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UVOD

Diskusije o relaciji izmedu fizike i biologije vode se vec
nekoliko decenija.Pri tome se zastupaju veoina razlicita misljenja
poSevsi od vitalistickih,po kojima u osnovi bioloskih fenomena
ne leze zakoni fizike,do potpuno suprotnih misljenja da se svi pro
cesi u zivoj materiji mogu objasniti na bazi fiziSkih zakona,ali
uz koriscenje metoda koje prelaze okvire standardnih fizickih istr
zivanja.Danas se moze reci da rezultati pomenutih diskusija,kao i
mnogobrojna istrazivanja i analize,daju za pravo onima koji misle
da su fizika i biologija sustinski povezane i da se ni jedan biolo^
ski fenomen ne moze objasniti zakoniraa koji su van okvira fizike.
Mada je dilema o odnosu fizike i biologize danas rijesena,to ne
znaci da se nalazimo na pragu forrairanja jedne egzaktne nauke koju
bismo zvali biofizika.Zbog izvanredne slozenosti i kompleksnosti
procesa u zivoj materigi,do danas se nije mnogo postiglo u direktn
primjeni fizickih zakona na bioloske fenomene.U ovoj primjeni post
je dva krupna problema i to su objasnjenje nastanka zivota,na bazi
fizickih zakona (predbioloska faza), i objasnjenje funkcionisanja
vec stvorenog zivog organizma.Moze se reci da je vidan napredak
postignut u primjeni fizickih zakona na funkcionisanje zivog orga-
nizma.Postoge dobro razvijene teorije krvotoka,funkcionisantja nei'v.
nog sistema,funkcionisanja pojedinih cula,itd.0vdje su koriscene
analogio'e sa elektricnini kolima,uspjesno su primjenjeni zakoni hid
dinamil^e i svakim danora foriaulisu se novi modeli koji relativno
dobro funkcionisu.Daleko Je teae da se na bazi fizickih zakona obj
sni skok od nezive na zivu materiju,da se ob^asne genetske promjen
i da se daju koliko-toliko stroge zakonitosti o uticaju apsorbova-
ne hrane na razvoj organizma.

U vezi sa probleraoin predbioloske faze danas postoji vi.se
razlicitih teorija,kooe se uglavnom mogu razvrstati u dvioe grupe.
U prvu grupu spadaju one teorije koje se baziraju na pretpostavci
da kvazicestice,kooe mogu da nastanu u smjesi supstanci,igraju dom
nantnu ulogu u procesu pretvaranja nezive materije u zivu.
Druga grupa teorija svodi se na to da izvjesne hemijske supstance
u heraioskim reakcijama postaju sposobne za samoorganizaciju,sto
drugim rijecima znaci da izvjesni specificni fenomeni u smjesi sup
stanci i pogodan uticaj okoline mogu da privileguju izvjesne proce
se sjedinjavanja ,u odnosu na sve ostale procese koji su u f-^.lesi
moguci.S obzirom na do sada postignute rezultate,cini nam u
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realnijim da treba ujediniti ob̂ 'e pomenute ideje i da u njihovom
kombinovanju lezi zacetak aedne kompletne teorije predbioloske faze
Cilj ovog rada 30 da pruai izv^esne elemente koji bi ujedinili na-
prijed pomenute prilaze.Osnova na kojoo se grade ovi element! je
fenomen neodrzanja.Ovaj fenomen je prisutan kod mnogih kvazicesti-
cnih sistema (sistem optickih pobudenja,sistem feroelektricnih PO-
budenja i drugi),ali je isto tako prisutan i kod cesticnih sistema,
kada se oni nalaze u stanju hemijskog reagovanja.U skladu sa ovim,
ispitane su specificne fizicke posljedice ko^e nasta^u kao rezultat
neodrzanja u kvazicesticnim sistemiina.Na bazi ovih analiza i metoda
fizike kondenzovane materige,formulisani su nodeli za procese ne-
odrzanja u smjesi hemijskih supstanci koje medusobno reaguju.
Pokazano je da neodrzanje kvazicestica povlaci za sobom nepovratnu
apsorpciju one spoljasnge energije koja u cesticnom sistemu uslo-
vljava nastanak kvazicestica.Takode se ispostavilo da izv^esni pro-
cesi,koji su posljedica neodrzanja,dovode do jake disipativnosti.
Na kraJu-Sto je mozda i najvaSnije-kvazicesticni sistemi.u kojima
se broj kvazicestica ne odr2ava,imaju vremenski zavisnu entropiju
koja je oscilatornog tipa sa prigusenjem.Ovaj rezultat,koji se
dobija na osnovu mikrofizickih razmatranja,izvanredno dobro se
uklapa u savremene teorije samoorganizacije koje su dali Prigozin
(Prigogine) i Ajgen (Eigen).
Rezultati istrazivanja neodrzavanja kvazicestica,paralelno sa odgo-
varajucim analizama cesticnog neodrzanja,nedvosmisleno ukazuju na
to da nastanak zivota treba traziti u sistemu hemijskih supstanci
koje se jedine,ali uvi^jek u prisustvu kvazicestica,koje se takode
ne odrzavaju.Ova dva podsistema (cesticni i kvazicesticni ) tako
su povezani da kvazicesticni podsistem napaja cesticni podsistem
informacijama,usljed cega u ovom posl^'ednjem nastaju privilegovane
reakcije,ili drugim ri3ecima,samoorganizacija u hemijskom procesu.
Kao krajnj'i rezultat ove samoorganizacije moze da nastane kvalita-
tivni skok iz nezive u zivu materiju.
Od rezultata ovog rada ne treba ocekivati sve neophodne elemente
za formulisanje raikroteorije predbioloske faze.Njegov maksimalni
domet je ukazivanje na cinjenicu da fenomen neodrzanja moze da
posluzi kao osnova za razvoj* mikroteorije predbioloske faze.
Takode Je znacajan i rezultat koji ukazuje da samoorganizacija,u
sistemu hemijskih supstanci,najvjerovatnije moze da nastupi samo
onda kada se u smjesi supstanci pojave kvazicestice tipa eksitona
ill feroelektricnih pobudenja.
I pored ovoga,mnoga vazna pitan^a ovdje nisu analizirana.Tako,napr.,
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nije razmatrano pitanje kriterijuma nastanka zive materije u pro-
cesu saraoorganizacije,jer je ocigledno da do prelaska nezivo-zivo
ne mora da dovede svaki tip samoorganizacije.Rezultati takode za-
htijevaju dopunu koja bi se odnosila na kinetiku hemigskih reakci-
ja u uslovima samoorganizacioe.Na kraju,trebalo bi blize povezati
mikroteorijska razmatran̂ a,koja su ovdje izvrsena,sa polufenomeno-
loskim teorijama Prigozina i Ajgena.Sva ova pitanja,a vjerovatno
i jos mnoga druga,zahtijevaju dublje analize i jos mnogo napora,
ali nam se cini da u ovim nastojanjima treba startovati od fenome-
na neodrzanja i njegovih specificnosti.

Smatramo da je cjelishodno da na kraju uvodnog dijela izlozimo plan
disertacije.Prve dvije glave disertaci^e su informativnog karakte-
ra.U prvoj glavi su izlozene osnovne osobine i bitni^e karakteri-
stike eksitona,a takode su navedene i osobine normalnih elektro-
raagnetnih talasa u sredini,koji pretstavljaju realistiSniji model
za opticka pobudenja nego sto su eksitoni.
Druga glava sadrzi kratak pregled savremenih ideja o nastanku samo-
organizacije u smjesi hemijskih supstanci,i o torae kako kao krajnji
ishod samoorganizacije nastaje ziva materija.
U trecoj glavi su ispitane specificnosti eksitonskog sistema,koje
bi mogle da budu od znacaja za nastanak i razvoj biomaterije.
Pokazano je da neodrzanje eksitona povlaci za sobom citav niz PO-
sljedica,kao sto su nastanak novih tipova pobudenja,nepovratna
apsorpcija svjetlosne energije.disipativnost koja linearno raste
u vremenu i oscilatorna primopreda^a entropije.Rezultati su uvijek
komentarisani sa biofizickog aspekta,i na osnovu toga je procjenji-
vana uloga eksitona u bioprocesima.Doelimicno je koraentarisana i
uloga feroelektricnih pobudenja u procesu samoorganizacije.posto
se i ova pobudenja formalno mogu uklopiti u eksitonsku semu.
U posljednjoj glavi eksitoni su posluzili kao model za formulisanje
teorije neodrzanja cestica u srajesi hemijskih supstanci.Na osnovu
ovih,relativno idealizovanih modela,ispitane su entropijske osobine
smjese supstanci,koje se nalaze u hemio'skoj reakciji.Pokazano ge
da se u smjesi supstanci entropija oscilatorno mijenja u vremenu,
i da ima izvjestan faktor prigusenja.Kao sto je poznato,ovakav tip
entropije zadovoljava kriterije Prigozina i Ajgena,koji se odnose
na nastanak saraoorganizacije.U ovom sv^etlu,rezultati cetvrte glave
mogu se shvatiti kao mikroteorijsko obrazlozenje polufenomenoloskih
teorija,koje su dali Prigozin i A3 gen.



EKSITONI U MOLEKULARNIM KRISTALIMA I NJIHOVE OSOBINE

1. Frenkelovi eksitoni u teoriji Bogoljubova i Agranovica

•
Eksitoni Frenkela su kolektivna elektronska pobudenja

molekularnih kristala.To su bestrujna elementarna pobudenja.
Kod molekularnih kristala energije medudjelovanja izmedu molekula
su znatno manje od energije veze elektrona u molekulama.Molekularne
kristale obrazuju atomi plemenitih gasova i molekule sa zasicenim
vezaraa ( H2,Op,CHx,itd.),a rasprostranjeni su i kod organskih jedi-
njenja ( benzol,naftalin,antracen ).

Prvu teoriju molekularnih eksitona formulirali su Prenkel
/!/ i Peierls /2/ . Hamiltonijan kristala se uzima u obliku

-2 -n,m (1.1.1)

gdje Je V-> -* operator kulonskog medudoelovan^a molekula n i if,u«m ^
U prvoj aproksimaciji V* -» je odreden dipol-dipol interakcijom

i-i ) m
raedu raolekulama

(1.1.2)
lrnm(

Sa r-j- -* je oznacen radijus-vektor koji povezuje cvorove resetke
n" i m,a p--' je operator dipolnog momenta molekule n.

U operatoru (1.1.1) ukljuceno ge samo trenutno kulonsko medudje-
lovanje izraedu naboja ko,ii obrazuju kristal.Zbog toga se eksitoni,
koji odgovaraju hamiltonijanu (I.l.l),nazivaou kulonski eksitoni.
Ako se uzme da se molekule ne pomjera^u iz ravnoteznih polo^aja,
onda se valna funkcija osnovnog stanja kristala moze pretstaviti
u obliku proizvoda (antisimetrizovanom po svim elektronima ) val-
nih funkcija odvojenih molekula,ko^e se nalaze u osnovnom stanju:

t = G

Energi^a kristala, u stanjju ,je jednaka

4- --
c. -v " ->
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U slucaju da se zanemari medud^elovanje izmedu molekula,valna
funkci^a kristala (sa samo jednom pobudenom molekulom) ima oblik:

odgovara energija

(N - 1)£0 + 6̂  (1.1.6)

Ovo stance $e N puta degenerirano (translaciona degeneriranost),
jer energija kristala ne zavisi od toga koja od molekula se nalazi
u pobudenom stanju.Molekularna interakcija uklanja ovu degenerira-
nost.
Da bi se izrafiunala energija kristala, u prvoj aproksimaciji po
molekularno^j interakciji,treba uzeti pravilne linearne kombinacije
funkci^a (I.1.5),kô e bi davale dijagonalnu matricu molekularne
interakcije:

yw 7f
Ni
2

N:
(1.1.7)

Punkcija > ^e ujedno i vlastita funkcija operatora translacije
f^

za c^elobrojni vektor resetke.Pretpostavljeno je da elementarna
celija sadrzi samo Jednu molekulu i da molekularno stance nije
degenerirano.
Energija kristala u ovom stanQu,\ odnosu na energiju osnovnog sta-

je ^jednaka:

Ef(k)

H - E

(1.1.8)

0,
m

Df je promjena energise medudjelovanoa ^jedne molekule sa svim
ostalim raolekulama,pri n^jenom prelasku u f-to pobudeno stanje.

tn.

ot d
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je prirastaj koji zavisi od valnog vektora,a matriSni ele-
ment! M£̂ » odreduju prelaz pobudenja f sa molekule n na molekulu ~m\m nedegeneriranom pobudenom stanju slobodne molekule odgovara

u kristalu N -oobudenih stanja.Svako od tih pobudenih stanza,koje
se odnosi na odredenu vrijednost valnog vektora k,je kolektivno
nobudeno stance citavog kristala.Takva elementarna pobuden^ja se
zovu eksitoni.
Ako elementarna 6elija sadrzi G* molekula,onda Jednom pobudenom
stanju slobodne molekule u kristalu odgovara G> zona pobudenih
stanja.Ovakvo energetsko cioepanje se zove davidovsko cijepanje.
U slu5aju da se raolekule kristala mogu pobuditi na fr nivoa,
tada postoji A» eksitonskih zona.Ovakvo cioepanje nivoa zove
se Bethe ci.jepanje.

Kulonski i mehanicki eksitoni

Eksitoni, koji se pojavljuju pri ukl^ucen^u ukupne kulonske inter-
akcije,zovu se kulonski eksitoni. NJihova energija je,u Heitler-
Londonovoj aproksimaciji,(1ednaka (1. 1.8). Pri malim vrijednostima
valnog vektora k,energija eksitona ,je neanaliticna funkcija od k.
Neanaliticnost se pojavljuje usljed postogan^'a dugovalnog elektri-
cnog polja,koje se javljja u kristaln pri prostiranju eksitona kroz
n^ega. Neanaliticnost se raoze pokazati na sljedeci nacin.Neka je,
u izolovanoo molekuli,razlicit od nule matricni element operatora
dipolnog momenta, koji odgovara prelazu iz osnovnog u stanje f :

of

MatricSni element (1.1.9)

/ °

tada jednak

- 3 (

(I.l.lo)

(I.1.11)

Na osnovu ovog L(k) se moze napisati u obliku:

L(k) - - rfof £-

f o -— / pikm r
= - L -1-73 {fit M l

- 3 rS-* (dVJ:

(1.1.12)

Je elektri^no pol^je u tacki m=o,koje nastaje usljed dipola
u cvorovima resetke in / o.Velicina dipola se mi^enja od cvora do

6vora po zakonu
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Kao sto je pokazao Ewald ,ukupno polje se moze razdijeliti na
dva dijela.Prvi dio,pri malim k,ima oblik dugovalnog makroskopskog
polja,koje bi postojalo u sredini ako bi u njoo drpoli bili nepre-
kidno raspodijeljeni po zakonu:

~*"of . •*"*T?/CN d ^ikr /T i i*\) = e , (1.1.13)
V

.». ̂
gdje je V zapremina elementarne 6elije,a P(r) ima smisao polariza-
cije jedinice zapremine.Drugi dio se zove unutrasnje polje.
Dugovalno polje se moze naci na sljedeci nacin.U sredini je longi-
tudinalna koraponenta elektricne indukcije D jednaka null,a ele-
ktricno makroskopsko polje je longitudinalno pri zanemarivanju
efekata retardacije.

D

- - 4. £ (£ dof) ik-:E(r) - - -S- -£-I*S_-2 . elK
V k̂

? kOvo Je neanaliticna funkcija od k ,i pri k-*-0 zavisi od
±\.

Podjela na dugovalno i unutrasnje polje je ujedno podjela na ana-
liticki i neanaliticki dio ukupnog polja:

(1.1.15:

Koefici^enti
s© odredu^ju na osnovu strukture resetke.

Ako se u izrazu za L(k) zanemari prvi clan^koji odgovara dugoval-
nom polju,onda se elementarna pobuden^a (odredena sa L(k)) zovu
mehanicki eksitoni.Energija mehanickih eksitona je analiticka fu-
nkcija od k.Stanja mehanickih eksitona se koriste za izracunava-
nje tenzora dielektricne permeabilnosti (kao prva aproksimacija).
Dalji razvoj teorije eksitona ostvaren ,je primjenom metode druge
kvantizacije (Hopf ield,Agranovic) .
Sa hamiltonijana cestica ko^e medudjeluju prelazi se na ekvivale-
ntni hamiltonijan kvazicestica,koje slabo interaguju.Glavni dio
interakcije cestica se pojavljuge u dijagonalnom dijelu kvazi-
cesticnog hamiltoni^jana.
U reprezentaciji druge kvantizacije hamiltonijan Je o'ednak:

H
—> /»
nf

b-»«b-»- D-* b-*-_»nf mg mg nf
(1.1.16



-8-

Kod proracuna matricnih elemenata koriste se vlastite funkcije
hamiltonijana slobodne molekule, za koje se uzima da su medusobno
ortogonalne (prekrivanje je slabo).Ako je pirvi pobudeni nivo znatno
nizi od sljedeceg pobudenog nivoa,moze se uzeti tzv. dvonivoska
seraa,tj. osnovno i jedno pobudeno stance (f).Tada se mogu uvesti
operator!

Pnf £o bnf b£f bno (1.1.17)

Operator P-- ponistava pobudeno e f ,a pi» stvara pobudenje na
molekuli n.
Operator! P su tzv. kvazi-Pauli operator!. U sluSaju dvonivoske
seme on! se svode na Paul! operatore ,sa sljedecim komutacionim
relacijama:

- 2 N (1.1.18)

Hamiltonijan sada postage

E
/I /)!

n m n m
nm

nm

(1.1.19)

A

A d® energija pobuden^ja jedne molekule u kristalu,! iznosi
od 3 do 5 eV.

(1.1.20)

- 2< Of [ Of

oCt/biff su energise interakcije sa najblizim susoedima,koje imaju
vrijednosti 0,01 - 0,1 eV.
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Glavni dio meduSesticne interakcije ,koji je u hamiltonijanu (1.1.1̂
u drugom c"lanu,sada $e u dijagonalnom dijelu hamiltonijana.
Dijagonalizacija ovog hamiltoni^ana se moze izvrsiti tako da se
Pauli operator! zamijene Boze operatorima.Takav postupak se zove
raetod spriblizne druge kvantizacije (Bloch,BogoliJubov i TJablikov),
Ovakvom zamjenom operatora cini se greska,jer komutacione relacije
za Pauli i Bose operatore nisu iste.Greska je mala ako se radi o
rnalim koncentracijama eksitona.
AgranoviS Je metodom druge kvantizacije,i zatim u-v transformacijom
Bogoljubova i Tj'ablikova^dobio energetski spektar eksitona /?/•

Sf

(1.1.21)

Nakon ove transforraacije hamiltonijan eksitona je Jednak
\H - £ E ( k ) B+(k)B(i?)

