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1. UVOD

Predmet ovog rada je ispitivanje fononskog sistema u deformisanim strukturama
1 njihovo poredjenje sa fononima u idealnim strukturama.,

Analogno fotonu koji je kvant energije elektromagnetnog talasa uvodi se fonon
kao kvant energije vibracija kristalne resetke ili elasti¢nog talasa. Zvuéni talasi u
kristalima su "sastavljeni” od fonona. Toplotne vibracije u kristalima su toplotno
pobudjeni (kreirani) fononi - analogno toplotno pobudjenim fotonima elektromag-
netnog zracenja crnog tela. Nikakav eksperiment, direktno analogan foto-elektri¢cnom
eksperimentu, nije do sada izveden sa fononima. Fotoelektri¢ni efekat ne potvrdjuje
da je foton Zestica, ve¢ pokazuje da elektromagnetno polje vrsi razmenu energije
sa drugim sistemima u nedeljivim elementarnim iznosima od hw. Ovo pokazuje
da se energija elektromagnetnog polja kvantuje. Ovakvo isto razmatranje vazi i za
elasti¢ne talase - fonone, tj. oni su kvantovani.

Oblast istrazivanja u okviru ovog rada biée ograni¢ena na analizu fonona odnosno
fononskih stanja u tankim deformisanim strukturama (deformisanim filmovima).
Filmovi predstavljaju beskonaéne strukture u ravni sa dve paralelne grani¢ne povrsi-
ne duz pravca normalnog na tu ravan. Deformisana struktura nastaje zbog realnog
postojanja granica sistema, defekata, primesa, nacina spravljanja, sintetizovanja i
dopingovanja (spaterovanja) struktura.

Posmatracemo ogranicene strukture sa nepravilnim rasporedom atoma duz z-
pravca 1 1spitati spektar, moguda stanja i termodinamiéko ponasanje fononskog sis-
tema. U glavi 2 je analizirano ponasanje fonona u nedeformisanim i beskonaénim
strukturama. Glava 3 je posveéena analizi fononskih stanja 1 zakona disperzije
u tankim filmovima sa narusenom simetrijom. U glavi 4 je ispitan uticaj fonon-
skog spektra na termodinamitko ponasanje sistema i rezultati uporedjeni sa odgo-
varajuéim idealnim strukturama. U zakljucku je dat rezime najvaznijih rezultata
istrazivanja i njihov kratak komentar. Na kraju je dat spisak koriséene literature.



2. FONONI U NEDEFORMISANIM
STRUKTURAMA

U teorijskoj fizici ¢vrstog stanja najeiée se analiziraju idealne strukture koje su
prostorno homogene i koje poseduju osobinu translacione invarijantnosti. Medju-
tim, poznato je da u praksi ¢istih izotropnih kristala nema. Svaka realna kristalna
struktura poseduje izvestan procenat neéistoéa (primesa, defekata, vakancija) kao
1 grani¢ne povrdine. Postojanje grani¢nih povriina narusava translacionu simetriju
kristala. Na stepen narugenja simetrije uticu takodje i netistoée. Sva ova odstu-
panja od idealnih struktura kao rezultat daju specificne efekte koji su vrlo vazni za
prakti¢nu primenu. Mi éemo posmatrati fononska stanja u strukturama sa naruse-
nom simetrijom.

Zasto bas fononi? Fononi su osnovna pobudjenja u kristalima. Fononski podsis-
temi su uvek prisutni bez obzira da li se radi o elektronima, eksitonima ili nekom
drugom tipu elementarnih eksitacija. Dakle, oni su glavni nosioci mehanizama
koji "proizvode” odredjene fizicke osobine, pojave i efekte u kristalu. Oni se lako
termalno pobudjuju i prisutni su veé sa malim porastom temperature iznad 0 K.
Znacajno je dakle, prvo ispitati fonone.

Najprostiji tip kretanja u évrstom telu je oscilatorno kretanje atoma ili molekula
oko ravnoteznih polozaja. Kao rezultat interakcije izmedju Cestica, kretanje jednog
atoma Je "u zagrljaju” susednih atoma i povezano je sa kretanjem svih atoma u
kristalu. Odatle sledi da kretanje pojedinog atoma nije osnovna forma atomskog
kretanja u évrstom telu. Talasni poremeéaji svih atoma mogu se smatrati osnovnom
formom kretanja atoma. Ovi talasni poremecaji su okarakterisani talasnom duzinom
A i frekvencijom w. Frekvencija je funkcija talasnog vektora. Ovo periodiéno kre-
tanje atoma u kristalnoj resetki je posledica periodi¢ne zavisnosti frekvencije od
talasnog vektora E, koji definise pravac prostiranja poremecaja.

Kvantna karakteristika talasa je ukazala na postojanje minimalnog energetskog
1znosa vibracija kristala sa datom frekvencijom. To omogucava da se uvedu specifi¢ne
kvazicestice - fononi .
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Energija fonona je E = hw, a impuls § = & k. Pazljiva razmatranja pokazuju
da postoji nekoliko tipova prostiranja talasnih poremeéaja u kristalu. Oni se raz-
likuju po kretanju atoma unutar elementarne ¢elije u kristalu. Svaki tip fonona je
karakterisan specificnom zavisno$éu energije od kvaziimpulsa.

