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R. Firstenberg: SimulcLcija, fononskih spektara. u filmovima., dipl. rad 4 

1 . U v o d 

Proucavanje oscilovanja atoma u kristalima je od znacaja za fiziku cvrstog stanja, s obzirom 
na cinjenicu da se mnoge osobine kristalnih materijala mogu objasniti poznavajuci „odziv" atoma 
kristalne resetke na mehanicka i terraalna pobudenja. 

Savremena flzika tretira ova pobudenja po principima talasno-cesticnog dualizma [1] kao 
kvazicestice - fonone. Kvant energije elasticnog talasa je fonon. Fononu talasnog vektora k 
pripisuje se impuls hk i energija hu{k). 

Od posebnog je interesa poznavanje fononskog spektra, tj. disperzione relacije u = ij{k). 
Poznavanjem ove relacije, mogu se odrediti mnoge makroskopske velicine kristala [7]. 

Ovaj rad se bavi odredivanjem disperzione relacije za tanke kristalne film-strukture. Pored 
filma, obradene su i neogranicene kristalne strukture (balk), u cilju poredenja ponasanja fonona 
u balk, i iz njih „isecenih" film-strukturama. 

Istrazivanje elementarnih ekscitacija u kristalnim filmovima dobija praktican znacaj razvo-
jem eksperimentalnih metoda i tehnike, cime je omogucena izrada tzv. ultratankih filmova 
debljine od svega nekoliko atomskih slojeva. Jedan od najefikasnijih eksperimentalnih metoda 
za izradu ovih filmova je tehnika epitaksije molekulskih slojeva [9]. 

Kao alternativa teorijskom pristupu proucavanja fonona u filmovima, u ovom radu se koristi 
metod kompjuterske simulacije [3]. Ovaj metod je pokazao narocito dob re rezultate kod ispi-
tivanja sistema koje je nemoguce (ili je to veoma tesko) obraditi teorijski [5]. Kao primer tih 
sistema obradeni su nehomogeni filmovi [6]. 

U cilju testiranja rezultata dobijenih kompjuterskom simulacijom, izvrseno je poredenje sa 
analitickim resenjem, naravno u slucaju kada ono postoji [4]. 

Napomena: u odeljcima koji se bave simulacijom, sve fizicke velicine su pisane bez odgo-
varajucih jedinica. Podrazumevaju se sledece jedinice: 

• za duzinu: 1 X 10~^° m , 

• za masu: 1.66 X l O ' ^ ' kg , 

• za vreme: 1 X lO"^'^ s . 
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2. M e h a n i c k a p o b u d e n j a u k r i s t a l n i m s t r u k t u r a m a 

U ovom odeljku se razmatraju mehanicka pobudenja u kristalnim strukturama koje pose-
duju translacionu invarijantnost, tj. u prostorno neogranicenim kristalima. Kao model za ovo 
razmatranje uzima se idealni rombicni kristal sa parametrima resetke 03^,0^ i Oj, i elasticnim 
meduatomskim potencijalom interakcije definisanim Hukovim konstantama C c p gde a oznacava 
odgovarajucu projekciju (a G {x,y,z}). Pretpostavice se da su torzione konstante Cap{a 7̂  /?) 

zanemarljive u odnosu na konstante istezanja C a a -
Za hamiltonijan koji opisuje mehanicka pobudenja usvojenog modela, uzima se standardni 

hamiltonijan fononskog sistema u aproksimaciji najblizih suseda [2]: 

HID = \E§: + i EC„-,a {-^ - - Va)' ' (2-1) 

gde su: pjj i - impuls i pomeraj atoma mase kristala na cvoru n = a^i^n^el+ayTiye'y+a^nze';, 

( ^ < n , < ^ ; i V „ ~ 1 0 « ) ae{x,y,z}, 

a C- ^ = - - Hukove konstante elasticnosti izmedu atoma na mestu f? i njegovih susednih 

atoma na mestu m = n + A . Radi jednostavnijeg pisanja, uvode se sledece smene: 

Hamiltonijan (2.1) u razvijenom obliku za neograniceni kristal glasi: 

»2 , 1 ^ ^ ^ 

X 

+ 

+ 

a Tlx 

{y-n.x-l,n,y,n: - < 
2 

+ (2.2) 

Koristeci gornji hamiltonijan mogu se naci Hamiltonove jednacine [4], a njihovim sredivanjem 
dolazi se do diferencijalne jednacine kretanja a-te projekcije pomeraja n-tog atoma: 

u 
a r>2 Of 

Tlx ,ny ,71, 

+ < . n , - l , n . + < , n „ „ . . + l ' < . n „ n . , - l " Q<.ny.n.) = 0 , (2.3) 

gde je obelezeno = V^a /M . 
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Sada se odreduje uslov pri kome egzistiraju partikularna resenja diferencijalne jednacine 
(2.3) koja predstavljaju monohromatske elasticne (fononske) talase. Jedno partikularno resenje 
se moze potraziti u obliku: 

Ukx,ky,kSt) = ^^''^^f^^^f^^e'i^-^-''^+''y''y''y+'=^'''^^--^-') . (2.4) 

Uvrstavanjem (2.4) u (2.3) i skracivanjem, dobija se uslov: 

- ^a(6 - e^'^^ ~ e-''^^^ - e'^y^y - e^'^^^y - e''^^' - e'''^^^) = 0 , (2.5) 

odakle, primenom Ojlerovog obrasca i jedne trigonometrijske transformacije, sledi disperziona 
relacija koja povezuje frekvenciju fonona sa talasnim brojem: 

= 2 n . ^ . z n ^ ^ + szn^^-f- + s^n^^^ . (2.6) 

Opste resenje jednacine (2.3) moze se napisati u obliku: 

ai az 

< , . „ n . ( i ) = / / / cifc.rffc.c/fc, $,-^,,^,,^e'('=^'^^'^^+'=v".a.+'=.n--=-.0 . (2.7) 

ax (ly 

Za male talasne vektore (napr. atomske oscilacije pobudene fotonima) i za kristale kubnog 
sistema [a^ = ay = a~ = a) umesto (2.6) vazi priblizna relacija: 

