se koriste prilikom ispitivanja nestacionarne fluktuacije

eksitona, kao i nestacionarne korelacije parova eksitona. Ova

se ispitivanja vr§e metodom Grinovih funkcija, a za sastavne

delove ovih funkcija odredjeni su izrazi za operator broja ek-

sitona i za operatore kreacije i anihilacije elektronskih pa-

rova.



- 2 -

1. N E O D R 2 A N J E E K S I T O N A I N E K E
P O S L E D I C E

1.1. HAMILTONIJAN SISTEMA FRENKELOVIH EKSITONA ZA DVONIVOSKU SHEMU
MOLEKULSKIH POBUDJENJA

Teorije optickih pobudjenja u kristalima dali su

Frenkel i Poerne i to za molekularne kristale, a Vanije i Mot

za poluprovodnike. Ova pobudjenja, koja su indukovana svetlo-

S<5u, nazivaju se eksitoni. Eksitoni u molekularnim kristalima

nazvani su Frenkelovim, a u poluprovodnicima, eksitoni Vanije-

-Mota. I Frenkelovi i eksitoni Vanije-Mota su u energetskom

smislu slicni, jer im je energija reda velicine 3 - 5 eV , tj.

reda velicine vidljive svetlosti koja ih indukuje.

Ukoliko se pomenuti eksitoni shvate kao kvazifiestice

sfernog oblika, tada je bitna razlika izmedju njih u velifiini

radijusa. Frenkelovi eksitoni su malog radijusa, reda velifiine

0.1 nm , dok je radijus eksitona Vanije-Mota i nekoliko ym .

Kada svetlost iz popunjene elektronske zone izbaci

jedan elektron u provodnu zonu, tada nastaje eksiton Vanije -

- Mota, a to istovremeno znaci da se u popunjenoj zoni pojav-

Ijuje Supljina koja se ponaSa kao pozitivno naelektrisanje, a

u provodnoj zoni je elektron, kao negativno naelektrisanje. O-

va se dva naelektrisanja medjusobno privlaSe Kulonovom silom.

Ukoliko je ova privlacna sila dovoljno jaka da ih drzi vezane,

u poluprovodniku ne tefie struja, ved se ovaj vezani kompleks,

elek.tron-§upljina, ponasa kao neutralna cestica. Pomenuti ne-

utralni kompleks pomera se kroz kristal kao neki talas (kvazi-

cestica) i taj se talas naziva eksiton Vanije-Mota. Kada privla-

cna sila oslabi, odnosno kada se veza elektron-Supljina preki-

ne, eksiton Vanije-Mota prestaje da postoji. Elektron i §uplji-

na pocinju da se kredu nezavieno jedno od drugog, kroz polupro-

vodnik teSe struja, u provodnoj zoni struja elektrona, a u va-

lentnoj struja Supljina.

U slucaju Frenkelovih eksitona svetlost takodje stva-

ra par elektron-Supljina, ali ovaj kompleks ostaje na samom mo-

lekulu. Frenkelovi eksitoni su zbog toga malog radijusa. Ovo,

medjutim, ne znafii da je pomenuta ekscitacija lokalizovana na
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samom molekulu. Kada se jedan molekul u kristalu ekscituje, to

odmah izaziva promenu matricnih elemenata interakcije izmedju

molekula i ekscitacija, te se ovo prenosi na slededi molekul,

a posle izvesnog vremena na sve molekule kristala. Ovakav ta-

las pobudjenja naziva se Frenkelov eksiton.

Frenkelovi eksitoni se najcesde javljaju u molekul-

skim kristalima, a to su antracen, naftalin, benzol u cvrstom

stanju i u kristalima inertnih gasova. Molekuli ovih kristala

su veoma izrazeni dipoli i zbog toga izmedju njih deluju sile

dipol-dipolnog tipa. Potencijal dipol-dipolne interakcije iz-

medju molekula ima oblik:

r -r [r (n-m)][r (n-in)]
V-*-»- = e2 n m - 3e2 n . _ 1 1 1
nm i- * • - > • i ̂  i - > • - > • 11;|n -m|d |n -m| 5

gde je: e - naelektr i sanje elektrona,

n, m - vektori kristalne resetke,

r , r - vektori dipola molekula na mestu n i m u kristal-n m . . .noj resetki.

Ocigledno je da dipol-dipolna interakcija opada sa tredim ste-

penom rastojanja izmed'ju molekula. Ova se interakcija sastoji

iz dva dela koji se bitno razlikuju. Prvi deo zavisi od intenzite-

ta rastojanja izmedju molekula i naziva se analiticki deo di-

pol-dipolne interakcije. Drugi deo zavisi od intenziteta rasto-

janja i .uglova koje vektori dipola zaklapaju sa rastojanjem n

i m i naziva se neanaliticki deo dipol-dipolne interakcije.

