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Cilj ovog diplomskog rada je da ispitivanjem pona-

sanja protona u izolovanom 0-H-O bond-u pruzi elemente za fizi-

cku i biofizicku analizu feroelektricnih materijaia. Za potenci-

jal bond-a. koristi se kombinacija 6-potenci Jala, jer ovakve ana-

liticke forme dopustaju egzaktno resenje, a moze da im se nadje

dobro fizicko opravdanje.
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1. STRUKTURE SA 0-H-O BOND-ovima

Osnovne strukture ci ju dinamiku karakterisu proce-

si u 0-Ii-O bond-ovima su feroelektxicl. U na jpoznat i je predstav-

: • . ! : • ' . . - . •-. : • '•• : • ;. : . • r i . l . ! , . . ' ; . - . - • - - • > . ' • • - ; • : , - : , • • i ' . , ; . . ' • : ; ! . : . • i ' ; i , , ! , U

kristaliir.a KH2P04 se pojavljuje spontani elektricni moment i

otuda oni poseduju feroelektricna svojstva. PonaSanje feroelek-

trika je, u izvesnom smislu, slicno feromagnetiku. Kao i kod fe-

romagnetaka, spontani moment kod feroelektrika je maksimalan na

apsolutnoj null i opada sa porastom temperature. Na temperatura-

raa od okc 200 K spontani moment iscezava i feroelektrik prela-

zi u parc.elektr:'.cnu fazu, u kojoj je spontani elektricni moment

jednak rit.li, a do pojave elektricnog momenta moze da dodje same

pod dejstvom spoljaSnjeg elektricnog polja. Prelaz koji se vrsi

iz feroe] ektricne u paraelektricnu fazu je fazni preiaz prve vrste,

slican fe znom prelazu druge vrste., Ovakva definicija feroelekt-

ricnog fe.znog prelaza sledi iz cinjenice da se kriticna i Kiri-

jeva. ti?:o]ieratura kod f eroelektrika ne poklapaju, ali su veoma

bliske. Kod feromagnetika, medjutim, postoji cist fazni preiaz

druge vrtte, jer se pomenute dve temperature poklapaju,

Navedeno ponasanje feroelektrika je tipicno za or-

der-disorder strukture, pa se postavlja pitanje koji su delovi

raolekula feroelektrika odgovorni za egzistenciju uredjenih elek-

tricinih nomenata. Ideja za objasnjenje ponasanja f eroelektrika

je uzetas iz analog!je sa feromagneticima. Uredjeni sistem magne-

tnih rnomenata kod f eromagnetika nastaje usled uredjenosti spino-:

va u 3d ljusci svih atoma u kristalu. Sa porastom temperature

spinovi ;-:e razuredjuju tako da na Kirijevoj temperaturi sponta-

ni magnetni moment postaje jednak null. Ocigledno je da kod fe-

roelektr :..ka postoje uredjeni elektricni moment! koji se sa pora-

stom temperature razuredjuju. Teorijska i eksperimentalna ispi-

tivanja. ::eroelektrika pokazala su da uredjene elektricne momen-

te stvaraju protoni u O-H-0 bond-ovima, a koji su opet sastavni

delovi inolekula KH2PO^ • Nacinjen je model kvazi-spina, cija je

sustina .-;ledeca: izmedju dva atoma kiseonika krece se jezgro

donika i to u potencijalu sa dvostrukim ( v i d i s I i ku 1.)
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V(x)

SI. 1.

Proton noise da tuneluje iz jednog kra.ja jame u drugi sa izvesnom

frekvencijom koja se naziva frekvencija tunelovanja. Frekvenciji

tunelovan j a odgovara energi j a ko j a j e u SuStini j edneika razlici

energija orotona u levoj i desnoj jam! bond-a. U osnovnom stanju

proton zauz ima energi. j u Ej , a pod ut.lca j etri toplotnih kvanata

on ima mogucnost da predje u desnu jam LI i zauzine stanje sa visom

energi j cm E? , Energi j a tunelovanja, ko ja je oznacena sa 2,Q ,

data je sa:

2Q = E2 - E! (1.1)

Na. osnovu ovog modela pretpostavlja se da se svi protoni u svim

molekulini-a kristala nalaze u levim jamama (energija E| ) i da to

stvara ma'tsimalni spontani elektricni moment sisterna. Kada se

sistem za :rreva , pojavljuje se mogucnost prelaska protona u des-

nu jamu (energija E2 ) i usled ovih prelazaka spontani elektric-

ni moment celog kristala pocinje da se smanjuje. Kada energija

toplotnih kvanata dostigne veliku vrednost, preskoci protona iz

leve u desnu jamu i obrnuto su toliko cesti, da je, statisticki

posmatrano, moguce da se uzme da su svi oni na sredini bond-a,

a ovo opei: oznacava potpunu razuredjenost elektricnih momenata

bond-ova I iscezavanje momenta celokupnog kristala. Temperatura9

na. kojoj :se ovo desava, je temperature prelaza u paraelektricnu
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fazu.