= aO.^k . (2.8) 

Oznacavanjem: 

= afic, (2.9) 

moze se uvesti pojam brzine prostiranja akustickih (mehanickih) talasa (akustickih fonona). 
U slucaju da se mehanicko pobudivanje vrsi u jednom od glavnih pravaca kristala (projekcije 
talasnog vektora duz ostalih pravaca su jednake null), disperziona relacija (2.6) se uproscava i 
glasi: 

ka 
u = 2Q s i n y . (2.10) 

Ovaj slucaj odgovara oscilovanja tzv. kristalnog lanca (oscilovanje u jednoj dimenziji). 
Kod kristala koji imaju dva iU vise atoma po primitivnoj celiji, fononski spektar pokazuje 

nove odlike. Naime, za svaku od polarizacija, disperziona relacija poseduje dve grane, akusticku i 
opticku, saistoimenim fononima: longitudinalni i transverzalni akusticki fononi, i longitudinalni 
i transverzalni opticki fononi [2, 8]. Radi analize ovakvog sistema razmatra se jedan beskonacni 
kristalni lanac, kod koga atomi mase Mi leze na .,neparnim" pozicijama. dok atomi mase M2 na 
„parnim". Neka su ovi atomi medusobno udaljeni za a , tako da je duzina ponavljanja 2a. Pod 
pretpostavkom da interaguju samo najblizi susedni atomi i da je Hukova konstanta identicna za 
sve atomske parove, jednacine kretanja glase: 

Ml JI2S+I + C (2U23+1 - ^25+2 - U2s) = 0 

M 2 Tl2s + C {2U2s - U2S + 1 - U2s-l) = 0 . (2.11) 

r^'san^j'. f^.'^'^v - 3.1.-:* 
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Resenje ovog problema se moze potraziti u obliku progresivnih talasa, ali sa razlicitim amplitu-
dama za „parne" i „neparne" atome: 

U2s+i{t) = $ie'f(2^+i)'='^-^'l i ^2^(0 = ^^e'i^'i^^--^') . (2.12) 

Uvrstavanjem (2.12) u (2.11) i sredivanjem, dobija se sistem od dve homogene linearne jednacine: 

- 2C $2CosA ;a + 2C $ 1 = 0 

w ^ M 2 $ 2 - 2 C $icosfca + 2C $ 2 = 0 . (2.13) 

Sistem (2.13) ima netrivijalna resenja, ako je njegova determinanta jednaka null: 

2C - MiLo^ -2C cos ka 
-2C cos ka 2C - Ivh^o^ 

Razvijanjem determinante, dobija se disperziona relacija: 

1 \

= 0 

=C 
[ 1 

V M i M2) 
+ 

M2) 

Za male vrednosti talasnog vektora k dobija se: 

.2 
Lu 2C 

( 1 

2C 

+ 
1 \ 

M 2 . 

2„2 k'a 

——— sin^ ka; k £ 
M1M2 

(opticka grana) , 

(akusticka grana) . 

"2a'2a 

M l + M 2 

Na sledecem grafiku (slika 2.1) prikazana je zavisnost u{k) na osnovu relacije (2.15). 

(2.14) 

(2.151 

(2.16) 

2--

OptiSka grana 

-7t/a 0 7i/a k 

Slika 2.1: Grane optickih i akustickih fonona 
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3. F o n o n i u k r i s t a l n i m f i l m o v i m a 

Za razliku od prethodnog slucaja, gde je analizirana neogranicena i translaciono invarijantna 
kristalna struktura, u ovom odeljku se razmatra tanki film koji je okarakterisan narusenom 
translacionom invarijantnoscu. Ova struktura ima konacnu debljinu u z pravcu, dok su XY rav­
ni beskonacne [4, 10]. Prema tome, film struktura poseduje dve beskonacne granicne povrsine 
(slika 3.1) paralelne XY ravnima i to za z = 0 (n , = 0) i 2 = X [n, — N^)- Duz z-ose locirano 
je + 1 atoma. 

10^ P e {x,y} ; 0 < < N, ; 10 

Slika 3.1: Model kristalnog hlma 
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Kao i kod beskonacnih struktura, i ovde se torzione konstante Capioi 7̂  /9) zanemaruju u odnosu 
na konstante istezanja C a a - Ovakve strukture se nazivaju idealnim kristalnim filmom. Interak­
cija filma sa granicnom sredinom (supstrat, vazduh) obavlja se na granicnim povrsinama. Ova 
interakcija moze se opisati preko sledecih definicija: 

(i i) ^nznynz;nx± 
(iii) 
( iv) 

(v) 
(vi) 

Hamiltonijan (2.1) se za idealni kristalni film moze napisati kao zbir dva clana: 

HjF = HS + HB 

Mnx,ny,nz = M V n. e [O.iV, 
— net Ca V G 

nxTiynz\nx,Tiynz-^\ Ca V e 
n a 
^nxnyQ\nx,ny, — \ 

= il + T)Ca 

^nxnyNz;nx,fly,Nz + i = il + s)Ca 
a — 7/ " 

'ni.rij,,-! — "'nx,ny,Nz + l 0 a — 7/ " 
'ni.rij,,-! — "'nx,ny,Nz + l 0 

(3.1) 

(3.2) 

prvi clan opisuje granicne povrsine, a drugi jezgro filma (balk). U razvijenom obliku ovi hamil­
tonijan! imaju sledeci oblik: 

Hs = 77 E E (Pnx.nyfi) {Pnx,ny,N, 
2M 

+ 

nx,ny 

2(1 + r) ( u Z ^ ' + 2(1 + s) U l ' ' 

