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Uvod

U poslednjoj deceniji tehnika izarde tankih filmova je naglo napredovala tako da danas
nije problem da se naprave filmovi sa dva ili tri molekularna sloja. Paralelno sa izradorn
filmova, razvijaju se i tehnike dopiranja, kako masivnih uzoraka tako i fihnova. Sve
ovo vezano je za nedavno otkrice visokotemperatvirske superprovodljivosti u dopiranim
keramickim oksidima. Sami keramicki oksidi ponasaju se kao niz nezavisnih tankih su-
perprovodnih filmova pa ima razloga za verovanje da uzroke za povecanje kriticne te-
mperature Tc, treba traziti u filmovirna i uslovima koji se namecu granicama filmova.

Istrazivanja u ovoj diserta.ci j i ima ju za c.ilj da i sp i t a ju dinamicke i lermodinamicke
osobine tankih filmova kao i uticaj dopinga na ove osobinc. U torn cilju bice ispitani
fononski i elektronski podsistem u tankim filmovima kao i njihova interakcija. Na os-
novu formulisanih osnovnih stavova i jednacina, posebna paznja bice posvecena sledecim
problemi ma:

a) kako granicni uslovi u t icu na fononska stanja i fononski prag energije u filmu,

b) koja vrsta dopinga pomcra maksimum ])rostorne distribucije elektrona, ka granicama
filma. Ovo pitanje veoma je vazno jer su superprovodne struje ugla.vnom locirane
u centralnini slojevima filma i trcba ih pomeriti ka granicama,

c) koji tip elektron-fonon interakcije u filmu daje jacu efektivnu elektron-elektron in-
terakciju. Ovo pitanje se niozc postaviti kacla se radi o filmu jer u njemu postoje
zapreminska i povrsinska i elektronska i fononskji, stanja, tako da postoji nekoliko
tipova interakcije,

d) kako granicni uslovi u filmu i sama debljina filma uticu na transportne karakteristike
kao sto su koeficijent difuzije i koeficijent termicke i elektricne provodnosti. Ova
istrazivanja mogu imati praktican znacaj jer se veruje da je u filmovima odnos
elektricne i termicke provodnosti veci nego u masivnoj strukturi, a ovo je opet
znacajno za povccanjc koeficijcnta korisnog dejstva pri pretvaranju elektromagnetne
( svetlosne) u elektricnu energiju.

Navedena istrazivanja ne pretenduju da budu kompletna, ali bi trebalo da daju
odgovor na niz prakticnih pitanja u vezi sa koriscenjem tankih filmova.



Glava I

1 Fononi u deformisanim filmovima

Dinamicka i elasticna svojstva kristala su tesno povezana sa oscilacijama atoma kristalne
resetke. Atomi vrse oscilacije u bliziui svojih ravnoteznih polozaja u kristalu pri svim
temperaturaraa: pri T = OA" zbog kvantnomehanickih nultih oscilacija, a pri konacnim
ternperaturama - kao rezultat toplotnog kretanja. Spektar oscilovanja ansambla atoma
moze biti odreden i na taj nacin mogu bit! izracunate fizicke vclicine koje karakterisu
makroskopska svojstva kristala, naravuo pod pretpostavkom da je poznat potencijal in-
terakcije medu atomima resetke.

Osnove dinamickc teorije kristala postavljene su pre 80 godina u klasicnim radovima,
Debaja, Borna i Karmana [1], [2] i u osnovnim crtama prayilno odrazavaju svojstva
kristala cak i u najprostijim aproksimacijarna.

Poslednjih godina, medutim, opet se uocava znacajan interes za izucavanje dinamicke
teorije kondenzovanog stanja i to pre svega struktura kod kojih je na neki nacin narusena,
diskretna translaciona simetnja.

Cinjenica je da cistih i izotropnih kristala neina. Zbog toga izucavanje neidealnih
struktura ima veliki znacaj jer bi rezultati takvih istrazivanja imali prakticnu primenu.

Analize uticaja povrsina. na spektar elementarnih pobudcnja sprovode se vec duzi niz
godina. Naravno, pre toga racunanje spektra u kristalima obicno je bilo bazirano na
koriscenju tzv. ciklicnih granicnih uslova tipa Born-Karmana [1].

Medutim, izucavauje idcalnih (beskonacnih) struktura je korisno zbog toga sto se
korisceni metodi i zakljucci koji se dobijaju analizom takvih struktura, mogu primeniti
ili posluziti kao ideja vodilja pri l ikom ispitivanja s t ruktura koje nisu idealne. U prvom
redu to se odnosi na strukture kod kojih je narusena translaciona invarijantnost1. Zbog
toga, treba istaci cinjenicu da cc se prilikom ispitivanja takvih struktura koristiti slicue
metode kao i da cc se prilikom analize vrsit i poredenje sa odgovarajucim zapreminskim
strukturama.

Pod neidealnoscu s t ruk tu re u prvom redu se podrazumeva postojauje granica sistema
- najcesce se uzima da su to povrsine normalne na z-osu, zatim nesimetrija u rasporcdu
masa usled cega odgovarajuce velicine (duz z-pravca) koje karakterisu kristal (pre svega
Hukove konstante elasticnosti, mase, odgovarajuca rastojanja itd.), postaju zavisni od
diskretnog indeksa n2, kao i drugi vidovi narusenja translacione invarijantnosti2.

Povrsina kristala u sustini predstavlja dvodimenzioni defckt [2]. Usled njhovog pos-
tojanja dolazi do narusenja diskretne translacione simetrije kristala sto konacno dovodi
do pojave povrsinskih stanja. Takva stanja pojavljuju se u spektrirna elektrona o ko-
jima ce biti reci u drugoj glavi ove disertacije, zatim kod plazmona, eksitona, feroele-

1 Poznato je, da su zakoni odrzanja fizickih velicina povezani sa odredenim svojstvom simelrije pros-
tora i vremena. Tako se npr. zakon odrzanja impulsa f.estice \i slobodnom prostoru, javlja usled njegove
homogenosti. Medutim, u kristabioj resetki liomogenosl, prostora odsustvuje jer je hamiltonijan invari-
jantan na bilo koju translaciju za vektor resetke JR.: H(r + R) = 11(?)- Prema tome, pod translacionom
invarijantnoscu se podrazumeva novi vid simetrije prostora kristalne resetke koji je povezan sa ovim
svojstvom hamiltonijana. Fizicka velicina koja se odrzava u prisustvu ovog vida simetrije u kristalnoj
resetki jeste kvaziiinpuls p*fonona (ako se radi o fononskom sistemu).

2Jednom reci za takve strukture kazemo da su deformisane.
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ktricnih pobudenja, magnolia l td . Analogue kolekt ivuini pobudenjima atoma resetke,
moguce je definisati elementarna pobudenja koja se nazivaju povrsinskirn fononima. Ova
stanja, za razl iku ocl za .preminskih fononskili stanja koja su rasporedena sa, podjcdnakom
verovatnocom u celoj zapremini krisiala, su lokalizovana u uskoj oblsti duz granicne
povrsine kristala i eksponcncijalno opadaju prema unutrasnjim slojevima filnia.

Treba napomenuti da veoma, vaznu ulogu u ponasanju i nacinu opisa povrsinskih
pobudenja, igra nj ihova d imcnzi ja odnosno rastojanje na, kojem slab! njihova amplituda
sa udaljavanjem od povrsine kristala. Ako je to smanjenje dovoljno sporo i desava se na.
rastojanjima koja ninogo prevazilaze inikroskopske razmerc (sto je kod f i l rna konstanta
resetke o), ta,da se takva pobudenja niogu opisivati fenomenoloski [.'}]. Ove povrsinske
oscilacije se u l i t e r a t i m n a z i v a j u oscUacijo / // . />«'*.

Vec spomenuta povrsinska pobudenja kod kojih amplituda brzo (eksponcncijalno)
opada na rastojanjima, poredivim sa mikroskopskim, nazivaju se povrsinske oscilacije //
tipa. Ona mogu biti izueena, samo u okviru inikroskopske teorije i naravno detal jno ce b i t i
analizirana u ovoj disertaciji u slucaju tankog metalnog f i l ina . Treba na.pomenui,i da je
ona najpre bila formulisana cetrdesetib godina u radovima I. M. Lifsica sa saradnicima [4],
[5]. Takode ovaj mikroskopski metod je razvijan od stratie A. A. Maradudina i saradnika
i dobar prcgled pos t ignut ih rezultata je dat u rc^ferenci [6] kao i referencama koje su tu
citirane.

1.1 Postavka zadatka

U ovoj glavi bice primenjen perturbacioni metod za analizu fononskih stanja kod tankih
deformisanih s t ruktura k o j i j ( - r a z v i j e n u r ad i i [7] i [8], i kao takav |)rvi |>ut t ret ira
deformisan film u l i tc ra tur i . Ovaj metod se sa, ve l ik im uspchom inoze pr imeni t i kako
na fononski tako i elektronski sistcm'1. Zbog toga teorija deformisanog film a razvi-
jena u pomenutim radovima, moze da se tretira kao jedan relativno novi u prvom redu
metodoloski pristup.

Ako se radi o f i l i n u koji je deformisan kako na, granicama (zbog realno postojecih
povrsina), tako i po reloj zapremini, ne postoji ojxsti i konzistentan metod koji bi doveo
do korektnijih rezultata. To iz prostog razloga, sto prilikom teorijske a.nalize na.ilazimo
na nepremostive matematicke teskore i komplikaei je ]^a cak i situa.eije kada ne postoji
matematicko resenje problema, ne u smislu njegove egzistencije, vec u smislu nje^govog
nalazenja u esplicitnoj formi. Zbog toga se pril ikom resavanja mora pribega,vati nu-
merickim metodama, sto podrazumeva koriscenje rarunara za resavanje odgovarajucifa
problema.

U dosadasnjim radovima [9], [10], ugiavnom je vrsen prelazak na kontinuum r-zvojem
odgovarajucih velicina u red i zadrzavanjem na drugom clanu u razvoju. Problem se
u sustini svodio na diferencijalnu jednacinu Ermit-Veberovog tipa, sa dobro poznatim
resenjima. Taj prila.z je naravno aproksimativan.

JU literaturi jos poznaliji kao re lc jcvski t.alasi.
4lVeba istaci da se ovaj mH.orl inozc uspesno pr imeni t i za ana l izu i c l rugih sistema (eksitona, inagnona

itd.).
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U ovoj glavi kao i u celoj disertaciji, akcenat ce biti na egzaktnom tret i ranju problema,
sto podrazumeva postavljanje odgovarajucih sistema diferencijalno-diferencnih jednacina
i njihovim resavnjem, pri cemu se gotovo uvek u ovakvim slucajevima moze dobiti resenje
u zatvorenoj analitickoj fornii, sto do sada nijc bio s lufa j .

Naravno ovde ce biti koriscen stacionarni perturbacioni metod za odredivanje energije
i prostorne raspodele kolektivnih pobudenja, u dcformisanim filmovima. Ideja je da se de-
formacija ustvari tretira kao perturbaeija. Kako se radi o standardnom perturbacionom
metodu, jasno je da su dometi ovog prilaza ograniceni, pre svega sto se zahteva da de-
formacija bude mala,. I pored te pretposta,vke mi mozemo izvuci neke dovoljno opste
zakljucke o posmatranom sistemu, sto haravno n i na, koji na.cin ne bis mo numericki mogli
pouzdano izvesti.

Vec smo spomenuli da jezgra ili joni kristalne resetke imaju svoju dinamiku. Medutim,
njihove putanje (tj. talasne funkcije) su vrlo ogranicene zbog velikih ma.sa (u poredenju
sa masama elektrona). Ukol iko je

1. odstupanje jona od nj ihovih ravnoteznih polozaja malo (mnogo manje od konstante
resetke),

2. za svako jezgro njegov ravnotezni polozaj dobro definisan i podudara se sa cvorom
kristalne (Braveove) resetke,

mozemo se ograniciti na razvoj potencijalne energije po malim amplitudama oscilacija
kao u [11] - [14], i najcesce se zadrzati na na jn iz im (kva.dratnim) doprinosima5. Na ta j
nacin mi definisemo kao nu l to polaziste tzv. harmonijsku aproksirnaciju. Ispostavilo se
da je u mnogim zadacima dinamike kristalne resetke sasvim opravdana ova aproksimacija
[15].

Ovde ce biti analizirane kolektivne mehanicke oscilacije u filmu koji je izrezan iz proste
tetragonalne beskonacne s t rukture (videti [16]) sa konsantama restke a^, ay i az . Unaprer.1
se pretpostavlja da do narusnja translacione simetrije dolazi samo u pravcu jedne ose
(najcesce je to z-osa), tj. film ima, relativno rnalu debl j inu duz z-pravca. U XOY ravnima
normalnim na z-pravac, film ce biti trctiran kao idcalna beskonacna struktura, sto zna.ci
da se u tim ravnima translaciona invarijantnost odrzava. Takode, radi uproscenja ra.cuna
ce biti pretpostavljeno da su torzioni kocficijenti elasticnosti zanemarivi u odnosu na
Hukove koeficijente elasticnosti, tj.

a, (3 = (x,y,z) . ( 1 . 1 )

5Tako ne mozemo trctirati :

1. difuziju jona prisutnu kod upr . superjonskil i provodnika,

1. staticne periodif.ne deformacije - (treba razvijati oko novih polozaja raviiot.eze)
/

3. fazni prelaz u tecno stanje - topljenje,

4. kretanje lakih jezgara (f vrsti hcl i jurn) i slicno.
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Nezavisno od tipa deforrnacije dux; 2-pravca, postaje jasno da svi vazui fizicki para-
metri filma, izmedu oslalog mase, konstante elasticnosti all i impulsi i atomski pome-
raj i, postaju zavisni od resetkinog indeksa ?(.., l.j. M —> vV/7lz, C^ —v Ca^Uz , n,2 =
0 ,1 ,2 , . . . , JV 2 .

1.2 Hamiltoriijari. Reserije nulte aproksimacije

u aproksimar.iji najblizih

1.2)

Harmonijski hainiltoiiijan fononskog sislrma opisauog
suseda inoze bi l l napisan na sledeci i iacin [17]

// = //,• + 11H ,

gde je

) + ( "«;u.r- 1 ,nv ,0 ~ Ua;T4i,ny,oJ "I"

( ua;n.I ,na- 1 ,0

^- \ : ~ ua;rix,nv,Nz

'

x

X |A^cv;7i,. + l , nv,n, "«;7i r ,7i,iy ,7i- J I ['icv;?^ — 1 ,7i,y ,7iz

I \ cv;7i,T,7iy + 1 ,7i z ^tv;7i_T ,7iy ,7iz j i" v f> ',71 _T .Uy ~ 1 ,71.; ™" *

^a;7iI,7i!/,riz / T (1.4)

i ( ̂ 0:71^,71^,7^ + 1 W«;7i C,7i,y,7i2 / T \. — 1 ^a;ni,nj,,n»J j 5

pri cemu //5 - sadrzi doprinose granicnih slojeva, a HB - unutrasnjosti filma. U ovim
formulama u0 su projekcije atomskog pomaka, pa — Mii.a su odgovarajuci impulsi,
M su mase atoma i Ca su Hukove konstante elasticnosti. ludeks a- = ; r ,? / ,£ oznacava
projekciju na odgovarajuce ose Dekartovdg sisiema, dok resetkini indeksi nx,ny i nz
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leze u intervalima

Nft ... Nfl
TT + 1>-7T parno,

neparno

(1.5)

2 6 [0, r^ Ny ~ 108 ,

Kako su slojevi nz < — 1 i ??,- > A^ + 1 odsutni, uzcto je da su odgovarajuci pomaci
jednaki null, tj.

ua\nx,ny,-\ u«;n.r,n!/,/\'2 + 1 = 0 . (1.6)

Pretpostavimo da su promene masa i konstanti elasticnosti date na sledeci nacin

Mnz = M - f / / n z , (1.7)

Ca,nt - Ca +7rlj (1.8)

gde je M - masa atoma i l l molckula u nespaterovanoj malrici, a /;.„, predstavlja korekciju
mase usled dopiranja.

Kako se u analizi korisii stacionarni perturbacioni mctocl, jasno je da. mora biti ispun-
jen uslov

^1«1. (1.9)

U jednacini (1.8) CQ - predstavlja IJukovu konstantu elasticnosti nedeformisanog filrna,
dok je 7n, korekcija usled defonnacije. I u ovom slucaju prturbacija mora bi t i ma.la, tj.

JTnJ

Ca.
(1.10)

S drugestrane, u hamiltonijan (1.2) ulaze povrsinske Ilukovc konstante Ca,-\ CatNz+\,
jer se jedino u torn slucaju dobijaju rezultati koji su kompat ibi ln i sa cksperimentalnim
cinjenicama. Za njih cemo pretpostaviti da se razlikuju od odgovarajucih u balku, doda-
vanjem proizvoljnih konstantnih koeficijenata tzv. povrsinskih parametara. a i /) ko j i su
u opstem slucaju dati sa

<?„._, =Cn(\, (1.11)

Cajf,+l=0a(l+b). (1.12)

Na taj nacin, menjanjem ovih parametara mi dobijamo razlicite modele granicnih uslova.
S obzirom da u hamiltonijan sistema masa ulazi kao I/A-/,,,, tada na, osnovu (1.7) rnozemo
uzeti sledece

1 » i
Mn M M ,

M
M M'2

U skladu sa navedcnim pretpostavkama, hamiltonijan fononskog sistema je oblika.

(1.14)
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gde je
(1.15)

Hint = Hinl + Uinl . (1.16)

Da bismo izostavili nepotrebna ponavl jan ja u prepisivanju, rccimo da se hamiltonijan
HQS dobija iz ({.'•}} zamenom (",.,,„.. sa ('„ ka.o i rcla.ri ja ( 1 . 1 1 ) i ( 1 . 1 2 ) , a. n //u# zamenom
Mnz i Catnz u ( 1 . 4 ) sa A7 i Cn. Hamiltonijan interakcije /7m(, odnosno Ilfnt \t, se
dobijaju ako se nmesto (.•„_„.. zameni 7fv,n. odnosno Mn,' —> —//,„..;\7~2.

Da, bismo res i l i svojstvem problem I l a . m i l t o n i j a . u a . //o koji je gore obra.zlozen, lormira-
cemo jednacine kretanja za operatorr 11,1 i p^ na sledeci na.cin

lliu'fi — [U^-J, //o] , ^'Pfl — [Kll ^OJ r ^ G (7''.T! 7'-.V, 7 '-z) • (1.17)

Uzimajuci u obzir komutacione relacije [tt^,p^] = ihf>n&fia(3i mozemo ove dve jednacine
(1.17) spojiti u jednu koja saclrzi sanio pomeraje ;/.

Na taj nacin dobijanio sistem od /V- + 1 diferencijaliio-diferencnih jednacina

»o;n.,.-1.71 ,,,0

"a;7i. r ,7i,,.l ~ 2(1 + (I.} U0;nx,nv,Q) ~ 0 ,

«;n.x+ 1 , 7 i v , n r "T "fv;7i.r — I , j i w ,7iz "'»;7!.,:,7i,,,7ij T "'a;7i.T,7i,,

i o^i^^iy^iz / — " i

(1.20)

ua;nx,nv-l,Nz

gde je

+ ua:nx,ny,Nz-l

M

= 0 ,

(1.21)

fononska frekvencija.
Vec smo naglasili da se translaciona invarijantnost odrzava po svim XOY ravnima.

To znaci da cemo rescnje sistema jednacina (1 .18 ) - (1.20) za atomske pomeraje traziti
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u obliku superpozicije proizvoda nepoznate funkcije (duz z-prayca) i harmonijske fukcijc
polozaja (u XOY ravui) [17], tj.

"'ot;nx,nv,n,\''j / ., '~*ot',kx,ky,Vz"^a;i>z,nz^

X \"a;kx,kv,uz^ ' ttjfci.fcj,,"*6 ' J / ' "2 j , (1 .22)

gde je Sa;kx,ks,i^z ~ fektor normiranja, Aa-Uztnz - su ueodredene amplitude koje zavise od
HZ, b ., i ba.k i- , - su fononski kreacioni i anihilacioni operator], u>n-k L. - su

CV, A-I ,ft-y , t/z *.l V . T ) ' V J / ) Z Ll i'*'! I™*/ i "Z

fononske frekvencije i

A:/y =

.
' 1 + ' 2

parno,

ft = -T,?/

2 2

su komponente talasnog vektora u A'0}' ravni koje odgovaraju stanjima slobodnih
elektrona u provodnoj zoni.

Nakon supstitucije (1 .22) , sistem jednacina ( 1 . 1 8 ) - (1.20) se redukuje u sistem
jednacina za nepoznate amplitude (A0, A\ ANZ) cluz 2-pravca

, ;I/z,0 = 0 , 1l~ = 0, (1.24)

X*.,..« + ̂ .,».-, + />.*,*,,.Ai,.,.. = 0 ,

^.,«,_, + (.„.,,„„, - 6) ,̂,,«, = 0
gde je

•2 r ,

D l — ' ' '1 fM T 1 ( ) 1 r

a

Determinanta sistema jedna.cina (1.24) - (1.26) i m a o l i

VNz+l(p,a,b) =

(p-a) 1 0 0 ... 0
1 p 1 0 ... 0
0 1 . p 1 ... 0
0 0 1 p ... 0

0 0 0 0 . . . p
0 0 0 0 ... 1
0 0 0 0 ... 0
0 0 0 0 ... 0

1

,

i n 2

l ik

0
0
0
0

1
p
1
0

<n« <#,-!, (1.25)

n, = N,, (1.26)

a k/ay^y\
( 2 }j

(1.27)

0 0
0 0
0 0
0 0

0 0
1 0

p J1 (p-b)

(1.28)



Fononi a defarmisanini filmovimn 13

Razvojem gornje determinante po prvoj i poslednjoj vrst i (koloni) dobija se sledeca kom-
paktna forma

'jp/v2 + i ( P i ' i - - , I)) = ('N.+ I((>)'~ ("• + ^)(-'Nx(p) + a^'N2-i(p) i (1.29)

gde su Cn(p) Cebisevljevi pol inomi trees vrste (videti dodatak) koji zadovoljavaju sledecu
diferencnu jednacinu: Cn+] + Cn-\ pCn, sa por.etnim uslovima C^0 = 1 i C\ p.

Polazeci od cinjenice da. su koreni polinoma T>^,Jr\(p,aJ)} realni i jednostruki, i da
je njihov broj jednak broju slojsva u f i l m u , njihovim odredivanjeni mi zajjravo dobijamo
oscilatorne energije (zakon disperzije) u posmatranom tankom filmu.

Na. osnovu (1.27) kouacno mozemo pisat i

Izraz (1.30) predstavlja zakon disperzi je fononskog sistema u tankom filmu. Velicina
A" (a,b,Nz) u opstem s lu ra ju se dobija iz transcendentne jednacine koja ce kasnije biti
detaljno analizirana.

Najpre razmotrimo s lura j kada su parametri povrsinske deformacije jednaki n u l i , tj.
a = b = 0. U torn s l u r a j u determinanta (1.28) postajc ustvan Cebisevljev polinom treee
vrste

p 1 0 ()

1 p 1 0

0 1 / 7 ]
0 0 1 p

0 0 0 0

0 0 0 0

0 0 0 0

0 0 0 0

0 0 0 0

0 0 0 0

0 0 0 0

U slucaju kada je \p\ 2, dobijarno zapreminska stanja i gornja determinanta moze
biti zapisana u ckvivalentnoj formi kao

(1.32)
s n

sin ^ 7^ 0 , p = 2 cos £ .

Iz uslova rietrivijalnosti resenja sistema (1.24) - (1.26), determinanta sistema odnosno
izraz (1.32) mora bi t i jednak n i l i . Nule gornje jednacine su

pVz = 2 cos ( -y-

Tada je zakon disperzije

2(Ar, + 2)

(1.33)

(1-34)



I Fononi u deformisanim filmovima 14

Smenom indeksa fj,z = Nz + 2 — vz ; //. = 1,2, . . . , /V 2 -f 1, formula (1.34) moze biti
napisana u simetricnom obliku

t e n . I .

gde je
7T//7

(1.35)

(1.36)
(Nz + 2)az '

z - komponenta tala,snog vektora. S obzirom da je (A:;),,,,,, / 0. vidi se da u fononskom
spektru postoji prag (gep) (v ide t i [16}-[18]) iako je f i l m isecen iz proste resetke.

Odredivanjem energija (1.35) mi smo dijagonalizovali nas polazni hamiltonijan //o, pa
konacno mozemo pisati

= E
i,
2'

[1.37)

gde je

energija fonona u tankom filniu u n u l i . o j aproksimaciji. S obzirom na r i n j e n i c u da koreni
Cebisevljevih polinoma (1.32) leze u otvorcnom intervalu ( — 2 ,2) , takav tip deformacije
(a = b = 0) ,,dopusta" postojanje samo zapreminskih stanja.

