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Sistemi interagujucih dipola imaju 5itav niz karakteristic-
nih osobina gledano sa aspekta fizike. Kao Sto Je poznato
molekularni kristali kao najizrazitiji opticki medijumi i-
maju unutrasnju dinamiku koja je uglavnom regulisana dipol-
dipolnim silama. Takode su poznati slucajevi dipolnog mag-
netizma koji se superponira na izmjenski magnetizam i moze
da utice na karakter magnetnih fenomena. Postoje materija-
li u kojima sile izm^ene nisu prisutne a oni ipak imaju
magnetne osobine koje se pripisuju silama magnetne dipol-
dipol interakcije.

Pored 6isto fizickihi aplikacija materijala u kojima su
primarne dipol-dipolne sile, fenomeni koji se desavaju u
ovakvim materijalima mogu da posluze za objasnjenje mno-
gih procesa u zivoj materiji. Ovakvu ideju prvl Je iska-
zao i na njoj insistirao Szent Gyorgyi. Ona je prihvace-
na i razvijana od mnogih fizicara od kojih je na ovim
problemima najviSe radio Frb'lich. Na ideju da mehanizam
dipolnih sila igra specifi5nu ulogu u zivoj materiji
Szent Gyorgyi Je dosao polazeci od 5injenice da Je 2iva
materija nastala u vodi kao medijumu, a voda, kao §to
znamo, predstavlja sistem elektricnih: dipola. Takode je
poznato da svjetlost i optiSki fenomeni uopste igraju
zna5ajnu ulogu u Sivotu i razvoju zive materije (hloro-



filna asimilacija i razni tipovi fotosinteza), a kao ito Je

ve6 re5eno za ponaSanje elektromagnetnog zracenja u materi-

ji i njegove transformacije opet su odgovorne dipol-dipolne

sile.

Iz svih navedenih razloga disertacija je posvecena analizi

nekih specifiSnih fenomena u sistemima vezanih dipola.

Lajtmotiv izbora ovih specifiSnosti bila je u prvom redu

ideja da se nacini takav izbor koji bi eventualno na£ao

aplikacije u biofizici. Osim cisto fizicke analize dipol-

nog magnetizma, koja je izvrsena u drugoj glavi i koja Je

neophodna zbog toga §to ovaj problem do danas u literaturi

nije dovoljno korektno tretiran, svi ostali dijelovi di-

sertacije usmjereni su na odabiranje onih karakteristika

sistema vezanih dipola koje bi mogle da posluSe kao osno-

va za razjaSnjenje nekih procesa u zivoj materiji. Tako je

u trecoj glavi analizirana interakcija kvazid"esti<$nih

struja u sistemima vezanih dipola i ispostavilo se da sa-

mo u ovakvim sistemima interakcije stru-ja-struja atvaraju

nove kvazidestice koje mogu da budu uzrok izvjesnih tran-

sformacija u zivoj materiji. U JetvrtoJ glavi analiziran

je sistem koji sadrzi i elektricne i magnetne dipole. Is-

pitane su njegove reakcije na upadno elektromagnetno zra-

6en^e i ispostavilo se da bi ovakav sistem mogao da pred-

stavl^a ;jedan relativno objektivan model za objasnjenje

izvjesnih fenomena oka i videnja.

Treba naglasiti da su izvrsene analize pretezno fizi^kog

karaktera i da se na biofiziSke doprinose pretenduje vi-

se izborom specificnosti sistema dipola nego samim meto-

dama analize.



I ELEHENTI KRISTALO - OPTIKE I KVANTNE TEORIJE MAGK£TIZKA

I.I. Eksitoni u molekularnim kristalima

Eksitone mozemo definisati kao bezstrujna kolektivna elektro-

nska pobudgenja koja se javljaju u cvrstim tijelima razlicitog

tipa: u molekularnim, jonskim i poluprovodnickim kristalima i

u slozenim organskim spojevima. Jedan od najjednostavnijih na-

cina pobudjivanja eksitona je izlaganje kristala elektromagne-

tnom polju zracenja.
r

Ovdge cemo razmotriti Frenkelove eksitone ili eksitone malog

radijusa kod ko^ih su elektron i supljina lokalizovani na is-

toj molekuli. Oni se najcesce javljaju u molekularnim kristali-

ma. Poznato je da su molekularni kristali cvrsta tijela obrazo-

vana od molekula (ili atoma inertnih gasova) medju kojima dje-

luju Van der Waalsove sile. Energija takvih molekularnih inter-

akcija veoma je mala u poredjenju s energijom veze elektrona u

molekulama. Medju molekularnim kristalima posebno mjesto imaju

kristali obrazovani od anizotropnih molekula benzola, naftali-

na i antracena kod kojih je prekrivanje valnih funkcija elektro-

na susjednih Eolekula izuzetno malo.

Prvu teoriju optickih osobina ovih kristala dali su Frenkel

[l] i Peierls [2J. Ona danas ima uglavnom samo istorijski zna-

caj. Polazi se od pretpostavke da su opticke osobine kristala

odredjene osobinama izolovanih molekula, te da se interakcija

medju molekulama moze smatrati perturbacijom.



Hamiltonijan molekularnog kristala u koordinatnoj reprezenta-

ciji je

(1.1.1)TT ' n 2 î m n m

gdje je n = (fT, of. ) , m = (in,

setke, a 0̂ /3 = 1, 2, .... 6

mentarnoj celiji kristala.

) ? n i m" su vektori kristalne re-
oznacavaju pojedine molekule u ele-

H je hamiltonijan izolovane molekuie kristala. Neka operato-
r

ri Ĥ  imaju sistem vlastitih funkcija Vn koje odgovaraju vla-

stitim vrijednostima 6̂  . Ovdje je f skup kvantnih brojeva sva-

kog stacionarnog stanja; f = 0 odgovara osnovnom stanju. Pret-

postavlja se da stacionarna stanja slobodnih molekula nisu de-
generisana.

Operator trenutne kulonske interakcije naboja koji obrazuju

kristal oznacen je sa V . Molekule smatramo neutralnim pa je
u prvoj aproksimaci ji

molekula.
odredjen dipol - dipol interakcijom

Smatracemo da se molekule ne pom^eraju iz svojih ravnoteznih

polozaja. Tada je u nultoj aproksimaciji racuna perturbacije

valna funkcija osnovnog stanja kristala produkt valnih funkci-

ja izolovanih molekula koje se nalaze u osnovnom stanju
o 0\ĵ  _ I \^ (T i o\ — I I I \J" • J. • C /

n n .

Nagnize elektronsko pobudjeno stance takvog kristala mozemo

predstaviti kao takvo stance u kome je jedna molekula pobudje-
na, a sve ostale se nalaze u osnovnom stanju. Ako je molekula

n pobudjena, odgovarajuca valna funkcija kristala je

n nn
(1.1.3)

a energija (N - l)£0-r£f,



Funkcije H' ° i 4̂  "bi trebalo antisimetrizirati po svim elek-

tronima. Takva antisimetrizacija dovodi do dopunskih energet-

skih clanova koji sadrze integrale prekrivanja valnih funkci-

ja susjednih molekula. U molekularnim kristalima, posebno u

onim koji se sastoje od molekula aromatskih spogeva, ti clano-

vi su mail i mozemo ih zanemariti.

Radi translatorne invarijantnosti energija kristala ne zavisi

od toga koj'a je molelrula pobud^ena. Zato se kristal ne moze

opisivati pobudjenjima koja su lokalizovana na pojedinim mole-

kulama. Pravilna stacioharna str.nja pobudjenog kristala su

linearne kombinacije lokalizovanih pobudjenih stanja od kojih

Qe svako karakterisano svojim valnim vektorom. U slucaju kada

svaka elementarna celija kristaxa sadrzi samo po jednu moleku-

lu ( 6 « l) mjesto ."•'.sterna funkcija (1.1.3) razmatracemo dru-

gi sistem ortonormiranih funkcija

(1,1.4)

N je broj elementarnih celiga u kristalu, odnosno u osnovnom

zapreminskom elenentu ciklicnosti.

Energija kristala u prvoj aproksimacigi jednaka Je srednjoj

vrijednosti operatora E u stanjima koja odgovaraju valnim fu-

nkcijama nulte aproksimacije (1.1.2) i (1.1.4). Za energiju

osnovnog stanja se nalazi

Oznaka za matricni element Je poseban slucaj opstije oznake

V (fq;f9')=(ff*V9*V ^ff'-p9dT dt (1.1.6)nm ~ J *i m nm 'm n n m

(gdje su m i n vektori kada je 6 = 1).

Iz razlike energije pobudjenog stanja kristala i energije os

novnog stanja, nalazimo energiju pobudjen^a kristala pri pre

lazu iz osnovnog u pobudjeno stanje [3]



(1.1.7)

je

(1.1.8)

izmjena energise interakcije svih molekula kristala i jednom

od njih kada ova prelazi iz osnovnog u f-to poludjeno stanje,

dok je zonski prirastaj

{.k(n-m)

nm (1.1.9)

odredjen matricnim elementom izmjene pobudjenja medju moleku-
-* -~

lama n i m

(I.1.10)

Translatorna simetrija kristala zajedno sa uslovima ciklicno

sti vodi na uslov za valni vektor

» . . 0 ,
Kt N<a/i > t-

a. je konstanta resetke, a cijeli brojevi 9-t zadovoljavaju

~Y

Na taj nacin L^ zavisi od N = NI N~ N, vrijednosti valriog vek-

tora k, pa nedegenerisanom pobudjenom stanju molekule u kris-

talu odgovara N razlicitih pobudjenih stanja cije energise

formiraju jednu (f-tu) eksitonsku zonu. Svako od tih stanja

predstavlja pobudjeno stanje cijelog kristala.

Frenkel je u svojim radovima razmatrao samo kristal sa jednom

molekulom u elementarnoj celiji, dok je visemolekularne celije

prvi proucavao Davidov [4] . U slucaju kada elementarna celija

sadrzi 6 molekula jednom nedegenerisanom pobudjenom stanju slo-
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bodne molekule u kristalu odgovara 6 eksitonskih zona. To je

davidovsko cijepanje nivoa.

Za razliku od davidovskog poznato je i Bethe cijepanje na A

nivoa ukoliko se molekule kristala mogu pobuditi u A. razlici-

tih stanja, tako da ukupno moze postojati A 6 eksitonskih zona.

U dosadasnjim razmatranjima teorije eksitona slijedili smo ra-

dove Prenkela i Davidova, gdje se pri rv.zmatranju pobudgenih

stanja kristala primjenjuje metoda Heitler - Londona, .tj. vol-

na funkcija najnizeg pobudjenog stanja je superpozicija stanja

kristala u kojima je jedna molekula pobudjena, a sve ostale se

nalaze u osnovnom stanju. Uracunavanje u'energiju i visih pobu-

djenih stanja, u kojima je pobudeno nekoliko molekula kristala

mozemo provesti prelazom na reprezentaciju druge kvantizaci-

je. Time se ujedno otvara mogucnost za primjenu metoda kvant-

ne teorije polja.

Sustina metoda druge kvantizacije sadrzana "je u pretpostavci

da se hamiltonijan sistema interagugucih realnih cestica moze

svesti na ekvivalentni sistem slabo interagujucih kvazicesti-

ca. To se postize na taj nacin da se glavni dio medjucesticne

interakcije uvede u dijagonalni dio transformisanog hamiltoni-

jana. Da bi se taj metod mogao primjeniti za izracunavantje fi-

zickih velicina koje karakterisu sistem trebalo bi da se ces-

tice pokoravaju Bose ili Fermi statistici. U stvari operator!

stvaranja i ponistavanja ekscitaciga u molekulama nisu ni Fer-

mi ni Bose operatori nego zadovoljavaju komutacione relacije

za tzv. kvazi - Pauli operatore, koje se u posebnom slucaju

dvonivoske seme svode na komutacione relacige za Pauli opera-

tore. Ova cinjenica vodi na ozbiljne teskoce u primjeni meto-

da druge kvantizacije [5] . Naime komutacione relacige za Pau-

li (i kvazi-Pauli) operatore nisu invarijantne u odnosu na

Pourierovu transformaciju koja omogucava da se na najjednosta-

vniji nacin uzme u obzir translaciona simetrija kristala. Ako

bi se i mogla naci neka druga transformacija, kanonska u odno-

su na te operatore, koja vodi na normalne kolektivne koordina-

9



te, tada bi teskoca bila u tome sto se ne bi mogle primjeniti

standardne statisticke formule za izracunavange fizickih kara

kteristika sistema, s obzirom da nije razvijena statistika za

taj tip kvazicestica. Zato je potrebno Pauli operatore izrazi

ti preko Bose ill Fermi operatora, na taj nacin se sistem pau

liona, odnosno kvazipauliona, zainjenjuje ekvivalentnim siste-

mom bozona ili fermiona.

Hamilton!;] an (I.I.I) se u reprezentaci ji druge kvantizacije

moze napisati u obliku

(I. 1.11)

gdje Je matricni element dipol-dipolne interakcije medju mole-

kulama kristala V^ (f g?'f» g») odredjen sa (1*1.6). Pri pro-

racunu tih matricnih elemenata koriste se vlastite funkcije

hamiltoni jana slobodne molekule za koje pretpostavljamo da su

medgusobno ortogonalne (sto je opravdano, zbog njihovog slabog

prekrivanja).

Operatori stvaranja i ponistavanja odvojenih molekula oznaceni

su sa oCni \n^ . Ako se odnose na isto stanje f molekule n

zadovoljavaju fermionske komutacione relacije, a ako se odnose

na razlicite molekule ili razna pobudjena stanja jedne moleku-

le, zadovoljavaju bozonske komutacione relacige. Svaki broj

zaposjednuca N^ koji je vlastita vrijednost operatora oĈ f c^nf

jednak je nula ili jedan i pokazuje u kakvom stanju se nalazi

n-ta molekula. Posto se svaka molekula moze nalaziti samo u

jednom stanju, a ukupan broj molekula u kristalu je 6N, mora

vri jediti

nf
(1.1.12)

U slucaju kada je pr%ri pobudjeni nivo molekule znatno nizi od

slijedeceg pobudjenog nivoa moguce se ograniciti na takozvanu

dvonivosku semu kada se uzima da se molekula osim u osnovnom

moze naci u jos samo jednom pobudjenom stanju. Neka f = 0 od-

govara osnovnom stanjut a sa f cemo oznaciti pobudjeni nivo

molekule. Tada mozemo uvesti nove operatore

10



(1.1.13)

koji zadovoljavaju konmtacione relacije za Pauli operatore

<>
,«t n{ nf nf

Pauli operatori P » i P ,. su operator! stvaranja i ponistava-

nja pobudjenja f na mjestu n. P „ predstavlja ponistavanje

elektrona u osnovnom stanju na mjestu n i simultano stvaranje
elektrona u stanju f, tj. prevodjenje elektrona iz stanja 0 u

stanje f na mjestu n, dok P f odgovara prelazu molekule n iz

pobudjenog f-tog u osnovno stance.

Raniji uslov za broj molekula u datom stanju (1.1.12) ocigle-

dno prelazi u

yp+P =1
T *f nf ' (1.1.15)

Hamiltonijan (1.1.11) se sada moze napisati u obliku (indeks

f izostavljamo)

(1.1.16)

LJ
int

+p+ P p
nm n ' rn n no

«je

<̂T nm nm
(00;oo)

energija osnovnog stanja,

(1.1.17)

(1.1.18)

(1.1.19)
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energija pobudjenja molekule u kristalu, a
•

cC -V (fo;fo)-V (Of; Of)nm n m V ' ' nm^ ' f /nm

Pri torn su

gdje su sa

ma.

nm

(1.1.20)

(1.1.21)

, /S i Jf reda 0,01 -.0,1 eV, a A ~ 3 5eV [3],

oznacene interakcije sa najblizim susjedi-

Uvod jenjem Pauli operatora je glavni dio medjucesticne intera-

kcije, koja je u hamiltoni janu (I.I. 11) "bila sadrzana u drugom

clanu, sada ukljucen u kvadratni dio haciltoni Jana HQ. Dijago-

nalizacija kvadratne forme H moze se izvrsiti tako da se Pau-

li operator! jednostavno zamjene Bose operatorima. Takav pos-

tupak predstavlja metod priblizne druge kvantizacije (ASQ),

koga je iskazao Bloch, a razvili Bogoljubov i T,jablikov [6J.

Zamjenom Pauli operatora sa Bose cini se greska buduci da ko-

mutacione relacije za te dvije vrste operatora nisu iste. Ta

greska se moze smatrati zanemarivom ukoliko se radi o izuzet-

no malim koncentraci jama. Naime, na niskim teroperaturama je

srednja vrijednost <P f̂ pnf> <?!» pa kada razmatramo slabo

pobudjena stanja kod koj'ih Je koncentraci ja pobudjenja mala,

iz (1.1.14) slijedi da Je f Pn ,nf = 5 a sve ostale

kombinacije komutiraju. No u torn slucaju konzistentnost apro-

ksimacije zahtjeva da se istovremeno odbaci H. , tako da tje

metod ASQ u stvari potpuno korektan samo za opisivanje siste-

ma neinteragujucih kvazicestica.

Radi jednostavnosti dalje cemo se ograniciti na kristal sa je-

dnom molekulom u elementarnoj celiji. Nakon zamjene Pauli ope-

ratora sa Bose i poslije izvrsene unitarne transformaci je ha~

miltonijan Ho se dijagonalizira i ima oblik

12



(1.1.22)

Ovdje je E:.- energija elementarnog pobudjenja - kulonskog eksi-
+ K

tona, a Bg- i Bj» su Bose operator! stvaranja i ponistavanja tih

elementarnih pobudjenja. Agranovic [7] je primjenom u-v trans-

formacije Bogoljubova - Tjablikova dobio eksitonski spektar nu

Ite aproksimacije (spektar koji ne sadrzi clanove proporciona-

Ine koncentraciji eksitona)

tic (rn-n)

2A

. 0_e

(1.1.23)

tic (m-n)

U teoriji gdje se koristi metod Heitler - Londona, koji je ek

vivalentan tome da se dijagonalizaci ja vrsi uz dopunski usiov

n-f nf -1

nema posljednjeg clana u (1.1.23). Ako posmatramo kristal pros

te kubne strukture u aproksimaciji najblizih susjeda i za male

valne vektore, za Ê  dobijamo izraz

(1.1.24)

gdje je Ae= A + 6oC(o£je matricni element dipol - dipolne inte-

rakcije medju na^blizim susjedima), m*=- _^2 , efektivna ma-

sa eksitona. U zavisnosti od znaka oC ona moze biti i pozitivna

i negativna.

Operator (1.1.22) odgovara sistemu neinteragirajucih eksitona.

Za opisivanje efekata koji nastaju kao posljedica interakcija,

a u k.oje spadaju nelinearni odnosno anharmonijski efekti, po-

trebno je egzaktno izraziti Pauli operatore preko Bose operate-

ra [8].

13



0+
Bn

(1.1.25)

n

Egzaktna Bose reprezentacija Paul! operatora vodi do beskonac-

no mnogo clanova u transformisanom hamiltoni jairm. U metodi ASQ

su uz pretpostavku male kencentracije pauliona zadrzani samo

linearni clanovi iz (1.1.25). Nedjutim u [9J je pokazano da na

taj nacin odredjen zakon disperzije (1.1.23) nije korektaru

Naime, clanovi viseg reda po Pauli operatorima poslije svodje-

nja na normalne produkte po Bose operatorima daju doprinos i

kvadratnom dijelu hamiltoniJana, tj. javlja se dopunska kinema-

ticka interakcija. To vodi na korekciju eksitonskog spektra

(1.1.25) reda \= ̂  •

Hamiltonijan (1.1.17) opisuje sistem u kome se broj kvazicesti-

ca ne odrzava, jer zadnja dva clana ne komutira.ju sa operatorom

ukupnog broja eksitona. Problem neodrzanja detaljno je razmot-

ren u radovima [10] i [ll] , a posebno u [12]. U [10] je izlozen

metod prema kome se nekonzervativni clanovi hamiltonijana eli-

minisu priinjenom Weylovog identiteta. Pri odredjivanju energet-

skog spektra (1.1.25) eliminacija clanova koji dovode do neodr-

zanja broja kvazicestica vrsila se primjenom u - v transformaci-

je i to nakon prelaska sa Pauli na Bose operatore, dok se primje-

nom Weylovog identiteta eliminacija znoze izvrsiti prije tog pre-

laza»,Drugi nacin je svakako pravilniji jer uziuia u obzir korek-

cije koje poticu od kinematickog dijela interakcije [15.] c Rijec

je o interakcionim clanovima koji se dobijaju nakon prelaska na

Bose operatore i posljedica su nejednakih komutacionih relacija

Pauli i Bose operatora. U [9] su te korekcije uracunate naknadno,

Kod primjene Weylovog identiteta problem uracunavanja kinema-

ticke interakcije ukljucen je u sain matematicki aparat, sto je

oinogucilo da se na jednostavniji nacin dobije korektan harmo-

nijski spektar Frenkelovih eksitona

2A
(1.1.26)

(



• 2 . Realisticni.li model optickih pobud.ien.la.- polaritpni

U prethodnom paragrafu smo pri razmatranju spektra elementar-

nih pobudjenja kristala uzimali u obzir samo trenutnu kulons-

ku interakciju elektrona ko,ji pripadaju razlicitim molekulama.

Medjutim, eksperimentalne cinjenice su pokazale da je pojam

eksitona koji je izveden na osnovu tak.o idealizovane pretpos-

tavke nepotpun i da ne moze da. odrazi realnu fizicku situaci-

ju u kristalu, Korektno razmatranje interakcije svjetlofsti sa

materijom zahtjeva ukijucivanje i interakcije optickih pobucTe-

nja sa poljem upadne svgetlosti kojom su ta pobuctenja i stvore

na. Ukljucivanje te interakcije u stvari predstavlja uracuna-

van.je efekta retardacije. Pri kulonskoj kalibraciji potericija-
-*•

la div A = 0 interakcin'a nabojja u kristalu sa elektromaprnetnim

poljem svjetlosti svodi na interakciju tih naboja sa poljem

transverzalnih fotona. -tksiton - foton interakcija moze u

pojedinim slucajevima da bude tako velika da po redu velici-

ne dostigne i samu energiju eksitona odnosno fotona. Jasno je

da tada svaki pokuca.j da se eksitoni i fotoni tretiraju kao

samostalne e^scitacije vodi do protivrjecnosti.

Ove ef ekte prvi su razmatrali Keamtan [14] i Fano [l̂ ji a^i prve

kvantnomehanicke proracune dali su Hopfield i Agranovic. Hopfi-

eld [16] je predlozio tern;in polaritcn da oznaci realna elemen-

tarna pobudjenja koja nastaju u kristalu izlozenom spoljasnjem

elektromagnetnom polju. Davidov [l?] i Pekar [l8jlh nazivaju

sv,ietlosni eksitoni.