'«* A + <£z -
(1.1.22)

2A

Za kristal proste kubne strukture,u aproksimaciji najblizih susje-
da i za male valne vektore,dobi,je se :

2m1

A (1.1.23)

Sa <̂ 1 je oznacen matriSni element dipol-dipol interakcije
ĵizmedu najblizih susjeda,a m c© efektivna masa eksitona,ko^a

raoze biti pozitivna i negativna. .
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2.Problem neodrzanja eksitona

Hamiltonijan eksitonskog sistema ne komutira sa ukupnim
brojem kvazicestica, t;j. u sistemu se ne odrzava broj kvazicestica.
To vodi na teSkoce,jer vakuum stanje nije pravilno definisano.
Da bi se eliminisali clanovi hamiltonijana,koji ne odrzavaju broj
kvazicestica,mora se provesti neka transformaciga.Vidjeli smo da
se to cinilo jednostavnom zamjenom Pauli operatora Boze operatori-
ma.Ta zamjena se moze uciniti egzaktnom Boze reprezentacioora Pauli
operatora /4/ :

P-n
I ̂  (-2) ,̂ ,vl
1 2-o li+v JT Bn Bn J

*t . - ̂ [ I
*• v»-rt

n

;T n n

(1.2.1)

ill Dyson-Maleevom aproksimativnom reprezentacijom
Ta6na Boze reprezentacija Pauli operatora Je beskonacan red po
operatorima stvaranja i ponistavanja,tako da se moraju ocjenjivati
makaimalni moguci doprinosi odbacenih 51anova,sto je dosta kompli-
kovano.S druge strane,Dyson-Maieeva reprezentacija Je dobra apro-
ksimacija za niske temperature,ali se tacnost aproksimacige mora
ocjenjivati drugim metodama.
Transformacije ,koje su unitarne u odnosu na Boze i Fermi opera-
tore,nisu neophodno unitarne u odnosu na Pauli operatore.Upravo
je to slucaj sa transformacijama koje se najcesce koriste.
U radu /?/ ,odnosno /8/,predlozena Je sljedeca matoda.Primjenjuje
se unitarna transformacija u odnosu na Pauli operatore,kooa o5uva
komutacione relacije za Pauli operatore i eliminise nekonzervati-
vne clanove hamiltonijana.Na taj nacin se najveci dio racuna pro-
vede sa Pauli operatorima prije prelaska na Boze operatore (egza-
ktnom reprezentacijom).Koriscena Je sljedeca transformacija (We-
ylov identitet ) :

e-8 H es H -«• , [S, ...JS,H]...]1
/I - par* (1.2.2)

nm

Realne funkcije W semn iz uslova da isceznu glavni
nekonzervativni clanovi.Za primjenu ove metode oe vazno da koli-



-11-

finici < / A , / ^ a^ , t /A budu znatno man^i od
jedan,sto je za Frenkelove eksitone ispurgeno.
Za funkcije W- se dobije sljedeca integralna jednacina :

(1.2.3)

§n Oe operator simetrizaci^e.Ova jednacina se moze aproksimirati
obiSnom jednacinom

W »« N
" " "

xa .
5/7 ^S/M

Za tacnost do clanova ^ treba uzeti sljedece komutatore :

[S,H] , [S,IS,H]] , [s, [s, [s,|J

gdje je H^ dijagonalni dio hamiltonijana.
Poslije prelaska na Boze operatore egzaktnom reprezentaci^om Pauli
operatora,i jos jedne transformacije na operatore B̂  i Bg,dobije
se :

H'i
1 2 3 1 2 5

6

H_ -irf ô /Sg-
A L 2

, H - A

Of /~
^ (31-1)̂ /5*. +

(1.2.5)

1 - dimenzionalnost .

Clan EL* je novi doprinos dobijen koriscenjem ove metode.Dio
H? se ovdje dobije direktno i bez naknadnog razmatranja kao ra-
nije.
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3.Polaritoni kao realisticni.li model optickih pobuden.ja
MmMMMBMM|MM«M^MnVBMM

Polaritonijili svjetlosni eksitoni,su pobudenja kristala
nastala pod dejstvora elektromagnetnog polja.Oni se pojavljuju kao
rezultat dijagonalizacije hamiltonijana,koji je jednak sumi hamil-
tonijana eksitona, fotona i njihovog medudjelovanja.
U interakciju svjetlosti sa kristalima treba ukljuciti i interakci-
ju optickih pobudenja sa elektromagnetnim poljem,kojim su ta pobu-
denja i stvorena.Do sada je bilo uzimano samo trenutno kulonsko
medudjelovanje naboja.Potencijalna energija,koja odgovara ovoj
interakciji,odredena Je rasporedom naboja i ne ovisi o raspodjeli
njihovih brzina.
Eksitonska stanja vec ukljucuju kulonsku interakciju izmedu naboja,
tako da Je dovoljno jo§ razmotriti medudjelovanje eksitona sa
elektromagnetnim poljem,koje je odredeno vektorskim potencijalom,
pri kulonsko j kalibraciji div A « O.Na taj nacin su ukljufieni
efekti prouzrokovani konafinom brzinom svjetlosti (razmjena virtu-
alnih transverzalnih fotona dovodi do retardirane interakcije) .
Ranije se smatralo da se stvarno stance sistema^koji se sastoji od
elektromagnetnog zracenja i kristala, moze opisati eksitonima i
fotonima.MecIutim,interakcija f oton-eksiton moze da dostigne energi-
ju eksitona, odnosno fotona, tako da su se u oblasti rezonanci^e
pojavljivale divergencije kod velicina koje su opisivale sistem.
Agranovic je dao teoriju polaritona koristeci metod priblizne dru-
ge kvantizacije i u-v transformaciju.
Hamiltonijan sisteraa se uzirna u obliku :

H = Heksiton + Hfoton + Heksiton-foton

foton nck b

Heksiton E (1.3.1)

A+

Interakcija eksiton-foton je interakcija optifiki aktivnih elektro-
na u molekuli i vektorskog potenci^ala elektromagnetnog polja.

U nerelativistickoj aproksimaci^i,za slucaj da elementarna celija
ima sarao Jednu molekulu i da je u svakoj molekuli jedan elektron
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optic'ki aktivan,hamiltonijan interakci^e eksiton-foton ima oblik :

Hint
2 ,̂

Vektorski potencijal A se moze izraziti preko operatora stvaranja
i ponistavanja fotona :

nr*\)
k e (1.3.3)

Vektori ê . su Jedinicni vektori polarizacije.
Operator impulsa,u reprezentaciji druge kvantizacije,Je ^ednak •

'n (1.3.*)

Prvo se prelazi na Pauli operatore,a zatim na Boze operators meto-
dora priblizne druge kvantizacije

• "of • "o

Sa ^ su oznacene sopstvene funkcije izolovane moleloile.

Ako se uvedu srajene :

6J "
e2N i m

mV

Eeks
imE~ -»

X jO

Ee" d
(1.3-6)

dobija se:

H

T,(k)
o Vhck

)hck b

E + b g +
"

(1.3.7)
J su sile oscilatora prelaza,a d matricni element prelaza iz
0
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nepobudenog u pobudeno stance.
Dijagonalizacija ovog haroiltonijana izvrSena u-v transformaci^om

° V*' + " c (1.3.8)

Funkci^e u i v zadovoljavaju sljedeci sistem jednafiina:

^ + v-S.,) » 0

. + v > - ofE.(k) -
L v

(hck -

(1.3.9:

r-.t,t
g s> - .5

(hck

kao i uslov normiranja:

2 )

Poalije ove transformacije hamiltonijan ^e ^ednak:

H - E 0 - Y E , ( k ) (v^,^)!"-) E ,
r^T.

Za energije polaritona se dobije:

s2i + f3"£t + _i.
2 2

E2(k) - Eeks

(1.3.10)

(1.3.11)

(1.3.12)
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Na nizoj grani (g = o ) ,sa porastom Jk! energi^a polaritona
tezi ka energiji eksitona.Pri torn j'e

0, 0

Prema relacioama (1.3-8) tada je B^ (k*) — >• ^j>(k) ,tj. stva
ranje i ponistavanje polaritona (,?,k) oznac"ava,u ovoj oblasti
valnih vektora,stvaranje i unistavanje kulonskog eksitona.
Za drugu granu se pokazuje da je,pri porastu lk\

Stanja polaritona j> malo se razlikuju od stanza transverzalnih
fotona.Kao sto se vidi,postoji oblast energija koje su zabranjene
za polaritone.
U oblaati rezonancije polaritoni su smjesa elektromagnetnih tala-
sa i optickih kolebanja resetke.
Kao i u slucaju eksitona ,ovakav metod odredivanja spektra polari-
tona nije korektan.I ovdje se ne vodi racuna o neodrzanju kvazi-
fiestica i ne uzima u obzir razlika izmedu komutacionih relacija
za Pauli i Boze operatore. Korektniji spektar polaritona je dobijen
u radu /9/.Koristi se isti metod kojim je dobijen tacniji spektar
eksitona.
I-TVO je izvrsena jedna kanonska transforraaci^a,kogom ge dijagona-
liziran fotonski dio hamiltonijana:

H - Heksiton + Hfoton + Hint

Hint

J-n-.-! /F• -~r / c n/ •*T K ^J y J
.ik- n

2 m E. f/ •*• /,)<->j.
-i/ 9TT5- (d •

N Je broj elementarnih celija u volumenu V,a cj0 plazmonska fre-
kvencija.Sa Ef je oznacena vlastita vrijednost hamiltonijana
izolovane molekule.Sa dobrom aproksimacijom ona se moze zamijeniti
eksitonskom energi^om.Funkcio'a Z zadovoljava uslov:
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- Z,(n,-k) - Z,(n,k) ,

koji oznacava hermiticnost H. .•

Da bi se eliminisali nedijagonalni Slanovi "n mI . J-J. iii 1U ±.JL

' ~ ̂ nc »Pris*uPa se rotaciji Hilbertovog prostora,koji se sa-
stoji od eksitonskih i fotonskih stanza.

Jaq
H_^ H - [S,H] (1.3.14)

Antihermitski operator S se uzima u sl^edecem obliku:

(1.3.15)

mn , T-Cntk)«j

Red veliSine operatora S odreden 3e redovima velicine kolicnika

(1.3.16)

Za prira^enu ove metode potrebno ge da su ovi koliSnici znatno ma-
nji od j'edinice.Prvi kolicnik oe,za Frenkelove eks it one, znatno

manji od jedan.Drugi kolicnik pretstavl^a odnos energije interakcij
zracenja sa kristalom i sume energi^a izolovane molekule i fotona.

Taj koliSnik nije uvijek znatno manji od ,jedan.Med:utim,i u slu-
cajeviraa kada ovaj uslov nije ispunjen,moze se uciniti da vrijedi
pogodnim izborom osa polarizacije upadnog talasa.Funkcija Z ovi-
si o uglu izmedu molekularnog elektricnog dipolnog momenta i ve-

ktora polarizacije upadnog talasa.
Poslije ove transformacije,fotonski dio hamiltonijana sadrzi ne-
dijagonalne 61anove.Tao dio se digagonalizira prelaskom na nove

operatore c = fb.
Sada se prelazi sa Pauli operatora na Boze egzaktnom reprezenta-

cioom Pauli operatora,! vrsi Fourier transformacija.Dobijeni hami-

Itonijan oe jednak :

H 2:
*J

A 2N -̂- f ^ A L c ̂ (1.3.17)
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2. 2

T?

E

Z *-

Digagonalizacija ovog hamiltonij'ana se vrsi pooednostavloenom
Bogoljubov-TJablikov metodom :

e
Za polaritonske energije se,po ovom metodu ,dobi^a :

(1.3.19)

U odnoau na rezultat (1.3.12) ,ovdje su energise date neposredno.

Eeks ^ su ovdJe tacni^i,a pogavl^u^e se i koeficijent I koga
u prethodnom rezultatu nema.Relacio'e ,ko,je povezuju polaritonske,
eksitonske i fotonske operatore ,su ovd^e mnogo Jednostavnije.

4.Veza . izmedu mikroteorije optickih pobudenja i makroskopskih
opt ickih karakteri s t ikâ

Osnovni zadatak kristalooptike o'e ispitivanje prostiranja
kroz kristal ravnih monohromatskih talasa,sa odredenim vrijednosti-
ma frekvencije a) i valnog vektora k.
Elektromagnetni talasi,koji zadovol^avaju homogenu valnu jednaci-
nu,zovu se normalni elektromagnetni talasi.Oni karakterisu elektro-
magnetna svojstva sredine.Karakteristike sredine su komponente
korapleksnog tenzora dielektricne permeabilnosti .Tenzor 6t\
povezuje vektore E i D,i u okviru f enomenoloske teorije ,smatra

se poznatim.
U opstero slucaju tenzor g.yzavisi od frekvencijs i valnog vektora.
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Prva zavisnost se zove frekventna,ili vremenska disperzij'a,a
druga prostorna disperzija.U klasicnoj elektrodinamici se uzima
frelrventna dispezija,koja ge i izrazeniga u odnosu na prostornu
disperziju.
Frekventna disperzija nastaje uslged toga Sto elektricna polari-
zacija ne nastaje trenutno.lndukcija, D = E + 4 P ,se u datom
trenutku odreduje vrijednostiina polja i u proslim vremenima:

D (r,t)' /"'P
-00 ^

Kada se prede na Fourierove komponente dobi^e se ovisnost
od CJ .
Alco ae elektricna polarizacija,u datoj tacki,odreduje pomocu vri-
jednosti elektricnog polja u toj tacki,onda se time zanemaru^e
prostorna disperziga.U opstem slucagu se polarizacija u nekoj ta-
cki odreduje poljem u okolini te tacke.To znaci da zavisi od ta-
lasne duzine,tj. od valnog vektora polja.Prostorna disperzija je
odredena pararaetrom afa »gdje ge a radieus molekularnog dejstva
i A » 25T/k talasna duzina.Radijus a ge priblizno jednak kon-

rj o
stanti resetke,ili dimenziji molekule (10~ - 10""' cm),
Elektromagnetno polje,vecih talasnih duzina,u kristalu se moze
ispitivati jednacinama makroskopske elektrodinamike :

rot B V

rot E , div B - 0 (I.I-.?)

Ovim jednacinama treba dodati jednacinu (I.̂ J-.l) (tzv.materijalnu
jednacinu) .Izrazene preko Fourierovih komponenti ove gednacine
imaju sljedeci oblik:

D
06

, co)

, .
e»

c

, - B(k,

P (, W ) Tr • )
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Ako se tenzor £.:̂ -(k,w) poznaje,tada su jednacine (1.4.3), uz

£ =0 i Je =0 (i pri malim k) ,homogene Jednacine pomocu

koj'ih se moze odrediti zakon disperzije.

Eliminisangem magnetne indukcije B,moze se napisati valna Jedna-

cina za ravne valove:

rot rot E (1.4.6)

2ija su rjesenja ravni valovi.U torn slucaju sistem (1.4.5) postage:

p
(k,0) - --- f

*•
kE - 0, ) =0

(1.4.7)

Pomocu materijalne jednacine moze se pisati:

( —2 f</(^»w ) - fc2^' + kikO° Eo(k

Sistem (1.4.8) iraa netrivijalno rjesenje kada

de t - , 5v:(kf
c <7

y + k.k, ! - 0 ,
J

(1.4.9)

Sto pretstavlja disperzionu relaciju za nonnalne talase:

^-1,2,3,... . (1.4.10)

Umjesto (1.4.10) koristi se i relacija ko^a povezuge CJ sa

indeksom prelamanja:
2 ?/̂  i_t- _ <C.

(1.4.11)
\̂
n n(co ,

—•*.

Tada se disperziona relacija (1.4.9) moze pisati

det |n tf

Jednacina (1.4.12) je osnovna jednaSina u kristalooptici.u klasi-
cnoj kristalooptici je 6:u-.<- &<;•(<£>) i jedna^ina (1.4.12) Je

v c
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kvadratna jednacina u odnosu na ri ,koga se zove Frenelovom
Jednacinom.
Ko.d normalnih elektromagnetnih talasa,odredenih disperzionom rela-
cijom (I.4.9),elektricno polje je trans verzalno. U protivnom je

—;>
—' -r V —> —>

k

sto vodi na zakon disperzige za longitudinalne talase

det 1 8ij ( W , k ) | = 0 . (1.4.13)
a

Vidjeli smo da su Prenkelovi eksitoni ukljucivali samo kulonsku
interalcciju izmedu nab'ooa.U tog definiciji nisu ukljuceni efekti
retardacije ( c —*• ««•) i jednacine polja nece imati vremenske de-
rivacije:

—> -*
rot E = 0, div D = 0, (1.4.14)

sto za ravne valove znaci

sv-D>(k,60) « 0, s*xE(k,w ) » 0 . (1.4.15)

Rjesenja ovih jednacina su normalni valovi,sa elektricnim poljem
koje moze biti samo longitudinalno (ili nula).0vakvim rgeSenjima
odgovaraju kulonski eksitoni.Za njih je

- - _v -> _>

i E zavisi od s,pa su za male k,energise neanaliticne funkcige k.
R^esenja sistema (I.4,14),kada uz S » 0,postoji D(k,<j) ̂  0,
odgovaraju raehanickim eksizonima.Medutim,uslov D(k", w ) =̂  0, je
ispunjen samo za k->o*( X = 2̂ /k ),sto znaci da je iskljuceno
dugovalno longitudinalno elektricno polje.Takva idealizacija je
pogodna kao prva aproksimacija.
Prema tome,uslov za mehanicke eksitone,u fenomenoloskom tretmanu,
je D(k,«^) - 0 , E(k,co) «. 0 , (1.4.16)
odnosno njihova disperziona relacija ( E. (k,tj ) = e^r (k',̂  )D..(k',dj)

det/£--(k,u) 0 . (1.4.1?)

U nizu slucajeva dielektrika bez slobodnih naboja,pogodno je kori-
stiti tzv. "transverzalni" tenzor dielektricne konstante (Pekar,
Agranovic, Ginzburg ) :

D^k,*?) = e ^ - ( k , w ) E.. (k*,^) . (1.4.18)
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Relacija (1.4.18) povezuje indukciju sa transverzalnim dijelom
elektricnog polja.Uvodenje transverzalnog tenzora je moguce samo za
one pravce u kristalu za koje se mogu prostirati homogeni ravni
talasi.U dielektricima bez slobodnih naboja,vektor indukcije je

-*• — ~> _» , _>
uvijek transverzalan: s - D <= O.Posto vektori E i D leze u ravni
okornitoj na k, se moze shvatiti kao tenzor koji d^eluje
na vektore u toj ravni.

Tenzor d: (k*, w ) potpuno odreduje osobine dielektrika u odnosu

na prostiranje ravnih talasa u datom pravcu.Postoji veza izmedu
ukupnog tenzora dielektricne permeabilnosti i tenzora :

. (1.4.19)

Iz ualova s - D = 0 slijedi

E - - s • odnosno

, w) 'it

Prema relaciji (1.4.18)

. (1.4.20)

Tenzor ^7.* (k, ) je,u opstem slucaju,kompleksan,nehermitski i
nesimetrican tenzor.Cesto je pogodno razdijeliti tenzor f^f n

c/realni i imaginarni dio

i Im

a takode na dva hermitska tenzora

if - Re ^e,-
J d

(1.4.21)

//

Urajesto £i,' se ponekad uvodi hermitski tenzor provodlgivosti &{,'

c,. = </ a koristi se i kompleksan
*/ /j

tenzor provodl^ivosti
//
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Ako se zanemari prostorna disperzija,i u odsustvu magnetnog polja.
/ 'f

tenzor £ty je simetrican i tada se <fA- i <^- podudaraju sa
Re' £,v i Ira €y .

• 2y —>

Realno polje E izaziva realnu indukciju D.Tada ge jezgro
£/(£»?) (r-r'=R,t-t'= T ) realno i sligedi :

( -jT,-k*) . (1.4.23)

Realni i imaginarni dio <ftj' su povezani disperzionim relacijama.
a

ifazmotrimo integral:

X - CO

:> I j/ 1 ¥-

J X - CO
dx

vv(k, w) - vy

(1.4.24)

Prvi integral se uzima po konturi C ̂

a drugi po realnoj osi ( u smislu glavne vrijednosti integrala).
U gornjoj poluravni je

lim 6tj{k,O) = ovv

Ako se razdijeli imaginarni i realni dio,dobije se veza izmedu
Im 6ky i Re ̂ .r ,tj. disperzione relacige:

c /i rim ̂ iĵ ik)
He t̂V (k, cj) _<)£]'= --- P '

/ I J x - u?