Posto su odredenc oscilatorne energije odnosno frekvcncije, sada je potrebno na.ci
odgovarajuce amplitude Aa^.:n_. N j i h mozemo dobiti resavanjem sistema jednacina
(1.24) - (1.26).

Deljenjem ovih jednacina sa -4Qil,zi0, dati sistem jednacina svodimo na sledeci sistem
od ,/V + 2 linearne jednacine po nepoznatim B0,Bi, ...,Bwz

(1.39)

B0 + pBi + B-2 = 0 , nz = I

+ pB2 + B3 - 0 , nz = 2

(1.40)

(1 .41)

(1.42)

= 0 , n2 = //2_

0 , ns = Nz

(1.43)

(1,14)
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gde je

Bn. = Ba,^,nz = r^llii . (1-45)

Primetimo da rcscnja. gornjeg sislema, linearnili jednacina predstavljaju clanove niza
Bn (1 < nz < Nz — 1 ) koji zadovoljavaju rekurentnu relaciju

n^i + pB1l: + I31lz+l = 0 , 1 < H; < Nz - 1 , 1.46)

sa pocetnim nsloviina BO = 1 i B\ —p , pr i cemu imaino jos jedan dodatni uslov za
p6:

Karakteristicna jednacina cliferencne jednacine ( l / K i ) je

r2 + p r + I = 0 .

Koreni ove jednacine sn

'"1,2 (1.48)

i |/5 < 2. Tada je opsl-e resenje jednacineNajpre razmotriino slucaj kada je ?'| ^
(1.46) oblika

Bnz = Dr\*+ Er? .

Nepoznate koeficijenle D = O(p) i K = I'l(p}, odredicemo iz pocelnih usiova. Eleme-
ntarnim racunom dobijamo

D =
P

Tada, na osnovn ( 1 . 4 9 ) . resenjc ( 1 . 4 0 ) je obl ika

1
P +

(1.50)

( 1 . 5 1

2

uz granicni uslov (1 .44 ) , tj. B^,^\/B^z = —p.
Ako je |/7 1 < 2, sio odgovara zapreminskim stanjiina, tada je

= cos

i r1)2 — — cos{ ± / ' s i n < f . U ovoin s lucaju za koeficijenle (1.50) dobijamo

1 , . cos ̂  1 , cos < ^ ,

s in sn i

(1.52)

(1.53)

30vaj uslov ceino ubuduce xvati grai i icnini uslovom za dati niz.
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Zamenom (1.53) u (1-51) i uakon sredivanja dobijamo konacan izraz za amplitude
oscilovanja odnosno pomeraje

_( nn.
•**0f,i/«,n« — I '/ (1.54)

(/) _ (-1)"' V" S^.f. h ^.Aa-v

pri cemu na osnovu (1.36) za ^z va,zi

•KV,

(1.55)

Y V ~ -f- /

Granicni uslov (1.44) se svodi na f/v.+i = 0, sto zapravo predstavlja jednacinu za
odredivanje energije sistema.

Kako je pa-,nx,ny,n,(t) = Mua.,nx!nyinM(t) nalazenjem prvog izvoda od ua.n^n^nz po
vremenu i zamenom u polazni hamiltonijan (1 .2) on postaje dijagonala,n (1.37). Pri tome
je izabrano da, je

\ za atomske pomake u ovom s l u f a j u konacno mozenio |)isat,i

Mer;n,,nv,n,(<) = (—1)"*

{^;^,^,,^!('ll"^c+"""""")-"w'^-';— + /i.e.} sin[(n, (1.57)

Uporedujuci dobijene rezultate sa odgovarajucim za idealne beskonacne strukture, inoze
se zakljuciti sledece:

a) Mehanicke vibracije u idcalnoj beskonacnoj s t ruktur i su ravni talasi u svim pravcima
[11]-[13], a mehanicke vibracije u tankom filnni (u skladu sa formulom (1.57)) su
spoj stojecih talasa u 2-pravcu i ravnih fcalasa u XOY ravni. Jasno je da duz ovog
pravca nema nikakvog prenosa vibracione energije.

b) Tri akusticke frekvencije u idealnim strukturama teze nuli kaxla k — > 0 . S druge
strane, minimalne frekvencije u tankom filmu sn u skladu sa (1.35), date sa

s n / O . (1.58)

To znaci da fononi u tankim filmovima poseduju gep ^u?a;o,o,i > odakle sledi da je pripadna
aktivaciona temperatura filma

^ff;0.0., __ 2h
"<- ~ " ° (1.59)
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tj. temperatura ncophodtia za, ekscitaciju fonona u l i l n i u i iina konacnu pozitivnu vred-
nost. Vidi se da aktivaciona temperatura opada sa povecanjem debljine filina tj. sa
porastom Nz. Za izuzctno tanke f i lmove aktivaciona temperatura je relativno visoka.

Amplitude pomeraja (1.57) su periodicne funkci je po relom kristalu (stanjanisu lokali-
zovana) i takav tip ko l ek t ivn ih oscilatornih pobudenja kojima odgovara ovakva funkcija
pomeraja nazivaju sc zapreininskim.

U slucaju kada su a i b razliciti od uu le , dozvoljene vrednosti energije u filmu se
mpraju odrcdivali iz transcendentne jednacine ko ja . se dobija iz (1.29).

U zavisnosti od parametara a i ft, sada se u sistemu mogu pored zapreminskih pojaviti
i povrsinska ili lokalizovana s t an j a ' , sto je i b i lo za ocekivati s obzirom da j)ostoje granice
u sistemu. Najpre razmotrimo slucaj zapreminskih stanja, a potom uslove pod kojima se
pojavl ju ju i lokalizovana pobudenja u posmatranoni sistemu.

1.3 Uticaj povrsinske deformacije iia fononska stanja i spektre

Ovde ce biti ispitan u t i c a j parametara povrsinske deformacije a i ft na oscilatorni spektar
i prostornu raspodelu pobudenja. Razm®trimo na.jp re slucaj zapreminskih s tan ja . Tad a
je

r, , . sin[(n, + !)£„] .
0 ,

s n
(1.60)

^ = 2cos^, f / = l , 2 A,+ 1 .

Zamenjujuci ovaj izraz u (1 .29) . dolazimo do sledere transcendentne jednacine za. odrc-
divanje energije

. t / . , i - (a + ft) cos^ + 06cos 2^
aft sin 2^ — (a + ft) sin ̂

(1.61

Kako f u n k c i j a cot(A r , + 2)^ ( / i i n a period TT/(A r - + 2), ocigledno ona u intervalu
[0,7r] ima (Nz + 2) - pcrioda i (A?- + 2) puta preseca 4 osu- Vrednosti za. £ se u
opstem slucaju mogu naci saino numer ick i i l l g ra f i ck i . Zamenom korena u jednacinu za
fononske frekvencije (1.30), dobijamo spektar elementarnih pobudenja fononskog sistema
u tankom filmu

sin +

gde

(1.62)

(1.63)

7Fod ovim pojmpm se u l i t e ra t im (v idc l . i [2]) podrazumevaju i stanja koja su locirana u okolini
pritnesa, vakaucija, razi i ih dcfnkata l td .
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predstavlja fononski gep u posmatranom fi lmu, a. £„ su koreni koji se odreduju iz tra-
nscendentne jednacine (1.61). Iz rclacije (1.62) sc v id i da spektar fononskih pobudenja
u filmu ima izv. aktivacioni karaktcr [20], sto znaf.i da je na jn iza fononska frekvencija
razlicita od nule. Na jn i zu oscilatornu frekvenciju daje resenje £„ — £/v , koje odgovara

'N. + i
preseku u intervalu [— -7r,7r], jer je za njega l+cos£ na jb l i z e iitili . Ovaj novi cfckat

1 V z ~\~ LJ

(procep u fononskom spektru) je ocigledno poslcdica realnog prisustva granica kod film-
Nz + 1

struktura. Gep je veci ukoliko je film t a n j i . U s lucaju velikog A^, va,zi lirn — > 1.,
/vz-»oo /V2 -f 2

pa je £yvz = TT odnosno cos TT = — 1 , sto znari da gep izeezava kao i u odgovarajucoj
idealnoj beskonacnoj s t rukur i .

Logicno se namecc j)ita.njc: da l i za

pv = // = 1,2, . . . , A'. + 1 , ..64)

funkcija na desnoj strani ( 1 . 6 1 ) uvek ima (A^ + 1) presek sa coi(Nz + 2
Jednacina (1.61) na desnoj strani ne zavisi od broja slojeva Nz vec samo od povrsinskili

parametara a i b. U torn smislu posmatracemo sledera tri karakteristicna slucaja. Najpre
pretpostavimo da su povrsinski parametri pozi t ivni (a, 6 > 0), tj.

1) a i 6 pripadaju otvorenom intervalu (0, 1). Tad a jednacina (1.61) na desnoj strani
u intervalu (0, TT) je neprekidna i u torn slucaju postoji (N~ + 1) - koren odnosno
presek sa funkcijom cot(Arz + 2)<^. Preina tome fa stanja odgovaraju zapreminskirn
i pripadaju otvorenom intervalu ( — 2 , 2 ) .

2) a = 1 i 6 = 1 . U ovom slucaju funkcija ima vertikalnu asirnptotu u tacki { = 0,
jer imenilac na desnoj strani jednacine (1.61) izeezava, tj.

s n - 2 s i n £ = 0 cos =

Jedan presek je ,,nestao" jer je zabranjcna vrednost £ = 0 ako trazimo rescnja,
pomocu (1.60) . Tada osim N. korena koji odgovaraju zapreminskim stanjima.,
postoji jedno resenje8 koje odgovara povrsinskom stanju. To su stanja koja su lokali-
zovana oko granicnih povrsina kristalnog filma. Medutim, vazno je istaci c in jenicu
da u slucaju sta.nja sa- \p\ 2, ne mora u opstem slucaju da budu povrsinska. Za
ta stanja po def in ic i j i vazi da, im amplituda eksponencijalno opada ka unutrasnjosti
filma.

3) a > 1 i b > I . Tada u sistemu osim zapreminskih, postoje i stanja sa \p\ 2.
Uslov za pojavu ovih (\p\ 2) sta,nja se -moze odrediti jednostavnirn zahtevom da
funkcija na desnoj strani jednacine (1-61) ima vertikalnu asirnptotu, sto se svodi na
sledece

a -f- b a + b
' 1 . (1.65)

lab 2ab

Ovo de fakto predstavlja uslov za pojavu i egzistenciju i povrsinskili s tanja u po-
smatranom sistemu.

80vaj presek (koren) je izvan intervala ( — 2 , 2 ) i prema Lome ne moze se ocekivati presek kr iv ih n
jednacini (1.61) za date vrednosti parametara.
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Tada je9

Cn(p) =
s i n h [ ( 7 i + I ) ' / ]

(1.66)
sinh ?/

p = 2 cosh ?/ , ?/ > 0 .

Zamenom (1.66) u jednacinu (1 .29) dolazimo do izraza za odredlvanje energija ovih (\p\
2) stanja. I u ovom sluca.ju to jo transcendentna jednacina koja ima sledeci oblik

1 — (a + b) cosh ?/ 4- ab cosh 2r;coth wz 4 2)7, = - ;. ' —- . -, // > u.
aosiun z?/ — (a + frj s in l i ?/

U ovom shioaju izra.z (1 .62) za onergi j i i odgovara j u c i h vibracionih stanja, je oblika

(1.68)

pri cemu se ?/ dobi ja ka.o resonjo go rn jo trancsendentne jednacine. Iz ove jednacine se vidi
da je u dugotalasnoj aproksimacij i ovaj izraz razlicit od mile, tj. postoji gep u fononskom
spektru. U ovom slucaju njegova miniinalna vrednost jo razlicita od nule i veca je uego
u slucaju zapremiuskih s tanja . (kada jo \/>\ 2).

Radi lakse analizo uzmimo slucaj simetricne dcfonnacijc10, tj. kada je a = b. Ociglc-
dno uslov (1.65) za pojavu navedenih stanja je cos£ = I/a < 1, tj. 0 < £va < tr/2
kada je a = 1 i a —> oo, respektivno.

Analogni zakljucci vaze i u s l u c a j u kada su povrsinski |)arametri ne-gativni, odnosno
kada je interakcija na granicnim povrsinama oslabljena. U torn slucaju vcrtika.lna asimp-
tota se nalazi u intervalu ?r/2 < £„„ < TT.

S obzirorn da je cosh // uvok poz i t ina funkcija, jasno je da pripa.dna. stanja. sa p > —2
se mogu traziti koristeci sledecu reprezontaciju ( 'ebisevljevih polinoma

- .<-• . . ( / , ) =.(-!)-" l (" '+"" ' , (1.69)smli r/

p = —2 cosh ?/ , // > 0 .

Zamenom (1.69) u izraz (1.29) dolazimo ta.kode do t ran seen den tne jednacine za odredivanje
energije sistema koja je oblika

1 4 (ft, 4 b) cosh ?/ 4- abcosli 2?/
?; > 0 . (1-70)

(1.71)

, . , L / ^ • . ' •aosmh 2?/ 4 (a + o) suili ?/

U ovom slucaju izraz za energiju clatih stanja fononskog sistema je oblika:

4 (1-

Radi ilustracije razmotrimo slucaj petoslojne strukture Nz = 4 i a = b. Problem je
resen graficki. Rezultati u navedena tri karakteristicna slucaja prikazani su na si. 1.1.

9Postoje dve mogucnosti, p > '2 i p < — 2 . Posmatrajmo najpre slucaj p > 2.
10Na taj nacin se ne gubi na opstosti i jeclino u toin slucaju (kasnije bice pokazano) se pojavljuju

lokalizovana stanja uz obe granicnc povrsine, sto nije slucaj kod asimetricne deformacije.
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Slika 1.1. Graficko resenje jednaf.ine (1.61) u slucaju petoslojne s t rukture (Nz = 4) sa
sledccim setoin pa.rametara: (a) a = b = 0.5 , (h) a = b = 1 i (c) a — b = 2.2.
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U slucaju negativnih povrsinskih parainetara siluacija je simetricna prelhodnoj.
Vec smo napomenuli da pored zapreminskib slanja koja su ravnomerno rasporedena

po celoj zapremini kristala, u strukturama kod kojih je narusena diskretna translaciona in-
varijantnost se mogu po j av i l i i povrsinska fononska slanja. Prirodno je da se la pobuderija
upravo lokalizuju na meslima gde je ,,prekinuta" diskrelna translaciona simelrija. I j . oko
granicnih povrsina filma dok u unulrasnjosli strukture praklic.no tie postoje. Usivari, am-
plilude An, ovib s lanja ekponencijalno opadaju od granicne povrsine prema unulrasnjosli
filma i dale su na sledcci nacin [211

;/ = at;. > 0 . (1.72)

Formalno iz ove re laci je s ledi da se Irze slanja. c i ] i jc la.lasm veklor duz 2-|)ra,vca cislo
imaginaran [13] (?/ —» ?'£, lada. je ocigledno p = 2cos(?^) = 2cosh77). Zbog zableva
i] > 0, ocigledan je f iz ick i smisao ovog resenja: s lan ja koja su lokalizovana na povrsini su
najverovalnija jer im kvadra.l moclnla . amplitude eksponencijalno opada sa. udal javanjem
od granicne povrsine. Otuda im i prirodan naziv.

Razmotrimo najpre kakva lokalizovana s l an j a Ireba ocekivati kod filma.. S obzirom
da film poseduje dve granicne povrsine, prirodno je da ce i odgovarajuca pobudenja bili
lokalizovana uz n p b . II lorn slucaju amplitude AHz za slanja ko ja su lokalizovana oko
granicnih povrsina nz = 0 i n~ = Nz, u op.slem s luca ju imaju sledeci oblik

DNe // .73)

s obzirom da je za nz = 0 zanemariv drugi clan u gornjtMii izrazu oclnosno prvi ako je
nz = Nz. Posle za.ni(Mie (1 .73 ) u (1 .25) nalazimo

p = — 2 cosh 7/ = (IK ,

sto nas vodi na dale izraze (1.68) i ( 1 . 7 1 ) za cnergi je povrsinskih slanja fononskog sislema.
Zamenom (1.73) u granicne jednacine ( l - 2 ' l ) i (1 .26) dolazimo do sislema jednacina za
odredivanje nepoznal i l i konslanli I')a i DN (uz uslov da je r."^2'' ~ 0)

D0(e" - a) = 0 ,
(1-74)

Dyv(e" - 6) = 0 .

Ovaj sistem, naravno dopusla vise mogucnosli. Najrelevanlnije su dve. Ako je D/v = 0
i e7' = a, lada iniamo slanja lokalizovana uz povrsinski sloj 0. Ako je D0 = 0 i e7' = /;
onda su elementarna pobudenja, lokalizovana uz granicni povrsinski sloj Nz. S obzirom
da je r\ O.K > 0, uslov egzislencije povrsinskih slanja je

odnosno

?/ = In a

?/ = In b > 1

(1.75)

(1.76)

Medulim, interesantna je mogucnost da koleklivna pobudenja - fononi, budu lokali-
zovani uz oba granicna sloja, a da n unulrasnjosli ne ])osloje. To je na osnovu (1.74)
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moguce samo oncla kada je a = b = X. Tada su D0 i
(1.73) uz pretpostavku D0 = DN = D postaju

razliciti od nule i amplitude

7; = aK > 0 . (1.77)

Ociglcdno jo da ampl i tude ; AUz i m a j u m a k s i m a . l u u vroduost I) na nultotn i A,-tom s l o j u ,
dok je minimalna vrednost na s rod iu i filma. za ?/. = N,/'2, i izuosi

A ' ) / 1 „ ~ NZ*I r^, (\ I 7 O \2 = & UG. ~ U . ( I . (o)

Da bi r) bilo pozitivno, rnora. na, osnovu (1 .75) i ( 1 . 7 f i ) b i t i |/\ > 1, sto so slaze sa auaiizama
koje slede iz transcendcntne jednacine (1.61).

Prema tome u filmu se mogu pojaviti p'ovrsinska stanja samo ouda kada su zadovoljeui
odredeni uslovi, sto naravno zavisi od velicino tzv. povrsinskih parametara, a i b kao i
uslova koji vladaju na granicaina. Treba naglasiti da sto se tice zapremiuskih stanja, ne
postoje nikakva ogranicenja i ova pobudenja su uvek prisutna u sistemu.

S obzirom na simetri ju koja pos to j i kada jo (a — b — A), dovoljno je da se ispita.ju
stanja oko jedne od granicnih povrsiua. Zbog to c i n j o u i c e daljo aualize co b i t i vrsene
pomocu izraza (1.72), sto zuar i dacomo i s | ) i t iva t i s tanja lokalizova.ua u z g r a n i r u u povrs iuu
za koju je n~ — 0, s obzirom da na g r a n i f n o j ravni ??.- = A^, (drug! sabirak u jodiiacini
(1.73)) imamo identicnu fizioku s l i k u kao u s l u r a j u n, = 0, to je bespredmetno ispit ivati
resenja tog tipa.

Resimo sistem jednacina (1.25) da bismo ua.sli odgovarajuce amplitude za, s l u r a j za-
preminskih stanja, a potom dijagonalizacijom hamiltoii i ja.ua i odgovarajuce uormirai ie
atomske pomeraje.

Deljenjem jednacina (1.24) i (1.25) sa An^,$, dobijamo sistem od N + 2 l inearne
jednacine po nepoznatim So,B],...,0^z

Bt+.(p- a) = 0 , n, = 0 1.80)

+ Bn,_] + +pBnz = 0 , 1 < n, < N: - 1.81)

gde je

= 0 , nz = Nz

A
f^a,fz,nz

(1.82)

(1.83)

Njegovo resenje mozerno dobiti s tandardnim postupkom za resavanje diforencnih jedna-
cina polazeci od jednacine (1.81) sa pocetnim uslovima, (1.79) i (1.80). Naravno, u obzir
moramo uzeti dodatni uslov (1.82) za B^z koji predstavlja granicni uslov za niz B,lz.

Analogno prethodnom slucaju, za resenja, karakteristicne jednacine posrnatrane rekure-
ntne relacije (1.81) odmah mozonio pisati

(1.84)
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Iz ove relacije je jasno da u zavisnosti od p i iuamo u opstem slucaju tri tipa mogucih
resenja za proizvoljni clan niza, BH2, odnosno odgovarajuce amplitude.

Kada je \p\ 2 (?•] / r2), tada je op.stc resenje rekurentne relacije (1-81)

B1lz = D r-;iz + Er'f , (1.85)

gde su
n — 9/7 -4- , //»* — A 11rfl — ti — n 4- ')ri

(1.86)D =
/p2 - 4 - /? + 2a

konstante odredrne iz poc.elnili u.slova.

Videli smo da, u s luca ju \p\ 2, vazi da je p = 2cos£. Tada je

o v • f- / o v2 sin £ 2 sin;

sto nakon zamene u (1.85) konacno za. opsti clan n iza dobijamo

/ ,™,s inl(n« + 0^] -asinn,f,

(1.87;

(1.88)

S obzirom da su ^ resenja. transcendentne jednacine (1.61), moze se pokazati da, va,zi

^ (A' + l)( ' l -2ac.os6 + a2)+ 1 -a2
.89)

Tada za amplitude konacno iTiozenio p i s a t i

Odgovarajuci | )omeraji su

x h.c.}
s\\\[(nz - a sn nzv

(1.91)

Naravno i u ovom slucaju granicna jednacina (1.82) predstavlja jednacinu za odredivarlje
oscilatornih frekvencija u sistemu i identicna je jednacini (1.29). Frekvencije ua;kx,ky,vz

u gornjoj jednacini date su relacijom (1 .62) , a odgovarajuce ^ se dobija kao resenje
transcendentne jednacine (1.61).

Diferenciranjem izraza (1.91) po vremenu i zamenom u hamilt.onijan (1.2), on se svodi
na dijagonalan oblik
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uz uslov da je

gde je

Sada mozemo pisati konacan izraz za. atomske pomeraje ( 1 . 9 1 )

««;ni,n,,n,(0 = H)n' X

x
s n » r

'1.94)

U slucaju simetricne deformacije analogno ( l . . r )7 ) , pomeraj i za zapreminska stanja su da.ti
kao kombinacija ravnih talasa. u XOY ra.vni i stojecih talasa, u 2-pra.vcn.

Takode treba istaci c in j en i cu da frekvencija u gornjem izra.zu ne rnoze bit i jednaka
nuli, tako da su pomaci konactii sto nije s luca j kod idea ln i l i beskonacnih s t ruk tura u
dugotalasnoj aproksimaciji (kada. A' —> 0, pomeraj i postaju beskonacni t j . un —> oo sto
bas nema fizickog srnisla).

Ako je p = i2, tada su koreni karakteristicne jednacine jednaki ( t j . r\ r-^} i opste
resenje difcrencne jednacine (1.8 1) je

Zakonsta.ntejednosta.vno dobijamo da . su I)\ I i FJ\ 1 — a . Grantcni uslov ( 1 . 8 2 ) u
ovom slucaju ekvivalentan je sledecem

+! i

Nz(

dajc A'. = -. U slncaiu a = I, da bi vrednost za
(I - a)(] - 6)

Nz uopste postojala inora b i t i b = I i tada je N. proizvoljno11. To je u skladu sa. ran i je
iznetim zakljuccima. Analogno se nalaze ampl i t ude i pomeraji u s luca ju kada. je \p\ 2,
pa zbog toga ovde nece bi t i nadeni.

Sto se tice povrsinskih stanja, vazno je istaci da se ona pojavljuju u sistemu kada je
\p\ 2. Kako amplituda ovih stanja, u skladu sa jednacinom (1.72), inora. eksponenci-
jalno da opada, konacno mozemo pisati izra,z za tiormirane pomeraje koji d i j agona l iz t i ju
hamiltonijan H0

=•(-!)"
\MN N" •* » *• i v x 1 v y i. i.KxK

(J.97)
Izraz za amplitude i fononske pomeraje dobijen je pod pretpostavkom da, su povrsinski
parametri a i 6 pozit ivni . U s l u c a j u kada su oni nega t ivn i , odgovarajuci izra.zi l)i ispred
datih parametra jednostavno p romeni l i znak i ovdr nore b i t i eksplicitno navecleni.