Agranovic [7] je koristeci metod priblizne druge kvantizacije

i u - v transformaciju, uzimajuci u obzir retardiranu interak-

ciju, dao skoro potpunu teoriju tih pobudjenja. Nedostatak te

teorije tje da ne vodi racuna o problemu neodrzanja optickih

pobudjenja u molekularnim kristalima [12, 19] .

F'otpuni hamiltonijan sistema naboja i elektromagnetnog polja

moze se predstaviti u obliku

(1.2.1!
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I
Ovdje je Ĥ , operator energije kristala pri uzimanju u obzir

same kulonske interakcije i dat je jednacinom (1.1.22), dok

je Hj, je hamiltoni jan koji odgovara slobodnom elektromagnet-

nom polju

H £ck ctV.cu. (1.2.2)

Posto je izvrsena kulonska kalibracija, j oznacava transverzal-

ne grane fotona. a,-*., i â *. su Bose operator! stvaranja i ponis-
K J K J

tavanja fotona s energijorn o<J(k) = nek i jedinicnisi vektororn

polarizacijom 1?; takvim da je Ir • lr =0, k-lj = 0
iC« X - i K ! ^ K .

(j = 1,2). ^ 2 3

Sa Hgp oznacena je interakciju molekulskih opticki aktivnih

elektrona i vektorskog potencijala spoljannjeg elektrornagnet-

nog polja. Kako je impuls elektrona u elektromagnetnom polju

c A , hamiltonijan eksiton - foton interakcije je

[20]

_e_
2mc'

*2
A n̂ (1.2.3)

pri cemu je pretpostavljeno da se u svakoj elementarnoj celi-

ji nalazi samo po jedna molekula i da svaka od njih ima samo

po jedan opticki aktivan elektron.

—^Operator Ap* vektorskog potencijala fotona koji su lokalizova-

ni u zapremini V je 121]

i k n (1.2.4)

Operator impulsa elektrona na cvoru resetke n" u reprezentaci-

ji druge kvantizacije je

(1.2.5)



Ovdje su Ĥ  vlastite funkeije hamiitoni jana izolovane moleku-
le, a o£*j i

elektrona
*. Fermi operator! stvaranja i ponistavanja

ll-

U slucaju dvonivoske seme f̂  i f- imaju samo dvije vrijednos-
ti 0 i f, pri cemu 0 oznacava osnovno, a f jedino pobudjeno sta-

nje. Tada se prema (1.1.13) moze sa Fermi operatora ĉ t { oC-^

preci na Pauli operatore, a zatim metodom ASQ na Bose operato-
re pa je

(1.2.6)

gdje je Bg. operator prelaza molekule n iz osnovnog u pobudjeno
stanje.

Kada pomocu transformacige

B -
~t ten

predjemo na operatore stvaranja i ponistavanja eksitona, iz
(1.2.3), (1.2.4) i (1.2.6) dobijamo izraz za operator eksi-
ton - foton interakcije

Z T

(1.2.7)

j J lOf mcvK, (1.2.8)

Ukupni hamiltonijan sistema se moze dijagonalizirati u-v tran-
sformacijom Bogoljubova i Tjablikova

(1.2.9)
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Koeficijenti transformacije u i v zadovoljavaju uslove ortogo-
nalnosti i normiranja [22]

(1.2.10)

Transform!sani hamiltonijan je

,1

(1.2.11)

Za M = 1,2 dobijaju se dvije grane novih elementarnih pobudje-
4-

nja - polaritona. Sa ^ (Ic) i £ (ic) su oznaceni operatori stvara-

nja i ponistavanja elementarnih pobudjenja sa valnim vektorom
-*• -**

k i energijom t (k)koja predstavljaju realne ekscitacije kris-

tala jer u sebi ukljucuju kako kulonsku interakciju, tako i

interakciju elektromagnetnog polja sa naelektrisanjima moleku-

la. Svaka od grana ovih elementarnih pobudjenja predstavlja

"smjesu" fotona i eksitona. Iz (1.2.9) i (1.2.10) slijedi da

operator stvaranja novih ekscitacija - polaritona r predsta-
vlja linearnu kombinaciju operatora stvaranja i ponistavanja

eksitona i fotona

-k ~ -k]p

-a* iL.. -a *.
kj fcjjt -k] (1.2.12)

Relativne vrijednosti u i v odredjuju doprinos eksitona i fo-
tona novom, hibridnom pobudjenju.

Kako je vec napomenuto u prethodnom paragrafu u [9] i [10]je

ukazano na nedostatke ASQ metode prema kojo,] se izostavljaju
clanovi cetvrtog reda po Pauli operatorima i ne uzima u obzir
razlika izmedju Pauli i Bose komutacionih relacija. Ova poj'e-
dnostavljenja su razlog da ni harmonigski energetski spektar

polaritona, dobijen u [7] na sada opisani nacin, nije sasvim
korektan.

18
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•v/ilniji postupak dobijanja zakona disperzije za polaritone

prcveden je u [19]. Hamilton!jan sistema (1.2.1) izrazen je

rrako Pauli operatora, a onda su primjenom Weylovog identite-

ta eliminasni nekonzervativni clanovi, Jednom jednostavnom

transformacijom dijagonaliziran je fotonski dio hamiltonijana,

a tek tada je prema (1.1.25) izvrsen prelaz sa Pauli na Bose

operatore, pa na njihove Fourierove komponente. Nakon.izvrsene

dijagonalizacije tako dobijenog hamiltonijana nadjeni su kore-

ktni izrazi za energije polaritona.

1.3. Heisenbe.rgov model u teori.li magnetizma

Za jako magnetne materije (feromagnetici, antiferomagnetici i

ferimagnetici) karakteristicna je, pri odredjenim uslovima,

pojava spontane magnetne sredj'enosti u materiji i kao poslje-

dica pojava velikog makroskopskog momenta.

Magnetna svojstva materije zavise od raspodiele gustoce elek-

trona nepopunjenih ljuski kao i gustoce elektrona vodljivosti

u kristalnoj resetki. Medjutim, savremeno stanje teorije jos

ne dozvoljava formuliranje neophodnih i dovoljnih uslova po-

stojanja u datoj material jakog magnetizma na osnovu elektro-

nskih konfiguracija slobodnih atoma koji cine kristalnu rese-

tku razmatrane materije.

Magnetni inomenti ^ako magnetnih materija sastoje se uglavnom

od magnetnih momenata elektrona nepopunjenih ljuski, dok ntji-

hovi orbitalni momenti ne daju bitan doprinos. Dalje se moze

pretpostaviti da se makroskopski magnetni moment javlja radi

posto.ianja, pri odredjenim uslovima, spinske sredjenosti ele-

ktrona unutrasnjih ljuski radi njihove medjusobne interakcije.

Ova pretpostavka je osnova savremene teorije magnetizma koju

su prvi iskazali ?renkel i Heisenberg.

Elektroni nepopunjenih Iguski opisuju se kao sistem spinova

postavljenih u cvorove resetke. Koeficijent proporcionalnosti



ko;ji odred(ju,je intenzitet interakcije rnedju spinovima raznih

cvorova resetke naziva se integral izmjene. On ,je po redu ve-

licine ,jednak energiji izmjenske interakcije elektrona odgova-

ra,iucih cvorova, tj. reda tj • 10~13erg.

Za opisivanje malih energija pobudjenja magnet no sredjenih

kristala hamiltonov operator kristala kog'i sadrzi kao potenci

jalnu energiju samo energiju kulonske interakcije elektrona i

jezgri zamjenjuje se f enomenoloskim Heisenbergovim hamiltoni-

t1anom u kojem se eksplicite uzimaju u obzir same interakcije

koje se odnose na orijentaciju spinova. Spin-spinska interak-

cija se pri torn zanemaruje u odnosu na izmjensku. Prilikom iz

voc'jenja hainiltoni jana Heisenbergovog modela opisacemo postu-

pak izlozen u

Uzimamo da se kristal sastojii iz K jednakih atoma postavl.jenih

u cvorove resetke. Elektrone nepopunjenih unutrasnjih ljuski

(d ill f) i elektrone vodljivosti razmatramo priblizno kao ne~

zavisne podsisteme, njihovu medjusobnu interakcigu zanemaruje-

mo. Ova interakcija se moze smatrati malom kod magnetnih diele-

ktrika kod koj'ih pORtorji dovoljno siroka zabrantiena zona; to

ukazuje da je Heisenbergov model pogodniji za opisivanje magne-

tnih osobina dielektrika nego metal a. Pretrpostavirno da svaki

atom ima samo po jedan d elektron, zanemaru,1emo orbit alni mo-

ment d elektrona a isto tako izostavljamo interakci Ju magnet-

nih momenata elektrona s orbitalnim i njihovu mednusobnu inte-

rakciju. Znaci, da se realni feromagnetik modelira feromagne-

tnim dielektrikom cija je resetka obrazovana od istovrstnih ato-

ma, svaki ima u normalnom stanju po jedan elektron odgovoran

za magnetizam. Osnovni energetski nivo sistema E je u nultoj

aproksimaciji karakterisan jedinicnim vri^ednostima brojeva za-

pos^ednuca NTT elektrona u cvorovima

elektrona na cvoru T sa spinompane ,ie n?-,~ (&=±
O U O T K V ̂J

6=i iliS^-l
komponente spina elektrona na svakom cvoru.

Nivo E se moze definisati zadavanjeffl z

20



Razvijangem hamiltonijana sistema po stepenima spinskih ope-

ratora S-* (d~= x,y, z) dobija se

(I.3.D

Pri suniranju po cvorovima kristalne resetke uzirnaju SQ sarno

one kombinacije u kojima su svi indeksi razliciti. One kombi

nacije koje imaju i neke indekse <iednake mogu se primjenom

komutacionih relacija za spinske operatore svesti na clanove

nizeg reda.

Koeficijenti razvo^'a G^Ci ) ,0̂ ^̂ -̂  -fT) ff-oraju zadovoljavati izvje-

sne uslove. Prije svega oni inoraju biti realne funkcije svojih

argumenata da bi operator H bio herrriitski.

Posto pretpoRtavl jamo da u sistemu djeluju- samo elektrostats-

ke sile, koje ne zavise od orijentaci^e spinova, onda hamilto-

nijan (I.J.I) mora biti invarijantan u odnosu na rotaciju spi-

nova, znaci da on moze sadrzavati samo clanove koji su skalarne

funkcije spinskih vektora, tj ima oblik

H=GQ-f£G(f1fz)§*5r̂ O(SrSt2st3S*) (1.3.2)
0 $ ̂  tl h ** T2 i 3 4-4

Elektrostatska interakci.ia se ne mijenja pri promjeni origen-

taci^e koordinatnih osa u prostoru direktne resetke pa zaklju-

cu^emo da tie

U simetriziranom obliku hamiltonigan (1.3.2) pisemo na slije

deci nacin

(1.3.3)
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f
Fjciie -je Cf (f, g) integral izmjene Icoji je jednak

0=- G(g,f) =
Hamiltonijan (1.3.3) je hamiltonijan Heisenbergovog modela fe-

romagnetika. U slucaju kada se feromagnetik nalazi u spoljas-
•—*• -̂

njem magnetnom polju '& treba ukljuciti ± clan-u ̂  "K S-̂  gdje

je p. magnetni moment atoma.

Uvescemo operatore

koji imaju osobinu da velicinu 2 projekcije spina povecavajuf

odnosno smanjuju za jedinicu (2 osa je uzeta u pravcu magne-

tizacije). Tada se hamiltonijan (1.3.3) moze izraziti na sli-
jedeci nacin

(1.3.5)

U slucaju kada je spin atoma jednak S = ̂  operatori

se svode na Pauli operatore.
S"*" i S"

Za proizvoljnu vrijednost spina operator! S+ i S~ se, kao i

Pauli operator!, mogu izraziti preko Bose operatora na slije-
deci nacin [?4]

(1.3.6)

Za niskotemperaturnu analizu Heisenbergovog feromagnetika do-

voljno je ograniciti se na prve clanove razvoja

y -J2S Bf , S|=
(1.3.7)

U ovoj aproksimaciji poznatoj kao Blochova, kvadratni dio ha-

miltonijana ima oblik
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BrB

Ovo je hamiltoni.;} an koji opisuje sistem neinteragirajucih kva~

zicestica koje se zovu spinski talasi ill magnoni.

Na kraju ovog paragrafa napominjemo da. je detaljno izvodjenje

hamiltoni jana Heisenbergovog modela (I.3«3) dato u [22] i [25].

Polazi se od hamiltoni,]' ana kristala u reprezentaci ji druge kva-

ntizacije, sto je pogodno buduci da je izmjenska interakcija

efekt kvantne statistike. Medjutim, pri torn se javlja problem

izbora jednocesticnih valnih funkcija. Ukoliko se kao jednoce-
sticne valne funkcije izaberu vlastite funkcije operatora ene-

rgije izolovane molekule, javlja se problem neortogonalnosti tih

funkcija. Naime, orbitalne valne funkci,je koje opisuju stanja

iste molekule su ortogonalne dok valne funkcije koje opisuju

stanja razlicitih molekula nisu [26, 27] , • sto dovodi do diver-

gencije u matricnim elementima (katastrofa neortogonalnosti).

Ovaj problem je moguce eliminisati pretpostavkom da su integ-

rali prekrivanja tako mail da se valne funkcige mogu smatrati

ortogonalnim, ili se moze izvrsiti ortogonalizaci ja valnih fu~

nkcija, sto je u principu uvijek moguce [22] .

1.4. Generalizaci.la Heisenbergovog .modela

Hagnetne interakci.ie

Opstiji Hamiltonijan od Heisenbergovog modela (1.3-3) moze se

dobiti ako se osim elektrostatskih interakcija elektrona nepo-

punjenih ljuski uzmu u obzir i druge. interakcije, kao sto su

na primjer magnetne [28] .

Magnetne interakcije sastoje se iz interakcija spinskih magne-

tnih momenata medjusobno (spin-spinska interakcija) i iz inte-

rakcija spinskih i orbitalnih magnetnih inomenata elektrona

(spin - orbitalna interakcija). Obdje te interakcije proporci-
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onalne su proizvodu magnetnih momenata, a obrnuto proporcional-

ne kubu rastojanja medu njima, u kristalu su reda 10

erg za najblize atome.

-16 - 10-17

Sa post o j an tj em magnetne interakcije tnedju elektronima nepopu-

njenih ljuski vezana Je pojava magnetne kristalograf ske ani-

zotropije, koja se svodi na to da magnetne karakteristike kri-

stala zavise od toga u kom se pravcu mjere. Naime, iako izmje-

nska interakcija medju elektronima prouzrokuje pojavu sredjeno-

sti u medjusobnom rasporedu spinova, ona ne odredjuje pravac

sumarnog spina u odnosu na kristalograf ske ose kristala. Pos-

Ijedica postojanja i magnetnih interakcija osim izmjenskih je

da u kristalu samo nekoliko pravaca ima osobinu da je termodi-

namicki potencijal sistema minimalan pri orijentaci ji spinova

(ili grupa spinova) u jednom od tih pravaca. Ti pravci se zovu

pravci lakog magnetisanja.

Hamiltonijan spin - spinske interakcije u prvoj aproksimaci ji

je kvadratna forma po spinskim operatorima ST*! ima oblik dipo-

Ine interakcije

Hdd
T j T j y

(1.4.1)

- q su operatori ukupnog spina na cvorovima kristalneSri- Sq
resetke f i g

interakciju medju magnetnim momentima su

Koeficijenti )̂s-* i e"?-* koji karakterisu dipolnu

a u Je magnetni moment atoma.

Hamiltonijan spin-orbitalne interakcije moze se napis&ti u ob-

liku bilinearne forme po spinskim operatorima S* i operatori-

ma impulsa elektrona p_* s realnim koeficijentima. Prema tome

ukupni hamiltonijan nije invarijantan u odnosu na rotaciju

spinova.



Eksperimentalno je pokazano da je u feromagnetnim kristalima

srednji orbitalni magnetni moment po kristalu skoro uvijek

jednak null [25]» Zato se moze pretpostaviti da je anizotro-

pni dio spinskog hamiltonijana u potpunosti vezan sa dipolnom

interakcijom magnetnih momenata elektrona razlicitih cvorova,

a da se spin-orbitalna interakcija moze izostaviti. Tada se

ukupni hamiltonijan koji opisuje feromagnetik kako sa izotro-

pnim izmjenskim tako i sa dipol-dipolnim interakcio'ama, ako se

uzme u obzir i energija usljed spoljasnjeg magnetnog polja X ,

moze napisati u obliku koga su predlozili Holstein i Primakoff

[29]

f9

Spin-spinske (dipolne) interakcije pri analizi feromagnetika

su uzete u obzir u radovima [30], [31] , [32] .-

Zonska teori.la i s-d izmjenski model

U Heisenbergovom modelu pretpostavljeno Je da su atomni momen-

ti koji obrazuju sredjenu fero - ili antiferomagnetnu struktu-

ru lokalizovani oko cvorova kristalne resetke. Mnogi rezulta-

ti dobijeni na osnovu ovog modela potvrdjeni su eksperimenta-

Ino. Medjutim, posto je zanemarena interakcija elektrona nepo-

punjenih ljuski s elektronima vodljivosti, on ne moze objasni-

ti neke pojave koje se opazaju kod feromagnetnih metala, a vi-

se odgovara dielektricima (i metalima rijetkih zemalja s nepo-

punjenim f ljuskama).

Drugi pravac u teoriji jakog magnetizma je zonska teorija ko-

ju je razvio Frenkel. Zasniva se na modelu Fermi-gasa kolekti-

viziranih elektrona vodljivosti metala s uracunavan^em njiho-

ve izmjenske interakcije. Ona preuvelicava efekt kolektiviza-

cije elektrona, rezultat je da se gubi mogucnost obgasnjenja

dijela cisto magnetnih svojstava. Ovaj model prije svega ob^a-



snjava magnetna svojstva d metala i ferolegura sa spontanim

momentima koji su uslovljeni spinovima elektrona nepopunjenih

d ljuski atoma.

Hibridna varijanta teorije je s - d izmjenski model koga je

kao Vonsovski. U torn modelu razmatraju se dvije grupe nivoa

elektronskih sistema: d (ill f) nivoi elektrona unutrasnjih

nepopunjenih ljuski i s nivoi valentnih elektrona. Interakci-

ja medju elektronima koji se nalaze na d nivoima i s nivoima

razmatra se kao mala smetnja. Uz te pretpostavke Vonsovski i

Turov [33]su napisali hamiltonijan

"̂ d s sd U.̂ o;

gdje su H, i H operatori energije interakcije d odnosno s ele-
Cl S

ktrona

(1.4,4)

(1.4.5)

Ovdt1e su â 6 i â .g (6 = 1 -̂ - ) fermi operator! stvaranja i

ponistavanja s elektrona sa valnim vektorom k i spinom 6 , a

E^g je energija elektrona u stanju k 6 . J je integral d-d

izmjene, a S spin elektrona na cvoru f.

Energija interakcije d i s elektrona data je sa

(1.4.6)

tj. interakcija s i d elektrona se uzima kao izmjenska.

Utjecaj interakcije elektrona vodljivosti s elektronima nepo-

pun^jenih ljuski na svojstva prelaznih metala u okviru s-d iz-

mjenskog modela razmatran je metodom Greenovih funkcija u [34] ,
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Spin - fononski hamiltoni.lan

Spinski hamiltonijan (1.3.3) napisan je za slucag kada svi

atomi resetke miruju. Medjutim, na temperaturama razlicitim

od nule atomi vrse toplotno kretanje sto dovodi do interakci-

je spinova sa oscilacijama resetke ill fononima. Ovo ima za

posljedicu promjenu sila izmjene. Pod uslovom da su amplitu-

de oscilovanja atoma male u odnosu na konstantnu resetke, in-

tegral izmjene se moze razviti u red po stepenima atomskih

pomaka pri cemu se kvadrati i visi stepeni pomaka zanemaruju.

Na taj nacin se dobija

gdje ,je ̂ Q (f - g) integral izmjene medju atomima f i g kada

se oni nalaze u svojim ravnoteznim polozajima, a u;r i {T-* su

pomaci tih atoma iz ravnoteznih polozaja.

Uvrstavanjem dobijenog izraza (1.4.7) u hamiltonijan Heisenbe

rgovog modela (1.3.3) dobijamo dodatni clan ko.ji odredjuje

spin-fononsku interakciju. Prelazeci na operatore stvaranja i

ponistavanja fonona pomocu relacije (1.5.12) nalazimo spin -

- fononski hamiltonijan

Smisao pojedinih oznaka dat je u paragrafu I.5»

(1.4.8)

^ehanicke oscilaci.le u kris_talima_ - translatorni ± angu

larni fononi

Translatorni fononi

Razmotricemo kristal sa jednim atomom (ili molekulom) u eleme-

ntarnoj celiji. Neka je masa atoma M, a ravnotezni polozaj od-

redjen Je vektorom resetke n. Usljed termickih vibracija dola-

zi do pomaka atoma iz cvorista kristalne resetke i taj otklon

odredjen je vektorom u-^
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Potencijalna energija kristala odredjena je trenutnim relativ-

nim radijus — vektorima N atoma resetke. Ako su poinaci mnogo

manji od konstante kristalne resetke, mozemo izvrsiti ra'zvoj

potencijalne energise u red po maloj velicini u-*, pa u harmoni-

jskoj aproksimaciji imamo

m,n*1,2,...M ;

gdje su koeficijenti

a U je potencijalna energija kristala kada su svi atom! u cvo-

ristima kristalne resetke.

I

Jednacine za pomake u-«- su

(1.5.2)

n = 1,2, . . . M ; /i- y^j2

Rjesenje ovog sistema od 3N jednacina trazimo u obliku

t

fc x ^v iT fc /uK(U=e*e (1.5.3)
Jedinicni vektori 6%* odredtiuju smjer oscilovanja, a uJr* frek-

venciju oscilovanja.

Iz (1.5.3) i (1.5.2) dobijamo tri homogene linearne jednacine

za odredjivanje komponenti vektora ei*. Iz uslova netrivijalno-

sti rjesenja tih jednacina nalazimo sekularnu jednacinu

n
(1.5.4)
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koja odredjuje frekvenciju uJ* za svaku vrijednost k. Ova je-

dnacina ima tri korJena 00*̂ (4=1,2,1) . Odgovarajuca tri rjesenja

odredjuju tri vektora e£- s komponentama e^ . Ti vektori su

medjusobno ortogonalni, a normiramo ih uslovom

(1.5.5)

Sve tri frekvencije (Jj*̂  teze nuli kada k -*• o, pa ta rjesenja

predstavljaju tri grane akustickih oscilacija. U izotropnim

kristalima jedan od vektora e*^ usmjeren je duz vektora k,

pa se odgovarajuce oscilacije nazivaju longitudinalnim. Druga

dva vektora su okomita medjusobno i na valni vektor k", oni od-

redjuju grane transverzalnih oscilacija.