Fononi kao kvazitestice mogu se eksperimentalno detektovati. Fononi opisuju
oscilatorno kretanje atoma u kristalu, ali nekompletno zbog toga 3to oni predstav-
ljaju samo kretanje oko ravnoteznog polozaja, jer u kristlu postoje i drugi tipovi
elementarnih pobudjenja ili kvazicestica. Broj fonona raste sa porastom temperature
Sto se ogleda u povecanju amplitude oscilovanja atoma sa porastom temperature. Za
razliku od realnih Cestica, karakteristike kvazicestica zavise od karakteristika okoline
tog kristala; atoma, molekula ili jona poredjanih periodi¢no u prostoru.

Na osnovu perioditnog rasporeda atoma, te periodi¢nosti recipri¢nog prostora,
relevantna fizicka karakteristika sistema (energija) je periodiéna funkcija talasnog
vektora. Zbog medjusobne povezanosti, jedan atom trpi uticaj svih ostalih atoma
koji ga okruzuju, pa zbog kvantovanosti toga oscilovanja onda svaki kvant tog os-
cilovanja nosi pecat celokupnog kolektiva atoma, te se u kristalu ne moze govoriti o
fononima kao pobudjenjima individualnih atoma veé o fononima koji predstavljaju
kvante oscilovanja celog kristala.

Na osnovu gornjeg razmatranja vazno je poznavati energetski spektar u évrstom
telu. Poznavanje zakona disperzije omoguéuje da se odrede sve makroskopske karak-
teristike kristala (unutrasnja energija, specifitna toplota). Naravno, energija kristala

‘moze imati bilo koju vrednost uzimajuéi u obzir postojanje velikog broja kvazicestica

u kristalu.

Ovakvo definisanje fonona omogucuje da energija oscilatornog kretanja atoma
u kristalu postane suma energija pojedinih fonona. Najpogodniji model za ¢vrsta
tela je sud sastavljen od fononskog gasa. Na ovaj natin se izdvajaju atomi od
fonona, koji nisu nista drugo nego talasni poremeéaji iste forme. Zbog toga je
izuCavanje dinamickih karakteristika kristala svedeno na izu¢avanje dinamike gasa
fonona. Istina, ovo nije klasican gas zato §to broj €estica u sistemu nije sa¢uvan, on
raste sa porastom temperature.

Fononi su bozoni, §to sledi iz analize oscilatornog kretanja atoma. Dva sudarena
fonona mogu nestati zajedno, a novi fonon nastaje sa energijom jednakom zbiru
energija sudarenih fonona. Dakle, fononi su osnovna pobudjenja kristala i javljaju
se, usled oscilatornog kretanja atoma oko ravnoteznih polozaja, kao specifican gas
kvazi¢estica nelokalizovan za odredjeni atom iz kristala, ve¢ kao karakieristika celog
kristala.

-
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Za idealne beskonacne kristalne strukture sa prostom elementarnom celijom za-
visnost frekvencija w od talasnog vektora k, prikazana je na slici 2.1.

Slika 2.1

Vidi se da sve tri komponente zvuénih talasa w, (k) teze nuli kad & — 0. Takvi
kvanti mehanickih pobudjenja sa linearnim zakonom disperzije zovu se - akusticki
fononi .



Ako se analiziraju masivne kristalne strukture sa slozenom elementarnom éeli-
jom, dobija se sloZenija zavisnost frekvencije w(k), koja je predstavljena na slici

2.2
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Slika 2.2

Sa slike je uocljivo da tri frekvencije uvek teze nuli kad & — 0 i one odgo-
varaju akustickim fononskim granama, dok za ostale grane vazi limy_g w(k) # 0.
Mehanicke oscilacije sa ovom osobinom se zovu - opticki fononi . Na slici je
predstavljen ukupan fononski spcktar masivne kristalne strukture sa slozenom ele-
mentarnom celijom, koji se sastoji od dve grane: nize akusticke i vide opticke koja
poseduje energetski gep. I akusticki i opti¢ki fononi mogu biti longitudinalni (L) i
transverzalni (7).
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Eksperimentalni dokazi kvantovanja nekog elasti¢nog talasa ukljucuju sledeée:

1. Doprinos resetke u toplotnom kapacitetu évrstog tela uvek tezi nuli kada
temperatura tezi nuli. Ovo jedino moze biti objasnjeno kvantovanjem vibracija
kristalne redetke. To je jedan od dokaza postojanja fonona.

2. Detekcija fonona se moze izvrsiti X - zracima i neutronima koji se neelastiéno
rasejavaju na kristalima. Ova rasejanja se odvijaju sa promenama energije i im-
pulsa koje odgovaraju stvaranju ili apsorbovanju jednog ili vise fonona. Merenjem
"uzmaka” rasejanih X - zraka ili neutrona, odredjuju se svojstva pojedinih fonona.
Takvi eksperimenti pruzaju najbolji nagin za odredjivanje disperzionih relacija za
fonone, tj. daju zavisnost frekvencije od talasnog vektora i predstavljaju najbolji
dokaz postojanja fonona.

Iz ovog razmatranja se moze pretpostaviti da u slu¢aju masivne kristalne struk-
ture sa jednim atomom po elementarnoj Celiji, kristal "ne ose¢a” pojedinaéne atome
ve¢ oni svi osciluju kao elementarna ¢elija i javljaju se samo akusti¢ki fononi.