L1Tacnije, za bilo koji broj slojeva /V; inogiice je dobil.i jedan koren zn p koj i je jednak 2 odnosno — 2
ako su parametri o = ± 1 i b = ± 1 .
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1.4 Analiza fononskog praga energije

U vec analiziranoni zakoim dispcrz i je ( 1 . 0 2 ) , pu jav l jn ju so vclicine A"(a, 6, A^z) kojc se
dobijaju kao koreni transcendentnib jednacina ( 1 . 6 1 ) , ( 1 - 6 7 ) i (1.70).

Posmatrajmo najprc s luca j kada su povrsinski parametri jednaki n u l l , tj. a = 6 = 0.
Tada je na osnovu (1 .615)

; /= 1,2,. . . , /¥, + 1 , (1.98)

sto predstavlja prooep u fononskom spekt ru (1 .62 ) iako je kako jc ranije naglaseno film
,,isecen" iz proste resetkc. Ovaj procep za minimalnti vrednost talasnog veklora (i; = 1),
iznosi

TT

(1.99)

To jc kako jc vcc nagla.seiK), m i n i m a . l n a . energija za. pobuclivauje ko lck t ivn i l i oscilacija u
filmu. Vicli se da jc ona u t o l i k o veca, u k i l i k o je f i l m tan j i . Na si. 1.2 prikazana je zavisnosi,
velicine fononskog praga, od broja , slojeva. (dcb l j i nc ) f i l i t i a .

10 12 tft B 20
DEBUINA FILMA

Slika 1.2. Zavisnosi vd idne fononskog |>raga od broja slojeva pri a = b = 0.

Racun pokazuje sto se uocava i sa prilozene slikc da je prag prakticno jednak null za
film od 40 — 45 slojeva.

Treba istaci da ukol iko jc deformacija veca (vece vrednosti povrsinskih parametara),
prag je nesto veci i izcezava sa povccanjeni debljinc otpri l ike na slican nacin bez obzira na
tip deformacije (simefrican i l i as inietr ican) . Na.vcdcni broj slojeva kada proccp prakticno
izcezava trcba u s u s f i n i u s v o j i t i kao goniju g r a n i c u ,,stvarno" fankog f ihna kod kojeg ne
dolaze do izrazaja efekti konacne debl j ine .

Povecanje parametara dovodi do toga da. se u sistemu osim zaprcminskih poja,vljuju
i povrsinska stanja ( \ a , b > 1), za koja je ka rakfe r i s t i cno da imaju visi prag nego odgo-
varajuca zapreininska stanja ( aj>\ 1 ). U oba slucaja najinteresantnije pitanje sa
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prakticne tacke gledista predstavlja velicina fononskog gepa. u zavisnosti od povrsinskib
parametara a i b. Sve analize pokazuju da vecim vrednostima deformacionih parametara
a i /;, odgovaraju veoo vreduos t i energija, akt iva.r i j r a t ime i vise p r i p a d n e t empera tu re
pobudivanja fonona u oviin strukturama.

Ovaj zakl jucak jc prakticno vaza.n zbog toga sto ukazuje na. koji n a c i n treba de-
formisati f i lm da hi b r o j fonona u nje inu bio sto i n a n j i . Po svoj p r i l i c i , povecanje
povrsinskih parametara: a i h se na j lakse moze postiei ako se film izlozi j ak im pri t isoima
na granocne povrsine kristala. Do ovakvog zakljucka se doslo analizoin kristala u kojirna

deluju sile Lenard-Dzonsovog tipa. Potoncijal ovili sila je dat sledecim izra.zom (videti u

[22])
A B

V(r) = -fi- -^ • ( 1 - 1 0 0 )
r 'r ?

gde su./4 i B - pozit ivni koefi.cijenti, a r - r a s t o j a n j e izmedu atoma. Ove sile so u sus t in i
srecu kod molekularnih kr i s ta la .

Hukova konstanta je drugi i/vod po tenc i j a lne energije ( 1 . 1 0 0 ) u tacki min imuma

(r0 = (2A/B)l/K), i Pod v i sok i iT i p r i t i skom slojevi u

filmu se zblizavaju. Tada rn odnosno A opada. Kada A opada v id i sr da O ra,ste i t ime
rastu parametri povrsinske deformacije. Otuda i opra.vdanje zasto se uz imaju pozitivni
paramerti (a > 0 ,6 > 0), i to da njihovim porastotn dobijamo zeljene efekte koji bi
svakako mogli da nadu prakticnu pr imeim.

S obzirom da jaca deformacija s tvara veri prore|), a samim t im i energiju aktivacije
fonona, sto sa svoje stra.no znari da se poboljsavaju uslovi za superprovodno krctanje
elektrona u slucaju metalnog filnia. Prom a tome, podvrgavanjem tankih plocica visokim
pritiscirna mogao bi se zakljucak gornjo teorijske analize iskorist i t i u lorn smislu. To bi
ne sa.mo potvrdilo gornjo rezultate vor bi svakako naslo odgovarajuce mesto u praksi.

1.5 Prostorna raspodela fonoriskih pobudenja

Nije tesko pokazati da. faktori u odgovarajucirn pomerajima (njihovi kvadrati) predsta-
vljaju prostornu raspodelu kolektivnili vibracionib pobudenja u tankom filmu. Iz sa.me
forme funkcije se vidi da on a. za,visi od polozaja s lo j a , sto zna.fi da. prostorna raspodela
pobudenja nije ravnomerna. N u m o r i f k i su ispi l ' ani ncki karakteristicni slucajevi i rezultati
su prikazani na si. 1.3 i 1 . 1 .

Sa si. 1.3 se vidi da, na, povrsinskim slojevima postoji po jedan maksimum (simetricno
na obema povrsinama - tako da, su ostale simetricne slike izostavljene jer su identiciie).
Kako se krecemo u un.utrasn.je slojeve f i lma , b ro j maksimuma rasto, sto ustvari znaci \\~c.u
raznovrsnost koncentracije oscilatorne energije.

U slucaju kada su povrsinski parametri |a,/j | > 1, rekli smo da se u sisternu pojavl juju
i povrsinska stanja. Tim stanjiina odgovara (na slojevima. u.. -- 0 i nz = A',-) ostar
pik u raspodeli pobudenja koji se jasno v id i na pri lozenoi si. I . ' I . U slucaju prisustva
deformacije sa prilozene siike se v id i da u dubljirn slojevima takode postoji veci l > r o j mesta
pojacane oscilatorne energije, dok u povrsinskorn sloju j)ostojo dva maksimalna pika ako
je struktura deformisana simetricno. To je svakako u sk lac lu sa. diskusijom izne to j u
prethodnoj podsekciji.
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Slika 1.3. Prostorna distribucija fonona za deseto.slojnu s tmkturu i a = b = 0.
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Slika 1.4. Prostorna distribucija fonona. u slucaju desetoslojne s in ie t r icno deforniisane
s t rukUire i a = b = 1.1.
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1.6 Deforrnacija kao perturbacija

S obzirom da, so radi o defbrmisanoj strukturi , izrazi za ina.su ( ! .7) i konstante elasticnosti
(1.8) sadrze odgovarajuce korekcije usied dopiranja slranih atoma. u osuoviiu inatricu.
Ako su to korekcije male n j i l i mozrmo da t r e t i r a m o kao perturbaciju i /a analizu l,akvili
struktura iskorisiimo standardnu perturbacionu leoriju razvijemi u [7], [8] i uspesno pri-
mehjenu u [17]. Harniltonijai) inlerakcije II,ni dat jo jeduacinorn (1.16).

Radi kratkoce u p i s a n j u odredehih izra.za pogodno jo uvosti sledecu oznaku

I,

\e je Afz u slucaju zapreminskih stanja, dato izrazom (1 .93) . Takode, lako je zakljuciti

da vazi
£«;*„*„.*, = £«;-*„-*„-*, . (1.102)

Tada pomeraj i ( 1 . 9 4 ) mogu b i t i zapisani u ob l iku

^a;nx,,ny,nz\c je uvedena ve l i c ina

(1.103)

-^^^^^^ fc. = ^'- (L104)

Diferenciranjem (1.103) po vromoiui i zaitionom odgovarajucih izraza u haiiiiltonijan in -
terakcije. (1.16) nz koriscenje r r laci ja

dolazimo do .slodorog izra/a za l i a i n i l t . o i i i j a n i n l . c r a k c i j c

( I . 1 0 6 )

U funkciji (j)a;kx,ky,qz su sadrzane popravke na masvi //n, i Hukove konstante elasticnosti
1a,nz- Ova funkcija ima obl ik

.
,, f(, ™- f/,. ... „

+2(sin2 + s in 2

(1.107)
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Prvu popravku uslecl deformacije dobijamo standarduo kao

(1 .108)

gde su |f*ajfcSlfc,,,*j > funkcije s lanja sa ?/ fonona u s tanju sa l a l a s n i m vektororn k:r,ky,k,.
One su naravno ortogonalne, t, j .

a;qx,9y,<,t >= bk^,; <*>v/.v ^---7-- •

Nakon zarnene ( 1 . 1 03), ( I . I 04 ) i ( 1 . 1 0 7 ) hamiltouijan posl.ajo dijagonalan

Hint =
«

(1.110)

a pripadna energija fonona je

dHini
(1 .111)

Drugi clan u ovoin i / razu predstavlja popravku oscilatorne ciuM-gi jc u odnosu na , , i n i l l , u " .
Standardno se moze uari i druga popravka na (Micrg i ju ko ja u ovoin radii uecc b i t i
odredena.

Vec je vise puta aaglasavana i isticana cinjenica postojanja energetskog procepa u
fononskom spektru kod deformisanih s t ruktura . Recrno je da se odgovarajucorn defo-
rmacijom ovih s t ruktura u u j i n i a inogu poboljsti uslovi za superkondukt ivno kretanje
elektrona. U torn smislu inozr se govoriti o aktivacioiioj energiji kao rninimalnoj energiji
za pobudivanje fonona u tankim filmovima.

Na osnovu (1.62) odnosno (i .63) pripadna minimalna energija fonona. u filmu je

rc) = //o;A;0,0., = 2 cos

gde je Oa = \ICal M ~ — -, fononska frekvencija, c0 brzina zvuka. u kristalu, d,a - ko-
nn ^

nstanta restke u odgovarajucem |)ravcu. Maksimalna |)reserna. tacka <^/v. koja lezi u int.e-
rvalu [(Nz + l)/(Nz + 2)7r ,7r ] i koja je res(Mije transcendentne jednacine ( 1 . 6 1 ) , odreduje
minimalnu aktivacionu energiju i l i n j o j pripadnu aktivacionu tem])crat,uru. Uzimajuci za
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o-z ~ ao ' 10 'cm i v. ~ «„ • I05cm/s , (u 0 ~ 3.5 , o0 ~ 1 . 1 ) numericki se na osnovn
gornje relacije la.ko mogu odrediti odgovarajuce aktivacione temperature kao

Tac(Nz] =
k

(1.113)

Analize u [10] pokazuju analogue gcpu, da odgovarajuoa aktiyaciona temperatura opada
sa porastom broja. slojeva. Ona je ocigledno utol iko veca. ukol iko je Film tatiji .

U smislu superprovodnih karakteristika jasna je konstatacija (sto sledi numerickom
analizom gornje jednacine za dato jedinjenje), da. f i lmovi imaju visa superprovodnu
kriticnu temperaturu nego odgovarajuce idealne beskonacne strukture (vidcli u [23] i
[24]). Ova eksperifnentaina r in jen i ra , re b i t i u trecoj glavi teorijski ispitana.

1.7 Termodinamicke funkcije

Vazno je istaci sledecu c i n j e n i r u da pored dinamickili i elasticnih svojstava kristala, iakode
i termodinainicke velicine su strogo koreliraue sa oscilacijama atoma kristalne resetke.

Da bismo dobili kompletnijti s l i k u o osobinama deformisanih struktura uslovljenu
uocenom promenom u zakonu disperzije, posmatracemo ponasanje uek ih relevantnih te-
rmodinaniickih velicina, kao Sio su u n u t r a s n j a . energija, specificna toplota, slobodna eri-
crgija i entropija. Posobno trelia napomenuti da odredivanje udela povrsine \\u
toplotu kristala osini teorijskog zuaraja ima. i prakticni inleres za eksperimentatore s
obzirom na cinjenicu da se ta velicina. inoze inerili.

U prvom paragrafu ove glave najinteresantniji rezultat analize je zakljucak da kada
k —> 0, energije sve t r i fononske grane ostaju razlicite od iiule. Merenje fononskog zakona
disperzije kod izuzetno inalog k prakticno je aemoguce, pa se potvrda postojanja fonon-
skog gepa moze sagledati na primer merenjem niskotemperaturskih specificnih toplota u
filmu i u odgovarajucoj idealnoj strukturi. To re ujedno dati i odgovor na pita.nje da l i
postoji gep u fononskom spektru tankih filmova.

U skladu sa ovim analiziracemo specificnu toplotu, koristeci se vec dobijenim izrazom
(1.62) za fononske energi je u taukom filmu (a = /; = 0) k o j i u dugotalasnoj aproksimaciji
ima sledeci oblik

«2F + A 2 , (1.114)

Najpre izracunajmo unutrasnju enc.rgiju koristeci s tandardnu formuln iz [22]

eE(k)/e _ i

Nakon prelaska sa snme po A:.r i ky na integral

(1.115)

2 Z7T KD

- [dtp Ik dk , (1.116)
0 0
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i s obzirom da je E(k) dato sa, (1.114) i ne za,visi od //.z , unaino

2 2w fcm

^/= ••*- ' ,..,** -1^ i k dk.
0 0

sto posle integracijc po (p i snuuic uk = x daje

U} = — NTNV(N. + 1 ) x
'

QX* + A2
dx .

Razvojem podintegralnc funkeije u red, ( 1 . 1 17) reduci ramo do oblika

(1.117)

18)

A
S •'•„,, = "A,, = 27T\/2.

Kako je x~2 ^> .TJ , udco proporcionalan r:~-'-r2 birr zancinarrn. U ovoj aproksimaciji,
konacno za unutrasnju energ i jn l i l i n a dobijamo

(1.119)

gde je Af; = NxNy(Nz + 1 ) , 1 // =

(1.120)

je tzv. Dajsonova funkcija [25].

Specificna toplola po jedinicnoj celiji (u jedinicama A'^) je data standardnom formu-

lom Cj = TT-~^7Ti sto u na.sein s l u c a j n nakon diferenciranja izraza, ( 1 . 1 1 9 ) po 0, za

specificim fcoplotu filrn-strukture konacno dobijamo

(1.121)

Numericke kalkulavije za Cj izvedene su u odnosu na zapreminsku speceficnu toplotu
Cb sa sledecim setom j^arametara: v = -5 • [Q3m/s I a = 4 • 10~10?7? . To odgovara
Debajevoj temperaturi12 '//•; = KD/^'H — 223 A' . Za film je uzeta debljina od 2/un i to

12Debajeva teuiperat.ura je ona (.einpcral.ura iznad koje su pobiidene sve frekvencije n kr i s l .a lu , I j .
pobuduju se oscilacije sa frekvencijom ui,l:aT = uiy prakticno u svih atoina resetko.
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odgovara broju slojeva Nz = 5000 . RcKiiltati ovih analiza su prikazani graficki na si.

1.5.

TEMP.[K]

Slika 1.5. Specificne toplote inasene striikture i tankog filma
u temperaturskom intervalu do 60 A".

Ove analizc pokazuju sledcce:

a) Krive Cj i G, in ia jn dve tackc preseka u temperaturskom intervalu do 60A', i to
za 7\f i 72 = 51 ,1 A' .

b) U intervalima T <T\ T > T2 tnasena specificna toplota je visa nego specificna
toplota ftlrna, dok je Cj > Ci, vi intervalu 7', < T < 7'2.

Ovaj bi rezultat mogao bi t i eksperimentalno dokazan s obzirom da merenja C\, u
blizini temperature T-2 mogu biti relativno lako izvedena. Naravno, da eksperimetlt mora
biti izveden na dielektricnom materijalu jer se u metalnim strukturama mogu pojaviti
doprinosi specificne toplote elektrona.

Posebno zanimljivo je ispitati Iliskotemperatursko ponasanje specificne toplote u filmu
i u odgovarajucoj idealnoj s t ruk tu r i . Ilezultati ovih istrazivanja su dati u [26] i graficki
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su predstavljeni na si. 1.6.

o
5ô

.01 .02 .03 ,04 .05 .06.071*08,090.10

TEMP.[rel.jed.]
Slikal.6. Fononski dopr inos niskotemperaturskom ponasanju specificne toplote

u tankoin filnui i odgovarajucoj niasivnoj strukturi.

Sa grafika se vidi da specificna toplota u f i l n u i sa snizenjem temperature brze (ekspo-
nencijalno) opadanego u odgovarajuroj idealnoj s t ruk tu r i : Ct ~ T3, Cj ~ 7'"' exp(—c/T),
ili sporije raste sa povecanjem temperature (sve do temperature 7'*), pa se moze zak l juc i t i
da je zagrevanje filma rela t ivno teze nego za.grevaiije odgovarajuce idealne strukture.

To je u skladu sa rezultat ima u [27]-[29], gde se istice da aktivacioni karakter spektra
pri racunanju specificne toplote, dovodi do eksponencijalno malili popravki u blizini ap-
solutne nule (odnosno na niskirn temperaturama), za ivazliku od stepenih temperaturskih
zakona koji se javljaju u ha iku . To d r u g i n i recima znaci da je za zagrevanje filma potrehno
utrositi mnogo vecu toplotnu energi j i i , odakle sledi da je energija pohudenja fonona u
filmu veca od odgovarajuce u idealnoj mas ivno j strukturi.

U okviru navedenog ra.da [26] a takocle i u [30], izracunata je slobodna cnerfjija po
smatranog sistema koristec.i relaciju

.*""<*>/* (1 .122)

Zamenom zakona disperzije ( 1 . 1 M ) i s tandardnim prelaskom sa surne na integral te posle
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integracije po (p (i smene ak = x) dobija o

.12)5)

Nakon slicnih aproksimacija konac.no mozemo pisati izraz za slohodnu energiju (po je-
dinicnoj celiji) za film - s t rukturc

(1.124)

gde je ED = E0akD , akD — \/{^ i S — I + ~ . Niskotempcratursko j jonasanje

slobodne energije u f i l m i i i odgovarajucoj ideal no j s t . r u k t t i r i je predstavljeno na si. 1.7.

0.2 Q3 0.4 0.5 0.6 OJ Q.8 05 1,0 1.1 1.2

TEMP (rel.jed.]

Slika 1.7. Fononski c lopr inos tiiskoteinperaturskom ponasanju slobodne energije
u tankoin fihnu i odgovarajucoj idealnoj za.preininskoj slrukturi.

Sa grafika se vidi da slobodna encrgija brzc opada sa snizcnjcm temperature u filmu, nego
u odgovarajucoj idealnoj s t ruk tu r i , (F, ~ 7"' , F} - T exp(-con.si/T)) ili sporije raste
sa povecanjem temperature.

Dalje, da bismo izveli neke kvalitativnije zakljucke o termodinamickoj uredenosti si-
sterna, posmatracemo ponasanje c.ntropije S = -OF/dO (izrazene u jedinicama fcB).
Primenjujuci parcijalno diferenciranje na (1.124) dobija se (vidi [26]) sledeci izraz

+ In (l

r,/Z2(l/0 - (1.125)
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Graficki prikaz niskotemperaturskog pona,sa,nja en t rop i je tankog Fihna i idealnog besko-
nacnog kristala potpuno je analoga.u pona.sa.i i ju specificnih toplota ovih sistema koje su
prikazane na slikania 1.5 i ! . ( > , le ovde I H - ( ' ( - b i l l posebno daii.

Polazeci od ova.kvih oblika k r i v i l i , lako je uori i i da eatropija sa snizenjem l,em|>er-
ature, brze opada. u filmn nego u odgovarajdcoj idea lno j strukturi (Si ~ 7'3 , a
Sf ~ T~*eyp(—con$i/.T}} , odnosno da spo r i j e ra.ste sa poveranjem t . r inprralurr (sve
do temperature T*). Kako je entropija niera uredenosti stanja sistema, a na datoj tem-
peraturi entropija ogranircne s t r u k t u r e maii ja je od entropijc odgovarajuce neogranicene,
moze se izvesti zakljurak da f i l m predstavlja n r e d e n i j i termodinamicki sistem od idea.lne
zapreminske s t rukture .



Glava II

2 Elektronska stanja u tankim dopiranim filmovima

Narusena simelrija koje je uslovljena postojanjem granica kod kristalnih film-struktura
dovodi do pojave novih i sa,vrseno neocekivanih svojstava. Zbog toga, je intcres za njiliovo
izucavanje veoma. porastao poslednjili godina [32] i u toj oblasti skoncentrisan je ceo
kompleks problcma koji iniajn duboki kako teorijski, tako i prakticni aspekt.

Intenzivnija, istrazivanja ovo vrste su usledi la nakoti sintetizovanja novi l i perovskitskih
materijala koji pogqdnim spaterovanjem postaju visokotemperalurski superprovodnict.
Unutrasnja struktura ovi l i materijala je takva da. su atomi smeste.ni po slojevima. Zbog
toga se moze pretpostaviti da se realm keramicki sistemi mogu razmatrati kao stru-
kture koje su podeljene ua blokove slojeva na. taka.v nacin da formiraju sistem tankih
spaterovanih filmova koji se sastoje od nekol iko slojeva. Sa teorijske tacke gledista, ne
postoji razlika. izmedu t ih blokova (, ,sendvica") koji se sastoje od odredenog broja slojeva
i tankih filmova. Troba isfaci da je s t r u k t u r a t ank ih f i lmova koji ce se ovde teorijski
razmatrati veoma prosta, u porectenjii sa strukturom spaterovanih keramika. Medut im, i
pored te pretpostavke mogu se dobiti neki iuteresantni i korisni rezultati.

Pre nego sto precfemo na elektrone u t 'ankim filmovima, neophodno je ukratko se os~
vrnuti na ponasanje elektrona u idealnim beskonacnim kristalima [J 1]-[13], [31]. Pr i l ikom
sjedinjavanja atorna u kristalu, elektronima u atomu stoje na. raspqlaganju sledece dve
mogucnosti.

Valentni elektroni mogu da se kolektiviziraju i relativno slobodno krecu po kristalu
u polju regular no rasporedenih jona, tj. u kristalnoj resetki koja poseduje diskretou
translacionu s imetr i ju . Dejstvo periodicnog potencijala jonskih ostataka (resetke) dovodi
do toga da energija elektrona poprima odredene vrednosti, koje obrazuju tzv. energetsku
zonu, sto nas vodi na zonsku shku. U ovom slucaju govonmo o Blohovim stanjima ili
Blohovim elektronima13.

Drugo moguce stanje elektrona u k r i s t a l u - kada. su oni (lokalizovani na atomu) jako
vezani sa svojim atomima1 '1 i sve vreme kruze oko n j i h ne prela.zec.i na susedne a.tome.
Pripadna stanja su u ovom slucaju izrazcna. preko tzv. Vani.jc.ovih funkcija.

Ove funkcije su vczane za. /2-ti atom (u ?;-toj zoni) i grade se u vidu linearne super-
pozicije blohovskih f u n k c i j a

r eik(r-li) (2.1

Inverzna transformacija omogucava da. se svojstvene funkcije u ovom slucaju izraze

13Sva svojslva cvrstog tcla u ovom slucaju zavise ocl odnosa izmeihi broja elektrona i broja slobodtiih
stanja u zonama.

14U literaturi poznat kao Mctod jake vcze ili u liemiji pod nazivom rnetoda linearne koinbinacije
atomskih orbttala. Njegova ide ja se zasniva na tome da su poznate talasne funkci je (atomske orbitale)
i energije izolovanog atoiria. Talasne funkci je sistema su dale u vidu linearne koinbinacije atomskih
orbitala centriranih na izolovanim atomima. Medu t im, zbog konacnog prekrivanja talasnih funkcija one
nisu medusobno ortogonalne jedna na d rugu . Te teskoce je moguce izbeci uzimajuci nuznii linearnu
kombinaciju atomskih orbitala raz l ic i t i l i atoma tako da bi integrali prekrivanja tezili u nulu. Sistematski
metod dobijanja toga rezultata je - rnetod Vani jeovih funkcija .
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preko Vanijeovih funkcija

(2.2)
R

—*

Ovaj izraz ima formu talasne f u n k c i j e u aproksimaci j i Jake veze gde <f)n(r ~ /?) igraju
ulogu atomskih talasnih f u n k c i j a . Medut im, za. razl iku od atomskih talasnih funkcija (u
aproksimaciji jakc- vczc) takva resenja su tacna, i prema tome uzajamno ortogonalna, tj.