Ukupna energija kristala je sada (izostavljamo konstantni clan

(1.5.6)

Pogodno je izvrsiti transformaciju na nove koordinate s cilgem

da se energija izrazi preko suine nezavisnih clanova. Uvodimo

kolektivne promj'enljive q;* pomocu izraza

i k.nj* e

Da bi pomaci bili realni mora biti

(1.5.7)

^ m q e • = 6*
kjt ikA. , -kA k/t

Sada je energija kristala

k/L it/i •k/i (1.5.8)

Generalisani impuls koji odgovara koordinati q* je "K-^ = C[*
K X K i k P

pa je klasicna Hamiltonova funkcija superpozicija nezavisnih

oscilatora

-
2

(1.5.9)



Prelaz na kvantnu mehaniku vrsi se zamjenom general!sanih koo-

rdinata i impulsa operatorima po pravilu

(•1.5.10)

-V

Ovdje su b£ i bj operatori stvaranja i ponistavanja fonona

s valnim vektoroia k i polarizaciJom r. Oni zadovoljavaju komu-

tacione relacije za Bose operatore.

Sada su Hamiltonov operator i vektor pomaka atoma iz ravnote-

znog polozaja

(l-5.ll)

U =
itn

(1.5-12)

Dobijene rezultate mozemo poopstiti i na slucaj kristala sa

6 atoma u elementarnoj celiji. Fononski spektar takvih kris-

tala sastoji se iz J><5 grana sa frekvencijama w r̂, r = 1,2 ...,

36 . Frekvencije tri od tin grana teze nuli kada k -*• 0 i na-

zivaju se akustickim granama. Ostalih 3 (6- 1) grana oscila-

nazivaju se optickim.

Angularni fononi

Nasuprot obicnih fonona koji nastaju kao rezultat oscilacija

atomskih ili molekularnih centara mase u resetki, angularni

fononi predstavljaju kolektivna pobudjenja u kristalu koja

se javljaju u sistemima sa dipol-dipolnim interakcijama kao

posljedica devijacija u orijentaciji dipola, Takva pobudjenja

prvi je analizirao Davidov [35] ogranicavajuci se pri torn na

promjene orijentacija samo u jednoj ravni. Daleko interesant-

niji slucaj trodimenzionalne resetke razmotren je u [36].
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Za razliku od drugih sistema koji se sastoje od orijentisanih

elemenata, kao sto su feromagnetici i sistemi sa kvadrupol-

- kvadrupolnim interakcijama, ovdje nemamo diskretne promjene

orijentacije individualnih elemenata, kao na primjer u slucaju

spinova, nego kontinuirane. To je razlog da se teorija angula-

rnih fonoria moze izgraditi na bazi klasicnih jednacina kretanja

kao u slucaju obicnih (translatornih) fonona ill u slucaju ele-

ktromagnetnog polja bez naboja.

Fizicke karakteristike sistema dipola zavise od njihovih ori-

jentacija,stanje karakterisano minimalnim nivoom pobudjenja

odgovara raaksimalnom stepenu sredjenosti [37]» Orijentacija pa-

ralelnih dipola koja odgovara osnovnom stanju odredjuje se iz

uslova minimalne potencijalne energije sistema. Razmotricemo

jednostavnu kubnu resetku u aproksimacigi najblizih susjeda.

U slucaju jednodimenzionalne resetke se tada nalazi da je

potencijalna energija minimalna kada su dipoli kolinearni

sa resetkom. Kod dvodimenzionalne resetke potencijalna ener-

gija je minimalna kada su svi dipolni momenti u ravni reset-

ke i ne zavisi od njihovog smjera u toj ravni. U slucaju
trodimenzionalne resetke energija interakcije je nezavisna

od orijentacije paralelnih dipola i uvij'ek je jednaka nuli.

Znaci da ovdje prisustvo dipol-dipol interakcije postage e-

videntno samo kada je sistem pobudjen i kada se jave neki e-

fekti kao posljedica stvaranja angularnih fotona.
i

Orijentacijci dipola karakterise se sa dva ugla oC i /3 koji su

definisani na slijedeci nacin: pocetni dipolni moment usmjeren

je duz x-ose, prvo se izvrsi rotacija dipola oko ose z za ugao

cC , a zatim oko nove ose y za ugao/J. Moguce je na kraju izvrsi-

ti rotaciju molekule oko konacnog smjera dipolnog vektora za

ugao T , pa tada ô ,/̂  i / predstavljaju Eulerove uglove.

Kada se formira Lagrangeova funkcija sistema za rotacione ste-

pene slobode molekule i nadju Lagrangeove jednacine kretanja,

iz uslova da one ima,ju netrivijalna rjesenja dobija se slijede-

ci izraz koji definise frekvencije angularnih fonona
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ft,
n,

n n.
X2 'X^

0 (1.5.13)

gdtje su 3* i (I*:* momenti i produkti inercije, respektivno

X m (tlx /L)

n»*-=Z m (u

Za jednodimenzionalnu resetku je

S-T = 2dV3(2-»-co5 fa)

za dvodimenzionalnu

2 -3S = 2 d a Cl + cos4bxa-t-cos JLa)

T= 2d2a~3(1 -t- cos f xa - 2 cos fc^ a)

i za trodimenzionalnu resetku

(1.5.16)

a— i

T=
(1.5.17)

Ovdge je a konstanta kristalne resetke i d elektricni dipolni
moment.

Jednacina (I. 5*13) odredjuge dva pozitivna rjesenja zauj^c
koja predstavljaju dozvoljene frekvencije angularnih fonoria

Razmotricemo poseban slucaj kada je raspodjela mase u moleku-

lama simetricna pa je [1̂ 5 = 0.

Hamiltoni jan sistema angularnih fonona je moguce, analognim po

stupkom kao kod translatornih fonona, svesti na dijagonalan

oblik koji predstavlja skup nezavisnih oscilatora



H-Zcb-bi..*

Ovdje je izostavl jena energija osnovnog stanza-
Bose operator!.

(1.5.18)

;bg-. su

U slucaju jednodimenzlonalne resetke frekvencigeoJ^. odredje-
ne su sa

' 1--3>2 (1.5.19)

odakle se moze zakljuciti da u ovom slucaju angularni fononi

imaju zakon disperzije sa dvije opticke grane koje su defini-

sane za sve vrijednosti valnog vektora unutar prve Brillouino-

ve zone.

Za male vrijednosti valnog vektora se nalazi

(1.5.20)

a

tj. u slucaju jednodimenzionalne resetke angularni fononi ima-

ju negativnu efektivnu masu i procjep u zakonu disperzije, ko-

ji zavisi od geometrije molekule i rasporeda masa u molekuli,

tj. od njenog momenta inercije.

Za dvodimenzionalnu resetku u ravni x - y nalazi se da je je-

dna grana akustickog tipa a druga opticka. Kada k-»-0 za opti-

cku granu je

a za akusticku



in.

P*'

Ba bi velicina C ( *f ) koju interpretiramo kao brzina "angula-

rnog zvuka" bila realna, vektor k ne smije odstupiti od + k
O iose vise nego za 5̂  30 .

U slucaju trodimenzionalne kristalne resetke obje, grane su aku-

stickog tipa. I ovdje postoje zabranjeni smjerovi prostiranja

angiilarnih valova, tj. angularni zvuk se moze prostirati samo

u konusu oko k odnosno k ose ciji je poluotvor 30 '•

Ovo su bili rezultati za jednostavnu kubnu resetku. Opptija
teorija ovakvih f enomena moze se naci u [38] .
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II DIPOLNI MAGNETIZAM

I I.I. Cist dipolni hamiltoni.ian

Dipol-dipol interakcije u ferornagneticima su obio.no dva

ili tri reda velicine slabije od izrrjenskih. Medjutim, s

obzirom da one sa povecanjem rastojanja sporije opadaju

od izirsjenskih interakcija u mnogim realnim kristalima su

vrlo znacajne i mogu znatno uticati na termodinamicke

osobine [59, 4-0, 4-l] . U nekim je cak materijalima dipo-

Ina enerpija porediva ili cak veca od izmjenske, to se

posebno opaza u solima elemenata rijetkih zemalja [2̂ ]•

Posto su sistemi sa mapnetnim dipolnim interakcijama do

danas nedovoljno korektno teorijski tretirani, cilj nam

je da izvrrimo korektniju analizu pojava u ovakvim siste-

mima. Prethodno je potrebno izvrsiti stabi li zaci ju harnil-

tonijana sistema.

Hamiltonijan feromagnetika sa dipolnjm interakcijama ka-

da se ovaj nalazi u konstantnom spo]ja?njem magnetnom po-

l.iu 31 ,-je

Smisao oznaka jasan je iz paragrafa •



Smatracemo da se resetka sastoji. iz N ekvivalentnih cvo-

rova, u svakom od n^ih se nalaze atomi iste vrste sa spi-

nom S. Spol.jasnje magnetno pol,ie cemo upm.jeriti duz z

ose.

Uvod^enjem operatora S i S prema (1.3.4.) hairnltoni;ian

(II.1.1.) noze se napisati u obliku

je

, CO)

H -

(2)

H =

(II.1.2)

(u. 1.3)

(II.1.4)



U slucaju spina S * —— spinski operator! se mogu izraziti

preko Pauli operators [23],

s~-Q*f (II.1.5)

pri cemu operator! Q i Q* zadovoljavaju poznate komutacione

relaci.le

Qr
Sada je hamiltonijan

(0) (1)

gdje je

(2) (3) (4)
(II.1.6)

(2)

(II.1.7)

Hamilton!jan (II.1.6.) sadrzi clanove linearne u ocriosu na

operatore stvar-nnja i ponistavanja, tj. vakumsko stanje ni-

(je dobro definisano. Osim toga on ne komutira sa operatorom

ukupnog broja zaposjednuca sto znaci da se broj kvazicesti—

ca - dipolnih magnona u sistemu ne odrzava.



U cilju stabilizacije hamiltonijana sa Pauli operatora Q i

Q* preci cemo na nove Pauli operatore P i P . U podprostoru

fermionskih stanja | °o !]_ > ' I 1O °1 ̂  Pauli operator! se

mogu izraziti preko Fermi operatora na slijedeci nacin'.

y_«O, a U •• u u. UvA"*u<*-*1 (II.1.8;

Prelaz na operatore P i P vrsi se unitarnom trans formacijom

sa Fermi operatora

pri cemu je

i aQ na nove Fermi operatore b-, i

0,
(II.1.9)

Unitarna transf ormaci ja ima oblik

(II.1.10)

uz uslov

Elemente unitarne transf ormaci(ie oC i /}> odredicemo tako da u

novom hamiltoni^anu nema clana linearnog po P. Uslov elimina

cije glasi

(ii. 1.11)
je

Nakon stabilizaci je hamiltonijan dipol-dipol interakcije

i z
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gdje Je

'-I/I I2)
2 2 *2*2 * *

2. , ,2

f •

E

D-t-

4-

2 2

(ii. 1.13)

Procedura stabilizaci je koju smo ovdje proveli vrijedi samo

u slucaju kada je spin atoma jednak 1/2. Ako je spin S > i

postupak je analogan, samo je potrebno spinske operatore iz-

raziti preko kvazi-Pauli operatora.

Stabilizaci ju hamiltonijana u opstem slucaju proizvoljne vri

jednosti spina S ^- -~ mozemo izvrsiti i klasicnom rotacijom.

Preci cemo na nove spinske operatore 6 koristenjem transfer-

maci je

39
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6 , a«x,N),2 (II.1.14)

Koeficijente transformacije odredicemo tako da se iz dobijenog

hamiltonijana eliminisu linearni clanovi. Da bi transformacija

(II.1.14) bila unitarna i da bi bile sacu^ane komutacione re-

laci^e za spinske komponente, vektori ̂  , A i A* moraju zado-

voijavati uslove

en.1.
Hamilton!jan dipol-dipol interakcije (II.l.l) izrazen preko

operatora 6 je

je

H.
CO)

(II.1.16)

a b .a .b

a b a . b

b

u-*-

O) a b a ,b
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Stab.ilizaci ju hamiltonijana provescemo tako sto cerno odrediti

minumum energije osnovnog stanja uz dopunski uslov

(II.1.17)

(o)Da bi H v bilo minimalno / i Lagrangeov multiplekator A. trebas
odrediti. iz sistetna iednacina

(II.1.18)

a,b

Ako nema spoljasn^eg magriFtnog polja A- se odredjuje izjedna-

cavanjem sekularne jednacine ovog sistema s rrulom. Ukoliko ,je

je polje prisutno iz sistema (II. 1.18) se odrede 7 x̂, /

If kao funkcije od X pa se zatim odredi A iz zahtjeva da oe

(t"x) +(̂ s) +(lz) = 1 . Nadiene vrijednosti i~ odredjuju pravac

stabilizovane ose kvantizaci je.

U sluca.iu izotropnog hamil tonit1ana koji daje analiticki zakon

disperzije lako zaklj-ucujemo da klasicna i kvantna stabiliza-

cija daju isti rezultat. Fosto hamiltoni jan dipol-dipol inte-

rakcije nije izotropan i ne daje analiticke zakone disperzije,

cilj nam tje da za ovaj slucaj uporedimo uslove klasicne i kva-

ntne stabilizacije (II. 1.18) i (II. 1.11).

Kada je spin atoma S = •* transf ormaci ja (II. 1.14) se preko

Paul! operatora izrazava na sli.ledeci nacin

(II.1.19)
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tu, aQ i a-̂  koristenjemNakon uvodjenja ferini operatora b ,

(II.1.8) i (II.1.9) i izvrsene unitarne transformacije

(II.1.10) zakljucujemo da je

t/ vj M — a. o

(II.1.20)

S druge strane, u slucaju kada je spoljasnje magnetno polje

usmjereno duz z-ose, klasicni uslov stabilizaci.je (II.1.18)

se koristenjem (II.1.4) moze napisati u obiiku

(II. 1.22)
=0

sto se nakon zamjene koef icijenata Y" iz (II. 1.20) i elimina-

cije A. moze svesti na kvantni uslov stabilizacije (II. 1.11),

dok stabilizovani hamiltonijan postage jednak sa (II. 1.12).

Zakl jucujemo da kvantria i klasicna rotacija dovode do istog

rezultata.

Da bi se iz hamiltoni jana (II. 1.12) uklonili clanovi koji ne

odrzavaju broj k\azicestica koristicemo se Weylovim identite-

tom (vidjeti na priinger [9] i [17] ).

je

S P p-c.c. (II.1.23)

Ovdje ^e S antihermitski operator, cime je obezbjedjena uni-

tarnost transformacije. F-unkcije X i Y cemo naknadno odrediti,

Prisustvo clana linearnog po P u izrazu za S potrebno je zato

sto se u komutatoru [H,,, PPj opet javljaju clanovi linearni

po P koji se eliminisu odgovarajucim izborom funkcije Y.



!

Posto. transf ormisani hamiltoni jan H sadrzi beskonacno mnogoeq
cianova, neophodno ga Je izraziti u vidu razvoja po nekom ma-

iom pararcetru i definisati tacnost sa kojom se zeli racunati.
•-**> s**f

Za mail parametar cemo uzeti odnos koefici-jenata B**, C*-%
~~t L C! J S!

Dfg' Efg i v^115ine A". Koeficijenti Bĵ , C**, D̂ * i Ej- su

reda S|r» «* ̂*r . Izborom dovoljno gakog spoljasnjeg raagnetnog
& /~

polja 'E moze se postici da A bude veliko, odnosno da

1. Za tacnost do cianova proper-

cionalnih sa £ potrebni su samo slijedeci komutatori

= , ̂  , sr , sr bude reda £

[S,Hdd] t [S.[S,HJ]

gdje je HA dijagonalni clan u hamiltonijariu (II.1.12).

Koeficijente Y i X** odred^u^emo tako da bi se iz transform!-

sanog haniiltonijana uklonili clanovi proporcionalni sa F-,, '•

P̂  Pn Pn iPZ 4 • Uslcvi -^iminacide su

(II.1.24)

Waken prelaska u irnp.ulsni prostor i zadrzavajuci samo clanove

koji su proporcionalni prvom stepenu male velicine 6 = —~̂ ~ ,

C]j~ FQjg e""5 ' , mozeino staviti Y «=** 0, a za X^ se dobija

slijedeca integralna jednacina

Nf^-5AS

cije je r.jesenje

odnosno imajuci u vidu da je 6

*-0(£) (II. 1.25)
»v \j 4—a

Na taj nacin je transforicisani hamiltonijan feromagnetika

cistim dipolnim interakcijama

sa
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11,2. Jedn^d-imenzj^onalna resetka, spinpyi duz lanca.

Jednodimenzionalna __resetka sa dve podresetke« spinovi

vertikalno

U ovom paragrafu cemo razmotriti sistem vezanih magnetnih di-

pola da bismo vidjeli da li dipolne interakcije mog-u da vode

na sakon disperzije sa procjepom u odsustvu spoljasnjeg mag-

netnog polja. Analizu cemo provesti za slucaj jednodimenziona-

Ine spinske resetke, jer ce upravo jednodimenzionalne struktu-

re igrati vaznu ulogu u razmatranjima koja ce biti provedena

u glavi III. Razmotricemo odvojeno dva slucaja: kada su spinski

vektori kolinearni sa resetkom i kada su okomiti na nju.



fr
Hamilton!jan dipol-dipol interakcije (1.4.1) se aa jednodixnen-

>nalnu resetku konstante a u aproksimaciji naj'blizih susjeda

raoze napisati u obliku

(II.2.1)

Uz pretpostavku da su u osnovnom stanju svi spinovi paralelni

odredicemo ntiil: TVU orijentaci^u iz uslova da energija ima r .-.

nimalnu vrijednost. Svi vektori spina su jednaki i dati izra--

zom

k) (II.2.2)

Neka se smj'er kristalne resetke podudara sa pravcem magneti-
zacije (osa z). Tada je

f,f*a~ C ' f, f-a

Slijedi da je

Hdd Ul-3cosV) (II.2.3)

pa je energi.ia minimalna kada je •©• = 0, odnosno kada su svi

spinovi usm^'ereni duz z ose, tj. duz kristalne reretke.

r
Minimalna enerpijia, tj. energija osnovnog stan,ja ^e

(II.2.4)

U ovom slucaju kada su spinski vektori koliriearni sa reset-

kom hatniltoni^'an dipol-dipol interakcije (II.2.1) izrazen

preko spinpkih operatora S+, S~ i Sz jje

(11,2.5)

Kako analizu magnonskih stanja vrsimo u harinanijskoj aproksi

maciji uvescemo Blochovu aproksimaciju za spinske operatore



gd.le su B_ i B_ Rose operator!.
J. j_

Nakon prelaska u impulsni prostor dobijamo

-jAB^ (II.2.6)

a) (II.2.7)

Za male valne vektore energiga dipolnih magnona ima obllk

c
(II.2.8)

Kao sto se vidi za orijentaciju spinova kolinearno sa reset-

kom, koja odgovara minimalnoj energi.li osnovnog stanja u jed-

nodimenzionalnoj strukturi, dipolni raagnoni imaju procjep u

zakonu disperzije i negativnu efektivnu masu.

Sada cemo razmotriti slozenu kristalrm resetku koja se sasto-

,ji od dvitje podresetke s atomima ciji su magnetni moment! it-,

iiip. Neka su spinovi okomiti na resetku. Hamilton!.jan dipol-

-dipolne interakcije u ovom slucaju ima oblik

(2)
-oM

Za linearnu kristalnu resetku duz x ose



Preci cemo sa Sx, Sy i Bz na spinskc operatore S+, S~ I S-SZS

Tada je efektivni hamiltonijan u Blochovoj aproksimaciJi

(II.2.10)

Ovdje su B, i B Bose operator! i

d) 2 n,i>
_JL
(a-b)3

Ovdje ,je a konstanta svake od podresetki, b udaljenost izme-

dg'u atoma razlicitih podresetki (a>b).

U aproksimaciji najbli?,ih susjeda se nakon prelaska u impulsni

prostor dobi.ja

V" 1k

(II.2.11)



gdje a

xnoo-

y.(|Q

-tfeal

cos Ico .. ya(k) (II.2.12)

Hamlltonijan (II.2.11) se dijagonalizira prelazom sa operatora
B, v i BpA na nove Bose operatore C,,, i C-^ kanonskom transfo-

rmacijom

(II.2.13)
-iFt

Iz Heisenbergovih jednacina kretanja za operatore B^ dobija

mo sistem jednacina za odredjivanje funkcija u i v

U + X Y + (X22

Iz uslova da bi ovaj sistem imao netrivijalna rjesenja za

nepoznate funkcige u i v nalazimo

- - Y - 16 Y/J

0 (II.2.14)

Ovu jednacinu rjesavamo uz aproksimacije



tkb tka

(a-b)S

i nalazimo zakon disperzije s tacnoscu do k'

1
(Q-b)3

t 5vs1-4S1s2
(II.2.15)

Znaci da i u ovom slucaju dipolni magnoni imaju procjep u

zakonu disperzije. Pri torn mora biti zadovoljen uslov

S1̂ , 3,732 S2. ' .

Za prostu resetku i spin normalan na pravac resetke uopste ne

postoje fizicka rjesenja. Kao sto se vidi, ako se radi o sis-

temu sa dvije podresetke, elementarna pobudjenja postoje, all

u ogranicenom domenu vrijednosti spinova 8,^-4 Sp. Ovakav

rezultat je razumljiv jer vise resetki sa interakcijama izme-

dju sebe obogacuju dinaraicku sliku sistema i samim tim prosi-

ruju oblast njegove stabilnosti.

II. 3- Termodinamicka analiza cistog dipolnog sistema

Termodinamicku analizu izvrsicemo polazeci od dipolnog ham.il-

tonijana (II. 1.26). Posto cemo se ograniciti na aproksimaci ju
'TN O

reda&~^-, izostavicemo clanove koji bi dali doprinos reda 6

a isto tako izostavljamo clanove koji daju doprinose proporci-

onalne kvadratu koncentracije. Tada se hamiltonijan (II. 1.26)

inoze napisati u obliku



(II.5.1)

gdje je koristeci se sa (II.1.25)

^ 4 •—» • Ĉ  F 2

A

(II.3.2)

Magnetizaciju na niskim temperaturama ispitacemo primjenom me-

toda koji je prvi puta koristen u [ 42 ] gdje je izvrsena nisko-

temperaturna analiza f eromagnetika sa izmjenskim interakci ja-

ma i na jednostavan nacin dobijen kprektan Dysonov rezultat.

Analogan postupak primjenjen je u [43]~pri termodinaraickoj

analizi sistema Frenkelovih eksitona. S obzirom da feromagne-

tik sa dipol~dipol interakcijama predstavlja sistem u kome se

broj kvazicestica ne odrzava, nije moguca direktna primjena

ovog ill nekog.drugog standardnog metoda koji se koristi za

rjesavanje slicnih problema [44] , nego je potrebno prvo iz

hamiltonijana ukloniti clanove koji dovode do neodrzanja.