+ 

+ 

+ 

+ 

+ 

'"'nx,ny,Nz-l ~ ^Z.ny^Nz) + (""nx.n^,! ~ ^nx,ny,o) + 

•"•rfi.ny.O ~ '^nx + l,ny,o) + ('"nl.rij/.O ~ '^nx-l.ny,o) + 

^n" ,nj,,0 ~ ^nx,ny+l.o) + (^nl.riy.O '"nl.ny - l . o ) + 

2 / \

(3.3) 

<,ny..Nz-u"' nx + l.Uy.Nz) + [^nx,ny,Nz ~ ^nx-hny,.\'z} + 

^nx,ny,Nz ~ ^nx,ny + l,Nz) + \^nx,ny,Nz ~ ^Ux.ny-l.S, 

1 ' ^ 1 

rixiTiy 

' Nz-l r 
X E E 

nx,n.y I nz = l '" 
'nx + l,ny,n, '^nx,ny,nzj y^nx-l.riy.n, ^rix.ny.nz) "f" 

rix,ny + l,nz "'nx,ny,nz nx,ny — l,nz ^ni,ny,n + (3.4) 

Nz-2 

nz = 2 
+ E \^nx,ny,nz + i " n i . n ^ . n j ) + ( " n i , n y , n , - l '^nx,ny,nz + 

Posle uvrstavanja hamiltonijana (3.3) i (3.4) u hamiltonove jednacine i sredivanja, jednacine 
kretanja glase: 
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(3.5) 

- za — 0 : 

+ < , n , - l , 0 + < , n „ l - 2(1 + r)uZ,ny,0 ' ^<,ny.o) = 0 , 

- za 1 < < iVj - 1 : 

- za rij = : 

^nx,ny,N, ~ {'^Z+l,ny,Nz + ''^Z-l.ny.N, + '"'nx,ny + l,N, + 

+ < , n , - l , / V . + <,ny..Wz-l - 2(1 + 5 ) < , n , . V . , - 4 < , „ , , , V . ) = 0 . (3.7) 

Resenje ovog sistema od iV^ + 1 homogeniii diferencijalno-diferencnih jednacina za male atom­
ske pomeraje mozemo potraziti u obliku proizvoda nepoznate funkcije (duz z-ose) i poznate -
neizmenjene (u odnosu na „balk" resenja) harmonijske funkcije polozaja (duz XY ravni), tj. 

(3.6) 

-l-co 
^Z.ny,nSt) = E E / ^ ^^aikxnx + kyny)-.t. . ^ . ^ ^ a ^^^^ ^ ) _ 

Zamenom ovog izraza u jednacine (3.5-3.7) dobija se: 

ip-r) n + 'Si 

(3.8) 

(3.9) 

* . v , - i + ( p - 5 ) * 

a 
iV, -
ct _ 
Nz -

0 

0 

gde je: 
ak 27 , . 2 Tkxky = sin - r - + sin (3.10) 

fi„ ' ^ ^ ^ ^ 2 ' 2 

Na taj nacin se sistem od iV^ -|- 1 diferencijalno-diferencnih jednacina (3.5-3.7) svodi na sistem 
od Nz + 1 homogenih algebarsko-diferencnih jednacina (9). Da bi ovaj sistem imao netrivijalnih 
resenja, njegova determinanta mora biti jednaka null: 

Nz + \ 

p-r 1 0 0 . 0 0 0 0 
1 /9 1 0 . 0 0 0 0 
0 1 p 1 . 0 0 0 0 

0 
0 
0 

0 
0 
0 

0 
0 
0 

0 
0 
0 

1 p 
0 1 
0 0 

1 0 

p 1 
p- s 1 

= 0 (3.11) 
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Za r = s = 0 determinanta predstavlja Cebisevljev polinom druge vrste [11]. Nule ovog polinoma 
glase: 

p,, = 2 cos ^^py^i^; t /= l ,2 , .3 , - - - iV,+ 1 . (3.12) 

U ovom slucaju, moze se iz (3.10) koriscenjem smene p = Nz + 2- izraziti disperziona relacija 
za idealan kristalni film kao: 

< , ^ ( , ) = 2 n J s m ^ ^ + s m ^ ^ + s i n ^ - ^.^ 

ili u sazetijem obliku: 

pri cemu je 

. 2 azkz{p) 
= sm — , 

gde projekcije talasnog vektora uzimaju sledece moguce vrednosti: 

kx e 

kz{p) = 

TT 77 

TT p 

ZNz + 2 ' 

ky e 
TT TT 

p = 1,2, ••• ,Nz + 1 . 

(3.13) 

(3.14) 

(3.15) 

(3.16) 

Na osnovu (3.16) jasno se uocava diskretni karakter z projekcije talasnog vektora u poredenju 
sa projekcijom u XY ravni. Pored ove osobine, k^ se razlikuje od k^ i ky i po tome sto njegova 

minimalna vrednost nije 0, a ni maksimalna nije —•: 

= kAi) 
1 

a, Nz + 2 
> 0 

kr- . + 1 ) = ^1 - - ^ ) a-. a. 
(3.17) 

Na slici 3.2a graficki je prikazan ovaj spektar u funkciji XY ravanskog vektora k'^ = kl -\- ky-. 

(u^ f. {p)Y I \ 
S'^ = — = £l ykx,kyU a na slici 3.2b isti spektar ali u funkciji z osnog vekto-

ra A;, = kz{p): = £l j. ( ^ ^ ) . Sa grafika se jasno vidi izrazita diskretnost dozvoljenih 
energetskih nivoa fonona u idealnom filmu u poredjenju sa kontinuumom ovih vrednosti za 
bcdk-strukture. Sve tri akusticke frekvencije u balk-strukturama teze null kada trodimenzioni 
(prostorni) vektor k = k tezi null, a minimalne frekvencije fonona u tankoj idealnoj film-
strukturi: 

(ua)^^^ = uaik, = ky = 0,kz = A:- '" ) « Qa 
Nz + 2 

> 0 . (3.18) 
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Sa druge strane, maksimalne vrednosti frekvencija akustickih grana u idealnom beskonacnom 
kristalu teze vrednosti (uig)^^^ = 2 fla kad k^ ^ ir/a ( a = x,y,z), dok u posmatranom 
idealnom filmu: 

{0Ja)rria. = {K = ky ^ x/a, k, = k^^ ^ 2 fi^ ^ 3 1 -
7rVr2 

{Nz + 2}\ 

(3.19) 
Takode se jasno uocava i smanjenje sirine frekventne zone fonona u filmu u odnosu na balk-zonu, 
koja odredjuje razlicito termodinamicko ponasanje film-struktura. 