4 Re <5g- (x,k)k-
Im 5;/(k,cJ ) . 1- P 1 ?-

(1.4.25)

dx

Zadatak teorije Je da poveze ng (c*J ,s) i fvv(k, <o) , i da
ustanovi odgovara^juce formule za obradu eksperimentalnih podataka.
U eksperimentu se odreduje kompleksni indeks prelamanja 11- (£0 ,s)«
=n + i W , i bilo bi neophodno provoditi mjerenja za veliki broj

—> \̂
pravaca s .Usljed ppstojanja veze izmedu n i €*-̂ 'dovol̂ jno je
izmgeriti n za neke pravce (bez prostorne disperzije simetricni
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tenzor fc:,'Cto) se karakterise sa sest elemenata).Sa prostornom disper-
zijom situacija se donekle mijenja i treba vrsiti mjerenga za jos
neke pravce.
Ako se tenzor t zna,u bilo kojoj aproksimaciji,onda se znaju
svi norraalni talasi koji odgovaraju too aproksimaciji

Izracunavanje tenzora £<y se vrsi mikroteorijskim metodaraa.Mikro-
skopska teorija optickih pojava u kristalu Je tijesno povezana sa
teorijom eksitona.
U inetodu,koji je razvio E\\rald,koristi se podjela ukupnog polja na
dva diJela.Na taj nacin se rnoze dobiti spektar mehanickih eksito-
na u jonskim kristaliraa,i pomocu njega tenzor dielektricne konsta-
nte.Pri tome se kao neperturbovana stanza uzimaju stanza i valne
funkcije mehanickih eksitona. Pekar je razvio metodu po kojoj se

ĵ.
transverzalno polje uzima kao smetnja,a kao prvu aproksima-
ciju uzeo je stanja Iculonskih eksitona.
Obe ove metode imaju nedostatke,od kojih ge najznacajniji taj sto
nije ukljucena dugovalna apsorpcija.
Fenomenoloske velicine polja,u Maxwellovim Jednacinaraa,su stati-
sticke srednje vrijednosti operatora elektromagnetnog polja u sre-
dini.Ako bi se zamijenile f enomenoloske velicine odgovarajucim
srednjim vrijednostima,u koje su preko statistickog operatora uklju
cene mikrokarakteristike sredine,i kombinovale Maxwellove jedna-
cine sa materijalnom jednacinom,onda bi se u £F̂  (k", ̂  ) ugradila
i mikrodinaraika i strukturne karakteristike sredine.r-]edutim,te-
skoca je u tome sto su operator! elektromagnetnog polja u materi-
jalnoj sredini linearni funkcionali operatora stvaranja i ponista-
vanja optickih pobudenja ove sredine,pa su im zbog toga ravno-
tezne srednje vrijednosti jednalce nuli.Tada se ne mogu koristiti
ravnotezne srednje vrijednosti,vec neravnotezne.PostavlJa se odmah
pitange izbora spoljasnje perturbaci^e, momenta njenog ukljucivanja,
ltd.
Hjesenje ovih pitanja predlozeno $e u radu /10/.0snovna ideja se
sastoji u tome da se izjednaci fenomenoloska vrijednost vektorskog
potencijala,iz Maxwellovih jednacina ( van j ska gustina naboja jedna-
ka nuli ) ,sa srednoom vri^ednoscu operatora vektorskog potencija-
la kada na sistem djeluje vanjska smetnga Ĥ n̂ .,koja zavisi od
vremena

Hint - -i- fdr
c J

(1.4.26)



H. . je operator interakcije naboja sa poln'em transverzalnih fo-
exttona,a j je gustina vanjskih strug'a.

Maxwellove jednacine,napisane preko Fourierovih komponenti,za
0 i jext / 0, su «

0 ,

0 ,

—X

™ B(lT,
c (1.4.27)

- • ->Sa materijalnom jednacinom ,i uz uslov E(k,u») =_±_ A(k.<*>),
C

moze se pisati

A - k
(1.4.28)

Relacijom (1.4.28) ̂ je odreden vektorski potencijal nastao od
vanjskih struja.Time je povezana dielektricna konstanta sa fenome-
noloskim vrijednostima vektorskog potencijala.
Fenomenoloska vrijednost A (k,tj) izjednacava se sa neravnoteznom
srednjom vrijednoscu operatora

Aext(r,t)

oe H - Hkristal H- Hj. ukupni hamiltonijan ( Hkristal

= E(k) , odgovara kulonskim eksitonima ).
Operator exp - -g-(H+H. n̂ -)t se moze napisati u slgedecem obliku

-i Ht

'ext (t) = T e"

"ext

df

(1.4.30)

Operator T je Dysonov operator vremenskog uredivanja.
Srednja vrijednost operatora vektorskog potencijala,u prisustvu
vanjskih stru,ja,je jednaka;
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A(r,t)Sext(t)>

gdje se usredng avarice vrsi po ravnoteznom ansamblu:
i
\

f F-H
> = Sp 4 e~ c(.

A(r, t ) ;je operator vektorskog potenci^ala u sredini bez vanjskih
struja i naboJa.Uz uslov da je vanjska struja slaba,sredn3'a vrije-
dnost (I.4.J1) se nose izracunati.U linearnoj aproksimaciji po

je : 0

Sext
A ri T f

-E- • J dt'H.nt(t')

Nakon uvrStavanja u (1.4.31) dobije se

<A«xt(r,t|>=. -I- d t d ^

gdje Je (1.4.32)

retardirana Greenova funkcija elektromagnetnog polja u kristalu,
Poslije Fourier transformacija

i koriscenja relacije

dt

dobije se ;
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A (£
*t _TL -O) - i

(1.4.33)

Greenova funkcija G*^ nije gradijentno invarijantna.Pomocu rela
cije E(n',t) = - --- ^-£- A(n',t) ,ona se rooze izraziti preko
komponenata elektricnog polga,t^. preko Greenove funkcije ko^ja j
gradijentno invar i 3'ant na:

Veza izmedu ove dvije Greenove funkcije je sljedeca /ll/,/12/ :

_2
(I.1-.35)

Alco se izvrsi ova zarajena u (1.4.33) slijedi:

A (1.4.36)

Operator! elektricnog polja se mogu izraziti preko eksitonskih
operatora:

E(n,t) = N- (1.4.37)

Eksitonski talasi su longitudinalni,pa vektori L(k) ne nose pola-
rizacioni indeks.Operator! B su dati u reprezentaciji interakcije:

-> "e* #*t
B(k,t) = e 7Z~ Br? e~ •'ST

Greenova funkcija Je sada jednaka

-r^t-t^ . -i-J -̂ '

(1.4.38)

Kod ovakvih proracuna treba paziti na to da se upotrijebi pravi-
Ina veza izmedu velicina,koje zavise od diskretne varijable,i
velicina ko^e zavise od kontinuirane varigable.Opsta veza za dati
slucaj oe sljedeca ( indeks c odgovara kontinuiranoj ,a d diskret-
noj varijabli ) :
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ikr

N

V, ^ 1 = N ,
7>

e-ikr

(1.4.39)
.L
N

N

Upotrebom ove opste veze dobiju se,u kona2nim rezultatima ,pravi-
Ini dimenzionalni odnosi.
Nakon Fourier transformacija :

i izraSunavanja Greenovih funkcija

(sa eksitonskira hamiltonijanom u harmonijskoj aproksimaciji
B^3£ , E0(k) - A + -\- c£ )He - o

1 .i.
•+•

dobije se

A ft, a
(2)

Na osnovu ove relacio'e ,tenzor dielektricne permeabilnosti se moze
izraziti preko dinamickih i strukturnih karakteristika kristala,
koje su uklju^ene u eksitonske frekvencije 0̂(k) i vektore polja

U slucaju da se zanemari prostorna disperzî 'a

iu izotropnoj aproksimaciji, 8 se
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O (1.4.43)

Ako frekvencija upadne svjetlosti cJ postane bliska sa eksitonakim
frekvencijama Jft.0,dielektricna konstanta naglo odstupa od svoje
vakuumske vrijednosti {8 =1).
U rezonantno j oblasti kristal maksimalno apsorbuje elektromagnetno
zracenje>mijenjajuci mu time sve vakuumske karakteristike pa i
dielektricnu konstantu.
Kao sto je vec bilo istaknuto, eksitoni ne ukljucuju c^jelokupnu
interalcciju,pa su realnija opticka pobudenja polaritoni.U cilju
povezivanja dielektricne permeabilnosti sa ovira realnigim optickim
pobudenjima,potrebno je operator elektricnog polja izraziti preko
operatora stvaranja i ponistavanja fotona:

eikr

- v

Unitarnom transf ormacijom se prelazi na polaritonske operatore

Zamjenom u (I.4.A-A-) se dobije:

(k)

Polaritonski hamiltonijan je dijagonalan,pa se moze pisati:

Na osnovu relacije (1.^.34) je :

E

Uvrstavan^em izraza (1.4.46) dobije se

(1.4.

(1.4.48)
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j. p . fV"N R . .
PSJ w RS/

Uvedimo oznake

o 1"

otandardnim postupkom mogu se dobiti ove Greenove funkcije

Nakon Fourierove transrormacije

',r;t) - f d k f
J J

,ik(r-r') - i

dobije se

(1.^.52)

Prema (1.4.36) je

^ ->
'e (k)

U izotropnoj aproksimaciji vrijedi

v y -, JHL (k)

. (1.4.53)

1 . (1.4.54)
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Dobijeni izraz j'e opStiji od izraza (I.4-.A-3) ,̂ er su u njega uklju-
ceni i fotonski uticaji,a takode i efekti retardovane interakcije
elektrona u elektromagnetnora polju,pa treba ocekivati njegovo bolge
slaganje aa eksperimentom.

*



II SAVREMENE IDEJE 0 MIKROBIOLO&KOJ ORGANIZACIJI

l.Pregled razlicitih stavova o odnosu fizike i biologi.le

0 vezi izmedu fizike i biologize raspravljalo se jos u
ranim etapama razvoja nauke.Dosta dugo se zadrzalo shvatanje o
nepremostivoj razlici izmedu zivog i nezivog svijeta,o zivotnoj
sili i covjekovoj nemogucnosti da spozna i objasni pojavu zivota.
Cesto se govorilo o nemogucnosti svodenja slozenijeg ka prostijem,
biologize ka fizici.Medutim,ovdje se ne radi o "podcinjavanju"
biologize fizici,vec o pokusaju objasnjenga zive i nezive prirode
pomocu jedinstvenih naucnih zakona,tj.pomocu fizike.Prirodni^e je
govoriti o integraciji nauke.
Takva pitanja su se postavljala i u diskusijama o odnosu heraije i
fizike.Jasno je da u hemijskim procesima nema nikakvih drugih po-
java osim fizikalnih.Medutim,to nimalo ne umanouje znacaj ni sarao-
stalnost hemije kao nauke.
U XIX vijeku su bile izgradene dvije velike teorije.Jedna je
drugi zakon termodinamike^ko^'i da^je zakon evolucije materije u
izolovanom sistemu ka njenom najvjerovatnijem stanju.To stanje ĵe
karakterisano maksimalnom neuredenoscu,odnosno maksimalnom entro-
pijorn.Ovao zakon predskazuje povecanje entropije,pa prema tome i
povecanje neuredenosti izolovanog sistema.Maksirnalna entropiga
oznacava najnizi stepen organizovanosti.
Druga teorija |je Darvinova teorija evolucio'e,koja dage zakon evolu-
cije zivih sistema,od najprostigih mikroorganizama do najslozenijih
Darvinova teoriga postulira da u osnovi principa prirodne selekcije
lezi povisen^e stepena organizovanosti bioloskih sistema.
Ocevidna je protivrjecnost izmedu ove dvi^e teorije.Bioloska teo-
rija evolucije se nikako ne slaze sa ravnoteznom termodinamikom.
Ova protivrje^nost je dugo vremena bila izvor raznih teorija o
vezi izmedu biologize i fizike.Jedni naucnici su davali prednost
drugom zakonu termodinamike,a drugi principu evolucije.Bilo o'e
rnisljenja da se prema zakonima fizike ne mogu objasniti bioloske
pojave,kao i takvih da ce ih neka potpuno nova fizika moci objasni-
ti.Sve ovakve teorije nemaju danas nikakvog naucnog znacaja.
U drugoj polovini XX vi^eka doslo je do brzog razvoja molekularne
biologije.Ob^jasnjena je struktura DNK,osnovnog nosioca nasljednih
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inforrnacija,struktura hemoglobina,sinteza b^'elancevina,itd.
Pri istrazivanju problema u biologiji dolazi se do molekularnog
nivoa organizacije sistema.Novi eksperimentalni podaci,dobijeni
pri proucavanju bioloskih procesa na molekularnom nivou,postavl,ja;3u
pitanje njihove interpretacije.Posto se svi zivi organizmi sastoje
od atoma i molekula^objasnjenje ge moguce samo pomocu kvantne teo-
rije.Danas niko ne sumrga u to da su bioloski procesi poseban nacin
ispoljavanja fizickih i hemijskih aakonitosti^koje vladaju u slo^-
zenim molekularnim sistemima.Istinsko ispitivanje bioloskih pojava
mora biti atorasko-molekularno.
Pokazuje se da j'e moguce objasniti mnoge,do sada nerazjasnjene,pro-
tivrjecnosti poraocu postojecih fenomenoloskih zakona termodinamike
njihovim prosirenjera i na otvorene sisteine.
/jivi organizam Je neravnoteaan,otvoren sistem.Slozenost sistema se
povecava,ili ostaje ista ,a da se ne narusi drugi zakon termodina-
mike. Organizovanost se odrzava oticanjem entropije u okolinu.
Za opisivanje ovakvih sistema bilo g'e potrebno postojecu termodi-
namiku prosiriti na otvorene sisteme,tj. na nepovratne procese.
Polazna tacka kod zasnivanja termodinamike nepovratnih procesa je
iaraz za izmjenu entropige sa vremenora,za sistem koji razmjenjuje
rnateriju i energiju sa okolinom :

dS
6 diS (II.1.1)

gdje Qe dQS fluks entropi^e iz okoline,a d-S produkci^a entro-
pije na rdleun nepovratnih procesa unutar sistema.U klasicnog termo-
dinamici se uglavnom radi o ravnoteznim stan^ima,u kojima se moze
zanemariti produkcija entropije.U neravnoteznoj termodinamici se
izuSavaju makroskopska stanja na osnovu produkcige entropije u
njima.Tacna forma produkcije entropige se moze naci pomocu jedna-
cina odrzanja mase,energije i impulsa,ako se pretpostavi da vrije-
di princip lokalne ravnoteze.Neravnotezna stanja,koja ne zavise od
vremena,zovu se stacionarna stanza.U takvim stanjima sistem se mo-
ze opisivati makroskopskim parametrima.Ako se sistem rastavi na ma-
le,ali jos uvijek makroskopske elemente,onda se moze pretpostaviti
da se ti element! nalaze u stangu lokalne ravnoteze.To znaci da se
svakom elementu mogu pripisivati obicne termodinamicke karakteri-
stike: temperaturatsrednja gustina ,itd.Tada lokalna entropija mo-
ze biti izrazena istim funkcijama stanja,kao i u ravnoteznom stanju
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Pretpostavka o lokalnoj ravnotezi ne protivrjeci cingenici da se
sistem,kao cjelina,nalazi u neravnoteznom stanju.Pokazano je da
ovaj princip vrijedi i za sisteme koji su od interesa u biologiji.
Produkcija entropije,u jedinici vreraena i u jedinicnoj zapremini,
je jednaka :

..il
dt

0 ) (II.1.2)

Produkcija entropi^e se moze pisati u obliku

(II.1.3)

gdje su J^ generalisane struje,a X. generalisane sile.
U pocetku je neravnotezna terraodinamika bila razvijena za linearnu
oblast.Osnovni doprinos je dao Onzager,kogi je proucavao procese
kcgi proticu blizu stanja ravnoteae.U torn slucaju je veza izmedu
generalisanih sila i generalisanih strû 'a linearna

L, ,X, . (II.1.4)

Produkci^ja entropije ge u torn slucaju Jednaka

"V
:iXd (II.1.5)

U ovoj oblasti postoje dvije vazne teoreme.Onzager je pokazao da
je moguce izabrati sile i struje tako da matrica L. . bude simetri-
cna I'i-i ̂  k-ji . Druga teorema dokazuje postojanje opsteg vari-
jacionog principa za nepovratne procese u linearnoj oblasti. Prigo-
zin je pokazao da ima minimum u stacionarnom stanju ,u odnosu
na varijaciju generalisanih sila. Teorema o minimumu produkcije
entropije dokazuje da ge & neravnotezna funkcija stanza, koja
ima istu ulogu kao termodinamicki potencijali u ravnoteznoj termo-
dinarnici.Svojstvo minimuma garantira stabilnost stacionarnog stanja
S druge strane , teorema dag'e kriterij evolucioe,koji oznacava da
ce fizikalni sistem obavezno evoluirati ka stacionarnom stan̂ 'u,
polazeci od nekog proizvoljnog(ali bliskog)stanoa.
Pri vecim odstupanjima od ravnoteznog stanja fizikalni sistemi se,
po pravilu,ponasaju nelinearno. Linearna neravnotezna termodinamika
nije u stanju objasniti mnoge procese, kao sto su procesi rasta i
nastanka novib. struktura.Bilo je neophodno prosiriti termodinamiku



i na nelinearne poo'ave.U ovoj oblasti,na^'veci doprinos su dali
Prigozin i Glensrlorf ,koji su uveli pojam promjene entropijskog
prirasta (excess entropy production) kao velicinu koja odgovara
produkciji entropije u linearnom podrucju.Produkcija entropije se
rastavlja na dva dijela

d to = d - G

X, dJ_.
J. a-

Pokazuje se da vrijedi relacija

(II.1.6)

= T J.. ' dX.
-^— X 1

dx dV 0 (II.1.7)

koja se uove princip evolucio'e u ovora slucaju.

2. Ide(1e Prigozina _q__s_aipoorgani_zpya.n,ju slozenih molekularnih
sistema

Na^detal^nija analiza pojava sredenih struktura,koja je
provedena u fizici,odnosi se na ravnotezne situacioe.Pri termodi-
namickoj ravnotezi entropija dostize maksimum (u izolovanora siste-
mu),slobodna energija dostize minimum u sistemu sa zadanom tempe-
raturom i volumenom,itd.,a pogava sredenih struktura odgovara sma-
njenju temperature.Ravnotezne strukture odgovaraju konkurenciji
izinedu energise i entropije.
Pojavio se problem prosirenja koncepci^e poretka na neravnotezne
situacije,za sisteme kod koj'ih bi pogava sredenih struktura (u
ravnoteznom stanju) bila malo vjerovatna.Vec su od ranije bili
poznati primjeri koji su ukazivali na ovaj problem.Jedan od takvih
primjera su celije Benara.Kada se horizontalni sloj tecnosti zagri-
java odozdo,dolazi do stvarajija temperaturnog gradigenta,odnosno
do efekata koji imaj'u suprotno dejstvo u odnosu na silu teze.
Za male vrijednosti temperaturnog gradijenta (tj. za stanja bliska
ravnoteznim) dolazi do Qednostavnog prenosa toplote.Medutim,pri
vecim temperaturnim gradigentima dolazi do pojave unutrasnjeg
konvektivnog kretanja,koje nastaje spontano (nestabilnost Benara).
Poslije toga konvektivno kretanje je organizovano u obliku pravi-
Inih figura,napr.,heksagonalnih celi^a.
Ovo je tipican primjer pojave struktura koje,sa molekularne tacke
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gledista,trebaju visok stepen kooperativnosti.V^erovatnost da se
broj molekula,reda velicine 10 c ,spontano organizuje u regularni