To je razlog sto termndinamicku analizu cistog dipolnog sis-

tema ne vrsimo polazeci od hamiltoni jana (II. 1.6) nego od

transf ormisanog hamiltonijana (II. 3.1).

Analizu magnetizaci je izvrsicemo pomocu dvovremenskih tempe-

ratnrnih Greenovih funkcija. Pri torn cemo dekuplovanje Gree-

nove funkcije viseg reda vrsiti priinjenom Wickove teoreme
[23,45]- S obzirom da Wickova teorema nije formulisana za

Fourier likove Pauli operatora, potrebno je predhodno preci sa

Pauli na Bose operators. Prema tome metod koga cemo primjeni-

ti za analizu magnet izacije sastoji se u slijedecem: napisa-

cemo jednacine kretanja u impulsnom prostoru, evQ-zaktnom Bose

reprezentacijom [8] cemo preci sa Pauli na Bose operatore, a

zatim prinijeniti Wickovu teoremu.
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Jednaclna kretanja za operator P-* glasi

E SS D i D* ̂  - *
^ Vp ̂ g ̂  "2J" (II.3.3)

r

Iz (II.3.1) <1

r p •w-*-•!-»,f9 g

(II.3.4)

Znak nad koeficijentiinaoi,^,^ oznacava da se pri sumiranju ord

anuliraju kada svl irid^ksi nlsu razliciti.

Nakon prelanka u impulsni proKtor i u aproksiraaciji na.jblizih

susjeda ±z (11,3»3) i (II.3»̂ ) dobijamo::

,
2

4.
/ f!f-4- A

.

p p' I p
1 (II. 3.5)

Ovdje ^e C interakcija sa na.jhliziw susjedima, 1 diraenzija i£

Preci cerao cemo r-.ada na BOBC opera bore B I B koristeci egza-

ktnu Bose ropreKeiitaciju lauli operatora u aprokslmacijl da-

to,1 sa

(II.3.6)

a zatim na njlhove Fourier llkove

p _ Q __ _1
*X P# N •-
9- 1

R R> D,-* D* ,» (II.5.7)

tako da ,je
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Ovdje BU 'izostavljfini clanovJ koji daju doprinos proporciona-

Tan kvadratu• kohcefttraciae, odnosno doprinos reda (kgT) u

sredn,1em broju pauliona (kg - Boltzmannova konstanta, T

- apsolirtna temperatura).

Dekuplovar^e bozonske Greenove funkcioe vrsi se prirajenom

Vickove teorem?; na nlitiedeci nacin

Tada je
(II.3.8)

Indeks rmla oznacava da se Pri ixracunavandu srednje vrijed-

nosti koristi harciltonivian nulte aproksimacije, koji ne sadr-

zi clanove proporeionalne koncentraciji i statistika neintera-
girajuoih bozona.

Tako konaor-> dobijaino slijedeci izraz za Greenovu fimkciju

^vtl^%> (II.3.9)

<0>

8

M

-f- Jcl
4 S

EC ec

(11.3.10)

(11.5.11)

- - ------ '.-.N-.-J.-̂ -̂-J..-.---̂------̂



Koeficijente zavisne od veklora k u aproksimaciji najblizih

susjeda razvijamo do cetvrtog stepena po k. Za kubnu resetlcu

konstante a je na primjer

\J+ K CA. K> A
— - -—- - - m-- - f\^r fti. A ;*•' i

-5 a( k

JL

+ ) -

pri cemu su ^̂  i Q̂  ugsone koordinate vektora k,

^Pri racunjanju energije E;* treba u izrazu za M(ic) srednju
E^

vrijednost < B* B*> Q zamijeniti sa (exp -̂  : l) , ̂  =

Na taj nacin se dobijaju sume oblika
.25

JL
N

i
(II.3.13)

koje se nakon prelaska na integraciju, poslije niza zamjena

i integriranja svode na

gdje su T garaa funkcije a funkcije Z ( -̂  ) su date sa

m-1

Zadrzavajuci se samo na clanovima do treceg stepena tempera

ture dolazi se do slijedeceg izraza za energiju



(II.3.15)

gdje je

T

La bismo proracunali magnetizaci ju

sa Pauli operators preci cemo na Bose operatore. Iz (II. 3. 6)

P » B - BB B

• B"I°B+B B

pa je

(II.3.16)

Spektralna intenzivnost Greenove funkcije (II.3.9) je

-1

pa oe srednji bro^ bozona (vidjeti formula (?6.5) iz [23])
-co

-1

'

Slijedi da je

~



Lako se pokaze da je suma poslednja dva clana reda -0 2 , . pa

ako se y. proracunima zadrzavamo sarco na clanovima proporc iona-
lnim sa 6- , mozemo uzeti da je

(II.3.17)

gdje je 'odredjeno sa (II. 3. 15).

Pri nalazenju surne u (II. 5,17) korijtisio se sa (II. 5.14). Pri

tome razvijamo po stepenima temperature i funkcije Z na sli-

Jedeci nacin

Zadrzavajuci se na elanovima proporcionalnim sa •©• dobijamo

slijedeci izraz za maprnetizaci.lu na niskim temperaturaim

(II.3.18)
gdje Je

6 5
Sada prelazimo na proracun magnetizacije na visokim temperatu

rama. Iz (II.3.3) i (II.3.4) nalazimo

(II.3.19)

Si



Dekuplovanje certo vrsiti metodom haoticnih faza (RPA) koja se

sastoji u aproksimativnom izrazavanju visih Greenovih funkci-

ja preko nizih na slijedeci nacin (str. 258 Iz [23] )

CP*P P ! P*^> «* <plp><f P iP^^-^S^P !?"*">
TTrW-^ T r rn^iKf^ ^Krftlhf'

i CPff P=. R,tPl>»0 ako sn indeksi b,f i m razliciti.o f rn

Na taj nacin u aproksimaciji na^blizih susjeda i zadrzavajuci

se sasio na prvom stepenu nialog pararr;-,:tra S dobijamo

4-1

(II. 3. 20)

Nakon Fourier transf ormaci je dobijamo za Greenovu funkciju

gdje je

(II. 3. 22)

EjT
Spektralna intenzivnost Grenove funkcije (II. 3. 21) ~je6(e -1)

tako da je sredn^i broj pauliona

Odavde je

(11.3.23)

ili

= -T75~COth

Uobicajeni nacin odredjivanja kriticne temperature je iz a.na-

lize magnetne susceptibilnosti u paramagnetnoj fazi [23, str.

26?] « P^i torn se uzima da spoljasnje magnetno poljeX tezi nu
li. S druge strane cisti dipolni hamiltonijan s kojiin provodi

mo termodinamicku analizu dobijen je uz pretpostavku da je raa



gnetno polje razlicito od nule. Zato cemo pri odredjivanju

kriticne temperature razmatrati izraz za magnetizaciju u fero-

magnetnoj fazi i odrediti singularitete prvog izvoda -̂ ^ .

Uvrstavanjein (II.3.22) u (11.3.23) i razvojem magnetizacije
u red po stepenima od ~ nalazimo da je

(II.3-

gdje su uvedene csnake

*= E -0 E.—IE

Slii;edi da^postaje beskonacno za vrijednost kriticne tempe-

rature koja je odredjena sa

(II.3.25)

Ako uzmemo u obzir da su koeficijenti C i E istog reda veli-

cine, tj. proporcionalni sa £>, i manji od A , nalazimo da je

kriticna temperatura & «• 0,4- |£ | . Treba medjutim napomenu-
O

ti da kriticna temperatura, u granicama opisanog postupka,
postoji samo pod uslovom |E_| ̂  Ao

II.4. Termodinamicka analiza sistema sa dipolnim i. _izm,1enskim

interakci,1amax

Kakon sto smo razmotrili cist dipolni hamiltonijan i proveli

termodinamicku analizu sistema sa dipolnim interakcijama ispi

tacemo efekte koje prisustvo dipol-dipol interakcija ima na

Heisenbergov feromagnetik.

Folazimo od hamiltonijana (1.4.2) za feroraagnetik sa izmjens-

kim i dipolnim interakcijama. Dipol-dipol interakcije su male

u poredjenju sa interakcijama izmjene pa se hamiltonijan di-

pol-dipol spinske interakcije moze razmatrati kao smetnja u

Rezultati ovog paragrafa publikovani su u [46]



od.no su na izmjenski dio hand Itonij ana. Kedjutim, ~kao sto je

pokazano u [47] , racun smetnje se ne moz-e direktno primjeniti.

Potrebno ,je prethodno iz hamiltoni jana '(1.4.2) eliminisati cla-

nove linearne po S i S i kvadraticne clanove oblika S S i

Taj problem je razmatran u [47] i provedena je stabilizaci ja

hamiltonijana. Takodje je analiziran harmonijski spektar ele-

mentan.ih pobudjenja sistema. Nas cilj j'e da prosirimo i p;e-

neralizujerno rezultate iz [̂ 7]. Izvrsicemo stabilizaciju ha-

miltonijana za triklinicnu strukturu, a zatim eliminisati

nekonzefvativne clanove prim^ienom Weylovog identiteta. Ta,j me-

tod, za razliku od onog primjen^enog u [47] , omogucava analizu

ne samo harmoni jskog spektra nego i terraodinamickih osobina si-

sterna na niskim i visokira temperaturama.

Radi jednostavnosti razinotrlcerco samo f eromagneti.k sa spinom

S =4 . U torn slucaju spinski operatori postaju Paulijevi, tj.

napisati

*• Q , -̂  - Sz-^-Q+Q pa se hamiltonijan (1. 4.2) moze

obliku

(II.4.1)

gdje ge N broj atama u kristalu i

L

1.
2

. . ; - -



rs (n.4.2)
Prelazeci u (II. 4.1) sa Fauli operatora Q, i Q na nove Fauli

operatore P i P primjenom kononske transf ormaci je

.(II.4.3)

CfQ H/*|2-2AP*-,̂ /V'P + U<*l2--l/*l2)P"'"P '
mozemo iz dobijenog izraza za hamiltonijan (II.4.1) eliminisa-

ti clanove linearne po P' i P. Uslov eliminacije se moze na-

pisati u obliku

2)B-2|AI2
(II. 4. 4)

gdje je

B

Stabilizacija hamiltonijana provedena ,je za triklinicnu stru-

kturu. Funkcijeoti /% su proracunate numericki za kristalnu

resetku sa parametrima a = 4 A, b = 5 A, c = 6 A , 0
o

- 45 i

= 9,0?

= 60 . U aproksimaciji najblizih susjeda je uzeto

erg = - 0,70 - erg^ 7 - - "*CD1 ~~ Q ' T ' ~ ~ ~ — - o - ^ ~ ~ ^ w " / ^/

= 8,65 * 10 erg, sto odgovara feromagneticima rijetkih zema-

Ija [23], Za dati izbor parametara uslov stabilizacije (II.4.4)

je rijesen numericki u Matematickom institutu u Beogradu (IBM

sistem 360/44 sa centralnom memorijom CPU 128 kB). Dobijena su

rjesenja

06- 0,85- 0,53 (II.4.5)
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Prema opstoj fornmli koja povezuje spinore i tenzore '.,formula

(58.10) iz [48] ) je

,-4(*-*),
(II.4.6)

cos

pa zakljucujemo da sistem postaje stabilan nakon rotacije za

slijedece Eulerove uglove: «• 64° 108° i ° Vri-

jednost ugla Q- daje pravac nove ose kvantizacije u odnosu na

pravac ose kvantizacije sistema u kerne postoje samo izmjenske

interakcije.

Nakon provedene stabilizacije hamiltonijan sistema je oblika

(II.4.?)

Koeficijenti A...E se mogu izraziti preko odgovarajucih koefi-

ciienata A...E i oC i /$ (formule (II. 4. 2) i (II. 4. 5)) u skladu

sa (II. 4. 3). Njihovo dobijanje je jednostavno all ih necemo

navoditi jer su dosta glomazni.

Da bisrao uklonili nekonzervativne clanove drugog reda (propor-

cionalne sa P P i PP) primjenicemo Weylov identitet. Prelazi-

mo na ekvivalentni hamiltoni jan

Cii.4.8)

je

Nepoznate funkcije X i Y su po pretpostavci male da bi razvoj

(II. 4. 8) bio raoguc. Odredjujemo ih iz uslova da se iz ekviva-

lentnog hamiltoni jana eliminisu nekonzervatini clanovi, a is-

to take i linearni clanovi po P koji se javljaju pri proracu-

nu komutatora [H,PP] . Zadrzavajuci u ekvivalentnom hamiltoni
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/5

janu samo clanove proporcionalne sa(5)0/30) nalazimo da su koefx-
cijenti X i Y odredjeni sa

cjr t V
f M T

v t «-
0

je

i X o=? X on

- ~
-ikn

-1 kn

Termodinaraicku analizu sistema provejscemo sa hamil tonijanom

koji je izdvojen iz ekvivalentnog ham.iltoni jana (II. 4. 8).

Funkcije 60j i ̂ r su date sa

€0= A-3 yf V *
ikff-g)

32 A "

Ispitivanje termodinamickih osobina sistema provescemo na

slican nacin kao u slucaju cistog dipolnog sistema. U hamil-

tonijan (II. 4. 11), medjutim, nismo ukl^iucili clan sa FL
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kakav je postojao u (II«,3»l) pa ce to dovesti do nekih

razlika. Koristicemo se Greenovom f unkci jom r**(E) = CFJH P<? ̂  •

Iz hamiltoni jana (II. 4. 11) se dobija slijedeca jednacina za

tu funkciju

pr
U slucaju niskih temperatura c'emo prim,1enom formule (II. J. 6)

sa Pauli operatora P i P+ preci na Bose operatore B i B+.

Primjenjujuci zatim Wickovu teoremu za bozone, Greenove funk-

cije viseg reda se dekupluju na slijedeci nacin

di.4.14)

Pf ' Pr»
je

sto vodi do konacnog izraza za Greenovu f unkci ,1u

(II.4.15)

(II.4.16)

tkn

-t kn -ikn
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Dok smo u slucaju cistog dipolnog sistema zakon disperzije

odredili s tacnoscu do ovdje cemo vrsiti prora

cun energise IT.. T* s tacnoscu do -©-2 pa je zato dovoljno izvr-
— **

razvoj koef icijenata zavisnih od vektora k samo do cla-
2
'nova proporcionalnih sa k~. U aproksimaciji efektivne mase

£.-=Eo 2m
pa nakon provedenog integriranja nalazimo da je

c
gdje VQ zapremina elementarne celije i

(11.4.18)

Magnetizaciju na niskim tercperaturama dobijamo iz (II.3.1?)

2
6 = 1~ N l ^

Nalazi se da je

m >3/2 --7 r ^a\
T-) Zl3/2(-^)^-

"7 ,(^)e2 (II.4.19)

Poslednji clan u formuli (II.4.19) javlja se usljed anharmo-

nijskih efekata u sistemu. Kao eto se vidi on je proporciona-

lan sa<& ~ za razliku od anharnonijskih efekata u feromagneti-

ku u kome postoje samo izmjenske interakci,-je, pdje je anhar-
A

manijska korekcija proporcionalna sa -©• . Ovaj rezultat je

posljedica cinjenice da su usljed dipol-dipolne interakcije

kiriematski koeficijent W i dinamicki koeficijent T medjusobno
2

razliciti, ta razlika vodi na korekcije proporcionalne sa 3- .

Na visokim teinperaturama cerao primjeniti Tjabl ikovJ jevo deku-
plovan.ie Greenovih funkci.la visep- reda

^^n *(E)

(II.4.20)
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Tada je iz II.4.13

_L __0
2* E- F

(II.4.21)

gdje je

pa je tada

-t

(II.4.22)

S o ;zirom da su rezultati ovog paragrafa- (eliminacija nekonze

rvativnih efekata) bazirani na pretpostavci da je spoljasnje

magnetno polje razlicito od nule, kriticnu teraperaturu odredi

ceiao na nacin opisan u II.3. Razvo^em izraza za magnetizaciju

u feromagnetnoj fazi u red po stepenima od nalazimo da je

. ̂  «,K — ̂
^ -

<0

(II.4.23)

Prvi izvod ̂  postaje beskonacan za vrijednost O- koja je pri-

blizno jednaka-i-|W| . Kao i u slucaju cistog dipolnog sistema

ni ovdje kriticna temperatura ne postoji bezuslovno. U granica-

ma primjenjenog postupka potreban uslov za postojanje kriticne

temperature je W
o' >e

Clanovi treceg reda koji se javljaju u hamiltonijanu feromag-

netika usljed dipol-dipol interakcija mogu dovesti do slije-

decih efekata: do energetskog pomaka koji se moze proracunati

racunom smetnje drugog reda i do procesa fuzije u kome dva ele-

ment arna pobudjenja daju Jedno novo sa dvostrukim impulsom.

Provedeni postupak eliroinacije clanova koji ne odrzavaju broj

cestica dao je ekvivalentn.i hamiltonijan koji, osim dijela

(II.4.11) koga smo analizirali u vezi sa teriDOdinamickim oso-

binama sisteina, sadrzi i clanove oblika P+FFP i P P P^P^ Ti

clanovi mogu dati energetske pomake u zakonu ciisperzi^e eleme—
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ntarnih pobudjenja a takodje mogu dovesti do procesa fuzije

tr-i elementarna pobudjenja u jedno sa trostukim impulsom. Ko

njugovani clanovi P P P P su odgovorni za process dezintegra

cije jedne kvazicestice u tri nove. Analiziracemo mogucnost
ovakvih nrocesa.

Fuziju dvije kvazicestice analiziracemo pomocu slijedeceg di

jela hamiltoni jana (II. 4. 7)

(II. 4. 24)

Ako .'aamiltoni jan (H.4.24) prouzrokuje prelaz iz pocetnog sta-

nja

u konacno stanje

dobija se slijedeci izraz za vjerovatnost prelaza

gdje su n̂ - i n- brojevi elementarnih pobudjenja u pocetnom
9-1 3-1stanju.

Iz zakona odrzanja energi je £5-. 3- = 63- -\- £3- uzetog u aproksi-
*IT J-Z 1-1 J-2

maciji efektivne mase, dobija se da u procesu fuzije ugao iz-

medju q"-, i q"p ooze biti u intervalu

Ako stavimo D ~ 10 --̂  erg i n

ovog procesa je

20= n = 10 vjerovatnost

sto znaci da u 10 • ' procesa kolizije j'edan od njih vodi do fu-

zije kvazicestica.



Procese fuzi,je tri kvazicestice analiziracemo poraocu clanova

cetvrtog reda dobijenih u postupku eliminacije nekon.zervativ-

nih efekata

V.jerovatnost preltiza ia pocetnog stanja

u k::<nacno stanje

(II.4.2?)

Zakon sacuvanja energise 6q" -HQ" + o", = S3- + £a" + £*dozvol:java sli-
*1 '2 O 0.1 JZ <£,

jedece intervale uRlova za taj proces:

cos

Ako stavimo da

nalazimo
|E - B| , |C | — 10-15erg

CCE-B)2 n 10
-21

sto znaci da je pri istim uslovima fuzija tri kvazicestice oko

10 puta manje vjerovatna nego fuzija dvije kvazicestice.

Na kraju mozemo zakljuciti da analiza dodatnih efekata u Heis-

er^bergovom feromagnetiku koji su prouzrokovani prisustvom di-

pol-dipol interakcija, pokazuje da se mogu ocekivati slijede-

ci efekti:

a) Rotacija ose kvantizacije. Ugao rotacije je veci sto je

dipol-dipol interakcija ,iaca

b) Anharmonijska korekcija magnetizacije na niskim tempe-

66



raturama koja je proporcionalna kvadratu temperature.

c) Porast kriticne temperature,

d) Fuzija dvije ill tri kvazioestice i obrnuti procesi

dezintegracije.

Svi ovi efekti su vise izrazeni kada interakci.je izmjene nisu

mnogo vece od dipol-dipol interakcija, tako da se rnoze oceki-

vati da se eksperimentalna potvrda spomenutih efekata dobije

u sluca^u slabih feromagnetika (rijetke zemlje).

Treba napomenuti da ,je postupak eliminacije nekonzervativnih

efek-ita koji je ovdje primjenjion raoe-uc samo ako se feromagne-

tik nalazi u dovoljno jakoiri spolja^njem magnetnom poljia. Ovaj

postupak se takodje moze smatrati dobrim kada nema spoljasnjeg

magnetnog polja, all samo za pobucjenja sa velikim valnim ve-

ktorima. Slucaj pobudjenja sa rr;aiim valnim vektorima bez spo-

Ija^njeg magnetnog polja zahtijevao bi kvalitativno drugaci-

ji postupak.

ko
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Ill SPECIFICNI EFEKTI U SISTEMU DIPOLA

111,1. Interakci,|a stru.1a-stru.1a u harmoniyisko.-j kvazicesticnoj

aproksimaci.li

Szent Gyorgyi [50»5>l] i Frb'lich [52J su vise puta ukazivali

da procesi koji se javljaju u sistemima kondenzirane materije

sa dipol-dipol interakcijama mogu imati neke karakteristike ko-

je bi mogle biti odgovorne za nastanak, razvoj i procese u zi-

voj materiji. Takodje treba primjetiti da voda, koja se smat-

ra za sredinu gdje su stvoreni prvi zivi organizmi (str. 15 iz

[5l]) isto tako predstavlja sistem elektricnih dipola. Imajuci

to na umu cilj nam je da izdvojimo one osobine ko.je odgovaraju,

na sasvim prirodan nacin, upravo sistemima sa dipol-dipol in—

terakcijama, a koje bi mogle posluziti kao teorijska osnova za

objasnjenje nekih procesa u zivoj niateriji. Naravno, ovim ne

pokusavamo formulirati novu biofizicku teoriju nego trazimo

novi nacin posmatranja biofizickih procesa. Naime, opcenito se

smatra da u tim procesima osnovnu ulogu igraju elektronske stru-

je i elektricni biopotencij'ali. All o^ito je da su i drugi fi-

zicki mehanizmi (kao eksitonski mehaniziai i drugi) od ne manje

vaznosti za biofizicke procese. Zato cemo potraziti efekte ko-

ji se javljaju usljed ostalih mnogobrojnih kvazicesticnih stru-

ja, a koji mogu biti od vaznosti za bioorganizme. Kao sto cemo

vid,jeti kvazicesticne struje vode na specificne efekte upravo

u sistemima sa dipol-dipol iiiterakciJama.

-^Rezultati ovog paragrafa bice publikovani u [̂9 J

69



Razmotricemo sistem bozonskih kvazicestica ciji je hamiltoni™

gar oblika

H- 56~BlB- (in.1.1)
k k k k

i metodom Greenovih funkcija cemo istraziti struje elemental—

nih pobudjenja u takvom sistemu.

U koordinatnoj reprezentaciji gustoca struje vjerovatnosti de-

finise se kao

U reprezentaciji druge kvantizacije struja se izrazava preko

operatora stvaranja i ponistavanja. Za sistem Bose cestica sa

hamj.] toni janom (III.1.1) uzecemo operator gustoce stria.je

(III.1.3)

gdje je a diskretni vektor kristalne resetke.