2.5 

2 

1.5 

1 

0.5 

0.2 0.4 0.6 0.8 

Slika 3.2: Frekventni spektar atoma kristalnog filma 
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Ako se sistem jednacina (3.9) podeli sa $o = $0(̂ 2) i poslednja jednacina odbaci, dobija se 
ovaj sistem jednacina u novom obliku: 

Pu + ^1 = 0 , za: n , = 0 ; 

1 + ¥'1 + ¥'2 = 0 , za: n, = l; (3.20) 

t p n . - i + P,. fn, + fn,+i = 0 , za: 2 < < A^, - 1 , 

^ ^ = < = ( * o * = ^ = (3.21) 

Poslednja od jednacina (3.20) je zadovoljena za: 

¥ ' n . = ( - 1 ) " ^ {7^sin(n,G) + Q s i n [ ( T i , - 1)Ĉ ]} , (3.22) 

a na osnovu toga sledi: 

(^1 = - P s i n ( G ) ; ^2 = Vsm{2 C ) + Qsin(G) . (3.23) 

Zamenom ovih izraza u prvu i drugu od (3.20) dobijaju se nepoznati koeficijenti: V = Vu = 
= p^ sin~^ Cj, i Q = Qi/ = - sin"-^ a vracajuci ih u (3.20), odnosno u (3.21), sledi: 

* ^ . ( M = ( - l ) - ^ ^ ^ ^ ^ ^ ^ ^ 4 ^ * o . (3.24) 
sm i^if 

U skladu sa gore izracunatim (kombinovanjem (3.8), (3.24) i standardnim normiranjem [2], lako 
se dobija konacan izraz za fononske pomeraje u obliku: 

C , . n . ( 0 = E E ' K^ik.ky, p) e - (^ -^+ '^v" . ) - . - .%, ( . ) + 1) . 

(3.25) 

M^ik^ky, M) = ( - i r - ' 
MiV,A, iV ,c . ' - , ,_^(^) 

Uporedjujuci ovde dobijen rezultat sa odgovarajucim za idealne beskonacne strukture moze 
se zakljuciti da su mehanicke vibracije u idealnoj neogranicenoj strukturi ravni talasi u svim 
prostornim pravcima, dok u tankom filmu predstavljaju superpoziciju stojecih talasa u z-pravcu 
i ravnih talasa u XY ravnima. 
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4. M e t o d i k o m p j u t e r s k e s i m u l a c i j e 

Zajedno sa pojavom brzih racunarskih masina, u nauci se razvio jedan sasvim novi pristup 
proucavanja prirodnih fenomena. Naime, pored tradicionalnili teorijskih (analitickih) i ekspe-
rimentalih (empirijskih) metoda istrazivanja, pojavili su se (i zasluzeno zauzeli ravnopravno 
mesto) metodi kompjuterske simulacije [12, 13]. Oni danas predstavljaju „standardne alate"' u 
mnogim prirodnim naukama, a narocito u fizici. 

S I M U L A C I J A 

T E O R I J A E K S P E R I M E N T 

Slika 4.1: Odnos kompjuterske simulacije prema drugim naucnim metodima 

Ovi metodi imaju mnoge prednosti, ali prilikom sagledavanja znacaja kompjuterske simu­
lacije ne treba zanemariti ni neke slabosti. Najbolji rezultati istrazivanja se mogu dobiti samo 
uporednom primenom i analizom rezultata i komjuterske simulacije sa jedne strane, i teorijskih 
razmatranja i eksperimentalnih merenja sa druge. Na ovaj nacin do izrazaja dolazi komplemen-
tarnost ovih pristupa kao sto je to slikovito prikazano na dijagramu (slika 4.1). 

Kompjuterska simulacija omogucava ispitivanje kompleksnih sistema koje je nemoguce (ili je 
to veoma komplikovano) teorijski obraditi, ili je to moguce samo pomocu odgovarajucih aproksi­
macija. U ovim slucajevima kompjuterska simulacija moze da ukaze na fizicku opravdanost 
primenjenih aproksimacija u datom teorijskom modelu, kao i na uticaj ovih aproksimacija na 
ponasanje parametara ispitivanog kompleksnog sistema. Na ovaj nacin komjuterska simulacija 
postaje sredstvo za procenu validnosti datog teorijskog modela [.5]. 

S druge strane, kompjuterska simulacija u nekim slucajevima premoscuje jaz izmedu teorije 
i eksperimenta. Naime, neke fizicke velicine je vrlo tesko izmeriti eksperimentalno (slozena i 
skupa eksperimentalna tehnika). Pomocu „racunarskog eksperimenta" moguce je izmeriti ove 
velicine [12, 13]. 

