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Predgovor

Savremena naika materijala istrazuje moguénost ,pojacavanja” odredenih (potrebnih) i ,pri-
eusivanje” drugih (nepotrebnih) fizickih osobina. U tu svrhu su posebno ispitivani niskodimenzioni
kristalni sistemi (ultratanki filmovi, superresetke, te kvantne Zice i tacke).

Danasnji razvo] tchunike i tehnologije omoguéava pravljenje ovakvih kvantnih sistema, eksper-
imentalni rezultati su prisutni i merna oprema moze da ih prati, ali se u domenn teorijskih
razmatranja (modelovanja i analitickog reSavanja) ostalo je dosta prostora za rad.

Najveéa poteskoéa je upravo u slabo 1 neadekvatno primenljivom matematickom aparatu. U
ovom radu se pokazuje da se metode diferencnog ratuna uz odgovarajucu podrsku numeric¢kih
proraéuna mogu uspesno primeniti na iznalazenje zakona disperzije 1 Grinovih funkcija fonona u
ultratankim kristalnim filmovima.

Fononi su osnovna elementarna pobudenja u fizici évrstog stanja, odreduju sve mehanicke
osobine sistema, ucestvuju u svim transportnim procesima definisu¢i prakticno sve relevantune
karakteristike supstancije. U radu su odredene osnovne termodinamicke veli¢ine fononskog pod-
sistema — Debajevi parametri koji karakterisu prvenstveno sva provodna svojstva kristala.

Ovaj diplomski rad je uraden pod mentorstvom prof. dr Jovana Setrajéica.

Novi Sad, 15.06.2007.

Velizar Monié¢
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1 Uvod

Za modernu nauku o materijalima danas je najznacajuije precizno strukturiranje materijala
do dimenzija reda velicine nanometara, posebno na polju elektronike, optoelcktronike i visokoten-
peraturske superprovodnosti. Teorijska i eksperimentalna istrazivanja osobina niskodimenzionih
sistema (superresetke, tanki filmovi, kvantue zice i kvantne tacke), postala su u poslednjoj deceniji
veoma intenzivna, pa bi se moglo re¢i da predstavijaju jedan od udarnih pravaca istrazivanja u
savremenoj fizici kondezovane materije. Razlozi interesovanja za ovakve sisteme, kao realnije
strukture od neogranicenih, su mnogobrojni. Fenomeni povezani sa tako malim dimenzijama
dovode do pojave novih i drugaéijih, odnosno izmenjenih osobina materijala i specifitnih pojava
3to je interesantno ne samo sa fundamentalnog fizickog stanovidta, veé su takve strukture od sireg
prakticnog znacaja.

Fononi predstavljaju osnovna pobudenja u kristalima i fononski podsistem je u njima uvek
prisutan, bez obzira na to da li se kao glavni nosioci mehanizama koji ,proizvode” odredene
fizicke osobine, pojave i efekte u kristalnim strukturama javljaju elektroni, eksitoni, feroelektron-
ska pobudenja ili neki drugi vidovi elementarnili ekscitacija. Iz tog razloga, ispitivanje udela i
uticaja fononskog podsistema na fizicke karakteristike materijala poseduje veliki znacaj za teoriju
¢vrstog stanja. U ovomn radu izvriena je analiza fononskih spektara nltratankih kristalnih filmova
metodom dvovremenskih temperaturskih retardovanih Grinovih funkcija. Za reSavanje ovog prob-
lema razvijen je i niz drugih matematickih aparata (metod Hajzenbergovih jednacina kretanja,
malih perturbacija, talasnih funkcija itd.), ali je pomenuti formalizam odabran iz sledec¢ih razloga.

1. Iz opste teorije linearnog odziva sistema poznato je da se formiranjem jednacine kretanja za
Grinovu funkciju u opstem sluéaju dobija nova funkcija Grina, ¢iji je red visi od reda polazne
funkcije. Sukcesivnim ponavljanjem ove procedure dobija se beskonaéni lanac medusobno
povezanih jednacina za Grinove funkeije, koji se korid¢enjem izvesne dovoljno dobre aproksi-
macije prekida na taj naéin sto se visa Grinova funkcija izrazava pomocu prve nize. Od ovog
pravila, medutim, izuzeti su tzv. ,kvadratni” hamiltonijani, ¢ije prisustvo obezbeduje da se
u jednaéini kretanja ne pojavijuju Grinove funkcije viseg reda. Kao sto ¢e u daljem tekstu
biti pokazano, hamiltonijan fononskog podsistema superresetke upravo je takvog oblika.

2. Realni deo pola Grinove funkcije odreduje frekvenciju (a samim tim i energiju) elementarnih
ckscitacija koje se javljaju u sistermu, dok je reciproéna vrednost njegovog imaginarnog dela
proporcionalna vremenu Zivota ovih ekscitacija (tj. kvazicestica).

Da bi se izucile posebnosti karakteristika fonona u ultratankim filmovima, moraju se prethodno

spomenuti te iste karakteristike u neograni¢enim kristalnim strukturama i na osnovu toga izvrsiti
poredenje fundamentalnih karakteristika ovih struktura.
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2 Fononi u kristalima

Najjednostavniji oblik kretanja u évrstom telu jeste oscilatorno kretanje konstituenata od
kojih je sastavljena kristalna resetka (atoma, molckula, odnosuo jona) oko odgovarajucih polozaja
ravnoteze. Ukoliko se posmatrana kristalna struktura moze smatrati neogranicenom, onda je
ovo oscilatorno kretanje atoma analogno prostiranju talasnih poremedaja (tj. clastiénih tala-
sa) kroz kristal. Ova énjenica implicira mogucnost uspostavljanja izvesne formalue analogije
izmedu mehanickih oscilacija sredine i prostiranja clektromagnetnih talasa: naime, slicno kao
sto clektromagnetno polje vréi razmenu energije sa drugim sistemima u nedeljivim elementarnim
iznosima hw (tj. fotonima), energija vibracije kristalne reSetke takode je kvantovana, pri cemu
se kvant encrgije elastiénog talasa naziva fononom. S obzirom da nikakav eksperiment direktno
analogan fotoelektricnom efektu - koji predstavlja jak dokaz u prilog kvantovanja svetlosti - nije
do danas izveden sa fononima, postavlja se pitanje eksperimentalne potvrde njihovog postojanja.
Najvazniji dokazi ukljucuju sledeée.