Da bismo istrazili osobine operatora 4~ analiziracemo odgovara-
<J U-

jucu siraetriziranu Greenovu funkciju

Nakon Fourier transformacija prostor-impuls i vrijeme-energi-

ja i pod pretpostavkom da je sredina homogena, tj. da vazi za-

kon odrzanja impulsa, dobijamo Fourierovu komponentu Greenove

funkcije

Za sistem ciji ,je hamiltonijan oblika (III.1.1) i na osnovu

opse jednacine

dobijamo
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pa se (III. 1.5) svodi na

(ma-8)

Na osnovu spektralne teoreme [23J srednja vrijednost kvazice-

sticne struje na temperaturi -O- nalazi se kao

-1
(III.1.9)

pa iz (III.1.8) i (III.1.9) slijedi da je

(III.1.10)

Na analogan nacin cemo naci srednju vrijednost operatora gus-

toce vjerovatnosti. U koordinatnoj reprezentaciji gustoca vje-

rovatnosti je

9.(St).--̂ *(/tt)Y(̂ t) (in.1.11)
a u reprezentaciji druge kvantizacije gustoca vjerovatnosti

postaje.operator

Iz analize odgovarajuce Greenave funkcije

(in. 1.13)
nalazimo

(III. 1.

Na osnovu rezultata (III. 1.10) i (III. 1.14) mozemo razmatra

ti uslove pod kojima vrijedi Jednacina kontinuiteta za sred

nje vri.jednosti operatora i* I Q-g .

U koordinatnoj reprezentaciji jednacina kontinuiteta glasi

;t) = o (in. 1.15)

odnosno nakon Fourier transf ormacija prostor-impuls i vrije

me-energija
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tako da su njen statisticki ekvivalent nakon zamjene

(III.1.17)

svodi na

•0 (III.1.18)

Na osnovu dobijenih rezultata zakljucujemo da je gednacina kon-

tinuiteta zadovoljena samo ako energija bozona ima vrijednost

sto je tacno samo u slucaju slobodnih bozona, odnosno za ide-

alan Bose gas. Ovo se moze lako razumjeti. Ako cestice izmedju

sebe interaguju onda vrijeme njihovog zivota postaje konacno,

tj. one poslije izvjesnog vremena nestaju pa jednacina kontimi

iteta,koja odrazava ocuvanje broja cestica, mora da se narusi.

Vazno je ipak uociti da cak i kada cestice medjusobno ne inte-

raguju kao sto je ovdje pretpostavljeno (vidjeti (III.l.l)),

(iednacina kontinuiteta moze da bude narusena, na primjer kao

I^osljedica prisustva energetskog procjepa (gepa). Zaista ako

zakon disperzije ima proc^ep, tada je

£j»- A"1" -Jm"

gdje je A energija potrebna da se pobudi izolovana molekula

ill atom u sistemu, i jednacina kontinuiteta se narusava. To

znaci da ukupan broj kvazicestica u sistemu nije konstantan

vec one nestaju ili se radjaju nove.

Ovaj slucaj u kome prisustvo energetskog procjepa razlicitog

od nule u zakonu disperzije narusava jednacinu kontinuiteta

detal^jnije cemo analizirati jer narusen^e jednacine kontinui-

teta znaci mogucnost stvaranja dopainskih pobudjenja u sistemu

u odnosu na vec postojeca.



Na osnovu (III. 1*10) zakl.jucujemo da struja vjerovatnosti bo-

Ejnskih pobudjenja zavisi od temperature. Znaci da ako u sis-

temu imamo dvije ill vise stru;1a bozonskih pobudjenja onda mi-

jenjanjein temperature mozeino utjecati na interakciju ovih stru-

ja medjusobno. Prema tome ako usljed narusavanja ^jednacine kon-

tinuiteta mogu da se stvore neka. nova pobudjenja sa razlicitim

osobinama od primarnih, ona ocigledno mogu da budu sanio rezul-

tat Interf erenci je struja pocetnih pobudjenja. tostojanje no-

vih interferentn h pobudjer.ja kao i njihove osobine, ako se

ona uopste pojave, analiziracemo pomocu Greenove funkcije tipa

struja-struja koju definisemo na slijedeci nacin

» (in. 1.19)

Na osnovu (III. 1.3) mozemo pisati

-CBiCHVa-BarWIBfrU'JVfrBftt')*} (in.1.20)

Izvrsicemo Fourier transformaciju prostor-impuls vodeci pri to-

me racuna da zbog homogenosti prostora mora vrijediti zakon

odrzanja impulsa. Nakon inverzne transformacije dobijamo

CB,* ^B^IB^Bl c»K,(K^k)^k2 + k k2 k3 kj+k 2 3

(III.1.21)

Ovdje ,je N broj atoma u kristalu.
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nkci'Ja H* kao i funkcije na desnog strani jednacine zavise od
i

razlike vremena t - t * Nakon Fourier transformacije vrijeme-

-energyJa i inverzne transformacije imamo

S obzirom da ^e hamiltonijan sistema kvazicertica u liarmoni-

jskoj aproksimaci ji dat sa (111,1.1) jednacine za Greenove fu

nkci.je na desnoj strani ove jednacine su

« i . 23 )

gdje o

(III.1.24)



Iz (III.1.22), (III.1.23) i (III.1.24) nalazimo konacno za

Fourierovu komponentu Greenove funkcije jednacinu

rtv 6<f)

-h (III.1.25)

gdje je

srednji broj bozona na temperaturi <&.

Na osnovu formule (111.1,19) nige tesko zakljuciti da funkci-

jafopisuje procese interakcije izmedju dvije struje elernenta-

rnih ekscitacija, preciznije procese interferencije izmedju

dva talasa pobudjenja u kristalu. Prema tome polovi funkcije

r (formula (III.1.25)) daju, ukoliko postoje, energije novih

pobudjenja koja nastaju usljed interferencije. Takodje je na

osnovu (III.1.25) ocigledno da takva pobudjenja mogu da nasta-

nu samo na temperaturama •©•> 0. Intenzitet interakcije raste s

temperaturom pa cemo analizu provesti samo za oblast visokih

temperatura. Provodeci sumiranje ,po ̂  u (III.1.25) ispitacemo

moguonost nastajanja interferentnih pobucjenja. Rezultat ce

svakako zavisiti od oblika zakona disperzije£ j- za primarna

bozonska pobudjenja.

Ako bozonska pobudjenja imatju linearan zakon disperzige £ £•=

gdje je v brzina prostiranja pobudjenja (kao sto je slucaj kod

fotona i akustickih fonona), moze se pokazati da funkci ja f~j*(E)

nema polova u kompleksnoj E ravni bez obzira na dimenzionalnost

sredine. To znaci da interakcija struja ovakvih bozonskih pobu-

djenja ne daje nova pobudjenja.

Takddtle se moze pokazati da funkcija I ̂(E) nema dopunskih po-

lovs ni u slucaju bozonskih pobudjenja sa kvadratnim zakonom

disperzije bez energetskog proc,jepa, tj. sa energijom £ĵ :



Takva pobudjenja su na primjer magnoni koji se javljaju u mag-

netnim materijama ako je spoljasnje magnetno polje jednako nu-

ll.

U oba navedena slucaja dokaze izostavljamo zbog njihove gloma-

znosti.

Treci tip bozonskih ekscitacija u kondenzovanoj materiji su

ekscitacije sa energetskim procjepom^ tj. kvaziccstice sa z-a-
* 2 i ̂

konom disperzije &̂ = A+ "oT"» Kao sto smo vidjeli za ekscitaclje

sa energetskim procjepom narusava se statisticka jednacina kon-

tinuiteta pa zato ovdje postoje najvece sanse da se kao rezul-

tat interakcije dvije struje ovih pobudjenja pojave neka nova

interferentna pobudjenja. Analizu polova Greenove funkcije

P̂ (E) vrsimo, kao sto je vec napomenuto, na visokim temperatu-

rama, tj takvim da je -6 ̂ > I x-_-1 , all istovremeno -O«A. Za o~

vakve temperature srednji broj bozona se moze aproksimativno

izraziti kao

(III.1.26)

Analizu cemo provesti za slucaj Jedno, dvo i trodimenzionalne

kristalne resetke.

U slucaju jednodimenzionalne strukture u formuli (III.1.25) sa

sume prelazimo na integral po pravilu

-Mo

fr* ft 1
gdje jeJU0= "̂  /W10 cm granicni vektor prve Brillouinove zone,

Koristeci aproksimaciju (III.1.26) dobijamo za Greenovu funkci-

izraz

(111.1,27)
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je

(III.1.28)

(III.1.29)

Znaci da u ovom slucaju funkciga |"~, (E) ima pol, tj. dvije

struje bozonskih pobudgenja svojom interferencijom stvaragu

nove kvazicestice., Zakon disperzije tih interf erentnih pobu-

dg'enja moze se napisati u obliku

lk (III.1.50)

(III.1.5D
3̂ I ml

brzina prostiranja interferentnih pobudjenja

Vidimo da pobudjenja koja su nastala interakcijom struja -
- struja imaju linearan zakon disperzije i u torn pogledu su

slicna fononima ili fotonima a bitno se razlikuju od primar-
nih ekscitacija. Vazno je primgetiti da rezultat ne zavisi od
znaka efektivne mase kvazicestica.

U slucaju dvodimenzionalne resetke u izrazu (III. 1.25) sa su-
me na integral se prelazi po pravilu

.
0 0

i uz aproksimaciju (III. 1.26) se, poslije proracuna koje izos-
tavljamo, nalazi

(III.1.32)
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Posto izraz u velikoj zagradi u formuli (III.1.32) ne moze bi

ti jednak null ni za kakvo E, u dvodimenzionalnoj resetki I "

nema polova sto znaci da se u ovom slucaju ne stvaraju inter-

ferentna pobudjenja.

U slucaju trodimenzionalne resetke se nakon prelaska sa sume

na integral po pravilu

i uz aproksimaciju (III.1.26) dolazi do rezultata

21

A
& 1

i 32 H° ̂ n ft"

(III.1.33)

Uslov egzistencije interferentnih pobudjenja je

i on ocigledno nema rjesenja ni za kakvo E.

Mozemo dakle zakljuciti da interakcija struja-struja moze da

stvori nove kvazicestice samo za pobudjenja koja ima^u ener-

getski procjep i to samo u slucaju jednodimerizionalne reset-

ke. Prema tome izazivaci interferentnih pobudjenja pojavlju-

ju se uglavnom u sisteraima sa dipol-dipolnim interakcijama,

kao sto su Frenkelovi eksitoni, angularni fononi i dipolni

magnoni.

Zakon disperzije za eksitone dat je relacijom (I.I.24-), za

angularne fonone relacijoic (I.5»20) i za dipolne magnone u

jednodimenzionalnoj resfttki relacijom (II.2.8). Vidi se da ove

ekscitacije imaju energetski procjep sto je dovoljan uslov za

narusavanje statistickog ekvivalenta jednacine kontinuiteta,



a s druge strane narugavanj'e jednacine kontinuiteta predstav-

Ija potreban uslov za pojavu novih tipova pobudjenja.

Da bismo analizirali osobine interferentnih pobudjenja u sis-

temima elektricnih odnosno magnetnih dipola, razmotricemo sre-

dnji kvadrat gustoce struje

> (III.1.34)

i transportnu funkciju koju definisemo kao

t*f
Na osnovu teoreme o srednjim vrigednostima [23]

£ -1
(III.1.36)

Za jednodimenzionalnu kristalnu resetku iz (III.1.27) slijedi

1

Pa

Iz (III.1.36) i (III.1.37) je tada

(111,1.37)

% 18 m> &

Za visoke temperature0je

vo jem

(III.1.38)
. -

« 2 f3 mO- pa se koristimo raz-

i nalazimo za srednji kvadrat gustoce struje

je

(III. 1.39)

(in. 1.40)
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(III.1.41)

Tada je iz (III. 1.55) transportna funkcija

odnosno nakon integriranja

(III. 1.42)

Jl-a-b

JL
a zaPosto je a - b = 1 = !Qa gdtie je 1 cio broj i LIÔ

1 X 0 dobijamo dio transportne funkcige koji je odgovoran za

'"prebacivanje" struje sa cvora na cvor

. Jt + O (HI. 1.43)

Sredn.la vrijednost gustoce stru^e za visoke temperature je

Na visokim t emperaturama je

v~s

,
* 1 pa mozemo staviti

(III. 1.44)

Iz (III. 1.40) je ocito da s jako zavisi od vrijednosti pro

c,iepa primarnih elementarnih pobudjenja koja su odgovorna za

pojavu interf erentnih pobiadjenja. Za eksitone je zavisnost s

od procjepa i temperatiire prikazana u slijedecoj tabeli

A (kB)

104

2-104

4'104

4-104

T (K)

3-102

3-102

3-102
103

s (cm/s)

3,3
19-10"8
6,434- io~22
0,119
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U slucaju angularnih fonona cija-je efektivna masa reda 1C ^
gr, maksimalna vrijednost energetskog procjepa A. je reda

? z9 • 10 kg pa se na sobnoj temperaturi T = 3 * 10 K nalazi
da je s-z&I,^ • lO^ cm/s. Realnija vrijednost za A- Je 5 * 10'

c
kg, tada je s **2,5 • 10 cm/s. Zna'ci da <je u slucaju angula-
rnih fonona srednja gustoca struje mnogo manje osjetljiva na
vrijednost procjepa nego u slucaju Frenkelovih eksitona.

Dipolni magnoni imaju ekstremno malu vrijednost konstante in-

terakcije tako da pretpostavke za izvodjenje izraza (TIT. 1.,25)
vrijede za temperature od 10~ K do 1 K. Uzimajuci M

-8

,-19

cm i S = 2 izerg/gauss (tabela 6 iz [23] ), a ̂5 • 10
(11,2.8) se nalazi da su energetski procjep i efektivna masa

dipolnih magnona A,u~ /tOkB i Im I ~1,2-10~24 gr • Tada se za tempe-
raturu od 1 K dobija srednja vrijednost gustoce struj'e

s ̂ 3,24-lC1 • ' cm/s, a za T = 0,4 K je s ».1,79 cm/s. Vidi se
da je ovdje opet jako izrazena zavisnost brzine transporta
od temperature i u torn pogledu dipolni magnoni su slicni ek-

sitonima.

Iz analize dobijenih izraza vidi se da &,(>&) tezi null kada

<&-+Q i &-*- co a ima maksimalnu vrijednost za-O- = A, tj. za
temperaturu koja je jednaka velicini procjepa razmatranih ele-
mentarnih pobudjenja. Za eksitone je A reda nekoliko eV sto od-

govara tako visokim temperaturama da se vise ne moze govoriti
o postojanju kristalne resetke pa intenzitet interferentnih po-
budjenja prakticno raste s porastom temperature ali nikada ne
dostize svoj maksimum.

Transport ekscitacija sa cvora na cvor obrnuto je proporciona-
lan kvadratu rastoganja 1 izmedju cvorova. Osim toga znak tra-
nsportne funkci,je, tj. sm^jer transporta zavisi od izbora mole-

kule Naime, za dati cvor broj 1 za njegove najblize susjede

je i 1 pa slijedi da T-i ima negativan znak, sto znaci da se po-
budjenje transportuje ka uocenom cvoru sa njegovih nagblizih
susjeda. Za slijedece sus^ede 1 = 1 2, transportna funkcija
je pozitivna i transport se vrsi od datog cvora ka njegovim
slijedecim daljim susjedima. Naravno, zbog translacione inva-
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rijantnosti kristalnih osobina ocigledno je da ne dolazi do na-

gomilavanja energije na jednom cvoru.

Karakteristike transporta medjutim zavise i od promjene tempe-

rature pa je tada ocito da i najmanje narusenje bilo simetrije

bilo toplotne ravnoteze (jedan dio lanca molekula se jaca za-

grije od ostalih dijelova) moze da dovede do nagomilavanja in-

terferentnih pobudjenja na specificnoj tacki resetke i da moz-

da na tag nacin prouzrokuje transformaciju same moleknle.

Analiza struje interferentnih pobudjenja je pokazala da su u

slucaju eksitona prooesi transporta veoma spori (na sobnim
o

temperaturama brzina je reda 20 A/s) sto znaci da interferen-

tno pobudjenje veoma dugo kruzi oko molekule na kojoj je na-

stalo dok ne preskoci na slijedeci cvor. Jasno je da tada sva-

kako mora doci do narusenja tcrmodinamicke ravnoteze jer je u

praksi nemopruce odrzati sistem u punoj toplotnoj izolaciji za

tako duge vremenske intervale kojii su potrebni za tako spor

transportni proces. Sigurno je dakle da ce doci do akumulira*-

nja interferentnih pobudjenja na nekim mjestima u molekularnom

lancu.

Pobucl^jenja naBta-la interferencijom struja angularnih fonona

krecu s-e duz molekularnog lanca na sobnim temperaturama pri-

blizno brzinom zvuka u tecnosti.

Mozemo dakle zakljuciti da rezultati istrazivan,ja koje smo ov-

dje naveli pokazuju da sistemi vezanih dipola (elektricnog ili

magnetnog tipa) u jednodimenzionalnim strukturama vode na na-

rusavanje statistickog ekvivalenta jednacine kontinuiteta. To

rezultira u stvaranju kvalitativno novih pobudjenja koja su

rezultat interakcije struja primarnih pobudjenja.Ovdje ne raz-

matramo fizicke aspekte tih rezultata posto su .jednodimenzio-

nalne strukture prakticno neinteresantne sa fizickog stanovi-

sta. Ipak, treba istaci da je rezultat dobijen uz zanemariva-

nje cinjenice da u molekularnim kristalima postoji jaka anizo-

tropija i privilegovani pravci koji se jav]jaju kao rezultat

cinjenice da dipol-dipolna interakcija ne zavisi samo od ras-
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tojanja izmedju dipola, vec i od uglova koje dipoli izmedju

sebe zaklanaju. Moguce je, prema tome, da se interferentna po-

budjenja pojave u trodimenzionalnim strukturama duz njihovih

pravaca anizotropije koji predstavljaju jednodimenzionalne

strukture. Potvrda ngihovog postojanja buducom analizom mogla

bi .biti vazna za primjenu u fizici.

S druge strane, jednodimenzionalne strukture i analiza pojava

u njima mogu da imaju veliki prakfcicni znacaj u biofizici i

makromolekularnoj fizici jer makromolekule i mnoge bioloske
strukture predstavljaju tiednodimenzionalne lance molekula.

Spomenucemo zato biofizicke aspekte dobijenih rezultata.

Na prvom mjestu treba napomenuti da je eksitonski mehanizam

vrlo specifican posto eksitonska interferentna pobudjenja u

opsegu temperatura kogi odgovara zivim organizmima pokazuju

jako izrazenu zavisnost transportnih osobina od vrste svjet-

losti s kojom su eksitoni stvoreni. Na tira temperaturama se

u slucaju dipolnih magnona ne moze uopste govoriti o posto-

janju interferentnih pobudjenja, dok transportne osobine in-

terferentnih pobudjenja koja odgovaraju angularnih fononima

ispoljavaju temperaturnu stabilnost transportnih osobina u

spomenutoj oblasti temperatura.

Ovi zakljucci koji se odnose na eksitone u skladu su sa ide-

Jama Szent Gyorgyja [50» 51 •> 5?] koji je predskazao specifi-

cnu ulogu eksitonskog mehanizma u bioloskim sistemima, tj.

u zivoj materiji. On je istakao da se prenos impulsa, energi-

je, informacija itd. vrsi po

onalnim lancima.

"savovima" PP jednodimenzi-

Ukoliko pobudjenja nastala interferencijom eksi-tonskih struja

uopste igraju neku ulogu u bioloskim procesima, onda se, s

obzirom na male brzine prenosa i transformisanja, ta uloga od-

nosi ria rast, razvoj i nek.e genetske poruke jer su to dugotra-

jni procesi. Osim toga vec je napomenuto da bilo kakvo naruse-

nje simetrije ili toplotne ravnoteze vodi do akumuliranja in-

terferentnih pobudjenja sto moze prouzrokovati bitne kvalita-
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tivne promjene molekula koje su na tim mjestima locirane, pa

zato nije nemoguce ocekivati da bi i karcinom mogao nastati

kao posljedica akumuliranja interferentnih pobudjenja. Ova

pobudjenja sigurno ne mogu da budu odgovorna za nervne impulse

i bioloske struje cija je brzina daleko veca od one koja kara-

kterise eksitonska interferentna pobudjenja.

U brzim bioloskim procesima u zivim.organizirdma nego Sto su

genetski nogla bi eventualno ucestvovati interferentna pobu-

djenja izazvana strujama angularnih fonona.

III.2. Reperkusi.le nelinearnih efekata na interakci.lu

struja - stru.la

U prethodnom paragrafu ukazano je na ulogu koju u bioloskim

procesima, tacnije u transportnim procesima u bioorganizmima,

igraju interferentna pobudjenja izazvana interakcijom dvaju

eksitonskih struja. U razmatranjima koja su tu provedena ko-

risten je hamiltonijan sistema eksitona u harmonijskoj apro-

ksimaciji, sto je ispravno samo pri vrlo niskim koncentraci-

jama. Naime, samo ako pretpostavimo da je koncentracija pobu-

djenja mala sistem pauliona je ekvivalentan sistemu neintera-

girajucih bozona ciji je hamiltonijan u harmonijskoj aproksi-

maciji dat sa (III.1.1). Medjutim, pri relativno visokim kon-

centracijama interakcija elementarnih pobudjenja ne moze se

zanemariti pa u takvim slucajevima metoda ASQ koja vodi na

eksitonski hamiltonijan (III.l.l) ocigledno nije primjenjiva.

Tada je potrebno u hamiltonijanu eksitona osim kvadraticnih

uzeti i clanove viseg reda, tj. ukljuciti dinamicku interakci-

ju.

U ovom paragrafu razmotricemo posljedice nelinearnih, odnosno

anharmonijskih efekata na interakciju kvazicesticnih struja.

Pri torn cemo se ograniciti na koncentracije kvazicestica koje

nisu suvi§e visoke, tako da proracune mozemo provoditi s tac-
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noscu do clanova proporc ionalnih s prvim stepenom koncentraci-

je.

Hamilton! jan sistema eksitona uzecemo u obliku

(III. 2.1)

Ovdje su P i P operator! stvaranja i ponistavanja eksitona

i zadovoljavaju komutacione relacije za Pauli operatore.

A oe energija ekscitacije izolirane molekule. Matricni ele-

menti rezonantne interakcije 0^52 i /3j 5- « mogu'biti pozi-

tivni i negativni i zadbvoljavaju uslove

-; A ** =
' nm nn nn

Koeficijent oC -»• -»• karakterise prelaz pobudjenja s molekule n

na molekulu in, odnosno transfer eksitona sa cvora na cvor,

dok /3 -*• *• opisuje dinamicku interakciju.