1̂  ,..-.7:;̂--
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4.1. Osnovi kompjuterske simulacije 

Osnovni zahtev koji treba da bude zadovoljen da bi ispitivani sistem mogao da se podvrgne 
nekom metodu kompjuterske simulacije je da za taj sistem postoji modelni hamiltonijan [12]: 

H = H{p,q), (4.1) 

gde su: p = {pi,p2,-•-Psn} i g = { ^ 1 , 9 2 , • • • gsiv}-
Zbog veze sa eksperimtalnim podacima koji opisuju makroskopsko ponasanje sistama, u 

statistickoj fizici se posmatraju srednje vrednosti fizickih velicina [2]: 

< A>= J dpdqf{p,q,t)A{p,q,t) ; Z = J dp dqf{p,q,t) . (4.2) 

n n 

Ovo predstavlja definiciju srednje vrednosti fizicke velicine A{p,q,t) po statistickom ansamblu, 
velicine koja nije direktno dostupna u kompjuterskim simulacijama. U simulacijama velicina 
A{p,q,t) se, zbog toga, racuna duz trajektorije u faznom prostoru. Dakle, u racunarskim ekspe-
rimentima se racunaju vremenske srednje vrednosti: 

t 

At = {t-tor' J dTA{p{T),q{T)). (4.3) 

to 

Na osnovu ergodicne hipoteze [2] sledi: 

< A >= lim At . (4.4) 
t-*(X, 

Izraz (4.4) opisuje jedno od ogranicenja kompjuterske simulacije. Naime, simulacija ne moze 
beskonacno dugo da prati trajektoriju fazne tacke, pa je vreme opservacije, tj. vreme racunar-
skog eksperimenta je konacno. Trajektorija fazne tacke „prebrise"' samo deo faznog prostora. 
Upravo zbog toga kompjuterska simulacija daje priblizne rezultate: 

< .4 > « At . (4.5) 

Ova aproksimacija je utoliko bolja ukoliko je vreme simulacije duze od karakteristicnog vremena 
sistema [12]. 

Sledece znacajno ogranicenje komjuterske simulacije je konacna velicina sistema. Vrednosti 
fizickih velicina se traze u termodinamickom Umesu, tj. kada broj cestica tezi beskonacnosti. 
Medutim, zbog ogranicene brzine racunara, mogu se simulirati samo sistemi sa manjim brojem 
stepeni slobode. Postoje mnogi postupci u cilju ublazavanja ovog „efekta konacne velicine"'. 
Jedan od najpoznatijih je primena periodicnih granicnih uslova [13]. 
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4.2. Podela simulacionih metoda 

Na osnovu nacina propagacije ispitivanog sistema kroz fazni prostor razlikuju se dva razlicita 
pristupa, tj. dve grupe simulacionih metoda [12]: 

i) deterministicki metodi 

ii) stohasticki metodi 

Kod deterministickih metoda prelaz iz jedne tacke faznog prostora u susednu, strogo je 
odreden tzv. unutrasnjom dinamikom sistema. Za izabrano pocetno stanje sistema odredeno ko-
ordinatama gi(0), ^2(0), • • • 93yv(0) i impulsima p i(0 ) , p 2(0), • • -ps/vlO) na osnovu zakona klasicne 
mehanike jednoznacno sledi trajektorija u faznom prostoru: {q{t),p{t)}. Osnovna ideja molekul­
ske dinamike je resavanje jednacina kretanja numericki - pomocu racunara [13]. Ovaj postupak 
je primenjen i u odeljku 5 kod analize fonona u film-strukturama. 

Kod stohastickih metoda, tranzicija izmedu stanja opisana je preko procesa odnosno lanca 
Markova. Lanac Markova prestavlja probabilisticki analogon deterministicke dinamike. Evolu-
cija sistema nije jednoznacna, vec postoji samo verovatnoca da sistem zauzme odredeno stanje 
u faznom prostoru. Dalje, ovaj proces omogucava simulaciju i modela koji nemaju unutrasnju 
dinamiku [12]. Predstavnik ove grupe je klasa Monte Carlo simulacija [14]. 
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5. S i m u l a c i j a f o n o n a u k r i s t a l n i m f i l m o v i m a 

Ponasanje i osobine realnih kristala (ograniceni - prostorno neizotropni, sa defektima i si.) ne 
mogu se teorijski opisati i matematicki egzaktno resiti. U ovom odeljku ilustrovana je primena 
metoda molekulske dinamike na odredivanje zakona disperzije (mogucih frekvencija oscilovanja 
atoma) za ogranicene i neogranicene kristalne lance. Kao primer struktura koje se ne mogu 
analiticki resiti, ovim metodom su dobijeni fononski spektri nehomogenih kristalnih filmova. 

5.3. Simulacija oscilovanja atoma u kristalnoj resetki 

Atomi u kristalnoj resetki usled mehanickih i termickih pobudenja osciluju oko svojih ravno-
teznih polozaja. Jednacina ovog kretanja atoma dobija se resavanjem sistema jednacina [1, 5, 8]: 

-'"rii.ny.nz — •'^n^,ny,n^ ) (^•^) 

UZ odgovarajuce granice uslove ako se vrsi simulacija kristalnih filmova. Razvijanjem vektorske 
funkcije ^ni,nj,,nj(0 u Tejlorov red u okolini t, dobijaju se sledece jednacine: 

rnx,ny,nAt + At) = r „ ^ , n „ n , ( i ) + + ^ + 

d'f...ny,nAt} Al • 
+ dt^ .3! + ' 

^ n „ n „ n . ( « - A i ) = rr,^,ny.nAt) ^ + ^ -

d'Tnx,ny,nAt) At^ 
dt^ 3! 

+ ••• (5.3) 

Sabiranjem (5.2) i (5.3) i kombinovanjem sa (5.1) dobija se rekurentni obrazac pomocu kojeg se 
moze odrediti polozaj svakog atoma u proizvoljnom trenutku ti = i At i = 1,2,... poznavajuci 
polozaj atoma u trenutku to = 0: 

rnx,ny,nAt + At) = - f „ , , n „ n . ( i - A i ) + 2f„^,„^ (t) + ^^f^^^At' . (5.4) 

Sada jos preostaje da se odredi sila Fnx,ny,nA'^)-
Vektor odstupanja dva atoma iz njihovog ravnoteznog polozaja dat je izrazom: 

Sila kojom atom 2 deluje na atom 1 iznosi: 

^ it) - '^'^^^ 
ni ,n2 V'J — d^ 

Xrti ,712 (^•^ (5.6) 
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gde je U{() potencijal medjuatomske interakcije je odstupanje od ravnoteznog polozaja). U 

slucaju da se za model uzima meduatomsko opruzno vezivanje: U{^) = -C pa izraz za silu 

postaje: -Fi,2(i) = Ci,2 Xi,2(0 • U aproksimaciji najblizih suseda, ukupna sila koja deluje na 
jedan atom glasi: 