• tok,u termodinamickoj ravnotezi,je veoma mala.
Sistem moze obrazovati sredene strukture samo na taj nacin da vanj-
ski uslovi (ovdje ternperaturni gradigent ) drze sistem daleko od
polozaja ravnoteze.U ovim pojavama moze se iskazati jedan drugi
princip formiranja poretka.I ovdje postoji konkurencija velicina,
all je drugog,dinamickog tipa,jer ukljucuje disipativne procese
i konvekciju izazvanu fluktuaei^ama.OvaJ drugi princip se moze
nazvati poredak kroz fluktuacije.
Ovakve poo'ave se javljagu i kod hemijskih procesa (daleko od ravno-
teze ) ,a oni su od bitnog znacaja za biologigu.
Navedena razmatran^a navode na pitanje o odnosu deterministickih
zakona i slucaja,u obrazovan^u sredenih struktura.U biologiji se
cesto postavl̂ 'a pitanje javlja li se zivot kao realizacija najne-
vjerovatnijeg,ili se pojavljuje sa vgerovatnoscu jednakom jedinici,
u skladu sa deterministickim zakonima.Klasicna fizika Je povezana
sa deterministickim kauzalnim opisivano"em.Medutim,u problemima gdje
se pojavljuje vise stepeni slobode,ovakvo opisivanje moze biti
nedovolgno.Kada se radi o sistemima sa mnogo stepeni slobode,auto-
matski se pojavljuo'u fluktuacije,tj. spontano odstupanje od nekog
srednjeg makroskopskog ponasanja.Po.java fluktuaci^a se moze razrna-
trati slucajni dogadaj , i opisivati zakonima vjerovatnoce.
S druge strane,sistem "odgovara" na nastalu fluktuaciju u skladu
sa nekim makroskoiiskim zakonima.Nova struktura,ili organizacija,
se javlja kao rezultat nestabilnosti.Ona nastaj'e u rezultatu flu-
ktuacije,tj.stohastickog elementa.Posli^e fluktuacije obicno dola-
zi reakcija,koja vraca sistem u pocetno stanje,i to po determi-
nistickim procesima.Samo u sluca^u obrazovanja novih struktura
fluktuacije se pojacavaju,dostizu malcroskopski nivo i daju stabi-
lan novi rezim,ko;ji pretstavl^a sredenu strukturu iza tacke nesta-
bilnosti.Ako je ovaj efekat u skladu sa(vanjskim) granicnim uslovim&
onda se on javlja sa vjerovatnocom jednakom jedinici,u slucagu da
je prvobitna fluktuaci^a nastala nekim mehanizmom.
Wa taj nacin se vidi da fizicke pojave ukljucuju elemente i slu-
cajnosti i determinizma,koji vise kooperiraju nego sto su u supro-
tnosti.
Obicno se smatra da se bioloski sistemi sastoje od koordiniranih
struktura i funkcija sa narastajucom slozenogcu.U biologi^i se si-
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tuacija komplikuje time sto su sistemi,koji upravljaju fundamenta-
Inirn procesima, jako povezani tako da se pogavljuje iskusen^e da
se oni razmatraju kao cjelina,a ne kao skup elementarnijih dijelo-
va.
Postoje teorije da se ovakve pojave mogu ispitivati teorijom si-
sterna,odnosno teorijom automata.Medutim,preovladava misljenje da
znange odgovarajuceg nizeg nivoa bioloske aktivnosti odreduje svo-
jstva na visem nivou.Osobine zive materige su odredene nekim klju-
6nira heraijskim reakcijama i transportnira procesima.HemiJske nesta-
bilnosti mogu da dovedu do pojave sredenih struktura.rostojanje
ovakvih struktura je i eksperimentalno potvrdeno (eksperimenti Za-
botinskog).Posebno su vazni slucajevi koji narusavaju simetriju,
jer dovode do spontane samoorganizacije sistema prostornog i funk-
cionalnog tipa.To Je primjer disipativne strukture,koja odgovara
niskoj entropiji.S druge strane,uslovi koji su potrebni za nastanak
nestabilnosti daleko od ravnoteze,podudaraju se sa mehanizmom nekih
vaznih biohemijskih reakci^ja odgovornih za podrzavanje bioloskih
aktivnosti.
Drugi vazan momenat je ta^ da se broo* stacionarnih stanza otvore-
nog sistema jako povecava,kada je sistem daleko od ravnoteze.Ova-
kvo povecanje mogucnosti ima vazno znacenge u bioloskim procesima.
U otvorenim sistemima vanjski doprinos entropiji d S se moze ,u

6

principu,izabrati proizvoljno,raijenjajuci na odgovarajuci nacin
parametre sredine i svojstva okolnih ti^'ela.Prema tome,za dS vri-
jedi,ne nejednacina,vec relacija

dS = deS d- S = proizvoljna velicina (II.1.8)

Entropi^a se moze smanjivati na racun oticanja u okolnu sredinu,
ako je

deS

dt
(II.1.9)

tj.,oticanje entropije (u jedinici vremena) vece ^e od produkcije
entropije unutar sistema.Da bi u sistemu doslo do formiranja stru-
ktura, otic an je entropije mora preci neku kriticnu vrijednost.F-amo-
organizacija je moguca samo u sluca^u kada parametri sistema pre-
laze neku odredenu kriticnu vrio'ednost.Oticanje entropije ge mogu-
ce sarao pri postojanju osobene unutrasnje strukture sistema.To zna-
ci da samoorganizacija nije univerzalno svojstvo materije,vec da
postoji samo pri narocitim unutrasnjim i vanjskim uslovima.
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Prigozin je nazvao prostorne,vremenske i prostorno-vremenske
strukture,koge se mogu stvarati daleko od ravnoteze,disipativnim
st'rukturama.
Kod celija Benara konvekcione celij'e su slozenije organizovane
strukture,u odnosu na ravnoteznu raspodjelu,i nastaju kao rezu-
Itat kooperativnog kretanja molekula.Prema tome,strukture mogu da
nastaju u slucajevima kada su ispunjeni slgedeci uslovi:
1) Sistem je termodinamieki otvoren,tj.,razmjenguje roateriju i

energiju sa okolinom.
2) DinarniSke jednacine su nelinearne.
3) Odstupanje od ravnoteze prelazi neku kriticnu granicu.
4-) Mikroskopski procesi se desavaju kooperativno.

Drug! zakon termodinaraike je povezan sa prvim uslovom.U sistemiiha,
u kojima se mogu formirati strukture,on se ne narusava vec se
pojavljuje u opstijoj forrai.LJ torn obliku,prema Prigozinu,on ne
iskljucuje mogucnosti spontanog f-ormiranja struktura i precizira
uslove pri kojima je to moguce.Prigozin ge pokazao da u rezultatu
hemijskih nestabilnosti ,autokataliticki homogeni sistemi mogu,
daleko od ravnoteze,obrazovati strukturne nehomogenosti u prosto-
ru i vreraenu,a mogu obrazovati i oscilirajuce strukture.Takve stru-
kture su neravnotezne,tj., to su disipativne strukture.

3.Nestac_ionarnpst i disipativnost kao jedna pd osnovnih karakte-
ris t ika z ive m at eri ,j eA

Zivot organizama je moguc samo pri stalnoj izmjeni
energije i materige sa okolinom.Osnovni procesi u zivim organizmi-
ma se odvijaju pri neprekidnog potrosnji energije,koja je dobija
iz hrane.Zivi organizmi nisu nikada u ravnotezi.Oni se nalaze u
nestabilnom (metastabilnom) stanju.Zivot je moguc zato sto za pre-
laz od takvog nestabilnog stanja ka stabilnom,koje odgovara potpu-
noj termodinamickoj ravnotezi,treba dosta dugo vri^jeme.
Kao sto smo vid,jeli,u otvorenim sistemima entropija se moze mije-
njati na nacin koji se razlikuje od onog za izolovane sisteme. U
takvim sistemima se mogu obrazovati i postogati sredene strukture,
a da se time ne narusava drugi zakon termodinamike.Kada se sistem
nalazi daleko od ravnoteze,on prelazi na novi rezim i formira se
diaipativna struktura na racun procesa koji se karakterisu produ-
kcijom entropige razlicitom od nule.
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Bazirajuci se na nelinearnoj termodinamici,Ajgen je dao teoriju
dobioloske evolucije makromolekula.U teoriji je postavljeno pita-
nje izgradnje fizikalne teori^je prirodne selekcije na molekularnom
nivou.Njegova teorija ima vaznu ulogu,kako za pravilno sagledava-
nje odnosa biologize i fizike,tako i za dalji razvoj nauke.Pogle-
da,jmo,ukratko,neke od elemenata ove teorije.
Proces,koji vodi ka pojavi prvih zivih organizama,moze se podi^eliti
na sljedece etape:
1) Obrazovanje najvaznijih heraijskih elemenata zivotarnukleotida i

aminokiselina.
2) Polimerizaci^a ovih elemenata u razne makromolekule (polinukle-

otidi,polipeptidi ) sa slucajnim poretkom elemenata.
3) oamoorganizacija dobijene smgese makroraolekula kroz po^'avu

struktura sposobnih za reprodukciou,mutaciou i selekciju.
4-) Pojava celija.
5) Pojava primitivnih jednocelijskih organizama.
Teorija Ajgena je posvecena trecoj etapi.Ajgen razmatra otvoreni
siatem,koji razmQenjuJe sa okolinom monomere.Unutar sistema dolazi
do polimerizacije i destrukcije obrazovanih polimera.U osnovi ra-
zvoja polimera lezi ideja hiperciklusa.Ucesce nukleinskih kiseli-

w

na u procesu samoorganizacije je neophodno,jer one imaju osobinu
samoreplikaci^e,tj.,izgradnje tacnih (i pogresnih ) kopija.S dru-
ge strane,samoorganizacija je nezamisliva bez bjelancevina sa nji-
hovim strukturama i funkcionalnim mogucnostima ,a narocito sa nji-
hovim katalitickim svojstvima.U A,]'genovom hiperciklusu kataliticke
samoreprodukcige,polinukleotidi i polipeptidi se uzimaju kao ele-
ment! procesa samoreprodukcije.Eiperciklus nastaje kada nukleinska
kiselina I-, tpomocu bjelancevine-katalizatora E-,,gradi novu.nukle-
insku kiselinu I2»a ova kiselina pomocu bjelancevine E^ gradi novu
kiselinu I^,itd. ,i kada se lanac zatvori (bjelancevina En ponovo
obrazuje prvobitnu kiselinu).Ovakav hiperciklus ima osobine samo-
reprodukcije,mutacije i obezbjeduge visoku tacnost obnavljanja.
.ggen uvodi pojam selekcione sposobnosti.Za interpretaciju biolo-
skih pojava nije dovol^na teori^'a informacija.Obim informaciga je
komplementaran entropiji.Prema tome,teorija informacioa ne moze
dati vise od termodinamike u klasicnoj formi, a da se ne razraatra
kinetika obrazovanja disipativnih struktura.
Za interpretaciju bioloskih pojava neophodno j'e istrazivati nasta-
nak inforraacija,instruktivnog i programirajuceg dejstva molekula-
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rne i nadmolekularne informacioe,t j. ,izucavati kvalitet inforrna-
ci,ja,a ne samo kolicinu.U prirodnoj selekciji na^vazniji ge kvali-
tet informacionog programa.Informaci^ja je moleku.larno svojstvo i
ocjenjuje se po sposobnosti makromolekula u reprodukciji.
Bljedeci korak treba da se sastoji u izgradnji ,ne fenomenoloske,
vec atomsko-molekularne teorije bioloske evolucioe^sa ukljuciva-
njein realne strukture i osobina bioloskih funkcionalnih molekula.



-40-

III SPECIFICNOSTI EKSITONSKIH SISOEMA

1 . Statisticki ekvivalent nednacine kontinuiteta za eksitone

Smatra se da u bioloskim procesima osnbvnu ulogu
imaju elektricne struje i elektricni biopotencijali.Ali ocito je
da su i drug! fizikalni mehanizmi od velikog znacaja za biofizicke
procese.Na veliku ulogu eksitonskog mehanizma ukazivali su Szent
Gyorgyi i Frolich.
Zato je bilo interesantno ispitati ko^i efekti nastaju u eksito-
nskora sisterau usljed kvazicesticnih struja, a mogu biti od vaz-
nosti za zive organizme.Ova istrazivanja su provedena u radovima
/13/ i /14/.

Razmatra se sistem bozonskih kvazicestica cij'i je hamiltonijan
,1ednak

H == r W^F (III.1.1)

i Greenovim funkcijama se ispitu^u struje elementarnih pobudenja

talcvog sistema.Gustina struje vjerovatnosti,u koordinatnoj repre-
zentaciji,je ^jednaka :

Ako se izvrsi prelaz na operatore stvaran^a i ponistavan,ja B ,B,
onda izraz za struju vjerovatnosti postaje :

.A
2m i

7- ["Bj(t) ^.Bg(t) - Vt:)^Ba(t)] ' CHI. 1-

Osobine operatora analiziraju se pomocu Greenove funkcije:
El

(III. 1.4)

Nakon izvrsenih Fourier transformacija dobi^'a se:



(III.1.5

E -65+ i£

Srednja vrijednost kvazicesticne struje se nalazi na osnovu spek-
tralne teoreme:

r2 / dE Re G,*(/
E

"B" - 1)
-1 . (III.1.6)

1,--̂

Konacno se za<^j-

---- cth -w
2m 2©

(III.1.7)

Za gustinu vjerovatnosti P(r,t) = '/̂  (r,t)T/(r,t;),odnosno
= B̂ (t)B-»(t) ,se analizom Greenove funkcinea a

,(111.1.8)

dobija :

Pogledajmo pod kojim uslovima vrijedi gednacina kontinuiteta za
-V

srednje vrijednosti operatora i £>£» .

5 div
(III.1.10)

Poslije I'ourierovih transformacija moze se pisati :

_ _ 0 ( k , E ) -
n J

0 (III. 1.11)

Statisticki ekvivalent jednacine kontinuiteta se dobije zamjenom— »•
operatora j i f ngihovim sredngim vrijednostima

t E "*
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- cth ~-'
n 20

-c -
2m

2m

^2 2

cth --
2$

(III. 1.13)

Vidi se da ge jednacina kontinuiteta^zadovolgena samo za energi-
je bozona koje su ^ednake £-> = --- — ,a ovo vrijedi samo za

Om
idealan gas Boze cestica.
Jednacina kontinuiteta odrazava ocuvanje brcga cestica. Ako cestice
medudjeluju,onda vrijeme njihovog zivota postage konacano i one
nestaju^pa Jednacina kontinuiteta mora da se nainsi.Medutim,i kada
cestice ne medudjeluju (kao sto je ovdje pretpostavljeno) moze
doci do narusavanja jednacine kontinuiteta. Do toga dolazi usljed
postojanja energetskog procjepa.Ako Je energija kvazicestica

AST - A
2m

gdje ge A potrebna energija za pobudivanje ^edne molekule,je-
dnacina kontinuiteta se narusava.To znaci da ukupan broj kvazice-
stica nije konstantan.Narusavanje Jednacine kontinuiteta znaci
mogucnost stvaranja dopunskih pobuden^a u sisteinu,u odnosu na ona
koja vec postoje.Talcva nova pobudenga mogu da budu samo rezultat
interferencije stru^a pocetnih pobudenja.
Postojange i osobine interferentnih pobudenja se ispituje pomocu
Greenove funkci^e tipa struga-strujas

(III.1.14)

Za Fourierove komponente Greenove funkcije se dobije:

i n

E -
(III.1.15)

1)
_

je sredn^i broj bozona na temperaturi Q

-1



Polovi ove funkcige daju energise novih pobuden^a,koja nastaju
usljed interferencije.Ovakva pobuctenja mogu da nastaju same na
ternperaturi 0 ̂  0.
Pokazuje se da za linearne zakone disperzije bozonskih pobudenja

£.,= n v k ( fotoni i akusticki fononi ) funkciga /^(E) nema
I*

polova.To znaci da interferencija struga ovakvih pobudenja ne
nova pobudenja.Ovakav zakljucak vrijedi i u slucaju da je zakon

*tf~ ~\r^
diuperzije oblika £"-- -^-— (m.agnoni) .Za Icvazicestice sa za
konora disperzije

2m

u slucaju jednodimenzionalne strukture,funkcija / ima pol,tj.,
postoje nova pobudenga .Kjihov zakon disperzije se moze napisati
u obliku

ti u kE, (III.1.16)

gdje je u brzina prostiranga ovih pobuden^a.Nova pobuden^'a
imaju zakon disperzije slican fononima ill fotonima,i prema tome
bitno se razlikuju od pobudenja od kojih su nastala.

*

Pokazuje se da u dvodiraenzionalnom i trodimenzionalnom slucaju ne
postoje polovi funkcije / .Prema tome,ovakva pobuden^a nastaju
uglavnom u sistemima sa dipol-dipol interakcijama,kao sto su
I-'renkelovi eksitoni,angularni fononi i dipolni magnoni.
Analiza osobina interferentnih pobudenga pokazuje da se ova pobu-
ctenja pojavljuju u jednodimenzionalnim strukturarna sa dipol-dipol
vezaraa.Moguce je da se interferentna pobudenga pogavl^ugti i u tro-
diinenzionalnim strukturama duz njihovih pravaca anizotropije,kogi
su jednodimenzionalne strukture.Po,java interferentnih pobudenja 11
jednodimenzionalnim strukturama,i efekti koji su sa njima poveza-
ni,raogu imati veliki znacaj u biofizici i inakromolekularnoj fizici,
jer mnoge bioloske strukture pretstavljaju gednodimenzionalne lance
raolekula.Eksitonski mehanizam ^e vrlo specifican,oer eksitonska
interferentna pobudenja,u oblasti temperatura koje odgovaraju zi-
vira organizmimajpokazuje gaku ovisnost transportnih osobina od
vrste svgetlosti sa kojom su eksitoni stvoreni.
Ako interferentna pobudenja ,nastala u eksitonskim sistemima,imaju
neku ulogu u bioloskim procesima onda se to prije svega odnosi na
rast,razvoj i neke genetske procese ko^i su dugotrajnog karalvtera.



2. Neodrzanje eksitona i zahvat energise

Poznato je da u^nekim fizikalniin sistemima,kao sto su
eksitoni,feroelektrici EDP tipa,ca§netni rnaterijali sa anizotro-
pi.l'orn itd.,ukupan bro^ pobudenja ne komutira sa hamiltonijanom
sistema.To znaci da ukupni broj kvazicestica zavisi od vremena i
prema tome,stanja takvih sistema ne mogu se srnatrati kao staciona-
rna stanja.

Operatori stvaranja i ponistavanga elementarnih pobuden^a u talcvim
sisteraima nemaju obicnu zavisnost od vren3ena,koo"a ^e karakteristi-
cna za stacionarna stanza sisterna :

,->x
a(r) e t

T (III.2.1)

Ngihova vremenska zavisnost je slo5enirja ,tako da

r a(f,t)a(r',t) = 0
(III.2.2)

,a(r,t) - e~ ~*~ Ht a(r) "" Ht

Sistemi koji ne odrzavaju bro.j elementarnih eksitacija su anali-
zirani i ranije,ali se do sada nije uziraao u obzir uslov (I II. 2. 2),
U standardnom postupku se n-v transformacijom prelazi na staciona-
rna stanja,tako da su nestacionarni procesi,kao i njihove poslje-
dice,sasvim izostavljeni.

Vremenska ovisnost_ukupnog bro.la eksitona

Vremenska ovisnost ukupnog bro^a eksitona moze se naci pomocu
jednacina kretan^a* Hamilton! o an se uzima u obliku

H « :) B+(k,t)B(k,t)

B(k,t)B(-k,t)J ,

Y(k) [B+(k,t)B+(-k,t)

Z(k) =A-i- X(k) . (III.2.

Ovd,1e je koriscena raetoda priblizne druge Icvantizacije.
.

_1__ B+(k,t)B(S,t) . [B+(k,t)B(k,t),Hl
7)t L J

i.- B(k,t)B(-k,t) = fB(k,t)B(-k,t),Hl
A+- L J

(III.2.4)

'prihvaceno za objavljivanje u Inter. Journ.of Quant. Chemistry



^
i fc JL, B+(k*,t)B+(-k,t) = jV(k,t)B+(-k,t),H]

it ̂  B+(k,t)B(k,t) - Y(k) f B+(k,t)B+(k,t) - B(-k,t)B(iT,t)l
dt L

iti - ~ B+(k,t)B+(-k,t) - - Y(k) - 2 Z(k) B+ (k,t)B+(-k,t) -
dt

- 2 Y(k) B+(k,t)B(k*,t)

_2:_^ B(-k,t)B(k,t) - Y(k) + 2 Z(k) B(-k,t)B(k,t)
dt

+ 2 Y(k)B"!"(iT,t)B(k,t)

(III.2.5)

Siatem (III.2.5) moze se napisati u sljedecem oblika:

dt dt

d£
dt

- 2 i l - 2 i
(ITT.2.6)

,t) =B(-k,t)B(k,t)

U atandardnom postupku se u-v transforroacijom prelazi na hamilto-
nijan u dijagonalnora obliku

H - HQ + JE(J?) b$b£ , E0 , -i-£ [E(k) - X(k)| f

(III. 2. 7)
Za rjesavanje sistema (III. 2. 6) potrebno je izabrati pocetne uslov
Iz uslova da hamiltoni^ani (I II. 2. 3) i (III. 2. 7) imaju iste srednje

-'j ™* "•* ,L "*> j, "̂ y

vrijednosti,kao i da zamoena B (k,t)B(k,t) ,B (-k,t)B (k,t) i
•• •*»

B(k,t)B(-k,t) daje stacionarni hamiltonijan:

H = > ^ Z ( k ) B+(k,0)B(k,0) +-±- Y(k) B"r(-k,o)B""(k,0)+B(-lc,0)B(k,0;
2

dobije se :

iJQ(k)^T(k,o) t

(III.2.8)
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£a ovim pocetnira uslovima rjesenje sistema (III.2.6) je:

</(t) -c£(0) cos 2 5 1 + 2G sin^Q t + i -—
" «

sin 217 1

25?