Clanovi hamiltonijana koji sadrze PP i P P izostavljeni su

jer, kako je pokazano u [7]» daju mal doprinos energiji.

Ako predjemo u impulsni prostor pomocu transformacije

ikn

ik(n-m)

tlc(n-m)

hamiltonijan (III. 2.1) ima oblik

(III. 2. 2)

Pri torn Pourierove komponente Pauli operatora zadovoljavaju

slijedece komutacione relacije



lpir>

uz dopunski uslov

Za odredjivanje energetskog spektra eksitona koristicemo se
metodom Greenovih funkcija. Polazimo od jednacine kretanja

3"*"̂  fill ? 4"),» ̂  \J-J-J-*C.»'-rJ

gdje je

Koristeci se sa (III.2.2) i (III.2.3) dednacinu (III.2.4) mo-
zemo napisati u obliku

(III.2.5)

Da bismo Greenovu funkciju viseg reda u poslednjoj jednacini
sveli na Greenove funkcije nizeg reda primjenom Wickove teo-
reme za bozone, prethodno cemo u (III.2.5) sa Pauli operatora
preci na Bose operatore koristenjem relacije (II.3.7)

Nakon dekuplovanja primjenom Wickove teoreme, s tacnoscu do
prvog stepena koncentracije, nalazi se da je

)<BJBt» (III. 2.6)
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(III.2.7)
Zamjenom (III.2.6) i (III.2.7) u (III.2.5) za bozonsku Greeno
vu funkciju se dobija

(in.2.s)
gdje je energija eksitona Ej» odredjena sa

_ co)

(III.2.9)

Nakon razvoja koeficijenata ovisnih o vektoru k da cetvrtog

stepena po k, zamjene <Bt-B-*>Q sa (eET/''e -1) i integriranja

koristenjem formule (II.3-14) nalazi se da se u aproksimaciji

najblizih susjeda zakon disperzije eksitona moze napisati u

obliku
_ harm. _ ank

Ej«-E^ -*-E^ (in.2.10)
Harmonijski clanovi poticu samo iz kvadratnog dijela hamilto-

nijana po Pauli operatorima

(III.2.11)

gdje

k (c k k k

Ako zadrzimo samo clanove do treeeg stepena temperature anha-

rrconijska korekcija energije je

(III.2.12)
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, ZD(x)-fen*n-p

Prilikom odredjivanja zakona disperzije pretpostavljeno je da
je efektivna masa eksitona pozitivna (o£<o), kao i da je dina-
micka interakcija privlacna (/3><0).

Razmotricemo sada uslove pod kojim za sistem eksitona s hamil-
tonijanom (III.2.1) vrijedi statisticki ekvivalent jednacine
kontinuiteta. Operator gustoce stru.je v^erovatnosti je u ovom
slucaju

(III.2.13)

Da "bismo ispitali osotine ovog operatora postupicemo slicno

kao u III.l., tj. analiziracemo simetriziranu Greenovu funk-

ciju

+< 7^C«IPg(41)>^-<VgPj(«IP|(«>} (III. 2. 14)

Nakon Fourierove transformaci je prostor - impuls i vrijeme

- energija i inverznih transf ormacija nalazimo

MP^"» •iririr '\T "-E
odnosno primjenom relacija (III.2.6) i (III.2.8)

1
2m

tako da je srednja vrijednost gustoce struje

(III.2.15)

(III.2.16)

Na isti nacin se nalazi da je srcdnja vrijednost gustoce vje-
rovatnosti

(III.2.1?)

tako da je jednacina kontinuiteta za srednje vrijednosti ope-
ratora
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zadovoljena samo za slobodne cestice. Prema tome za sistem

eksitona sa zakonom disperzije (III.2,10) jednacina kontinu-

iteta se narusava a to, kao sto je istaknuto u paragrafu

III.l., znaci mogucnost stvaranja dopunskih pobudjenja. S

obzirom da se ta nova pobudjenja mogu eventualno javiti samo

kao rezultat interferencije struja primarnih pobudjenja, ana

liziracemo moguce efekte interakcije eksitonskih struja pomo

cu Greenove f\mkcije tipa struja - struja

(III.2.18)

(s su vektori kristalnc resetke).

Koristenjem (III.2.13) i uslova homogenosti prostora nalazimo

da je Fourierov lik Greenove funkcije (III.2.18)

-h.

(III.2.19)

Jednaciria za prvu Greenovu funkciju iz (III. 2. 19) Oe

4" n |p+ "4" p \

^
(III. 2. 20)

je

a H je hamiltonijan sistema eksitona dat izrazom (III.2.2),

tako da se nakon nalazenja komutatora dobija



(III. 2. 21)

Greenove funkcije na desnoj strani ove jednacine dekuplovace

mo primjenom Wickove teoreme. lako se Wickova teorema primje

njuje za svodjenje samo bozonskih Greenovih funkcija viseg

reda na Greenove funkcije nizeg reda, ovdje necemo prelaziti

sa Pauli na Bose operatore. Moze se pokazati da time ne cini

mo gresku s obzirom da sva razmatranja provodimo u aproksima

ciji do prvog stepena koncentraci je. .Na taj nacin dobijamo

P P P i P D » =

P-

i analogan izraz za

Iz (III. 2. 21) tada nalazimo

" r R. I P, RT J> - ̂ T

I _^

(III.2.22)
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Chru jednacinu rjesavamo iteracijom i dobijamo da je

(III. 2. 23)
je

Na isti nacin nalazimo i ostale Greenove funkcije iz (III. 2. 19)

f (f ĉ  .A ̂  l
T2 v i-1 Ml"/
_(r * ^_rr T

V L» iT". -t.1̂  — iT. i -*

' £
k/i

je

(III.2.25) ,

Ako komutacione relacije za Pauli operatore priblizno zamje-

nimo komutatorima za Bose operatore, tj. stavimo

iz (III.2.19) konacno nalazimo
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r i

*
, 6-)

(III.2.26)

Da bismo vidjeli da li dvije eksitonske struje svojom inter-

ferencijom daju nova pobudjenja provescemo integriranje po

q u Greenovoj funkciji (III.2.26). Polovi te funkcije, ako

postoje, daju energije interferentnih pobudjenoa.

S otzirom da Je u aproksimaciji efektivne mase

,_(0) _horm. *2 .2 -tl
2m m = —

a da, kao i u III.l., analizu vrsimo na temperaturama za koje

srednji broj eksitona u stanju k odred.ien je sa

_ f ) (III.2.2?)

Uz ovu aproksimaciju i uz uslov<M0»k ( ̂LO je granicni vek-

tor prve Brilloninove zone), nalazi da je Greenova funkcija

T̂ -(E) u slucaju trodimenzionalne kristalne resetke nema re-

alnih polova ni za jedno E, sto znaci da se ne javljaju in-

terferentna pobudjenja. U slucaju Jednodimenzionalne resetke

za Greenovu funkciju dobijamo izraz

(III.2.28)

(III.2.29)

43

1
2

2.30.)
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Slijedi da u slucaju jednodimenzionalne kristalne resetke dvi-

je eksitonske struje svojom interferencijom stvaraju nove kva-

zicestice ciji je zakon disperzije linearan i dat sa (111,2.30)

Ocito je da se ako je temperatura niska izraza (III.2.29) i

(III.2.30) svode na odgovarajuce izraze (III.1.28) i (III.1.29)

u harmonijskoj kvazicasticnoj aproksitnaciji. Naravno i u har-

monskoj aproksimaciji smo vidjeli da interferentna pobudjenja

mogu da nastanu samo na temperaturama razlicitim od nule.

Proracuni pokazuju da anharmonijski efekti dovode do vrlo ma-

lih korekcija energije interferentnih pobudjenja. Na tempera-

turama koje odgovaraju zivim organizmima anharmonijski efekti

gotovo ne utjecu na zakon disperzije interferentnih pobudjenja

pa to opravdava primjenu harmonijske kvazicesticne aproksima-

cije prilikom analize transportnih procesa u bioorganizmima.
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IV POKUSAJ MIKROTEGRIJSKE ANALIZE PROCESA VIDENJA

IV,1» 0 meaanizmima koji djeluju u procesu videnja

U ovoj glavi disertacije pokuSacemo da analiziramo neke fi-
zicke procese koji bi mogli da ima«ju znaSaja za mikroteorij-
sko objaSnjenje procesm videnja.

Prije nego Sto pristupimo fiziSkoj teoriji za koju oSekujemo
da bi rnogla da da izvjesne ideje u vezi sa procesima u oku
naveScemo neke osnovne fizicke i fizicko-hemijske karakte-
ristike oka da bisffio mogli da ukaSemo na moguce aplikacije
teorijakih razmatranja koja ce biti izvrsena u ovoj glavi.

Funkcionalno najvazniji dio oka je retina (mreSn.jaSa). U njoj
se odigrava^u razliSiti fizidki i hemijski procesi. HistoloS-
ko ispitivanje retine pokazuje da Je formirana iz dva koncen-
triSna dijela: pigmentnog epitela i optickog dijela. OptiSki
dio retine sastoji se iz devet slojeva u kojima su tri fun-
*damentalna tipa celija: fotoreceptorske, asocijativne i gan-
glijske. Glavni dio fotoreceptorskih celija su nastavei ci-
toplazme koji su zbog svog oblika dobili nazive §tapi6i i
5unjici (5epici). Oni su u stvari modificirane ziv5ane celi-
je i mogu se smatrati dijelom nervnog sisterna. Njihoyi vano-
ski segmenti su osjetljivi na svjetlost. Stapici funkcionisu
po slabom svjetlu pa sluze za razlikovanje svjetla i tame,
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dok 5unji6i funkcioniiu na jakom svjetlu i odgovorni su za
gledanje boja. (Vi§e o gradi retine kao i cijelog oka mole se
naci na primjer u [54] i [55])•

Da bi svjetlost do§la do fotosenzibilnih spolja§njih segmena-
ta Itapica i 5unj!6a, ona mora proci kroz unutras"nje slojeve ,
celija (asocijativne i ganglijske) kao i kroz tijela samih fo-
toreceptora pa ove celije, prema tome, moraju biti prozraSne
za svjetlost.

Spoljasnji segment! §tapica i 5unji6a sadrze slozene lipopro-
teinske materije-pigmente. Oni su dosta istrazivani, all pro-
blem kako molekula pigmenta inicira reakciju na pobuden^e jo§
nioe rijeSen. Poznato je da pigment! imaju osobinu da selek-
tivno apsorbuju dijelcve vidljivog spektra pa $e zato glavni
problem u razmatranju procesa videnja odredivanje kako mole-
kule pigmenta nakon apsorpcije fotona i'zazivaju reakci^u, od-
nosno nervne impulse.

Pigment iz §tapica je izolovan i zove se rodopsin. Pod utica-
Jefi svjetlosti rodopsin prelazi u nepostojan spoj limirodop-
sin koji se dalje automatski razlaJe prolazeci kroz nekoliko
stadija dok se rodopsin opet ne obnovi, odnosno dolazi do di-
socijacije i regeneraci^e molekula rodopsina. Sli6ni fotohe™
mioski procesi vrSe se i u cunjidima. Prema Young-HeImoItzo-
voj teoriji [55] u njima postoje tri tipa vidnih pigmenata
koji su osjetljivi na svjetlost pojedinih talasnih duzina -
crvenu, zelenu i plavu. Ostale boje koje vidimo zavise od re-
lativnog broja tri vrste Sunjica koji su stimulisani.

Eksperimentalno je zapazeno da postoji potencijalna razlika
izmedu prednjeg pozitivnog i zadnjeg negativnog dijela oka.
Cak i kada oko nije obasjano svjetloScu registruje se razlika '
potencijala od oko 6-8 mV [56], taj potencijal se naziva po- t

tencijalom mreSnjaSe. Nastaje od potencijala koji se stvaraju
u fotoreceptorskim i asocijativnim celijama retine kao poslje-
dica razliSitih koncentracije neorganskih jona s dvije strane
dielektriSne celijske membrane, odnosno u tkivnoj teSnosti i

^aj»<»»t<favyJNe*»i<aaSg»»jMa«g^
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citoplazmi. Ako se oko naglo osvijetli, pojavljuje se niz pro-
mjena u poteneijalu mreznjac'e koje je moguce registrirati ele-
ktroretinogramom.

Na taj naSin se mo2e reci da fotoreceptori svjetlosnu energiju
pretvaraju u elektricnu. Medutim uloga molekula pigmenata u
torn proeesu nije jo§ sasvim poznata, Prema jonskoj teoriji
promjena poteneijala retine je direktna poaljedica razlicSitih
koneentracija jona produkata raspada molekula* Ova teorija je
poslednjih godina n&pttStena. VJeruje se da se uloga pigmenta
saatoji u promjeni permeabiliteta celijske membrane, §to doz-
voljava prolaz jona i prouzrokuje depolarizaciju membrane spo-
Ijalnjih segmenata stapica i Sunjica. Javljaju se lokalne stru-
je koje teku prema mjestu nadrazaja iz susjednih oblasti, koje
taka posta^u depolarizovane. Na mjestu depolarizacije dolazi
do trenutne ponovne polarizacije. Na taj nafiin se duz povrsi-
ne celije prostire val depolarizacije i repolarizaeije, odnos-
no uspostavlj'a se nervni impuls. To se ispoljava kao akcioni
potencijal, t,3. brza promjena elektriSnog potencijala retine
pri n^eno^ depolarizaciji i ponovnoj polarizaciji,

Prema tome moze se reci da se proces videnja odvija kroz sli-
Jedece stadije: apsorpcija svjetlosti, fotohemijske reakcije,
promjena perateaMliteta membrane i na kraju promjena potenci-
jala retine*

Treba napomenuti da je uo6eno da nakon apsorpci^e fotona pro-
de nekoliko milisekundi prije nego §to poteSe ^onska stru^a.
Medutim poslednjih godina je upotrebom veoma intenzivnog sno-
pa svjetlosti dobijen potencijal koji nema primjetno kaSnjnje
u odnosu na svjetlost i koji je, za razliku od akcionog po-
tencijala o kome je bilo rijeci, nazvan rani receptorski po-
tencijal [57]• Traje nekoliko ms, amplituda mu je linearno
proporcionalna s brojem molekula. Maksimalnu vrijednost do-
stize kada je energija svjetlosti upravo dovoljna da zasiti
pigment. Polaritet i vremenska promjena ranog receptorskog po-
tencijala, koji potice od rodopsina i njegovih meduspojeva,
ukazuje da je taj potencijal posljedica reverzibilnih promje-
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na distribucije naelektrisanja unutar samih molekula.

Kao §to je vec receno dipolni potencijal oka je oko 6-8 mV.

Na osnovu ovog pokusacemo da izracunarao broj dipola u Jedi-

nici zapremine oka. Da bismo ovu vrijednost procjenili naci

cemo prvo srednji dipol oka vodeci racuna o tome da Je oko

grubo posmatrano amorfna sredina, da dipoli nisu svi urede-

ni kao u kristalu, pa da prema tome treba izracunati raspo-

red dipola i iz tog rasporeda srednji dipol na osnovu zah-

tjeva da energija dipol-dipol interakcije bude minimalna.

S obzirom da je eksperimentalno uoceno da potencijal oka po-

tice od mreznjace, odnosno od onog njenog dijela koji sa-

drzi fotoreceptorske celije, taj dio mreznjace cemo razmat-

rati kao sistem elektricnih dipola. Uzecemo da su svi dipo-

li istog intenziteta. Stavimo referentni dipol Q Q u kordi-

natni pocetak i usmjerimo ga duz z ose. Neka se na kraju vek-

tora r" = r ( i sin-6- cosH5 + T sin& sin^ + k" cos O- ) nalazi

dipol oO = <£) ( i sin/i cos of + ,j sin/6 sinot.+ k cos/3 ), pri

cemu su uglovi »• i /3 funkcije vektora f". Tada interakciju

dipola oO i dJ

(iv.i.i)

mozemo predstaviti kao

-->

n cos/V~ - - sin

Ako W predstavimo kao funkciju od ct i /i uslov ekstreina inte-

rakcije svodi se na sistem

sin 2̂  sin/i, sin^-f )-0

9/g

rjesenje

3 sine- cos •O-
c£a^, tg/i =

pa je tada ekstremalna interakcija dipola

'-* 0

(IV.1.2)
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Ukupni dipolni moment nalazimo kao

(IV.1.3)

Za dipol £)(r) postavljen tako da je interakcija minimalna na
osnovu (IV.

Id3 a 0 [ees

£ 3cos2.»-'( 1

K >J3cos2^ + 1 J

ito se nakon integriranja svodi na,

(IV.1.4)

gdje su R^ i R2 unutrasnji i spoljasnji radijus dipolnog
sloja mreznjace.

Oko kao amorfni medijum nema svojstvo translacione invarijant-
nosti. Medutim na osnovu (IV.1.4) zakljuSujemo da taj sistem
haot&dno rasporedenih dipola mo2emo zamjeniti sa uredenom st-
rtikturom-kristalom, pri Semu je intenzitet efektivnog dipol-
nog momenta priblifno jednak \H% od stvarnog.

Ako se za procjenu dipolnog potencijala oka koristimo
jednostavnim relacijama V=Ed i E= uzimajuci u obzir
rezultat (IV.1,'4-), nalazimo da se broj dipola u jedinici
zapremine moze izraSunati iz priblizne relacije

6 R Vn *

gdje je 6 dielektriSna konstanta, V potencijal mreznjace,
J) srednja vrijednost Jednog dipola oka, a R i d srednji

radijus i debljina razmatranog dijela mreSnjaSe. Uzimajuci
6 — 80, cD <**• 10 state cm, R^l,2 cm, d-^O^I mm, nalazimo

da d© 1,25- 1019
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Osim toga Sto eksperimentalne ciajenice pokazuju da oko ima

ukupni dipolni moment razlicit od nule, pretpostavicemo da ima

i neke magnetne osobine i da se moze opisati hamiltonijanom

Heisenbergovog modela. Razmatranja, analogna onim koja su pro-

vedena za sistem elektric"nih dipola, pokazuju da u ovom slu-

caju ekstrem interakcije odgovara paralelno postavljenim spi-

novima, sto znaci da oko inozemo tertirati kao izotropnu mag-

netnu sredinu.

Prema tome pokusacemo da damo osnove mikroteorije procesa vi-

denja razmatrajuci oko kao sistem elektriSnih i magnetnih di-

pola, uzimajuci uz to u obzir da atomi i molekule vrse stalne

oscilacije oko svojih ravnoteznih poloza,ja. Pri torn ceroo sma-

trati da u slozenoj striikturi kao sto ^e oko postoji T vrsta

mol^kula (atoma), odnosno razmatracemo ekvivalentni kristal

sa T podresetki. Pretpostavicemo da su sve resetke optiSki

i magnetno aktivne. Znaci da svjetlost kojom ozracujemo oko

pobuduje u njemu eksitone. Tako stvoreni eksitoni interaguju

sa poljem upadne svjetlosti, a ta interakcija posto sadrzi

kvadratne 51anove sa po jednim eksitonskim i Jednim fotonskim

operatorom dovodi do hibridizacije optickih pobudenja. Osim

toga, s obzirom da atomi i molekule vrse pomake iz svojih ra-

vnoteznih polozaja, javl.jaju se mehanicka pobudenja-fononi,

koji isto tako interaguju sa eksitonima. Buduci da uzimamo u

obzir i magnetne osobine oka interakcija svjetlosti sa spin-

skim podsistemom dovodi takode do hibridizacije i promjene

svojstava i magnona i fotona. Konacno mozemo reci da su re-

alno postojece ekscitacije "sicjesa" eksitona, magnona, fotona

i fonona, t;j. hibridizirane ekscitacije koje imaju osobine

svih tih pobudenja. Na taj nacin se osim eksiton-fonon, eksi-

ton-foton i magnon-foton interakcija, o kojima je bilo rijeci,

moze govoriti i o magnon-eksiton odnosno magnon-fonon interak-

ciji» ZnaSi da se moze govoriti o povezanosti dielektricnih,

magnetnih i mehanickih osobina razmatranog sisterna koji se sa-

stoji od oka i upadne svjetlosti.
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Iz svega sto Je redeno mogu6e Je zakl^uditi da je za formiran^e
mikroteorije videnja neophodno prvo formulirati modelni hamil-
tonijan za oko, a zatim na bazi tog hamiltoni jana naci vezu iz-
medu mjerljivih veliSina: magnetnog i dipolnog momenta i meiia-
nickog pomaka. Prilikom formuliranja hamiltoni jana razmatramo,
kao §to je vec napomenuto, siatem koji sadrJi spinske valove,
eksitone, fonone i transverzalne fotone, a osim toga uzimamo u
obzir interakciju izmedu spinskih valova i fotona, izmedu eksi-
tona i fotona, kao i izmedu eksitona i fonona.

IV. 2. Magneto-optiSko-mehanicki fenomeni koji se hipoteti5ki

mogu de§avati u oku prilikom apsorpcije avjetlosti

Hamiltonijan spinskog podsi sterna

Buduci da umjesto oka razmatramo ekvivalentnu slozenu kris-
talnu resetku koja se sastoji iz N elementarnih celija sa po
T magnetoaktivnih molekula (atoma) , radijus-vektor svakog
spina mozemo predstaviti kao

n =ne 6- = 1,2,. .1 (IV. 2.1)

n je radijus-vektor elementarne celije kristala, a indeks •©•
ozna5ava atome u elementarnoj celiji. Smatracemo da vrijed-
nosti spina i magnetnog momenta atoma zavise samo od vrste
atoma, oznacavamo ih sa S i M^«

Pretpostavicemo da se spinski podsistem moze opisati hamil-
tonijanom Heisenbergovog modela

(IV.2.2)

Ovdje o'e konstantno spoljasn^e magnetno polje, 6 su
spinski operator! , a 3gg' integrali izmjenske interakcije.

