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Gilj ovog rada je analiza unutrasnjih nesta-

cionarnosti u sisteiau eksitona. Ove nestacionarnosti

prouzrokovane su cinjenicom da se broj eksitona u sist-

eam ne odrzava i to zahvaljujuci spec!ficnoj unutras-

njoj dinaraici sisterna. Otuda su ove nestacionarnosti

nazvane unutrasnjim nestacionarnostima za razliku od

spoljasnjih nestacionarnosti koje su prouzrokovane ne-

kim spoljaSnjirn vremenski zavisriim pol(jem u kome se na-

lazi sistem.

Cinjenica da se broj ekaitona ne odri^ava i. da

to prouzrokuje specificnu vremensku zavl snost operatora

"bro ja eksitona do oadu u literaturi rii je uzi rnana u obzir,

niti je vreraenska zavisnost broja ekco tona pronadjena.

Posto se siaatra da eksitonski mehanizara igra

bitnu ulogu u bioloskim procesima, a ovi su uglavnom ne-

stacionarni, misljenja sara da analiza unutraSnjih nesta-

cionarnosti koja co ovde biti izvrnena rnoze da doprinese

rasvetljavanju nekih tajni biomaterije.



I- G L A V A

UOPSTE 0 EKSITONIMA.

1. Tie tod druge kvantizncije Bogoljubova
i uop.ste eksitoriski hand Itonijan

Od svih sinterna 3astavljenih od vise cestica, od-

nosno si sterna sastavl jenih od vise t;ela, najsred jeniji su

kristali jer su oni sastavljeni od geometri 3 skill konf ip;ura-

cija atoma koje se u prostoru pravilno i periodicno ponav-

Ijaju. Radi se o pravilnim geometrijskim oblicirna koji omo-

gucavaju prikaziva&je i izracunavanje za takve sisterne kako

u klasicnoj tako i u kvantnoj fizici.

Prije sve^a, sama primena Hvantne teoritje prepo-

stavlja korpuskularno-talasna svojstva svih cestioat a to

znaci i svih polja koja posto^je u kristalu.

Fizicka polja u kristalu imaju svo,je kvante analo-

gno elektromagnetnom polju kotje lina fotone kao svo^p kvante.

Kako je tih polja i njihovih kvanata vine vrsta navescu na.j-

glavnije.

Na prvom r.c st u uo ca va se d a kri s t al i , odno sno kri~

stalne resetke iraa^u poltje i kvante koji rm povezani sa ela~

sticnim eksitovanjima. Poznato tje da akusfcicni talasi pred-

stavljaju elasticno ;,alase pa otuda odgovarajuce njihovo fi-

zicko polje, Kvanti polja elasticnih 11i akusticnih talasa u

kristalu nasiva ju so f o n o n i- U teori tji r'onona ne u].a-

2± se u osobine individualne cestice i ono se u teori;;;! tre-

tira kao materijalna tacka. Od karaktoristika cestica u ra-

cun ulazi jedino njona rnasa. Naziv foiioni notice od iz?-aza

za zvuk.
Pol je elclrtronskih spine va ko ji GU m^d juso'bno po-

vezani silama razraeiie, bakod je iraa svoje kvante, ko r j i se na-

aivaju m a g n o 11 i.

Za pobud "iivc.nje spinskih eksoitaci ja potrebne su

energise priblizno i;>te kao i za pobud ji van je mehanickih

ekscitacija pa su glavni "ekscitatori" za fonone i aiagnone

toplotni kvanti.



Elektronski sas u metalima iraa svoje ekscitacije

elektrostaticke prirode. Kvahti takvo^ polja nazj vatju so

p 1 a z ra o n i. Te ekscitacije povozane su sa velikim bro-

jem elektrona, jer su po svojoj prirodi masovne. Polje die-

lektricne polarizacijo danas se proucava tako kao da ima

neke neutralne kvazicestice, ko,je se nazi va<ju e k s i ij o-
n i.

Polje polariaacije takodje se smatra kao da ima

naelektrisane kvazicestice, koje se nazivaju p o 1 a r o-

n i. Tako se polaron ruoze smatrati kao kvazIcescica sast?v-

Ijena od elektrona i od fononskog polja.

Najefikasniji metod savremenog proucavanja tih po-

Ija u kristalima i till "cestica" odnosno kvanata jeate metod

drugog kvantovanja, odnosno kvantovanje polja u kriistalu. Ta

oolja su korpuskularno talasne prirode, all se kao i$to je i

ranije detaljno izloKeno i ona ef ikaano kvantutju. U krl otalu

koji predstavlja kolektiv cestica (atoraa ill molekula) korji

ima. odredjenu geomc Uri.l^ku strukturu. i u kome cest ice mod ju-

oobno intera^uju mo"e r'a nastupi kao sto smo voc rekli. viSe

vrsta pobud jenja. Obic-no se pobudjuje Jedna cestica (i j i ma-

1;L brotj u orlnoou na ukupan bro,;] cestica) i tad a se zbo^: si la

Icojima cestice medjusobno deluju pobudjenje pronosi i na sve

os bale cestice u kr: ntalu. Pobud jentje kristala nosi u sebi

?,ig celog kolektiva i to u prvom redu nje^ove unutrasnje di-

namike i njegovih. geometri jskih svojstava. Pobud (jivanje unu-

trasnjih molekulskih oscilatornih riivoa zahteva vece energi-

,je i to se obicno postize irifracrvenim zracima ill vidljivoffl

svetloscu* Kvantirane oscilacije ovo^ fcipa nazivaju se vibro

nima, a ponekad eksitonima. Najvece energije zahtevaju pobu-

djenja elektrona u atornima ill molekulima. Pobudjenje se vr-

r.i vidljivom. svetloHcu. ^lektronsko pobudjenje jednog mole-

kula ill atoma prenoni se na os',ale centice kristala i tako

nastaju kolektivna pobudjenja elektronskog poclaistema ko;ja s

nazivaju eksitonima ill cesc.e optickim pobuci;'ftnim oistomima.