Kada su u pitanju masivne kristalne strukture sa slozenom elementarnom éelijom,
tj. dva ili vise atoma po elementarnoj celiji, vidi se da se javljaju pored akustickih
i opticki fononi. Ovo bi znacilo, da pored oscilovanja elementarne éelije kristala
postoji 1 oscilovanje atoma oko centra masa koje se javlja na nekoj minimalnoj
frekvenciji (razli¢itoj od nule) i ovo oscilovanje objasnjava pojavu optitkih fonona.



3. FONONI U SPATEROVANIM FILMOVIMA

Priroda idealnih kristalnih struktura ne omogucava konstrukciju visokotem-
peraturskih superprovodnika. Cinjenice do kojih se doslo eksperimentalnim pro-

ucavanjem keramika, koje su spaterovane sitnozrnastim oksidima, ukazuju da se

fenomen superprovodnosti moze realizovati u neidealnim strukturama. Analizom
tankih idealnih (nederformisanih) filmova, doslo se do zakljutka da se u ovakvim
strukturama mogu postiéi neophodni uslovi za visokotemperatursku superprovod-
nost. Kako atomske mase takodje definisu fononske spektre doslo se na ideju da
fononski spektri mogu biti izmenjeni adekvatnom distribucijom masa duj jednog
pravca. Ove pretpostavke ¢ine osnovu teorijskog modela deformisanih filmova. De-
formacija se moze posti¢i pogodnim delovanjem spoljasnjeg pritiska na paralelne
grani¢ne povrine i drugim spoljasnjim poljem.

Posmatra se tanki film koji je u XY - ravnima beskona¢an, a u z - pravcu
ima konatnu debljinu. Dopingovanjem (spaterovanjem) tankog filma primesnim
atomima duZ z - pravca sa jedne graniine povriine dobija se film sa narusenom
translacionom simetrijom. Pretpostavlja se da je u nedopingovanoj matrici duz z-
ose locirano N, atoma i da su torzione konstante Cop ; (a # B) zanemarljive u
odnosu na konstante istezanja Coq.

Parametri elementarne éelije nedopingovanog filma su: a; ¥ e, =a i a, 3 a

(slika 3.1).

Slika 3.1
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Hamiltonijan fononskog sistema u aproksimaciji najblizih suseda ima standardan

oblik:

— 1 (pg)2 1 oo (e ¢4 2
H_iazﬁ—Mﬁ + 2 O (us-ugs) (3.1)

o,

Ubateni atomi obrazuju "grozd”, tj. gomilaju se sa gornje strane granicne
povrsine u z - pravcu, a prema donjoj graniénoj povriini njihov broj opada. Pret-
postavimo da je masa ubacenih atoma veéa od mase atoma osnovne matrice. Pri
analizi posmatranog sistema svi vazni fizicki parametri filma (masa, konstante is-
tezanja, atomski pomeraji, impulsi) postaju zavisni od reSetkinog indeksa n, =
0,1,2, ... ,N,, t)

Mi= M, pyn, = M,

z*

Isto vazi i za konstante istezanja:

oo —
Cﬁ = Ccm,nx,ny,nz - Caa,nz-

Ako se posmatra n -ti atom i njegovi najblizi susedi, hamiltonijan (3.1) dobija

oblik:

1~ (P8) | L o _ o @y
"= 52 M, "1 ZC [ = ul=))? + (ug — ueg, )]

S obzirom na opisani model (postojanje dveju grani¢nih povrsina), ovaj hamiltonijan

se moze napisati kao zbir povrsinskog Hp i zapreminskog H» dela:

H=Hp+ Hy, (3.2)

Hp opisuje energetski doprinos povrsina, a H, unutrasnjih slojeva filma. Atomi koji
pripadaju grani¢nim povrsinama, tj. slojevima n, = 01in, = N, nisu "zamrznuti” u
z - praveu. Zbog odsustva slojeva n, = ~1 i n, = N, +1, odgovarajudi fononski
pomeraji bice jednaki nuli, tj:

uo,n;,ny,-—l = ua,n,,ny,Nz+1 =0 )

a sa druge strane pripadne konstante elasticnosti su:

Ccra,—l = Caa,Nz+l ?é 0 )

tako da grani¢ne povrsine ne predstavljaju "krute zidove” ve¢ povrsine koje "disu”.
Eksplicitni izrazi za hamiltonijane Hp i Hz imaju oblik:
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1
— 2 2
- Z Z {Caoz 0 \Uq Mayy,0 = ua,n_.,—l,ny,O) + (Ua,n,,n,,,o - ua,nz+1,ny,0) +

oz, ny
+(ua,n,,ny,0 - ua,nx,ny—l,0)2 + (ua,nz,ny,o - ua,nx,ny+l,0)2+
+(ua,nz,ny,0 - ua,n,,ny,l)z + (ua,nz,ny,O)Z] + Caa,—l u?x,nz,ny,O-}'
+Caa,Nz [(ua,nz,ny,Nz - ua,n,—l,ny,N,)z + (ua,nz,ny,N; - ua,n,+l,ny,Nz)2+
'*’(ucx,n,,-,~ny,Nz - uax,n-,,,ny—-l,Nz)2 + (ua,nr,n,{,Nz - ua,nr,ny-*-l,Nz )2+