1. Udeo resetke u toplotnom kapacitetu évrstog tela uvek tezi nultoj vrednosti kada tempera-
tura tezi nuli. Ovo moze biti objadnjeno jedino kvantovanjem vibracija kristalne resetke.

2. X-zraci i neutroni se neelastiéno rasejavaju na kristalima, pri éemm promene njihove energije
odnosno impulsa odgovaraju kreaciji ili anihilaciji jednog ili vise fonona.

Dakle, fononi opisuju oscilatorno kretanje u posiatranoj kristalnoj strukturii - s obzirom da se
kristal u smislu njegovih oscilatornih karakteristika moze smatrati sistenom povezanih oscilatora
- uvode se prilikom kvantnomehanickih analiza linearnog oscilatora, ¢ija je energija data izrazom:

1
E,={n+ 2 Y, ne(0,1,2,..) (2.1)

a prirastaj energije pri prelasku iz stanja n u stanje n + 1 (tj. energija fonona):
Eniy — E, = hQ (2.2)

Energija fonona, preko Q = \/C/M, zavisi od mase oscilatora M i konstante C' koja karakterise
elasticnu silu oscilatora, a impuls mu je jednak p = hk. S obzirom da svaki atom prilikom
oscilovanja trpi uticaje okolnih atoma i istovremeno i sam utice na njihovo oscilovanje, fononi
u kristalnim strukturama ne mogu se smatrati kvantima oscilovanja pojedinaénih atoma, vecé
predstavljaju elementarna pobudenja citavog kristala.

2.1 Fononi u neogranicenim strukturama

Potencijalna energija kristala na apsolutnoj nuli (tzv. zamrznuti kristal) data je izrazom:
=35> V(i—m) (2.3)

pri ¢emu je V (it — M) potencijal interakcije izmedu dva atoma na mestima 7 i ni. Ako sc temper-
atura povisi, atomi poéinju da osciluju tako da trenutni polozaj atoma ne karakterisu vise vektori

—

7 i m, ve¢ vremenski zavisni vektori
n+a(i,t), m4ialm,t),
gde je (7, t) = @(7) pomeraj atoma iz ravnoteznog polozaja 7. Tada se mora izvrsiti i prelaz:

V(i — i) = V(T — m) — V{7 = 1) + [i(7i) — ()]}



Velizar Monic: Fononska termodinamika nanofilmova, diplomski rad 6

S obzirom da st na niskim temperaturama pomeraji @(7) mali, koristeé¢i standardnu teoriju malih
oscilacija, funkcija V' se razvija u stepeni red po Dekartoviin komponentama wq (rf) vektora ()
oko polozaja ravnoteze:

V{5 —m) + [@(n) — a(m)]} = V(7 — ) + Z [%] [ua (1) — wa(m)] +

T,
1 DRV (7T — 1)
=S e () — ua ()] [ug() — ug(m)] + --- 2.4
+ 2aﬂ_,ﬁm 30— m)ad (7 — i) (e (71) — ua ()] [ug() — ug(m)] + (2.4)

(v i 3 oznacavaju moguée projekcije vektora ua ose Dekartovog sistema). Svaki atomn lezi u
nekoj potencijalnoj jami, pa iz uslova stabilnosti kristala sledi da je drugi sabirak s desne strane
znaka jednakosti u izrazu (2.4) jednak nuli. Dakle, oscilovanje karakterie samo tredi sabirak u
izrazu (2.4) - harmonijski ¢lan. Ako se ovaj ¢lan sumira po svim ¢vorovima i doda mu se kineticka
energija Z M2 /2, dobija se oscilatorni hamiltonijan sistema:

a7}

!\3
[ ]
P

1 S S - -
H = E —u (i) + i E Coap(it = 111) [ua () — ua(m)] [ug(id) — ug(m)] . (
e R} afdi,m
R, GV (i — m)

gde su Chp(it —m) = — —
O — M) O — 1t)g
Posto sile koje deluju izmedu atoma u kristalu brzo opadaju sa porastom rastojanja | i -~

izmedu atomal, to se izraz za potencijalnu energiju moze napisati na sledeéi nacin:

- Hukove konstante elasti¢nosti.

- 1
Viid-m)~ ————, v>1.
| 7 —mi |7
Tada se izraz za potencijalnu energiju u (2.5) moze Ilapis‘ati u aproksimaciji najblizih suseda, koja
se sastoji u zameni sumiranja 7,7 — 71,7 = X, gde X povezuje atom na mestu 7 sa njegovim
nd)bhmm susedima. Kako je intenzitet X za sve najblize susede isti (idealan kristal!), koeficijent
C..5(X) ne zavisi od X. Na taj naéin oscilatorni hamiltonijan sistema postaje:
af . I

"= ZM 2(7) + % Y Cug [ua(fi)—ua(ﬁiX)} [uﬂ(ﬁ)—uﬁ(ﬁii\’)] L (26)

(xﬁ;ﬁ,x

2.2 Formiranje fononskog modela

Mada u prirodi nema éistih izotropnih kristala. niti se oni mogu na danasnjem nivou tehnolo-
gije proizvesti, izu¢avanje idealnih (beskonaénih) struktura korisno je zbog toga, sto se za osnovne
fizicke fenomene mogu izra¢unati njihove globalne karakteristike 1 dobiti ono §to se naziva - kvali-
tativna slika, a zakljuéei dobijeni na taj nacin, kao i metodologija istraZivanja, mogu se prenositi
na neidealne strukture, a pre svega na kristalne strukture sa narusenom translacionom simetrijom.
Idealne beskonaéne strukture su kristali sa osobinom translacione invarijantnosti u tri uzajamno
nekomplanarna praveca. Ovi pravei, koji se uvode u kristalografiji, ne moraju biti uzajamno orto-
gonalni, pa se zato u teorijskoj fizici kondenzovane materije uvodi dodatni Dekartov sistewn. Ovde
¢e biti posmatran samo kubni kristal kada su kristalografski uvedeni pravei uzajamno ortogonalui.

"Lenard-Dzonsov potencijal koji je proporcionalan Ar~% — Br~'?, najpogodniji je kod fonona u slué¢aju kova-
lentnih i molekulskih kristala
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S obzirom na to, hamiltonijan sistema u aproksimaciji najblizih suseda (2.6) moze da se napise

u obliku:

2
Puiit 1 2
H=) 53+ 12 %% (st = tagzas)
asn

;T A

(2.7)

gdejep =M @ - impuls atoma kristala, a M - masa tih atoma. Drugi sabirak sa desne strane

znaka jednakosti predstavlja efektivni meduatomski potencijal interakcije (Very).