/3(t) - cos 20

sin } (III.2.9)

dt
sin 2-OLt

A 1
C sin At cosJIt + ijay^"(0) cos 2J2t

« / " J

cos - Cj sin

Operator ukupnog broja kvazicestica je ,jednak :

N(t) = ) oC(li,t) , --— at (k,t) = 0 . (III.2.10)
T &t

Jednacina kontinuiteta j'e sada narusena.To se i moglo ocekivati
usljed neodrzan^'a broja kvasicestica.Vec c'e pokazano da za eksito-
nski sistern ne vrijedi ni statisticki ekvivalent jednacine konti-
nuiteta.
Operator <£ (ic,t) sadrsi nehomogeni clan.Ovaj clan daje doprinos
i ako se uzme eksitonsko vakuum stance.To je glavni kondenzor
svjetlosne energise.Ova energija se ne emituje luminescenci^ora i
ostaje u sistemu.
Sredn.ja vri,jednost operatora oi> (k, t) ,za valcuum stance i za rnole-
kularni lanac ,je jednaka:

-<o)N(t)|o> - 7 - " sin2_ri(k) t (III.2.11)

Prelaskom sa sume na integral, i sa sljedecim aproksimacijama :

S
o"

""̂  /^\^
dk , (a-konstanta resetke), n_U.(k)=2Icosak ,

>

T.--. cos ak , i u aproksiinaciji
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malih valnih vektora k

i
• 2 X cos ak (A + 2X - X (m.2.12)

dobiga se :

cos • (HI. 2. 13)

Treba razlikovati dva slucaja,kada je efektivna eksitonska masa
pozitivna ,i kada ge negativna :

2 lX\

(in.2.:

2 / X I ) (A -

Za negativnu efektivnu roasu ^e :

A+>
-ft01

CO

2Jlot
t+>

sin 2-flat
•00

- 00 -00

.L
2

(cos Jt+} Maot + sin 2A0t )

2 2 7cos ^ -?• cos — <X, 1.

(III.2.15)

y~2?ta;

Za veliko t se dobije :

Y 2 f , or
(iii.2.iG;
m >0

gdje su j+i Besselove funkcije :

COS X—x—

lim CUT4 - ID'2) N - 10
(III.
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Znaci,sistem zahvata i odrzava 10 do 10 elementarnih eksi-
tacija.Ako svako pobudenrie ima energiju od oko 5 eV,ukupna zahva
cena energi^a <1e

E a A lim 50 KeV - 5 MeV (III.2.18)

Operator oC(k,t) moze da kreira parove eksitona sa suprotnira
impulsima.Vjerovatnost ovog procesa proporcionalna je velicini

W(k,t) = (III.2.19)

•->

W(k,t)
/t —>

?v,^"n /'I-1
-CLOO

2 A
r. (i . cos

4_n
-.>
k) t) (III.2.20)

Vjerovatnost za stvaranje .jednog para ,je jednaka :

__ ,-»•
P(t) =-±- V W(k,t)

N r

Koriscenjem istih aproksimaci^a kao i za (t),dobije se :

sv~ / ci^ r c i")

_,f_ f , . _?_/-£«
A». \ ^ -^-^

lim P(t) = 10" ' - 10"

m >0

. (III.2.21)

U sistemu se neprekidno stvaraju i unistavaju parovi eksitona.
Jedan par se stvori (unisti) za svakih 10 eksitona.

Za malo t , Jf(^} i P'(t),su jednaki :

/
v'- (•>•) v^ ^'r;

(t) = N -i- (1 - cos 2jQo~t) , P(t) = -i- (1 - cos 2/i;t),
^ A (III.2.22)

sto znaci da su,za nalo t, J^(t) i P(t) periodicne funkcioe
vremena.Moze se zakljuciti da ce,poslije osvjetljavanga,u sistemu
doci do difuzionih procesa.Eksitacije 6e difundirati u sistera i
iz sistema.Za t -? oo u sistemu posto^i konstantan bro^ eksitacija
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(10 - 10 ), u slucaju jednodimenzionalne strukture.Odgovarajuca
energija ( 50 KeV - 5 KeV ) ostaj'e permanentno u sistemu i pret-
postavlja se da ima vaznu ulogu u fotosintezi.U sistemu se ner>re-
kidno stvaraju i unistava^ju parovi eksitona sa suprotnim impulsima.

. Fame korelacije eksitona i dj.sipativnost /55/

Vidgeli srao da ukupan bro^l eksitona zavisi od vremena.
To tje vodilo na ideju da se analizira^u funkcije gustine,i drugi
efekti,koristeci nestacionarne operatore gustine,kao i nestacio-
narne oneratore stvaranja i ponistavanja parova.
U literaturi se do sada eksitonska dinamika analizira3.a pomocu
stacionarnog hamiltonijana,koji je dobijen u-v transf ormacijom.
U prethodnom paragrafu je odredena vremenska ovisnost ukupnog
brojar eksitona.

Bj(t)B*(t)

/ =«/(k, t) =
1 1

—^-n(l - COS
2 SI?

(ill.3.1)

= 1 -f - (1 - cos 2

7 .£2 (i - Cos 2-O.t) + i ™-- sin 2jTLt , /3 ?=/5 (?,
2

A2 j^
•--«•?- cos 2_flt - i--~-z sin

Transf ormacija

= u(k)Ar>(0) + v(k) k\ ™~J.V

_1_

2

Cur

Bj<0)=u(k)A|<0)+v(k)A_k-(0)

2 ^
, u(k)v(k - .

dijagonalizira stacionarni hamiltoni^jan (III.2.8) :
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H = H A<0)A-.(0) .(III. 3-5,

Zamjenom operatora Bg-(O) i Bg<0) sa operatorima (III. 3. 2) dobi^e
se

B -* ~-v-
2_n-

--(- -1)

1) e2iJlt

-2i-fl.t

(III. 3.

2 J1 2J1

2-A.
«

Iz ovih relacija se vidi da su nestacionarni broj eksitona i nesta-
cionarni operator! kreiranja i unistavanga parova,funkcige vremena
i stacionarnih eksitonskih oneratora.

—

Nestacionarne parne korelacije u eksitonskom sistemu se mogu ana-
lizirati pomocu Greenove funkci,je

(III.3.5)

a nestacionarne fluktuacije pomocu Greenove funkcije

. (III. 3. 6)

Operatori b i b " 1 " su u Heisenbergovoj reprezentaciji :

fekt)btr(t)
Pit Ht
-^ BJ(t)Bie(t) e- f (ill.3.7)

Interesantno oe analizirati i stacionarne procese pomocu Greenovih
funkcija

G1(k>,t) (III. 3. 8)
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za stacionarne parne korelacije,i

F(k,t) = (III. 3. 9)

za stacionarne fluktuacije gustine,
Ht Ht

, a£(t) =
e Ht

A|(0)
Ht

Hamilton! jan eksitonskog sistema,u Heisenbergovoj slici,je jednak:

H(t) -
Ht Ht - r-
7-r H e- -?r « H. + ti -LZ ^Q-(q) aKt)a-(t) .(III.3.10)

Potrazimo prvo Greenovu funkciju stacionarnih parnih korela-

i -A. G,(k,t) - i2> (t)
dt -1

(III.3.11)

.

,) oth JL5-

Poslije Fourierovih transformaci^a
00

G-LCk.t) = | d u ) G 1 ( k , « ) ) e~ i&)t , d (t)

dobije se
i K1 __!__

CO .. 2SL
(III.3.12)

Greenove funkcije ,koje imaju korelatore jednalce nuli,i same su
jednake null (racunaju se sa dijagonalnim hamiltonijanom).To znaci
da je Greenova funkcija F(k*,t) ,kotja odgovara stacionarnim fluktu-
acijama gustine,jednalca nuli.Prema tome,u eksitonskom sistemu nema
stacionarnih fluktuacija gustine.

•
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Potrzimo sada Greenovu funkciju nestacionarnih parnih korelacija.

dt

dt
---F-(~?3 + 1) e-2iJ2t

r^-ji-
G2(k\t) .

,r> . xCk,t;

(III.3.13)

e

-i- f
2Ji J

6>0

dt

-2Ult

:-i
— &*

dt

G(k,

Konacan rezultat za Greenovu funkciju f

>™i_( I?_z_ _i_ + _&_±;
2jT L 2J1 o3 8J1:

1

6) - 4JTL

(III.3.

a za funkci^u

/

-»
(k,w

(k,tJ) :

8_a
. (III.3.15)

Iz armlize dobi^enih Greenovih funkcija se vidi da nestacionarne
parne korelacije daju pol sa dvostrukom energijom.Prva posl.jedica
nestacionarnosti je dvostruka vrijednost energije elementarnih
eksitacija,u procesu parnih korelacija.Drugi zakljucak je da se
u ekaitonskom sistemu pojavl^uju nestacionarne fluktuaci^je gustine,
pracene izmjenom eksitacija energije 4 nJl ,dok se stacionarne flu-
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ktuacije gustine ne pojavl^u«ju.

pstacionarne korelacione funkci.le

U cilju da se podrobnije analiziragu procesi parnih korelacija i
fluktuacija gustine,analiziracemo korelacione funkcije koje ocl;>;ova-
raju ovirn procesima.
Greenova funkcija nestacionarnih parnih korelacija se moze napisa-
ti u sl,-jedecern obliku :

= O <=! =1 P ?>u , =0.,,--,;>.
(III.3.16)

U ovoj situaciji,kada postogi pol O) = 0,korelaciona funlccija se
ne raoze odrediti standardnira nacinom,tj. ,primo'enom Dirakove rela-
i(] e

.JL..
x± i

p . —s .̂ (X)

Standardni postupak se bazirao na prim^eni relacije koga povezuje
retardiranu Greenovu funkciju G ( u ) ) i n^enu spektralnu intenzi-
vnost J(6))*

--i- f
2^1 J

e - i 0

(III. 3. 1?)
Teorema Bogoljubova-Parasiuka dokazuje da je retardirana Greenova
funkcija analiticna u gornjoj polovini kompleksne ̂  ' ravni.Moze
se pokazati da vrijedi ( /jj/ strana 226 ) :

(e -
C

- io (III.3.18)

A
Ako je Greenova funl ija sastavljena od operatora A i B

(III. 3.19)
-00

odgovarajuca korelaciona funkci^a ,je jednaka
o»

<B(0)A(t)>» C(t) =
(III.3-20)

o«

- 1
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Za Greenovu funkciju

r( ^ i K v n "̂  K nG \) m —— -——— , (jj •; o t --—•—• B o
23t" a) -cj 2^O

•

vrijedi

n .* TJ- j*

j ( W ) „ -£-<tAif_Z*iq_2 . (III.3.21)
e73' ' - 1

Na osnovu ovih relacija,korelaciona funkcija je jednaka :

C(t) - ~*LjlJL_l— . (III.3.22)
e °- 1

•

Prirajenjena procedura ne vri^edi u sluSaju da Greenova funkcija
iina pol (J « 0,tJ.,ako Je ona jednaka

i

G ( < J ) = -i- -— . (IH.3.23)
20T CJ

.
-

Tada je spektiralna intenzivnost

TS \ ^a))tj \IM j » K — — — — — — j

e - 1

i za korelacionu funkciju se dobi^e beskonaSna vrijednost.
Opisacemo opstiji metod,razvijen od strane B.S.Tosica /55/,pomo-
cu koga se moze naci spektralna intenzivnost korelacione funkcije.
Kontura integriranja se deformira duz realne ose u (III.3-1?) tako
da se zatvori u don^oj poluravni (*)' i prolazi kroz <J u gorn^u
polovinu.Tafika o> » 0 30 izvan konture.Tada je

/

r* f \* f\ ^ ~* Tf t \T ^ o/i \̂ î î  "w""I"J>7"

L

gdge Je L opisana kontura.Poincare-Bertrandova formula pokazuje
da je kvadrat singularnog integrala

—77 (p r2^ J CJ -O)
•L

jedinicni operator,Primjenom tog operatora ,sa lijeve strane,na
(III.3.24) dobije se
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- 1) J(w) .(III.3.25)

U slucaju da Greenova funkcija ima oblik

G(W) . -i £
2 ft" W - G>0

na osnovu opSte teorije integrala Cauchy tipa,dobije se za spe-
ktralnu intenzivnost sljedeci izraz:

j (c j ) „ . _i_L. _4-
* (f*

j

a za. korelacionu funkci^u:

C(tf - - 4;£-<£ d<o 2!
Jl I , s$u}i (e -

(III.3.26)
iK r- e~iW t

is ~-

Na taj nacin se vidi da ovakav metod vodi na isti rezultat kao i
standardni postupak.

K
Ako je Greenova funkciga oblika 6(0;) = ĵfT ~ ,kontura se

zatvara kao i prije u donjoj poluravni,a u gornjoj prolazi kroz

tcicku CO .Sada se c*J =0 nalazi u konturi:

•i v 4
~\ I ) ^ — , — — — — — r- ti

^ ' <j> .> /3u>
"' (e —

— i k-J "fc j
i K •5?*'D ® t r i * ^ ' ^ % e ^L fy "" ~" -»•*"••— jLrft JX6 S ««^»••••-• «w«^«»««» «••««•«• MM s jj\ JLjLIIl ^—^ ^ Uv *"*mt 1~" ™" ~"—*"^ «"̂  ^
JL^ 0^ *-"O /^C^y i^<-5'O H *f" /^C^

(e - l)o> e - 1

C(t) - - K (--- + i --- ) . (III.3.2?)
2 ^

Postupak se moze primjeniti i u slucagu da Greenova funkcitia ima

pol n-tog reda za 6*) = 0:

GCa» ^ i~2£ ~wnT
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••*!L CtJ t

0(t). - -|£- i5TRes — 2 =
X /*><*} ft

(e -!)«•>

n —i ̂  t. -2L- lim _d_ ^ _0;_e ) ^ (III.3.28)

Metod vrijedi i za polove n-tog reda <*> »CJ0 .U torn slucaju
kontura sadrzi tafiku G)0 ,a ne obuhvata CJ = 0.
Na osnovu (III.3.28) se za korelacionu funkciju dobije :

Gg(k,t) » - A^-i- 4- -i^2) 4- -£... + —^ .(III.

C (k,t) -<(bg'(0)b*g(0)b__^(t)bg(t)^> - Re Cr + i Im Cr (III.3.

K 3. i
•TL-, 4.J1 /-s PtiO.Re Op - - —= (1 + cos 4-Jlt -— cos H-Slt cth ---

4 2HJlr 9

2+ i . (III. 3.3D
In, ĉ , - - --1 (—- - sin4At + sin̂ Jlt cth

Kao sto je poznatotimaginarni dio korelacione funkcije karakteri-
se disipativnu sposobnost sredine.Iz formule za Im C/, vidi se da,
u sluSaju nestacionarnih parnih korelacija,disipativna sposobnost
sredine raste linearno proporcionalno vremenu,sto je takode inte-
resantna osobina nestacionarnih procesa u odnosu na stacionarne.
Kod stacionarnih procesa imaginarni dio korelacione funkcije je
periodicna funkcija vremena,pa je i disperzija,u srednjem,konsta-
ntna.
Dobijeni rezultat o disipativnosti sistema,koja posli^je duzih
vreraenskih intervala postage dominantan efekat,svakako da iraa
znacaj sa bioloskog aapekta,jer kao sto je poznato (Prigozin,
Nikolis ) biosistemi su karakterisani visokom disipativnoscu.
Ekaitonska disipativnost,do koje smo dosli,samo potvrduje cinje-
nicu da bio-objekti imaju izvanrednu sposobnost za apsorbovanje
svjetlosti.
Za korelacionu funkciou,koja odgovara Greenovoj funkciji/̂  ,dobije
se:

(III. 3. 32)
a za stacionarnu korelacionu funkciju
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(£,t) «<a|(0)a+£CO)a_£(t)aj*(t)> = Re C& + i Ira

- Re C,
KT cos2«Qt
-W
e"~ © - 1

«.>

- 1

Avansovana stacionarna korelaciona funkcija je gednaka :

(k,t) - a ( 0 ) a ( 0 ) a ( t ) a * ( t ) - -.^(-A) + i

Za ekaitone je JOLT>>-i<.y tj.,

cth ^A'

,tako da

i3a ovim aproksiraaci^ama,i za t -?» 0 ,^e •'

(ill.3.35)

Srednje vrijednosti,ko,je odgovarajn funkciji G,su

<a_g(0)ai?(0)aj<0)â (0)> (III.3.36)

C r je mnogo vece od odgovara^uce stacionarne vri^'ednosti.dok su
'i

stacionarne i nestacionarne avansovane korelacije istog reda veli-
cine za t =0.
orednja vrijednost <" b|>(0)b̂ '(0)bg(0)b_g(0)̂ > oe a'ednaka

lim Re Cr* (k',t) ,i kao sto se vidi ,negativna je.S druge strane,f-»o //f
realni dio korelacione funkcije,koja opisuje proces rasprsenja,
je proporcionalna izvodu presjeka rasprsen^a u odnosu na energiju.
Slijedi da je negativan znak ̂  posljedica smanjivanja presjeka
rasprsenja sa energijom.
Hegativne vrijednosti korelacione funkcige ,za t = 0, nisu neobi-
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cne.U eksperimentu Brockhousa i Popea,kod neutronskog rasprSenja
na tecnom olovu,nadena je negativna vrijednost korelacione funkcije
za fluktuacije gustine kristala pri t=0.
Diaipacija,opisana imaginarnim dijelom korelacionih funkcija,je
takode razlicita za stacionarne parne korelacije u odnosu na sta-
cionarne .
U slucaju nestacionarnih parnih korelaci^ja moze se zakl̂ ufiiti da
se disipacija povecava,dok je kod stacionarnih procesa periodicna
funkcija vremena.Ovo je vec ranije prokomentarisano i moze da po-
sluzi kao objasnjenje za visoku apsorpcionu moc,u odnosu na svje-
tlost,koju posjeduju bioloski objekti,u prvom redu biljke.
Kao sto je prije bilo pokazano,u eksitonskom sistemu postoje samo
neatacionarne fluktuacije.Korelacione funkcije su u torn slucaju
jednake :

B Re GJ + i Im Ox

Re a
Kn

cos 4-.nt cth
—V

(III.3.37)
Im C « «_i__i sin 4JIt

Uz vec navedene aproksimacije,i za t -*• 0,

» OK. f \_ ( ™;(III.3.38)

Dobijene srednje vrijednosti za nestacionarne fluktuacije gustine
BU za pet do sest puta manje od srednjih nestacionarnih parnih ko-
relacija.Prema tome,nestacionarne parne korelacije su vazniji
efekat u eksitonskom sistemu.
Korisno je izracunati korelacione funkcije preko relacije

C(n,t)
N

eikn (III.3.39)

je N broj atoma u kristalu.Koriste se sljedece aproksimacije:

tin
nJL^Q ; cth -JiL ̂  I (III.3.4-0)

&

^ + JL
"Ji



cos cos sin H,

(n,t) --- [
4 L

1 + 2 cosAJl . t + 2 i (- +
n

(III.

0 (n,t) = (cos sin Y(n-m) Y(m)

Za stacionarni slucaj korelacione funkcige,u konfiguracionom pro-
storu i sa istim aproksiraacijama,su .jednake :

C (n,t) = e'

(III.3.
11.Q

Moze se zakljuciti da korelacione funkcige,za parne korelacige (

stacionariie i nestacionarne ),imaou tendenciju lokalizacije na

jednom cvoristu.S druge strane,fluktuacije gustine nemaju tu osobi-

nu.

Takode se moze analizirati funkcija sirenja, i izvrsiti uporediva-

nje sa odgovairajuciin analognim slucajem.Ako se uzme poprecni j're-

sjok rasprsenja S u Gaussovom rnodelu , S e"~ ~5.W ,funkcija

sirenja se moze odrediti prema relaciji :

(III. 3.4-3)

Prema

n C (n,t)

i (111.3.̂ 2) dobije se

3 a2

-7/U
r

***o /
Y r-"Z"" V "

+ 2 cos4.