Vanijeovc funkc i je su lokalizoyane a l i ne toliko j ako kao atomske funkcije. Cinjenica
da su Vanijeove funkcije na ra.zlicitim cvorovima ortpgonalne dovodi do zakljucka da one
moraju oscilovati u podruc ju prekrivanja - jedino u torn sluca.ju gornji integraJi tipa (2.3)
mogu izcezavati.

2.1 Elektronski hamiltonijan filma. Fizicki model

Ovde ce bi t i razrnatran uticaj povrsine kristala na zakon disperzije i s tanja elektronskog
sistema u tankom filmu. Uracunavanje povrsina je moguce po semi ,,odrezanog" kristala
(tankog filma) kako je to u literaturi uobicajeno [17], [20].

Razmotrimo radi jednosl avnost i tetragonalni k r i s t a l sa konstantama re.setkc^ fi.j^ay i
az i sa jednim atomom po elementarnoj ce l i j i . Takode pretpostavimo da je na.s posrna-
trani tanki film beskonacan duz X i )' pravca, a. duz Z-OSF se sastoji od A'\h
(molekularnih) slojeva koji je relativno mali. Osim toga, pretpostavimo da se nas razma-
trani kristal sa.stoji od atoma koji imaj i i po jeda.n elektron sto drugim recima znaci da. mi
imamo najvise jedan elektron ( i l i supljinu) po cvoru. 'Fakode. smal.racemo da su mat r icn i
element! prelaza u granicnim slojevima proinenjeiii u odnosu na njihove vrednosti koje
imaju u unutrasujos t i filma.

Ispitajmo moguce vrednosti energije elektronskih s t a n j a ova.kvog kristala pn-tposta-
vljajuci da su atomi (molekul i ) Ic jc i ra .ni na cvorovima resetkf n = V"^»,,«,- (gde su ?i,--c.eli

i
brojevi). Takode za sada zaneniarimo oscilatorne stepene slobode. ludeksi cvorova nx i
ny se menjaju u intervalu

Nx N
2

(2.4)

Duz ova dva ravnopravna. pravca su narnetnuti simetricni granicni (Born-Karmanovi)
uslovi. Broj molekula duz z-|)ra.vca je konacan i tnenja se u intervalu

[0,/V..] Nx, N, >>N. (2.5)

S obzirom da je duz ^-pravca sistom kona.cne debljine, [irirodno se namece nslov
da slojevi za koje je u, < — 1 i 7?,, > A^. + I ne postoje, ka.o i da su odgovarajuce
elektronske talasne funkc i j e jednakc n u l i . Povrsine koje nastaju na taj nacin za ??.z = 0
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i nz — 7VZ, predstavljaju ostar prelaz izmedn stroge periodicnosti reselke i vakuuma.
Povrsina kristala u sust ini prcdstavlja dvodimenzionalni defekt. U okolini takvih defeka,ta
(granicnih i i i povrsinskih r a v n i ) kr is ta la mogu se | )ojavit i spccif ic i ia . elektronska stanja,
poznata kao Tarmn-ova ill povrsinska st.anjn [33]'5. Ta s t an ja ce u slncajii t ank ih filmova
biti dctaljno analizirana u podsekcijama koje predstoje.

U modelu se posmatra kr i s ta l sa f i k s i r a n o n i resetkom. I l a r m o n i j s k i elektronski hami-
ltonijan16 [34] moze b i t i zapisan preko/Fermi-operatora kreacije at (a-) (anihilacije)
elektrona, na cvoru n u Van i j eovo j reprezentaciji

// = y M'W,4«,7 - Y li',7,n<4«,r, - C2.fi)/ j ^ j 71 \
jTr/J H7U

gde su l'K,t,ri - integral! koji odgovaraju prelazima izmedn s tan ja lokalizovanih na cvoro-
vima n i ?T?.. Operator! at («,-;) zadovolja.va.ju antikomutacione relacije tj.

Gornji hamil toni ja . i l je u a p i s a n u form! koja. je neuobicajena i kao takva se ne srece u
litcraturi. M e d u t i m , ona je pogochia zbog toga, sto za.kon disperzije koji sledi iz hami-
Itonijana zapisanog na. ovaj nacin u dugotalasnoj aproksimaciji ne sadrzi (gep) aditivni
deo. Ovaj hamiltonijan je napisan za ba lk , medutim moze se koris t i t i prilikom analiza
struktura kod kojih je narusena t r a n s l a c i o n a invarijantnost.

Eksphcitno, u aproksimaciji najblizih suseda hamiltonijan (2.G) se moze na.pisati u
obliku

/ ^ [ •'' n . c , 7 l t , , » = ;».t -I- 1 ,».,,,ii- i ' ' nc.n,,,n-;n, •— 1 .» ,,,11; I

^' nx ,Ti7y ,7i- ;n^ ,?!,,/ 4- 1 ,n r ' 'i.r , 7 ) ,, ,?i,-;n.c

" n.i,".v,'ii ;n.r,n v .u z + 1 H '"'' n r ,?i v,?i;;n. r

nIn,lit.: i '' nt,ti,,,n:\Hr + l ,n,/.n~

i

/ '_, n: H " nr,ntl,nz;nx-\y,nz(l-n^-\n,jnz ~\ ,71 - ''?l. ,C TI . V + 1 71 - "1 ' * ?lr , 7 1 y ,?j ; ; ? ) r , T J ,; — 1 ,Tl r "'Tir71,y — 1 7),2 I

'ix,7iy,n£;nx,Tiy ,7i2 + I "Ti^Tiyii^ + l i '' ii, ,n , v , 7 i - ;7 ) . c , 7 ) v , 71- — 1 ̂ 'iiT1n,^,itz~ 1 J •

Ovako riiipisan hamiltonijan vazi za ba lk tako da gornji matricni element! prelaza
imaju samo vrednosl i \VX, Wy \ Medutim, u slucaju opisanog filma kod koga se
interakcije W na granicama i n e n j a j u 1 ' vazi [35]

1 < n, <
n, = 0
7i. = /V-

(2.9)

15Jos 1932. godine, I .M.Tanni i jc 11 svom tcorijskoin rad i i ,,O mogucoj vczi clcktrona na povrsini
kristala", pokazao da clektroni mogu b i t . i povezani sa povrsinoin cvrstog tela, prelnestajuci se samo duz
nje. Ova elektronska povrsinska stanja, poznata jos kao Tainm-ova slanja, leze u osnovi raclova koji se
have nizom svojstava u cvrstorn s tanju. Po svojoj pr i rodi oni umnogome lice na obicna vezana stanja,
koja se izucavaju u obicnim kursevima kvantne mehanike.

160n se javlja kao specijalan slucaj [labardovog hamiltonijan a n tzv. zonskoj granici kada je U <C W,
gde je U kulonovo odbijanje dva elektrona na istoni cvoru.

17Postojanje povrsinskih stanja upravo se obezbeduje razhkoni inatricnog elementa W, na povrsini i
izmedu granicnog i prvog sloja od njcgove v rednos t i \V u c lub in i kristala.
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N: -

(2.10)

Wz 5 I < n, < A'. -
M''= + 7o ; », = 0
H7, + 7/v ; n, = N:

(2.11)

pri cemu su uveclene sledeee oznake

./ = ••'•, y,~\ - !/.,.,»,
TI ± Xx = (nx ± I ,?iy ,n2)
u ± \ ~ (nr, ny ± 1 , nz )
n ± A,. = (nx,'ny,nx ± 1 )

(2.12)

U skladu sa, recenim, odgovarajuci i n a t r i f t i i elementi moraju izcezavati Ij. nioze-mo ck-
splicitnp pisati

^ n»,7iw,0;n*,7ij,+ l , — 1 = ' '' n . r , i i y . ( ) ; i i f .n,,- I .- 1 =

(2.13)

''' n J : ,Ti,u ,A f-;7i. t ,7i., /+l,A f=+l — '''nc,ny,N:-jir.ii,j-].i\': + \ 0 .

U jednacinama (2.9) do (2.1 1 ) uvedenr popravko o0 (ft'iv.) , ftu (/?/vs) i 7o (7/vz)i prod-
stavljaju tzv. povrsinske parainetrc. Svi o.stali integrali preskoka Wnx,ny,nf;mx,m ,mz su
medusobno jednaki i bice u aproksirnaciji n a j b l i z i h suseda obelezeni sa. WllrJli ,n~;nx±\.n, ,n.
= wx, w^.iB,,B.,^.lBy±iiB, = wy i iv; l t ,7 lv ,nz ;n r ,n , / ]7 l :±i = H/,.

Imajuci u vidu relacije (2 .9) , (2 .10) i ( 2 . 1 1 ) , hamittonijan (2.8) rnozc l > i t , i napisan ua
sledeci nacin

H = HS + HB, ( 2 . M )
gde je

nxny

Z—/
n.Tn,

+ HV'u,n,, I "n.cn,y+ 1 .1+ 1 'IV',!cn,; i OB.n,. l.rf
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Wz

4]

(2WX + 2Wy + W, + 2aNl + 2f1N,
nxny

nxnv

( ! l/

HS - je hamiltonijan povrsinskog sistema, a //# - unutrasnjost i fihna.
Analizu ovog hamiltonijana izvrsicemo pomocu jednoelektronske talasne funkcije l ^ i ) .

Ako talasnu funkciju osnovnog stanja oznacimo sa |0), tada stanja sa jednim elektronom
koja nas interesuju mozcmo predstaviti u v idu l inearnr kombinacije

= E ^n,n,n,a^.BJ (2.17)
7l .Lt ly .7lz

gde velicine /I77, t7 l,n, i m a j u smisao amplituda verovatnoce u koordinatnoj reprezentaciji
da se elektron u aktu merenja registruje na cvoru n. Kvadrati modula koeficijenata A% ,
daju prostornu raspodelu elektrona.

S obzirom da je talasna f u n k c i j a (2.17) normirana < ^ i l ^ i >= 1, jasno sledi da je

E 4U».>W. = 1 • (2-18)

Jednoelektronska tala,sna f i i n k c . i j a (2 .17 ) treba da zadovoljava Sredingerovu jednacinu

/ / [» ! ' , ) = /i ' i |*i) , (2.19)

gde je jEi-trazena energija kris tala sa jednim elektronom. Neka je

= £o|0) , (2.20)
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gde je E0 energija osnovnog stanja.
Ako gornju jednacinu pomnozimo sa AHj.n n,a+ „ n i ])otoni prosumiramo po ?1, dobijamo

Koriscenjem komutatora [«,-;, //] ta.da. mozemo pisati

i, ?),- + [ r ' -n ,» i , 7 i . - ' H] — " ' E = K\ E(} ~ h(jj , (2.22)

jednacinu za nepoznate amplitude, sto je usl.vari Hajzenbergova jednacina za operator

Posto je po pretpostavci u XOY ravnima translaciona invarijantnost ocuvana, pret-
postavicemo da su koeficijenti /!„,.„„„. <la l i na sle.deci n a r i n

A A ,,i(axnxkx+a.ynyky)
^*-nx^nv^nz / 1 7 i 2 ' - (2.23)

Komponente talasnog vektora kr. \}/ se m e n j a j u na uobicajen nacin kao kod odgo-
varajucih idealnih zapreminskih struktura

kx =

yv,+

N0-

parno.

O neparno.

(2.24)

Primenom operatora (2.22) na s tanje (2 .17 ) , l,e nalazenjeni potrebnih komutatora ko-
risteci eksplicitno napisan harailtonijan ( 2 . 1 ' i ) , dohija se sistem jednacina za odrectivanje
nepoznatih amplituda /!„,

, = 0}

[E - (2WX W, + 2o0 + 2/% + 70)

:/ + 80}cosavky]A0 +

n f ) cos (2.25)

[E - (2WX + 2Wy + 2WZ + 70) + '2Wr cos axkx + 2Wy cos a.k^A, + \VZA2+ (2.26)

2Wy +

+2(Wy

2aN

cos f

7/v (2.27)

,i = 0
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[E - (2WX + 2Wy + 2\V: + 7/v) + 2\VX cos a,*, + 2Wy cos

A-z + I'K + 7/v)Av = 0

(2.28)

{2 < nz < Nz - I }

[E - (2IF,. + 2Wy + 2IF-) + '2\V.r cos aTkT + 21'F,, cos (2.29)

Polazimo od jednacine (2.29). Ova jednacina se nakon deobe sa Wz, moze napisati na
sledeci nacin

^,,-+1 + -4»,-i + Mn. = 0 ; 2 < n2 < Ns - 1 , (2.30)

gde je
E - 2( WT + I'l''; + VF- ) + 2t!''r cos a,:A:r + 2WV cos avA:v

^ = -fir-

Na taj nacin, konar.no dolazi ino do sledcrcg homogenog sistema jednacina. (kao u [35])
koji sadrzi Nz + 1 jcdnacinu po nepoznatim kojc predstavljaju clanove niza /!,- ,
i = 0,1,.. .,yv

oAo + Ai = 0

loAo + PiAi + A 2 = 0

/I, + pA-2 + /l;j = 0

,-1 + Mn, + Ai,+1 =0 (2.32)

.;) + /5/1/V--2 + ^,V.-1 = 0

• PN.-\AN,_\ RN.AN, = 0

gdeje

/?o =
70

"
Wz - 7A/2 - 4«A-z sin s n 2 a-

(2.33)

(2.34)
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7o 7/Vs

w:

(2.351

(2.36)

Posio je sistein (2.32) hornogen, da. hi imao nc t r iv i ja lna , resenja determinanta sistema
inora biti jedna,ka null, tj.

/>o 1 0 0 . . . 0 0 0
/?,, />, I 0 ... U 0 0
0 1 p 1 . . . 0 0 0

0 0 0 0 . . . 1 p 1
0 0 0 0 ... 0 1 pNf.
0 0 0 0 0 0 1

0
0
0

0
UN,

= 0 . (2.37)

Determinanta (2.37) je nstvari pdlinom (A'. + 1 )-og sl.rpena po p, pri cemu i/ (2.31 ) slcdi
da nalazenjem korena gornjeg pol inoina dobijamo energi jn sistema..

Razvojem gornje determiuante po prvoj vrsl . i (koloni) mogiu'e jr ovu de tennina t i tu
izraziti preko Cebisevljevih polinoina, Irecr vrsle. Nakon relativno glomaznog racuna uz
koriscenje teoreme 2 iz dodatka, konacno mozrnio pisa.ti

r0 - r /vj

_a {r/vj(r0 - a0)(ffl/v,

gde su uvcdene sledece oznake

o + r(J + 2) - r.Nt(dN, + r/v= + 2)] +

2) - 1]] + r0[(P /Vl - «nH«,0 + Q-O + 2) - 1]} +

r 2 2 - r

7o

p A ' 2 "r'.r . . . 3 a.'/".V«o = — 1 o - 'In,, sin — --- ' l / ^s in — — ,

— 4fv/v s in 2 -—

(2.38)

(2.39)

(2.40)

(2.41)
2 2

pri cemu su Cn Cebisevljevi polinomi Irece vrste koji su za \p\ 2 dal i na slrdeci nacin

s n
(2,12)
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Energije elektrona se nalaze iz uslova (2.37), tj.

^A' l = 0 .

45

(2.43)

Zamenom (2.42) u (2.38) dobijamo transcendentnu jednacinu iz koje se odrednju £ (nu-
mricki ili graficki). Konacno, transcendentnu jednacinu mozemo pisati u obliku koji je
pogodan za graficku analizu

cot(A^ + 2K = / ' ( £ ) , (2.44)

gde je

no = 1 + A | cos £ + A- 2 cos 2£ f /!:( cos 3£ -f /!,, cos 4£ + /Is cos 5£ + /1,; cos 6

A} sin ^ + A-2 sin 2( + /I;; .sin 3<^ + /I, sin 4

/),, = 2cos^ , ,v = 1 , 2 , 3 , .

r, sn R s n
(2,15)

pri cemu su /l!,...,/!^,, koeficijenti uz odgovarajuce Cebisevljeve polinome (7^., • • • , CWz-5
u jednacini (2.38).

Transcendenfcna jednacina ( 2 . 4 4 ) resava se saino za interval ^ G (0 ,7r ) . S obzirom da
funkcija cot(7Vz + 2)£ iina. period ir/(N + 2), ja.sno je da u navcdcnoni interval u postoji
Nz + 1 vrednost18 (presek) 4 koja zadovoljava jednacinu (2.44).

Na osnovu (2.31) energija elektrona E je data sa

EklkvV = 2(WX + Wy + I K ) - 211';. cos a A; - 211', cos ayky + 2 IK cos 6 , (2.46)

v — 1, 2, . .. N2 + 1

Da bi dobijeni izraz za energiju imao standardan obl ik sa znakoin minus ispred poslednjeg
clana u (2.46), uvescemo smenu ka.o u [35]

&/=*•-a,*, , (2.47)

pa, jc konacan izi'a.z za. onergiju

EkxkvV = 2(WX + Wy + IK) - 2iy,. cos a.,../,:,. - 21K, cos ayky - '2WZ cos(azkz)v , (2.48)

pri cemu // niora uzeti N: + 1 vrednost.

Kada je ispunjen uslov (2.37), onda se sistem homogenih jednacina (2.32) resava tako
sto se sve jednacine podele sa AN, i poslednja od tako dobijenih jednacina odbaci. Tako
se dobija sledeci sistem

/ > o ^ o + « i - 0 (2.49)

(2.50)

18U opstem slucajii hroj preseka inoze bit . i i niaiiji oil Nz + 1, slicno kao kod fonona u prvoj glavi.
To naravno zavisi od velicine povrsinskih parainetara koji ulaze u transcendentnu jednacinu (na desnoj
strani).
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= 0

(2.51)

(2.52)

(2.5:5)

(2.54)

gde je

Relacija (2.52) je linearna diferencna jednacina (homogena) sa konstantnim kocficije-
ntima. Resenjc ove jednacine (Vino polrazili u obliku

Bn = (-i)*'(asm(rit-

pri ceniu su a — a(^) , l> = !>((,) i <" = <"
Zamenorn (2.55) u (2.52) dobijamo

iting -He sin(n, + I K ] ,

zna l i kocficijenti.

(2.55)

/A,z+i + /?„,-i = -2 cos ^ « „ z . (2.56)

Ocigledno je da resenje (2.55) zadovoljava sve jednacine (za / ( . = 2,3,. . . , TV. — 2) ako je

p = 2cos^. (2.57)

Nepoznaii koeficijenti se odreduju iz uslova da, jednacine (2.49), (2.50) i (2.5'1) h u d u
zadovoljene. Na ta.j nacin dolazimo do linear nog nehomogenog sistema jednacina |>o
nepoznaiim a, /;, c, koji je obl ika

[(1 - /i-o) sin ^]fl + ( s in 2£ - s n sin 3c = 0 (2.58)

z - 2K - «i -, s in( /V, -

-f [/7/v,., sin N;£ - s in(/V, - I K]r: = (-1)A ' /

Da bi ovaj sistem irnao jedinstveno resenje njegova determinanta

( I — /?o)s in f

(yvz - 2K -sin

(/i0 - 1 ) sin ̂

(7?o — /> i )s in <| + sin 3£

, sin{ /V- - I )C - sin(A'. - 2)i r /v> _ , sin W^ - sin(/V, -

sn '2£ - p i sn (_ (2.59)
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mora biti razlicita od mile. Na l,aj nacin koreni, odnosno nepoznati koeficijenti a, b i c
se izrazavaju po Kramerovom pravilu

a —
d(a]

d

gde su

- su s n - » o - s n

d

+ (poPt - fa)sn

(2.60)

(2.61)

(2.62)

d(c) = (-1)"' RN,[-PO sin ̂  sin 2^ + ( P o p } -(fa- 1 ) ) sin2 ̂  (2.63)

determinanlc kojc dobijanio iz </ z a n u M i o n i kolone sastavljene od koeficijenata uz nepo-
znate a, b i c, sa kolonom sastavljenom od slobodnih flanova. (0, 0, (~l)NfRN,)T •

Sada mozemo uaci jednoclrktro.nskti lalasuu f u n k c i j u ( 2 . 1 7 ) . Uslov nonniranja (2.18)
se svodi na

A'.,:A'V

Deobom ove jednacine sa, /1/v. dobijamo

(2.64)

(2.65)

\a tome, konacano mozrnu) |)isati izraz za amplitude

(2.66)

odnosno jednoelektronske talasue funkcije

N,
\ty\) = E E ^«(0(

nxny 71 = 0
(2.67)

Stanja sa koeficijentima (2.66) nazi vaju se zap rein in ska stanja jcr su koeficijenti periodicne
funkcije po nz pa su im kvadrati modula pr ib l izno jednaki na sviin slojevima.

Poznato je da u strukturaina sa granicnom povrsinom, pored zapreminskih postoje i
povrsinska stanja. [36], [37] kojasu lokalizovana u b l i z i n i granicnih povrsina. Takvastanja
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moraju imati amplitude verovatnoce A oblika

f, 71 > Q (2.68)

Jasno je da funkc i j e Dor. 1IH: ne niogu da, z'adovolje sve jednacine sistema (2.32). Is-
postavlja se da ih one zadovoljavaju samo onda. ako druga i pretposlednja jednacina
sistema (2.32) posfcanu identicne sa jednacinom / l , , . . _ i + />/tn. -\-An. + \ 0, a. to je moguce
samo ako je [35]

To = 7/v = 0 . (2.69)

Ovo prakticno znaci da. se uslov egzistencije povrsinskih stanja svodi na zahtev da. se ma-
tricni element jon-jon interakcije W. nesme menjati uagranici. Ovakav uslov se verovatno
moze samo vestacki zadovoljiti, rerimo primenom pritiska i l i nekirn posebnim ekranira-
njem granicnih slojeva. U sluca. ju da je uslov (2.69) ispunjen, energije povrsinskih stanja
dobijaju se iz (2.47) prcla.zorn (azkz)v -^ ?.?/.

Posle zamene (2.68) u sistem jednac ina (2.32), veoma, se uproscava jcr se obicno ko-
risti aproksiraacija e 27/ra ~ 0 za n > 2. Kpeficijent // naden je iz n si ova. (2.37) u koine su
izvrsene unapred pomenute zamene usled ko j i l i p —> 2cosh77.

•
Za koeficijent ?/ je numerickim racunom dobijena jedna vrednost tako da. se moze reci

da postoji jedno povrsinsko stanje. Osim toga verovatnoca lociranja elektrona na povrsini
je daleko veca, nego verovatnoca lociranja zapferainskih slanja. u haiku ili na. povrsinskim
slojevima. Rezultati analize bice da.ti u sledecem paragrafu.

2.2 Analiza reserija nulte aproksirnacije

Ako se popravke na. interakcije i /medu g r a n i c n i h slojeva za.nema.re, ( , j . uzme da je19

o-0 = fv/vz = M) = /^/vz = TO = T/v2 = 0 , «o = an. = 1 , (2.70)
f

tada uslov (2.37) za odredivanje energi ja u nn l to j aproksiinaciji se svodi nakon jedno-
stavnih transform acij a na oh l ik

(/j + 2)C7A?l = 0 . (2 .71)

S obzirom na (2.42) ova jednacina postaje

s n
= 0 ; sin

19 U torn slucaju je preina (2.33) i (2.34)

a iz (2.35) sledi da je

Prema (2.36) je

„
0 . (2.72)

Pn = PN. = /> + 1 ,
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Uslov (2.72) od Cebisevljevog pol inoma daje /V. resenja za. vclicimi £, tj.

7T

Treba istaci da v = 0 (£ = 0) i TT £ = /V, -f 1 n i s u m i l e Cebisevljevog polinoma.. Iz (2.71)
odhosno (2.72) sledi da. je p — —2. Kako je p = 2 cos £ onda se koren £ = TT, formalno
moze ukljuciti u gornji zapis tako da (2.7.'}) sada daje svih Nz -\- 1 resenja. Na osnovu
(2.73) moguce je uvesti komponentu kvaziimpulsa20 (7;, = hkz] duz z-pravca kao

.., "".. i ^ = 1 , 2 , . . , /V, + 1 - (2 .74)

Iz ove formule se v id i da u Uuikom krisialu ( f l h n u ) projekcija kvaziimpulsa elektrona
koja je nonnalna na povrsinu krislala. (p2-komponenta duz z-pravca) je kvaotovana, tj.
moze poprimati neke odredene vrednosti [41.]-[43], koje su odredene debljinom filma L
(L = Nza. debljina filma). Ovo kvaniovanje kvaziimpulsa povezano je sa ogranicenim
kretanjem elektrona duz z-pravca (takode videti i u [44]) usled konacne debljine filma
odnosno postojanja granica u sisteinu.