2 2
+ (uavn:vnnyz - uaynz)nnyz"'l) + (ua n.’ranya ) ] + CQO‘N +1 ua n,,ny,Nz} 3

p N:-1
an;,ny,nz

Z Z Z > Coan, %
NNy n,=0 oMz Ny np=1

2 2
X [(ua,nx,ny,nz - ua,n:—l,ny,nz) + (ua,nx,ny,nz - ua,nz+1,ny,nz) +

2 2
+(u0\n1y"yynz - uoz,n,,ny—l,nz) + (ua,nz,ny,n; - uﬂ'ynlyny‘l'ly"z) +

2 2
+(u0'7'n:vnyynz - uavnx»”yynz“l) + (ua»nrvny;nz - uﬂ’vn.ryny,7lz+l) ]

Koriste¢i Hajzenbergove jednacine za u i p:
ihal =, H); ihpl = o, H]; 1= (me,my,m )
et/ R m° ’ p” - mo 3 - g by, z
1 uzimajuci u obzir komutacione relacije za operatore pomeraja w i impulsa p:
— i1 . By _ —
[ug, p2]=ih bimbap;  [ug, wi) =g, pil=0,

dobija se sistem od N, +1 diferencijalno-diferencne jednaéine za fononske pomeraje:
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U C,Bﬁ 0

Y — k)

Bimamy,0 = M ( LBmap1,my,0 T UBm,_y,my,0 = 5uﬁ,mx,my,o+
0

+ uﬁrmz,my+1,0 + uﬁ'm:’my-l ’0 + uﬁ’mz’myvl) + (33)

Cppa Copr
'——‘2]‘40 (uﬁ,mz,my,l - Uﬂ,mz,my,o) - 2M0 UBmazmy,0 5

+
2) 1<n,<N,-1

U Cﬁﬁ m

Y —_— ¥ z

Bmz,my,m. M ( Bmair,my,m; Uﬁ,mz_hmy,m, g 2uﬂ,m1,my, z.+_
™My m

T UBm,mypr,me T UBmamy—yms — zuﬁ,mz,my,mz) +

C z
+ Q;Z,m (’uﬁ,mx'my’mz-*-l + uﬁvmzvmyymz—l - 2Uﬂym:,’myvmz) + (3‘4)
m;

Cﬁﬁ mz+1
+_2j-4:— (uﬁquymyymz+1 - uﬁ,m:,my’mz) +

Copm.-1 |
+ﬂ1—m—z— (Uﬁ,mx,my,mz—l - uﬁ,m,,my,mz) y

3) n, = N,:

Cgﬁ N
uﬂ,m:,my.l\rz = —]WN (Uﬁ,n1.1+1,my,Nz + Uﬁym:—l,my,Nz — 5uﬁ‘mx,my,Nz+

+ UBimamyt s, Ne + UBmgmy_y,N: + uﬁ,mz,my,Nz—l) + (35)

CopN—1 Cg,

QJWNZ B,me,my,N: Bmzmy, 2]‘4N2 Bum sy N

ReSenje_sistema jednacina (3.3),(3.4) i (3.5) moze da se potrazi u obliku proiz-
voda nepoznate funkcije u z-pravcu i ravnih harmonijskih talasa u XY -ravnima, jer
je translaciona invarijantnost narusena samo duZ z-pravaca :
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uﬂymz,myvmz = Z [‘I)ﬂ,mz eia(k1m1+kymy)—iwt + hc} : (36)

Kz ky
NalaZenjem odgovarajuéih izvoda i njihovim ubacivanjem u jednacinu (3.4) dobija
se sistem diferencnih jednatina za amplitude @

ang:

4chan . k:z,‘ . k
o (S s 2] )
Caa,n, ,

= ou,, (Pomctt + ans = 280) + (3.7)

_____Caan +..1 Caan -1
Mz q)an _(ban —_rr am,—1 — Pon :
+ oM, (Pon, 41 ne) ¥ oM, (Pan.m1 — Parn,)
koja vaziza n,=1,2,3, ... N, —1.

Za n, =0, na isti nacin dobija se prva (gornja) grani¢na jednacina:

ke . ,ak
2(1)0’0 {wzj\lo — 40010,0 |:Sil]2 a—z— + Slll2 a—2—y'} } + Co,o,,o ((I)a,l - Zq)a,o) -+

+ Cacx,l (q)a,l - QQ,O) - Caa‘—lq>a,0 = 0 ) . (38)

aza n, = N, druga (donja) grani¢na jednatina:

. kl‘ . k »
20, N, {wZAINz —4Cha N, [sm2 (—12— + sin? (12_2,}} + Coan, (Pan,-1 — 2%, n,) +

+ Caa,Nz—l ((I)a,Nz-l - (I)Q,Nz) — CO'a,]\’z-}-l(I)a,Nz = (. (39)

Postupak odredjivanja moguéih fononskih stanja na osnovu gornjih jednacina je
vrlo slozen. Iz tog razloga se vrsi prelaz na kontinuum (tzv. kontinualna aproksi-
macija), koja se sastoji u razvoju odgovarajuéih veli¢ina u Tajlorov red. Pri tom
velidine:

n;—z; Oun, — O(2); M, — M(z); Coam, — Calz),

zavise od kontinualne promenljive z, pri ¢emu k — 0 (dugotalasna aproksimacija).
Nakon zamene diskretnih veli¢ina kontinualnim i ubacivanjem u diferencnu jednaci-
nu (3.7), ona prelazi u diferencijalnu jednaginu drugog reda:

2(;) 4 1. dC,(z) d?,(=) 3 ak? B M(z)

d*® z
Colz) dz dz a2 Cu(2)d?