.-LlvSitone mozemo podoliti u dve p;rupe:
Jedna r̂irna el; s it ona s a on i ko tj i or i 1 ikom pad a s vo

lilosriog snopa na krictal (pobudjenje molekula u kristalujna-

staju, a ob^asnili su ih Frenkel i Pjersal..



Druga grupa su eksitorii koji nasta,ju u poluprovod-

nicima, a nazivaju se Wanier-Mottovim eksitonima. ^ksiton

tfanier-Motta predsl;avl,ja par elektron-supljina, prl cerau se

elektron nalasi u ^:.rovodnoj zoni a 3iioltjina u popunjenoj :/,o-

ni. Elektron i 5uplriina se ne krecu nezavisno jer su kao po-

sitivno i negativno naelektrisanje povezani Kuloaovftm silonu

-Dok tje Kulonova sila dovol^no jaka da ib clrzi vezane, u po-

lu-provodniku ne tcce struja, ,jer se par elektron-supljina

ponasa kao neutralna cestica. Ovaj elektricno rieuti^alni kom-

pleks krece se kroz noluprovodnike kao talas i kao (kvazice-

stica) koja so naziva eksiton Wanier-Ilotta. Ukoliko Kulonova

sila ni ,j e do vo 1 j no j alca par e le k t ro n- supl. j i na se ra npad a i

kroz poluprovodnik rnox-e da tece struja u provodnoj zoni, stru-

ja elektrona, a u popunjcnoj struja "Supljina" * Pobucljeni

elektron u poluprovodriicima neosta^je u svom atomu u kome osta-

je gupljina pa je /aziaak izmedju elektrona i ;'mpl€1ina relati-

vno velik, nekoliko niiki^ona, zbo^ toga se ovi eksitoni ;joS

nasivaju eksitonima vclikog radijusa. U molekularnin kristali-

ma (antracen, nai'tr'.lin, naf tacen, benzol i plomeniti p;asovi u

cvr>stori! stanju, pod e;i^1 vom svetlonnog onopa (optickim i>o"bn-

dgivanjem) elektron sc T-obudju je u vir^e energetsko stan.le, a

na njegovon mestu ontaje sup]jina. Karakteristicno jo medjutim,

da ovde par e'l ektron-supl tjina osta je u samoin inolekulu i na os-

lale molekule prenor.i oe saino akt ovakvo^ pohud ji vantja t/j m u

rijima dolazi do stvaranja parova elektron-supljina a -pobudje-

nje se prenosi na os bale molekule zbo^ promene matricnih ele-

menata interakcj ;jo. Ovn,j talas pobud jenja kvazicestica rna lor1;

radijusa reda veli-'iino nokoliko an^strema ;jesu Frenkelovi ek-

sitoni. Shvata juci • V si tone kao cestice sf emor; o'blika, bit-

na razlika izmed ;ju ovc dve v.rste eksi. tona (Frenkelovih i

Wanier-Mottovih) u volicini njrhovih radijusa. iiadijus eksi-

tona Wanijer-Motta i •rtLOsi nekoliko raikrona, a radijur, l(1ronke-

lovih eksitona ne!:olil:o angstrema. ^nergija pobudjenja llren-

kclovih eksitona i c] sitona Wani,jer-Mot;ta je reda velicine

leV sto znaei da se enerpetski vrlo mnlo razlikuju.

F r e n k e l o v i e k s i t o n i kao sto je

vec istaknuto javlt]a(ju se u molekulskim kristalima ciji GU

atorni, odnosno inol.ckuli vezani Van dor Valsovirn si lama. Mole-

kuli kr i s t a la an t;.:: .c ona , naf t a 1 i na s u pe rmane n fc ni ci i \>o 11 , a



plemenitih gasova u (cvrs bom stanju) su treriutni dipoli. Iz>

medju molekula posto'ji potencijal dipol-dipolne interakcije

koja oe data u obliku:

gde je: e- elektrons/.o naelektrisanje,

- su vektojri Dipola molekula u cvorovima
resetke n im

e da dipol-dipolna interakcija opada sa trecim

, stepenom rastojanja. Ova interakcija ima dva razlicita dela.

.?rvi deo koji se nasivs analiticki i drugi deo koji se naziva

neanaliticki deo dipol-ci ipolrie interakcije. Prilikom prostira-

nja eksitona kroz Icrinbal kao anizotropnu sredinu svaki pravac

prostIranja eksitona kroz krist;al irna razlicit! zakon dicper-

0 vet lost ko,ja pada na kristal indukuje eksiton u mo-

lekulu, moze pro iz vest i promenu stanza elektrona i prornenu st-

anja unutrasnjih molekulskih vibraoi ja (ove druge prornene zovu

se vi"broni) a redje eksitoni Frenkela. U dal jein tekstu pod

pojraom eksitona podrazumevace se samo Frsnkelovi eknitoni, na-

stali usled promeno ntanja elektrona u molekulima. U ovom slu-

caju hamiltonijan j:Lolc-i:ulskih krisLala raoze se razmatrp.ti kao

liamiltonijan sa dvocesticnom fermionskom interakcijom kada u

representaciji dru^;e kvantizacije mozemo napisati u obliku:

/ \/^L^3 (I.l»2) gde ,ie H-* hamiltonijari individu

--*lw alnop; molekula* Ako u harailtoni

janu (1.1.2.) predjemo nn re ore

^entaci ju druge kvai^izac L(je uvo^leci Ferm^pperatore CĈ x/̂ -e

koji anihiliraju odnor.no kreiraju elektron no. cvoru n u kvan

tnom stanju f, onda se hamiltonijan mo?-e naoisati u obliku:

O_^ -x. iL V" ' \/^ ^ (£-f f 4 \tj* fy ~*r /J~ sy-*
-<„. l^fi1 ™TH!j« \ / ^ / *$ "^ ~J~& ^ -2.