Polazeci od jednacine (2.31), energije elektrona su date izrazom

Ekxkyl/ - 2(WX + Wy + W:) - 2H/. cos axkx - 2Wy cos ayky + 2WZ cos £„ . (2.75)

S obzirom na. rcccno (kvantovanost kvaziimpulsa duz z-pravca), jasno je tla )e zbog
toga energetski speklar ])otpuno diskretan i da se razbija na sistem dvodimenzionih pod-
zona [45], [46]. U literaturi ova diskretnost energije (kvantni efekat - "quantum size
effects") poznata je kao dimenziono kvantovanje21 [42], [44].

Prema tome elektronski sistem u tankim fi lmovima se potiasa kao kvazidvodimenziom
elektronski sistem. To je i razumljivo, jer kako je vec naglaseno elektrom se slobodno
krecu u XY ravnima, dok im je duz r-pravca, kretanje ograniceno zbog realno postojecili
granica u sistema.

Ociglcdno da. finitno kretanje elektrona. u jednoin od pravaca, dovodi do korenite
izmene energetskog spektra i t ia , t a j nacin sustinske izmene svojstava elektroaskog si-
stema.

Takode je nedavno pri ispitivanju dvodimenzionih elektronskih sistema u magnetnom
polju22, otkrivena ovdc nova pojava - kvantni Holov efekt [47]. On omogucuje da se
neposredno odredi velicina li/e2 i na taj nacin konstanta fine strukture a kao jedna od
najvaznijih fundamentalnih fizickih konstanti.

20Zbog diskretne simet.rije ocuvan jc kvazi i inpnls elektrona a ne impuls. Treba tiaglasiti da velicina kz

u filmu, uvedena na opisan nacin, naravno, neina u pravoni sniislu t,e reci smisao t.alasnog vektora. U
realnosti, za kz pri interakciji sa slobodnini elektronom ne vazi zakon ocuvanja itnpulsa, st.o je naravno
posledica odsustva prostorne homogenosti duz i-ose.

21 Pod terminom dimenziona kvantizacija, poclrazumeva se zavisnost, svojstava cvrstog tela od njegove
geometrijske razmere. Pri zadovoljenjii uslova neophodnih za pojavti kvant.nog dimenzionog efekta, svi
parametri tankog filrna, koji karakterisu proces prenosa, osciluju pri promeni debljine [42]. Ovaj efekat
je zapazen na plocicama od Bi (1965.god. - Lnckii sa saradnicima).

22Za otkrice kvant.nog Ilolovog efekta, Klausu foil Kl ic ingu je dodeljena Nobelova nagracla za f iz iku u
1985. godini.
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Vazno je istaci da se clan u poslednjem izrazu za energiju (2.75), pojavljuje sa supro-
tnim predznakom u odnosu na, odgova.rajuci izraz idealne bcskonacne strukture. Isti rezu-
Itat je dobijen i u radu [7] i tu n i je vrsena prenumeraci ja , sto je vodilo na niz komplikovanih
interpretacija rezultala. Tamo je ostalo otvoreno p i t a n j c koncepcije termodinamickog
limesa. Pr i l ikom povecanja broja , slojeva N- (u limesu N. —> oo), izra.z (2.75) ka.o i u
pomenutom radu ne moze da se svede na odgovarajuci izraz za, masivnu strukturu. Ta
nekonzistentnost u ,,nepostojanju" termodinamickog limesa je otklonjena najpre u ra.du
[48] (a potom i u [35]), tako sto je redefinisan izraz (2.74) za pz odnosno k,z, jednostavnim
prenumerisayanjem, tj.

v = N: + ! - / / . . (2.76)

U torn slucaju izraz (2.73) postaje

7T//

Nz + I

// = l .2 , . . . , iV , + 1 , //, = 0, 1,2, ...,/Vz .

Dalje se moze pisati da, je

= —211'. cos
7T//,

(2.77;

7T//
; //, = 0, l , . . .A ' e . (2.78)

I ' v r. ~r i ;

Trcba zapaziti da na, osnovu poslednje clobijene formule , maksimalna vrednost velicine
.

a,kz iznosi -— — ~, l,j. manja j c od vr kako bi l-o b i l o u idealnoj strukturi. To d rug in i
1 * 2 l~ -i

recima znaci da u nul toj aproksimaciji Fermi sfcra , ,dozivljava" sla.bu deforniaci ju i prel-
vara se u elipsoid [42].

Konacno, izraz za energiju elektrona (2.75) ])osl,aje

COH >< cos "i,, ~

(Nz+ IK
//, = U, \....N: .

Kod masivnih struktura, vrednosti komponenata talasnih vektora na granici Briluenove
zone su (axkx)max = (a;/ky)maj. = («-A:-),, lfI.c = TT, pa je ocigledno,

Kbnik =4(Wx + Wy + Wz) . (2.80)

U filmu su maksimalne vrednosti za. talasne vektore na granici Briluenove zone date
sa

-7T . (2.81)

Vidi se da je u filmu velicina, (azkz)max m a n j a neg(; odgovarajuca u zaprcminskoj stru-
kturi. S druge strane u termodinamickom limesu izraz za ( a z k z ) u (2.81) se svodi na
vrednost \u

J i m ( f i z k . ) f n m = TT = (a,k-)h:ilk , (2.82)
' —
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cime je pomenuti problem otk lonjen i pokazano je da postoji termodinamicki limes sto
je bilo prirodno za ocekivati. S druge strane to u svakom slucaju potvrctuje valjanost
i konzistentnost gornjili rezullata sa. odgovarajucim poznatitn resenjima kod mas ivn ih
struktura,.

Takode, dobijrni rezuli ,at ukazuje da se u n a j i i i z o j u u l t o j aproksiniaciji koja je ovde
koriscena, elektronski spektar u f i l m u ne menja drasticno u odnosu na odgovarajuci u
zapreminskoj strukturi. Ipak treba istaci sus t in sku razl iku koja je vec napoinenuta a
sastoji se u tome da se spektar u tankom filmu razbija. na sistem dvodimenzionih podzona
sto kod zaprcminskih s t r u k t u r a ne postoj i .

Najveca. promena je na. gra .nici Briluenove zone gde jc1.

k- ~ Vfil,,, )hz = .7 COS (2.83)

Ocigledno da je razlika. veca ukoliko je film tanp i izeeza,va, u terrnodinamickom limesu
(Nz —> oo) kada film postajc zapreminska s t ruk tu ra i kada efekti koji poticu zbog pris-
ustva granica postaju zanemarivi.
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2.3 Talasna funkcija u nultoj aproksimaciji

Da bisnio nasli talasnu Funkciju potrebnb je najpre odredi t i nepoznate amplitude preko
kojih je zadata jednoelektronska talasna funkcija. Koeficijenti AUz se odrednju iz sistema
jednacina (2.32) koji se sada koristeci uslov (2.70), r e d u k n j o na sledeci sisteni po nepo-
znatim amplitudama koje su date preko niza A, (i = 0 , 1 , . . . , N,)

/Mo + A, = 0 , n. = 0 (2.84)

/l«£-i 4 pAne + /l,, ; + i = 0 , I < n. < A', -

: = 0 , nz = Nz -

AN,-i + /M/vr = 0 , n, = A',

(2.86)

(2.87)

gde je 7? = /> + 1 .
Gornji sistem jednacina, resava, se la.ko sto se odbaci rentno pretposlednja jednacina

(2.86) a preostale jednacine se resavavaju |)o nepoznatim Anz/A^z. Tad a go rn j i sistem
postaje

RI30+ 13} = 0 , n,_ = 0 (2.88)

( v r _ i + If. = 0 , n, = A',

/I,;.

- 1 (2.89)

(2.90)

( 2 . 9 1 )

(2.92)

(2.93)

odakle sledi da je p = 2cos£. To resenje treba da zadovoljava i dve granicne jednacine
(2.88) i (2.90) iz kojih odredujemo ncpoznate konstante ft i ft.

Iz (2.92) sledi
B0 - -lls'mf, • HI = -as in£ , (2.94)

odnosno

gde je uvedena. smena.

Resenje rekurentue relacijo (2.(S!)) potrazimo u o l i l i k n

/A, = (-1 )n'[osin n,4 + /?sin(»i,

Zainenom ove formule u izra.z (2.89) dobija se

(2.95)
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Na taj nacin dolazimo do uehomogenog sislema od dv<> jednaeine sa dve nepoznate (ko-
cficijenti CT i /?), tj.

( s i n £ ) < • > • -f (lts\n£)£i = 0
(2.96)

( s in 2£)o- + (s in 3<^)/i = (— I )^z It .

Standardnim fesavanjem, konarno dobi jamo za. kocfirijentc

R
(2.97)

Pripadne amplitude su

Bnz =(-l)n»+" s n

s n
(2.98)

// = /V. + 1 - // 6 0, 1, . . . , A^ .

S obzirom na. (2 .91) i uslov uorniiranja ialasnc i u n k c i j c ( 2 . 1 8 ) , niozonio pisa.t,i

N,

Nakon odgovarajucih sumiranja u gonijoin izra./ji uz uslov da ^ zadovoljavaju jednacinu
(2.74) odnosno (2.78), konacno dobijamo izra.z za amplitude

, ,,. = () (/, = -2)

JT/I

(2.100)
Na osnovu poslednjeg izra.za za. koeficijente ^^.(^z) kao i jednaeine (2.23) za, Anini ,,.2,
dobijamo jednoelektronsku talasnu f u n k c i j u u nultoj aprbksimaciji

nxn,,n.~

Nije tesko pokazati da su talasne funkcije ( 2 . 1 0 1 ) ortogonalne, tj. da vazi

odakle neposredno slcdi i pravilo ortogonalnosli kocficijcnata

(2.101)

(2.102)

(2.103)

Sada inozemo preci na dijagonalizaciju hamiltonijana //0 nulte aproksimacije. Ka,ko
je prema (2.22)

[anxnyn,,Ho] = Eoanxnyn, , », = 0, 1 , 2,. . . , Ar, , (2.104)
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gde je 7?0, energija. u nul toj aproksimaciji i data je izrazom (2.79)

Eo = E("x\ 6W - 214' cos arkx - 214' cos n,,ky - 214' cos -^
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(2.1 or,)
y v -f- i

/( =0, 1 , . . . , / V .

S obzirom na (2.104) i (2 . iO- r ) ) , hamiltonijan nidte aproksimacije 7/0 se moze j)isa.ti

!I0 = E S£ib»»'an,n,n,«n,nvn, i n, = 0, I , . . . , /Vz . (2 .106)
Ti^n«n

Sada je poterbno pn;r.i sa. oprralora «„,„,„„,. u prostor talasnil) vektora n^^. / (.
Na standardan nacin (videti n [14], [49]) prelaskom sa o|)era.tora «„,.„,,„,. n prostor

talasnih vektora fli.^^//, mozemo pisati23

E ^S <»*.*,,. (2 .107)

gde su koeficijenti /l|s°j amplitude u razvoju jednocesticue la,!a.sne funkci je .
Zamenom (2.107) u (2.106) i s obzirom na. uslov (2.103), hamiltonijan un i te aproksi-

macije postaje dijagonalan, tj.

(2.108)

gde je Ek k energija, e.lektrona u n u l t o j ap roks imac i j i data jednacinom (2.105).

2.4 Povrsinska deformacija i njen uticaj ria spektar i staiija

Vec je naglaseno da. postojanje granica n sistemu dovodi do toga da j < ^ energetski spe-
ktar kvazidvodimenzionog karaktera i da sr r azb i j a na sistem dvodimenzlohili podzona.
Takode postojanje granica dovodi do pojave pobudenja koja sn lokalizovana n okol in i
njih. Nase analize pokazuju da je to mognce ako je 70 = 7^. = 0, sto prakticno zna.ci
da se uslov egzistencije povrsinskih stanja svodi na zahtev da. graniena interakcija. mora
ostati nepromenjena n praven narnsenja simetrije. Ocigledno je da ovakav uslov (zahtev)
moze da se postigne samo vestacki (npr. mcnjanjem pritiska na. granicama, ekraniranjem
granicnih slojeva i l i na neki drugi nacin).

Treba naglasiti da su ova istrazivanja veorna aktuelna s obzirom na cinjenicu da se
danas mogu praviti izvanredno tanki fi lmovi (cak troslojni). Osim toga, ovih dana je
objavljena vest da je u Laboratory) n Los Alamosu dobijen visokotemperatnrski super-
provodnik koji je izvanredno tanak film i kod koga je gnstina. s t ruje relativno visoka.

23Takode jc moguce je uvest.i i i n v o r / n i i t . r ansfomiac i ju , innozoci na jp ro sa A* a zat.im su i i i i r an je i i i po
«i,"y,"2, cime dobijamo
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To navodi na cinjenicu da posto je film Szvanredno tanak, ,,sakrivanja" superprovodne
struje u unutrasnjirn slojevima ne inoze b i t i . U torn sinislu su nasa istrazivanja i usledila
u torn pravcu.

Cilj je bio da sc elektroni ,,ist,eraju" na povrsimi i l i blizu povrsine filma, t j . da se
poveca verovatnoca nalazenja elektrona bas na t ini mestima. S obzirom da koeficijenti u
razvoju jednoelektronske talasne funkcije predstavljaju verovatnocu nalazenja elektrona
na.mestu n, u torn sinislu su izvrscnc analize (videt i [35]) kvadrata modula koeficijenata
u izrazu za zapreminska i povr.sinska s tanja .

Numericke kalkulacije kon f iguracione raspodeie zapreminskih i povrsinskih elektro-
nskih stanja izvrsene sn za, petoslojne i desetoslojne strukture. Rezultati ovih analiza
prikazani su na si. 2 .1 .

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 n
Slika 2.1. Prostorna raspodela elektrona za k — kp pri a G (0,1/4) gde je

a = a0 = flo = ®N = PN i To = IN = 0. Kriva (a) odgovara petoslojnoj strukturi za
(azkz)max = 2.73, a kriva (b) desetoslojnoj s trukturi za koju je (azkz}max = 2.89.

Kao sto se sa date slike v i d i , Fermi elektroni ima ju maksimum gustine na srednini
filma bez obzira na njegovu deblj inu.

Medutim, rekli smo da kada je 70 — 7^, = 0, onda u sistemu mogu da se pojave i
povrsinska sta-nja. Razmatran je slucaj a = cv0 = fio = OCN = /3jv = 1, i nadeno je da
postoji jedno povrsinsko stanje za kx = lr/ax i ky = ft/ay za koje je // = 1.95. Prostorna



2 Elsktforiska, .stanj'a (/ l&nkiin dopininhu lilnioviina 56

raspodela povrsinskog stanja, data je na. si. 2.2.

•

1

Slika 2.2. Prostorna raspodola povrsinskih slanja za. pKoslojnu (a) i desetoslojnu s t r n k t u r u
(b).

Maksimalna verovatnoca lociranja iznosi 0.48, dok je maksimum na si. 2.1 (a,) i (b)
0.27 i 0.16 respektivno.

Pripadna energija, povrs inskih elektrona za, s lucaj ko j i odgovara si. 2.2 iznosi

E = 4(W x + Wy - Wz sinh'2 |) , (2.109)

dok je u slucaju zapreminskih stanja, energija data izrazom (2.48).
Na osnovu iznescnih podataka moze sc zakl juci t i da u filmu teku povrsinske struje t.ek

ako se stvore povrsinska elektronska stanja. Ove s t ru je su gu.sce od zapreminskih struja
jer je energija povrsinskih stanja znatno niza od energije zapreminskih.

Osim toga, energija, povrsinskih stanja je niza od energije zapreminskih stanja pa
je populacija povrsinskih stanja veca, sto znaci da, su povrsinske struje gusce od za-
preminskih.

Ovo je vrlo vazno sa prakticne tafke glcdista, jer ako se realizuju navedeni uslovi
tada ce svi elektroni biti koncentrisani na granicnim povrsinama. 8 obzirom da elektroni
na ovim povrsinama tada i ina ju konstantne energije (bez disperzije), to u vclikoj meri
smanjuje mogucnost njihove interakcije sa fononima i jiojavu elektricnog otpora.
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2.5 Ravnomerna prostorna perturbacija filma

U prethodnom paragrafu izlozena je teorija neperturbovanog filma kod koga su uzete u
obzir samo promene jon-jon intcrakcije na granici. U ovoj podsekciji bice ispitan film kod
koga je translaciona simetr i ja nanisena po celoj zapremini. Narusenje simetrije bice tre-
tirano kao perturbacija, i bice iskoriscene osnovne perturbacione formule koje su koriscene
u radu [7] i [8], gde je ustvari p rv i put izlozcna teorija strukturno deformisauil i filmova.

Ravnomeran doping ti])a, naparavanja, sa jedne povrsine uraden je na.jpre u radu
[50]. Medutim, u radu [35] se pretpostavilja da perturbacija ima ravnomernu prostornu
raspodelu u b l iz in i granica f i l m a dok je r e n t r a l n i deo ostao neperturbovan.

De fakto mi imamo troslojnu s t rukturu koja je ustvari deformisana dopingom tipa.
naparavanja i to s imetr icno na obe granicne povrsme.

Pretpostavljeno je da je perturbacija prostorno ravnomerno rasporedena (sa.mo duz
z-pravca) /

0 , /'.- G ( y V , , / V 2 ) (za svako nx, ny) , (2.110)

nze [Ni,N]
o < jv, < N2 ; /v, < N2 < /v2 .

Popravke energije i talasne funkcije u prvoj aproksimaciji ima.ju ob l ik (kao u [7] i [8])

/ i \. i. i. t f\\)

(2.112)

fek "k J<J

pri cemu su energije nu l te aproksimacije date izrazom (2.79), dok su talasne funkcije nulte
aproksimacije date formulom ( 2 . 1 0 1 ) . Mat r i cn i dementi Vr^ su dati sa

gde je interakcija 6\V data sa. (2 .110) .
Koristeci formulu (2.111), moze se odredi t i popravka na energije u sloju [0, /V,]. Nakon

nalazenja jednostavnih suma konacno se dobija sledeci izraz za. popravku

I-' (, I / sin(2/V, + \)rl,kz\. + 1 ) ( 1 -cosdtkf)~-{\ { . ] , , ' - x (2.114)

S'" ' + '"''

sin d,k.

.
cos dzk. • sin N\dzk~ • s'm(N^ + l}dzkz > ,

dok u sloju [yV2, Nz\a iznosi

4 sin d,k
-[sin(2yV2 - \}dzkz

- s'm(2N
sin(2A' + 1)d,kz - sin 2N2dzkz

2 sin d~k?
(2.115)
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cosdzkz(sh} N(Lka • s in(/V dzk. - sin N2dzkz sh

U srednjem neperturbovanom sloju (Ni,N^) energija je data fonnulom (2.79).
Na osnovu navedenil) fonnula moze se zakljuci-ti da je \u [0, N^] popravka na

energiju (2.79) poziiivna (ako je c > 0), dok je u sloju [7V2, N,] negativna (ako je c' < 0).
Drugim rccima, energija, elektr.pna se sl,epenasl,o i n e n j a po slojevima, pri reniu nepertu-
rbovani sloj uvek ima ene rg i ju koja lezi izniedu energi ja perturbovanib slojeva.

Da hi se ispiiala prostorna, raspodela elektrona za da.tu perturbaciju, iskoristiccmo
gotovu formulu iz rada [7], koja moze bi t i uz izvesna opravda.na, zanemarivanja napisana
na sledeci nacin

( I , L 1.
inxnynz {K'x"'y"'Z

(2 .1 Hi)

gde je
(2.1 17)

/' = 0 (p= -2)

NXNV(NS+
cos n~ -\

( 2 . 1 1 8 )
odnosno

kxk9v

Ovde su iskoriscene aproksimacije koje su lakode primenjene i u radii [50]. Osiin
toga, u popravci na nu l t i koeficijent umesto celc snme. uzeti su saino prvi susedi oko

irN,
maksimalne vrednosti talasnog vektora i> — ——:^, tj. //, — ;/ ± 1 ka.o i kx — qx i ky = qy.

L \ ~1 1

Polazeci od izraza (2.1 1(5 ) , moze se naci verovatnoca raspodelc elektrona, po slojeviina
u slucaju dopiranog filnia. Ova verovatnoca se dobija sumiranjem kvadrata iTiodula

n (kxkykz) P° svim vrednostuna, ?/.r i ny i konacno iznosi

, + 1 2'N,+ 1
x (2.120)

X 1 -

gde je matricni element interakcije u perturbovanim slojevimaV^" ' racunat po stanjima
oko maksimalnog talasnog vektora.

Polazeci od elektronskih sta.nja nu l te aprokshnacije, moze se naverleni matr icni ele-
ment za Fermi elektrone (/' = Ar,) pisati u ob l i ku

2- '2 1
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TT;/

; + 1

Kraci zapis hi bio sledeci

2e

, v = N, .
Ns + 1

(25, - 5-2 - 53) (2.122)

gde su 81,82 i 83 odgovarajuce si i inc u prethodnom izrazu.
Nakon relativno jednostavne sumacije, dobi ja ju se sledeci izra.zi za odgovarajuce sume

u sloju [0, A7,]

cot. sin(yV,

ros (A', + -)(y- x} +

V — .r 1
.)•) + cot — — H i n ( / V j H—)(y — x)\

(2.123)

:^// + -r
I +

-C.OH(/V,

sin ^rr

H i l l

Hill
COS

.</ + x

1 4-
Hill

(2.124

5*3 = T COS
sm(N

K i n y+x
2

H i l l

sin
COS

-cos(Nl + - ) ( y
-x

sin

+ . ,.lr cos ̂ - cos(yV, + -)(y - x)
sin — f - L

(2.125)

U slucaju sloja [A^2,A7Z] dobijaju so ua. analogan nacin pripadne sume koje zbog glo-
maznosti nece biti eksplicitno date.

Lako je konstatova(,i da, f u n k c i j a Pp(n,} u slucaju nedopiranog film a (tj. f. = c! = 0),
ima maksimum na sredini filma, dok su minimalne vrednosti (koje su jako bliske nul l )
na granicnim povrsinama filma. Ovaj rezultat je u skladu sa cinjenicom da su struje u
perovskitskim slojevima [51]-[60] kod visokotemperaturskih superprovodnika lokalizovane
u ravnima koje se nalaze u d u b i n i sloja.

Na osnovu dobijenog analitickog izraza za popravku (2.120), numericki je izvrsena
analiza prosiorne elektronske ras])odele [35] za petoslojnu, desetoslojnu strukturu i za
debeo film od 1000 slojeva. Takocle i u ovoni slucaju osnovni cilj je bio pomeranje
maksimuma elektronske distr ibucije ka granicama filma. Ispostavilo se da se pomeranje
uvek vrsi u smeru gde su potencijalne jame jon-jon interakcije plice. Ovaj zakljucak je
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u izvesnom smislu kompatibilan sa idejama iz rada [61] gde se predvida da bi doping
negativnim jonima povecao kr i t i cnu superprovodnu temperaturu. Doping negativnim
jonima vodi na plice jaine jon-jon interakcije. Na si. 2.3, predstavljene su prostorne

raspodele elektrona za f = 0.1, c' = —0.1 i kx = K/ax,ky = 7r/«y a kz =

Takode su posmatrane strukture sa pot, i deset slojeva.

N

0
Slika 2.3. Raspodela elektronske gustine u petoslojnoj s tn iktur i (a) i

desctoslojnoj ( 1 > ) .

Sa slike sc vidi da, se rnaksimum elektronske gusi ine ualaz i na prvoin unutrasnjem
sloju do granicnog sloja, kada se radi o petos lojnoj strukturi. Kod desetoslojne strukture
maksimum je dublje u filmu, tj. nalazi se na retvrtom sloju pre granicnog sloja.. Vrlo
interesantno je da kol icnik broja sloja na. koine imamo maksimum elektronske gustine
i ukupnog broja slojeva ostaje is t i (u oba slucaja oko 0.7). Ovo pra.vilo konstantnosti
pomenutog odnosa proveravano je na, s t r u k t i i r i sa 100, -r)00 i 1000 slojeva. i ispostavilo se
da je odnos oko 0.7, naravno za vrednosti parametara. f = O.I \' = —0.1 . Sa slike se
takode vidi da se maksimum pomera ka p l i c im jamaina jon-jon interakcije, tj. ka krr.ju
gde je perturbacija e negativna.
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Energije po slojevima su date sa

TI, e [0, AM

n, € ( W i , #

»•.- <E [A'2, A7]

(2.126)

Vidi se da elcklroni u jednom od pert urbovan ill dclova zavisno od zna.ka perturbacije
dobijaju gep, sto mozc da ul i rc na superkonduktivnu k r i t icnu temperaturu. Pojava ge])a
znaci menjanje hemijskog potencijala a time i gustine stanja koja u BCS prilazu [62] b i t i io
defmise velicinu k r i t i r n e tomix^ra.t .urc.