2 2

n \2 9 "fc • \

^

3 a -
1

0

-̂8Koriscena je aproksiraacija najblizih susjeda,gdje je a^5'10 cm
/%*

konstanta resetke,a Y matricni element dipol-dipol interakci^e
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izmedu najblizih susjeda.Funkcije Sirenja Gfr i Gr priblizno
odgovaraju tzv. kristalnom modelu.Nestacionarne parne korelacije
imaju osobine analogne osobinama kod kristala u koine se desavaju
fluktuacije gustine usljed bliskog sporog prolaska neutrona,

•.
4. Entropija eksitonskog sistema

Hamilton! jan eksitonskog sistema, u harmonijskoj aproksi-
macijijima oblik :

H ) B+(k,t)B(k,t) + -i- V Y(k) fB(-k,t)B(k>,t)
2 ? L

+ B+(k,t)B+(-k,t)] .

Kada se zamijene izrazi za operatore B+(k,t)B(k*,t) ,B(-k,t)B(k,t)
i B+(-k,t)B+(k,t) ,preko operatora B+ (k",0)B(k",0) , B+ (-k
B(-k,0)B(ic,0) ,dobije se stacionarni hamiltonijan

H » V X(k) BH"(k\0)B(iT,0) + -i-y Y(k)t'B(-?tO)B(k'tO) +
K 2 ,-

+ B(-k,0)B+(k,0)] . (III. 4. 2)

OvaJ hamiltonijan se moze dijagonalizirati u-v transformacijom

H -

U daljem razmatranju ce se koristiti hamiltoni^an
6e bazis svojstvenih funkcija biti odabran tako da hamiltonijan
(III .4. 2) ima iste kvantno-mehanicke srednje vrijednosti kao
(III. 4. 3).

~~f* — >

Svojatvene vrijednosti operatora B (k,0)B(k,0) oznacicemo sa
ng.Ako se za bazisne funkcije odabere skup

tada djelovanje (III. 4. 2) na X(£) n

.̂
Svojstvene vrijednosti su _̂ X(k) ng« .
iiahtijeva se da :srednje kvantno-mehanicke vrijednosti hamiltoniija
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.L
2 (III. 4. 8)

E2(k)

- cos

U literaturi su podijeljena misljenja o tome da li je hemi^ski
potencijal kvazicesticnog sistema jednak null ill ne.Zbog toga
ae ne moze koristiti formalizam kanonskog ill velikog kanonskog
an3ajiibla,vec se mora ici na prebrojavanje stanja koja odgovaraju
datoni makro-stanju.
Ako clio faznog proatora sadrzi ĝ  elementamih faznih 6elija i
jy^t) bozona,onda je statisticka vjerovatnoca (broj mikro stanja
koja odgovaraju datom makro stanju ) data sa :

P(t)

. (III.'

Po§to se radi o vjerovatnocama nezavisnih dogadaja moze se uvesti
«

pojara statistiSke vjerovatnoce na Jednu elementarnu faznu deliju

P(t)

gg- puta
(III.4.10)

Entropija sistema se definite kao logaritam proizvoda
po avim vridednostima valnog vektora k.

in

Vjerovatnoca da se ^estica nade u stanju sa zadanim impulsom k,Je
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Ako se u S izvrgi ova zam^ena,dobio'e se :

SCt) - 7(C1+ WgCt)) InCl+WgCt)) - W£(t) IriWgCt)}' .(III. 4. 12)
iTL

Kvantno-mehanicke srednje vrijednosti hamiltoni^ana sistema su:

H - H E(k)

a unutra§nja energija sistema :

(III.4.

Znak <•>• oznacava vjerovatnoce,i ostale velicine,u bilo kom ostanju,
a rie u stanju najverovatni^je raspodjele. Najvjerovatnioa raspodje-
la Be dobije kada se izjednaci sa nulom varijacija velicine

A« /V

/>.

Varijacija se moze vrsiti po vjerovatnocama Wr>(t) ,ili po ¥r»(0).
.fcv jfc

Veza izmedu ovih vjerovatnoca se nalazi iz relacije

Poslije dijeljenja sa g^ dobija se :

__!_

2k,t

ln
l\ +

(III.4.15)

in

Alco se izjednaci izraz u velikoj zagradi sa nulom,dobige se
rovatnoca ko^ja definise najvjerovatnigu raspodjelu.

(e - 1)
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_i («-*«.* -1)
-1

Entropija najvjerovatnije raapodjele Je ^jednaka :

=T ) ~ (e ?lt - ! )-1 - ln (1 - «

.

Unutrasnja energija sistema Je odredena relacijom :

>̂j(III.4.1?)

y _In.
n*

Posto je f̂  t« l,moze se izvrsiti razvoj
U ovoj aprokaimaciji moze se pisati ;

A-,

-1

(III,

1 -f,

e - 1) - In (1 - e

- (III.4.19)

u(t)

(III.4.20)

Efekat nekonzervacije kvazifiestica vodi ka vremenski ovisnoj entro-
piji,koja Je kvaziperiodicna funkci^a vremena.
Isti rezultati se mogu dobiti za kanonski ansambl ,koji ima hami-
Itoni^an

H Heq o
f̂

Statiaticki operator ovog ansambla se def inira kao :

p » e -

tako da je njegova statistifika suma (trag Je uzet preko stanja
|{rf(k,0)}> :
1 J E-»

*Q(t) - Sp - e
-i'-

'
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i alobodna energija

F(t) = - 0 In Q(t)

u

- e
l*_)T

(III. -4-. 22)

Uvedeni ekvivalentni kanonski ansambl se moze koristiti umjesto
mikrokanonskog ansambla,koji je do sada analiziran.

Ekvivalentni kanonski ansambl ima,u nekim elementima,slicnosti
sa velikim kanonskirn ansamblom sa energijom E(k",t) i "hemijskim
potencijalom" /X. (k,t) .Velicina /^- (k,t) stoji na mjestu gdje
se pojavljuje konstantni hernijski potencijal za veliki kanonski
ansambl.

.

Izracunavanje entropije za strukture raznih dimenzionalnosti

Pillikom izraSunavanja entropije koriste se neke aproksimacije,
koje su opravdane ako se radi o eksitonskom sistemu.Prije svega,
Boze raspodjela se zamjenjuje Boltzmanovom.

E(ic) ~ A ** 5 eV ~* A-0.000 k,,

Za sve realne temperature ( 0 kr, - 1000 je

e -&-e

T />^ o™" A. ••>* tJ

(III. ̂. 23)

; Injl - e

Tada izraz za entropiju (111.̂ .19) postaje :

6"(E(k) -

__

Za - 0,

3(0)

0,pa je :
_E

+ l e~

Dalje se pretpostavlja da je

-»

(III. 4. 25)

l.Na osnovu (III.4.19)

i posto je

A
10~2A ,slijedi da je
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ZnaSi da Je

uzeti

,pa mozemo, u intervalu

(10 - 1000
.

Koriateci ovu aproksimaciju mozemo konacno pisati :

S(t) - 3(0) + s(t) -f 0( —2^-)

E

s(t) .0Z e

(III.4.2?)

Sic*

~

Energija E(k) i heraijski potencijal ̂(k̂ ) uzimaju se u aproksi-
maciji najblizih susjeda ,i malih valnih vektora.U kvadratnoj
aproksimaciji Jefza pozitivnu eksitonsku efektivnu masu ( Z «=- (Z J)

Ma2k2,

2. , EQ»M ,

cos (111.̂ .28)

-•

~5 eV , M -

Ovdje Je a konstanta,d dimenzionalnost ,a E i Y matricni
element! dipol-dipol interakcije za najblize susjede u prostoj
kubnoj resetki,
U onim dijelovima izraza' za entropiju,koji ne sadrze Slan propor

2 2cionalan a k ,treba uzeti

E(k) - E(k) -

Za razne strukture Je :

Id

+ sinV sin^tf + cos49 ) .
i«
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Izracunajmo prvo S(0) za sve tri dimenzioe,tj.,ravnoteznu
en:bropiju : y

+Ma2k2- i
Nla

dk e t: +Ma2k2'
0

(III.4.29)
Izracunavanje ovih integrala dato je u dodatku I.

MO) .

.8.
M

^8 (ill.-4-.30)

Za dvije dirnenzije

N

i za tri
N-, -̂ -°— - C c (

r:3 e «™4 _?̂ 2r"1
8Tt -M 6

,2-A-
(III.4.31)

p- <̂  o
Ako se uvedu oznake —~- =R *. 10 , N-^10 ,onda se opsti izraz
za entropiju (za sve tri dimenzi^e ) moze napisati u obliku :

R
"tT

cl ,
—n— — JL

16
d

ocr

d
"2"

. (III.4.32)

Vremenski ovisan dio entropije ge jednak

s(t) =

Dio

=

se m°2e razdijeliti na dva dijela :

(III.4.33)

2,2

d c



-68-

P ( t ) .

6 (III.4.35)

sj -oa + »d<«
Sa vec navedenim aproksimacijama moze se pisati :

Ma2k2

Ma^k^ )
e" -*"

tj. «. & 12
2 2

4,_4a

(111.̂ .36)

+ 2JI ta2k2) e" "*" ^"^Tr cos(2jfl t 2,2,

2,.2

• e (III.*,
d

aod 2

R

^,+2

(III.4.37)

x N N ( 2 cos(2jQLot
~ ---

cos(2Jl0t

d cos(2J2at

16

Bd(t) - (-217--) -i~-e' ̂  2 7^

d

2 1 _ - -------- - — --- — -. ----
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d ")arctg 2Jy-t)-i ^ d

16 " (1 + /i.JlJ:rct^"p|+2)\)

Entropija sistema,za date uslove,je periodicna funkcija vrernena
aa faktorom priguSenga,kogi ovisi o dimenzionalnosti. Za t
ukupria entropija tezi ka svojoj asimptotskoj vrijednosti,koja ,je
nesto veca od standardne entropije,tako da ukupan efekat riekonze-
rv;icije vodi ka povecanju entropije.Usljed prisustva faktora
e~ =» e~ od ,entropija sistema je vrlo mala velicina.
Rod feroelektricnih eksitacija,kao i kod dipolnih magnona,ona je
znatno veca.Moglo bi se zakljuciti da bi sistemi dipolnih magnona
i feroelektrifinih eksitacija bili efikasniji kao izvori ± prijemni-
ci inforinacioa.Medutim,to ne znaci da treba zanemariti ulogu eksi-
tona zato sto je kvalitet informacija vaani^i od njihovog kvanti-
tfcta u procesu samoorganizacije.
Alio se pretpostavi da je entropija ukupnog sistema,cestice plus
kvazicestice,konstantna u vremenu,onda porast kvazicesticne entro-
pije odgovara smanjenju cesticne entropije,sto znaci da ge sistem
cestica primio informacioni impuls.
Konacni efekat povecanja kvazicesticne entropije ,za t ^ odgo-
vara snianjengu cesticne entropije za isti iznos,odnosno povecarije
informacije u sistemu cestica.
Zakljucujuci analize,ko^e su izvrsene u ovom paragrafu,mozemo
konatatovati da eksitoni,a takode i feroelektricna pobudenja,ima-
ju svoje rajesto i ulogu u bioloskim procesima.Kao sto smo vidjeli,
sa stanovista statistike,oba tipa eksitaci^ja raogu da napajaju ce-
sticni sistem periodicnom inf ormacijom.Ovo u^edno sluzi kao jedna
od potvrda ideja Szent Gyorgy-ja ,koji je uvijek isticao znacaj
eksitona kako u nastanku zive materioe,tako i u njenom razvoju .
Za razvoj biomaterije znacajniji su efekti nepovratne apsorpcige
i visoke disipacije,koji su u ovoj glavi takode konstatovani.
Bto se tice problema nastanka zivota,prema nasim analizama,osnovna
uloga eksitona sastoji se u tome sto sredinu,u kojoj su nastali,
snabdijevaju periodicnim informacionim impulsima i time pomazu
nastanak samoorganizaciQe u ovoj sredini.
Bto se tice feroelektricnih eksitacija (njihovu ulogu u biosiste-
miraa su isticali Crick i Watson ),rezultati kogi su ovdje do-
bijeni pokazuju da i one pretstavljaju izvor koji predaje infor-

maciju materijalnim sredinama u kojim su nastale.Rezultati takode
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pokazuju da feroelektricne eksitacije pretstavljaju Jaci izvor
informacija nego eksitoni,i to zato §to su njihove energije manje
od ekaitonskih.
Ovo ne mora da bude presudno,jer kao sto se zna,za nastanak auto-
katalize bitniji je kvalitet informacija nego njena kolicina (
Volkenstein //#/ ).ZnaSajnija de,po naSem mi§ljenju,5injenica da
proteini i aminokiaeline,koji pretstavljaju osnovne supstance u
kojiina dolazi do samoorganizacije,sadrze u sebi OHO i NHN bondove
u kojiina,kao sto je poznato,nastaju pobudenja feroelektrifinog tipa.
u obzirom na ovo,a takode i na cinjenicu da feroelektricna pobude-
nja mogu da se izazovu toplotnim kvantima,moze se izvuci zakljucak
da su feroelektricna pobudenja uvijek prisutna u smjesi proteina
i aminokiselina i da zbog toga prettstavljaju stalni izvor informa-
cija.oto se tice eksitonajnjihova uloga moze da bude samo kratko-
trajna,jer kao sto je poznato ,oni luminescencijom gube iz sre-
dine,i to za interval vremena od oko KT8s.
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5«Neodrzanje polaritona i zahvat energi.je

Kao sto je vec napomenuto,polaritoni su stvarniji model
optickih pobudenja,tako da o'e interesantno promotriti problem
zahvata energije preko ovakvih eksitacija.To se moze postici na-
lazenjem vremenske zavisnosti ukupnog broja polaritona.
Ekaitoriski i fotonski operator! se mogu u-v transformacijora iara
ziti preko polaritonskih operatora :

(III. 5.1)

Ovd^e indeks £ oznacava eksitonski doprinos,a f fotonski.

Obratna transformaciga je s

(̂k,0) = u^Ck) B(k,0) -v̂ £ (-k) B+(-k,0) + î <k)a(3T,0) -y(-l)

(III. 5. 2)

Na taj nafiin se brojevi eksitona ,odnosno fotona mogu izraziti
preko operatora u trenutku t=O.Konacan izraz je dosta glomazan,
pa ce se navesti samo clanovi koji nas interesuju.To su nehoirioge-
ni clanovi, odnosno clanovi bez operatora :

nli op/

(u " uj, (k) + v/,

(-k)u e
\s

e* r\ r»,

(III. 5

O
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->

ii'unkcije u i v,za koje cerao pretpostaviti da su realne i parne,
f ~*~*mogu se odrediti iz siatema jednacina ( E (k) -fotonska energija,

E (k)-ekaitonska energija, & (k)-polaritonska energija) :

(III.

- |TJ u 0

2kc

22 + [u*(Jj 2 - [v/(k)]

RjeSenJe ovog sisteroa je sljedece :

f-(k) - E
v (k) u (k) ,

2kc

f - - E6(k))(E f(k) -4(k) +J?) - 2 |Tt

2|T| V(k)(Ef(k) - 2.PO

(III. 5. 5)

E(k))(E(k) -

.(E(k) - - 2 IT) 2 E£ '~

!!
u (k)
*

U daljeta razmatranju ce se koristiti sljede6e aproksimacije za



oblast rezonancije :

E xv<~ Ef« A , 8 r - A -

./£ _,-£'

(III.5.6)

'P -1,2, i v ( k ) = - , V _ _ _
J 2 ̂  2 A

Tada de, u - u£

1

--- , v?(k)

Na osnovu ovih aproksimacija,za eksitonsku i fotonsku apsorpciju
energije se dobiju sljedeci izrazi :

A(iii ) — "«-»t ~ . ̂ - cos 2Jit - cos 2Jlt - -=-cos(jl-J!)t +
^ * o ^ *

2 cos(Jl -
2 A

A(E f) N A M l -- --[L

+ — ™T f"1 -

2

cos

t - 2 cos(JI +JI

(III. 5. 7)

+ cos_flt - 2 cos (JL -f^ljt +

- cos

Ako se uzme da

+ JIT ,A.Z

za apsorbovane energise se dobije :

/^

A(E € ) - N A 4 - - l-i-fl - 2 cos 2Ht cos2A.t -- -- cos2_Q.t +
A1 L A 2 T

•
•»

+2 cos 2JIt 1 -'--[cos2-fl-t cos2_O.t - cos 2_Otl V
- * - A > - ^ - ^ J J

(III.5.8)
.
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A(E f) » N A J 1 --[^cosJLt cosrt t - cos 2 JLtl +[ 2 |_ A S- A J

i- II - 2 cos JlAt cos Ii-7t + 2 cos Jl̂ t - cos 2 Jl t ] V .

U trenutku t » 0 je

t=0 ( E ) A ta°(E*)
2

(III.5.9)

odnosno ukupna apsorpcija je jednaka

,t=oA' - - - -I- ̂  -]
(ill.5.10)

Kao sto se vidi iz dobijenih rezultata,polaritonski mehanizam
dovodi do pojacane apsorpcije u odnosu na cisto eksitonski meha-
nizain (vidi drugi paragraf ove glave ).
U trenutku t = 0,vise od polovine atoma resetke nepovratno Je
apsorbovalo svjetloatnu energiju (u slucaju eksitona svjetlosnu
ener^-iju apsorbuje samo svaki desethiljaditi atom).Takode se vidi
da se dorninantno apsorbuju transverzalni vakuumski fotoni,dok Je
procenat apsorbovanih eksitona priblisno isti kao i u slucaju kada
nenia retardovane interakcije.Iz izlozenih analiza vidi se da do-
minantni mehanizam neodrzanja fotona potice od kvadrata vektor-
potencijala (prisustvo plazmonske frekvencije ).Da bi se postigla
stabilnost sistema potrebno je ,kao sto se vidi,da polovina atoma
apsorbuje po jedan foton.l'reba ipalc naglasiti da energiju,po svoj
prilici,ne apsorbuje svaki drugi atom sistema,nego mnogo manji
broj atoma,jer su izrazi za apsorbovane energije dobijeni u apro-
ksiraaciji koja vazi za relativno uzan domen vrijednosti talasnog
vektora.Iskoriscene aproksimacije su dobre u domenu koji pretsta-
vlja stoti dio ukupne sirine Brillouinove zone,pa bi dobijene
rezultate (III.5.7) trebalo korigovati tako sto bi se oni mnozili_p
obrezujucim faktorom reda velicine 10 ' .
Zakljucujuci ovaj paragraf mozemo konstatovati da prelaz na reali-
sticniju,polaritonsku sliku,ukazuje na to da je efekat nepovratne
apsorpcije svjetlosne energije daleko izrazeniji nego kada se ko-
riati idealizovana eksitonska sema.
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IV B10LO&KI ASPEKTI EKSITONSKIH PROCESA

1. Eksitonsko modeliranje autokatalize

U fenomenoloskim i polufenomenoloskim teorijama Prigoai.ua,
Ajgena i Glensdorfa se postulira da je periodicna (ili kvaziperi-
odicna ) promjena entropije sa vremenom osnova za razvoj auto-
katalize i za samoorganizaciju u sistemu bioloski potrebnih mate-
rija.Prigozin je razvio fenomenolosku teoriju otvorenih termodi-
namickih sistema i pokazao da,pri izv^esnim uslovima,entropija si-
sterna rnoze biti periodicna funkcija vremena,sto sa svoje strane
uzrokuje pojavu samoorganizacije.
Prema idejama B.S.Tosica,trebalo je naci neki mikroteorijski meha-
nizarn koji uslovljava vremenski periodicnu promg'enu entropije,ka.ko
bi ove fenoraenoloske teori^e imale svoju rnikroteorijsloi osnovu.
Hemijske reakcige su karalcterisane sa neodrzanjem pocetnog broja
cestica u smjesi,jer se pri procesiina mogu stvarati nove supstance.
Hemijske reakci^e su uslovlgene nekom aktivacionom energijom,koja
se treba predati molekulama da bi one reagovale.Sa druge strane,
neki sisterai,kao Sto su eksitoni,dipolni magnoni,itd.,imaju analo-
gne osobine.Oni ne odrzavaju broj Icvazicestica i potrebna je neka
energija da se cestice pojave.
Pojavila> se ideja da bi fenoraen neodrzanja cestica (kvazicestica )
trebao da igra neku ulogu u kondicioniranju sistema za autokatali-
2U.