Teorija feroelektrika je d arias veoma clobro razvije

na i mozda je njena najnejas.nlja tacka upravo ponaSanje protona

u izolovanom bond-u. Ovo je pre sveqa usled toga sto je potenci

jal sa dvostrukim dnom (v. s l . 1 ) sarno modelna predstava I anali-

ticki obli k ovog potenci Jala zada je se u literaturi na veoma ra

zlicite nacine. Svaka zadata forma potencijala dovodi do razli-

cit ih zakljucaka o ponaSanju protona u bond-u. Osim toga, veoma

mail broj analiticki zadatih potencijala dopusta egzaktno rese

n j e 3 pa mora da se ide na man j e il.i vise qrube aproksimaci je,

sto sa svoje strane unosi jos vise nejasrioca u pomenuti problem

U istraizivanjima vr^enim u ovom radu koriste se eksperimentalni

podaci za bond-ove u K^PO^ . Podaci su sledeci:

sir ina bond-a =^ 2L = 0 . 7 0 A .,

energija t une lovan ja =^> 20 ^ 200 - 4 0 0 c m ~ j

Ana1 itioka forma potencijala koja se koristi u radu predstavlja

kornbinacija 5-funkcije. Ovakav se model uvodi iz dva razloga:

Prvi je ta j sto pomenuta kornbinaci j a dopu§ta tacno analiticko

re^enje 9 dok drug! proizlazi iz cinjenice da je prolaz kroz

6-potenci. jal rnoguc iako je on beskonacari. Ovo poslednje, t j „

prolaz krcs 6-potenci jal, inoz'e da budo in te res ant no u vezi sa

idejama iz biofizike o tome da penetracija protona iz bond-a u

bond (protonske struje), predstavlja jedan od fundamentalnih proce

sa u bioinateri j i.



ZNAcAJ PROCESA U 0-H-O BOND-ovirna ZA BIOFIZIKU

Rezultati dosadasnj ih biofizickih istrazivanja ne-

dvosmisleno ukazuju na cinjenicu da su protein! i anninokiseline

one osriovne supstarice u kojima se odigrao prelaz od nezive or-

ganske meter! je u zivu, Danas postoji veliki broj radova, kako

eksperimentalnih, tako i teorijskih u vezi sa ponasanjem pome-

nutih supstanci i njihovim specificnostima, usled kojih dolazi

do skoka nezivo-zivo. Ono sto je karakteristicno za pomenute

supstance je cinjenica da su one veoma bogate 0-H-O , N-H-N i

C-H-C boiid-ovima 3 pa j e sasvim pr irodno sto j e procesima u ovim

bond-ovima obracena posebna paznja sa aspekta biofizike. Usled

prisustva bond-ova 5 ocigledno je da u aminokiserinama mogu da

se pojavo f eroelektricna pobud jenja (kolektfvizirani preskoc i proto-

na u bond-ov ima). Hamilton!jan feroelektricnog sistema sadrzi u se-

bi jedan deo koji odgovara simuItanora kreiranju5 odnosno anihi-

liran ju j.iarova f eroelektr icnih pobud j en ja. Usled ovoga , broj f e-

roelektrlcnih pobudjenja u sistemu nije odrzan, sto za sobom po-

v la c i veoma s pec i f i cnu ent r opi j u s i s t eina . En t ropi j a ovak vog s i-

sterna za^.fisi od vrememi i predstavlja period!cnu funkciju sa

prigusen;iem. Preraa kriteri jumima Prigozina i Ajgena, ovakav tip

ent ropi je predst<"ivl ja osnovni preduslov za. samoorganizaci ju ma~

teri je c:_ j i je kra jnji rezultat u izvesnim sluca jevima prelaz

nezivo~z:.vo. S obzirom na pomenuto, jedna od uloga feroelektri-

cnili pobud jenja ?ko ja nasta ju u smesi aminokiselina i proteiria ,

sastojala bi se u tome da sluzi kao izvor periodicne informaci-

j e za srnerm supstanci , Radi se o tome, da energi ja f eroelektric-

nog sisteraa5 iako je periodicna funkcija vremena u krajnjem re-

zultatu jx)sle dovoljno dugog vremena naraste, a to drugim reci-

ma znaci da je sistem feroelektricnih pobudjenja primio deo en-

tropi j e jsmese supstanci u ko jo j je ponikao. Srrianjenje entropi je

sinese supstanci ekvivalentno je prilivu informacije, a ovo opet

dovodi do privilegovanih hemijskih reakcija, tj „ do samoorganiza-

c i j e,

Osim ovog, cisto statistickog tumacenja uloge fero-

elektrika u bioprocesima 3 posto j d. i j edno cisto dinamicko , ko j e
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su dial I j\rik i Vatson. Prema ide'jama Krika i Vatsona s protoni