Naz^v, neanaliticki, dolazi zbog toga sto Furije lik pomenutog

dela interakcije zavisi od pravca prostiranja eksitona,. tako

da za svaki pravac eksiton ima drugaciji zakon disperzije. £e-

sto se u racunima iz odredjenih razloga neanaliticki deo zako-

na disperzije odbacuje i eksitoni dobijeni u ovakvoj interak-

ciji nazivaju se mehanicki eksitoni. Svetlost koja u molekulu

indukuje eksiton mo2e da izazove dva efekta. Prvi je promena

stanja elektrona u molekulu, a drugi predstavlja promenu sta-

nja unutrasnjih molekulskih vibracija. Ove druge promene, do

kojTh dovodi svetlost manje energije (infracrvena) , kolektlvizuju

se u kristalu i ovakve kolektivne ekscitacije se ponekad nazi-

vaju eksitonima Frenkela, a ce§de vibronima. U daljem izlaga-



nju govori se samo o eksitonima Frenkela tj. o eksitonima ko-

ji nastaju usled promene stanja elektrona u individualnim mole-
ku 1 ima .

Ukoliko se analiza ogranici na ovaj slufiaj , mo2e

se tada hamiltonijam molekularnog kristala, u odnosu na proces

optifikih pobudjivanja njegovog elektronskog podsistema, posma-

trati kao hamiltonijan sa dvocesticnim f ermijonskim interakci-

jama. U reprezentaciji druge kvantizacije ovakav hamiltonijan
ima oblik:

H = jÊ 4Ajtf + T_ I v̂ <fi'f2»f3̂ )4/̂ f3Aiif,
inf nmf j fz fs f i * 1 1 2

gde su: n,m - cvorovi resetke,

fl »f 2*^3 » fit - skupovi kvantn-ih brojeva koj i karaktertsu stanje
elektrona,

£->-,: - energ ija .elektrona u stanju f ,

V-> (f i »f2»f 3 .fit) -mat r icn i element! operatora d ipo] -d ipol ne
interakcije po svojstvenim stanj ima elektro-
na u izolovanom molekulu.

Operator! A+, i Â y kreiraju, odnosno anihiliraju elektron

na cvoru n u, stanju f . Ako se sa H-* oznafii hamiltonijan

molekula na mestu n , njegov se problem tada mo2e napisati

kao:

H+<P: = E:<P: 1.1.3+
Na osnovu izlozenog vidi se da su £•> energije izolovanog mo-

+
lekula, dok su funkcije <P-»- svojstvene funkcije hamiltonija-

na izolovanog molekula. Matrifini element interakcije dva mole-

kula sa razlicitim nivoima fi »f2»f3»fit ima oblik:

f f f) = cp*l9*2V"»<p-v3(p->-l|dT-KiT^ 1.1.4nmv l' 2> 3> 4/ J n m nm m Yn n m

gde dt^- i dr-> predstavl jaju elemente zapremine u prostoru ko-

ji zauzimaju molekuli na mestima in i rri . Talasne funkcije <P

veoma brzo opadaju sa rastojanjem, pa se integral 1.1.4 mo2e

bez vede gre§ke uzeti kao integral po beskonacnoj zapremini.

_ ___ u daljoj se analizi smatra da se elektron u molekulu

moze na<5i samo u dva stanja, osnovnom 0 i pobudjenom f . 0-

vakva se shema naziva i shema sa dva nivoa, a opravdana je u

slucaju kada se kristal pobudjuje monohromatskim fotonima. She-
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ma je opravdana i u slucaju kada fotoni nisu monohromatski, a-

li su ostali mogudi nivoi veoma razliciti od energetskog nivoa

f . Razmatrati hamiltonijan 1.1.2 kao elektronski hamiltoni-

jan sa dvocesticnim interakcijama nije podesno ni sa matemati-

cke, niti sa fizicke tacke glediSta. Naime, posmatrano fizicki,
eksiton nije pobudjeni elektron, ved kvant pobudjenja molekula

kristala. Umesto Fermi operatora /W,: uvode se, zbog toga, no-
vi operator! P+ i to na slededi nacin:

Fizicki smisao novouvedenih operatora je ocigledan. Operator

P+ opisuje proces u kojem je jedan elektron u osnovnom pre-

stao da postoji, a pojavio se u pobudjenom stanju f . Prema

tome, operator P-> kreira kvant pobudjenja cija je energija

E-+Y - E+Q . Operator P-> opisuje obrnuti proces, odnosno i§ce-.

zavanje elektrona u pobudjenom stanju i njegova pojava u osnov-

nom stanju 0 . Prema tome, operator P+ anihilira (poniitava)

kvant pobudjenja cija je energija E-*p - E-VQ .

Operator! P-* i P-* nemaju fermionske komutacione re-

laci je , a ni bozonske i sa statis-ticke tacke glediSta predstavl ja-

ju sredinu izmedju Bose i Fermi operatora. Ovakvi operator! na-

zivaju se Pauli operator!. Komutacione relacije za Pauli opera-

tore mogu se izvesti na osnovu komutacionih relacija za Fermi
operatore uz jedan dopunski uslov cije objaSnjenje sled! u da-