2 Da bi se shvatio pocetak primene mate-
A

matickog formalizma priloZena je slika 2.1,

koja analiticki prikazuje 7i-ti atom kristala

:
(nx,ny,nz+1)Q—-~----~~--~-~~~f ~~~~~~~~ u okruzenju svojih najblizih suseda.
jednostavnosti, pretpostavlja se da se radi o
3 (1x-1,ny,n7) prostoj kubnoj strukturi sa jednim atomom
' " po elementarnoj déeliji (primitivna Cdelija).
Vidi se da |X|/a moze jedino da uzme vred-

Radi

";1—_" nosti: —1 1 1. U skladu sa svim ovim, izraz
(nx,ny-1,n7) (nony.n) (nxnyt1n,) za fononski hamiltonijan moze da se napise u
pogodnijoj (razvijenoj) formi:
&
X (nx+1 any:>nZ)
X) ' H=T+ Vg, (2.8)
(nx,ny,nz-1) pri éemu su:
2
Slika 2.1: Atom u okruzenju najblizih suseda T— Poii 9
Yt e
Ca 5 ;T .
Verr = — (Ua;nz+1,ny,nz - ua;nx,ny,nz) + (ua;nz—l,ny,nz - ua;nm,ny,nz)
4

Q5N Ty, M2

2 2
+ (ua;nx,ny-i»l,nz - Ua;n,;,ny,nz) + (Ua;nm,ny—l,n,z - ua;nm,ny,nz) +

2 2
+ (ua;nz,ny,nz+1 - ua;nz,ny,nz) + (ua;nx,ny,nz—l - ua;nm,ny,nz) ] .

(2.10)

Torzione Hukove konstante C,g su zanemarene u odnosu na konstante istezanja Co = Caa, a

operatori U,z 1 Pasi = Mt,; zadovoljavaju standardne komutacione relacije:
[wa, Pp,m) =ik 6ap 0am; [Uads U, m) = [Par» Pg,m] =0.

2.3 Zakon disperzije fonona

(2.11)

Energetski spektri i stanja, kao 5to je u uvodnom delu naglaseno, bice potrazeni metodom

Grinovih funkcija. U tu svrhu posmatra se dvovremenska temperaturska Grinova funkcija:

St — 1) = ((ugn(®) | uam(®))) = Ot —t') ([uaa(t), uazm ()]s -
Dvostrukim diferenciranjem ovog izraza po vremenu i neznatnim sredivanjem, dobija se:

e ., , ot —t
M Et—z Gﬁ’m(t - tl) = —ih (sﬁ,m 6(t == t,) + —‘(———2

Uzimanjem t' = 0 i Furije transformacijom ¢ — w poslednji izraz prelazi u jednakost:

—iwt [ TR 1
/dw e~ iwt {5; 2 — Mw?Ga(w) - 5 {[Pos» H] | Ua;m))w} _o,

ih ([[pa;ﬁ(t)v H(t) ] ) ua;rﬁ(tl)] )0 s

(2.12)
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koja je zadovoljena za:

o th . 1 .
“MAG2 (W) = ~53. dn.m + s (([pmﬁ, H] | Uoeis) e - (2.13)

71,m

n,m

Dalji postupak odredivanja Grinovih funkcija G ' (w), zahteva izracunavanje komutatora koji
figurisu u visim Grinovimn funkcijama ((--- | --+)) iz gornje jednacine.

[pﬂ;m_,-,m,,‘m: ) H] = [pﬁ;m;,-,m,,,m: ) T] + [pﬂ;'m;r,‘m,_,j,'rn,: ) fo] =

C
= [pﬁ:m,,vym,y,m: ) ‘/(f/] = Z —Zx

T My Tz

X {2 [pﬁ:m;,-,m,y,m;v (7-La;n;r,n_,,,n; - /IL(X;’L,T+1,HJI,IL1)] (ua;nm,ny,n: - u(y:n,r-f—l,n,.,,‘n;)

+
+ 2 [p[i;m,,-‘my,m;y (Ua;n,n,'n,y,n~ Uing —1,ny,n: )] (Ua;nm,ny,nz - U(z;n;,.—l,'n,y,nz) +
+ 2 [p,’?;m‘r,my,mz7 (Ua;nm,ny,n: — Uang ny+1,n: )] (ua;‘n,y,ny;nz - “a;nm,ny+1,'nz) +
+ 2 [pﬁ;nz;r,rny,n),:a (l bogmg,my.ns /ILCX;VI,;T,ILH—I,TLz)] (7-er;‘rzm,n_z,,'n,: - ucx:n,m,n,,—l,nz) +
+ 2 [pﬂ;m;,\,my,m;7 (U(x gy s Uoeng, g, +1)] (ua T, Ty, M /?L:w;rl;,-,rz,!,,'rnz+l) +
+ 2 [])li;rrh,vn,,,rn,:a ('“oz;'n,m,ny,m WUy mynz— )] (llf(x;'nm,'rl!,,rz,: - Ua;n.,‘,n,“,nzfl) } =

. Ca . -
= —1h 5 9 o(v[} [(677?,77'& - On.,r,+1.m,,rJny,m\,,énz,mz) (ua;n:r,rl,y‘n; - /Ufa;n_T+1,n,J,nz) +

Q3T Ty Tz

Aan  Onp—1 'm,,r()n,,,m,, M s (’l-lfa;'n_r,'ny,nz — Uain,e —1ny,nz

(ch;nm sy T Wanng ny+ln,

( T T 5n r,mTOnUJH m,, Tz, Tz

+
+
+ ((5?,11 - ()n;r,'nm&ny,‘rn,, n.+1,mz
+

(dﬁ,ﬁz - 5nm,mm 511,,,!11,, n,—1lm,

Uong,ny,nz — Yasnae,ny,na+1

) )+
) )+
57?‘7”7, - 57Lr,mr5n,,fl mJ One me ) (ch;‘n;r,ny,n; - ua;n,,,n,,fl,nz) +
) ( )+
) (Ua;nlr,ny,nz - uu;'n_r,n;,,,nz~l)] =

= —ZrLCﬁ (Guﬂ;ynmﬂny,rn; = UBimg+1my,m, T UBsmag—1,my,mz

UBim, my+1,m. — UBmemy—~1m. = Ubimemyme+1 — ’ILB;'rrL,T,'mU,‘m,;--1)