mogu da orelaze iz jednog bond-a u .drug! i da take stvaraju sla-

be protoriske struje. Ove struje su odgovorne 5 kako za prenos ma-

ss, eriergi ja i irnpulsa, tako i za prenos informaci je 9 ko ja opet

dovodi do bioloskog uredj ivanja u smislu odabiranja optiraalnih

procesa 2a zivu materi ju. Analize ko je su ovcle izvrsene u okvi-

ru pretpostavljenog modela za 0-H-O bond odnose se na mogucnost

nastanka protonskih struja u bond-u 1 na ispitivanje njihovih

osnovnih karakteristika-



MODELNI POTENCIJAL ZA 0-H-O BOND

Kao sto je vec ranije napomenuto 3 2a potencijal sa

dvostrukim dnom sa si. 1 koristi se analiticka forma koja se sas'

toji od kombinacije 6-potencijala. Centar bond-ova postavljen

je u koordinatni pocetak, a £^tomi kiseonika se nalaze u tackama

(-L ,0) i (L ,0) , (v. si .2). Smatra se da atomi kiseonika stavlja-

ju na put protona beskonacnu potencijalnu prepreku (bilo da je ja-

ma, i I I barijera), pa je na ovim mestima potencijal predstavljen

6-funkcijarna. Interakcija izmedju atoma kiseonika je, prema uve>

((-1,0)

in
I i
I I111

; V(x)

_^

H 1

/ O \1

SI. 2,

L , 0 )

!

1? H!_
/
•//•

denom modelu, takva da i na sredini bond-a stvara dopunski 6-po-

tencijal. "Prva pretpostavka o 6-potencijalima na krajevima bond-

-a je i fi zicki opravdana, jer prema eksperimentima i prema teo-

riji 9 prcton ili ne izlazi 5 ill veoma tesko izlazi iz bond-a, pa

j e potpunc logicno da u bond-u bude ogranicen beskonacnim poten-

ci jalima \- o ji ipak mogu da dopuste i pro la z (5-potenci jal I) . Dopun-

ski -poteneijal na sredini bond-a na ovaj nacin ne moze da se



opravda.

ste prizr.

sadrzi i j

dno recer

Velicirie

vol jnog *£-

da iiuaju

bond-a 2

On je vise uzet zbog toga, da bi se simulirala vec op-

ata forma potenci jala sa si. .1. , koja kao §to se vidi ,

ednu potencijalnu prepreku na sredini. U skladu pretho-

im, modelni potenci jal je uzet u sledecern obliku:

V(x) = -f ~f [6(x-L) + 6(x+L)] C3.1)

V i i ]/2 ci j e su dimenz i j e [ Jm], mogu da budu proi z

naka. Kasnije ce se videtikakav znak one nuzno moraju

da bi se zadovoljill eksperimentalni podaci za duzinu

i energiju tunelovanja 2il .
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RAZVIJANJE PERIODICNIH FUNKCIJA U FURIJEOV RED
I NEKE VA2NE SUME

Ovo je poglavlje zanimljivo kao matematifiki uvod u

dalju analizu kretanja protona u 0-H-O bond-u. Za potencijale

tipa (3.1) Sredingerov problem maze da se resava razvijanjem

funkcija u Furijeov integral, ill u Laplasov integral, all tako-

dje raoze da se koristi i razvoj funkcija u Furijeov red. S obzi-

rom da je bond sa si. 2 ogranicene duzine 2L i da se takvi bond-

~ovi periodifino ponavljaju u feroelektricnom kristalu,sama sime-

trija problema zahteva da talasna funkcija protona bude periodi-

cna sa periodom 21. , pa se problem zato resava razvijanjem tala-

sne funkcije u Furijeov red. Ako je funkcija f(x) periodicna

sa periodom 2L , tj »

f(x) - f(x + 2L)

ona moze da se razvije u Furijeov reel na sledeci nacin:

(4.1)

-k'rxPosle .nmozenja relacije (4.2) sa e i integracije po x ,

u g r a n. j.. c a ma ad. - L do L , u z k o r i s c e n j e r e 1 a c i j e :

L

2L j
dx e?'U 'L*

-L

dolazi se do iz»aza za koeficijente

k

L .. 71
r ^k -:-X

dx e f(x)

-L

U d a 1 j ijr a n& 1 i z ama po t r eb ne s u i v re d rios t i si ed e c ih s uma:
• i

k=+~ ; , 1

p
t-

_H1J
t *' f T/" TT x.