Rezultati numericke analize pokazuju da jr pred'lozeti lip deformacije iiaparavanjem
visestruko koristan:

• maksimum elektronske g u s t i n e pomera. se ka. granici,

• populacija je u ovom delu najveca (gusee s t rujo) i

• hemijski potencijal postaje veri za. iznos 5.95^' sto povecava hemijski potencijal , a
time i guslnni sta.nja.

Na kraju ove podsekcije treba istaci t la , su s l i cne teorijske analize s tanja slobodnih
nosilaca slruje izvrsene u raclu [().'}] i [64] i dob i j en i su s l icni rezultati. Analize u raxlu
[64] su zasnovane na rezultatima eksperimentalnih istrazivanja sprovedenih u [C-5J. Ova
eksperimentalna istrazivanja su pokazala da se promena granicnih uslova moze postici
hemisorpcijom pozilivnih vodonikovili jona i t ime u t ica t i na ponasanje slobodnih nosilaca
struje u filmu. Ovo na neki nacin predstavlja dokaz da su graiiicni uslovi bitno odgovorni
za ponasanje nosilaca struje u tankin i f i lmovima. U torn smis ln , l ) i lo bi pozeljno da se
eksperimentaluo tes t i rauje i zv r s i u ovom smeru.
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Glava III

3 Elektron-fonon interakcija u tankim filmovima

Postupno samosaglasno opisivanje svojslava elektroii-foiionskog sistetna u mclalima bezu-
slovno je jedno od centralnih i n a . j v a z n i j i l i problema u fizici cvrstog stanja. Poznato je
da elektron-fonon interakcija uslovljava takve kooperativne poja.ve ka.o sto su efektivno
privlacenje izmedu dva, elektrona u resetki koje dovodi do obrazovanja Kupcrovil i parova,
i do pojave superprovodljivosti, pojave talasa gus t ine naelektrisanja [66], autolokalizacije
elektrona. sa. obrazovanjcni pola.rona. [67] i solilona [68], strukturnili nestabilnosti i l ,d.
Takode iaterakcija odnosuo rasejanje elektrona na fononi ina . dovodi do pojave elektricnog
otpora.

Osnovni c i l j ove glave jeste da se dobije samosaglasau opi.s tankog (ilma u prisustvu
elektron-fonon interakcije. Najpre ce b i t i formulisani hamiltonijani elektron-fonon inter-
akcije za tanke metalne filmove. Na ba/i toga bire procenjene kr i t icne superkonduktivne
temperature za, filmove i odgovarajuce mas ivne strukture. U okvirn istog tnodela. bice
razmatrana mogucnost za. reaJizari ju superprovodnog stanja, u t a n k i m l i lm-s tn ik tu ran i a .

3.1 Hamiltonijan elektron-fonon interakcije

U prcthodnoj giavi posiualrali K I I I O elektronski sislcm pri cenui snio pretpostavili da, }r
kristalna, reset ka. potpuno ,,zamrznuta" odnosno da joni prakticno n i i r u j u . Ovu c i n j e n i c n
da atomi osciluju oko svojih ravnotezuih polozaja sada, cemo uzeti u obzir. Medul im , na-
jprepoblize istaknimo neke detalje. Nainie , atome (jone) cemo tretira.ti ka.o krute objekte
koji ostaju takvi prilikom oscilovanja. Sta to poblize znaci? Uzin imo zbog jednostavnosti
jedan ,,spoljasnji" elektron i ostatak atoma. (.jezgro"). Stanje i energetski uivo (En) tog
elektrona ne odreduje samo maticno jezgro, vec i okolni atomi.

Krutost zna,ci da, p r i l i kom osci lovanja reset ke energetski n ivo elektrona tin na da.tom
atoniu se kontinuirano i s|)oro trieuja, tj. adijabatski pra.ti promene okolnog kristaluog
potencijala. Ta je pretpostavka korektna nz nslov da su karakteristicne frekyencije os-
cilovanja resetke cjre,s, puno manje od razlike energije En i prvog viseg kvantnog nivoa u
koji bi elektron niogao preci. Dnigim recinia elektroni su dovoljno brzi da skoro t r c M i u t n o
prilagode svoje stanje potencijalu. Dakle, oni n i t i prelaze na. susedne jone (dok god
zanemarujemo integrate rezonantnog prekrivanja), ni t i se pobudnju na visa, stanja na
vlastitom jonu - atom se ne polarizuje zbog oscilovanja resetke.

Da bismo formulisali hamil toni jan elektron-fonon interakcije polazirno od izra.za za
elektronski hamiltonijan u idealnoj strukturi [69]. Hamil toni jan ,,zamrznute" s t ruk tu re ,
prema [35] ima oblik

11 = E W™ ( 4 «n - E H/»m « t Q,n - ( 3 . 1 )
71 7 n nrfl

gde su oA(<Xii) Fermi-operatori koji k r e i r a j u ( a n i h i l i r a j u ) elektroue na. cvoru ?T, dok su sa.
»tm = W,rifi = H/,t_,rl obelezeni integral! rezonantnog prekrivanja24

'U diserlaciji ce se korislil.i i i l rugi na/ iv za ove matricne elemente: jon-jon interakcije.
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Na temperaturama razlicitim od nuleodnosno usled zagrevanja ili mehanickog dejstva,
atomi (molekuli ili j on i ) kristalne resetke se pomeraju iz (oko) ravnoteznog polozaja ?7 i
m, sto se moze iz raz i t i ka.o

n + 111. m

gde su ilfi i i?,̂  odgovarajuci lononski ponieraji jona iz ravnoteznog polozaja n i ?».. U
modelu jake veze [70] mozc se smatrati da se pri pomeranju jona iz polozaja ravnoteze
menjaju samo rezpnantni iutegrali W,i-m- Ako pretpostavimo da su ponieraji cvorova
resetke mali (sto je realno na relativno n i sk in i temperaturama), onda se velicina VV7,7_,n
rnoze razviti u Tajlorov rod (oko ravnoU-znog polozaja,) tako da u l inearnoj aproksimaciji
po pomerajima mozenio pisati

Na taj nacin, ako izostavimo elektronski l i a in i l ton i j an (kada se joni ualaze u svojiin
ravnoteznim polozajinia), dolazimo do Iiamiltonijana elektron-fonon interakcije

mi —

gde je

H(II)
"int = - (3.6)

Hamiltonijani (3.5) i (3.6) zapisani su ]>reko gradijenta jon-jon interakcije zhog toga sto
u filniu zbog narusene diskretne translacione si inetr i je treba strogo kontrolisati polozaje
atoma, a to (3.5) i (3.6) posto su dati u konfiguracionoj reprezentaciji ornogucuju.

U literaturi je uobicajeno [71] da se za masivne s t rukture izvrsi Furije-tranforinacija,
jon-jon interakcije i da se razv i je u red odgovarajuci eksponent

^ - -

+

Ukljucivanjem drugog clana gornjeg izraza u liainiltonijan //,-n4 dobijamo hamiltonijan
elektron-fonon interakcije. Ovaj put je prostiji ali ne dopusta punu kontrolu atomskih
pozicija koja je za film neophodna, jer se u f i ln iu parametri oko granicnih povrsina r a z l i k u j u
od zapreminskih parametara.

U skladu sa vec koriscenom aproksimacijom najbl iz ih suseda, za integrate transfera
H^_,n elektrona sa cvora n na cvor in mozemo uvesti sledece oznake

' '
= "
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Takode u aproksimaciji najblizili suseda gradijenti su clati sa.

-. i)
7lj7!j/7I3;ni±1»lj;7l- ~T' ~, 1

* 7 l . T 7 l , / 7 l = ; 7 l . I 7 l , / ± I II - I ./ .

7lj7lj /7l£;7lx7ly7l£db 1 ~T" .

Na osnovu (3.7) i (3.8) Hami l ton! jan elektron-lonon interakcije ( 3 . - I ) za m a s i v n u s t r u k t u r u
moze se zapisati u ob l iku

(3.9)ml ' " nil "mi

gde je
r( ')

<ij~t

+A,

Gore uvedcne ozna.ke su sledece

n = (;;,, . 7 ; , , , ? > . , ) ; 7 = ( . r . y ,

ti. ± A.,. = (?/.r ± 1 , 7 > . ; / , n . )

11 ± A v = ( ; / , . , n:/ ± \ n,)

n ± A.,. = ( / / . , . . n,r ;K ± 1 ) .

( 3 . 1 0 )

( 3 . 1 1 )

(3.12)

dok indeks j oznacava fononsku granu kod k o j i l i jr za datu prostu strukturu, jedna lo-
ngitudinalua i dve transverzalne.

Hamiltouijaii interakcije (3.9) napisa.ii na ova j nacin s t r ik tno govoreci vazi za mas ivnu
strukturu. Medut im, on sc takode moze koristiti i za a n a l i z u struktura sa narusenoni
simetrijom kao sto su t a n k i k r i s t a l i (popularno t a n k i f i l m o v i ) .

3.2 Hamiltonijan elektroii-fonon interakcije za film

Prilikom fonniranja hainiltonijana elektron-fonon interakcije za film, treba voditi rar.una
o tome da jon-jon interakcije u granicnim slojevima trpr promene. Pretpostavicemo da
su promene u unutrasnj im s lo jev ima zauemarive. Na osnovu ovoga sto je receno nujzemo
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SV

owx,

''/;71,r7l,,+ I 1 7Vr"v 1 ).V°'"*"j/ + I 1

nx-lnvNz-\

C/Uy

(3.18)

H(D _ v-
nvv— / . Q \"'n+\,

(/U

n = (nxnynz} (3.19)

ji 11 — A-y I 5 — \ y . yz / *j

(3.20)

Kao sto se V'K\\n elektrqn-fonon interakcije u filmu ima nekoliko karak-
teristicnih delova koji sn navedeni u gornjim formnlama. Videcemo kasnije da osnovne
doprinose konstanti elektron-fonon interakcije daju granicni delovi ukupnog hamiltoni-
jana. Da bi ovo biio sto ociglednije nismo ni pokusavali da ih pisemo u kracoj formi preko
neke posebne simbolike. Simbolika bi bila dosta komplikovana i zamagljivala bi racun.

Sada mozemo da hamiltonijan inasivne strukture (3.9) zapisemo u impulsnom pros-
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toru (de fakto u prostoru talasnib vektora). Prelazak u impulsni prostor vrsi se Furije-
transformacijom elektronskih opera,!,ora o',-j(rvt) i operatora vektora pomeraja. Uf; atotna
iz cvora n respektivno, na sledeci nar.in

Or,

p ) - V
nxiiynzn / j \rk,,l,-z \I

Sistem svojstvenih vektora (,(^/.r'/?/ r/;) '<u.i' odgovaraju fononskoj frekvenciji ^j((]x<ly(lz)
nazivaju se vektorima polarizacije. O n i zadovoljavaju uslov ortogonalnosti i potpuuosti

Na taj nacin hamiltonijan (. '5.!)) se prevodi n

7,

X sin sin sin

(3.2:5)
/v = /v.yv.yv,.

Iz ovog izraza v i d i n u j da je, pojednostavljeno oinM'atoi ' fononskog poma.ka /' / ;,7l7,7. +
b\.t-qx,-q -q. vezan sa r/ = (</T9tf(/r)-koniponentom opcra.tora gus t ine clektrona.

Naravno, ta gustina postaje kouacna zbog preraspodele elektrona. ('csto se pa.k zavisnost
u konstanti veze Fj(k,q) (koja stoji ispred operators, u (. '5.23)) moze zanemari l i i l i i7,vi'sil,i
odgovarajuca i isrednjavanja koja ce u sledecem paragrafu i l ) i t i izvrsena.

Sto se ticc f i lma treba se podsetiti da. n i i j emn inogu da |>ostoje dva- tipa s i a n j a i to
zapreminska i povrsinska i za elektrone i za fonone. Zbog toga, u tankom li lmu |)ostoji
vise razlicitib in terakr i ja elektrona sa fonomma i san i i in t i n t nekoliko tipova hamiltonijaua
interakcije koji .se d o b i j a j n kombiiiovaiijeni elektronskih i fononski l i o|)(>ratora za. nave-
dena stanja. U f i l i n i i nvek postoji interakcija zapreminskih elektrona sa zapren i insk in i
fononima all ako se pojavljuju i povrsinska elektronska i fononska s tan ja onda se inter-
akcije mogu kombinovati: povrsinski elektroni - povrsinski fonon i . povriinski e lek t roni -
zapreniinski fononi i zapreminski e lek t ron i - povrsinski for ioni . I'osto ovi l i a n i i l t o n i j a u i
zauzimaju mnogo prostora ovde ce biti naveden h a i n i l t o n i j a n interakcije zapreminskih
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elektrona sa zapreminskim fononima i hamil toni jan interakcije povrsinskih elektrona sa
zapreminskim fononima.

Da bi se dobio hamil toni jan interakcije zapreminskih elektrona sa zapreminskim fonon-
ima koristicemo transformaciju /a zapreminske elektrone iz [35] i to u nultoj aproksimaeiji

«n,n,n, = ££(-!)"

7T//,

N.
, //. = 0,1,...,A'Z

i izraz za atomske pomeraje prcdstavljcn preko zapreminskili fonona (ta.kode uzet u nultoj
aproksimaeiji) [17]

'nTnj,nz n / -/
'lily v—\x,~qy,q

TT;/

TT;/ (3.25)

Nz + 2 '

U nultoj aproksimaeiji elektronska i fononska sta.nja su ortogonalna jer se preko n j i h
dijagonalizuju elektronski i fouonski ha .mil toni jani [17] , [35]. Sto se tier hamiltonijana
interakcije, zamena (3.24) i (3.25) u (3 .14) (u ( 3 . 1 4 ) je uzeto M / (0 ' , W^ ~ IF) ni je dovela
do kronekerovog simbola po c-komponentama talasnog vektora, sto znaci da. impuls n i j e
odrzan.

Zbog toga je koriscena homogena aproksimacija [69], koja se sastoji u sledecem

(3.26)

sto znaci da su zadrzani samo clanovi u kojima se odrzava impuls. Veoma vazno je
uociti da atomski pomeraj (3.25) u f i lmu menja znak od sloja do sloja i zbog toga suma
po slojcvima u kojoj se on javlja kao faktor nije prbporciorialna broju slojeva,, kako bi
to bilo kad znak ne bi bio alternativan. Posto znak pomeraja u masivnoj strukturi nije
alternativan, doprinos od sumiranja po z-pravcu je proporcionalan broju slojevji Nz. Zbog
toga se moze naslutiti da je interakcija zapreminskih elektrona sa zapreminskim fononima
manje izrazena u filmu nego u masivnoj s t ruk tur i .

Gornje tvrdenje se moze relativno lako i dokazati nalazenjem sledece sume

S n n , )acos(n2 + -)/3 cos(nz + - (3.27)

Primenom formule

sin x sin y sin z — -[sin(;r + J s n . ; : z) + s in(x -y + z) + sin(x - y - z)} (3.28)
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gornja suma se moze napisati kao zhi r celiri sume. Koriscenjem formule

2 cos f
-j) + (-irSm(XN + Y+-)\)

za svaku od to cetiri sume konacno se za. (3.27) d o b i j a sledeci izra.z:

8 cos 2±f
sn + - sin[(yV ft + 7) +

8 cos —

8 cos —

sin ~ + (-If sin[(/V + 1 )fo + ft - 7) +

sin ~ + ( -1 )A' sw[(N + 1 )(n - ,d + 7) + £] +

I O

Numerickom analizom poslednje ionnule pokazano je da je t , a j izraz prakticuo uvek
razlicit od nule ako vazi sled(H'.a. vc-.za

rv + ft = 7 ,

dok je u ostalini s lucajevima zanema.r iv i gotovo uvek jednaJ< n u l i . Ovo moze pos lnz i t i
kao doka-z i potvrda opravdanosti gore uvedene homogene aproksiitiacije.

Posle zamene (3.24) i (3.25) u (3.1-1) hatniltouijan elektron-fonon in t r rakc i je u f i l m u
se moze zapisati kao

Kao sto se v id i hainiltonijan je nesto prcstrukturiran u odnosu na (onnu k o j u ima u
konfiguracionoj reprezentaciji, ah je takvo prestrukturiranje celishodtio zhog procene do-
prinosa pojedinih delova iz (3 .31) .

Konacan izraz za hamiltonijan elektron-foiion i n l e r a k c i j e nul tog s loja moze h i l . i za-
pisan na sledeci nacin

gde je

\( — 1)" sin 1_ sin -̂
E E

(A'7 + '/-> )c'-y . «-A:-
s in s in a-o- cos —:—- cos

2 - ̂  2
-x

X
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odnosno

N. + 1
:X

x ( — 1 Y sin a-k~ sin — ̂  — - sin —
'la. (fr az(jz (kz

COS —; COS X

X

Uvedene su sledece oznake

E ; afqt = -rr = l , 2 , . . . , yv z

(3.34)

(3.35)
A'. + 2

Hamiltonijan za s loj n. = A^r, dob i j a se iz hamiltonijana za, 11.. = 0 tako sto se faktor

( — 1)" za nz — 0, zamenjnje faktorom ( — 1 )"+'v^ + 1 7j<\. n. = N,. Naravno —
oa,-, ua-y

Slicnom procedurom, dobijamo hamiltonijan za sloj nz — 1. On moze biti napisan
kao

pn cemu je

/ ,MH-I '•y / I ' Q1 11

x

(3.36)

/,

MNXNV(N,+
N 4- 1 flVV \l (< }]

1 ):} A', + 2 L Yk > < v da"i lu}-( f }

*•*>• \ /'''"/ • 'J^z'^'Z *J\ z i~ '/JD jd'z
x

= —o.
N: -I- I

azk.
x(—1) sin agA:, sin ^ cos —

2

. 2 z z
H L sin cos a*k, cos

sin

s, /,'.-+?z Q'fc.i *-'» ̂  ' "Z;7x9y?z + "z;- <]x, -qy ,q

(3.38)
Da bi se dobio hamiltonijan interakcije za sloj n, = Nz — 1 treba u formulama (3.37)

$14/10) QW^N^
i (3.38) zameniti faktor (-\Y+l sa faktorom (-1)^+'+^ a —^ > 7 ; 7 =

(x ,y ,z ) .
Analogue se za slojeve ??,- = 2,3,...^, — 2 dobija sledeca struktura hamiltonijana

elektron-fonon interakcije

) = l t v v ( j } + U v ( j ) , nz = 2,3,..., Af2 - 2 , (3.39)
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1
8 cos ttz (k

1

8 cos a.q,

1

8 cos a.kz

sin(3fc, + 4<y-)a- + ( —I v ' tzj z i \ - kzaz

(3.45)

Gornji eksplicitni izrazi za odgovarajuce sume birr kasnije iskorisceni kod procene kon-

stante veze i efektivne konstante, l,e su sioga i navedeni u konacnoj formi.

3.3 Procena konstante interakcije i kriticne temperature

Poznata je cinjenica [23], [24] da je kr i t icna . superkondukt ivna temperatura U ta.nkim
filmovima. visa nego u odgovarajucoj masivnoj s t ruktur i . Cilj ovog paragrafa je da se
pomenuta eksperimentalna cinjenica teorijski ispita i eventualno objasni. Prilikom analiza
pretpostavice se da je za fenomen superprovodljivosti odgovoran mehaniza.m Kuperovih
parova. Poznato je [22], [62] da, k r i t i c n a temperatura u ovom slucaju b i tno zavisi od
konstante elektron-fonon interakcije i od elektronske gustine stanja na Fermi povrsini.
Na osnovu rezultata, rada [35] lako se moze zakl juc i t i da je granicni impuls Fermi-sfere u
filmu priblizno jednak granicnom impulsu Fermi-sfere u masivnom obrascu, pa, se moze
uzeti da su gustine elektronskih s t a n j a , u masivnoj s t r u k t u r i i filmu problizno jednake.
Osim toga, ako se vrlo tanak l i l m t ret i ra kao dvodimenziona s t ruktura onda, je odnos

gustina stanja filma, i masivne s t ruk tu re —— = \l — = 0,81. I po ovoj proceni gustine
akf? V 6

stanja su veoma, bliskc. Ove procene su navedene zbog toga da bi se uka.zalo da gustina
stanja nije onaj presudan faktor koji f . in i k r i t i cnu temperaturu u filmu visoin od krit icne
temperature masivne strukture, pa, zbog toga razlog za, vi.su kr i t icnu temperaturu u filmu
treba traziti u velicini e lekt ron-fonon interakcije.

Procena konstante elektron-fonon interakcije vrsena je tako sto su sve fononske frekve-
ncije zamenjene polovinom Debajeve Irekvencije (ovo je de fakto srednja vrednost frekve-
ncija od 0 do cjjp). Ostali delovi koeficijenta ispred operatorskog dela usrednjavani su u
sloju [fcj? — fc<7, fc/? + fe(j], jer u ovom sloju se prema DCS teoriji obrazuju Kuperovi parovi.
Ovde je fc/r-granicni talasni vektor Fermi sfere, a k^ definise oblast oko Fermi povrsine
u kojoj se obrazuju parovi. Prema [72], velicina kc moze se izraziti preko Debajeve
frekvencije UJD po formuli

(3.46)•UJD•v 11h.Kp

Pomenute procene trebalo bi da. pruze objasnjenje zbog cega su kriticne temperature u
filmu vise od odgovarajucili temperatura u masivnoj s t ruktur i i koji su parametri u filmu
presudni kod ovakvog povecanja.
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= 5-101 3 / /2, konstanta elektrou-fonoi i interakcije za masivnu s t ruk tu ru izuosila,
je QB = 2.21 • 10~20J, dok je za film maksimalna vreduost ove konstante bi la Qp =
1.79- 10~20J i to za troslojni f i l m . Za dvoslojne filmove i filmove sa, brojern slojeva vecim
od tri ova konstanta je b i la znatno manja.

Na isti nacin je rac.unata. konstanta efekt ivue elektron-elektron interakcije koja. se
dobija virtuelnom razmeiiom fonona. i uadje i io je da oua za masivnu s t r u k t u r u izuosi
QEB = 3.23 • KT20./, dok je za t ros lo jn i f i l m QKP = 2.62 • ICT'20./.

Na osnovu ovoga. i cinjeuice da je u BSC leoriji T(- ~ c.rp ( — ~ j , gde je (/-gustina
stanja koja je pribli.zno isla za f i lm i za mas ivuu s t r u k t u r u , inoze se zakljuciti da je
krit icua. tempera,tnra 7}: nvek u i za u ( i l n i u nego u mas ivuo j s t rnk tu r i . To d rug im rer ima
znaci da se mehanizmom interakcije za , |> remi i i sk ih elekt.roua. sa. zapreminskim lonon ima
u okviru BCS teorije, ne moze objasniti eksperimentalna cmjenica da, je TQ u f i lmovima ,
vise nego u odgovarajucoj mas ivnoj strukturi.

Analogue ])roceue su vrsene za i i i t e r a k r i j u povrsinskih elektrona sa zapreminskim
fononima. Ispostavilo se da, interakcija povrsinskih elektrona sa zapreminskim fononima
daje vecu konstantu elektron-fonon interakcije i e fek t ivne elektron-el(d\t,ron i u t e r akc i j e
nego u masivnoj s t rukturi . Pri tome je vazuo naglasit i da debljina filma. ovde ue igra
presudnu ulogu zbog prigusujuceg Faktora. <•"""' ' . l r i l m treba da bude dovoljno tauak da
bi kod njega dosli do izrazaja n t ica j i granica. jer one uslovljavajn nastanak povrsinskih
stanja u iijemu. Pomenuta veca konstanta iuterakcije dobija se samo ouda. a.ko su uslovi
na granicama f i lma s imetr i rui . Jasno je da ovaj z a k l j u r a k ue vazi za film na, supsl ra tu .

Hamiltonijan interakcija, povrsinskih elektrona sa zapreminskim fononima dobija se
tako sto se u (3.14) nmesto (3.25) zameni izra?

i ima oblik

:X

k~ay . </-><'-> .
X sin s i n — — s i n x

X

Ovde je naveden samo domiuan tn i clan koji se dobija iz (3.3 1 ) kail a se u njemu zameni
(3.47). Treba reci da se u goru je in izrazu pojavljuje faktor 2 zbog postojanja. ilveju
granicnih povrsina i pretpostavke o sinietricnim uslovima na odgovarajucim granicama.
Parametar i] je prema [35] reda 0,92.