Ovde su iskoriséene komutacione relacije za pomeraje i impulse (2.11), kao i definicija Kro-
nekerovog simbola. Dalje, nzimajudi u obzir:

G(l EG(N

n, m Ty My Tz T Ty T - <<uﬂ:n:n,TL;z“'sz I ummm,’myﬂnz» (214)

i zamenom nadenih komutatora u jednac¢inu (2.13) sledi:

Mu2Gp s S B — Ca (6G2 =
Ty Ty Mz My My Mz~ o Top TN Yy 1Ty M Tz, T T Moy, Tz g Ty T
o a _ « - ( )
N+ 1,10y, 02 310 1Ty M2 Gn r= Ly nzime gy ey Gnm,ny+1,n;;m1,my,m, 2.15
o « o
Gn;,-,ny_1,nz;mm,my,mz Gnr,n y e+ 1, my me Grz,«,,nJ,nwf1;mT,m,,,m;) g

Primenom nove Furije transformacije (vi,m — k):

— T 1 —i(fi=T I
C’;lm Z e (R=—rm)k G?( ) 5’ﬁ,7ﬁ - N Z € " )
k
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na jednacinu (2.15), te nakon neznatnih algebarskih operacija, ona prelazi u:

M o N iR . C
7o e i)k {2;;\[ = Glf‘(w) [uz =} 2]\—; (3 — cos azky — cos ayk, — cos (z,zktz)} } =0.
A,

Ova jednakost je ispunjena za:

2 h
[g_i + 2 (cos agky + cos ayk, + cosazk, — 3)] Go(w) = 27: é:,a , (2.16)
odnosno:
1h 1 1
GHw) = ——— S | . (2.17)
ArM wo(k) |w —wa(k) w4 wa(k)

Odavde se, ocigledno, polovi Grinovih funkcija nalaze kada se imenioci izraza u uglastoj zagradi

—

izjednace sa nulom. ReSavanjem tog uslova po w = w,(k) dobija se trazeni zakon disperzije
fonona:

. - ; k 5 Ay k o
Ey(k) = hwo(k) =2 E, \/sin2 ar{) ? +sin? a'/‘) Y + sin? a”2 =, (2.18)

4 4

gde je E, = hf), = h\/Cy/M . Zbog poredenja ove relacije sa odgovarajucom za film strukture,

zgodno ju je napisati u sledecoj (bezdimenzionoj) formi:

5 = _ Balk
Eull) =2 \/R(k_,-ky) + S(k,) ; Ealk) = E( ) (2.19)
o UgRyg . Lk . 9 xR,
R(k.k,) = sin® ——a‘; + sin? —0'12 £ S(k,) = sin® ¢ ;‘

U aproksimaciji malih talasnih vektora k (k =
k2 + k% + k2) 1 obelezavanjem: a = a, = a, = a,

poslednja relacija se svodi na:

. Exk)=ak,
1 i
e T Sto predstavlja tipi¢an i poznat izraz za zakon dis-
> perzije akustickih fonona.

Kvanti mehanickih pobudenja sa linearnim zakonom
disperzije, tj. osobinom

lim wa (k) =0,
| g el =0

nazivaju se akustickim fononima. Analizom
kristala slozene strukture (sa o podresetki) dobija
se 30 dozvoljenih frekvencija, od kojih tri uvek teze
—2 0 4= k nuli kada & — 0 (akusticki fononi), dok pre_gstalih
30 —3 frekvencija zadovoljavaju uslov ;21(1) wa(k) # 0.

Slika 2.2: Akusticke (1) i opticke (2)

Mehanicke oscilacije sa ovom osobinom nazivaju se
fononske grane

optickim fononima.
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2.4 Gustina fononskih stanja

Funkeija spektralue gustine fonona daje raspodelu broja fonona sa razli¢itim energijama na
skali frekvencije:

3o
dng, .
Dofw) = 0%, Dlw) =Y Dulw) (2.20)
a=1

gde je n, broj stanja u svim granama spektra (akustickim i optickim) za datu frekvenciju, a V'
zapremina. U opdtem slucaju, ova funkcija se moze izraziti kao:

- dk = 37 dS 1 ‘
Dlw) = V;/ (2m)3 o(w — walk)) = V(; / W m , (2.21)

ade se poslednji integral uzima po povrsini I Briluenove zone, na kojoj je wa(l_c') = const. Gustina
stanja se moze izradunati ako je poznat zakon disperzije w = w(_,(l—x:). Tacke u kojima je grupna
brzina v, = \Vuja(isﬂ jednaka nuli nazivaju se Van Hofovi singularitetl. U tim tackama dolazi do
pojave pikova na krivoj D(w).

Gustina fononskih stanja se moze izraéunati i metodom Grinovih funkcija, a definige se preko:

D(w) =M g (w),

gde je gp(w) spektralna funkcija Grinove funkcije. Ona se moze izraziti kao:

h

[5(w —wi) = o(w+ wg)]

i normira se na sledeéi nacin:
“psa

/ dw Dp(w) =1,

0

gde w predstavlja Debajevu ili Ajnstajnovu frekvenciju.

D/A

2.5 Fononska termodinamika

Mehani¢ke, magnetne i dielcktriéne osobine kristalnil supstanci u velikoj meri zavise od tem-
perature. Najocigledniji primer materijala kod kojih se elektriéne osobine drasticuo menjaju sa
temperaturom nalazimo kod poluprovoduika, usled Cega je za nesmetan rad visoko integrisanih
elektronskih sklopova od sudtinskog znacaja odvodenje Dzulove toplote. U cilju odredivanja oso-
bina i moguénosti primene pojedinih materijala necophodno je ynati odakle potice ova toplota,
kako je materijal prima (tj. kolika mu je toplotna kapacitivnost) i kako se toplota prostire kroz
materijal (tj. kolika mu je toplotna provodnost).