(1.1.3



Vellcine Ef - su energije elektrona u kvantnim stanjima f ,

f unkc i j e )T^ su s vo j s i; vcne f unkc I ,j o ham i ] t o n j. tj ana i z o 1 o van-

og raolekula. ^itno -]e istaci £ l j ^a prelaz 0(3(1.1.2) na

(1.1.3) vazi za Glucia;] pobud 3 i van ja samo jodnof; elektrona

u nolekulu. Otuda mo£emo pisat i

f

/\T&imbol 0 oznacava OKSiiovno stanje molekula a simbol fi na tj-

vise energetsko stance ko je e lektron moSe da pontigne pri-

likom pobud jivant;ia jvotloscu. uslov (1.1.5) izdvaja Jsr^WJW

is celokupnog pro 31; ora elektronskih stanza aktuelni podpro-

stor

(1.1.6)

elokupni kristalni pros tor je direktni produkt pro nt ora

,-̂  po svim cvorovlTiia ror^etke, i hamiltoni jant>%(l.l. 5) delu-

ge samo u ovoin prostoru* .b'errni operntori ^f <, -&.•£/* zado

vol Java ju uobicajcne rermi^onGke kornutacione relaci je

i/7 #^'j - {o#t, ®^'A =• o
—* —/

(1.1.7)

I pre^postavlja se da r;e r:ala.sne funkcije isolovanih moleku-

la (def akto talannc lunlccije elektrona u razlic Itim molekuli-

ma) toliko slabo ].>rc_\:rlvaju da se efekat prekrivanja u -ialjem

racunu zanemaru^je. CInjenica da hani Itoni Jan (I.I. 3) deluje u

prostoru konstruisancmod podprostora S-* mo^e da se i.skoristi

da ocl hamiltonijana o it; to ma jako interagujucih elektrona

(il»̂ ) predjemo na hami] tonijan Rlabo neiaealnop; ̂ asa kvazi-

cestice. ^ko uvedeiio operatore:

(1.1.8)

gde ;je fIzicki sniifino o circled an ( opera tor^Sj^kreira po'bucl jenje

tipa f sa enerf i t jom 2« - E na m o l r - k u l u u dvoru n ) hnini 1 toni-

Jan (1.1.5) mo^t- DC n.ai n sati u obi \u n-uni 1. conijana slabo nei-

dealnog gasa po ope catoru J *
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<2Uj<n

Pre nego sto prodjemo na proceduru prevodjenja

oestienog na kvasicesticni hamilfconijan razmotricemo ko-

i.Tutacione relacije (kinematiku) operatora 9 -c v kotje

cGmo u daljem tekst'u nazivati kvazi-Pauli operaLorima,

Formiracemo prvo proizvod

+ +

- <3.-*-ff,.i.,-}

Posledn ji stav u f ormi (1. 1.9) sledi ria osnovu ocigledne

cinoenice da je proisvod. OLfif dno Clna Gtyf-f'^ O u pod

pros torn S-#. °ledeci y;roizvod koji ;je V>it:m za f ormiranje

koinutacionih relaoin'a je ^

Ako ,ie j? V

(I.l . lo)

z 1 i Ki ti od nule , onda irna

lielacije rao^u K G nc.f'-.oto vi^Lsati k ;u>:

otra 2icen)o vredn iz voda

Na osnovu poslednjc f onriu 1 e aut OKI.• 11 ski ;^ 1 eel I d a ,] e ad;]U{ij;o-

vani pro i z vod </!)"J ^
Ovim smo iscrpili kornutacione relacije za kvazi-

Paulijeve operat;o:-'-c koJi va2o za jedan cvor resetki. Razmo-

tricemo s ta biva ?:,a c 1 ucia j raz 1 i c i. t; ih cvur^ova i. z ve scene re-

laciju za komutator. y^nr zf^S-f — Jw£' vrf-f * Na osnovu ko-

mutacionih relacija za Perrai o per,-; Lore (I . l..f;>) mor;e se pi sa

ti



Na isti nacin se moze dokazati da su ravni null

komutatori tyn^^fy^/ — ^f>' $5?V <- -^V 6^4r/— $^>'
tako da konacno dola^imo do sled ere kino mat; ike kvazi-Pauli
operatora; E

komutacione relacije, koje kao sto vidimo nisu ni Boze ni

Fermi t ipa , mozerao preci na re pre?,ent aci ju harai It oni jana

(1.1.3) preko kvasi-Pauli operatora.

I-'rvi claiLu foriui (1,1.3) inoze* se transf ormisati. na s] edeci

nacin: *"* ~

^

U pos l j edn jem stavu N [ ) rodsLavl r ia h r i o j r a o l e k u l a n kr i I'-U-ilu.