Stabilizaci ju hamiltoni jana (IV. 2. 2) izvrsicemo prelaskom na
nove spinske operatore S pomocu transformacije
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a 2 a + «a -
:: t 5 ^ A S - « - A S (IV.2.3)

Iz uslova unitarnosti ove transformacije
,2

i iz zaht^eva da komutacione relacije za komponente spina mo-
raju biti saSuvane nalazi se da vektori ̂  jf t ̂  zadovo-
IJaraju slijede6« uslove

Nakon zamjene (IV.2.5)
pisati u obliku

gdje je

(IV.2.2) hamiltonijan Hg se moze na-

H (IV.2.

a

ne-

»*a a ,+
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(3) a. a

La a 2 x
"IV" Y" (5-̂  U^ -<^ }' <A »«>^J^ Oi-HO ' O*,,,,/

(0)

Stabiiizacija hamiltonijana (IV.2.4) vrsi ae tako Ito se tra£i
energije osnovnog stanja K u« dopunski uslov

a.2
-t-0 (IV.2.5)

Na taj naSin se nalazi slijed«ci sistem jednaSina koje odre-
i Lagrangeove multiplikatore
a , a .a*

(IV.2.6)

Tada

; 0-1,2,.... I

0, a energija osnovnog stanja je

(IT.2.7)

U daljia analizama demo koristiti same kvadratidni dio stabi-
lizovanog hami It oni j ana koji izrazen preko Bose operatora B*
u BlochovoJ aproksimaciji

imar oblik

(IV.2.8)

gdje je
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(1) a

Dijagonalizaciju hamiltonijana (IV.2.8) vrsimo pomocu dvije
kanonske transformaci je. Prvo vrsimo Fourierovu transforma-

ikn

• (iv.2.9)
a zatin prelazimo na nove Bose operatore/3^ kanonskom trans-
formacijom

pri cemu koeficijenti transformacije zadovoljavaju slijede6e
uslove kanonidnosti i postojanja inverzne transformacije

(S) » * .(5) +

Tada hamiltonijan (IV.2.8) postage

(IV.2.11)

Energise spinskih valova Ey y(k) kao i transformacione funk
cije uĉ ' (k)i î }(£) odredene su sistemom JednaSina

(IV.2.12)
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f. •

Hsoailtonijan eksitonakog podsistema

Izveicemo sada opSti eksitonski hamiltonijan u hanaonijskoj
aproksimaciji. Za razliku od I.glave gdje smo se ogranicili
na dvonivosku Semu i jednu molekulu u elementarnoj celiji,
ovdje razmatramo slucaj multinivoske §eme i t molekula (ato-
ma) u celiji. Pretpostavicemo da upadna svjetlost moze pobu-
divati molekule sredine u stanja f » 0,lt...P, pri 5emu su
f skupovi kvantnih brojeva koji karakterisu stanja elektron-
skog podsistema, 0 oznaSava osnovno s.tanje, Pretpost avic emo
da je ovaj skup isti za svako 6- . Takode pretpostavljamo da
kristal ima centar inverzije i da se ovaj poklapa s centrom
inverzije svake molekule.

Polazimo od hamiltonijana elektronskog podsistema koji se mo
ze napisati u obliku

(IV. 2.13)

I

Velidine E (f) » E (f) su vlastite vrijednosti hamiltonijana
izolovane molekule

gdje je *t = ̂ e skup unutrasnjih koordinata molekule na mje-
stu g, a </g(f) iotg(-f) su Fermi operatori stvaran^a i poniitava-
nja elektrona na mjestu g u stanju f. VeliSine 4= ,(f f ' f"f "')

Ĉ C?
su matri5ni elementi operatora dipol-dipolne l^nterakcije

u basisu koji dine

f,) (fq)
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Zbog slabog prekrivanja valnih funkcija molekula hamiltonijan
(IV.2.13) zatvoren je u podprostoru fermionskih stanja koji je
definiran uslovom

F
=1 (IV.2.14)

Zahvaljujuci ovoj cinjenici moSemo uvesti kvazi^Pauli opera-
tore

koji stvaraju i ponistavaju pobudenja tipa f ̂ 0 na molekuli
g0 Iz komutacionih relacija za Fermi iperatore oC (f) i us-
lo a (I¥.2.14) nalazimo da kvazi-Pauli operator! zadovolja-
vaju slijedece komutacione relacije [5]

(IV.2.16)

Osim toga vrijede relacije

(IV.2.17)

Hamiltonijan (IV. 2. 13) izrazicemo preko kvazi-Pauli operatora.
Prvi 5 Ian je

106



U drugom 6lanu hamiltonijana (IV.2.13) izdvojicemo prvo cla-
nove kod kojih je jedan, dva, tri ill 5etiri indeksa f 336-
nako null, tako da ce svi indeksi f po kojima se sumira biti
razliSiti od nule. Pri torn ce svi clanovl sa neparnim brojem
indeksa f razliSitih od nule biti ravni nuli, jer su tada
zbog postojanja centra inverzije matriSni elementi <^>gg, jed-
naki nuli [58]. U preostalim Slanovima preci cemo sa Fermi
operatora na kvazi-Pauli operatore ali cemo pri torn, po§to
se zadrzavamo na harmonijskoj aproksimaciji, odbacivati pro-
dukte sa 5etiri kvazi-Pauli operatora. Na taj nacin nalazimo

*-— *« « 1
99' 99 9"'

* n n

1
gg'ff 99

,(ff100)oC""(f)oCa(-f1)oCQ, (0)dCa(0)~

no-

99'
. to) -

,

iH ;Z oft,(Ofor)
nrPfi»' H'

10?



I
2 0 ,C-fOOfw)dC*(f)c< (0)oĈ (0)oC ,(f")

99 y 3 j y

I
x- ̂ ®*X <£-±,«H i

Kvazi-Pauli operator! se mogu na slijedeci na6in izraziti

preko Bose operatora [5}

zj-niyg'(4)̂ (f)

O0

U najniSo^ aproksimaciji ko^a je dozvoljena na niskim tem-

peraturama kada je koncentracija kvazicestica mala, moze se

uzeti da ^e

*T <k j) I ?fe r) / T t r ^ T Q ^ \q g > q g ^i¥*c«loj

gdje su ft Bose operatori, pa hamiltonijan eksitonskog pod-
o

sistema u harmonijskoj aproksimaciji ima oblik

gdje je

= N ( oooo)]
J (IV.2.19)

A .
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•+

(IV.2.20)

i- n'

Poslije Fourierove transformacije

hamiltonijan postage

gdje

Buduci da razmatramo hamiltoni^an u harmonijskoj aproksima-
ciji eliminaciju clanova hamiltonijana (IV.2.21) koji dovode
do neodrzanja bro^ja eksitona u sistemu mozemo izvrSiti pri-
mjenom u-v transformacije, odnosno prelazom na nove Bose o-
peratore %., (jT) smjenom
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•

pri cemu funkcije û 3'' i v^ zadovoljavaju uslov« kanonic-
nosti

i postojanja inverzne transformacije

/ * *

f*i

Harmonijski eksitonski hamiltonijan moze se sada izraziti
kao

: +
(IV.2.25)

FunkcijeY , (ic,p),U
\TV

jednacina

,«•) i 0>; (k,e) odreduju se iz sistema
T r

(IV. 2.

Sekularna jednacina sistema (IV.2.24) daje F rjesenja
.1,2,... P , a za svako od njih dobiju se funkcije

Dijagonalizacida hamiltoni jana (IV. 2. 23) vr§imo prelaskom na
Bose operatore 0̂  (k) transformacidom

(iv.2.25)

pa konaSno dobijamo
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(IV.2.26)
n f~i ri

p-1,2 F .̂1,2,-.. -T

Eksitonske energise Wu,» (k) odredene su sistemom jednaSina

(£,i) A (iv.2.27)

Hamiltonijan elektromagnetnog polja

U hamiltonijan elektromagnetnog polja u kristalu uklju^icemo
i efekte retardacije, tako da mozemo pisati

A. (IV.2.28)
n

U ovoj formuli fi , je zapremina elementarne celije, m je*̂- ^ -f ™
masa elektrona, a c brzina svjetlosti. O g(*) i X*(t) su
elektri5no i magnetno polje svjetlosti

9

div A»Ct) =
(IV.2.29)

PoSto se koristimo Coulombovom kalibracijom potencijala,
(IV.2,28) Je u stvari hamiltonijan polja transverzalnih fo-
tona.

Vektorski potencijal A^ usljed v«lik€ valne duzine svjetlosti
( str. 104 iz [J] ) zavisi samo od n a ne od O i moz"e se na
slijedeci na5in izraziti preko fotonskih operatora a,(k) i

= 1,2

gdje je uj.(k) • ck frekvenci^a svjetlosti, a
.tori polarizacije.

(IV.2.30)

su vek-

Ill
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Zamjenom (IV.2.30) i (IV.2.29) u (IV.2.28) dobijamo

. H - Hl°'+ H"
F F F

'
kj

H =Z [4 cj-
L

CL.Cic)-qjtic)

(IV.2.31)

(IV.2.32)

gdje je CJ. tie) -

Nakon transformacij

(IV.2.33)

hamiltonijan (IV.2.32) postage dijagonalan. i ima oblik

,(2)

(IV.2.

(IV.2.35)

Vektoraki potencijal, elektri6no i magnetno polje svjetlosti
izrazeni preko novih fotonskih operatora 'fj(k) su
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«i

KamiItonijan fononakog podsistema

+ .» i i|cri

(IV.2.36)

Hamiltoni jan fononskog podsistema glasi

(0) (2)

H*THrf +H.* 0 <±)

(2)
iT/l

. 3T

(IV.2.37)

gdje je JTI (k) = v k frekvencija fonona za r-tu granu oscila-
cija,

(IV.2«37) je u stvari poop^tenje izraza (I.5»H) na
molekula ( atoma ) u elementarnoj

Hamiltonijan interakcije spinskog jpodsistema sa

elektromagnetnim poljem

Pretpoat avic emo da se interakei^a elektromagnetnog polja
sv^etlosti sa spinskim podsistemom mo^e sfevatiti kao interak-
ci ja magnetnih dipola sa tim poljem [60]. RijeS je o tzv. di-
rektnoj interakciji koja se svodi na interakciju efektivnog
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spiaskog momenta nepopunjene ljuske sa magnetnim poljem upad-
ne svjetlosti. Ovaj prilaz ima dobru stranu u tome sto se u
mehanizam interakcije ukljuSuju sumarna svojstva elektrona
nepopunjenih ljuski s obzirom da i postojeci modeli u teoriji
magnetizma uracunavaju sumarna svojstva elektrona nepopunje-
nih ljuski koji odredu^u magnetne osobine [25]• Hamiltonijan
interaKcije spinskog podsistema sa elektromagnetnim poljem
je tada

CL Q

H =;- u.̂ ^̂ 6-̂  a « x,y,z ClV.2.38)< c ^— t O n r i ' O ' vi-*«^»x*-*y
J n^a

gdje su komponente spinskog operatora 6<? = <o^ odredene sa
(IV.2.3)» a magnetno polje svjetlosti 'Jti sa (IV.2.36).
Kada se S* , S~ i Ŝ  izraze preko magnonskih operatora u
Blochovoj aproksiinaciji» zamjenom (IV.2.3) i (IV.2.36) u
(IV.2.38) dobija se hamiltonijan koji osim Slanova sa po
jednim fotonskim i jednim magnonskim operatorom sadrzi i
Slanove sa jednim fotonskim i dva spinska operatora oblika
a B"*"B koje zanemarujemo kao formu vi§eg reda. Kvadraticni
dio hamiltonijana (IV.2.38) ima oblik

7. S,
r

(IV.2.39)

ili nakon zamjene operatora B i a op*ratorima/2> i t koji
dijagonaliziraju hamiltonijan spinskog odnosno fotonskog
podsistema u skladu sa (IV.2.10) i (IV.2.33)

(IV.2.40)

gdje j

a



*
3B lCf13-lO~ l4erg

max

Hamilton!jan eksiton-fonon interakcije i

metastabilna hibridizacija optiSkih i mehanickih pobudenja

Hamiltonijan ekeitonskog podsisterna (17.2,26) napisan u pro-
storu re§etke glasi

H = W (n-ff)C (n)C (n')
' - V X

(IV.2.42)
inn.

izraz izveden Je pod pretpostavkom da se sve molekule
nalaze u svojim ravnoteanim polozajima, tj. nisu uzete u ob-
zir njihove oscilacije. Oscilovanje molekula oko ravnoteznih
polozaja matemati5ki mozemo izraziti na slijedeci nacin

gdje je Ug- pomak molekule ( atoma ) tipa \ celiji n" iz
ravnoteznog polozaja. Smatrajuci da su ti pomaci vrlo mail
koristicemo se razvojem

' " C . . ) (iv.2.43)

Ako ovaj izraz vratimo u polazni hamiltoni jan (IV, 2.
dobicemo dodatni clan koji upravo i karakteriSe eksiton-
fonon interakciju

((
-u )e C*(n)C ,(n')

(IV.2.44)

Operatore pomaka razlozicemo preko fononskih operatora b

i bj [591
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rtl

Ovdje je e*"(q) vektor polarizacije r-te fononske grane

(r=l,2,...3 ), a m_ masa molekule tipa^.

Poslije uvrStavanja (IV.2.45) u (IV.2.44) i izvrsene Fourie-
rove transformacije eksitonskih operatora.

dobijamo

c ik)k\

U dal^im prorafiunima koristicemo se samo najvecim clanom ek
sitonske energise, tj. stavi6emo

pa je tada

H_ = n
(IV.2.48)

Relacije (IV.2.4?) i (IV.2.48) su generalizacioa odgovaraju-
cih izraza nadenih u [61] i [62] na slucaj multinivoske seme
i T molekula u elementarnoj celiji.

OSigledno j'e da hamiltonijan (IV.2.47) opisuje efekte inte-
rakcije eksitona samo sa longitudinalnim fononima, pa cemo
iz razmatranja izoataviti transverzalne fonone. ?naci da u
slijedecim formulama indeks r ima vrijednosti 1,2,... T .

Sada je ukupni hamiltonijan koji opisuje eksitonski podsis-
tem, fononski podsistem i njihovu interakci^u

I?I'
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H

.
(0)

Energî ja oanovnog stanza

(iv.2.50)

gdje je

Da bi ae i 5lan hamiltonijana (IV. 2. 49) koji opisuje eksiton-
fonon interakciju mogao napisati tako da bude kvadratidan po
eksitonskim i fononskim operatorima izvr§icemo unitarnu trans-
formaciju hamiltonijana H

H -
pri demu se funkcija S bira u obliku

(iv.2.5D

(IV.2.52)

X (0)6-

Nepoznate funkcije X i Y su po pretpoatavci male tako da je
razvoj (IV.2.51) moguc. Odredicemo ih iz uslova da transfor-
misani hamiltonijan ne sadrzi clanove linearne po eksitons-

kim operatorima.

S obzirom da nas interesuju samo oni clanovi hamiltonijana
koji dovode do hibridizacije pobudenja prilikom trazenja ko™
mutatora zanemarujemo anharmonijske dodatke koji su propor-
cionalni sa tri ili vis"e operatora. Ako linearni 5lan ekvi-
valentnog hamiltonijana elimini§emo uslovom

11?
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"••4^'-' -

(IV.2.53)

nalazimo da je

Ovdje su H ' i H ' ekvivalentni hamiltonijani eksitonskogeq eq
odnosno fononskog podsisterna

(k)C1" (k)C

(K)L
* ̂ ..'**•» T +.

(k) \C+- Jfe-

4-

(iv.2.55)

.(<*>)

rf

gdje je

(IV.2.56)

(IV.2.57)

Dio hamiltonijana (IV.2.54) kdji opisuje eksiton-fojion
interakciju je

(IV.2.58)
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Za eks-itone sa pozitivnom efektivnom masom je %. (0000) »
- | ̂ (0000)| pa se ekvivalentna energija osnovnog stanja
mo2e napisati u obliku

r* A -» _
)X (0)Y (k)Z

2

.
(k)X

odakle nalazimo drugi uslov za odredivanje koeficijenata
X i Y

(17.2.59)

pa je

(o)yt (17.2.60)

Da bismo procjenili efekte provedene unitarne transformacije,
razmotricemo slucaj kada se u svakoj elementaraoj celi^i na-
lazi samo po jedna molekula ( t=*l) i kada postoji samo jedan
pobudeni eksitonski nivo (F»l). Tada se uslovi (IV. 2. 55) i
(IV. 2. 59) svode na

Ako stavimo da je W (iT)+ fill C k) ̂ A

2A

, nalazimo da je

(17.2.61)
Y -

gdje je uJD Debyeva frekvencija,
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i

Koeficijent Y je reda 10. lako je X reda 10̂  treba uzeti
u obzir da svaki clan u koji ulazi X ima Jedno sumiranje po
k manje nego ostali clanovi zbog prisustva Groneckerovog sim-
bola tako da su stvarno doprinosi od X reda

Tada je red velicine koeficijenata u hand Itonij ami eksiton-
fonon interakcije

max

~rtCk)
ID"3- 10-

erg

erg

Iz (IV.2.50), (IV.2.60) i (IV.2.61) se nalazi da je promjena
energije osnovnog stanja

Ĥ -Ĥ ^̂ Â )!̂ )̂! (IV.2.62)

pa zakljuSujemo da eksiton-fonon hibridizaci^a predstavlja
metastabilno stanje sistema jer je H(o)

Iz formule (IV.2.55) napisane za sluSaj F=^«1 slijedi da
za X i Y odredene sa (IV.2.61) energija svakog eksitonskog
nivoa dobija prirasta^ reda -|ĵ .(0)j . Prema tome hamiltoni-
jan eksitonskog podsistema mozemo napisati u obliku

(2)
(IV.2.63)

gdde je

Iz (IV.2.56) nalazimo da je i korekcija fononske energije us-
Ijed eksiton-fonon hibridizacije isto reda-^|^(o)| , pa je
hamiltonijan fononskog podsistema
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H
Cl)

(«*».-.

A-1,2,. . . .T

Ovdje je pretpostavljeno da Je >

(IV.2.64)

0=1,2,... T) za

•/VM J7.A sto je» prema energetskom bilansu,plauzibilno.• 4

Iz (17.2.6̂ -) zakljucujemo da svi longitudinalni fononi postaju
optiSki. Od fonona koji imaju Debyeve frekvencije dobijaju se
fononi sa frekvencijama u visokom infracrvenom regionu, tj.
J7,_~10 - 10 -% pri 5emu gornja granica odgovara izuzetno

Jakoj dipol-dipol interakciji.

Interakcija eksitona sa poljem transverzalnih fotona

Interakcija izmedu eksitona i elektromagnetnog polja realizuje
se preko mehanizma retardirane interakcije elektrona u elek-
tromagnetnom polju. Impula elektrona u elektromagnetnom polju

, a energija

p2 .
p- I A

Prvi 51an ulazi u energiju izolovane molekule i karakterise
eksitonska stanza, tre6i 5lan popravlja spektar Hp, dok drugi
5lan predstavlja eksiton-foton interakciju. Kada operator im-
pulsa napi§emo u reprezentaciji druge kvantizacije, hamilto-
nijan eksiton-foton interakcije je

(IV.2.65)

=0,1,2,...F

gdje je Pe(ff») matriSni element elektronskog impulga u bazisu
koji cine
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,3>r

(IV.2.66)

Sume po f u formuli (IV.2.65) rastavljamo tako da se sumira
samo po f^tO, a zatim uvodimo kvazi-Pauli operatore u skladu
sa (IV.2.15), pa dobijamo

H =-
£F m.

(iy.2.67)

Posto nam je cilj da dobijemo hamiltonijan koji sadrzi samo
kvadratne dlanove po operatorima eksitona i fotona, zadrza6e-
mo samo prvi 5lan u formuli (IV.2.6?) u kome cemo operatore
fpj-̂  zamjeniti Bose operatorima ̂ >̂  , a zatim cemo kori§te-
njem relacija (IV.2.22) i (IV.2.25) uvesti operatore Cu<»
koji dijagonaliziraju hamiltonijan eksitonskog podsistema.
Vektorski potencijal A^ izrazicemo preko fotonskih opera-
tora /. prema formuli (IV.2.36). Na taj nacin dobijamo ha~
miltonijan eksiton-foton interakcije u obliku

(2) f .* j -*

JTu-^i v ^

(IV.2.68)

gdje Je

(IV.2.69)

10-"-10-
max
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Prema tome mikroskopski mehanizam interakcije oka sa elektro
magnetnim poljem upadne svjetlosti opisademo hamiltonijanom
slijedeceg oblika

(2) (2)
(IV.2.70)

gdje su hamiltonijan spinskog posistema H~ ' t hamiltonijan
( 2}eksitonskog podsistema Hi ', hamiltonijan elektromagnetnog
B

polja svjetlosti Hi , hamiltonijan fonondkog podsistema
f <2\

H^ ', hamiltonijan interakcije svjetlosti sa spinskim pod-
sistemom Ĥ j, , hamiltonijan eksiton-fonon interakcije H« '
i. hamiltonijan eksiton-foton interakcije R-ev dati jedna-
cinama (IV.2.11), (IV.2.63), (IV.2.34), (IV.2.64), (IV.2.40),
(IV.2.58) i (IV.2.68) respektivno.

Hamiltonijan (IV.2.70) sadrzi (F+2)+2 tipa Bose operatora.
Tako par Ct« i Ĉ ^ opisuje pobudivanje i deekscitaciju
molekule tipa ̂  u stanju a . Broj pobudenih stanja mo»
lekule je F a postoji T vrsta molekula (atoma) pa se zato
pobudenja molekula opisuju sa F T operatora. Osim toga u
sistemu postoji T tipova spinskih valova, T tipova lon-
gitudinalnih fonona, kao i dva tipa transverzalnih fotona^
znaci ukupno T (F+2)-»-2 tipa Bose kvazicestica.

Izrazi (IV.2.40), (IV.2.58) i (IV.2.68) pokazuju da u sis-
temu dolazi do mjesanja amplituda, tj. do hibridizacije
spinskih valova, eksitona, fotona i fonona. Odredivanje
spektra hibridaih pobudenja svodi se na dijagonalizaciju

hamiltonijana (IV.2.70) • Po§to H' ''sadrzi samo kvadratne £la-
nove mo2e se dijagonalizirati u-v transformacijom. Preci cemo
na nove Bose operatore lo (k") i HVf(k) kanonskim transforma-
cijama
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sc*)=f K
(IV.2.71)

. F

~ 1,2,... t ; /L=1,2,...T ; f=1,2

Uslovi kanoniSnosti ovih transformaci«ja su

(IV.2.72)

Hamiltonidan (IV.2.70) izrazen preko novlh Bose operatora
glasi

(2)

(IV.2.73)

Iz Heisenbergovih ;jednaSina kretanja za operatore
/3j> , 1 . i b nalazi se da su energije novih pobudenja ED

U r D o
i transformacione funkcije u ^ i v
nafiina

odredene sistemom jed-

E (C,J
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= 0

- o

+Z [R, .Vu (k) -= 0

CM -0

. 0

(IV.2.?4)

U2 uslov normiranja

^1 (IV.2.75)

(IV.2.74) je sistem od 2 [T (F+2)+2] homogenih JednaSina
5ija je sekularna jednaSina stepena T (F+2)+2 po E i da,je
T (F+2)+2 pozitivna rjesenja za energise hibridnih pobude-

nja E



Veza izmedu elektriSnih, magnetaih i. mehanic'kih

osobina oka

Iz mikroteorxjske analize sistema oko+elektromagnetno polje
svjetlostl slijedi da eksitoni , magnoni, fotoni i fononi us-
Ijed interakcije u toj mjeri mjenjaju svoje osobine da je za
opisivanje sistema neophodno uvesti nova pobudenja koja su,
moze se tako re<r;i, n^ihovi, hibridi* PoSto su osobine tih no-
vih, realno pos\;ojecih, pobudenja odredene osobinama eksitona,
magnona, fonona i fotona, mofce se .zakljuciti da postoji veza
izmedu magnetnih, dielektricnih i mehanickih karakteristika
oka. Ta veza koja je izvedena na osnovu mikroteori jske ana-
lize mora se odraziti i na makroskopskom planu, odnosno mora
postojati povezanost izmedu makroskopakih velicina koje ka-
rakterisu magnetne, dielektricne i mehanicke osobine oka. Tu
prije svega mislimo na magnetni i dipolni moment i pomake mo-
lekula iz ravnoteznih polozaja.