a
dz
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Sada je potrebno zadati zakon distribucije masa M (z), duz z - pravca. Masa
osnovne matrice (zbog spaterovanja, tj. nagomilavanja stranih atoma oko atoma
osnovne matrice) mora biti zamenjena e}ek*ivnom masom, pa mozemo pisati:

1 1 n

= ?
M pm ops
fim - asa osnovne matrice '
{ts - masa spaterovanih atoma

n - broj spaterovanih atoma izmedju grani¢ne ravni i prvog sledeteg atomskog
sloja. '

Spaterovanjem stranih atoma u osnovnu matricu duz z - pravca, zbog toga sto
je to njima energetski povoljnije, se uspostavlja paraboli¢na distribucija redukovane
mase (parabolicka deformacija), §to je dato izrazom:

M(z)=A+B(z-L)*. (3.11)

gde su A i B - konstante kojé treba odrediti iz grani¢nih uslova. Redukovana masa je
najmanja na gornjoj grani¢noj povrsini (z = L), dok je na donjoj grani¢noj povrsini
(z = 0) jednaka masi osnovne matrice p,, (5to znaci da spaterovani atomi ne dopiru
do donje povrdine). Tada funkcija M(z) mora zadovoljavati sledeée uslove:
m 1’5
M(0) = p ; M(L)= —Hmbs
Hs — N fim

Odredjivanjem konstanti A i B koriséenjem grani¢nih uslova, dobija se slededi izraz
za distribuciju masa:

,Um 14 \ / < 2
M(iz)=—1{1-{1~ ll——) , 3.12
(2) Py (I=pul{l=7 } (3.12)
gde je:
n fi,
pr=1- iy
Ihs

Usled nagomilavanja ubacenih atoma duz z - pravca, konstanta resetke a, se
takodje parabolicki deformise na sledeéi na&in:

a(z) =D + F(z - L)~
Grani¢ni uslovi koje ova funkcija zadovoljava su:

-

15



a
a(0) =a, ; a(L)= =
n
a, - medjuatomsko rastojanje du? z - pravca za nespaterovanu matricu.
Iz grani¢nih uslova odredjuju se konstante D i F tako da za konstantu resetke dus
z - pravca dobijamo sledeéi izraz:

=0 122 ()]

Kako potencijal opada sa porastom rastojanja izmedju atoma, to je veza izmedju
konstante elasticnosti C,(z) matrice u z - pravcu i medjuatomskog rastojanja a(z)
data na sledeéi nacin:

9

const
ar(z)’

gde p - oznacava stepen sa kojim medjuatomski potencijali opadaju sa rastojanjem.
Uvrstavajudi a(z) dobija se:

= =122 (o)

C. - konstanta istezanja za nespaterovanu matricu du z - pravca.
Razvojem gornjeg izraza u red dobija se:

Colz) =

odatle sledi:

n—1 z z
)= C,. — 2—==]] .
Calz) = C: [1 TP n L ( )]

U daljoj analizi, umesto a(z) i C,(z) bice koridéene njihove usrednjene vrednosti
po debljini L filma:

Nakon usrednjavanja dobijaju se sledeéi izrazi:

_ n+2
0=a: ——, (3.13)
— . — 1
C=C. (1 +2p ) . (3.14)
3n s
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U daljoj analizi u jednacini (3.10) se zamenjuju gornje srednje vrednosti:

a(z) — @ ; Co(z) — C.
Da bi se jednacina (3.10) mogla resiti uvodi se smena:

z

l—==)
L 6 3
1 vrsi prelaz na novu promenljivu £, tj. :
d 1 d d? 1 d?
L__ ¢ o1 4 (3.15)
dz L) d¢ dz?  (LX)? dg?
Zamenom izraza (3.12), (3.13) i (3.14) u izraz (3.10) diferencijalna jednacina

postaje:

=0,

a

&9 + (LAw)? Bm (A2Lw)? i (1= pag) £ LakX\?
d¢? @ C pm a*C PM

pri ¢emu se uzima da je:

(M Lw)? pm (1= par)
a’C PM

AeyLa . a= |G
Lw Bm 1 — pr

Nakon izvrsenih transformacija gornja diferencijalna jedna¢ina dobija poznat
oblik (Ermit-Veberova diferencijalna jednacina):

=1.

Iz toga se dobija:

d*® ) _
it Qw) - ¢1e =0, (3.16)
gde je:
L w Q ¢* ) ) )
Q(u)_%‘- QU —py) w pog=ak s E=kotky
Resenje Ermit - Veberove jednaéine je oblika:
< Q(E) = A, () VE (3.17)

pri ¢emu je H,(€) - Hermitov polinom reda s.
Da bi ovi pomeraji bili konaéni, potrebno je da Q(w) zadovoljava sledeéi uslov:

17



Qw)=2s+1 ; s=0,1,2, ...

Ovaj uslov obezbedjuje fizicku stabilnost film - strukture proizvoljne debljine, §to
dovodi do sledeéeg izraza za oscilatorne frekvencije sistema:

2

|

“)S(Q) =

S
h

a(23+1)(1—PM) 1+\j1+(252_zl>2 (é)zl_lpM . (3.18)

Dakle, dobijen je izraz za oscilatorne frekvencije sistema iz kojeg se vidi da
nijedna od frekvencija w,(q) ne tezi nuli kad dvodimenzioni vektor ¢ — 0.