Ijem izlaganju. Ako je elektronu dopusteno da zauzima samo dva

stanja 0 i f , tada, zbog Paulievog principa, za svaki cvor

kompletan fermionski prostor izgleda ovako:

|00 Of>|1Q 1f> 1.1.6

M0 °fH°0 V 1'1'7

S obzirom na definiciju Pauli operatora 1.1.5 , vidi se da su

oni identicki jednaki nuli u podprostoru 1.1.6 , §to znaci da

ovaj podprostor ne moz"e uticati na fizicke karakteristike si-

steHia, -pa se moze isklju&iti iz daljeg razmatranja.-U podpro-

storu 1.1.7 Pauli operatori nisu jednaki nuli i sto je va2ni-

je, delujudi na funkciju iz ovog podprostora, daju funkcije u

onom drugom, pa je iskljufiivanje podprostora 1.1.6 opravdano.
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Ocigledno da u podprostoru 1.1.6 va2i uslov:

Â f + Â 0 = 1 1.1-

Kombinovanjem uslova 1.1.8 sa poznatim komutacionim relaci ja
ma za Fermi operators, dobijaju se za Paul! operatore 1.1.5
slededi komutacioni zakoni:

[p+.pi] . [1 - 2P̂ ]6~

= 0
n

Mi

Vidi se da se za jedan cvor reSetke Paul! operator! ponaSaju

kao Fermi operator! , dok se za razlicite cvorove reSetke pona-

§aju kao Boze operatori.

Ako se u hamiltonijanu 1.1.2 uzme u obzir cinjenica

da indeksi fi ,f2»f3>fit uzimaju samo dve vrednosti 0 Hi f ,

zatim iskoristi definicija Pauli operatora i njihove komutacio-

ne relaci je, dobija se hamiltonijan sistema u paulionskoj re-

prezentaciji u obliku:

H = E0 - -
0 $ n n -»-+• nm n m 2 ->-»• nmv n m m nnm nm

p+p-v 1.1.10
nm n m m n

m

Uvedene oznake imaju sledede znacenje:

Eo = NtE 0 +1 V 0 ( 0 0 , 0 0 ) ] ,

A = E+f - E-»-0 - V o ( O O . O O ) + 1 V 0 ( f O , O f ) + y(0f , f O )

V-^-(fO.fO) + V-»-»-(Of ,0f)
nm nm nm

n

Pri dobijanju hamiltonijana 1.1.10 uzeta je u obzir cinjenica

da se molekuli medjusobno ne razlikuju, pa Ê f i Ê Q ne zavi-

se^od indeksa reSetke n .-Sem toga ucinjena je pretpostavka da

kristal ima centar inverzije i da se poklapa sa centrom inver-

zije izolovanog molekula, zbog cega su matricni element! tipa:
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jednaki null.

Prelaskom sa Fermi na Paul! operators, kao §to se iz

dobijenih relacija vidi, veliki deo fermionskih interakcija je

ukljucen u kvadratni deo paulionskog hamiltoni jana. Fizifiki,

to znaci da su ovakvim prelaskom interakcije cestica ukljucene

u hamiltoni jan gasa kvazicestica. Autor ove ideje je Bogolju-

bov, a sam se metod naziva metod pribliSne druge kvantizacije,

a njegova fizifika sustina je zamena sistema jako interagujudih

Cestica sistemom slabo interagujudih kvazicestica.

Slededi korak u analizi je zamena Pauli operatora u

janu

nim relacijama:

hamiltonijanu 1.1.10 Boze operatorima B i B prema pribliz"-

P+ = B+ ; P-*-P->- = B+B+ 1.1.12n n ' n n n n

Zamena Pauli operatora Boze operatorima unosi u rafiun izvesnu

gresku koja je utoliko manja, ukoliko je broj ekscitiranih mo-

lekula u kristalu manji. Tafina formula za prelaz sa Pauli opera-

tora na Boze operatore ima oblik:

0 (1+v)!

+ +r " (_2)v +v i
^ = B̂  T / Z B̂  Bjn nl £n 1+v . n nj

1.1.1311 J.M ̂  i n n I

v+l
pTp Y v~^; ĝ . g.,.
n n - v£0 (i+v)I n n

Ako se poslednji deo relacije 1.1.13 razvije, dobija se:

n n ~ n n n n n n n i v n ' '

odakle se vidi da broj pauliona P+P dobija pravilne vredno-

sti 0 i 1 samo dok je broj bozona jednak 0, 1 i 2 . Ved

za N= 3 za broj pauliona P+P dobija se nepravilan rezultat,

Na ovaj nafiin je ilustrovana tvrdnja da je zamena Pauli opera-

tora_ boz_Qnima po obrascu .1.1.12 dpbra samo dok je broj bozona

mali, odnosno dok je sistem slabo ekscitiran. Metod pribliSne

druge kvantizacije se, prema tome, sastoji ne samo u zameni

Pauli operatora bozonima, ved i u odbacivanju ovih filariova fie
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tvrtog reda po Boze operatorima. Odbacivanje clanova cetvrtog

reda je nuSno, jer su prve korekcije koje dolaze usled razlike

Pauli i Boze komutacionih relacija cetvrtog i visih redova po

Boze operatorima. Na. osnovu recenog, hamiltonijan metode pri-

bli2ne druge kvantizacije za eksitonski sistem ima oblik:

Relacija:

H = E0 + AS B+Bj + ̂ Z-B^ + ̂  AY^: + Bnft) 1.1.14
n nm nm

'_£* 1.1.15

predstavlja Furije transformaciju Boze operatora, posle koje
hamiltonijan 1.1.14 postaje:

+H = F + v ̂  A + ~
i K N IV f,

Z-+ - £ Z-+ e^n+ nO

\/ « \/ t'A.n

1.1.16

1.2. DIJAGONALIZACIJA EKSITONSKOG HAMILTONIJANA I SPEKTAR EKSITONA

Dobijeni hamiltonijan 1.1.16 mo2e se dijagonalizova

ti prelaskom na nove Boze operatore B> , na slededi naSin:

Transformacione funkcije Û  i V-̂  su , po pretpostavci , parne

i realne. Da bi b̂  biii Boze operatori funkcija U i V, tre

ba jSostaviti tzv. uslov kanonicnosti transformacije. Ukoliko se

obrazuje komutator operatora B i B , na osnovu relacije

1.2.1 se dobija:

da bi b+,b bili Boze operatori, mora biti:
+ L U

Kako je [B£,B£] = 1 , uslov kanonicnosti postaje:

— ~ • -ui - 4 = 1 " ' '" 1-2.2
k k

Zamenom 1.2.1 u 1.1.16 dobija se:



_ Q _

1.2.3

Da bi se postigla eliminacija nedijagonalnih filanova, proporci-

onalnih . b|b*-j> + b_£b£ , Jkoef icijent koji stoji uz njih izjedna-

2en je â nulom. Na taj se nafiin dobija:

2 2

ReSavajudi ovaj sistem jednafiina dobija se:

U =
A + Zk

-1
1

+ 1 J

1.2.4

Zamenom ovih rezultata u izraz dobija se dijagonalizovan eksi-

tonski hamiltonijan u qbliku:

1 v - Y - A -

1.2.5

Zakon disperzije za eksitone dobija se u obliku:

1.2.6

gde je A reda velicine 3 - 5 eV . Na osnovu ovog/ bozon u ob

rascu 1.2.6 moze se razviti u red:

- Y| » l -
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pa pribliz"ni izraz za energiju glasi:

U nameri da se karakteristike eksitona upoznaju odredjenije,
pretpostavimo :

a) da'je u Z-£ i Y£ bitan samo analiticki deo operatora di-
pol-dipolne interakcije,

b) da je aproksimacija najbliSih suseda dobra aproksimacija,

c) da se posmatra kristal proste kubifine strukture ,

d) da je problem ogranicen na oblast malih talasnih vektora.
Na osnovu a, b, c sledi:

Zk = 2Z(co4kxa

gde su Ẑ  i Y^ matrifini elementi interakcije za najbliSe su-

sede i a - konstanta reSetke. Na osnovu pretpostavke d, dobi-

ja se:
Ẑ  = 6Z - Za2k2 ,

Y^ = 6Y - Ya2k2 .

Ako se poslednji izraz zameni u izraz za energiju eksitona do-

se:

gde je: ^ 8Y2
A = A + 6Z -

A
m* = -- 5! - 1.2.9

Vidi se da se eksiton u oblasti malih talasnih vektora pona§a

kao fiestica sa efektivnom masom, datom izrazom 1.2k9 .

Od znaka matrifinog elementa Z zavisi da li eksiton

ima pozitivnu ili negativnu masu ili, drugim refiiroa, koristedi

se terminima klasicne optike, da li svetlost u kristalu ima po-

zitivnu._ili negativnu disperziju.
U slucaju da je Z < 0 , eksiton ima pozitivnu efekti-

vnu masu (pozitivnu disperziju), dok za Z > 0 eksiton ima negativ-

nu efektivnu masu (dakle, negativnu disperziju).
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Grafifiki se prethodna analiza moze dati na slededi nacin

m*> 0

1.3. VREMENSKA ZAVISNOST BROJA EKSITONA'l OPERATORA KREACIJE I ANIHILACIJE
PAROVA EKSITONA

U prethodnom odeljku hamiltonijan 1.2.3 dijagonalizo-

van je raetodom UV-transformacija i dobijen je spektar eksitona

1.2.6 . Na ovom se mestu analiziraju pojave u eksitonskom siste-

mu , kada se uzima u obzir cinjenica da operator ukupnog broja

eksitona ne komutira sa hamiltonijanom. Prema tome, broj eksi-

tona se ne odrzava i to izaziva izvesne specif ifine efekte, ko-

ji su u daljem teksu analizirani.

Polazedi od hamiltoni jana :

+ 1 Y(t)[B(-lt)B(t) +BH =

1.3.1•* tX(k) = A + Z(k) >
~\e se ispitati vremenska zavisnost operatora broja eksitona:

N = I B+(i<)B(k) 1.3.2

t

Da bi se ova zavisnost ispitala, dovoljno je da se nadje komuta-

tor broja eksitona za dato 1< , odnosno B (1<)B(]<) .