Vidjeli smo da se entropija eksitonskog sistema upravo ovako pona-
sa.Periodicna prorajena entropije je dobi^ena kao rezultat neodrza-
nja kvazicestica u sistemu.Na osnovu ovog moze se formulirati opsti
harniltoniQan,koji vodi na periodicnu promgenu entropije u vremenu.
Wavedeni hamiltoni^an moze da posluzi kao model za definisanje
odgovarajuceg hamiltoni^ana cesticnog sistema.
I'rema idejama Szent Gyorgyi-a ,eksitonski procesi su jedan od osno-
vnih mehanizama u razvoju zive materije.Kod eksitona,a i kod nekih
drugih sistema,broj kvazicestica se ne odrzava i jedna od uloga
ovakvih sistema u bioprocesima bi mogla da bude da sluze kao izvo-
ri i prijemnici oscilatome entropije.
Ovdje ce se razmatrati prom^ene entropije u vremenu,sa ciljem da
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se rezultati uporede sa osnovama teorije autokatalitickih reakci-
ja.U ovirn teorijama (Prigozin,Ajgen$Glensdorf) bitnu ulogu ima

!!' *
produkcija entropije G> ,koja se moze napisati u obliku

0± , (IV.1.1)

gdje su p^ generalisane sile,a j. generalisane brzine.Velicina
(~> je uvijek pozitivna,ili veca od nule blizu ravnoteze.U ravno-

teanom stanju je G> = 0.
Hjesenja jednacina za generalisane brzine j. su eksponencijalne

atfunkcije tipa e (a>0),sto slijedi iz Onzagerovih relacija
uzajamnosti.Ova cin,jenica,tj.,da za brzine ne postoje ni periodi-

atcna rjesenja ni rjesenja tipa e ,ukazuje na to da odabiranje i
evolucija ne mogu da se desavaju u ravnoteznim sisteraima ili siste-
miraa blizu ravnoteze.Ukoliko se desi da promjene brzina j. i
odgovarajuce promjene sila p. imaju suprotne znake,onda nastupaju
neatacionarnosti,koje su sa svoje strane neophodan uslov za sele-
ktivan rast i evoluciju.
Ove osnove termodinamicke teorije evolucije i autokatalize razma-
trace se na primjeru entropije,koja dolazi usljed unutrasnjih ne-
stacionarnosti.U cilju da se uspostavi veza izmedu ovih fenomeno-
loskih teorija i rezultata koji su do sada dobijeni,ispitace se
generalisane sile koje djeluju u posmatranom sistemu kvazicestica.
U ovom slucaju,kada vanjska djelovanja nisu ukljucena,generalisana
sila je ustVari pritisalc u sistemu (kada se uspostavi kvazistati-
cno stanje ).Ispitace se takode i odgovarajuci fluks entropije.
'la. analizu generalisanih sila p. i brzina j. koriste se formule
za ekvivalentni veliki kanonski ansambl:

7 j E = . 2
4 I 2

8(t) J-fol ^iLjtt&ti [

- In e
(IV.1.2)
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fl -
i.

cos

P(t)
v

Do eksplicitnih izraza za pf(k moae se doci dif erenciranoem
po zapremini.Izvod hemijskog potencijala po zapremini ^ednak j
nuli,jer su to nezavisne varijable velikog ansambla |0 , (Ji , V } .

. y /.i
I 2 L

E(k)

+ Q ^ ___,,

"TT
e - 1

(IV.1.3)

Ako uzmemo X(k)-^ E(k) :

- 7 -ni r
4r d V L

E(k)_- ;• •-
f -1

- 1
(IV.1.

dole je parcijalni pritisalc

~>̂  ~*
p(io . .^J*& e

(IV.1.5)

Velioinu mozemo naci na osnovu formule
V

^

--- _ liffl

^

(IV.1.6)

,T»N<iZa zapreminu mozemo pisati V « (Na) ,pa

E ( k )

'̂  v" ""d7Ra)a" x
. (iv.1.7)
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U kvadratnoj aproksimaciji Je :

E(k) » Ma2k2 , ill E(p)

M
2 2*

E°+ -¥- *
- p

h

2.... 2 2V2k

- 2 2,2

V
- HftV = £ (k)

Konacan izraz za generalisane sile glasi :

_2Maf;

"(Na?
e (IV.1.8)

Potrazimo sada izvod entropije po vreraenu :

Ĝ (t) ->]-'
-» ->

+ . i e
" L

-2
. e "e

a

"1 - e

e r
L

(IV.1.9)

Posto t1

[-
moze se pisati
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Pd(k)
**>
K

- .1. .E£k}-=̂ ty [ .Eik
0* jESJESS I v

(IV.1.10)

2 JL(k)

(Na)d
e t =0

i
sin

— ->Faktor ispred sin 2tJI(k) je uvijek pozitivan,tako da znak j,(k,tj
— >

zavisi od znaka oscilirajuce funkcije sin 2-A,(k) t.Generalisane
sile i generalissjie brzine su suprotno usmjerene u intervalima gdje
funkcija sin2tJl(k) ima negativan znak,tj.,

t £ [(n- -i-) -?13
L̂  o n n

n --
-TLC/gJ n=l,2,3».-•

Kao §to se vidi,u eksitonskim sistemima je,u izvjesnim vremenskim
intervalima, ispun jen kriterij za nastanak samoorganizacije.
Ovdje se ne moze govoriti o selektivnom razvoju u bioloskom smislu,
ali treba imati u vidu mogucnost formiran,ja eksitonskih kaplji i
vecih kvazicesticnih konglomerata^kao fizickih analoga biolonkog
rasta.
Na osnovu ovog se,za sisterne sposobne za samoorganizovanje,moze
forroulirati eksitonski model samoorganizacije :

1) Postoji smjesa supstanci,koje su numerisane sa 'J- , "F £ (1,2, ... w)
Broju rnolekula svalce od supstanci V ( £ ,t) korespondira se
broj eksitona sa talasnim vektorom k,tj.,broj :

f(k,t)j n(k,0)

korespondira se brogu

2) Eksitonskom hamiltonijanu
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-i- Y(k)[B+(-k,0)B+(k,0) +B(-kp)B(k,0)]

koreapondira £e hamiltonijan
w

h »

3) Setu funkcija

korespondira se set

n(k,0) - l(kfO)}{n(-k,0)-

V(-J,o)

_____

•y*cB-2t*) , we*)
.

Generalisane sile i brzine smjese supstanci date su sa

r e T - - ,,
v L J

_ "*?

- lira ——--*=•
5V A-*1 "̂ \

,
5) Entropija i termodinamifiki potencijal :

- e

act) - Y {.€112 -i- aft**! - af



-i
J- In [l - e

6) Velicine x(5) i yCS) se odreduj'u iz eksperimenata.

U svernu ostalom koristi se izlozena teoriga.

Froin,1 ena totalne entropi je _u_ yremenu _,
:i -r«i !«•: mu JnunB—iu-- r---T- Tr;Lr j - Br-B-J-I., T-|U

Izracunacerao funkciju Ŝ t) za cio sistem.Posto je

outage da se izvod funkci^e ^̂ (t),po vremenu ,integrira po svim
valnim vektorima.

+2-Aa2k2t)

) cos(2Jl-t +

!fafk2J
; +2Jla2k2t)e~

/i y

(iv. .1.11)

'

(1+ ™ 2 a k ) sin(2Jlt

d~1a2k2(l-
k 1

* (IV-1.12)
•

U akladu sa ranijim aproksimacijama zanemaruje se proizvod

2JLa2k2t) e

-
R

ak2
_

sin(2-nat + 2ila2k2t) e a2k2)

ain( 2-la2k2t) e"
)
I .

U dodatku II je izracunata velicina
kao i opsti oblik :

O j(t) za sve tri dimenzije,
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R

e N sin(2Jl0t
'2""2:

d

16
- d r B

dP-I-J. sin I

Kao sto se vidi,totalna fu.nl<:ciga promjene entropije u vremenu
stavlja funkciju vremena,kOQa se prigusuge sa porastom t.Pri

2 « Ekaitonski _ mikroteori j ski model za nelinearnu t ermodinam i]m
Prigozina

Model smjese neinteragujucih gasova
'

U prethodnom razmatranju je bilo pokazano da kvazice-
podsistem,nastao u cesticnoj smjesi,moze da preda inforraa-

ciju ovoj smjesi tako da poveoa svoju entropijju.
loada ce se analizirati entropija smjese cestica u kojoj se desava-
ju heraijske reakcije.Usljed ovih reakci,ja bro^j cestica pojednih
komponenti se ne odrzava,tako da se susrecemo sa istirn efektima
kao i u slucaju kvazicesticnog sistema."
Moze se konstruisati modelni hamiltonijan smjese na bazi eksito-
nskog haniiltonijana,koji odgovara multinivoskoj semi.

1
Hexc

Operator B*(k) kreira
£

Matricni elementi

J
J , û£(l,2,...,m) (IV. 2.1)

eksiton tipa M- sa valnim vektoroni k

^
— >'(k) —1̂ ,'Ck) su istog reda velicine.

Ovakav hamiltonigan se koristi da se konstruise modelni hamiltoni-
jan smgese bioloski potrebnih materiga,ali sa sljedecim modifika-
cijaraa i pojednostavl^enjima :
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1) Boze operator! Bt(k) i B (k) zamjenjuju se Boze operatorima
i —• -» * "

B-t (k) i Bv(k),koji stvaraju i unistavaju molekule,gd^e ~J
oznacava tip supstance.Treba istaci da se ovi operator! mogu
tretirati kao Boze operator! samo u prvoj aproksimaciji.

2) Interakcija izmedu molekula raznih supstanci se zanemaruje:

0 za û. yf. £4.'
., _-. ->

00
Na taj nacin se za inodelni hamiltonijan dobije :

TT X \ . _ /l-N T l ' / 1 _ . \ T T /1_N . -L

(IV.2.2)

gdje 1 e A,B,C,... , oznacava sve komponente smjese

Generalisana sila komponente je data sa :
*•*

V , P $(k, t )
:,t)

dok Je generalisani fluka entropije,komponente ,jednak :

Promjena entropije u vremenu za smjesu ;je :

1 +

Na sobnim temperaturama & ** 300 kg ,0
terij za odabiranje reda velicina funkcija

(IV.2.1-)

je kri-

i y$(k) .Za
funkcije x (k) se pretpostavl^a da su sume kinetickih energija
raolekula — ̂-~ ( M>- molekularna masa supstance > ) i aktiva -

•̂ -ri'j >
cionih energi ja A .

x1(k)
o p
5JL..
2M-,

(IV.2.5)
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2M
300 A5~ 30 kB .

Za funkcije y (k) se uzima da su proporcionalne kinetickoj energi-

1 2M
(IV.2.6)

PPAko je masa molekula Icomponente "5, M ,reda velicine 10 g,i
Q T

maksimalna vrijednost valnog vektora k~10 cm""' ,onda ,je kine-
ticka energija ovakvih molekula

P P
. 1016___.

10- ^
10' erg ̂  1 k.

rrema tome,ove energije zadovol̂ ava,ju navedeni kriterij.—•>
Za 0 Î s8-t(k,t) } formule (IV.2.3) prelaze u sljedece izrazie :

(IV.2.7)

Za ovakav izbor funkcija ,raoze se pisati :

._ V. J*. « U / ~ •
5 p A^

<— . XL ̂

[l + f 1(k,t)]

r -^2k2 P•» tj^. n i»- <i

2 M 5 L
_1— j. -j>

- s C'

T G h2k2 2
_±_ r 1. > ,

U W O — — ' — \J:

tl

?

•>n.=? ___ ^ A

T 2 M, J

) . A + • ----
5 2 M

P P
4. _2_^_^ -h

2 M. 2A? 2 M

Posto Je formiran izraz za £>(k,t) mozemo naci izvode po vreme-
nu i zapremini :

T G^n k 1 ^2.^,2. p 4-2, 2
_£-^A 4. n__ ^ -f-vxi« T — ; u

It 2 M A 2M
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c ( t)

k

cos

A 2 M*
o o

2 ,. 1 line ,
<~E"" Â>+ "JA* ~2T1'

A, 2 MI

2 A
\)

2 M

2 M
2,

A* o MH,

22 22

2 M, ft

h -\ n

"5? ̂ A~ J"
2 x. 1
E™" \** ̂  ** *̂T3

i »̂

~2 A"

+ i *VS
*̂ 2 M,

h2k2 2 G^h2k2 2

2 My Ar 2 M^ A, 2Mt

ooe --
2 I

, r2 2̂,2 3 p
t - .,5-22 (_£_^» ) sin ---(

2 M,
• )t

(IV.2.10)

Analizora izraza (IV.2.10) moze se odrediti karakteristiSno vri-
jerne ,u odnosu na koje ipogu rezultirati razliciti granicni sluca-
,1evi :

T^*—1_<— ^ /*• •! vT__ ii Jv C~

2 Mi - -Ar~2
\2 2

—1710 'erg

(t-10"6) erg
(IV.2.11)

_ -\i se da pri t-10 °s ,51an t- —l-. ,ima isti red veli^i-

ne kao i ostali clanovi u izrazu —-^— . S druge strane,period
oscilovanje je :

^**. * «Ĥ  . ^\n

10~12 s. (IV.2.12)
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Kao karakteristicno vrio'eme,za analizu razlicitih s3.ucatjeva,se
moae uzeti

10~10 sT. -X 10 - - m 100

Pri t » T^10~10 s,moae se priblizno•pisati :

sin ---<

a pri - 10-11 8

2 ti2k2

3Vt 2 M.

Izracimayanje entropije __ ( 0 »

Na visokim temp era tur araa vaai

2 '
• —• •—»•»>.

2 M
t ,

(IV.2.13)

i,pa se moze pisati :

3 ± rsi.:
0

Tada ,1© entropi^a :

Tt--5l^t) r -1
41 o I

-i
- In 1 - e

j ednalca :

- 1 -

£(k,t)

(IV.2.M-)

2M% A 5 2 M 5

J[l - in S iS l - N - Jin
>z' £'

1. oos..2t.(A
2M

k in - t. -l, k in +

dk k' (IV.2.15)
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Izracunavanje entropije za dva slucaja , t^>T i t
dato u dodatku III, a konacni rezultati su :

T ,

/N - id

G?cos-2£(A

*m --»

2

H5

S,,(t)

12 j

Za t

5A M

•- sin
2A t

T.

4nl

2 - G2cos

cos -2A,t f
•fe J (IV.2.16)

5h2(l+2G2

128 A

ht

2A t
1-

"fa

2A . b
sin ---- V.

• (IV. 2. 17)

U oblasti t <<• T ,entropija Je kombinacija periodi6nih funkcija,
dok se za t pojavljuje prigusujuci faktor t
Takode se primjecuje da za A = 0,periodicki karakter entropije

^ * <!>• "" "̂— — 2att-i je mali tako da se raoaese prakti5no gubi ( faktor
uzeti v̂- -|"

cos 'y. 1 i sin fi ) .

To znaci da u smjesi molekula,koje nisu aktivirane,entropioa ni.je
periodicna.
Ako se odredi standardna entropija (dodatak IV ),tj.,entropija koja
ne ukljucuje varijacije sa vremenom (dobijena sa fw(k,0) umjesto
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<fL(k,t) ),tada se moze zakljuciti da g

a*1*
Sstand.

Periodicne funkcije su ovdje zamijen^ene srednjim vrijednostima
za period T_ .

To znaci da poslije beskonacno dugog vremena,entropija smjese do-
stize pofietnu vrigednost i da nema povecan.ja informaci^a u srajosi.
Ka osnovu svega sto ge do sada receno,moae se zakljuciti da do
porasta informaci^a u smjesi mo2e da dode samo kada je formiran
kvazicesticni podsistem,ko,ji sluzi kao izvor i prijemnik informacl
ja,
Analizira^mo sada generalisane sile i generalisane flukseve u sin^e

P5(t)
(IV.2.19)

P^ , J>. i Gj- su pritisak ,generalisani fluks entropije i pro-
duke ij a entropije respektivno.
Produkcija entropije,na visokim temperaturama,je jednaka :

(IV.2.20)

Dalji postupalc kod izracunavanja
Konacrii rezultati su sljedeci :

je prikazan u dodatku V

. 3G^ li3N f S 7 tit AT 1
Gl(t) - --- 1— «4- { sin 2— It + -I --- 2S.. cos 2--I t V

fl^Mj 28A.MS> L ti 9 M.V-* Ti
•£«T > * °* 1 °^ (IV

7
2

64
f

Pritisak j-" -te komponente je odreden relaci^ama (dodatak VI) :
2
3

(1 +
o V

- G^cos --1- )
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_—*.„ sin
12 A M| n

P1(t»T

. cos ̂ -(Aj

*****
44

12

h

2A»
JL_̂ £-.L̂ (__;!_) ( Cos —*-. + sin

128 A^j 2 t

3 1+2 G

sin -T-(A^ +

2~

?

2 K

))-. (IV.2.22)

t.Moze se vidjeti da ge P̂ (t» T-j) nula za neke vrijednosti
To znaci da vremenski ovisna entropî ja moze imati ekstremne vrije-
dnosti,zavisno od volumena.Ovo vodi na singularnosti generalisanog
fluksa entropije,sto je ujedno novi zakljucak u odnosu na moguoe
posl^jedice nekonzervacije.Hulte vrijednosti pritiska i odgovara-
tjuce singularnosti generalisanog fluksa entropije su vjerovatno
poslgedica harmonijske aproksimacioe,a takode i zanemarivanga
medumolekularne interakcije.Ako bi se ukljucila interakcitja,dobile
bi se neke minimalne vrijednosti za pritiske ,a fluks bi imao ostre
pikove.Ovakav zakljucak se moze opravdati poredenjem sa ana.lop;nim
slucajem.Kod idealnog gasa priti.sak moae?.biti nula,dok kod Van der
Waalsovog gasa moze imati neku minirnalnu vriQednost,u zavisnosti
od interakcije.
Bez obzira na ove argumente,smatramo da ove specificne vrijednosti
eritropige,pritiska i generalisanog fluksa,treba da se analiziraju,
kao i da se sagledagu raoguce biofizikalne posljedice ovakvih spe-
cif icnih vri.jednosti.Pritisalc opada na nulu zbog treceg clana v.
izrazu za P* (t»Tj.),a on je posljedica disipacije energise u
sistemu.Iraaginarni dio korelacione funkcije,u sistemima koji ne
odrzavaju broj kvazicestica,je proporcionalan izrazu t sin^jt,
tako da navedeni zakljucci ,o znacenju cinjenice da pritisak opada
na nulu,raogu da posluze kao moguce ob,jasn,jenje uloge disipativnih
procesa u samoorganizaciji materije.
Za generalisane flukseve entyopije se dobije ( dodatak VII ) :

; 7btv" 7 2A^ t

- N 14
( sin

•'> 9 M,

(IV.2.23)
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cos -2A*t _ s±n _2Aat
-—.—————————_—.___-__ __,^___.

2t
(IV.2.24)

sin .( A, •)

Analiza izraza (IV.2.22),(IV.2.23) i (IV.2.24) pokazuje da gene-
ralisani fluksevi i generalisane sile,u smjesi supstanci,mogu ima-
ti suprotne znake za neke intervale vremena,sto znaci da su u sm^je-
si postignuti uslovi za nastanak autokatalize i samoorganizacije.

3. f!ogucnosti generalizacin'e izlozenih ideja

U prethodnom paragrafu ove glave ispitano je termodina-
micko ponasan,je sm,jese supstanci,pri cemu je prilikom izbora mode-
Inog hamiltonijana smjese koriscen eksitonski hamiltonijan za mu-
Itinivoaloi semu,iz koga su izvlaceni clanovi koji karakterisu inte-
rakci^u razlicitih tipova eksitona.Ova^j uprosceni model,koji se
nioze nazvati modelom sm,-jese neiteragujucih gasova,dao je niz kva-
litativnih rezultata koj'i ukazuju na to da u procesima neodrzanja
oestica treba traziti preduslove za nastanak saraoorganizacije.
Ocigledno je da se model smjese neinteragujucih gasova moze zamij'e-
niti realisticnijim raodelom,koji bi u sebi sadrzao i interalccije
cestica razlicite vrste.Ovdje ce,samo sematski,biti izlozen nacin
kako se model moze uopstiti u ukazanom smislu.Ovo ce biti demonst-
rirano na primjeru multinivoskog sistema eksitona,u cijem ce hami-
Itonijanu biti zadrzejii i clanovi koji karakterisu interakciju
razlicitih tipova eksitona.
Bema ,koja ce dalje biti izlozena,moze se direktno primjeniti na
smjesu cestica i time uopstiti razmatranja koja su izvrsena u dru-
gom paragrafu ove glave.
Hamiltonijan multinivoske eksitonske seme ima oblik :

H = Bs,(-k)Bs(k) H-

(IV.3.