S obzirom na prisustvo granica Ermit - Veberova jedna¢ina (3.16) mora biti
dopunjena dvema grani¢nim jednaginama (3.8) i (3.9),za z =01 z = L. Zamenom
refenja (3.17) u (3.8) za z = 0i ¢ = 0 dobija se:

O = B N T

Analognim postupkom grani¢na jednaéina za z = L postaje:

2 a

fumk—%wwdﬂzm(_)aﬁ

ol

I (3.20)

Koriséenjem relacije Hy(x + ¢) = H,(2) + (2¢)° moze se napisati:

[} (-9 = () + ()

jednacine (3.19) i (3.20) se svode na jednadinu:

o (3) (2 252) - () b o, () e

Nakon sredjivanja ova jednacina kona¢no dobija oblik:

(2 - ’”‘T’;"f) [Hs G) - (_1)SHS(0)C%‘] - [‘5—32113(0) (=1)° + G)(—*} 3

Odavde se vidi da parametri fi,,, g5, n, L i kvanini broj s nisu medjusobno
nezavisni. Oni u sustini, za date vrednosti, definidu uslove egzistencije fononskih
stanja sa energijama w,(q) (3.18). :

Iz poslednje jednacine moze se odrediti za koju vrednos! kv/a‘ntnog broja s funkcija
w,(0) ima minimalnu vrednost. Graficko - numerickim resavanjem se dobija resenje
za Smin = 2. Pri tom se u ovu jednadinu uvrstavaju minimalne vrednosti funkcija.

18



PM Vo a Qmi'n
Qmin =G — 1012 ; ’\min =\ T
L—pr  ag L w,(0)
gde su:
-1
G=1+2p"21 ., [JC gt
3n Hm Qo

Numericke kalkulacije su vriene za Jedinjenje La(Bay_,La;)CuzOqys, pri éemu je
uzeto N, =3, n=3,p=12,p,, =1/0.83, z = 0.125,6 = 0.11, vg = 3, qp = 1.2.

Graficki prikaz zakona disperzije w2(¢) za konkretne vrednosti pomenute struk-
ture dat je na slici (3.2):

|
,(q)

Slika 3.2

Sa grafika se vidi da ni jednu od frekvencija wy ne tezi nuli kad & — 0 (odnosno
g — 0), 8to znaci da masena deformacija paraboli¢kog tipa (3.12) dovodi do pojave
fonona optickog tipa.

Numericka vrednost sirine gepa, o¢itana sa grafika je:

Na osnovu toga aklivaciona temperatura se racuna pomocu izraza:

min .
T hwy -
ac T ) i,
]“'B
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i u ovom slucaju iznosi T,, ~ 35 K.

Ispitujuéi i uporedjujuéi fononske spektre i stanja u idealnim i film - strukturama
moZe se zakljuciti sledede.

1. Mehanicke vibracije u idealnim beskona¢nim strukturama su ravni talasi u
svim pravcima, dok u tankim filmovima predstavljaju spoj stojecih talasa u z - -
pravcu i ravnih talasa u XY ravnima.

2. Amplituda fononskih pomeraja u filmovima zavisi od debljine filma 1 ~

10%y/2/N, puta je veta nego u idealnim strukturama. To znaéi da se tu ima vedi
elastiéni "manevarski prostor”, bez kidanja medjuatomskih veza, §to vodi veéoj

mehani¢koj otpornosti 1 visoj tacki topljenja kod filmova u odnosu na masivne
uzorke.

3. Sve tri akusticke frekvencije u masivnim strukturama teze nuli kada k — 0,
dok se u tankom filmu javljaju fononi optitkog tipa. To zna&i da fononi u tankim
strukturama poseduju energetski gep, odnosno za njihovo pobudjivanje (kreiranje)
potrebno je uloziti energiju ili zagrevati do odredjene aktivacione temperature T,.,
Sto znadi da se sistem do T,. ponaSa kao "zamrznut”, tj. fononi nisu prisutni.

4. Iz dobijenog fononskog zakona disperzije vidi se da ni jedna od frekvencija ne
tezi nuli kada talasni vektor tezi nuli, tj. masena deformacija i postojanje granic¢nih
povrsina uslovljavaju pojavu fonona optitkog tipa. Ovo se objasnjava u slucaju
tankog filma na taj na&in $to zbog postojanja granica sistema elementarne celije
kristala ne mogu kolektivno da osciluju, (tj. granice sistema predstavljaju "krute
zidove”) do neke odredjene temperature T,.. Nakon 7%, elementarne elije pocinju
kolektivno da osciluju (vise ne predstavljaju ”krute zidove” veé povrsine koje "digu”)
1 javljaju se fononi optickog tipa.

3. Dopingovanjem se postize visa aktivaciona temperatura u odnosu na nede-
formisane (idealne) filmove. Ova temperatura zavisi od naéina spaterovanja (dis-
tribucije masa) i broja spaterovanih atoma. Kod idealnih beskonaénih struktura
aktivaciona temperatura je T,. = 0 Iy .

6. Razlike u fononskim spektrima izmedju idealnih i film-struktura se smanjuju
sa povecanjem debljine filma i kada N, — oo one nestaju.