Na osnovu Hajzenbergovih jednacina kretanja:

rlfl *• A

~ = [A,H] 1.3.3

posle nala^enja odgovarajudih komutatora za operatore:
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t = R(*.t)

= R'(i,t)

dobija se slededi sistem jednaSina

(t.t)

1.3.4

1.3.5

Osnovni problem koji se postavlja ovde je izbor poCe-

tnih uslova pri kojima se sistem 1.3.5 re§ava. Prilikom izbo-

ra poSetnih uslova mora bit! ispunjen zahtev da posle zamene

1.3.4 u 1.3.1 hamiltonijan ostane nezavisan od vremena, odnos-

no da 1.3.1 dobije oblik:

H =

Pomenuti je zahtev svakako zadovoljen ukoliko se odaberu

slededi pofietni uslovi:

R(lc,0) = B+(t,

1-3.6

[ S\ ' /I ^ \ v v A _^ . A .

K \-/ = -2-z:[nv(k) +2f2v(k)R(k,0) + O.(k)R"(K,
dt Jt=Q Y Y X

Re§enja sistema 1.3.5 u torn slucaju glase:

1.3.7
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gde su funkcije a i £ date sa:

. tf(*)
a i (k , t ) = -i— -[1 - C042n(k)t] ,

2«2 (£)

tffa
a 2 (k , t ) = 1 +-4- -[1 - C042n(k")t] ,

a 3 (k , t ) =

P3(k,t) =

ti fl(ic) = A 2 ( ) -Y2( t) 1.3.9

Kao §to se vidi, operator totalnog broja eksitona:

N ( t ) = I [B+(t)B(t)] t 1.3.10

ima veoma komplikovanu zavisnost od vremena i izrazen je i pre-

ko stacionarnog broja eksitona B (k",0)B(l<,0) , a i preko stacio-

narnih operatora B(-tsO)B(t,0) i B+(t,0)B+(-t,0) koji anihilira-

ju , Odnosno kreiraju parove eksitona sa suprotnim indeksima.

Neke ;su posledice ove fiinjenice predmet analize u daljem tek-

stu. Na ovom je mestu potrebno samo naglasiti da direktna zame-

na 1.3.8 u 1.3.1 daje rezultat 1.3.6 .



2 . N E S T A C I O N A R N I P R O C E S I U S I S T E M U
E K S I T 0 N A

2.1. KORELACIONA FUNKCIJA ZA SLUCAJ KADA GRINOVA FUNKCIJA IMA POL ZA NULTU
FREKVENCIJU

U teoriji Grinovih funkcija jos uvek je otvoren prob-

lem nala2enja korelacione funkcije za slucaj kada Grinoya funk-

cija ima pol u tacki w = 0 . U razmatranju ovog problema pola-

zi se od opstih jednacina koje povezuju Grinovu funkciju G ( w )

i njenu spektralnu intenzivnost I ( w ) . Polazna relacija ima ob-
lik: .+»

---. i du>'2m J
2.1.1

= £; V»°
gde je 9=^1 - temperatura u energetskim jedinicama.

KoriSdenjem poznatog obrasca iz kompleksne analize:

—1— = ? 1 ; t7r6(x)

6 -* •*•()

mo2e se iz relacije 2.1.1 spektralna intenzivnost eksplicitno

izraziti kao:

I(«o) - "'--'̂

+

e - 1
6 ' 2.1.3
0

Ovaj se izraz koristi u slucajevima kada Grinova funkcija nema

pol o)=0. U slucaju kada ovakav pol postoji, rezultati dobije-

ni hori§denjem pomenutog izraza, nisu korektni.

Ako je Grinova funkcija sacinjena od operatora A i

B , odnosno: +•»

G(o>) = — [ dt«A(t)|B(0)»et'a)t , 2.1.4
2ir J

—CO

odgovaraju<5a korelaciona funkcija data je tada izrazom:
+00 +00

QW —' ~: * -̂= J
6 "1 y 2.1.5

• — 6 -> *0 - -

Na ovom je mestu izloSen metod po kojem se korelacio-

na fpnkcija moze odrediti iz Grinove funkcije ne koristedi re-
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laciju 2.1.2.

Pretpostavimo da Grinova funkcija ima oblik:

G(OJ) = ± !S— ; w £ 0 ;
2ir OJ-UQ i

£ - 0 - „ # 0 /
3oj ' °

Moze se pokazati da se u slucaju OJQ £ 0 dobija isti rezultat

kao i primenom relacije 2.1.2 . Primenom pomenute relacije obra-
zac 2.1.3 postaje:

I

I(oj) = k(e6a)-1)-l6(oj-oj0) 2.1.7

pa je korelaciona funkcija:

C(t) = ke~™° (eeto°_i)-i 2.1.8

Ovaj se rezultat, takodje, moze ddbiti i kori§(5enjem formule

Poenkare-Bertrana. S obzirom na analiticnost spektralne inten-
zivnosti, kontura integracije u 2.1.1 se moze ("bez izmene rezulta-

ta) deformisati, tako da bude zatvorena u donjoj poluravni pro-

menljive u' , da prolazi kroz tacku oj i da ne obuhvata tafi-

ku oj = 0 . oj' = 0

SI. 1

Na osnovu formule Poenkare-Bertrana, kvadrat singularnog Inte-

gra 3?a:
1 I da' 1 f dco" - , q— dj — (b — .̂l.V
T̂̂  J oj - oj' T̂  J oj - oj'
L L

po zatvorenoj konturi je jedinifini operator. Ako se ovo prime-

ni na izraz: Q ,
rr \ 1 H . (* -QI(") : 9 i inG(oj) = -r—r 0» UOJ1 -* L—s—*• 2.1.10

2ia J oj-oj'
L

gde je kontura L odabrana kao na SI. 1 , tada se dolazi do

slededeg rezultata; .