Drug! clan hamil.ton.ij ana u re lac i J l (1.1. 7?) moze GO predsta

viti na si edeci naoin: ( f* O tfY

0
0
0

0
0

/z

o
0

•fi* 0

0

0

0

°

0

-ft+O

O

0
o

0

0

o

0

0

0

I

I

IV
V
w

IK

x//
x///

xr/ (1.1.15)



U daljoj analisi noccmo koris bit! sve clanove seme (1.1. 15)

jer ceno i^azraatrati krintale koj i i m a i u cen ta r inverz i je ,

pri cemu se ta;i c en Lar inverzi je i - o k l a p a sn oentrom iriver-

zije svakog od rnolf:kula koj i ulazi u Kar> tav kristala. Ci~

njenica da sistein irna oontar i n v o r ^ i j e xr iac i cia Kami] i.oni-

jan sisteraa morn bill inv ; r i , i a r i L a n u o ( noou ua ^a: ; ; f :nu

(1.1.16)

Mfttricni clement i ko j i odg-ovara ju clanovima od

1I-V i od XII-XV some (I.I. IS) t j . V C f j O O O ) , V(0f200),

V(0f0f zf,. ) proporcionalni su jednom dl oolnorn moraentu prela-
«::; .>•* r ' — ̂

za ( ̂. /̂ * ) Hi nrolavodu tri dipolna momonta prelaaa

« i (^ /»T) -o 9 a ov-ikvi c lanovi m e n j a j u xnak f ) r i l i k o m

prelaza (I.I. 16). ~J :-: 2'j.hteva da !iain.i 1 torn jan n I. t1e promen-

Ijiv u odnosu na i;rclaz ( I . I . 16.) n led i da clanovi seme 1I-V

i XII-XV identi cki i;io??a ju bit i jednaki null .

Preina 1: oine , z:i \ I s t ale s n c en.1; rorn i n ve rz I j e od

cele seme (1 . 1.1/0 ^- dainl] ton-i janu os t a ^ u clanovi 1 , VI- XI i

XYI. Ove • • elove izrasiceruo u k v a z i -Paul i ^ a n n k o j reprezentaci

r'osto matricniTeleinenti V-*-* zaVTse od razl i.ko'ft-ilf i s imetr i -
cm su u odnosu na saraonu n-^Lm i oci^ iedno va:<i .-5]edece: c fZ 1 -*-

navee.0
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Sumirajuci sve ciobit1ene re?,ul bate hamiltoni jan

(1.1,5) mo?, erao nauinati u kvazi -Pau ~l 1 1] ansko J re pro -/en t ae i

ria G 1 e d e c i n a c i n :

z n

J-

î{

(1.1.29)
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Prelas od elektronakila operatora *£* t & na kvazi-Pauli ope-

ratore ^p-*^^>doveo nas je do hamil toni jana (1.1.25) koji

predstavlja tipicari haroil t ;oni jan slabo neidealnor prasa.Deo
j34c&4r2*^t

H0 moze da se di jagawwaje , pa prema t ome predstavl ja hamil-

tonijan r,lobodnih kvazi coch lea ( i - i n a l n n k v o z i e o r . h i r n i ^as) ,

dok deo .:I^ opisujc interakciju u kvax i co ; : t ; I cnom pasu i cini

da gas bucle slabo no Idea Lin. Uiri . jpnica ko ju je 11.00 ;;hodrio is~

taci je ta da ;je u ! ' ininlltoni ;iarm il-y harni'l toni ,jan ne ln t;er-

acuoucih kvazicesb Lea preko funkc i / j a Af | t r / ^u^^J/ ^^TT^uklju-

cen dobar deo cesticnih interokcija iz hami ltoni;jana (1.1.3)

Ovakva procedura sinanjuje dobar bro,j kornka kada teor l jom

perturbacije analiziramo si stem, ali nas dovodi do opera bora

£p * £$ cije su komutacione relaci je nestandardne i otezava-5r j <y
•ju matematicku anallzu, pa moSemo reel da sino ovakvim postup-

kom pogodnije f-rini^ii^auu. a i .namiku sn stoma plat i l i cehoin riepo-

desne kinematike*

2. 0 sob in;"' ek s i t ona u ~:- em I
sa dva nlvoa

Hamiltonijan el;si tonsko^ -'^ n tema ko;ji ;BO dobi , ja u

orethodiiom parap;rafu •."•azmotricemo 7.a n] u n a j dvonivoske seme

molekiflsltih pobucljerija t;i. kada i mi ek.s uz i rna sano d ve vred-

nosti 0 i f .

Tfida kvr'.zi-I'axil i jo vi operator! po eta Ju Paul! jevi

kojl su def inisani na c! (ider ' - i naci.n :

P^ - ( j e on(r j ' a t :or k reaci Jo. On kreira kvan t pobu

djeiija (eksitoti) t j . jredstavl ja n jo^ovu kreaciju u s t / a n j u

I', a nestanak u stanju ( C ) .