(4.3)

i oni su dati sa:

(4.4)

(4.5)

Da bi se- nasle ove sume 3 u Furijeov red (4.1) potrebno je da se

razviju sledece funkcije:
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f (x) = C.0,6 AX

co-6 Ax = co6 A ( x ± 2 L )

f ( x ) - <:AAx

ch Ax - c f e A ( x + 2L
(4.6)

Ove su fvnkcije podvucene talasastom linijom da bi se istakla

njihova periodicnost sa periodom 2L . Narocito je znacajno da

se ovo istakne kod perlodicne funkcije co&Ax , jer je ona peri-

odicna sa periodom 2rr/A . Funkcija C.CM Ax periodicna je sa peri-

odom 2L i poklapa se sa furikcijom co.$ Ax saino u intervalu

[-L, L]. S obzirom na (4.1) i (4.3) .t moze da se napise:

ik^x
-.,

LX (4.7)

-L

Integral iz (4.7) moze jednostavno da se resi, pel se dobija sledeci

rezultat:

(4.8)

Kako je c/7 z - ^ u relaciji (4.8) moze da se

i^vrsi prelaz A ->- t\i , posle cega se dobija:

c/i Ax = ~-A 4/i XL H k e
L

(4.9)

Ako se a relacijama (4.8) i (4.9) uvede x = 0 , tada se dobija:

„ — „ „_, Q. *f, 1 u y
A ^xl^ AL J

k=+<»);
Na ovaj su nacin dobijeni izrazi za dve od pomenutih suma. Ako

se u sumama (4.8)*i (4.9) uzirie x- J:1 , tada se dobija:

co-6 AL • AL
(4.11)

U toku dalj ih izracunavanja takodj e su. potrebne i sledece sume

I I (4.12)

Ocigledno je da se i do ove sume moze dodi iz relacija (4.8) i

(4.9) i ~o ukoliko se izvrsi prelaz x->-x ± L , tada se dobija sle~
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dedi rezultat:

k=+<
A(x ± L) = C4.13)

.. 7F
7, rC ~ X

Kao sto se vidi, poslednje dve sume nisu jednoznacno definisane.
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5. SVOJSTVENI PROBLEM PROTONA U 0-H-G BOND-u I
DVA TIPA RESENJA

S obzirom na relaci j u (3.1) i cinjenicu da se aria-

lizira jednodimenzioni problem, hamiltonijan protona u bond-u

dat je sa:
4-2 rl 2 I

(5.1)H * - f--rr + V i < $ x + -~ V2[6(xrL) + 6{x+L)]
2rn Hx2

gde je i n - 1 . 6 ? 3 9 x l O " : ' kg - masa protona. S obzirom na oblik

hamiltonj jana, svojstveni problem HH; = E¥ svodi se na:

2mE 2rnV

W 2 [ 6 ( x - L )

W2 -

C5.2)

Pozitivnim energijama odgovara znak -{- ispred A2 , dok negati-

vnini 5 odgovara - . U dal jo j se analiz i ispitu je sluca j nega-

tivnih energi ja. Talasna funkci ja. se 1 dal. je oznacava sa. f .

Res5iva se, preraa tome, problem:

dx
~ W 2 [ 6 ( x - L ) (5.3)

Kao sto ;; e vec rani j e napomenuto , ta 1 a s na f unkc i j a ¥ , kao i o-

stale ve.licine koje f igurisu u relaci j i (5,3)3 razvi jaju se u

Furijeov red tipa 0+.2) 5 pa je:

dxf{x) e C5.4)

°jAk =IT i d x 6 ( x - xo) e
.J

-L
2L

C5.5)

Zamenom (5.4) i (5.5) u (5.3), posle mnozenja sa e i integra-

ci je po x u granicama od -L do L , za koef icijente 1F^ dobi-

jaju se nledeci izrazi :

-1
(5.6)

gde je:
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A = A =

Relacija (5.6) najpre se sumira sarao po k , a zatim se pomnozi

sa (-1) * i ponovo izvrsi suiairanje po k . Na taj se nacin do

bija sistem algebarskih jednacina za odredjlvanje konstanata

A i A) . Sistem ima sledeci oblik:

L k yL
-1

2L
A. +

2 kT H)k
2L

v' . '
2L

A2 - 0

JA2 = 0

(5.7)

S obzirom ria (4.10) i (A- . l l ) , ovaj sis tern moze da se napiSe u ob-

liku:

(5.8)

. 0

A njegova sekularna jednacina, koja predstavlja uslov za dobija-

n j e ne tr i v i j a Inih r e sen j a 5 irna ob 1 ik:

Wi Wo Wi + Wo

2A (5.9)

Analizirari slucaj odgovara negativnim energijama kakve postoje

u 0-H-O hond-u za KH?POit * Kako 5 prema si. 1 , postoje dve nega-

tivne energije» parametri u sekularnoj jednacini (5.9) moraju

da budu pcdeseni tako, da ona da dva negativna, re sen ja za ener-
*>

giju. Analiza jednacine (5.9) pokazuje da j e to moguce samo u

slucaju kada su ispunjeni sledeci uslovi:

W - - w
W

(5.10)

Dalja analiza ovih uslova izvodi se u sledecem poglavlju. Na o-

vom j e iries tu potrebno da se nad j e talasna f unkci j a ^ (x) . Na o-

snovu relacija (5,6) i (4.14), resenje jednacine (5.3) moze da se

napise u cbliku:

4/ (x) =: -4=L1 [cA A(x :.t L) -f v c/i A ] (5.11)



gde je:

v =

Od resen~a C5.ll) mogu da se obrazuju dve linearne kombinacije i

to:

je:

i 'i'

- C

II - ¥_ . Jednostavan racun pokazuje da

= C
(5.12)-r \^IL ,'\/\ l -r-r \yv / ' \t-r-r u 11. f\S\o funkcija &k Ax u tackama 0 i ±L ima vrednost 0 , oci-

gled.no je da relaci ja (5.3) zadovol Java f unkci ju n̂ • U cil ju

pojednostavljenja pisanja indeks IT j e nadalje izostavlj en» a

resenje postavljenog problema je izrazeno funkcijom:

- C (5.13)

Resenje se normira uslovom:

L

d x l F 2 ( x ) - 1 (5.14)

-L

tako da normirana talasna funkcija (5.14) protona u bondu u slu-

ca ju keid^i on ima negativnu energi ju , ima konacan oblik :

x - - (5.15)

U neposrejdno j anal is i resava se jednacina (5.2) u sluca j evinaa po-

zitivnih energi j a. U ovorn je sluca. ju talasna funkcija oznacena

sa v 3 a jednacina za E > 0 glasi:'

(5.16)

Kao sto s;e. vidi, jednacina (5.16) se razliku je od (5.3) s.arno po

znaku ispred A2- . To znaci da svi rezultati za ova j sluca j mo-

gu da se dobiju iz rezultata 2a prethodni9 ukoliko se u njima

izvrsi pi'el a z A -*- A-z" . Na osnovu recenog» konacni rezultati su

sledeci. Sekularna jednacina ima c^blik:

2A
ctg XL = 0 (5.17)

a normirana talasna funkcija dat^i je sa:
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*(x) = (5.18)
2AL

?) i

Potrebno ;'e da se naglasi, da u ovom slucaju sekularna jednacina

uveik ima resenje bez obzira na Wj i Wo .
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6 NEGATIVNE ENERGIJE ~RAZNI T IPOVI REsENJA

Ovde se detal jrii je analiz Ira sluca j negativnih e-

nergi ja , jer on odgovara 0-H-O bond-ovima u feroelektricima. Za

bond u Ki-^POi, posto je eksperimenta Ini podaci :

L - 0 .35 A ; 2f2 == 200 - ^01) crn J (6.1)

Sekularna jednacina u ovom slucaju moze da se napise u obliku:

32M I • (6.2)

(6.3)

M ( 1 + B 2 ) 2 ( 1 + 3

Z - XL ; M = L|W

Ukoliko se izvrsi sledeci izbor parametara:

3 = 1.Q2 ; M - 10.2 ; L == 0.35 A (6,4)

I z (6,2) z a Z s e dob i j aj u dva re Senja i to:

2i = 5 - 3 1 5 ; Z2 = = 5 - 1 0 0 (6.5)

Ovim vrecnostima Z odgovara.ju dve vrednosti A

1 5 - 1 8 6 x 10s cnT1 ; = -£ = 14 .571 ^ l O 8 cm'1 (6.6)h
L

i dva riivoa energi je (ko ja su t a k o d j e I / r azena u [cm l ] ) :

to2 A? W y A ?
• = - 3550 cm"1

2m

No rrai ran e ta la s n e f unk c i j e z a ova j s 1 u ca j s u:

MX) - C . 0 3 8 3 3 x t o 4 &k A i x ; *Mx) = 0 - 0 ^ 6 5 6 x 10'4 ,6/1

(6.7)

(6.8)

Razinak i^raedju dva negativna nivoa predstavlja energiju tunelo-

v a. n j a i o n a i z no s I:

2fi - Eo - E i - 306 cm"3 (6.9)

sto se dobro uklapa u eksperimentalne rezultate navedene pod

(6.1). Jednostavno moze da se proveri da funkcije ]̂ (x) i 2̂ (x)

nisu ortogonalne, jer je:

I,

j c i x ¥ 1 ( x ) ¥ 2 ( x ) ^ 0

-L

(6.10)
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Energija tunelovanja iznosi:

- E] - 231 cm-1 C6.25)

a to znaci, da j e jednaka energiji iz prethodnog slucaja. Na

kraju ovog poglavlja data je konacna forma potencijala V(x)

za ko ju su dobi jeni navedeni rezu.l tat i . S ofozj.rom na (3.1) , (5.2),

(5,10) i (6.40» jeanostavno se izracunava da modelni potencijal

koji se uklapa u eksperimente ima obiIk:

V(x) = - 6(x-L)]}

L - 0.35 A - 0.35 x ID'10
(6.26)
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7 . PROTONSKE STRUJE I BRZINA PROTONA U BOND-u

Na osnovu rezultata iz prethodnog poglavlja 5 vidi

se da je struja verovatnoce razlicita od nule sarao tada 9 ako su

stanja protona u bondu op is ana kompleksnira f unkci jama (6.17),

Na osnovu opSte definicije struje verovatnoce:

*- ay jw
„ h iy _£_£_ „ vy _^J__

2mi i ox 3x

i relacije (6.17), jednostavno moze da se dodje do izraza za

struje verovatnoce5 koji glasi:

Vi dfi

J2

(7.1)

;' -' •
(7.2)

Cf - 3 . 5 6 G 2 7 * 1 Q 8 cm'1 ; C? - 0 .00073 * 1 Q 6 cm"1

Ovirn strujama verovatnode odgovaraju sledece protonske struje

date kao:

J(x) s = e j ( x ) ; e - 1 . 6 0 2 x l O " 1 9 C

J(-x) - J(x)
C7.3)

Zavisnost protonskih struja od mesta n bondu data je u tablici 1

TABLICA 1.

x x 109f.cm]

0.0

0.5

i.a
1.5

2.0

2.5

3.0

3.5
.._

JiCyA]

0.00000

0.00017

0.00187

0.01071

0.0512̂

0.23210

1.03426

4.58729

J2[liA]

0 , 00000

0.00017

0.00187

0,01071

0.05125

0,23214

1.03446

4.58820

Kao sto se iz tablice vidi, obe protonske struje su priblizno

is tog intenziteta i veoma su male (us red nj end reda 1 yA). Vazno

je da se uoci da su struje maksimalne na granicama bond-ova 3

sto ukazuje na mogucnost da dodje do prolaska protona kroz 6-po-
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tend j ale na krajevima bond~-a. Od in to res a je da se u granicaiua

ovog modela procene brzine kretanja protona u bond-u*

Brzina je data kao integral struje verovatnoce po koordinati:

x

v(x) = dy j (y)

(7.4)

v Ix

Ukoliko se na osnovu (7.2) i (7,4) proracuna ju brzine protona u

stan jiiua

tablici 2

i $? 9 dobi ja ju se tada rezultati ko ji su dati u

TABLICA 2.

x x 109[cm]

0.0

0.5

1.0

1.5

2.0

2.5

3,0

3.5

vxtcm/s]

0.00000

0.12688

3.11665

1.8.72548

.100.11762

474.57184

2150.97792

9596.28606

vp_[cm/s j

0.00000

0.12691

3.11727

18.72919

100.13746

474.66590

2151.40422

9598.18795

Kao sto se iz tablice vidi 3 brzina raste kada se proton pribli-

zava grariici bond-a, Brzine su relativno male u odnosu ̂ na uobi-

cajene u dornenu mikroobjekata (usrednjeho na oko 30 ni/s). S obzirom

na uobiccijene predstave o lokaciji protona u bond-u interesant-

no je da se odrede maksimalne gust inc. verovatnoce za stanja

(6.17). Jednostavan racun pokazuje da gustine:
* .. -x-

Pi(x) - $3(x)$i(x) ; p5(x) = l>2(x)$2(x) (7.5

ima ju sl(3dece osobine: Za x = 0 je p j ( 0 ) = p? ( 0 ) = 0 I to odgo-

vara minljnumu gustine verovatnoce. Gustina verovatnoce ko ja od-

govara n;.zoj energiji , a to je p^ (x) nema maksirnum, ali ima

najvecu vrednost na krajevima bond-a ( v a z i za sve s l i c n e s l u c a j e v e ) .