2.1.11
OJ! - OJ
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Ako se izraz 2.1.6 zameni u 2.1.11, spektralna intenzivnost se

dobija u obliku:

T / X - *k 1 2.1.12

Na osnovu dobijene spektralne intenzivnosti, za konturu kao na

SI. 1 , gde je pol o)0 obuhvaden konturom, a tafika w = 0 ispu-

gtena, mo2e se pronadi korelaciona funkcija i to na slededi na-

Sl. 2

cin:

C(t ) = - ^

is i\ « _ , *- i - — mu u / ^ puu 1 \ 1 0 1 1 0= - — ^•^ Rei —r = ke (e - 1 ) *• 2.1.13
TT / _ p(0 , \ \ = co0 (e - 1 ) ( u > - w o )

Kao Sto se vidi, primenom formula iz teorije singularnih inte-

grala dobijen je isti rezultat 2.1.8 , §to je dobijeno i prime-

nom standardnog postupka polazedi od relacije 2.1.2.

i Ukoliko je to0 = 0 , relacija 2.1.8 daje besmislen re-

zultat C(t)=°° . Ovim se potvrdjuje ved ranije receno, da for-

mula 2.1.2 u slucaju kada Grinova funkcija ima pol u0=0 , ne

moze1 da se primeni. Razmotrirno sada slucaj kada je w0 « 0 , odno-

sno primenu izlozenog postupka u kojem se koriste stavovi iz

teorije singularnih integrala.

Neka Grinova funkcija ima obiik:

P (/ \ — • — 0 2 1 14-

Kontura iz relacije 2.1.1 deformisana je sada tako da bude za-

tvorena u donjoj poluravni, ali svakako da prolazi kroz tacku

u)' = 0 , jer u ovom sludaju 0 zamenjuje taSku u iz prethod-

nog slucaja.

Primenom formule Poenkare-Bertrana, kao i u prethod-
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nom slufiaju, dobija se spektralna intenzivnost:

ti \k 1
2.1.15

SI. 3

Korelaciona funkcija se odredjuje na slican nafiin kao i u pret-
hodnoro slucaju, ali kontura L mora da obuhvati tafiku u>=0,
jer ona predstavlja pol Grinove funkcije:

SI. k

Ako se za ovako izabran oblik konture potraSi korela-

ciona funkcija, tada se dobija:

L

iV. .
T"

.-•tut
= k tun

u)=0

sto daje konafian rezultat:

= - k — + —- Ki + 2.1.16

Kao §to se vidi, primena ovog opgteg postupka daje za korelaci-

onu funkciju konafinu funkciju. Takodje se vidi da je za t=0

korelaciona funkcija negativna, tj. C(0) = -k/2. Na osnovu eks-

perimenta poznatog fizifiara Brokhausa koji je istra2ivao kore-

lacionu funkciju fluktuacija kristalne gustine prilikom prole-

tanja sporih neutrona dobijena je negativna korelaciona funk-

cija! za t=0 . Ovaj Brokhausov rezultat je u skladu sa rezulta-

tonT~ 2.1716 dobijenim u ovom radu.
: Navedimo, na kraju ovog izlaganja, rezultat za kore-

lacionu funkciju koja odgovara Grinovoj funkciji sa visestru*-
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kirn polom u nuli. Ako Grinova funkcija ima oblik:

tada se primenom iste procedure, izlozene u prethodnoj analizi,

korelaciona funkcija nalazi po obrascu:

C(t)=-^
> IT

L v" ' '™

2.1.18
O (eBa)-7)u>n " nT

Konttira L u obrascu 2.1.18 data je na SU k.. .izvrSena ana-

liza je potrebna zbog toga §to se prilikom ispitivanja nestaci-

onarnih parnih korelacija eksitona- pojavljuje Grinova funkcija

koja ima pol za u=0 .

2.2. TRANSFORMACIJA OPERATORA BROJA EKSITONA I OPERATORA KREACIJE I
ANIHIt-ACIJE PAROVA EKSITONA

Parne korelacije eksitona kao i fluktuacije eksiton-

ske gustine ispituju se dijagonalizovanim hamiltonijanom 1,3.6.