P-» - or anilii lac i jn. u-n > . rods::avl ja aedta-

nak: elektrona i^ scanja f , odnosno p o j a v u o lek t rona u. os»

novnom s tanju (C) . Ovako uvedeni ope ratori n • t r . iv ' i ju se

P a u 1 i o p e r a t o r i. Gni predstavljaju "sredinu"

Izraedju ^ermi i ^ozo ope^ator.o , jer ::,e no pokoravaju ni ^e

Kii, ni Boze komutc cionira r e lac i jama. Paul! operator! se po



koravaju slecieoim komutacionim relacvi jama koje su dobijene

is komutacionih relacija Fermi opornLora uz dopunske uslove

I-T - - (1.2.2)

C Rr,

= / * = 0 (1.2.3)

f* d

Al: o s v e k o mu t a c i o n o :• ? o ] a c i , 1 e p r i T ir s 11 i rn o ri a ,'j e d. .H n "; v o r r c -
~^p» —^

jjOtki ( m = n.) Paul! operator! ce ;-;e ponasati kao Fermi.

operatori^^^rj' /-^V-jSjl Ako u h'miltonijan (1.1.3) Permi

ope j^a tore zamenimo Paul! opera tori n-i , dobicemo sa u "

com obi Lku ico 11 jo r j "i arod r j en okn i !:oni:na

p;de je:

- £9, -V. (oo; oo)+* V, Wof+i V*

^? (Of,

66f*)*2iiV*s(6-fM • ' i . . 5 )



Pretpostavljeno jo da 'rristal ima contar invar:/,] jo ko.jl se

poklapa sa centrom invc raije i/.olo van op; molekula. 'I'acla su

sledeci imtriorrl element! tjednaki nu l i : - f f l ( fO;00) V. T t ( O f ^ G G )

%(co;fo) v^Cf f i fo ) v n m ( f f i O f ) vnm(oo-,o?) vnm(fo-,f?)
V (Of ; f f ) . U h:imi'.!1:oni fianu (I.2./0 Paul! operator! rnofoi se

j. UJJ, " -J

" , ,;niti Boze ono^ 'Mtorima pomocu sle le r ih rolaci -ia '

(Agranovic: Teor.eks.)

^ t?

gde ^e 'N ^i— opera Lor bro.ja [)au lijona. Ako je kr j stal slribo

okGCit Iran t j . ako octoji mali b ro ; i eksi bona ! haul i opora to r?e

u haml I tonijanu (i*-.^ ) rnoxemo zamenuti A J O K O o:: ; i-n toriraa na

osnovu sledeciii : ̂ P3 ^I . l /nlh formula :

Gre^ika , ko ja pri t oiuo iin ; > ba;je , je m a n , ) a u kol iko je broj e]^s—

c It iranih. mo le k ul a man j I. To tie mo 2 e 7, a k 1 ( j uc i t i no s le r a z vi-

janja u red re1ac ij o (1.2«6)
A i ' f»J -f -f ^

^de je N-^> — 'operator bro.ja • boxona. hko ,jn bro,] bozona 0,1 I 2 ,

broj paulijona bice 0 I 1, dok za ve<'i bro,-j bozona to nece bl»

ti aLuca j . Ako u bamiltoni janu (1 .2,'J- ) L aul i opsratore zamenimo

B o z e o p e r a t o r Ima i . o l .-r i b 1 1 /, n I m f o r JTI 1 1 1 a m a d. o b i, r- a s e ha ra 1 3 1 o ri i -

jan pribli^ne dru ; kvantizacije

(!./'. 8)



A!ko se izvrs(fc Furije transf oriaacija Boze operatora

n= _ „_
n/c

dobija se hamiltonijan

Cvaj hamiltoni Jan. 30 u. di jagonalizovanom on} iku. Iz njega se

mo z e odredi t i z -ikon d i. spe r s i j e z a ok s i t on e.

Ovaj izraz noie GG na-nisati u pogodni jera obliku , ako za k ri~

stal proste kubne rjtrukture UK me mo da t-jo kod

samo analiticki doo dipol-dipolne i ni.erakci je , ko,ja opada sa

t re elm s t ep e no m ra G t o ;j an ,i ;-x , a p o s ;n ; j c r a s e s a ai o o na o b 1 a s t u

ko jo j talasni votrovi iniatju ma] e vredno^!;i . Izraz za erier^I-

ju eksltona 3ada jc^ do b u obliku :

aico matrlcni e Lenient .} n berakc i t"jo , K o , j j. je na onnovu n*i veden

ih apr ok s iraa c I j a d at u ob 1 i k u

€ GS^ a^ <x>sfty a + cvjKn, a(
rijem u red : bice se:

( L. '.13)
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3. P o 1 a r i 1; o n I

JSksitoni, • ro jo nrao do snda ra/.tna L r n l i, GU ideal!-

z o vane k va z i e e:; t i c o . i rvi 'ilad o vi k o J i i> u. ria t o u ka z i v M 1 ;L

cm radovi ?ano~a 1956. codine. Ka::ni j < - 1957- Conine Hopf l id

zastupa teoriju prosaa k o ^ o j u k r iG i , a lu p o n t o j e hib.oidne ek-

GC i t ac i j e , k.o J e u G tvo r i or od r, t a v 1 (j a J u srao £u e k i--. i L ona I t r an-

Gierzalnih fotona. A f ^ r n n o v i o 19^9* f ^ o r l i n o ovo hlbridno elrsci-

tacije naziva polaritonl i daje n;iihox ru matematicku toori ju.