Gustina verovatnoce koja odgovara visoj energi'ji E^ s a to je

Pj^ (x ) ima maksimum. za x = ± 0 . 2 5 2 5 A , a to znaci na priblizno

0 . 7 duzine bond-a. Vrednost. maksimalne gustine iznosi p« max -

- 3 .07851*10 8 ,
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Na osnovu izlozenog mozo da se zakljuci da u sta-

nju nize energije proton moze da se locira bilo gde, osiiu na

sredini tond-a, sto odgovara pretpostavci da je on lociran, ill

u 1 evoj s i 11 u desnoj polovini jante. Sto s e t i ce stanja viSe e ~

nergi je, proton se locira u razmaku '.0,7 od duzine jame, sto

takodje odgovara predstavi da se u pobudjenom stanju proton sta-

tisticki priblizava sredini bond~a. Razmotrimo jos i slucaj sta-

ri ja (6.23) . U ovirn stanj ima 3 s obzirom da su realna 5 struje i br~

zine su jednake nuli, sto znaci da proton pokazuje staticno po™

na&anje. U ovoin slucaju mogu samo da se ispitaju gustine verova-

tnoce:

p|(x) = $1(x)$j{x) ; p2 I

Jednostavno maze da se pokaze da

nuli za x. ~ 0 . Sto se tice gustine

$2(x)Mx) (7.6)

Ima minimum koji je jednak

, ona ima tri minimuma (u

sva t r i je slucaja jednaka n u l l ) . Miniraumi nastaju za vrednosti x = 0

x = ±0,31650 A . Gustina p*j_ ima maksimume za x = ±0.2̂ 963 A i

ova gustina tada iznosi: p̂  = 3.07273X-108 . Prema tome, moze da

se zakljuci da proton u stanju sa viSora energijom E^ najceSce

obitava na ±0.71 od duzine bond-a.

Na kraju ovog poglavlja data je kratka analiza sta-

nj a protc'iia kada poseduje pozitivne onergije. Sekularna jednaci-

na u ovorn sluca ju svod i se na:

I = (7.7)
2(1 4-32) : M(l +02)

Pri iston izboru parametara 5 kao 1 u slucaju negativnih energi-

ja, postoje dva energetski najniza renenja:

- 2872 cm / cm
(7.8)

Energi j ana ;j_ i £2 odgovara ju talasne funkci je:

MX) - K71362 x 10" i - < w A ,
i

$ 2 (x ) *= 1 .65170 x 10'v .ix'n A? J- (7.9)

A x - 1 3 - 1 0 6 x i o 8 cm'1 ; \ = 23.f31 x !08 crn"1 j

Buduci da sluca j pozitivnih ener<Ti ja rii je tip! can za f eroelektri

one materijale, na ovom se mestu nece izvrSiti ortogonalizacija

i or tono::rairan j e stanj a $| i $2 , ka<^ sto j e to ucin j eno u pret-

hodnom s^ ;_uca ju .
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8. HAMILTONIJAN KRISTALA SA MQDELNIM 0-H-O BQND-ovima

Dosadasnje se analize odnose na izolovani 0-H-O

bond. Kroisteci me tod Bogoljubova , koj im se oci koordinatne re-

prezentacije preiazi na reprezentacij u druge kvantizacije , moze

da se napise ham.iltonijan kristala koj i sadrzi 0-H-O bondove.

U skladu sa vec pomenutom teorijora Bogoljubova» hamiltonijan

kristala. moze da s e napise u ob 1 iku:

H -
L

H _ r t a - a-,,f l n f nf L-(fflf"f"f)at.a-.Iai,na-.»jnm nf nf mf mf
nff!=l nm (8.1)

ff f"fm =

Operator! a i a_ su Fermi operator! koji kreiraju proton u

stanj u + i u bond-u, c i j e j e mes to de f ini sano vektorom kr i s-
->

talne resetke n . Kako svaki bond sadrzi samo jedan proton,

niora da bude ispunjen uslov:

"*"«."[ nf
C8.2)

Indeks kvantnog stanja f , uzima dve vrednosti i to 1 i 2. U

pog 1 a v 1 j 'i 6. poka z ano j e da po s t o j e s a mo d va stanja e ner g i j e.

Ej i Eo 9 Pri- cemu je u obci slucaja E2 > E] - Indeks 4 oznaca-

va, zbog toga 5 osnovno stanje 5 a indeks 2- •> pobud jeno stanje.