Da bismo odredili vezu izmedu te tri velicine pretpostavicemo
da na sistem djeluju slabe spolja§nje struje* Sa ovim struja-
ma interagirace elektromagnetno polje svjetlosti koja pada
na oko. Hamilton! jan te interakcije je [63]

(IV.3.D

gustoca spoljaSnjih struja, a Â -(O) vektorski
U

gdje je
potencijal elektromagnetnog polja svjetlosti dat sa (IV.2.36)
Smatra se da j t~~® Ka<^a t->--oo. Posto u razmatranom si-
stemu u stvari postoji T (F-»-2)+2 tipova Bose kvaziSestica
koje u sebi nose ne§to od osobina i eksitona i spinskih va~
lova i fonona i fotona, ispravnije je govoriti fie o interak-
ciji elektromagnetnog polja svjetlosti sa spoljasnjim stru-
jama nego o interakciji tih element arnih pobudenja sa spo-
ljasnjim strujama. Ta interakcija mijenja elektriSna i mag-
netna svojstva sistema.



•m uvodenja cperatora ̂  (k) i f^Ck) koji stvaragu i po»

lustavaju hibridna pobudenja sistema koristenjem relacije

(IVS?«71)» do'bijamo da je u reprezentacioi interakcije

h

i kn

(IV.3.2)
gdje je

Odredi6emo sada srednje vrijednosti magnetnog i dipolnog mo-

menta sistema kao i pomaka molekula uzete po ravnoteznom an-

samblu ko^i je karakterisan interakcijom (IV.3«2).

Magnetni moment

Ukupni magnetni moment sistema

9 Pi«-

pri cemu su spinski operator! odredeni sa (IV.2.3). U Blocho-

voj aproksimaciji za spinske operatore komponenta magnetnog
momenta moze se napisati u obliku

a a
M = (01= (IV.3.5)

no-



I
:;
II
i-i

JH* sadrzi samo konstantan i kvadratiSan 5lan po ope-
ratorima, u najnizoj aproksimaciji nije osjetljiv na interak-

ci,ju (IV»3.2), pa cemo sato analizirati samo linearni dio

magnetnog momenta M? . Razmotricemo ssagnetni moment po

no molekuli

u kome operatore B^ koristenjem relacija (IV. 2. 9) i IV. 2. 10)

israzavamo preko operatora koji dijagonaliziraju tiamiltoni jan

spinskog podsistema, a satim uvodimo operators % koji dija-

gonaliziraju hamiltonijan cijelog sistema. Na ta^j nacin nala™

da oe u representaciji interakcije

a .»

t k a
(IV.?.6)

gdje je

* a

Srednja vrijednoet JM_? (n",t) po neravnoteznom ansamblu kada

djeluje smetnja H 4.(t) data je sa

a
> (IV.$.8)

Ovdje je S(t) S-matrica sistema (matrica rasprSenja)

(IV.3-9)

gdje je Hext dato sa (IV.?. 2), a T je Dysonov operator sredi

vanja po vremenu. Simbol < ... ) oznacava usrednjenje po rav
noteznom ansamblu, tj.

<...) = Sp ( ... ) exp F 2

gdje je P slobodna energija sistema.
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1

Dalje cemo se ograniSiti na slucaj linearne reakcije sistema
jer pretpostavljamo da su smetnja slabe spoljasnje struje.
Posto je matrica rasprsenja unitarna u aproksimaciji linear- ||
noj po H je -I

pa je srednja vrijednost kbmponente magnetnog momenta pod
djelovanjem smetnje [64]

pri cemu je uzeto u obzir da je < JH J (n",t)> « 0 jer je
linearno po operatorima.

Nakon uvr§tavanja (IV. 3. 2) i (IV.3.6) u (IV.3.10) i uzimajuci
(2\ obzir da Je hamiltonijan Hv ' dijagonalan po operatorima

""f i ̂ +, kao i da vrijedi zakon odrzanja impulsa, mozemo
pisati

loo n'kb<?

+ m" (-tfl) hb(-k,?)« ̂J(- k,t)>| ̂ (-k,{)»

Izvrsicemo Fourierove transformacije

(IV.3.11)

+ 00

k —

(krT-wt)

+ . •.-
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il

pa dobijamo

E
t (kn-oot)

* b -*

(IV.3.12)

pri cemu je uzeto u obzir da je

n

dt'e '*'= jdt', 8 o

Poslije inverzne Fourierove transformacije Jednacina (IV.3.12)
postage

b , ;*

'

Koristicemo osim toga relaciju

1 . <Q J , .-or
/.,._,., ' + I Jl. co

( j; oznaka za glavnu vrijednost) i cinjenicu da su Greenove

funkcije «̂ (k)|̂  (k)))̂' i «̂ +(-k)|f? (-I)»̂ , analiticke u
gornjoj poluravni [45] pa je

- d , ,

Iz (17.2.73) slijedi da j

6-0

Osim toga vrijedi
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.12)

Tada je konacno

gdje

ext (IV.3.16)

(IV.3.1?)

U vektorskom obliku jednaciina (IV.3.16) moze se napisati kao

(IV.3.18)

gd^e je M..(kfu>)" tenzor cije su komponente date sa (IV.3.17)
•fcr

Dipolni moment

Potrazicemo sada operator dipolnog momenta sistema. Kao jed

nocestiSni operator totalni dipolni moment moze se preds-

taviti u obliku

') , f,f'= 0,1,2,.. .F

gdje su J) (ff') matricni element! operatora e ̂  po •
funkcijama Yf^T )• ?°sto V ne zavisi od indeksa celije
-̂ .. ^ D -̂  S

n vac samo od indeksa molekule unutar celije -8-

(iv.3.20)

Dalje mozemo pisati

=z IS
h«-'

fi woui
I •&• ne-

4-
ne- n©- «•-«''}

(iv.;.21)
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Fermi operators stvaranja i poniStavanja elektrona oC+ ±oC
izrazicemo preko kvazi-Pauli operatora prema (IV.2.15)» a
osim toga cemo uzeti u obzir da operator dipola nema dija
gonalnih elemenata, pa dobijamo

(IV.3-22)

Posto de operator dipolnog momenta hermitski (Of)

Kao i u sluSaju magnetnog momenta razmatracemo samo dio od S)
koji je linearan po operatorima 9 u kome 6emo, uz pretpos-
tavku male koncentraci.je kvaziSestica, kvazi-Pauli operatore
zamjeniti Bose operatorima. Komponenta na jedan 5vor re§etke

Ako uzmemo u obzir relacije (IV. 2. 22), (IV.2.25) i (IV.2.7D>
operator J) (_*) u reprezentaciji interakcije je

16-

(n)e

-•

(IV.3

gdje

A

*a

(IV.3.25)

Na isti nacin kao i u slucaju magnetnog momenta za sredn^u
vrijednost dipolnog momenta po neravnoteznom ansamblu dobi-
jamo relaciju

k,w) (IV.3.26)
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if).

pri Serau su komponente tenssora date sa

»

+o

Srednji ppmak

Komponenta oper? tora mehanickog pomaka (IV.2.4-5) nakon uvo-
denja operatora f koji dijagonaliziraju hamiltonijan cijelog

sistema prema (IV.2.71) je

a _»
' (V?)

-tkn

a = x , y, -g

gdje

(IV.3.29)

U reprezentaci ji interakcije operator u (n) postaje
•̂

^ a a>u (rT,t)= cn)e
Srednju vrijednost operatora pomaka po neravnoteznom ansam-

blu kada djeluje smetn^a H <-(t) odredujemo na iati nacin

kao u slucaju magnetnog i dipolnog momenta i nalazimo da je

gdje je

n

(IV.3.30)

-tkn+iuJt

(IV.3.3D

je tenzor Sije su komponente odredene sa

~\* / , ~ V I , , *~ -, s. »-*i / V XN i I " / I *.

(IV.3.32)
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cijom vektora spoljasnjih struja T .(kvuj) iz (IV. 3. 18)

(IV, 3* dobijamo relacije koje povezuju sredn.ie
dipolnog i magnetnog momenta i mehanickog pomaka

koji su indukovani elektromagnetnim poljem upadne svjetlosti*

(iv.3.33)'

(IV.3.33) se vidi da se kao posljedica hibridizacije ele-
me~tai aih pobudenja u sistemu javlja direktna interakcija

ismedu dipolnog momenta, aagnetnog momenta i mehanickog po-

maka, a to su veliSine Iroje karakterisu dielektricne, mag-
A A

netne i mehanicke osobine oka. Magneto-opticki tenzor M D

[65] odrazava povezanost magnetnih i dielektricnih karakte-
ristika sredine (oka)* Veza izmedu magnetnih i mehanickih

A A _T

karakteristika oka odredena je tenzorom MX , a izmedu
dielektridnih i mehaniSkih osobina tenzorom

-1

U relaciji (IV.2.69) se matri5ni element impulsa P̂ (Of)
uzet izmedu osnovnog i f-tog pobudenog stanja moze predsta-
viti preko matricnog elementa dipolnog momenta na slijedeci

nacin

Tada se, ako je frekvencija perturbacije a) bliska frekven-

ciji hibridnih pobudenja Il̂ 0 , iz (IV.2.74), (IV.3.17),
(IV.3.27), (IV.3-32) i (IV.3.33) nalazi da je, ukoliko u
sistemu dolasi do hibridizaci^e eksitona i fonona

a *.-1 r-(E) n

a ukoliko do hibridizacije ne dolazi



a
ext

(IV.3.35)

Osim toga

<
(IV.3.36)

(IV.3.37)

Molemo aakljuditi da Je pojacanje magnetnog momenta, ukoliko
u sistemu dolazi do hibridizacije eksitona i fonona, uslov-
Ijeno iskljucivo rezonancijom upadne svjetlosti sa spinskom
frekvencijom, tj. za male frekvencije upadne svjetlosti. U-
koliko, medutim, do eksiton-fonon hibridizacije ne dolazi,
porast indukovanog magnetnog momenta moguc je ne samo za ma-
le frekvencije, nego i za visoke ali ako Je eksiton-foton
vezivan^e malo.

Nezavisno od toga da li eksitin-fonon hibridizacija postoji
dipolni moment se moze pojafiati dvojako:

a) rezonancijom sa eksitonskom frekvencijom ( visoke frek-
vencije ),

b) ako je za neke smjerove valnog vektora upadne svjetlosti
spin-foton vezivan^e zanemarivo malo.

Indukovani mehanicki moment moze se pojacati ili slablje-
njem spin-foton veze ili usljed rezonance sa fononskom
frekvencijom.

Ra5uni koji su izvedeni u poslednja dva paragrafa ne mogu
se direktno primjeniti na oko u smislu bilo kakve kvanti-
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tativne teorije. Razlozi zbog kojih kvantitativni rezultati

ne mogu da se oSekuju od ovog prilaza su prije svega 5inje-

nica da koristimo kristalnu strukturu a ona moze da bude

samo veoma gruba aproksimacija za materiju oka. Osim toga

u radun je uvedena pretpostavka o tome da oko ima i magnet-

ne osobine mada do danas nemamo pouzdanih podataka o tome.

Dobijeni rezultati mogu ipak da navedu na izvjesne ideje o

tome kako se, zasto i kojim mehanizmom mijenja polarizacija

oka o kojoj je bilo rijedi u prvom paragrafu ove glave. Po-

sto polarizacija bitno zavisi od veliSine dipola i njihove

ure£enosti, a u sluSaju kada oko prima svjetlost praktiSno

zavisi od indukovanih dipola, rezultati do kojih smo do§li

mogu kvalitativno da objagne uzroke promjene srednjeg induko-

vanog dipola, pa i same polarizacije. Rezultati ukazuju na to

da su promjene dipolnog momenta bitno korelisane sa promje-

nama magnetnog momenta i da porast dipola nije iskljuSivo

vezan za rezonancu sa spolja§njom svjetloScu vec moie biti

izazvan i slabljenjem interakcije magnetnog momenta sa spo-

Ijasnjom svjetlo§cu. Prema tome mozemo zakljufiiti da su pro-

mjene veliSine srednjeg indukovanog dipola» a samim tim i

promjene polarizacije oka, bitno povezane sa magnetnim oso-

binama, tj. sa promjenom indukovanog magnetnog momenta oka.

Rezultati takode pokazuju^da dipolni moment, sto je i razum-

Ijivo, zavisi od stanja mehaniSkih oscilacija u oku i da je

indukovani dipolni moment proporcionalan indukovanom meha-

nickom momentu ( za slu5aj kada se javlja metastabilna hi-

bridizacija). Ova veza nije tako kompleksna kao veza izme-

du dipolnog i magnetnog momenta i uzajamne promjene jednog

i drugog zavise iskljuSivo od rezonance sa spoljaSnjom svje-

tloscu. Cinjenica je medutim da rezonance srednjeg mehanic-

kog pomaka koje mogu da se dese u infracrvenom regionu na

osnovu (IV.3.33) mogu da uti5u na srednji indukovani dipol

i da mijenjaju polarizaciju.

Na kraju treba istaci da opticki fononi koji nastaju kao

rezultat metastabilne hibridizacije imaju frekvence koje
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leze u infracrvenom domenu, all da za jaku dipol-dipol in-
terakciju zalaze u oblast crvene boje u vidljivom spektru.
Odavde bi se eventualno moglo zakljuSiti da je crvena boja
(kao o'edna od tri osnovne boje u oku) rezultat metastabilne
hibridizacije i rezonance sa optiSkim fononima pomenutog
tipa.
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Eezultati; do kojih se doiloi u disertaciji mogu se rezimi-
rati na slijedeci naSin:

a) U drugoj glavi izlozen je metod korektnog tretmana
sistema spinova u kome vladaju i dipolne-1 izmjenske
sile. Do sada se u literaturi prenebregavala Sinjenica
da prisustvo dipolnih sila zahtjeva, ukoliko se zele ko-
rektni teorijski rezultati, stabilizaciju hamiltonijana
i eliminaciju efekata neodrzanja. Ovdje su pomenute ope-
racije izvriene i analizirane su tenaodinamiSke i ostale
osobine sistema i pri niskim i pri visokim koncent»aci~
Jama spinskih talasa. Jedan dio ove glave posvecen je
cistom dipolnom magnetizmu i to sa ciljem da se dobiju
one karakteristike dipolnog magnetizma koje an od znaca-
ja za ponaSanje kvaziSestidnih struja u ovakvim siste-
mima.

b) Treca glava analizira osobine kvaziSestiSnih struja
u sistemima vezanih dipola. Pormulisan je statistiSki
ekvivalent kvantno-mehaniSke jednaSine kontinuiteta i
pokazano je da se ovakva, statisticka, jedna5ina kon-
tinuiteta narusava iskljuSivo u sistemima sa dipol-di-
polnim interakci^ama. Pokazano je da za ra5un ovog ne-
odr^avanja u sistemu nastaju nove kvaziSestice koje su
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rezultat interakcije struja-struja. Ova, interferentna,
pobudenja imaju zanimljive transportne osobine pa se doslo
do zakljucka da naruSenje simetrije i termodinamic'ke rav-
noteze dovodi do nagomilavanja ovih pobudenja na pojedinim
molekulama sistema, §to moze da ima za posljedicu bitnu
transformaciju samih molekula. Po§to se trenjem narusava
i simetrija i toplotna ravnoteJa, rezultati koji su ovdje
dobijeni povezani su sa izvjesnim teorijama o trenju kao
uzroku nastanka kancerogenih obolenjja. PoSto trenje, pre-
ma dobijenim rezultatima, prouzrokuje nagomilavanje ener-
gije na pojedinim molekulama, a ovo nagomilavan^e opet mo-
ze bitmo da transformi§e molekulu, ne bi trebalo elimini-
sati iz razmatranja mogucnost da kancerogena obolenja nas-
taju nagomilavanjem interferentnih pobudenja na molekuli.

c) U Setvrtoj glavi posmatran je sistem elektriSnih dipo-
la i spinova koji bi trebalo da predstavlja model za ob-
jaSnjenje nekih procesa u oku. Takode su uzete u obzir i
mehaniSke oscilacije i razmatrana je mogucnost metasta-
bilne hibridizacije mehani5kih i e1ektromagnetnih talasa.
U procesu hibridizacije u sistemu se umjesto akustiSkih
pojavljuju opticSki fononi cije su frekvencije regulisane
silama dipolne interakcije i padaju u oblast crvene i
infracrvene svjetlosti. Spolja§nja svjetlost koja pada
na ovakav sistem indukuje dipolni, magnetni i mehanicki
moment sistema. Ovi indukovani momenti povezani su medu-
sobno tenzorima ciji je eksplicitni, veoma komplikovan,
oblik naveden u disertaciji. Procjena ponasanja ovih ten-
zora pokazala je da indukovani elektriSni dipol moze da
se mijenja ne samo zahvaljujuci rezonanci sa upadnom
svjetlogcu vec i sa promjenom veliSine magnetnog odnos-
no mehanidkog momenta. Ovi rezultati mogu da posluze kao
ob^a§njenje za mehanizam promjene polarizacije oka, a
nije iskljuSeno da bi detaljnije analize pomenutih veza t
izmedu momenata bacile vi§e svjetla na teorij'u tri boje
koja postoji za oko.
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I
Hada u disertaciji nema kvantitativnih rezultata analize
osobina vezanib, dipola (ovo bi zahtjevalo upotrebu raeu-
nara), dobijeni kvalitativni rezultati sa sigurnoScu uka-
zuju na jedno: sistemi interagujucih dipola imaju ditav
niz samo njima avojstvenih specififinosti i mnoge od ovih
specifiSaosti mogu da posluze kao osnova za razjasnjava-
nje izvjesnih pojava u SITOJ material.
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PODATAK

Stabilizaci.ja haffiiltoni.jana ko.ji opisuje elektronski

podaistem u dielektriku

Po§to se u ve6em dijelu disertacije koristi Bogoljubovljev

metod druge kvantizacije za sisteme u kojima je prekrivanje
elektronskih valnih funkcija zanemarivo, ovdje 6emo izloziti
osnove tog metoda.

Razmotricemo dielektrik u Sijoj se svakoj elementarnoj 6eli-
ji nalazi 6 molekula, tako da su polozaji molekula odredeni
sa

gdje je n vektor koji karakteri§e polozaj elementarne celije,
a brojevi 6-»l»2,... <5 odreduju molekulu u celiji.

Kristalnu resetku cemo razmatrati u adijabatskoj aproksima-
ciji, sto znaci da ne uzimamo u obzir toplotne vibracije mo-
lekula. Tada je hamiltonijan elektronskog podsistema oblika

H- V
nrn nm (D.2)

= ne, m = m uu)

Ovdje je H hamiltonijan molekule na mjestu n, a V]Qm je ope-
rator medumolekularne interakcije koji se u sluSaju neutral-
nih molekula svodi na dipol-dipol interakciju. Sumira se po
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svih 6r N molekrula kristala

Hamiltonijan (D,2) ima slijedeci oblik u reprezentaciji dru-
ge kv&ntizacije [6 }

(D.3)
ifiHU

Indeks f=0,1,2, <»«»„? karakterise stanje elektrona. Fermi ope-
ratori stvaran^a i ponistavanja elektrona koji pripada mole-
kull n^n-e- u stanju f of *(f) i c?f (f) zadovoljavaju uslov

f =

Pri racunanju matricnia elemenata

koriste se valne funkci^e izolovane (alobodne) molekule.

U cilju stabilizacije hamiltonijana, odnosno eliminacije 5la-
nova proporcionalnih sa ô  + (f) of (0) i oC"*"(0) ô (f), sa Fermi
operatora °£n(f) preci cemo na nove Permi operatore a-0-0
slijede6om unitarnom transformacijom

(D.5)

pri 5emu elementi matrice trans formacije zadovoljava,ju slije
deci uslov unitarnosti

(D.6)

Hamiltoni^an elektronskog podsistema izrazen preko novih Fer-
mi operatora glasi



(D.7)

gdje

( (D-8)

A-A Sn Bnm n-m

U for»uli (D.7) izdvojicemo dlanove u kojima Je jedan, dva,
tri ill Setiri indeksa ̂  jednako null, tako da ce svi indeks
^ po kojima ae sumira biti razliSiti od nule. Pri torn cemo
uzeti u obzir da uslov (D«4) izrazen preko novih Fermi ope -
ratora glasi

kao i da iz (D,7) slijedi da koeficijenti A i B zadovoljavaju
uslove

(D.10)

Tada se hamiltonijan (D.7) mole napisati u obliku

H = H - v H - ^
0 1

gdje je

-̂  H* h
2 3

H -
0

6̂ (̂0000)]

(D.ll)

(D.12)

H
1 n«u

nd-p.
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ML" . CM)n£-vC

-8-ui

4-

cu
mi

a

l (M,)â  Co)
fve- c no-

= n-

CM,) a.
•nOO I- L mmoo

(D.16)

Uveicemo operatore stvaranja i poniStavanja pobudenja tipa
na nijestu n-0-

l*.a*)-â )â 0)
CD.i?)

a
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ko.ji zadovoljaTaju komute .clone relacije za kvazi-Pauli opera-
tore (IV. 2. 16), a osim toga i relaciju

-Uvodenjem kvazi-Pauli operatora relacije (D.1J), (D.14), (D.15)
i (D« 16) mogu se napisati kao

H,

nO^L

- z

(D.18)

(D.19)

ecj il
(OOOO)jj

•ew ^-oJ r .
^(^^)= B* *(^°o^)+ A^hein-rn n —m

H =

^ B; .

(D.20)

14?



H =4
nm -

4- 4.

j

Na taj naSin je sistem interagirajucih fermiona opisan hamil-
tonijanom (D.ll) aveden na siatem slabo interagirajucih kva-
zicestica.

Postupak atabilizacije hamiltonijana proveScemo tako §to 6emo
odrediti minimum energise osnovnog atanja (Dd2) uz dopunski
uslov

|a*u*-1=0 (D-22̂
Na taj naiin se iz transformisanog hamiltoni^ana izrazenog
preko kvazicesti5nih operatora (P eliminiSu clanovi koji sa-
drze samo jedan kvazi-Pauli operator.

Uslov minimuma svodi se na

to 3u

0

«• fo fo

ff ifzfjf^U U U U

(D.24)

Da bi H bilo minimalno transformacione funkcije û , i Lagran
geove multiplikatore Ae treba odrediti iz slijedeceg aistema
jednaSina

u (D.25)

1,2, . . .



Taa.j j« H,»0, a miaimalna eaergi^a osnovnog stanja

A — , «-co,. , *«- -e- *w ij
(D.26)
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