Analizirajuci eksci. t;one ' ; o f i i nas t , a , j u osvetl Javan^em

kristala, morano o'bratiti pa:^n (ju na svnt los t , ko ja stvara ek-

s it one i na intoralcci ju upadne svetlosti sa stvorenira eksito-

nima, sto znaci da ce ne hairiil torn ;jan posraatranog ni sterna

santojat i i z t r i d c j.a:

a ) hamil t oni j an Icri s t a ] a

b) uaiiiil 1,0-ii. jai i transf erzalnih i otona

c) hamiltonijan in te rakc i je izraodju vec nastalih

e k s i i, ona i u nadne r» vo t; 1 o s t; i

it

j~^de j e H , n — ha mi 11 on i < j an n k, n i t on ri o b r• ^ d j en u ; ) a r'agr a f u
C- IV O

1, a dat f o mm lorn (I.] •_") ) , . i « . .-harni l t o n i t j a n polja tran-

sferzalnih fotona, dat izrazom

r;o.o e:
c - brzina sve tlonti,

k -n Lala;mi voVtor sv

j - polarizacija,

".i oCfc/ - opera tor ! I: reaci f jo i a t i ih i l a c i f j e
^ f otona ,



H. . - h'-AinU toni jan int e.rakei je e lek trona sa
nol. join trans f erza 1 n ib f o ton a , d a b je izrazorn

«p«3r _^»

'L?'** * ffi tij

/ n c- — —-- / Jt^ riri-* (I.3.5)

p;de je:

t9 - broj olektrona u molekulu

A - veictorski poLenci jal elektromagnetnog pol ja

P - stvarni ampuls olektrona. U reprezentaciji

drup;e kvantizacije operator imnulsa dat je u obliku:

A.

Operator ijupul sa r.o ; .ir-oko Fur l je L r a n n f ormaci jo nioXe izra-

zi'LI ]>reko Paulippo]?atora, jor je p.rr^cipor" tavl jo no da kvan-

t na s t an j a f. i. f 0 1:10 ̂  i i raa t; i 3 a ITJ o v r r; d ri o s t i. 0 I f .

z.
\

f£

g e e :

a operator imp u 1 r; a P r* - ̂  - in o £ e n ; i : > i -[ •- a ! ; i u o b 1 i k u

— *
- VZa procese rasejanja .vil tacn je je sT/^? ^ ^/^^ ^ /*

operator inpu].:ia ima l̂)lik
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imajuci u vidu iz3?az zc\i potenci t j a l

Hamlltonijan lat re lac I join (1,3.3) mo:io se napisati u obli

ku:

gde je.S^dipolni raonent n r o l a z a u rnoleku' lu d-.t izrazom

Us pretpostavku da ol; I .on in t^rar^uj^ samo G:-I r1ednom foton.-

skom granon, prelazeci ua :.'auli na i i -o^o oporatoro

I -t?ur i ;i e 1; r an s f o rma c i j om op e r at or a

bonijan

na u harmonijskoj aproksimaciji .

i Brf d o"b i c or;;o h;:i;ii 111 on i 3 a ti i ri C o rak c i { j e o;-; s i. h o na I f o t o-

gde je

(1.3.11)

interap;uje sa::io sa (1odnoin fotoniikom r:ranom ako vek-
-f ^ ̂

leze u ravrii na kojn je druf j i vektor polariza-

clje nornalan. Zaaonom .iJozo operatora 3j* u hamiltonijan

(1.3.1) preko novih opera tora re] acijarr.a

/ ._. .. _ •.

(1.5.12)
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Dijagonalia cija so vrr>i po Tajb l ikou [ ̂  kori sti

se ^a^zenbergova jednacina kretanja ko ja ZP. bilo koj i errnit-

sk i oper a t or f i z I eke ve 1 1 c In e i ma o'b 1 ik :

6 '[f.H]

a ?, a ria

w>

(1.3.18)

led e corn relac i 3 oin pre laz imo na nove ope rat ore

je konotcuita krefcanja.

(1.3.19)
Operator! ^ i C& juor^ju bibi Boze oj.>e:r'al;ori , da bi zadn^a

transf ormaci^a bila. konacna. Inver-^na trannf ormaci ja od

(1.3.19) i ma o b 1 Ik :

Alco xi izraz (I , y>. 13) ^aiii

cieca jednacina:

izraz (1 . 7:> * 19) dobije so nle™

Ako su matricni element!

(1.3.21)

roalni, a kojef icijonte

O'oeratore G I C'r iz jednacimo sa nulora dob i ; ) a so da je:
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(1.5.22)

1Yada se ova,) israz r.-.'izvije bice

-E W2 =

taraenom vrodno ;:>t i i sreci jivanjem dobi-

a ne:

Iz^odnacimp deterninan '"u ovoi1; si n t e m n na nu "1 oro

,̂ G//L
*o

0



ResavanjeiD ove dote cj . r j .nanto d obi ja ne h i kvndra Lna Joclna

oina ? i ,ja ou re "eii/ja:

...
Znaci postoje vrednosti ener^ije Cy/» » a t;0 su energije

realnih optictih okscltacija u Icristalu. t;j. polari tona,

ko^e se IDORU pr sdstaviti p j ra f i ck;i , kao nto rjo pokazano na

slid 2.



II - G L A V A

UESTACIOKAHNI PROCSSI U iiKSITOHJKOM SISTl^IIU

§ 1. Jednacina kretan^a za operator
b r o -j a ok n i t ona

U pro l;hodno j (;; lavi anal i z i rarie su o p st e o so b ine

eksitonskog i polaritonsko^ sistema. U drugom paragrafu

nad'jeni su harmonijcki zakoni dispersive za ek si tone i to

u aproksiraaciji u okviru koje su i npusteni hamiltonijani

ko^i kreiraju odnooiio anihiliraju parove pobud ,jentja. Ako

se ovi clanovi isouste onda operator ukupno^ broja pobu-

djenja komutira sa hamiltonijanom si sterna i. prema tome,

predstavlja intor;r;xl kretanja. Tada se obicno s^ovori da ek-

j j i t o n s k i s i s t e m o d. r £ a va b r o 3 k v a 7, i c e s t i c a.