Pomenuti hamiltonijan ima oblik:

H = £. X()B(,0)B(i,0) -f Y(l)[B(-,0)B(,0) + B(,0)B(-,0)] 2,2.1

l<

Primenom istog postupka kao u prvoj glavi , drugom odeljku, od

opera tora B i B+ moze se izvesti prelaz-na opera tore A i A

koji su takodje Boze operator!. Kahonicka transformacija ima

obl:̂ : B(lt,0) = u(t)A(lt,0) + v(t)A+(-t,0) 2.2.2

Funkcije u i v date su izrazima:

V(R) =
1

-K

u(t)v(t) - - ] °Y
J_nv(l<)
2

2.2.3

Hamiltonijan 2.2.1 nakon izvriene zamene 2.2.2 dobija slededi

oblik:
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Q(ic)--fl^it)
•"• . V n/V\»~r/'!r n \I tT n\ 2 2 4

it

S obziirom na trans formaciju 2.2.2 nestacionarni operator! 1.3.8

mogu se izraziti preko operatora A i A . Ako se relacija

2.2.2 , uz korisdenje 2.2.3 , zameni u 1.3.8, dobija se rezultat:

oy(£) ay(k)

20 (it) o(it)

+ ^ Y
[B(-k)B(k)]. = - -i- 1— A+(k,0)A(k,0)

2.2.5

^ ---20 (Ic) 0{lc)

2.2.6_». i - • \ - i- - \ • i
01

20 (t)

20 (£)

Ovi se izrazi koriste u daljem izlaganju za ispitivanje parnih

korelacijja eksitona i fluktuacija eksitonske gustine.

2.3. iSTACIONARNE I NESTACIONARNE PARNE KORELACIJE

! Stacionarne parne korelacije ispituju se pomodu Gri-
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nove funkcije:

G(t,t) =«a(-t,t)a(t,t)|a+(t,0)a+(-£,0)» 2.3.1

gde operator! a i a predstavljaju operatore A i A+ u Haj-

zenbergovoj reprezentaciji, tj.

Ht Ht

Ht

Sam Hamiltonov operator u ovoj reprezentaci ji postaje:

2.3.2

H =
. . . i
+(it,t)a(t,t)

i
2.3.3

Prema op§toj teoriji Grinovih funkcija za Grinovu funkciju

G(k,t) vazi slededa relacija:

at
2.3.4

Treba naglasiti da su, s obzirom da je hamiltonijan 2.3.3 dija-

gonalan, sve Grinove funkcije ci'ji je korelator jednak nuli i

same jednake nuli. Korelator je prvi clan na desnoj strani re-

lacije 2.3.4 .

Ako se u relaciji 2.3.4 riadju komutatori i izvr§i

prelaz na Furije komponente:

+00

"*.i G(£,t) = f du>

TOO

*w •£{<""••-•tut
2.3.5

dolazi se do konacnog rezultata:

G(ic,u) =
iY,
G 1

2.3.6

Na osnovu dobijenog izraza za Grinovu funkciju i relacije
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2.1.13 , korelaciona funkcija stacionarnih parnih korelacija se

mo2e :napisati u obliku:

C (£,t) = <a+(£,0)a+(-t,0)a(-ist)a(ist)> = Jte C_, + i Im CGl "Gl

K0 CCA 2fl(£)t

2.3.7
cpl(*,t) =

Im CG1(k,t) =

Kao sto se vidi stacionarne parne korelacije eksitona se vr§e

uz razmenu energije u procesu 21in(k) . Takodje se vidi da su i

Re i Im deo korelacione funkcije periodicne funkcije vremena.

U daljem se tekstu ispit'iiju nestacionarne parne kore-

lacije. Nestacionarne parne korelacije nazivaju se one korela-

cije u kojima ucestvuju operator! [B(4)B(t)]. i [B+(£)B+(-£)] . .
\» "\t

Ove se korelacije ispituju preko Grinove funkcije:

gde su:
2.3.8

Ht
iti

zn(k)

b+(t,0)b+(tt,0) = e

nY(R) t=o

n(t')

2.3.9

Primenom istog postupka kao i prilikom nala2enja Grinove funk-



- 22 -

cije G(l<,t) , odnosno G(t,w) dobija se slededi rezultat:

iK,

8ft2 (t)

dt r ( , t )e-ia)t

Kr - KG

2.3.10

Vidi'se, na osnovu dobijenog rezultata, da Grinova funkcija r
\a opisuje nestacionarne parne korelacije ima pol za to=0 ,

a sem toga polove to(l<) i -to(t). Treba uociti da se, za raz-

liku od stacionarnih parnih korelacija nestacionarne parne ko-

relacije vr§e uz razmenu energije u iznosu Aftn(l<) . Korelacio-

na funkcija (buduci da postoji pol w=0 ) se dobija kombinovanjem

relacija 2.1.16 i 2.1.13 . Kao rezultat se dobija slededi iz-

raz :

C ( t , t ) = = Re

Re

"K

2.3.11

Ovde se moze zapaziti jo§ jedna specif icnost nestacionarnih

parrft-h korelacija koja ih razlikuje od odgovarajudih stacionar-

nih parnih korelacija: realni deo korelacione funkc'ije, a to

znaci i sama korelaciona funkcija u trenutku t=0 ima negativ-

nu vrednost. Vidi se takodje da je imaginarni deo korelacione

funkcije za nestacionarne parne korelacije aperiodican i line-

arno proporcionalan vremenu, §to znaci da u nestacionarnim par-

nim korelacijama dolazi do jake disipacije elektronske energije,

2,4. _STACIQNARNE I NESTACIONARNE FLUKTUACIJE GUSTINE

Stacionarne fluktuacije gustine ispituju se pomodu

Grinove funkcije:
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F(t,t) = «a+(t,t)a(£,t)|a+(£,0)a(t,0)» 2.4.1

Kao §to se vidi, korelator ove funkcije:

- 0 2.4.2

jednak je null, pa kako je hamiltonijan dijagonalan i sama funk-

cija F(k,t) je jednaka null. Prema tome, u sistemu eksitona ne-

ma stacionarnih fluktuacija gustine.