-fni,71 ,̂712(0 ~ ^nx,ny,n2;nx-l,ny,n2{t) '\' Fnx,ny,nz;ni + \,ny,nz{i) 

"I" •Fnx,ny,nz;nx,ny — l,nz{^} Fnx,ny,nz;nx,ny + l,nz{.^) "1" 

+ Fnx,ny,nz;nx,ny,nz-li^) "I" Fnx,ny,nz;nx,ny,nz+l{^) • 

Za kristalni lanac, dobija se jednostavniji izraz: 

Fnit) = Fn,n-l{t) + Fn,n+lit) • 

(5.7) 

0.̂  

Da bi se za trazenu tacnost A f i ukupno vreme simulacije T mogao odrediti korak iteracije At, 
neophodno je izvrsiti procenu greske ovog iterativnog postupka. Najveci doprinos greski iteracije 
cini prvi najveci zanemareni clan u izrazu (5.4), a to je clan uz Af^, s obzirom da clan uz At"^ 
otpada. Greska prve iteracije: 

| A f ( ^ i ) L . . - 2 . 1 max^ it) At^ . 

T 
Posle i = — iteracija, akumulirana geska je data sa: 

(5.9) 

~ — max 
'" '̂̂ ^ 12 ie(o,T) (0 At' . \Af\ | A f ( i . ) l , 

Dakle, da bi se postigla tacnost A r potrebno je za korak iteracije uzeti vrednost: 

At = 3 

(5.10) 

12|Af^ 

: T max \u^'^\t)\ 
(5.111 

gde je radijus vektor f{t) zamenjen odstupanjem radijus vektora od ravnoteznog polozaja u{t) 
s obzirom da se ta dva vektora razlikuju samo za konstantu. 

Za prostiranja talasa kroz neograniceni kristal, gde je u{t) = RelAe''^*! formula (5.11) dobija 
sledeci oblik: 

A i = 
' l2 |Af1 

(5.121 

Kod simulacije fonona u kristalnom lancu, pomeraj atoma mozemo izraziti kao superpoziciju 
fononskih talasa: 

.^2 + 1 
u{t) = Re Ae 

iujt 

U skladu sa ovim. 

Nz + l Nz+'i. Nz + l 
max u^^{t) < J2 ~ E ^'^ = 16Afi ' Yl 

. 4 ^^^^.mAa'-.N,. (5.13) 
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Zamenom (5.13) u (5.12) dobija se: 

Narusena translaciona invarijantnost u jednom pravcu kod kristalnih filmova omogucava 
stvaranje stojecih talasa duz tog privilegovanog pravca [4, 10]. Oscilovanje atoma u kristalnim 
filmovima ce biti kombinacija progresivnih talasa u XY ravnima i stojecih talasa u z-pravcima. 
Medutim. od najveceg su interesa bas ova pobudenja duz ovih ogranicenih pravaca. Njih, 
za pocetak, mozemo proucavati u jednodimenzionim kristalnim strukturama, tzv. kristalnim 
lancima. Zbog toga ce se sve simulacije u ovom radu vrsiti upravo za kristalne lance. Znajuci 
fononski spektar za kristalni lanac (odreden talasnim vektorom kz{p)), lako se vrsi uopstavanje 
na trodimezioni kristalni film koriscenjem relacije (3.13). 

5.4. Odredivanje disperzione relacije za prostorno neogranicene kristale 

S obzirom da se mehanicka pobudenja u prostorno neogranicenim kristalima prenose u obliku 
progresivnih talasa, oscilovanje svakog atoma u kristalnom lancu mozemo predstaviti zakonom 
Xn{t) = Asin(a;t + rnf), gde je ip fazna razlika izmedju dve uzastopne oscilacije. Poznavajuci ip 
mozemo odrediti talasni vektor [5]: 

k = - = —J— = = - • (5-15) 
V Ax I At a a 

Potrebno je, dakle, odrediti ip, na osnovu simuliranih vrednosti polozaja atoma u Nr trenutaka: 
xi{ti) i = 1,2,... Nr • Ovaj problem cemo resiti metodom najmanjih kvadrata, formirajuci 
izraz: 

i=i 

gde se ip) dobija kao minimum ove sume, tj. 

= 0 ^=^k . (5.16) 
d^ 

Prema tome, da bi odredili disperzionu relaciju u = u!{k) potrebno je simulirati prostiranje 
mehanickih talasa kroz kristal, razlicitih frekvencija U i , na osnovu cega se navedenom nu-
merickom analizom racuna odgovarajuci talasni broj fc,-. Zbog prirode algoritma, ne moze se 
raditi sa beskonacnim lancem, pa se racuna sa onoliko atoma koliko je potrebno da za vreme 
racunja talasni front ne stigne do kraja lanca, tj. ne stigne da se reflektuje od njegovog kraja. 
Ovo se postize ako za broj atoma u lancu {N) vazi relacija: 

„Utisak beskonacnosti" na pocetku lanca postizemo tako sto prvi atom u lancu prinudno os-
cilujemo po zakonu XQ{t) = Aainujt. Da bi se dobili cisto transverzalni talasi, atomima se ne 
dopusta kretanje u pravcu lanca, vec samo u pravcu normalnom na lanac. Kao i kod simulacija 
prostiranja longitudinalnih talasa u beskonacnom kristalnom lancu, i u ovom slucaju prvi atom 



R. Firsteaberg: Simulacija, fononskih spekta,ra. u filmovima, dipl. rad 20 

u nizu prinudno zaoscilujemo, ali sada u y-pravcu, i na osnovu fazne razlike susednih oscilacija 
(vremensko kainjenje) odredujemo talasni vektor [3]. Na sledecem grafiku (slika 5.1) dati su 
rezultati simulacije prostiranja longitudinalnih i transverazalnih talasa kroz kristalni lanac sa 
parametrima: a = 3, M = 50, C = 100 . Radi boljeg uporedivanja, na istom grafiku prikazane 

ka 
su disperzione relacije za obe polarizacije, kao i teorijska kriva u){k) = 20 sin — . 