Iz£Opsteg hamiltoni:iana

vidi se da harailtonijan sadr^I i clanove koj i kroi ra ju

odnosno anihiliraju y>arove pobud jenja. Tada operator broja

pobud ^jenja ne koinutiva sa h.amil boni janoirj , n I ;]e In tefjral

kret^nja, i 7)reck; bavl ja si ozenu. f unkci Ju vrerriona. OyJe cerao

lorrnirati jedna.jine Ic -etanja za operator broja pobud t j en ja s

cil,jem da nadjerao nj ' .-r : ;ovu ?;avi;rnoct od vremerm. J^aina cinje-

nica da ova j operator ;:-:avi si od v remena navo"3 i na rni. sao da

u ekfiitonskom sistemu nostoje specifI^ri i nestacionarni pro-

cesi koji su uslovljoni unutrasnjom dinamikom sistema i ko-

je cerao ubuduce svati unutrasn^jim nostacione rnostima.

I"'ri likoiii aii'ilize unu l;r;-a f i n ^ i h nestacionarnos ti o^-

ranicicemo se dvonivoskom semom molekul skih pobiui (]en,]a kada

cksitonski operatori po.s ta t]u P ;auli opera Lori . Takod (je cemo

koristiti harmoni t*jr,ku aproksimac i t-ju Pauli oporator-a, P i P

zamenuti Hose operaterima 3 i B had a hamiltoni jan si sterna

postaje:



su upotrebljene oznake

n

en.1.1)

•/

na

(II.1.2)

Hamilton!Jan (II.1.1) bransformisacemo orelazeci

je transformacj tie

Y*M (II.1.3)

gde ,je H - broj nioleirula n kri; ; t 'v 'u. Transformisani b.airn.1

toni an ima ob 1 ilc:

(II.1.5)

PotraTsiceiao jednacinu !-: retanja za oporato'i1

B+(k)B(k). Ova rjednacina r'lasl:



- 2

Kada se nr,dt;je komubatolr na '.i

riacine (II. 1.6). Ova j • :dn a c ina ( >o s ta j e

o strani od-

(II.1.7)
Odavde se vidi da moramo naci jednacine kretanja za ope

ratore B(-Tc)B(]£) i B (k)B+(lf). Ove jedriaoine p;lase:

^

(II.1.8)

Ilada se nad ju i-:omi 1; at or i na ' ' iesno j strnni jodnacina

(11,1.8) , end a se : enj< ; ' r o t ; l < ? m a .svodi na n l eciorl s

em opera Lor^k lh cl if erenc 1 f]aln ih ;jndnacina:

(II.1.9)

(Il.l.lo)
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Hesavanje ovog sicteina jednacina zahteva zadavanje poyv ^ ^
cetnih uslova za operatorc H , o(, I fo » Ove us love

cemo zadati na slecloci nacin:

Ovim bi i ^redstavl t j an t j e ^ednac ine k r e t a n t j a i
/>

je joS va"ni;jo , oclabiranje T>cv-e1 ,n ih us] ova bilo
^\. Mozc^ se zalcljuciti da ce nestacionarni H/ , , \ •]-"} ^i^i izv.r;';CT3i preko oci^ovara jucih

sfcacioaarnih operatora: K^^ fl- , J f--f L ( k o ) I ne-
\ •} "/' C/NwV - v ^ O }

kill f unkci ja vrej^ena*

t"]ednacina k ^o t . an^a

G I G t; o BI -j odna c ina f 1 1 . 1 . 9 ) na ;] 1 a k 6 e s e re £ ava

tako st o se ^ ednacina /'.a C?C cl 1 1'e renc Ira po vre njenu .pa ae

u ovako dobi jeno ti Jednncini ^.nmone I^rn/.i xa ,̂ !L \dyL tako

se dolazi do jednacine:

(II. 2.1)

Koja se resava uz _specificne unlove

( IT '" °~1\ *- •» ' * • /

sim toga:

Konacna resenja an nestacionarne operatore c ia ta

s led e c irn I z raz Ir.ia:



(<J£(-z,o)

Gcie su funkci Q/H i ̂  date sa:

£&&* f/[- caflSl t L- xzfe: JV>*7^-(2lf*—ta****-"''"— - • ••- '" r j ^%. /

( T T P ^ ̂i— V J- -^ * : - * .y /

/7l*cJ ^/. Xreba ore svega, primel;iti da ako se u hanilto-

mjanu

zamene

izrasi za nostacionarno o;>eratore dohija se:

(II.2.6)
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Ha osnova ovo<; izraza moze se nac'I izraz za

ukupan broj eksitona si sterna ;

(II. 5.2)

ias ce interesovati bro.'j oksitona u vakuumnkom stanju t

Ha osnovu (II.$.1) lako ne zak1juciti da je

(II.3.3)

(II.3.4)

Ualju analizu ovo^a izrsza vrfiiceruo za jednodimenzionalni

lanac molekula, U torn cil/ ju precicemo od sume nn inte^r^l

po pravilu:

(II.3.5)

e - konr/bnnta ŝ e 5etke .

Ako se iskori;v[;i aprolcoimacija na jb l i -^ ih f > u r > e d a i rnalih

talasnih vek : era 2a volJ clnu ^V^.\o sJ.ede6e izraze

( I I . 5 .6 )2 C



gde 30 m - efektivna masa eksitona

Y . I nt e T'akc :i. j a z a na jb 1 i ?, o FJu r->o(1 e

j 1 - su Beoelove funkcije .
' " "

(II.3.7)

Frekvenci jelfctf date su na nl edoci nacin:

^de je Jx| - matricul element rosonantne interykci("]e uzet

za najhlize susedo.