Interakcije zapreminskih elektrona sa povrsinskim fononima. i povrsinskih elektrona sa
povrsinskim fononima ovrU1 uece b i t i posebno aua l iz i rane jcr bi to odnelo mnogo prostora,
a zakljucci bi bil i slicni onima koji se izvode na. osnovu iuterakcije povrsinskih elektrona
sa zapreminskim fononima. Treba jos napomenuti da se usrednjavaiije u tntervalu [kjr —
ko,kp + kc\e vrsilo u kruzuom prstenn i da. je kf: za ovaj slucaj, na. osuovu formule
(3.46) vece za presten nego za sferu.
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Proracunata je koustanla efektivne elektron-eleklroii interakcije za. izvestan broj pro-
vodnika i to za masivnu s t r u k t u r u i za f i l m . Kr i t i cna . temperatura je racunata prema,
formuli

?sBs (3.49)

gde indeks s jednom oznarava. i na s ivnn str'ukturu (s=n) a drugi put f i l m (S=K). H.ezultati
su dati u Tabeli 1 [69].

El.

Al
Ga
In
La
Mo
Nb
Sn
Ti
Zn

M [u]

26.98
69.72
114.82
138.91
95.94
92.91
118.69
47.9
65.37

TD[K]
420
325
109
142
460
277
1 95
429
319

G,,n • io-20[./]

2.77
2.61
4.00
5.08
2.15
4.15
4.30
2.31
2.31

G,,,, . io-20[./l
4 . 1 8

4.75
5.51
5.89
3.79
5.69
5.32
3.23
3.42

7£alK]
1 . 1 7
1 .08
3.40
4 .88
0.92
9.25
3.72
0.39
0.87

n-alM

1 .85
1 .28
2.77
5.21
0.34
8.36
4.08
0.69
0.49

T&rW

1.18-5.7
6.4-8.56
3.43-4.5
5.0-6.74
3.3-3.8

6.2-10.1
3.84-6.0

1.3
0.47-1.48

T^IJK]

4.83
7.38
4,21
6.37
3.64
11.18
6. 1 2
1.17
1.36

Tabela 1. Na.vculoni parametri u koionaina tabrlo su s lodor i , respektivno: imo HcMncn la ,
njihove mase, nj i l iove Dobajovo ten ipera l i i ro . kous tanta c fckt ivne elektron-elektron in to rakc i j e
za balk, odgovarajuca y/,\, f i l m , eksperinientalno '!}• /a ba lk , teorijsko 'J\: x,a ba . lk , ekspermientahio
TC za film i teorijsko '!}• x,a f i l m . Odgovarajuce vrednosti za eksperinientalno '!}• nzrtr su iz
[23] i [24].

»
Sa prilozene tabele sc1 jasno vidi da su teorijske vrednosti za. odgovarajuce kr i t i cue

temperature masivue strukture i tankog l i lma veoma. Idiske. To je bilo moguce postici s
obzirom da se u r a f u n u pojavljuje konstanta povrsinske defonnacije koja je proizvoljna.
Prema tome, interakcija povrsinskih elektrona sa zapreminskim fouoiiima. objasujava
cinjenicu da su superkonduktivne temperature f i lmova vise od odgovarajucih tempe-
ratura u masivnoj s t r u k t u r i . Posto f i l m o v i , gotovo bez izuzetka, imaju visu kr i t icnu
temperaturu od mas ivn ih s t n i k t u r a moze se zakl juc i t i da je u filmovima dominantua,
interakcija povrs inskih elektrona sa zapreminskim fononima.

Na kraju ovog paragrafa trcba napomenut i da se tcorijski rezultati za masivnu struk-
turu koji su bliski eksperimentalnim podacima dobijaju saino u s lucaju ako su sile jon-jon
interakcije ekstremno kratkodomctne, tj. ako opadaju sa rastojanjem po zakonu r~n za
n ~ 10 i vece. Ovo je na izvestan nacin potvrda ispra.vuosti Mabardovog modela u
kome se elektroni t re t i ra ju kao lokalizovani all sa mogucnoscu haoticnog preskakanja sa
cvora na cvor (hopping precesses). Ovo predstavlja i n d i r e k t n u potvrdu sve po])ularnije
pretpostavke da su procesi kretanja elektrona n snperprovodnicima hoping tipa.
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4 Transportne karakteristike tankih filmova

Izgraxlnja teorije transporta elektrana u metalima jedna je od principijelnih i najza-
niml j iv i j ih zadataka u feeoriji cvrstog s tanja . Ona otkriva nove mogncnosti za primenu
najrazlicitijih metoda kako statisticke tako i kvantno statisticke f iz ike .

Osnovni zadatak kvantne t r a n s p o r t n e teorije u s laboravnoteznim procesima25 niakro-
skopskih sistema sastoji so u sledecem:

• ustanovljivanje lineaniih (fenomonoloskih) relaeija izmedu Furije-komponenata od-
govarajucih gustina struja21 ' 7('/''(/,:; u;) i sila koje d e j s t v u j u na. ravnotrani s i s t «>n i

(perturbacija) /^p'(A;;w). Za proizvoljan ])rostonio honiogen sistoni te rehi.eije je
moguce zapisati u opstein oh i ikn

gdesu ;;(//) = ( 1 , 2 , .'5) i / / ( / / ' ) = ( 1 . 2 , .'5) i ndeks i k o j i numerisu dekartove koordinate ,
dok funkcije L^, (k\uj) no zavi.se od /'^T i n a z i v a j u se kinriickim koeficije.ntima.
Ovi koeficijenti su u opstem slucaju tenzori.

• ustanovljivanje opst i l i fo rmula za L^, (k',u>) polazeci od mikroskopskog (kvaut -
nomehanickog) opisivanja makroskopskog sistema,

• eksplicitno izracunavanje t i l l ve l i c ina . u zavisnosti od leni])erature 7', spoljasnjeg
magnetnog polja 13 i drugih intenzivnili paramc^tara sistema.

Proizvodnja tankih filmova. jc1 n dana.snje vreme veoma usavrsena tako da, se mogu
praviti cak i troslojni filmovi (!'T — Y — I ' r ) [i}2]. Osini toga i masivne La — Ba — CuO
strukture realizuju superprovodnost samo u pojedinim tankim slojevima. Zbog toga je i
aktueh;o i celishodno da sc% ispituju t ranspor t - l i e karakteristike tankih filmova,

U ovoj glavi ce b i t i ispitani koeficijent d i fuzi je elektrona, zatim koefieijenl termirke
provodnosti i koeficijent elektricne provodnosti. Takode ce biti ispitan odnos termicke i
elektricne provodnosti za f i l m i odgovarajucu masivnu struktum. Poznato je da je ovaj
odnos u vecern temperafcurskom in te rva lu kons tan tan (Videman-Francov zakon). Ovaj
rezultat dobijen je a.nalizom masivnih s t ruktura , i svakako j<^ od interesa da. se proveri
kakav je odnos termicke i e lektr icne provodnosti n filmovima.

25Procesi kod kojih ot.klon od ravnotcxnog stanja nije v r l i k i .

26Imaju se u v idu vekl.orsko s t r u j e (naelckLrisanja) 7''>) (
J?(P) (^;(P)).

ji ) kao i odgovarajuce vrkl.orskr silc
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4.1 Kubo formule za kineticke koeficijente

Kao sto je poznato, [73], [7-1] kineticki koeficijenti za, s]abora.vnotezne procese prosto
se izrazavaju preko vremenskih korelacionih funkcija ravnoteznog stanja. Veza izmedu
kinetickih koeficijenata i vremenskih korelacionih funkci ja zasnovana je pedesetih god-
ina. Treba. istaci da su osnovna, svojstva f u n k c i j e reakcije ill odziva sistema bila najpre
izucena od strane Kelena i Voltona [75], [76] pocetkom pedesetih godina. Nekoliko godina
kasnije, Nakano [77] je ra.zvio teoriju l inea rne reakcije za kvantne sisteme i dobio izra.z
za elektricnu provodnost izrazenu preko vremenske korelacione funkcije, izracunate po
neperturbovanorn ravnoteznom s t an ju . Ova i druga vazna. pitanja, povezana sa. funkciom
reakcije, najbolje se osvetljavaju u radii Kuboa [78] obja.vljenog 1957. godine, a takode i
u preglednoin clanku [79].

Razmotrimo reakciju kvantnog ravnoteznog statistickog ansambla s hanii l tonijanoin
//o, na ukljucenje u nekoni inomentu vreinena /0 zadane spoljasnje perturbacije koja
zavisi eksplicitno od vreinena.

Ukupni hamil tonijan jednak je

// = 7/o + 11} , (4.2)

pri cemu se pretpostavlja da pri / = — cxo, spoljasnja perturbacija odsustvuje, tj.

^L-oo = o .
Da bismo obezbedili ravnotezno pocetno stanje, pretpostaviceino da se spoljasnje polje

(perturbacija) ukljucuje adijabatski. Neka je ono oblika

III = -Al<(t) , F(-oo) = 0 [4.3)

gde je F ( i ] - spoljasnja per turbujuca sila - c brojevi, a A - operator! koji ne zavise
eksplicitno od vremena, pridruzeni poljima /'n(0-

Izracunajmo srednju vrednost neke dinamic.ke velicine B pri dejstvu perturbacije (4.3).
U skladu sa defiuicijom,

gde statisticki operator (matrica gustine), zadovoljava kvantnu Liuvilovu jednacinu kre-
tanja

= [7/0 + 7//, /,(/.)] (4.5)

sa pocetnim uslovom

p(t)\t=-oo = Po - Q = kBT , (4.6)

Ovaj uslov oznacavii da se pri /, = — oo, sisteni nalazio u stanju statisticke ra,vnoteze
opisan Gibsovim kanonskim ansaniblom.

Pretpostavljajuci da je perturbacija /// mala, resenje jednacine (4.5) potrazicemo u
obliku

p(l<] = Po + Pit , P\i\t=-c<, = 0 . (4.7)
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Ako se zanemare clanovi drugog rcda veliciae u poredenju sa /// i polom se prede u
reprezentaciju interakeije, dobija so

(4.8)

gdeje // , '(/ ,) = e
Ova. jednacitia sa uracuuayaiijem pocelnog uslova ( 1 . 7 ) . ekvivalei i lna. je integraluoj

jedn acini
(

p(t) = Po - 1 / r-'"°( (-'')/"[/l, A)]r!//"('-'''/"' • F(t'}dt' . ('1.9)
/ // ./

— 'X'

Liuearna reakcija sisiema A(/^} ( = (M}i. ~ ( ^ )u i polazeri od jednacine ( ' l - ' l ) ima obi ik

gde je

13(1.} = e' otflBetot' ,

a 4>nA(t) predsiavlja kvantmi l i m k c i j u reakcije i odrectena je izrazom

1
(4.12)

Pretpostavimo sada da je pu - Gibsova kanonska raspodela.
Ako iskoristimo poznatu K"ul)oovu jednakost [78] koja vazi za bilo koji oprrat.or II.

n ft
W, B\ e-V" Je™[B, H]e-™d\ ih j c^" 13(-ih\)d\ (4.J3)

0 ( i

dobijamo

gdeje

a po je Gibsov kanonski ansambl.
Zamenom (4.14) i (4 .10) u (4.4) , dobijamo izra.z za. reakciju A(/?) t kvantnog sisiema

u sledecem obliku

Sp p0A(-itiX)B(l)F(t')d\dt' =

:Sp{[p0,A]B(t}} = SppvA(-i
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(4.16;

Ova formula, prcxlslavlja. pozna.lu l\ubo fonnulu za reakciju kvaiilnug sistema na
spoljasnju perturbaciju. K n b o formula ( 4 . 1 6 ) izvodena je razlicitim metodama kako ocl
strane Sovjetskih iako i ostalih naucnika. Mcdui im, najopstiji nietod odredivanja for-
mula za transportne koeficijente razvijen je od strane Zuba.rjeva pomocu neravnoteznog
statistickog operatora sistema i detaljno je izlozen u knj iz i [73].

4.2 Koeficijent difuzije elektrona

Kubo formula za tcnzor d i fuz i j e [78], [80] ima oblik

ij = - j die'61

b
(4.17;

gde je V(t) - operator brzine elektrona u Hajenbergovoj reprezentaciji, ( . . . } =
n+ « N — H

= Spe e (...) - oznacava u s red nj avail je po Gibsovom ansamblu, /3 = — , 0 = k

i,j ^ ( % , y , z ) -
Ako se operator b rz ine predstavi ka.o V7,( — ili.\) = \^(0)c""'/a, onda, sledi

Posle zamene (4.18) u (4 .17) sledi

1 fl
d\e

(4.18)

(4-19)

Posto je
K!

.-

1, eksponent se moze razvili u red, pa se konacno dobija

(4.20)

Na osnovu ovoga, formula (4.17) postaje

(4.21)
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Da bismo nasli operator brzine sisitema elektroua startovacemo od izraza za c.entar
mase elektrona

" = !>>>>- (4-22)
n

gde je

vektor resetke, a ai i a,7 su operator! kreacijc^ i auihilacije elektrona na cvoni

Posto je V = - - slcdi
at

ili u komponentama.

ill i.k

Hamiltonijan u formuli (4.24) dat je sa

// = I

gde je

hamiltonijan elektronskog sistema.

E »,<
71^7?,,. 71 2

llr

hamiltonijan fononskog sistema, a

(4.25)

(4.27)

(4.28)

(4.29)

je hamiltonijan elektron-fonon interakcije.
Kada se nadu odgovarajuci komutatori i izarzi za brzine zamene u (4.21), dobija se

koeficijent difnzije
/ 1 \ ('1}j^\ i | r^v * ) i l^V'-*/ i n • ' ^ i *>n \j = i/ij + i/ij + L/,-J + t/ij , (4 . . JU)

gde su odgovarajuci clanovi dati sledecim izrazima

+ CO

— oo ntmi in.
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>(2)

1.32)

X

-foo

22/,:2 .
^

. / \ vy _ _] , l /_ _V7 _. M/ _. NX
'• I 1 ^ m — 7 1 ' ' mn v ,,l'_,j> ' ' ?,|'t,' A

x {at(0)o-Tt(0)ot ( O o - r , ( / , ) [ 7 / ? R ( 0 ) - MO)]K-,W - un-((*)J) • (4.34)

Ako na srednje vreclnosti priinenimo Vikovu t tx i r rnn i i iskoristimo aproksimaciju na.-
jblizih suseda, formula, za koeficijent d i f ' u / i j c svodi sc na

+ 00

x

+ 1

Posto se izvrsi integracija po vremenu poja.ve se mnoz i t e l j i t ipa,

I 1
= P-

Posto su korelacione fuukcije, analiticke, doprinos od glavne vrednosti u (4.36) jednak je
null tako da. ostaje saino 5-funkcija. Dobijeni izraz j r izvauredno kornplikovau pa r.eino ga.
napisati u aproksimacionoj formi i to za slucaj sobuih temperatura i za elektroue koji se
nalaze u superprovodnoin sloju [A:/r — AV,-, A:/.' + Av/], koji je prvi put uvedeu u radu Bardina,
Kupera i Srifera [62]. U l.oin s lo ju , koji je uzak, talasni vektori se slabo mcnjaju pa se
mogu zameniti koi is taut i i im vrednostima, Takode treba isteci, da zainena celokupnog k -
prostora uskim slojem zahteva ,,rut o/f iutegrala po talasnom vektoru (tako je uradetio

i u [62]). To znaci da. 1 —> — y ^ l , zamenjujemo odnosom za.|)remine zone deblj ine 2/>v,- i
k

zapremine Fermi sfere. Drugim reciina rut off sc sasl.oji u zameni

(4.37)
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gde je m - masa elektrona, a uj-) - Debajeva frekvencija.
Na osnovu navedenili aproksimacija za koefir i jent d i f u z i j e so dobija konacau izraz

72 i()\V\'2 in
(4.38)

Dobijeni izraz vazi za, masivmi s t r n k t n r u . /a. tanak f i l m menjaju so koeficiejuti u
formuli (4.35) tako da. ona dobi ja obl ik

= -2 2 S

r)a* hMNxNy(Nz + 2) f
s in 2 ( ) s i n A:-asin 'Ik-axv '

X cos -(kz — '2qz}a cos -(3A;-
Zj 1-1

+ 00

~ iwr , J.
C '•+'!

Ako se u ovoni izrazu izvrso aproksimacije koje sn napred navedene, dolazi so do izraza
za koeficijent, d i f u z i j e taukog filma

Za a = 10~8

72

TT/t2

3M/

^T

A'
-TT

/Y + I ) hil

"' era I an , y\ = 2 • 10~22 g , A'/.- = 1.9 • M)" cm~} ,

4.40)

v = 5 • 105 cm/s , 0 = K)"1'1 r.rfja , (1 = 3 - 101 '5 r7\c/r/. . iia.la.zi so da je koeficijent d i f u z i j e
za masivnu strukturu D = 125.44 cni*/s, dok j f 1 za isle vrednosti paramotara koeficijent
difuzije filma za.visan od broja slojeva i sl,o je f i l m t a i i j i on ima manju vrednost. Tako i;a
primer, za film od tri sloja je

za pet slojeva

dok je za hiljadu slojeva

/)(F ' (3) = 55.75 cm2/s ,

D (F)( r ') = 80.28 cm2/s ,

D(F)(103) - 125.19 crn2/«

i veoma je blisko vrednosti koeficijenta d i fuz i j e za masivnu s t ruk tu ru , koja je

D = 125.44 cm2 Is .

(4.41)

(4.42)

(4.43)

(4.44)

Dobijeni rezultati za koeficijent d i f u z i j e u ovoj d iser taci j i , pokazuju, da je koeficijent
difuzije elektrona. u tankim kr i s ta ln im filmovima na Debajevskim i sobnim temperatu-
rama priblizno dva pnta n iz i od koefici jenta d i fuz i je elektrona u masivnom kristalu. O v a j
rezultat je u skladu sa ckpe r imen ta ln im meren j ima [81], [82].
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Numericke kalkulaci je pokazuju da sa povecanjem debljine filnia, koeficijent cl i fuzi je
elektrona u metalu rastc i pri deblj-inama ~ 103/l (nekoliko stotina slojeva), dostize
vrednost koeficijenta d i f u z i j e za n ias ivnu strukturu koja je na osnovu formulc ( /l . /l /l)
jednaka 125.44 c?/?,2/.s.

4.3 Koeficijent termicke provodriosti

Prenosenje toplotne energijc u metalima se ostvaruje posredstvora aioina koji osciluju
oko svojih ravnoteznih polozaja (fonona) i slobodnih elektrona. Posto je kod metala
koncentracija slobodnih elektrona vclika to prakticno na svim temperaturama transport
toplotne energije se obavlja elcktoniina.

Poznato je da se toplotna svojstva tankih metalnih filmova niogu susl inski razliko-
vati od svojstava masivnih struktura [83], [84], [85]. Te razlike su posledica specificne
geometrije ovakvih struktura, n prvom redu zbog postojanja granica sistema dnz odgo-
varajuceg pravca.

Poznato je da je koeficijent termicke provodnosti poveza.n sa koeficijentoin di fuzi je
prostorn relacijoin

(4.45)

gde je ce - specificna toplota po jednom elektronu (n.rcr - elektronska specificna toplota
jedinice zapremine, tj. C'F). Na bazi ove relacije inoze se vrlo lako dobiti temperaturska za-
visnost koeficijenta termicke provodnosti kako za zapreminsku s t r u k t u r u , tako i za tauak
metalni film. Posto je koeficijent difuzije pronaden, za nalazenje koeficijenta termicke
provodnosti potrebno je naci izraz za specificnu toplotu elektrona koja se moze naci u
gotovo svim udzbenicima fizike cvrstog stanja. Na. n i s k i m temperaturama kod cistih met-
ala, kao i na visokim, ona je proporcionalna temperaturi [86], pa je koeficijent termicke
provodnosti

A = ^27'T D . (4.46)

Da bi se dobila temperaturska zavisnost koeficijenta provodenja toplote, treba naglasiti
da u ovoj forrnuli koeficijent d i f u z i j e treba racunati i na n i sk im temperaturama sto nije
uradeno. Ipak, za temperatursku zavisnost koeficijenta difuzije b i tn i su srednji brojevi
fonona koji su na niskim temperaturama proporcionalni trecem stepenu temperature

Za sobne i visoke temperature CP je prakticno proporcionalno temperaturi

(4.47)

sto znaci da koeficijent termicke provodnosti ima isti oblik kao i na. niskim temperaturama.
Kao sto se vidi, na visokim temperaturama koeficijent termicke provodnosti ima istu tem-
peratursku zavisnost (koja dolazi od specificne toplote elektrona) kao i na niskim tem-
peraturama, s torn razlikom sto konstantni mu l t ip l ika t ivn i faktor koji ulazi u elektronsku
specificnu toplotu na sobnim temperaturama je n iz i za oko sto puta.
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Numerickim putein lake se dobija brojna vrednosi za A. Za inasivnu strukturu i isti
set parameiara kao i pri racunanju d i fuz i j e , dobija sc za, koeficijent termicke provodnosti
sledeca vrednost

W
A = 41.20—-. (4.'18)

U slucaju filma od t r i sloja je

za pet slojeva

dok je za. film od hiljadu slojeva.

A(3) = 17.39

A ( r > ) = 25'.5

W

ml\

i»l\)
1.50)

A(103) =41.10
??;, i

i vrlo je bliska vrednosti (4.48) za ma.sivuu strukturu.
Teorijska vrednost, za A nalazi se u eksperimentalnom opsegu koji u|)ravo odgovara

metahma [87]. Takode za film ona je manja [82] i raste sa. povecanjem deb l j i ne olpri l ike
kao i ostali kineticki koeficijenti. Za. dovoljno debeo f i lm , ona popriina vrednosi, koju ima
masivni metalni uzorak.

4.4 Koeficijent elektricne provodnosti

Polazeci od izraza za Kubo formulu izvedenu u prethodnom paragrafu, lako se dolazi do
izraza. za elektricnu provodnost koja je sledec.eg oblika

(4.52)
0 I)

Ovde je ./;(/) - operator .struje u s i s t (Mi iu u Hajzeubergovoj reprezentaciji, (...) - oznaca.va
usrednj avail je po Gibsovom ravnoteznom ansamblu, V - zapremina. sistema.

Treba aapomenuti da su se izracunavanjem koeficijenta. elektricne provodnosti bavilo
niz aiitora [77], [88]-[90].

U slucaju visokih temperatura i kvantnih ausanibala, koeficijent elektricne provodno-
sti povezan je sa koeficijentom di fuz i je pozna,tom Ajnsta.jnovom relacijom [79]

2 fdn
Tii = e2 Dn ~ (4.53)

gde je On/d(, - prosecna f lnktuaci ja . broja nosilaca struje a ( - je hemijski potencijal
elektrona koji je prakt icno jednak Fermijevoj energiji. Posto je D vec ])ronadeno, za
nalazenje koeficijenta elektricne provodnosli potrebno je samo nvrstiti nadeui izra,z za
koeficijent difuzije elektrona.
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Na niskim temperaturama n i j e racunata tempera.turska. zavisnost koeficijenta difuzije
pa ce elektricna provodnost bi t i procenjena saiuo za. visoke temperature.

Na visokim temperaturama koeficijeui difuzije za masivni kr is ta l jc dat fo rmulom
(4.35) tako da je odgovarajuci koeficijent elektricne provodnosti na. osnovu (4.53) dat
sledecim izrazom

(JB = 0
(4.54)

dok je za film

'<)W in,

7rC/i2 (hi It N + 1 Ml
(4.55)

Iz ove formule se v id i da u izraz za elektricnu provodnost ulazi b ro j slojeva.
Na bazi gornjih lormula izvrsena je numericka analiza. Za. koeficijent elektricne

provodnosti masivne strukture dobijena je brojna vrednost

<7B = 17.18 • io r > j r 'm~ ' .

U slucaju tankog filnia. dobijeno je za t ros lo jni

<r(:{) = 7.64 • 10" ir '?//"' ,

petoslojni
o-(5) = 10.99- 10" i r ' ? / /" 1 ,

dok je za. film od h i l j a d n slojeva

(T(1U : J ) = 1 7 . 1 5 - 10" n-'wr1

(4.56)

(4.57)

(4.58)

(4.59)

i blisko je vrednosti (4.56) za mas ivuu strukturu.
Na osnovu dobijenih teorijskih vrednosti za. koeficijent elektricne provodnosti a u

oblasti visokih temperatura v id i se dobro slaganje sa eksperimentalnim vrednostima [87].
U slucaju filma, vrednosti za. a su manje od odgovarajucili n balku i rastu sa povecanjem
debljine otprilike kao i prethodua dva kinet icka koeficijenta. Takode, za f i lm o<: l i i l jadu
slojeva brojna vrednost za koeficijent e lektr icne provodnosti je bliska onoj u masivnoj
strukturi.