4. NISKOTEMPERATURSKE OSOBINE
DEFORMISANIH FILMOVA

Unutrasnja energija reetke se ra¢una po obrascu:

U= 3ZE(1—:) {exp [—E%E)] -~ 1}— ; 0=kpgT, (4:1)

gde je kp - Bolcmanova konstanta a T' - apsolutna temperatura.
Specifi¢na toplota je, po definiciji, izvod unutrasnje energije po temperaturi i

opisuje se izrazom:
oU
= == . 4.2
v (6 T) 1% (42)

koji zavisi od konkretnog oblika spektra dela normalnih moda.
U sluéaju Jdealnog beskonacnog kristala, kada je broj elementarnih éelija N
veliki, suma u izrazu (4.1) se moze zameniti integralom pa izraz (4.2) postaje:

Cy = aTZ / 36hwnw (F) (4.3)

Re_1°
pri cemu se integracija vr§i po prvoj Briluenovoj zoni.

Pri vrlo niskim temperaturama, mode sa delovima hw,(k) > kgT neizbeino
daju mali udeo u veli¢ini (4.3), jer pri tim uslovima podintegralni izraz eksponenci-

jalno tezi nuli. Fononski udeo u specificnoj toploti za slu¢aj niskih temperatura u
dugotalasnoj aproksimaciji (k — 0) za izraz (4.3) dobija oblik:

dk hvi)k
Cv = 8TZ/ Y6 1 (4.4)

)2 ehuslk 1

gde se integral uzima po celom k- -prostoru.
Za njegovo izratunavanje najzgodnije je da se uzme sferni koordinatni sistem, d k=
k?dk d). Ako se uvede smena promenljivih  Shog(k )A =z u integraciji po k, onda
se integral u (4.4) moze napisati u obliku:

| 4 00 3 o
Oy o @ (ksT)' 3 e atde 9 (ksT Z/

——n:l,‘ d._ 4‘
T (h)® 272 Jo e —1_ 3T (7,1,3 572 v, (4.5)

n=1

pa je za vrlo niske temperature:



) L 3
Cv g (’”BT> . (4.6)

Za koriséenje formule (4.6) neophodno je da veli¢ina kpT/h bude mala u poredje-
nju sa svim frekvencijama fonona, koje ne leze u linearnom delu spektra. Odatle
sledi da je velicina kpT/h odgovorna za stvaranje male dolje karakteristicnog dela
spektra na granicama zona. Za dopunjavanje odgovarajuceg uslova temperatura T
treba da bude znatno niza od sobne.

Pri niskim temperaturama toplotni kapacitet primetno opada i tezi nuli kao T 3.
Ako metal postaje superprovodnik, opadanje je jo§ brze.

Unutrasnja energija posmatranog fononskog sistema deformisanog filma ratuna
se na osnovu formule (4.1). Sa sume prelazimo na integral po pravilu:

1 a?

" —> [k dk,dk, F(k, k,) .
NNV D), 2, ek egas | bt P )

U ovom integralu ¢emo preéi na cilindri¢ne koordinate:

.maxr
Kz

F 3¢ v NN +2) [T
2, ot g4 [ |

k'maI
dk, / k F(k) dk
0

a2

kmu:r
= 2—-Nf/ k F(k) dk
™ 0
jer je:
mer N+l 7 2r
s Mg Free= V20 Ny = NeNy(N.+1)

Na taj nain izraz za unutradnju energiju prelazi u:

3 ‘
Uy = ngngs (h+12), (4.7)
gde su:
] _/xm x dx g _/Im T V1+a22de
l 0 exp [%(1’*' 2 +3’2)} -1 " €Xp [%(1+v1+ar2)] —1’
’l":-il», 1?,”_—21 2.
qs s



ovi integrali se svode na:

I 1 /52 ede 1 re2 de
€1

= E—z ———_65/0—1 - E o 65/9—]_ 3 (48)

1 2 e2de 2 ez ede 1 2 de
b= /

ZEE e 65/0—1-—.52 . 65/0—1+E‘: e e/ —1°

pri Cemu su granice integracije:

2
s

2
€1=2E5, 62=E3 (1+ 1+87r )

U izrazima (4.2) i (4.3) figurisu podintegralne funkcije istog tipa koje se mogu
izraziti preko geometrijske progresije:

1 =
ren eI

=1

Nakon ove zamene i viSestruke parcijalne integracije odgovarajuéih integrala, ovi
izrazi dobijaju konaénu formu:

€1

L= (g) [ - a e 2n@ - 2]+ Lo - a) .

2

&1 €2 0 €1 €3 €2 €2

2 —) -2 =V} - | — — - - =
+~Z3(0) ~ZB(0)] (Es> [0Z1(0) 021(0)+

D) - 2P + 5 (2D - 22 ]
) - B+ 5 [aG - a@)
U ovim izrazima figuride Disonova funkcija Z,(¢) :
Z,(&) =Y v za £>0.
v=1

Zamenom nadjenih integrala u (4.1) dobijamo konacan izraz za unutradnju energiju:

-
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S

3 0\’ €
Uy = Q;NNZO {2 (E') [Zs(%l") - Zs(gz)] +

+-g_s [(2%5“) ACE (2—":Eis+1) 2(2)] + (4.10)

e g €1 e & . €9
+ (EE _E—s+2) Zl(?)_ (EE—E:-FQ) Zl(“é‘)} :

Ovo predstavlja izraz za unutrasnju energiju fononskog podsistema u film-struktu-
rama sa naruSenom translacionom simetrijom u funkciji temperature.

Kao 3to je u uvodnom delu bilo re¢eno, jedna od najvaznijih karakteristika ter-
modinamitkog ponasanja sistema je specificna toplota, jer se i1z nje moze videti
fononski udeo.