Ea oGnovxi izraza (II. 75,6) vid imo da f j e voliciria
— 1 / '̂N(t) pro pore ionalna t ' pa so mo?,e zakl juclti da se

apsorpcija eksitona u vakuumskoin stanju vrgi difuznim pro-

cesima,
Ako no usmc da je^i^^^ i Y ^̂  0/OS^V Qnda

3e na osnovu. isra7,a (II. 7?.6) ino^e zakl juciti da lanac mo-

Ickula apsorbujo -^rlbliinio

• eksitona.

(II.3.9)
4

Posto si stern apsorbu;jo oko $0 olcsi tona, a svaki eksihon

ina energiju reda veil cine 5^V to se mo£e zakljuciti da

, j ?dnodimensi onaliil lanac mol ekul a apnorbu t jo onerni ju u iz

nosu od 5okeV do >lio 'V. Va: ; ,no jo na^lasn ti da t je ova ener-

gija nepovrabho a'vnorbovana (no izbacu t1e so iz si sternai
put em luminiscencije) i po svo(i prilici t ron i se na neke

unutrasnje procoso u sisternu.

I^a k.rn;ju ovoj1; }nirap;rafa posyr^tracemo pro la z iz

stanjajOi? O?/̂  u ^tarijc ^^/A: /-2/. Ova/i prelaw ocip;ledno

predstavlja kreivanjo para eksitona sa anprotnim impulsi-

ma. Verovatnoca sa ovati f>relas '.-ia;]e se stai dardnorn formu-
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lorn:

r'osle izvesnih aproksimacija za verova tnocu prelaaa dobl

ja se sledeci izraz:

(ii.3.ID
Srednja verovatnoca za ceo lanac mo] ekula dn fca ,je sa:

(II.5.12)

I kada se ;:o ovoj formu li izvrsi proranuri dobi

jc se da je:

(II. 3.15)
Gruba procena pokazuje da j

Sto drugira recima znaci cia se unled unutrasnje nfo s l;acio*

narnosti na svakih hiljadu eksitona .stvori jo dan vezani

par sa suprotniin im nilGlrna.

Zakl jucak je da su. stvaranpe i raspo nedja van,je ^ksitonskih

parova osnovni procesi koj i se odir;i 'av?-i;ju u n io l^kul ::kom

lancu i najverovatnije da se unapred r>oin^n.u ta apsorbovana
energi ja u izno^u ocl pribliSno ;iodnor; ( I M e V ) tro3i na
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stvaranje eksitonskih parova i vecih eksibonskih konp;lo-

mcrata. fraravno rno^a se p r e t p o n L n v i ti da se apnorbovana

c ne rgi j a ])ro t va.r a u clru.r; o v i 'I o ve cj no ;i •(? i r j n k-a o fi t; o s u t o p 1

ta i energi ja za r;i:;,licito h.emi j 3k e reakc i j e .



Z A K L J U C A K

Rezultati <lo"bi,jeni u ovom radu rnogu. so rezimi-

ra11 iia 31 e d e o i na c I n:

a) Nacljcna 36 vremenska -/.avisnost operatora
brorja ekr.itona i operators kreacijo i ani-
hilacije eksitonskih jja.rova. Ovi operator!
GU Glo.",one f'unkci fje odr^ovarajucih rrtacio-
narnlh oporn.tora 1 vrornena. Operator ek^i-
tonclcoK broja sadr/.i u sebi nehorao^eni cl-
an l:oji nema operator^ku ntrukturu, Zahva-
Igujuci ovom clanu mo?,e se odniah zak 1 ;jucI-
t;I clo. c';si b on ski sis torn nopovratno apsor—
bujo isvestan deo svetlosne oner^iJG i da
tu cnerrciju no izbacu;je u lurniniscentnirn
procesima,

b) ^nerr^i ja koju ap.sorbn,ie jecinod imenzionalni
Ian*ic molekula iznoci pribli/.no IMeV. I^e-
haiiizam apsorpcije je difuzaog tipa jer sa
vre 3:ioii.o in op ad a po zakonu t~~' • Ova apr>or—
bovana cner^ija troni se po nvoj prilici
na 31varan3e eksitonskih ]>arova i vecih
elisitonskih konplomerata. MoSe se pretpo-
stavi'bi da se jedan doo aj^sortovane ener-
gi 3 c oro tvara u top1otu i da s e jo s t ro si
na h oiui J r.ko pr o c e s e i n a. f o t o c, i n t e z e •

c ) Is OOG tavilo se da ê ria 1. ooo ek sitona st-
vara 1 eksitonski par. Ova relativno volika
verovatnoca stvaran3a parova ukazuje na to
da su ;>rocesi fuzi^o 2 ek sit ona u 1 i odgova-
r a J u c e ̂ r a r> p ad a po s vo 3 p r i 1 i c i o n no vn e p o-
sledice unutra.snjih nostacionarnosti.

i^ezirniraju:'! :JVG ovo raoi'-.erno zakl^uciti da ekni ton-

ski si stem zbo^ 3vojih unutrafinjih nnstacionp.rnoafci izazvan-

ih neodrzanjem el:Gitona irua niz specificnost kojo pra izdva-

Pja3U od ostalih sj ;.:;'L;eraa. Karocito ,je znaca^no da on nepovra-

Lno apsorbujc e-ner213119 ko.ja ostajuci u sistema mo?.e da do-

vede do niza proceGa koji bi bill pored ostalor^ znacajni za

biofiziku.
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