Razmotrimo sada nestacioarne fluktuacije eksitonske

gustine. Nestacionarnu gustinu eksitona predstavlja operator

[B (£)B(]<)] , dat izrazom 2.2.7 . Grinova funkcija, pomodu koje
"C

se ispituju nestacionarne fluktuacije gustine, ima oblik:

<D(ic,t) = «b+(t,t)b(£,t) b+(t,0)b(lt,0)» 2.4.3

gde su upotrebljene oznake :

i jit _

,t) = eifi[B+(i<)B(]c)]te

i x +* *- 1 1 + -V- a+(t,0)a(t,0) -
J

a(-t,0)a(lt,0) - -̂ — - a+(t,0)a+(-t,0) 2.4.4
2Ji(l<) 2ft (It)

Za funkciju <t>(l<,t) moze se napisati slededa relacija:

at
[b + (1c,t)b(1t,t),Hi|b+(l<,0)b(t,0)» 2.4.5

koja posle Furije trans formacije:



do> 2:4.6

daje slededi rezultat:

8n2(ic)
K

\
J

• i

Kao §to se vidi, Grinova funkcija <D(1c,a)) ima polove u tackama

o) = Â (l<) i w = -An(]<) . Pol u co = 0 ne postoji. Korelaciona funk-

cija se mo2e nadi samo primenom relacije 2.1.13. Nakon primene

pomenute relacije dobija se slededi rezultat:

= Re ilm

Im

Vidi se da i realni i imaginarni deo korelacione funkcije ne,-

stacionarnih fluktuacija eksitonske gustine jesu periodicne

funkcije vremena, §to znaci da, za razliku od nestacionarnih

parnih korelacija, ovde nema porasta disipacije sa vremenom.

Kao i nestacionarne parne korelacije i nestacionarne fluktuaci

je eksitonske gustine vr§e se uz razmenu kvanata energije veli
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Z A K L J U C A K

Ispitivanja nestacionarnih i stacionarnih parnih ko-
relacija u sistemu eksitona, kao i ispitivanja nestacionarnih

i stacionarnih fluktuacija eksitonske gustine dala su rezulta-
te koji se mogu rezimirati na slededi nafiin:

a) stacionarne parne korelacije karakteriSu se razmenom kva-
nata energije velifiine 2fto(l<) i periodicnoSdu realnog i imagi-
narnog dela korelacione funkcije.

b) nestacionarne parne korelacije karakterisu se razmenom

kvanata energije velicine *»ttf}(1<). Osim toga realni deo korela-
cione funkcije, kao i sama korelaciona funkcija, negativni su

u trenutku vremena t = 0. §to se t-ice imaginarnog dela korela-

cione funkcije, on je linearno proporcionalan vremenu, §to zna-
ci da usled nestacionarnih parnih korelacija dolazi do disipa-
cije, tj,. eksitonska energija se pretvara u druge vidove ener-
gije.

c) stacionarne fluktuacije eksitonske gustine uopSte.ne po-:

stoje, dok se nestacionarne fluktuacije odvijaju uz razmenu

kvanata energije 2ija je velicina tofi(l<) . Realni i imaginarni

deo korelacione funkcije nestacionarnih fluktuacija eksitonske
gustine su periodifine funkcije vremena, sto znaci da disipaci-

ja eksitonske energije nije tako intenzivna kao u slucaju ne-

stacionarnih parnih korelacija.
•

Iz izlofcenog se vidi da su nestacionarne parne kore-

lacfje onaj efekat eksitonske dinamike koji u sebi sadrBi naj-
>

vi§e specificnih osobina. Sto se tice negativne korelacione

funkcije, pri t=0, ovaj rezultat sluSi kao objaSnjenje Brok-

hausovog eksperimenta u vezi sa fluktuacijama kristalne gusti-

ne, pa se moze redi da su nestacionarne parne korelacije eksi-

tona slicne fluktuacijama kristalne gustine kada se kristal

bombarduje sporim neutronima. Veoma velika disipacija eksiton-

ske energije do koje dolazi u procesu nestacionarnih parnih ko-

relagija. ukazuje na cinjenicu da si.stem eksitona ima dispertiv-

na svojstva koja su primedena u bioloSkoj materiji (i tamo disi-

pacija raste linearno pro pore ionalno vremenu). S obzirom na receno,
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mo2e se zakljuciti da rezultati ovog rada na neki nacin potvr-

djuju ideje Alberta Sent Djerdjija o tome da eksitonski mehani-

zam igra bitnu ulogu u bioloSkim procesima.

Na kraju treba redi da osim eksitona i drugi fizicki

sistemi (feroelektrici i neki magnetni materijali) takodje ne odrSava-

ju broj pobudjenja, pa se zakljufici, dobijeni ovde, mogu nepo-

sredno primeniti i na ove materijale.
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