As°s,s' + OO * Y.
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Pretpostavicemo da su Y i Z realne i simetricne velicine

'S3

Osnovna velicina,koja ce nas u dalgem interesovati, je operator
brona eksitona Ba(k,t)B~(k,t) kao fun.kci.-ia vremena.

o o

Vremenska zavisnost ovog operatora mogla bi se naci rjesavantieni
sistema dif erenci<1alnih ^ednacina,kao sto '̂e "k° ucinjeno M dru.̂ om
paragrafu trece glave.Posto u ovoin slucaju irnarao ̂  tipova eksitona,
sistera jednacina bi bio veoma slozen,pa cerao zato za nalaaen.le
vremenske zavisnosti operatora B_(k*it)B_(k,t) iskoristiti idê 'e

o S

kot1e su koriscene u petom paragrafu trece glave.
Od operatora B preci cerno na nove operatore A putem transforrna-
cije

Bg(k,t) » (k)

Uslovi kanonicnosti ove transformacije su

•«S

(IV.3.3)
0

/̂i

Inverzna transformacija ima oblik :
v/

A (k,t) =
c~

pO Bs(k,t) - V̂ (k) , (IV. 3.

i ona Je moguca ako su ispun^jeni sljedeci uslovi :

w r
- vSM.(k)

(IV.3.5)

Transformacija (IV.3.2) svodi hamiltonijan (IV.3.1) na di.jago-
nalnu formu : ,

H . - (k) k) A+(k)A (k) (IV. 3. 6)
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Posto ,je harailtonijan (17.3.6) di^agonalan, vremenska zavisnost
operatora A je ocigledno ;

Afk.O) e- AVk.t) . A+(i,0)
^ r A

Na osnovu (IV. 3. 7) i (IV. 3. 2) mozemo pisati

(IV. 3. 8)

Ako u foimuli (IV. 3. 8) operatore A,koji djeluju u trenutku t=0,

izrazimo preko operatora B,koji djeluju u istom trenutku vremena,

Bs(-k,0)]

*f
o

onda kao konacni rezultat dobijamo operatore B*(k,t) i Bg(k,t)

u funkciji operatora Bg(k\0) i Bg(k,0) .Mnozenjem operatora Bg(k"̂ t)

i BQ(k,t) mozemo dobiti vremensku zavisnost razlicitih proizvoda

ovih operatora.J^ormule su veoma glomazne,pa ih necemo sve navoditi.

Eksplicitno cemo navesti onu koja je najvaznija za termodinamicka

razmatranoa,a to je formula za vremensku ovisnost operatora

B (ic,t)B (k,t) .Ova formula glasi :

"

+I Lt<
P(s,k,t)

Bs,(-k,0)Bs(k,0)

(iv.3.10)

gdje su koefici^enti dati sa
^̂  _̂F(s,k,t) - r v? (k)
/_- »/*

- cos t

.(k) VQ. (k). cos JZlk) + Jlf- (iv.3.11)
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cosjĵ k) - t - 2

(IV.3.12)

Vk>) v(k)J •

Relacija (IV.3-10) pruaa mpgucnost da se ispita.lu termodinamicke
karakteristike sistema.Kao i u cetvrtom paragrafu trece glave,
postavlja se pitanje izbora bazisa sa hamiltonijan (IV.3.1),u
kome ce on imati iste svo^stvene vri^ednosti kao i hamiltonigan
(IV.3.6) u bazisu koji cine funkcije /,/K!.) «gd,je su ffL. svoostve

4. C ' <s
ne vrijednosti operatora A-^A,,^.(i ti '
Ako trazene bazisne funkci^e oznacimo sa j NXonda napriged pome-
nuti zahtn'ev moaemo formulirati na slnedeci nacin :

w v

<H|HlN> - A E(3)l n> (IV. 3.

E

gdje je H date formulom (IV.3.1).
Bazisne funkcije \N^> ,s obzirom na uslov (IV.3-1̂ ) ,dobî 'a,1u
se tako sto na vektore

|n1n2...nw>
1>

K-



gdje su n svo^stvene vrijednosti operatora Bt(k,0)B_(k,0),
3 S

d.-jeluju kombinacije matrica koje di^agonaliziraju hamiltonijan H.
Harailtonijan (IV.3.1) dijagonalizuje se transformacijom

(B) = U(A) (IV.3.16)

gdje matricni element! matrica U i V zadovoljavaju uslove (IV.3.3)

i (IV.3-5) «3 obzirom na (IV.3«15),ocigledno je da su bazisni
vektori J N > dati sa

A *

U(B)0ln> + V(B)p/n>
'

(IV.3.17)

<Nl =<nl(B+)R U
°!

ili eksplicitno

1
2

(B) V

ns'+1s'

Velicina

(B*(kVt)B(k,t) N> = N(k,t)

(IV. 3. 18)

(IV.3.19)

. - -gdje ,je (Ba(k,t)B0(k,t)) matrica formirana od elemenata,koji su
>̂ 3

dati formulom (IV.3.10),moze da posluzi za iznalazenje entropije

razmatranog sistema ,i to procedurom slicnoj onoj koja Je izloze-

na u cetvrtom paragrafu trece glave.

Dalji racun necemo izvoditi tjer ge za opsti slucaj ,koji Je ovdje

izlozen,veoma komplikovana.Mnogo je prakticnije ograniciti se na

neke konkretne slucajeve sa dvije ili tri vrste eksitona u sistemu,

ili sto je isto,za dvo ili tro-komponentnu smjesu supstanci.

Ono sto je iz dobigenih opstih izraza ocigledno i bez detaljnih

racuna je cinjenica da se izmedu vremenski zavisnih i vremenski

nezavisnih brojeva eksitona,dobija slozena nelinearna veza,tako

da ovakav pristup moze lakse da se uskladi sa nelinearnom termo-

dinamikom Prigozina.
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ZAKLJUCAK

Osnovni zakljucak ove disertacije mogao bi so formuli-
sati na sljedeci nacin: fenomen neodrzanja (bilo cestica ili kvazi-
cestica) sadrzi u sebi citav niz specificnosti,koje su u prvom
redu znacajne sa aspekta biofizike.Ovakav zakljucak je sam po sebi
razumljiv,jer ĵe ocigledno da se i u fazi nastanka zivota i u fazi
zivljenja,vrse transformacije u kojiraa se jedni tipovi cestica
pjube a druge nastaju.Trebalo je samo izvrsiti teorijsku analizu
procesa neodrzanja i izvi-siti selekciju ovih posljedica neodrzanja,
koje bi bile od znacaja za nastanak i razvoj biomaterije.
Kao model za teorijsku analizu navedenog tipa posluzili su Pre-
nkelovi eksitoni.Tipicne posljedice neodrzanja eksitona su visoka
disipativnost svjetlosne energi,je,nepovratna apsorpcija ove energi-
je i oscilatorna entropija.Po^ava nepovratne apsorpcije s_vjetlosti
vjerovatno ima znaca,j za objaenjenje procesa fotosinteze i hloro-
filne asimilacije kod biljaka.Disipativnost je jedna od bitnih
karakteristika bioorganizama,pa se disipativnoscu eksitonskog si-
steina vjerovatno raoze objasniti,ili direktno ili kao modelom,citav
niz pojava u zivoj materiji.Oscilatorna entropija sa prigusenjem,
kot1u posjeduje eksitonski sistem,pretstavlja,prema opste priznatim
kriterijima$preduslov za nastanak samoorganizacio'e i ,u krajnooj
konsekvenci,preduslov za nastanalc zivota.
Nema sumnje da dobijeni rezultati,u vezi sa eksitonima,mogu naci
primjenu i u cisto fizikalnim istrazivanjima,ali to nije bio pri-
marni cilj ove disertacije.
Eksitoni su takode iskorisceni kao model za formulisan^e teorije
mikroprocesa u smjesi hemijskih supstanci.Rezultati,koji su dobi-
jeni u okviru prilicno grubog modela smjese neinteragujucih gasova,
nedvosmisleno ukazuju na to da objasnjenje nastanka autokatalize
najvjerovatnije treba traziti u neodrzanju pocetne srazmjere su-
pstanci u hemijskoj smjesi.
Ovaj zakljucak,kao i izlozena prosta teorija^pretstavljaju osnovu
za povezivanje mikroteorije sa vec razvijenim polufenomenoloskim
prilazima Prigozina i Ajgena.
Pored navedenih osnovnih rezultata istrazivanja dobijeni su i
izvjesni sporedni (ne po znaca^u vec u odnosu na opsti trend)
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rezultati od kô jih j'e svakako najznacaoniji onaj koji ukazuge na
cinjenicu da bi feroelektricna pobudenja raogla da pretstavljaju
konstantan izvor inforraacija za sro^esu proteina i aminokiselina.
Takode je od znacaja i zalcljucak da plazmene oscilacije bitno
pojacavaou proces nepovratne apsorpci,je svgetlosne energije od
strane kondenzovane nr'edine.
Rezultati do kojih uo uo^io mogli bi,po nasem misljenju,da posluze
kao pouzdana osnova za razvijanje mikroteorije predbiolonke faze.
Treba ipak naglasiti da od ovih rezultata pa do formulisanga pome-
nute mikroteorije treba izvrsiti citav niz dopunskih istrazivanja,
koja bi obuhvatala korelacije spoljnih uticaja sa fenomenima ne-
odrzanja,zatim kinetiku hemijskih procesa sa vremenski zavisnim
hemijskira potencijalom i konacno,kriterijume o tome kogi tipovi
samoorganizacije dovode do prelaska neaive materije u zivu.

;

•

.
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DODATAK I

Izraciinavanjj e jentropi,je za strukture raznih dimenzionalnosti

N-, a
SnO) » —= \k e
1 2ft

a E + Ma2k2 - -
~ ------- a— == E

Hlrrr i f dx e

# M ..2

+ M 0"1 f dx x2 e ^
-JT

X2 -|

+ E 0 / d x e

, M « 3 f [ Z Q | , x=ka
•00

8

S (0)
w * /• —
i- e "MT I -St t+
VJT \ M 16

Za dvije dimenzije :

S5(0)

.(1

N
-

dk k e
air „«.

-|-aV) Js k e d •(
«/ •/
o ° £o_

"alF" 1

M 8 M
+ 2 )t

8

Za tri diraenzije : Ma2k2-

S,(0)
H,a' A /»

—2__— \ f ci-Vsi
813 J J.

1

k 2 e"
-_

e> o

c
---a2k2

n
dx x2e
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F< --
12

N* e
~8~"ju"

M

T

M

,20

2 8 M
O(t')

Na analogan nacin se racuna^u vremenski ovisni i vremenski neovi-
ani dio entropije za ove tri strukture.

Pravila za izracunavanje funkcija •' x =

A r 23 1 ~" ?C> = cos(-s£- arctgx) » 1 + tg (---arctgx)
r 2 L 2 J

sin (---arctgx) f 1 + tg2(-^-arctgx) I
*T

tg(A-arctgx) , jt -2 =tg(arctgx) «x

tg(2arctgx)
1 - tg (arctgx)

2x
as T

=6 , tg(3arctgx) . — £sC2arctgx)_±_tg(arctgx)__ =_T^±x
1 - tg(2arctgx) tg(arctgx) . 1-xT

Za neparne

1, tg(arctgx) = -?tS([T._|rctgx)
1 - tg (~ arctgx)

Tj_ = tg(-—-arctgx) «*y 1 - tg" (arctgx) -> tg (arctgx)

-2+ x - x , ^\ 3, tg(-f-arctgx) = ---
1 —

-1 -1

1-T" 1 T1 T1 vJ- J-y -1-.-
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DODATAK II

sin (2Jl0t

'{?
2 2ak2

L.

a -

sin(

e
,
y

Za slucaj Jedne dimenzije :
H
t

"^

(2Jit + 2_£a2k2t) e

,1 2,2

- Jdk (a*

-B.?
e

? sin(2J!0t + -f-

- —̂ j-

,t + -5. arctg

NaveScemo Jo§ samo slucag kada imamo tri dimenzije :

- X
e sin(2-a,,t + 2 x2)-- ?-- -*£. |

*"
. dx

- X
e • sin(2Jlat

LI

x £ sin(2Jl,t + ---arctg
i« 9-* ----- >_.„__„,«£..._-__

~"9-
t)

- O
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sin(2-fl;t

DODATAK III

Izracunavanje entropije

s^Ct)
2ff~ •* ^"ft

v f t C ?r 6>(k,t) -j
—I _ I df dV-sinlP- dk k^ 1 - In ~±er>'J J J L » J

in

In e
In _ ^ i ) f

A, 2M, 2 H

la (1 +1)4 - ---T
2

In
(k,t)

In *1 + ^.._2_k 1 r-KaC'

cos
o o ~«

, a-(A,+ -^f)l
h 2MV J

(t) = N - N In -Al -

- G"; cos ££.
h j

h2k2
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- . f (k.t)
2

dk "2"
2t .2,2

-±- cos Si. (A + J3L*.
2 h 2M?

sin Si-(A + -iU
h 2M

£j(k,t) dk
f , ft2k2 Hh2k G/h k< 1 ft 2—--
i. 2^1^)1 M^ AS M* A

G2 h4 k?
+ —i~. _ COS ~-l

2. 2

2M
- — - - sin --

2,2

S10>(t) - N vr j.^ /;,
L A> M* J

-
2A2M2-Adk k l + 2G

- G
h

}2h5t A o ,2 ,2 1
.l_---_ Jdk k° sin-it (A + -B-S-) f
h A M j • 2M \

Za t « T,

cos —-I
h

sin _

cos
2M, "n

sin

M

hk2t
h

Nakon uvrstavanja ovih relaci^a dobije se kao rezultat relacija
(IV.2.16) .

Za t »

2 A M
fc
i
cos 2At

3e Si2t(t) = B2^t5-

v n Nk/^v- ( , 5k (1+2G>)
/ a ~~ "I J- — -

5A M 14 A. M>

k6 cos ^_ k2 _ sin ^2At [̂  k6 sin |t_k2l ^5^G2tk-5 T
M h J Mx J 4A, M L

O 7 ^

*./" ^ 2 /"

C 2At j, , 8 ht , 2 5h"^Gi t , -5 /3in —- dk k cos k - ^— 3cjx | '
h J M» 4 A > M J

fdk
J

d k8 sin &*-

x ->^«x>( t veliko )
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a.
P ~" T /•

h N v0 i
R A M> A M , (^ A tM5

v f M \
+ —--( —-J COS

2 ht

h

—

Fs8l" i£'("ht:
M

JC6'

C8

JS6 8 2 JC8 6 12

Konacan rezultat Je relacija (IV.2.17).

2

, M S6

7

'
-

S8 C8

DODATAK IV

Proracun standardne etntropio'e

" Wkln Wkl

- l
e - 1

N 4 1 - In -- -i,- (dk k
k£ J

5 _1_. _dE(5)

, P . .
E(k) - A.+ - - -- -2i(-*-k

2M,

E(k) dk

2j_2 2

2M

E(k) dk

H

A,MS

&- 2A,M,
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in -. + - -
0 A W . 8A

Sstand. -ln i-
.2,2

10A
JOi+Gf )£ •>
56 A M2 J

Sstand. - N< 1 - in -ft.
lOA^Mj

1
J

, 0

t> ft)
5

22N - N In -
"

ilJE'.
10 8

. .3. * JiV
14 J A^ M?

.2,2

- S stand.

max

inin

N

N

A^ Mf L

.1 3_ _ _9_ ? = _1_
2 14 56 3 8

. _ _3 9_ ? _ _1_
14 56 ) 8

S

9^
>6

Bci

S = N ™~,
A? M^>

( 3- 5~ ^ ""SS"̂  3 9 (.
I 4 8 14 56 J

N - ___ J 4. _i—
2 2 iA7 Mf I 8 4

_

14

= 0
2M

DODATAK V

IzraSunavanje produkcije entropi^e

3t(t) _ -L "̂

»»

A, 2 Mt
sin -S-

h
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t « T , t<*5 0 ,
2M

sin --- S-±u )t
2M)

cos _

h

28
2.
9

sin' --*• t + —- f ih M| J
S--,. cos -i** ?
. v T h J •

r ™ > 2
dk k6 cos(k/^5 ) +

J ' Mr

cos ---tl 8in(k>-i
Mj

, kjs
7 Mx

•

A, h h

DODATAK VI

Issracunavanje generalisane sile (priti.sak).

A*

v

18
P^ ( t ) - -^-^—-11 - ---: i1 + r ^ ^ A "G cos ---(A -f- ----

/ 16

_ _rs.=:_5 sin - —
4ArMf t 2M-



o

*. £ L

£
•z

,D5+I
l-r= soo -'

£

"Z"

*2

f-1.soo- , _
C C C 17

—soo — —

591 sô 2(tr)jc-/
• • i —

I
S

UTS

S
--- SOO

b 2̂  2
f-v̂ »-5*-v.-;.. -,- ?*^ =¥*-'* A -i-̂ .-̂  3 i- • - . * i."-m«-s4-

II t,T<

5v§ UTS
±W*V tr ^

"r~~A5Z5~Ti? ^ 5v2 soo

'AC.

{ 80°

* i,*.
- < so° 2° -

'tfia'-'rfL'-:-:>;Ki:fT

___2-___«___ .

ret
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DODATAK VII

Izracunavanje generalisanog fliiksa entropije.

P5(t) ~fct

Procjena clanova izraza za P̂ (t) (t « TO :

A - 3-10~J-7 erg , M - 10"'̂ g, = 3-10"' ' erg/ K ,

<> ~\1 î w ^ T "~ ̂  A 1—— ———- ~* — _~_ •tr y — o on r»m"~ wV C- J.W 1̂11 f 11

2 30

drugi clan (=)
14AM. 42

treci clan (.) -*.~-~ .i.
180

4r2 2 -2
6etvrti clan (-) J25-2i2-Si.- «

44 1650

Na osnovu izraza za G» (t) (t «T»), je :
•* *

M-s t«T 14 M j &• n 9

Procoena clanova relacige za P (t) (t»Tj) :

drugi

2.

5

14

4

treci clan (-) _^_HliI- _
12 A>Ml

5-109 t

O Q x /

6etvrti clan ( = ) -ii5£_§̂ Zo. /_5.(_̂ 3)2 . 3,5
128 A V M« K 2 lit

7
2

Za t J

samo za

-̂8s,dominantan je treci clan ,pa mozemo piasxti (
-i.) ?« n j f ) :
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2t. sin (
2M

2JitiL

3L (_^
2 ' tit

cos -2At 2 sin2At

sin-e-CA-t ----*• ;
2M,

DODATAK VIII

Ekvivalentni kanonski ansambl

Ija data razmatranja se moze uvesti ekvivalentni kanonski ansambl,
sa statistickim operatorom

- .
e , ^=^a(k,t) B+(k,0)B(k\0) .

r A
Slobodna energija se odreduje iz uslova : SpJ> = 1.
Vlastite vrijednosti B + (k',0)^(k,0) su jT(k,0).

Sp e Y e

= e

P

>5OI< e - e
',t)l]

- e

e - iI-1
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e- In 1" 1 -

Unutrasn^a energija je jednaka :

r

,t) e
L.

Z .J&£A
1>V

W '/-£'s) _^
jLt}_eT__

e e -1
2 9

P(k,
^err' .) r

,t) - - £M^H
d V L-

-\i
- 1

-I

3EE32T
- 1

IB. visoke temperature se rooze pisati :

, P(t) v

» - 1

"ciiinr
01 - e

J(t)

Primjena ekvivalentnog ansambla daje iste rezultate kod visokih
• ,,•••-><• i n .,- n-^ethodni postupak.
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