Termicke osobine kristalnih supstanci razjasnjene su — barem u opstim ertama — tek u prvim
decenijama dvadesetog veka primenom kvantne mechanike. Kao §to je veé ranije spomenuto,
kristal se moze posmatrati kao sistem medusobno povezanih oscilatora. Pomera] jednog &vora
kristalne resetke izaziva dejstvo sile na susedne évorove, a time i njihov pomak. Na taj nacin se
kroz kristal prostire deformacija. Ako je uzrok njenog sirenja oscilatorno kretanje, deformacija ¢e
biti periodiéna, tj. kroz kristal ¢e se Siriti talasno kretanje. S obzirom na talasno-korpuskularni
dualizam, ovim talasima mogu se pridruziti ¢estitna obelezja, tj. fononi odgovarajuc¢ih energija.
Ukupna unutradnja (toplotna) energija kristala nalazi se u fononima. Pri toplotnom pobudenju
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kristala (tj. zagrevanju) njihov broj se povecava. tj. povisenje encrgije kristala za fiw znaci pojavu
jednog fonona.
Toplotna kapacitiviost kristalue redetke? definise se kao:

ou oS
— 2
C;,_<0T>V_T <8T)V ; (2.22)

gde je U unutradnja energija kristala, S - odgovarajuca entropija, a T temperatura.
Termodinamicko ponasanje gotovo svih karakteristika kristala odreduju fononi, usled cega je
neophodno proceniti njihov udeo u ukupnoj toplotnoj kapacitivnsti ¢vrstog tela, odnosno toplotnoj
kapacitivnosti posmatrane kristalne strukture (jer se obracun vrsi po elementarnoj celiji datog
kristala).
Energija sistema oscilatora razlicitih frekvencija w(l:) koji se nalaze u stanju termodinamicke

U= Z(n,;)hw,; ,

k

ravnoteze, data je sa:

gde je svako (ng) odgovarajucom funkcijomn raspodele povezano sa wp. Sumu u ovoj relaciji

cesto je pogodno zameniti integralom: ako sc pretpostavi da kristal poseduje D(w)dw vibracija u
frekventnom intervalu od w do w + dw, tada je:

1

hw
ek — 1

U= / dwD(w)(n(w, T)Yhw ; (n) =

gde je D fononska gustina stanja definisana relacijom (2.21). Toplotna kapacitivnost se odreduje
diferenciranjem (n(w,T)) po temperaturi, ali je prethodno neophodno pronadi fononsku gustinu
stanja po jediniénom intervalu frekvencija D(w).

Pretpostavimo da sve tri akustiéne grane spektra karakterise u dugotalasnoj aproksimaciji
linearni zakon disperzije wq (k) = v - k. Ova relacija vaZi u izotropnom elasticnom kontinuurmu.
Da bi ona ostala na snazi i u kristalu koji poseduje karakteristiénu atomsku strukturu, neophodno
je da talasna duzina zvuénih talasa bude muogo veda od meduatomskog rastojanja (A > a). S
obzirom na vezu izmedu talasne duzine i talasnog broja u obliku:

2
S
sledi da se Debajeva aproksimacija uspesno primenjuje na niskofrekventne oscilatore, odnosno u
oblasti malih talasnih vektora. Smatrajudi, takode, da talasni vektori fonona leze u sferi radijusa

k,,, a ne u I Briluenovoj zoni, izraz (2.21) dobija jednostavniji oblik:
v T 2m kp 2174 <"-)2
D,(w) = 3 / sin @ df / dp /k:2 dk 0(w—vk)=2¢ 23 ™Y SWooh o (2.23)
(2m)- J J J 0, a w>uw,,

gde je3: 3073 = vy S+ v, 3 aw , — Debajeva frekvencija, koja se odreduje preko maksimalne
vrednosti talasnog vektora u prvoj Briluenovoj zoni. Ako posmatrani uzorak sadrzi N elemen-
tarnih ¢elija, tada je ukupni broj stanja akustickih fonona jednak N, a Debajeva frckvencija se

2Pod ovim pojmom obiéno se podrazumeva toplotna kapacitivnost pri konstantnoj zapremini. Indeks ,b” ukazuje
na to da se radi o balku, odnosno neograni¢enoj kristalnoj strukturi.
3Uzimamo u obazir da se pored longitudinalnog mogu javiti i dva medusobno normalna transverzalna talasa i da
njihove brzine - 1 opétem slucaju - ne moraju biti iste. 1z tog razloga uvodimo srednju brzinu definisanu relacijom:
3

:}:T}T

g=1

e

]
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odreduje iz uslova normiranja:

“p 3 3.3
N .D () d Vi Na*w)
= w)dw = —% = S
J ° 6r20%  Gre’
4]

(broj évorova resetke jednak je broju fononskih stanja). odakle je:

W, = v (2.24)

Maksimalna vrednost talasnog vektora u [ Briluenovoj zoni (Debajev talasni vektor) moze se
odrediti na osnovu prethodno uvedene aproksimacije da talasni vektori fonona leze u sferi radijusa

k

na osnovu ¢ega proizilazi:

o
4 b\ 3
z b 2
vl 37 (“"'n) L kysys € [l, 5] = Ak, = Ak, = Ak, = —
(13 Ak‘_,;Ak;,,Ak; ) a a ’ a
te je:
4 3 . V672
s (ak) = @Ak AR AR, =87 = k) = — (2.25)

Uporedivanjem gornjih jednacina zakljucujemo da je:
— b
w, =k v,
Preko Debajeve frekvencije uvodi se i njoj odgovarajuéa Debajeva temperatura pomocu relacije:
kT, =hw, ,

gde je k, Bolemanova konstanta, odakle je:

fuw
C!Y — D
D kB

B hvk,, 7 T3k (2.26)
ok,  ak, ’

B

Procena reda velicine Debajeve temperature moze se dobiti uzimajudi da je k, ~ 10%cm~! i

Wy ~ 10" $71, na osnovu cega sledi: T, ~ 10K. Debajeve temperature (T < 10 K) su takve da
se moze pretpostaviti da akusticke grane poseduju energije proporcionalne talasnom vektoru:

fwa (k) = hvak 28 kmar = 0,1,

gde je vy — brzina zvuka odgovarajuée grane oscilovanja, reda velicine vy ~ ( 10% +10%) m/s, ako
jea~10"1%m
Prema (2.23), unutrasnja energija je sada:

“p .
2
U= /dw’D(w)(n(w,T))hw = /dw ([w(,VB) ,Cu,u
. 0 2m=v e‘“B—T -1

Ako se — radi jednostavnosti - pretpostavi da je fononska brzina nezavisna od polarizacije,
prethodni izraz mnozi se faktorom 3 i dobija:

T\* F z*
0

D
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. . hw | T
gde je N broj atoma u datom uzorku, o = —— 12, = ——
' kgT T

U granicamna niskih temperatura, kada z,, — 0o, vrednost integrala u relaciji (2.27) uzima se
iz tablica integrala [10]:

dr = T ,
1

< o
\8
T
S
| |
S

pa je:
3t

T3
U= NkpT { — ,
5 B<%>

te se za toplotnu kapacitivnost dobija izraz:

127 T\?
- Nkg [ =— 2.9
=S (1) 229

tj. toplotna kapacitivnost pri niskim temperaturama srazmerna je treCem stepenu temperature,
§to je u saglasnosti sa cksperimentalnim rezultatima i predstavlja tzv. Debajev T3  zakon.
U dilju uporedivanja ove vrednosti sa vrednostima dobijenim za film-strukture, supcrresetke i
kvantue Zice, pogoduo je toplotnu kapacitivnost obrac¢unati po jednoj elementarnoj celiji kristala:

. l1oUu
“eNar
na osuovu éega sc iz (2.28) dobija:
127 T\ :
;= kpl—) =C,-T° 2.2
G =S () =61, (2.29)

[y |
gde je: C, = lélkg, al = —.
5 T,

Jednostavnost Debajevog prilaza sastoji se u tome da se ceo termodinamicki aspekt fonona u
kristalu izrazava preko jednog parametra 8, = k,T,. Debajeva temperatura igra vaznu ulogu u
teoriji oscilacija kristalne reetke i eksperimentalno se odreduje merenjem toplotne kapacitivnosti
na niskim temperaturama. Ona odvaja niskotemperatursku oblast, gde se mora koristiti kvantna
statistika, od visokotemperaturske gde vazi i klasiéna statisticka mehanika. Za razlicita tela 0,
je razli¢ita, ali sva tcla pokazuju istu zavisnost toplotne kapacitivnosti i entropije od redukovane
temperature 7' /T, .

Uprkos aproksimacijama, ova — Debajeva teorija se slaze sa eksperimentima. Pri niskim tem-
peraturama specificna toplotna kapacitivnost i entropija se ponasaju ~ T%. Time je kvantna
teorija objasnila odstupanje klasicne teorije od eksperimenta.
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3 Fononi u kristalnim filmovima

Tanki kristalni filmovi predstavljaju ograni¢ene kristalne strukture kod kojih se uslovi na
granicama razlikuju od onih u unutrasnjosti, tj. translaciona simetrija narusena je duz pravca
normalnog na film (z-pravac).

74

e n,= 1
(1+&)C =0 yy
SUPSTRAT n,=-1

Slika 3.1: Popreéni presek (u X/Y — Z ravni) modela kristalnog filma

Ako unutar filma (izmedu graniénih povrsina) nema nikakvih deformacija (naruSenja) kristal-
ne strukture (kristalna reSetka je bez primesa, vakancija i sl.), onda se on naziva idealnim filmom.
U suprotnom, ako ove deformacije postoje (npr. kao posledice dopingovanja stranim atomima),
tada se ta struktura naziva deformisanim filmom.

3.1 Analiza fononskog modela

Posmatra se idealni? tanki film kubne kristalne strukture naéinjen na supstratu nekim teh-
nicko-tehnologkim postupkom (naparavanjem, spaterovanjem i sl.), €iji su osnovni kristalografski
podaci:

a)a_ — — .
=C;2=C2_. ;=0C-. "—an,nzila

72,170 7,11 7, At A
CN;,NZ_H = CNZ.H,NZ = (1 + '7)0 ’ C—l,O = CO,—l = (1 + E)C 5 €7 = =1,

gde je n, - indeks resetke duz z-pravca i n, € (0,1,2, ---, N.). Na osnovu toga, o modelu se
moze zakljuciti sledece.
1. Kristalni film poseduje dve beskonacne grani¢ne povrsine paralelne XY - ravnima i to za
2=01iz=L, dok u z - pravcima ima kona¢nu debljinu (L).
2. Duz z - ose locirano je N, + 1 atoma.
3. Torzione konstante C®? zanemarljive su u odnosu na konstante istezanja Cy.

4Pojam - idealni, koristi se u smislu nenarusenja kristalne strukture (bez prisustva defekata, primesa i sl.), a ne
u smislu njene prostorne neograni¢enosti.
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4. Smatra se da atomi, koji pripadaju graniénim slojevima prikazanog tankog filma, intera-
guju sa spoljainjom sredinom, bez obzira na to sto duz z-pravaca iznad gornje i ispod donje
graniéne povrdine nema atoma (motiva, ¢vorova) filma, ali su granicui atomi ,spregnuti”
izinenjenim Hukovim silama za atome sredine, odnosno supstrata. U skladu sa napred nave-
denimn uslovima, konstante elasticnosti koje opisuju interakeiju atoma graniénih povrsina sa
spoljasnjim sredinama (supstrat i npr. vazduh), modifikovane su odgovarajudim koeficijen-
tima € i 7.

Uzimajuéi u obzir uslove C; = C, (j=1,2, -+ , N, —1, N.) i cinjenicu da su slojevi zan, < —1
i zan, > N, + 1 odsutni, moramo obra¢unati i sledece:

Uaine,nyj = 0; —1>2j AN j=N;+1; (j €10, N,]),

Ci=(14+¢)C; Cnpr=0+7C.

Kada bi bilo: C_; = Cn,41 =0 (¢ = = —1), tada bi granicui atomi za n; = 0 in, =N, bili
Jzamrznuti”, tj. javio bi sc efekat  krutih zidova”, a ako bi vazilo: ¢ = Cn.y1 =C (==
= 0)), bio bi to efekat ,slobodnih povréina”.

S obzirom na definisani model, hamiltonijan fononskog podsistema opisanog filma n aproksi-
maciji najblizih suseda ima isti oblik kao i kod neogranicenih kristala - izrazi (2.8) — (2.10), ali
ga je, zbog postojanja granicnih slojeva, zgodno napisati u razdvojenom vidu:

H=T+Vjr+ V., (3.1)

gde je T - standardan kineticki élan. Potencijal koji ukljucuje interakcije sa granicnim slojevima
je oblika:

C 2 2
lf(’ff - Z Ta [ 2 (]‘ + E) (uﬁl"l;r,"‘y,()) + 2 (1 Jr 7) ('u'a;er.ny,N;) +
N, Ty
2 2
2 (uu:n_r,ny,l - ua;nm,ny,()) +2 (’Ufa:n;,-,n.,,,N: - “u;nm,ny,szl) +
2 2 .
(Ua;nm+l,n, 0 “ﬂ;7zm,ny,()) + (ua:n;,-él,ny,[) - “mn;r,n,y,ﬂ) + (32)