Ma t r i en i e1ementi dati su

Hfft==
(8.3)

V

Tntegracija. se vrsi po zapremini elementarne delije, a kako su

bond-ovi linearne strukture, iniegra1 (8,3) svodi se na integra-

ciju od -L do L . Unutrasnja koordinata F,- je ili x , ill y ,

2 , Harailtonijan irna oblik:

.
zm

F u nk c i j e 1F ( ̂  - ) s u :

g.678636(x) + 5.03^871 6(x-L) (8,4)



(8.5)

5(£5) - MX) , M*)

s to zavisi koj i se od sluca jeva, odred jenih u poglavl ju 6* , a-

nalizira. Matricni element! interakcije izmedju bond-ova dati

su sa:
f #

—(ff1 f"f1TI) -
m in run -

f rn
(8.6)

ona zav:-s unutrasnj Ih koor-

n -m

S to s e tice f u nk c i j e V— (£̂ , <̂ )

dinativnih bond-ova £r i rastojanja izmedju bond-ova

Analiticki izraz ove funkcije nije u potpunosti poznat 5 ali me-

renja pokazuju da ona eksponencijalno opada sa rastojanjem jn -m

Vrednost matricnih eleinenata. iznojsi oko 1G"1 - 1Q~2 eW . S obzirom

da analiticki izraz nije poznat, nece se vrsiti proracun matri-

cnih eleinenata n̂ifî n'%) • ̂ â ° su f unkci je $j i $2 » odnosno

v, i $2 , ortogonalne5 matr icni element! Hff i su dijagonalni i

r;t.o z e. da s e nap i s e :

H f r» - Hf6ff» (8.7)

U skladu sa teor i j om Bocjol j ubova 5 pode sno j e da s e

od Fermi opera tor a a pred je na Pa.uli operator P i to u skla-

du sa de:: i n i c i j om:

Pn " afl2an
a aHPn -" anianl (8.8)

Pretpostavimo da kristal ima centar inverzije, pa

su zbog ~oga matr icni element! Wnm^: f f "f1T!) jednaki nuli kada

u njima ~;:ri indeksa -f nose oznaku osnovnog stanja ,̂ ili ako

samo jedan indeks nos'i oznaku osnovnog stanja ^ .

Potrebno je da se u hamiltonijanu (8.1) izvrsi raz-

voj suina po f y te da se uzmu u obzir (8.7) i (8.8)5 a drugi clan

u hamiltoni janu da se razvi je po shemi 1.

SHEMA i.

f f <
2
1

2
1

O

1
r)

2.

f"

2
2
1
1

.pHf

2
2
1
2

f

2
1
2
1

, .] r
"

2
1
1

2
2
1
•1

f"1

1

1
2
1



Na osriovu recenog, hamil ton! jan moze da se na.pi.se

u obliku.:

H <= A y F-
nirt nm nm C8.9)

Oznaike upotrebl jene u (8.9) su sledecc ;

* Hn -H22 -y

H i i - H

-f W(2211) -W(2222)]

W(abcd) = I W-Q(abcd)

+Waa(2112)]
C8.10)

Y- - = — W (1212
rn-ra 2 nm^ I Z I^ WSS(2121) = nm

-W(2211)1'nm

S ob zirom na ham i1toni jan (8.9) moze da s e i zvr S i

termed inamicka analiza feroelektrienog kristala sastavljenog iz

modelnih Q-H--0 bond-ova ci ji je hamil toni jan (8.40, Ove se anali-

ze ne izvode u radu, jer su njeni generalni rezultati u litera-

turi dob::o poznati, Potrebno je same da se naglasi da iz analize

individual.nog bond-a posto ji. mogudnos t; za dva tipa hamil toni ja-

na.
Ako se koriste funkcije $ , tada je energij a tune-

lovan ja :;:ealna, a i matr icni el emeriti , takod je. Ovakav bi se

slucaj uklopio u standardne analize feroelektrika koje su zna-

• ;ine sa cisto fizickog aspekta,

Ako se, medjutim, koriste funkcije $ , hamiltoni-

jan bi sadrzao kompleksne energije tunelovanja, a matricni ele-

ment.! biLi bi takodje kompleksni. U ovom slucaju, kako je pozna-

to s javljaju se protonske struje, pa bi ovakav hamiltonijan bio

podesari za analizu biofizickih aspekata feroelektricnih fenome-

na.
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Z A K L U C A K

Analize modelnog 0-H-O bond-a su pokazale da po-

stoji rnogucnost statistickih stanja u bond-u, a takodje i mogud'

nost kra1:kozivudih stanja u ko jinia. na.sta ju protonske struje.

Prvi pomenuti slucaj dopusta da so razvije teorija staridardnih

feroelektricnih fenomena. Drugi b.i slucaj bio od znacaja za izo1

lovanje biofizickih fenomena, jer kao sto je poznatos protonske

struje predstavljaju jedan od bitnih inehanizama u razvoju zive

materi
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