Specificnu toplotu za posmatranu film-strukturu naéi éemo koristeéi standardan
izraz (ali obratunatu po jednoj elementarnoj Celiji):

1 80U kg U
Cv=rr—==—+—.
N; 0T Ny 08

Nakon nalazenja odgovarajuéih izvoda dobijamo konacan izraz za trazenu specifiénu
toplotu:

Numeri¢ke kalkulacije (n = 3, s =2, p =12, vy = 3, ag = 4 )za Cy i Cy
prikazane su graficki na slici 4.1.
Grafik predstavlja specificne toplote idelanih struktura i tankog filma u tempe-
raturskom intervalu do GOK .
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Slika

4.1

Rezultati ovih analiza pokazuju sledeée:

a) Krive Cy i Ciq imaju dve tacke preseka, kod T;

TLK]

22mK1T,=511K

b) U intervalima T' < Ty i T > T, masivna specifiéna toplota je visa nego specifi¢na
toplota filma, dok je Cyy > Ciy uintervalu Ty < T < T5. Ovaj bi rezultat mogao biti
eksperimentalno dokazan s obzirom da merenja C;; u blizini temperature 75 mogu
biti relativno lako izvedena.

Posebno zanimljivo je ispitati niskotemperatursko ponasanje specificne toplote u
idealnom filmu, spaterovanom filmu i odgovarajuéoj 1dealnoj strukturi.

Rezultati ovih analiza dati su u tabeli 1

L X [ 002 T 004 | 006 | 008 | 010 ]
Ciy=Ci 1 96-1072" [35.1077°] 9.6-10°7 [4.7-10"°]4.5-10°
Cgyp = Co | 10.6-107%" [3.8-107°[10.6-10"7 | 5.1 - 1075 | 5.0 - 10-°
Cy/Ciy 1.0969 1.0970 1.0971 1.0970 1.0971

Tabela 1.

8]
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Slika 4.2

Grafik predstavlja fononski doprinos niskotemperaturskom ponasanju specifiéne toplo-
te uidealnim i spaterovanim film - strukturama i u odgovarajuéim idealnim beskonaénim
strukturama. Sa grafika se vidi da specificna toplota u spaterovanom filmu sa
snizenjem temperature brze opada nego u odgovarajucoj idealnoj strukturi:

const

C,'dNTB; CdiT_]G— T,

ili sporije raste sa povecanjem temperature ( sve do T*), pa se moze zakljuciti da je
zagrevanje spaterovanog filma relativno teze nego zagrevanje odgovarajuée idealne

strukture.
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5. ZAKLIJUCAK

Na osnovu analize fononskih stanja i spektara u film-strukturama sa narusenom
translacionom simetrijom i idealnih struktura, doslo se do slede¢ih zakljucaka:

1. Mehanicke vibracije u idealnim beskonaénim strukturama su ravni talasi u
svim smerovima, a u tankim deformisanim filmovima su spoj stojeéih talasa u z-
pravcu i ravnih talasa u XY ravnima.

2. Kod film-struktura je veéi elasti¢ni "manevarski prostor”, bez kidanja medju-
atomskih veza, nego u idealnim strukturama. Zbog toga je veca mehanicka otpornost
1 via tacka topljenja kod film-struktura u odnosu na masivne uzorke.

3. Sve tri akusticke frekvencije u masivnim strukturama teze nuli kada k — 0
a u tankom filmu teZe nekoj minimalnoj vrednosti razli¢itoj od nule (koja zavisi od
debljine i natina spaterovanja filma). Dakle, fononi u tankim strukturama imaju
energetski gep. Zbog toga za njihovo pobudjivanje treba uloziti veéu energiju ili ih
zagrevati do neke aktivacione temperature Ty, §to znaéi da se sistem do 7, ponasa

kao ”zamrznut” (fononi nisu prisutni, odnosno, fononi akustickog tipa su prigudeni
sve do T.).

Na osnovu termodinamicke analize u deformisanim film-strukturama i idealnim
strukturama zakljucéuje se da:

1. Specificna toplota u oblasti niskih temperatura tezi nuli kada temperatura
tezi nuli.

2. Kod idealnih struktura specificna toplota tezi nuli kada temperatura tezi nuli
po zakonu 62, a u deformisanim film-strukturama specificna toplota brze opada sa
temperaturom po zakonu 6! exp(—A/#).

3. Pri niskim temperaturama specifi¢na toplota film-struktura je niza od specific-
ne toplote odgovarajudih idealnih struktura. Zato je za zagrevanje filmova potrebno
uloziti vecu energiju nego za zagrevanje masivnih uzoraka do istih temperatura.
Dopingovanjem se dobijaju nesto umereniji rezultati za tempera-tursko ponasanje
specifi¢ne toplote, sto ukazuje da ona zavisi od vrste i nacina spaterovanja.

Zbog svega toga se moze zakljuciti da se kod deformisanih film-strukiura mogu
ostvariti povoljniji superprovodni uslovi nego kod idealnih (neogranicenih, tj. ma-
sivnih) uzoraka. To je jedan od vrlo bitnih uslova za objasnjavanje pojave visokotem-

peraturske superprovodnosti, bakar - oksidnih keramika, zato $to je njihova struktura
sitnozrnasta.

Postojanje energetskog gepa (odsustvo fonona), ukazuje na &injenicu da uko-
liko u sistemu postoje elementarni nosioci naelektrisanja oni bi se sve do odredjene
temperature kretali bez otpora (idealna provodnost!).

[S™]
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