Slika 5.1: Disperziona kriva 

5.5. Metod Furijeove analize za odredivanje fononskog spektra 

Da bi na osnovu simuliranih pomeraja atoma u kristalu Un{kAt) odredili fononski spektar 
datog sistema primenicemo metod Furijeove analize. Posto se kretanje atoma oko ravnoteznih 
polozaja u kristalima moze prikazati kao superpozicija fononskih talasa, pomeranje svakog atoma 
se moze predstaviti sledecim izrazom: 

Nz + l 

in{t) = X ] Re (5.17) 

S druge strane, Un{kAt) mozemo razviti u Furijeov red: 

r 2n • 

Unit) = X ] Re 
k=0 

Uke 
.kAClt (5.18) 
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2fl 
gde je A f i tacnost sa kojom se odreduje frekvencija fonona. (Napomena: Za kmax — X o fo^^oni 
ce lezati u intervalu [0,17]. Za vise frekvencije treba povecati gornju granicu za k). 

Koeficijenti su odredeni sledecim integralom: 

Af i 

Uk{ktSl) = T^iunit)} = Unit) e -ikAQt dt (5.19) 

Posto nemamo analiticki oblik za Un{t) vec samo simulirane vrednosti u tackama 0, A i , 2 At, • • • 
gornji integral racunamo pomocu nekog postupka numericke integracije, napr. Simsonovom 
ekvidistantnom formulom. 

Uporedujuci izraze za u„(i) date sa (5.17) i (5.18) lako se zakljucuje da ce koeficijenti Uk biti 
znacajno razliciti od 0 samo za 

a k AQ . 

Prema tome, treba izracunati koeficijente Uk za svako k G 0, 
2fi 

A f i 

(5.20) 

. Pikovi diskretne funkcije 

A f i 
^k{un{i)} lokalizuju fononske frekvencije OJ^; (u;^ A;^Afi), sa preciznoscu g^e je p = 

1,2, • • • A", + 1, a Nz + 1 broj fonona u spektru. Da bi izbegli racunanje svih koeficijenata u^, sto 
zahteva dosta kompjuterskog vremena, bolje je nekim numerickim postupkom (u ovom slucaju 
je najefikasniji metod polovljenja) naci sve nule funkcije 

, Uk + l-Uk-l 
2 Af i 

(5.2i; 

Da bi osigurali prisustvo svih fonona u spektru, umesto razvijanja u Furijeov red funkcije Unit), 
zgodnije je razvijati funkciju: 

U{t) = n=0 

iV..4-l 

n=0 

(5.221 

Da bi se minimiziralo vreme potrebno za racunanje integrala (5.19), bitno je proceniti mi-
nimalan broj tacaka koje je dovoljno uzeti da bi fononske frekvencije jos uvek lezale u intervalu 
{ui - A9.,(jJi + A f i ) . Da bi se to postiglo, greska numericke integracije treba da je manja od 
varijacije pika u okolini date frekvencije: 

A f i , (5.23) 

£ (Af i ) = ^ A t ^ max 
^ ^ 180 (6[0,27r/An] 

A f i 
Uit)e-"^^' 

{IV) 
< 

< 
27r/Afi ^ 4 A f i 

180 
Af 

k=\ 
90 

Ai'^iV,fi'* . (5.24) 
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1 dU{uj) 

2 du 
A f i = 

A f i ^ 

27r 
Uit)i-it)e — iuJat ,5.25, 

Zamenom (5.24) i (5 .25) u (5 .23) dobija se: 

At = 
v/QOtF 4 

fi fi 

Konacno, broj tacaka za numericku integraciju: 

T 27r/Afi 3 fi 
m = At 4 / f i 2 A f i 

(5.26) 

(5.27) 

Kao ilustracija gore opisanog postupka, na sledecem grafiku (slika 5.2) prikazan je rezultat 
Furijeove analize za homogeni kristalni film debljine 5 atoma. 

0 0.25 0.50 0,75 1.00 1,25 ,75 C0_ 2.00 

Q 

Slika 5.2: Zavisnost koeficijenata Uk u funkciji frekvencije fonona 
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5.6. Fononski spektar nehomogenih filmova 

U ovom odeljku se opisani simulacioni metod primenjuje za odredivanje fononskog spektra 
kod nehomogenih filmova. Pod nehomogenim filmom podrazumevacemo homogeni film (masa 
atoma M, Hukova konstanta C) kod koga su jedan (ili vise) slojeva zamenjeni slojem atoma mase 
M* i Hukove konstante C*. U daljem radu, ogranicavamo se na filmove sa samo jednim slojem 
atoma necistoce (jedan strani atom u lancu), i u racunarskim eksperimentima cemo ga uvek 
postaviti na sredinu filma (lanca). Opravdanje za ovakav izbor polozaja atoma lezi u cinjenici 
da se pokazalo da se fononski spektar nehomogenog filma vrlo malo menja u funkciji polozaja 
necistoce u filmu [6]. Medutim, ovo vazi samo u slucaju kada je C* ̂  C. Posto u vecini slucajeva 
interakcija ne zavisi od mase umetnutog atoma, a radi se o srodnim elementima (napr. metal u 
metalu), kao i da je razlika u masi ovih atoma dovoljno mala da ne dode do deformacije filma, 
pretpostavicemo da je ovaj uslov zadovoljen. U protivnom, treba voditi racuna i o polozaju 
stranog atoma. 

Na sledecim graficima (sl.5.3a-d) prikazani su fononski spektri nehomogenih filmova sa deb-
Ijinama N, + 1 = 4,6,8, i 10. Korisceni su sledeci podaci o filmu - kristalnom lancu: M = 
50, C = 100, a = 3. 