Najobicniji mehanizam k o j i s inanjuje pokretl j ivost nosila.ca u tankim metalnim fi l -
movima u poredenju sa zapreminskim obrascima je svakako dimenzioni efekat. On se
pojavljuje zbog finitnog kretanja elektrona. duz jednog pravca. Osim toga, i granice
tankih struktura se ponasaju kao rasejavajuci centr i . Takode, usled njibovog postojanja,
mogu nastati povrsinska stanja. sto sve na neki nacin ntice na to da odgovarajuci kineticki
koeficijenti u ovakvini s t ruktura. ina i n i a j u nize vrednosti od odgovarajucib u masivnim
strukturama.



Transport.iic karnkteristike t.ankili fi/niova 86

4.5 Videman-Francov zakon

Poslednjih decenija intenzivno so radi na. povecanju koeficijenta korisnog dcjstva pri pre-
tvaranju elektromagnetne (svetlosne) energije u elektricnu. Ovo povecanje je narocito
znacajno kod vestackili satelita i kosmiek i l i satlova jer so kod n j i l i elektricna pogonska
energija dobija na racun sun cove svetlosne enrgi je . Ispostavilo so da jo koeficijent ko-
risnog dejstva proporcionalan odnosu elektricne i termicke provodnosti. I 'ostoje ra.zlozi
za verovanje da je pomenuti odnos veci u lankoin f i l m u nogo u odgovarajucoj nuvs ivnoj
strukturi, pa shodno lonio kao transformatore svetlosne energije u elektricnu, treba ko-
ristiti sto tan jo filmove.

Poznato je da, slobodm o l o k l r o n i u i n o l . a l i i n a . u c e s t v u j i i u t i ' a n s p o r t i i top io tno onorgi |o,
a takode i u obrazova,nju elektricne stnijo. Stoga so jirirodno nainoro potroba da so
izmedu koeficijenta termicke provodnosti A i koeficijenta s | )oc i f i fnc elektr icne provodnosti
uspostavi odrcdena voza. Eksperimentalno jo u i v r d f - n o ( v i d c t i [87]) da oni niotal i ko j i
imaju vecu specificnu elektricnu provodnost, ima ju i voci koeficijent torniicko |)rovodno-
sti i obrnuto. Ispostavilo so da je o v a j odnos u masivnoj strukturi p r ib l i zno is t i za
sve ciste metale na visim temperaturama. Do ovog zakljucka su dosli Videirian i Franc
(Widemann-Franz), |>a so zato ovo i zovo Videman-Francov za,kon.

Ovde ce biti izvrsena istrazivanja odnosa termicke i elektricne provodnosti — u f i l m u
crT

i rezultati ce biti uporedoni sa istim odnosom za masivne strukture.
Naosnovu dobijenih izrazaza toplotnu i elektricnu provodljivost, numericki je oclrecTen

ovaj odnos i za, masivne strukture on iznos i

A

^T
2 . 4 0 - 10'

U slucaju filma navedeni odnos za,visi od d o b l j i n e i za film od tri sloja

A(3)
= 2.28- 10-8 [4.61;

pet slojcva
A(5)

= 2.32 • 1 0-8

a-(5)T

i u slucaju filma od hiljadu slojeva on iznosi

CT( 103)7'
= 2.39- 1(T8

wn
4.63)

Kao sto se vidi iz gornjih formula, navedeni odnos u slucaju masivne s t rukture nalazi so
u intervalu koji je eksperimentalno odrodon za' metale [87].

Na osnovu rezultata izvrsenih is t razivanja navedenog odnosa, za mas ivnn strukturu i
film, vidi se da je ovaj odnos u l ihnu manji i da raste sa povecanjem liroja slojeva. Kako
je reciprocna vrednost pomenutog odnosa proporcionalna koofici jentu korisnog dejstva
pri pretvaranju svetlosne enrgije u elektr icnu, treba istac.i da je razlog za ovo verovanje
sasvim opravdan polazeci od rezultata gornje analizo. odakle slcdi da treba. korist i t i sto
tanje filmove kao transformatore svetlosne energije u elektricnu. Ovaj rezultat bi mogao
da ima vcliki prakticni znacaj.
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Zakljucak

Gledano u ccl ini inogio hi se z a k l j u c i t i na osnovu tlobijcuili rezultata, da se u dopira
filmovima krije n iz kor i sn ih osobina ko jc odgovarajuce inasivne s t ruk t t i ro nc poseduju.

Kao prvo, za pobudenje mehan ick ih oscilacija u l i l i n u potrebna je ncka aktivaciona
energija utoliko veca ukoliko je film tan j i . To znaci da se fononi u iankim filmovima
pojavljuju na temperat.urama nesto visim oil apsolutne mile. Ova cinjenica znacajna je i
za superprovodljivost a. ia.kodc i za probleme akusticke izolacije.

Sledeca interesantna cinjenica vezanaje za u t i ca j dopinga na prostornu raspqdelu ele-
ktrona. u f i l i i i n . I \o i is l ,a . l ,ovai io jc da. I ' a . v n o i i K M ' i i o raspodcljeni doping pomora ma.ksimurn
prostorne distribucije e lekl rona ka granicaina l i l m a . Ovo jc znacajno posehno za super-
provodnike riovog tipa. k o j i i m a j u znalno vise kriticne temperature, a.li su superprovodne
struje ,,sakrivene" u d u h i n i stnikture.

Istrazivanje konstante efektivne elektron-elektron interakcije koja se pojavljuje u BCS
teoriji, dovelo je do veoma interesantnog rezultata: najveru konstantu efektiviie elktron-
-elektron interakcije daje interakcija povrsinskih elektrona sa zapreminskim fononima pa
se moze zakljuciti da. je ovaj tip in te rakc i je odgovoran za povecanje superkonduktivne
kriticne temperature.

Konacno, istrazivanja transportnih karakteristika pokazala su daje u filmovima termi-
cka provodnost niza nego u odgovarajucim mas ivn i in strukturama. S druge strane, odnos
elektricne i termicke provodnosti u f i l i n i i j c veci nego u mas ivn i in s t rukturama, sto prema
nekim ocekivanjima treha ila dovede do povecanja koeficijenta korisnog dejstva pr i pro
tvaranju svetlosne energije u elektricnu. Drug im recima, f i lmove treha koristiti kao trans-
formatore svetlosne rnergijr u e lek t r i cnu , a, nc masivne strukture.

Ako se analiziraju opsti iz raz i koji su dobijeni za. dopirane filmove, moze se zakljuciti
da filmovi pored osohina i s p i t a n i l i u ovoj d iser ta .c i j i , k r i j u u sebi jos mnogo korisnih cfeka.ta
tako da sa istrazivanjima. filmova. i dopiranih filmova treha. jos in t enz ivn i j e nastavit i , kako
u tehnoloskom i ekspcrimentalnom tako i u teorijskom smislu.
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A Dodatak

A.I Rekurentne relacije

Rekurentne relacije ( r eku ren tne formule i l i diferencne jednacine) su formule pomocu ko j ih
se n-ii clan nekog niza, xn izra.zava ponioru nekoliko prethodnili clanova .r/t, k. < n.

Metode za resavanjc r e k u r e n t n i h rc laci ja postoje samo za neke klase. Na jp ros t i j t i
takvu klasu diferencnih jednacina, na kojoj c.emo se i zaclrzat i cine linearne homogene
diferencne jednacine. sa konstantnim koeficijentima.
Rekurentna relacija (reda k} je sledeceg oblika

gde su ri|, 025 • • • 5 ak zadaue konstante, a. k je fiksau bro|. Takode uzinianio da, je
ak ^ 0 jer bi u suprotnom dob i l i rekurentnu relaciju manjeg red a. ,,Linearna" se odnosi
na cinjenicu da. se u ( A . I ) javljaju sa.mo prve potencije od .r (ka.o funkcije .r : A' —>
/?,, x(n) = .(.'„), ,,homogena" znaci da nema kons t an tn ih rlanova, dok je skup (a | , . . . .<ik]
fiksni skup konstanti koje ne zavise ocl n.

Cuveni Fibonacijevi brojevi odredeni su takode jednom takvom rela.cijom
Fn = Fn_j -f F,j_2 , za ?). > 2 i pon^ tn im uslovima F(, = 0 , l'\ 1.
Svakoj homogenoj d i f e r encno j j ednac in i (II DJ} obl ika , ( A . I ) l.|.

xn - a | ;rn_, - a2xn_2 - ... - afc,cn_fc = 0 , za n > k

mozemo pridruziti n|cnu karakleristicnii jcdnacinu

- a i. = 0 .r /2

(A.2)

(A.3)

Nas zadatak se sastoji u sledecem: i z r a z i t i eksplicitno n iz xn (n > 0) koji je zadat preko
IIDJ oblika (A.2) pri cenm su p rv i l i k rlanova dati f i k sn i brojevi c0, c.\,. . . , CA,._I (pocrtni
uslovi).

Najpre trazimo opsl.c rcsr.njc HI).] ( A . 2 ) ( t j . skup svih on ih nizova. ko j i zadovoljavaju
(A.2)) pa inedn n j i n i a t r az imo ono resenje koje ce zadovoljavati date |>(jce1,ne nslove
•'-'o = c0, x\ C i , . . . , Xk-\ f ' / , ._|. Opslc1 rt^senje / / / ) . / ( A . 2 ) dobijanio pr imenom
sledecih lema

Lema 1. Ako jc X-korcn karaktc.risticnc jcdnacinr. (A.'.l) date. II D.I visf-stritkosli
m (m > 1), lada su svih jti nizova xn = \,xn = ii.X'1,. . . , xn = ?;.'""'A" rc.scnja tc II DJ
tj. zadovoljavaju, (A.2).

Dokaz: Proverinio najpre da niz A" zadovoljava (A.2). Zaista,

Xn - «1.rn_i - a-iXn-2 - ..- - <>-k'Xn-k =

- \ ,, \~ l  , \~'2 . \n~k _— A — (7, ] A — (I.-2A — ... — "I,-'*

\n-kf\k \k— 1 \k — '2 \ A (A — a i A — CtjA — . . . — rtfcj .

Kako je A koren karakteristicnc jednacine (A., '5) to je izraz u zagradi jednak n u l i , sto se i
trebalo dokazati.
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Uzmimo sada slucaj kada je 77;, > 2. Dokazimo da su uizovi np\ za 1 < /; < m — 1
takode resenja posmatrane HDJ. Oznacimo na jpre karakteristicni polinom III).] (A. 2)

i deflnisimo jos 771 pomocnih polmoma rekurzivno na sledeci nacm

<kj ,rn-k p( ^— X 1 ( .1

(A.5J

Iz definicija se vidi

Po(x) = x" - aix"-' - «2.r"-2 - . . . -

- k+ \)x"

- a f c (7i -

Pm-i(x) = nm~lxn - a.! (71 - I)™-1!"-' - ...- a ^ _ , ( n - A: + ])"'-lxn~k+l - ak(n - k)m~l xn~k . .

Dalje, kako je A-koren karakteristicne jednacine ( A . .'5) visestrukosti 77; to je

l>(\) = l"(\) = ... = / J ( ' " -"(A) = 0 (A. 7)

= l},(\ . . ' .= / ^ ^ A = 00. Iz (A. 7) i (A,r)) sledi Pn(X) = I \ ( X ) = l},(\) = . . . = /^^
(primetimo da je A 7= 0, jer u suprol .noin l > i hi lo ak = 0).

Iz (A. 6) i (A. 7) dobijamo da nizovi A", ??,A", 7),2A", . . . , ??.'"~1An zaisia predstavljaju
resenja (partikularna) II D.I (A. 2).

D

Lema 2. (linearno ] ) r a v i l o )
Ako s?/ nizovi xn i yn rc.scnja dale. IID.l tada za proizvoljnc konstant.c A i B je niz
zn = Axn + Byn, Lakode jcdno rcsenje.

Dokaz: Neka xn i yn zadovoljavaju (A. 2). Proverimo da i zn zadovoljava istu

= (Axn + Byn] - al(Axn_l

= A(xn - a,a;n_i - a2.rn_2 - ..
= ^ 4 - 0 + 5 -0 = 0

a,r / n_, - a2?/n_2

a
Kombinujuci Lemu 1. i Lemu 2. dobijamo opsle resenje HDJ.

Teorema 1: Ako su A | , A 2 , . . . , A ( sva razlicita resenja karakteristicne jednacine
(A. 3) cije su visestrukosti rn.\, /n2 , . . . , int (?H| +r??.2 + . . . + ??if = k) tada je opsle resenje
HDJ (A. 2) oblika
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+A21(/120 + nA21

(A.8)

gde su Ai3 (i, = 1 , . . . , / . ; ; = 0 , . . . ,n,- — 1) proizvoljne konstante.
n

Sada se postavlja pitanje: da l i se mogn odredi t i konstante AtJ tako da niz x,, dat,
preko (A.8) zadovoljava i pocetne uslove I j . ./',, = r,,. .rj = c j , . . . , .r^._ t = r^._|?
Odgovor je potvrdan. Konstante /!,, dobijamo resavanjem linearnog, kvadratnog sistema
jednacina

A X = c ,

koji ima jedinstveno resenje

v _ ,i ]T
A — [/I10, /I | | / l i ( , , ( ) _ | ) , . . . , /l/(|. / l / i , • • - . - l / ( ? n , - l ) ]

gde je c= [CQ, C i , . ' . . , C j t ] , a determinanta mal,rice A

-

i o
A , A t . . .

A? 2A?

je generalisana Vandermondova determinanta, za. kojn se zna. [92] da je razlicita. od mi le
tj. jednaka

A.2 Cebisevljevi polinomi trece vrste

U literatim [9-5] se sreeu Cebisevljevi pol inomi prve i druge vrste Ln = />«(• '•) za.dati
rekurzivno na slederi na.r.in

/,„.+ ! - '2.i:Ln + / ,„_, = 0 , za n > \

sa pocetnim uslovima L0 = 1 , L\ •'' i L® = 1 , / / i = \/l — ;r'2 respektivno.
Prilikom analize struktura sa narusenom translacionom simetrijoni javlja. s< v n i z poli-

noma po p Cn(p}27 koji se zadaje na sledeci nacin

sa pocetnim uslovima

f>(^t -\- r^ , ,__ i = 0 , za n >

C0 = I i C, - / j .

(A.9)

(A.10)

27 Osim na ovom mestu ovi ])oliiioini se srccn i u mdlekularnoj kvantnoj mehanici, kvantnoj liemiji itd.
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S obzirom na veliku slicnost rekurenti i ih rclacija prethodnili nizova, dogovoruo cemo
ovaj posiednji niz polinoma Cn(p) zvati niz Cebisevljevih polinoma trece vrste. On
se moze definisali i kao karaklerislicni polinom Iridijagonalne matrice n-tog reda zadale
na sledeci nacin

0 1 0 . . . 0 0 0
1 0 1 . . . 0 0 0
0 1 0 0 0 0

0 0 0

0 0 0

0 0 0

0 i 0
1 0 1
0 1 0

CM = \Pl-An\I - jedinicna inatrica ?i-tog rcda).

Karakteristicna jednacina dife.rencne jednacine (A.9) jc

r2 - />r + 1 = 0 ,

dok su njeni korcni
p±

t , 2

( A . 1 1 )

Priroda rc.senja, gorn je j ednacme zavisi od vrcdnosli promenljive p te sioga razlikujemo
sledeca dva slucaja:

a) / slucaj: Jednacina ( A . I 1 ) i n i a dvostruko realno resenje r, = r-2 = - t j . \p\ 2

Opste rcsenje II DJ (A .9 ) jc ohl ika Cn = (A + i>.ll)r\ gdc se konstantc A i 13
dobijaju resavanjem sistema

Dakle, A = 13 = 1, tj.

za
za

b) II slucaj: Jednacina ,(A.I 1) ima razticita resellja tj. |/;| 7^ 2.
Opste resenje II DJ (A .9) je oblika Cn — AT\ + Br% gde se konstante A i B (prime-
timo da su to funkcije \H> p) dobijaju iz pocetnih uslova (A. 10) resavanjem sistema

•
G0 = /n', + o/'2 ,

C, = Ar\ Br\
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Prostim racunom se dobija da je

A =

tj-

Cn =

-4-p
2v/^-=T4

u+1 n+l

(A.13)

U ovom slucaju cemo raziikovati dva podslucaja:

Ila) Ka.da.su r\ koiijugovaiio komplt'ksui brojr.vi l|. kada p G ( — 2 , 2 ) ( i l i kra.cc

\P\ 2)
/

l ib) Kada su r\ ?'2, oba real n a. i razlicita t j . p € ( — 00 ,—2) U (2.+00) ( i l i kracc

Razmotrimo posebno ovc podslucajeve:

Ila) -Slucaj \p\ 2 .

Koristeci trigonometrijski oblik kompleksnog brojakao i Moavrov obrazac dobijamo

sin

tj. iz (A.13) dobijamo

Cn = —-:--: [(r.os(7/
2i smO

sto daljc konacno da. jc

' 71

s n T i

s i n ( 7 » + \)0
~^(T

)0- is\n(n

= arri'os

D

lib) -Slucaj \p\ 2 .

Koristeci funkc i je s in l i : i ; ̂  [cr!: — r~' r]/2 i rosli ,r ̂  [r'r + e~ r]/2 ka.o i njiliove
osobine cosh2 x — sinh2 .r = 1 i (cosh ;r i sinli .c)" = cosh(?i.r) ± sitili(??..r) formula
(A.13) se smenom /) = 2 cosh :r, za slucaj p G (2, +00) svodi tia

1 ' i ; ff \  ( : r  =  a r c c o s n (  —  )J ,
su ih .r 2

a smenom /? = —2 cosh,?:, za s luca j /•? G ( — 00,—2) svodi ua

(.r = arccosh(——)) .
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Navedimo jos jednu lepu osobinu ovih Cebisevljefih politioma trece vrste koja se u
radu korisli.

Teorema 2: Cebisevljevi polinoini trece vrsle C'/v zadovoljavaju sledecu vezu28

11

, i ,
' '

Dokaz ule matemaiiickom indukcijom po n.
Za 7? = 1 (.vrdenje sledi iz same1 definicije C//v = C-V(^) 'j- iz (A.9). Daije, pod
pretposlavkom da tvrdcnjc va/j /,a ncko //, = / , - ( ; proizvoljno N 6 A'') dokazimo da.
vazi i za /(. = / , :+! .
Zaista, koristeci jjozna.ic osobine h i n o i n n i l i koeficijenata ka.o i i n d i i k t i v n u pret-
postavku dobijamo

Pk+]cN = pk(PcN] = pk(

/V+n-2i

sto se i trebalo dokazati.

D

A.3 Generativrie funkcije

Jedna od najinocnij ih alatki u diskretiioj inatenial ici jeste general.ivna funkcija (genera-
trisa ill z - transformacija). Pored mnogih drugih problema pomocu gcnerativne funkcije
mogu se resavati i neke klasc diferencnih'jednacina.

Osnovna ideja kod generativnih funkcija je sasviin ])rosta. Ako je «0, a j , . . . , an konacni
niz brojeva, tada je generativna funkcija ovog niza. polinom

n

C(z) = «0 + «, ~ + fl-2-'2 + - - • + ««•:" = Y") "^^ ,

28PrimeUmo da kocfir.ijont.i ux Cebisevljeve polinomr l.rcrc vrst,o r i n o vrslu ruvei iog Paskalovog t.rougla.



gde je z jedan neodreden, apstraktui simbel29. Sl icno, /.a beskonacni niz brojeva « ( ) ,« | ,
0.2, • • • definiserno njegovu generat ivnu funkciju kao red

C(z) = a,, z /
71=0

Iz defmicije se lako vidi da, kada znamo generatrisu G(z) nekog niza an onda su svi
clanovi niza potpuno odredeni formulom

Funkcija generatrisa kao jedan objekat zapravo zamenjuje citav n iz brojeva,. Kako ]r
rad sa jednim objektom, logicno, ninogo laksi od rada sa n j i l i beskonacno innogo, l.u se
ogleda velika korist generativnih funkci ja . Dakle, generativne funkci je predstavljaju saino
nacin da se povezu zajedno svi izrazi u datom nizu a svrha joj je da se posmatranjem
ove funkcije izvuku korisni zakljucci o n izu a,,, n G /V. N ju , logicno, iretiramo kao
obicnu funkciju samo kada je promenljiva z u podrucju konvergencije reda. i to u radu
precutno pretpostavljamo. Uvck nastojimo prikazati je eksplicituim analitickim izrazoni
tj. ,,zatvorenom formulom". Naprimer, generativna funkr i j a . za konacan niz binoinnili
koeficijenata f '0 l j , f " J , . . . , r j , na osnovu binomne teoreme je

a generatrisa za niz an = A", n G N je na, osnovu formule za, geometry ski red

Nije tesko pokazati da svaki niz koji zadovoljava ncku II D.I, iina generativiiu funkciju
koja se u zatvorenoj fonni moze pr ikazat i kao racionalna funkc i ja . po z tj. kao k o l i c n i k
dva polinoma.

Zaista, niz xn koji jc % odreden (jednoznacno) rekurentnom relacijoin oblika ( A . I ) i
pocetnim uslovima x0 = c0, .7:t = C j , . . . , xi<-\ r^-i je racionalna funkci ja ,

gde je
Q(z) = -xQ + (a,x-0 - xi

dobijen mnozenjem polinoma u imeniocu razlomka sa redom C ( z ) i primenom odgo-
varajuce rekurentne relacije niza xn (koeficijenti uz sve clanove z1 za / > k su jednaki
nuli zbog rekurentne veze ( A . I ) ) .

29Naziv jjZ-transfonnar.ija" i police zliog ceslo upol .rehe s i inl iola
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A. 4 Generativna funkcija Cebisevljevih polinoma trece vrste
' vOdredimo sad a- generativnu funkciju n iza Cebisevljevih polinoma trece vrste

Kako su ovi polinomi odredeni preko rekurenfcne veze (A. 9), to tehiiikom ,,teleskopiranja"
[92] odnosno suiniranjem rdadja ( A . ! ) ) za n = 1,2, . . . prethodno pomnozeuili sa zll+]

dobijamo

Sredivanjem ovog izraxa. dobijamo

sto u slucaju Cebisevljevih pol inoma Irere vrste daje

A. 14 '

Ovaj izraz predstavlja generativnu funkciju C/ebisevljevili pol inoma trer.e vrste.
Dakle,

i dzn V 1 - pz + z2

Pomocu generativnih funkcija mozemo resavati I I D J oblika ( A . I ) , sa nekitn pocetnim
uslovima. Ilustrujmo tu t e h n i k u na pr imeru Cebisevljevih polinoma trece vrste.

U slucaju kad su rcsenja. karakteristicne jednacine ( A . l l ) T] i r2 razlicita (II slucaj)
tehnikorn ,,dekompozicije" [94] generativnu f u n k c i j u (A. 14) mozemo zapisati u obliku

A
(A.15)

gde je

p + Vp2 - 4 p - \/p2 - 4
-- - --- , A ~

- 4
, B = - ,2 _ 4



A Do,l;it.;ik

Razvojem sada svakog clan a. u (A. 15) vi red dobijamo

t=0

sto dalje daje

(A.16)

Kako je \/T] = r-^ to je gornji i / raz ( A . l ( i ) identical! s;\.
U slucaju l /7 ' i = r-2 = p/2 generativna funkcija mza Cebisevljevib polinoma trrre

vrste se moze zapisati kao
1

&o & G(z) = Q'(z) gdeje

2 ~ /2

to je

Cn - -(n
P

71+1

sto smo i ranije dobi l i u paragrafu '1.2.

•
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Najnoviji trendovi u istrazivanju tankih filmova

U disertaciji je tcziste istrzivanja stavljeno na titicaj granicnih uslova na prostornu dis-
t r i buc i ju slobodnih nosila.ca naelektrisanja (elektrona), njihovc transportne karakteristike
i na uzroke koj i mogu da povecaju n j i l i o v n superkonduktivnu kriticnu temperaturu.

Problematika t ank ih filmova je veoma popularna i cine se mnogobrojni pokusaji da se
naosnovu fizickih karakteristika tankih filmova dobiju rezultati koji imaju prakticnu vred-
nost. Pored istrazivanja koja su predmet ove disertacije, uveliko se radi na pokusajima
stimulisanih efekata (povecanje superprovodne kriticne temperature Tc - pogodnija raspo-
dela elektrona) i na magnotno-mehanickim uticajima na ponasanje slobodnih nosilaca u
filmu. Ipak, najver.i broj novi j ih radova posvecen je konkretnim kristalnim strukturama
i teorijskom kao i eksperimenlalnom istrazivanju efekata koji bi ove struktnre uveli u
prakticnu p r imcnu.

Radova ima veoma mnogo, pa nema prostora da. svi budu navedeni. Bice navedeni
samo neki tipicni radovi za trendove k o j i su napred spomenuti.
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