2fi 
Furije analiza radena je sa rezolucijom: Af i = 

dukovane bezdimenzione mase atoma — - — 1. 
M 

1000 

Grafici predstavljaju zavisnosti relativne (bezdimenzione) fonoske frekvencije - ~ u funkciji re-
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Slika 5.3a-b: Fononski spektri nehomogenih filmova sa (a) cetiri i (b) sest sloji 
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Slika 5.3c-d: Fononski spektri nehomogenih filmova sa (c) osam j (d) deset slojeva 
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U skladu sa ocekivanjima, a na osnovu analize ovih grafika, mogu se doneti sledeci kvalitativni 
zakljucci. 

1. U slucaju da je M* < M (tj. Q* > J7) fonoski spektar se pomera ka visim frekvencijama. 

2. U slucaju daje M* > M (t j . fi* < fi) fononski spektar se pomera ka nizim frekvencijama. 

3. Promena frekvencije je izrazenija za fonone sa visom frekvencijom, kao i za filmove male 

debljine (ultratanki filmovi). 

4. Linearna aproksimacija u sirem intervalu mase M* je zadovoljavajuca samo za nize-

frekventne fonone (u Debajevoj, kontinuumskoj aproksimaciji). 

Pokusajmo sada da damo i neke kvantitativne odnose koji bi opisali fononski spektar neho­
mogenih filmova. U tom cilju zavisnost fononske frekvencije u funkciji mase stranog atoma 
potrazimo u obliku: 

uj' (M' \ 

o;̂  \ J 

Posto je za fizicke osobine najodgovornija najniza frekvencija ui koja se u vrlo sirokom 
intervalu mase menja po linearnoj zakonitosti, za funkciju / cemo izabrati upravo linearnu 
funkciju, t j . : 

^ - I = * „ ( - - l ) . (5.29) 

M* 

Koeficijente k^j, dobijamo povlaceci tangente u tacki: M* = M (tj. — 1 = 0). Vrednosti 

ovih koeficijenata su prikazane u sledecoj tabeli: 
k^ N, = 3 N, = .5 N, = 7 Nz = 9 

-0.179 -0.139 -0.105 -0.074 
-0.068 -0.024 -0.014 -0.001 
-0.069 -0.087 -0.080 -0.073 
-0.179 -0.087 -0.045 -0.037 

-0.027 -0.046 -0.054 

ke -0.142 -0.081 -0.052 
k- -0.013 -0.030 

ks -0.116 -0.079 
-0.015 

•^10 -0.096 

Analizom tabelarnih vrednosti moze se zakljuciti da za koeficijente A;̂  priblizno vazi: 

k^ ~ ky,+i-^ 

(sto je debljina filma manja, slaganje je bolje). Na osnovu vrednosti koeficijenata k^j, uocava se 
da uticaj necistoca na fononski spektar opada sa povecanjem debljine filma, sto je opet u skladu 
sa ocekivanjima. 

Posto u izrazu za aktivacionu temperaturu fonona [4]: kgTac = ^ '" ' i figurise wi , ovde cemo 
dati samo zavisnost frekvencije ul{M*): 
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Da bi odredili kako se menja ki u funkciji debljine filma, na slici 5.4 prikazana je zavisnost 
ki = ki{N, + 1). 

Slika 5.4: Zavisnost ki u funkciji debljine filma 

Na osnovu (5.30), za frekveciju ui dobija se: 

1 + ^1 
V M ) \ 

Aktivaciona temperatura za tanki film je onda: 

Iz (5.31) i (5.32) sledi: 

T' — T 

(5.31) 

(5.32) 

(5.33) 

Prema tome, aktivaciona temperatura nehomogenih filmova koji sadrze jedan sloj lakih 
atoma visa je nego aktivaciona temperatura homogenih filmova. 
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6. Z a k l j u c a k 

U ovom radu ispitivana su mehaniclia pobudenja u prostorno ogranicenim i neogranicenim 
Icristalnim strukturama. Teorijskim putem su dobijeni fononski spektri beskonacnili kristala, 
kao i odgovarajucih kristalnih filmova. 

Pored analitickog pristupa za idealne strukture, opisan je i primenjen metod kompjuterske 
simulacije za ispitivanje fonona u tankim kristalnim filmovima koji se ne mogu obraditi analiticki. 
Simulirani pomeraji atoma u kristalnoj resetki podvrgnuti su Furijeovoj analizi, na osnovu cega 
je dobijen fononski spektar. 

Uporedivanjem spektara idealnih filmova dobijenih simulacijom sa rezultatima dobijenim 
teorijskim putem, potvrdena je ispravnost metoda kompjuterske simulacije. Poseban znacaj 
simulacija ima kod istrazivanja sistema koji se ne mogu tretirati analiticki. Kao ilustracija 
ovoga, opisani postupak simulacije primenjen je za odredivanje fononskih spektara nehomogenih 
kristalnih filmova, gde se pod nehomogenim filmom podrazumeva film koji poseduje raznorodne 
atomske slojeve. Ovaj rad obraduje slucaj sa jednim slojem „stranih" atoma. 

Na osnovu rezultata simulacije, dobijeni su grafici koji opisuju zavisnost fononskog spektra 
od mase atoma umetnutog sloja za razne debljine filma. Utvrdeno je da se fononski spektar 
nehomogenih filmova pomera ka visim frekvencijama sa smanjivanjem mase umetnutog atomskog 
sloja, i obrnuto, smanjuje sa povecanjem ove mase. Promena ovih frekvencija izrazenija je za 
fonone sa visom frekvencijom, kao i za filmove male debljine (ultratanki filmovi). 

Dalje, analizom ovih grafika dobijen je izraz koji opisuje promenu aktivacione temperature 
fonona u funkciji mase atoma umetnutog sloja. Pokazano je da je aktivaciona temperatura 
nehomogenih filmova sa jednim slojem lakih atoma visa nego kod odgovarajucih homogenih 
filmova. 
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