+

+

+ (“'(x;nm,ny+1,() - U(y:n;,;,ny,O)2 + (ua;n;,,,ny—l,() - /(L('r;n;r,ny,O)Q +

+ (ua;nm—i—l,ny,Nz - ua;'n_T,ny,Nz)Q + (u(v;n,nfl,n.y,N: - ’“fa;'n;,-.ny,NZ)Z +
+

2 , 2
(“a;nm,nyH»Nz - uﬂ'-,”-‘r:"ly»NZ) + (uu?"rv”y*Isz - M("?”-Tv”ysz)

Potencijal sa interakcijama koje obuhvataju unutrasnje slojeve je onda sledeceg oblika:

N.~—1
A Ca , ) 2 , 2
‘/Eff E 4 E l:(uda;'n,,1+1,ny.'n,z - Ufu;ny,nu,nz) + (ua;n,fl;n,y,n; - Mcx;nm,ny,n:) +
QN ity ny=1
) 2 . . 2 o
+ (“a;nmmy+l,n: - ”a;n.rﬂly,'nz) + (Ucy;nm,ny—l,nz - U/a;n,-f,nu,n;) + (33)
N:—2 N.—1
. 2 ) ) 2
+ (“a;nm,ny,nfrl - “a;nm,ny,n:) + E (“a;nm,ny,nz—l - ”rx;‘nm,n_,,‘n:)
nz=1 n,=2

Zakon disperzije fonona i u ovom slucaju se nalazi, kao i u prethodnoj glavi, metodom Grinovih
funkcija, trazeéi Grinovu funkciju istog oblika kao i (2.12) pomocu jednacine kretanja (2.13). Za
razliku od (jednostavnije) situacije za idealne strukture, ovde se moraju izracunati odgovarajuci
komutatori, odnosno odrediti Grinove funkcije posebno za atome graniénih slojeva, a posebno



Velizar Monié: Fononska termodinamika nanofilinova, diplomski rad 16

za atome iz unutrasnjosti filma. Koriste¢i u prethodnoj glavi navedene standardne komuta-
cione relacije za pomeraje i impulse atoma (2.11), kao i ostale neophodne osnovne definicije,
izracunavaju se potrebni komutatori impulsa i hamiltonijana.
Za donju granienu povrsinu za koju je m; = 0
[pﬁ:rn,,r,n'),.,,,()- H] = —ih C(v [(6 + 5) UBim ey 0
- u,ﬁ;‘l71,,~.‘rrl,y,1 - /Ufﬁ;'m,,,-—}—1,‘!71‘,,,0 - (34)

= UG, —1any,0 — UBim, . m,+1,0 — “ﬂ:m;n,my—l.O] s
zal <m, <N, —1,
— 7 ! ]
[pﬁ;m,,-,m,,,rn.: ) H] = —ihCy (6 UB g my,ms

UB mp+1,myms — WBme—Lmyme — UB me,my+1my — (35}

UG mg,my—1mz — Y me myme+1 7 Uﬁ,mT,mU,mz—'1)
i konaéno, za gornju graniénu povréinu za koju je m, = N, dobijamo:
[])[");'rrl,m,'m!,,N:a H] = —ihCy [(6 + 'Y) UBima,my Ny

- Ugimy,my N.—1 = UBumat1,my Nz — (36)

= Ugim,— 1y N: ™ Ugimy,my+1,N; — /l-lfﬁ;m_r,m_,/fl,N:]

Zamenom nadenih komutatora u (2.13) i preimenovanjem 8 — « ;.  m —n, dobija se:
-zan, =0,

th

2/ o — y
- Mw Gn:,-,ny,();m,:,.,m,y,mz - _ﬂ ()'n;r,’”.r5"\4/{7”1/(5[)”77': -
3 a fe] x
- Cﬂ {(6 + E) G’Il;r,’llu,O;’Hlm,Tn,y,’?’”,:— Gn_r,ny,1;11;,,T,'nz!,,711,: - G'n,_r—{-l;n_,,,ﬂ;m,,nl,,/,rlz,z o (37)

R —Ge exs
ne—1,ny.00mz,my,ms N,y + 1,05 gy, s Ny — LO0smus ymy mez |0
-zal<n, <N,—1,

ih

2,1
Muw TNg Ny Nz Mg My, My *2,” 571:m'"1m67L'_u-,7ny6nzﬂnl: -
. « « o @ ; ( )
COt (6 TN Ty Mz Mg Ty, Mz N+ 1,y e M My Mz GnT—1,'n,y,nz;‘m,m,my,m,z 3.3
« o x o
G'n,_r,nerl,nz:m;,,,rn,y,mz Gnr,n,,f1,n:;m:r,'rn,,,,mz G‘n;,-,TI/y,‘n:“[’1;f’),;,-,7n!j,7'l1 GTT,;r"ILy,ng71;’771,;,‘,777,”,‘"Ll) ’

-zan, =N,

iR

7,2 _
Mw T Ry Nz yg ey me 2 5"L.r~m.r5nyﬂny5N17mz -

_ « _ o el _ (f )
Ca [(6 + 7) Gn,-,,n.,,,N;;m;r,‘rny My NNy, Nz = Limig ;my s Gnerl,ny,Nz;m,,m,,,mz 3.9
G eX -Gz

e — 1,0y, Nzimg my s Ty + 1, Nz ime my me N,y — LNz e My, m

Primenom delimiéne (zbog narugenja translacione simetrije samo duz z-pravaca) [Furije trans-
formacije:

&% . e _ E L—tal(ne —me Y+ (ny —my k. o . ..
G'n,m‘n_,,,n;:m,,my,m: - Gr“i,"i,(w) - N. N € [( ) Y J) "} an‘mz(kx,ky,w) (310)
atVy
vy
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na sistem jednacina (3.7) — (3.9), i nakon istovetnih algebarskih operacija koje su iskori§éene na
odgovarajuéem mestu u prethodnoj glavi, dolazi se do relacija na osnovu kojih se moze uspostaviti
slededi sistemn algebarskih diferencnih jednacina:

(Qk(y - 5) C;O(fmZ + Glc".nl,; = K 6[].7112
GY()(,ym,; + QA{:Y Glc‘l'm; + G'Q(,)(mz = K 51."1:
Gl(.tmz + QA(:)‘ GQ(.)m,; + GB(,Ym: = K 52‘"1:
G'ri*l,m: + Qkfv ‘r?:.'rnz + Gr;)‘:Jrl,m; = K 57’/:«"”.3 (311)
G](/]z—.‘%,mz + Q]?Gﬁ:,lm: + C’Vlifyzfl;rn,Z = K 6N;—2,mz
G]G;—Q,m; + Ql\?Gﬁzfl,m: + Glsfll,mz = K (SN:*L’HZ
G/(Vlzfl,nzz + (Qku - ’Y) Gﬁz,m,z = K 6Nz,7n:
V ih —
gdC S G'r?:,mz = 77;1:771:(&’177]“-?};“))7 K= o k= kf“; + ki 1
’(x
2
w .o aky . o Gk
o = 0 A4sm‘37r—~451112—2#4259. (3.12)
o

Sistem jednacina (3.11) ima redenja koja mogu da se prikazu u obliku Gup = D, /D, gdeje D,
odgovarajuéa zamenska, a D determinanta sistema (obe kvadratue):

o—¢ 1L 0 - 00 0
1 o 1 - 00 0
0 1 ¢ -~ 00 0
DNle(Q) = . . e .. . (313)
0 0 0 0 0
0 0 0 1 o 1
0 0 0 1 07 [y.41

3.2 Spektri fonona u filmu

U skladu sa osnovnim zadatkom ovog istrazivanja, a to je odredivanje spektra dozvoljenih
fononskih energija, koji se dobija iz (3.12) 1 na osnovu osobina Grinovih funkeija, potrebno je da
se odrede polovi trazenih Grinovih funkcija. Jasno je da se ovo svodi na odredivanje korena (nula)
determinante (3.13), odnosno reSavanje jednakosti:

Dn.yi(0:6,7) =0 = p=p(s,7); v=123 ... N:+1. (3.14)

Ovaj zadatak u opstem slucaju nije analiticki resiv (inoze se resiti numericki za zadate parametre:
g, v1 Ny).
U sluéaju modela slobodnih povrsina, kada su: € =y = 0, ovaj problem ima analiticko resenje:

Dn,+1(0) = ¢ Pn.(0) — Pn.-1(0) = Pn.+1(0) - (3.15)

Determinanta (3.13) sistema jednadina (3.11) se izrazava direktno preko karakteristicnih polinoma
Cebigeva reda N,. Iz uslova (3.14) slede nule Cebisevljevih polinoma, a nzimajudi u obzir i izraz
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(3.12), jednostavnim algebarskim transformacijama dolazi se do izraza koji daje zakon disperzije
fonona u tankom (strukturno nedeformisanom) filmu:

LWk
EO(R) = “’5( ) _y VR (ke ky) + Sy(k:) (3.16)
o aky 5 ak, .o ak.
R(kz, ky) = sin® gé'— + sin? (17’ ; Sy(k,) = sin” ak:)(u) .

Na ovaj naéin, izraz za moguce energije fonona po formi je isti kao izraz (2.19) dobijen za idealne
neogranicene strukture, s tom razlikom §to je tamo k. prakticno kontinualno promenljivo (u
intervalu [0, 7/a]) kao sto su k; i ky, a ovde je izrazito diskretno:

T v
k(v) =———-=%; =1,2,8; :::5Na1: 3.17
() a N, +2 v = )
Pored toga, uocava se da je: k"™ = k' = 0; = o fy = 1) = £ N:1+2 > 0, posto

je u pitanju tanak film, odnosno N, < (Ng, Ny), it KPR = kpo® = T k7% = k(v =

a

N, +1) = %%i% < 7. Izmedu minimalne i maksimalne vrednosti za k., pa prema tome i za

E,(k), postoji jos N, — 1 diskretnih vrednosti®. To znaci da fononi u tankim filmovima poseduju
.donji” energetski gep:

o man : m .
A= Apin =E (ke =ky =0,k =k7"") =2 sin {m] ; (3.18)

kao i ,gornji”, ali fizicki manje interasantan gep.
Na osnovu ovih rezultata zakon disperzije (3.16) graficki je prikazan na slici 3.2 1 to: za idealne
beskonacne strukture (2.19) - isprekidanim linijama, izmedu kojih je on kontinualan, i za tanki

film (3.16) - punim linijama, on je diskretan.

»

0.5 1 1.5 2 R
Slika 3.2: Fononski spektar £ = £, (R) i parametrom S(v)

Primetni su gepovi i energetska diskretnost (za film), koji su isklju¢iva posledica postojanja
prostornih granica.

®Ukupan broj moguéih vrednosti kvaziimpulsa k. jednak je broju energetskih i dvodimenzionih podzona: N.+ 1.
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3.3 Gustina fononskih stanja

U cilju odredivanja gustine fononskih stauja tankog kristalnog filma primeni¢emo istl rezon koji
je sproveden prilikow termodinamicke analize neogranicenih sistema (odeljak 2.4). U tu svrhu
moramo najpre redefinisati Debajevu frekvenciju (w[f)) i njoj korespondirajuéi talasni vektor (k{))
za sluéaj opisanog modela filma.

Translaciona simetrija filma narusena je duz z—pravea, te je:

2
kasy € [—E , q o Ak = Ak = 2
: a a : a
1 m N,+1 =« N, i
k. € = .- = Ak == —.
N [Ng+2 a’  N;+2 a} > N,+2 a
Sada je:
A N3
V= —ﬂ(ak-g) Lo = /3r2 [ N,
a® Ak, Aky Ak, v N +2
i konac¢no:
: A N
R R s 3.19
D D 2 (N; + 2) ’ ( )
gde je kll’.) definisano relacijom (2.24). Odavde sledi da je:
k! N ‘
D 2 iy e f b
k_[;_) 3 Q(N_z 5 <1, odnosno: kD < k,D .
Gustina fononskih stanja u filin iznosi:
IN,N,NS ab [ yA SN, N,NE b w2
f o wiVyivVz a 2 5 B N riVyiVz a' W
D (w) = onp / sinfé do / dy /k dk 0(w — vk) = T =
0 0 0
- N.N,N{ a3 w2
f _ Steitylys
a Debajeva frekvencija se odreduje iz uslova normiranja:
°p ;o3P
: N, N,N; « ‘ ,
/D{)(w) do=N = —ILL/MZ dw = N,N, (N-f +1) =
923 y \ Ve
0 Q
3 4
. 672 N! +1
S b 3 Z _ b .
= w, = u v = kD v ;,f =w,, _ (3.21)
na osnovu ¢ega proizilazi:
f f
w N 11
Yo _ 3, (3.22)
Wi !

odnosno: w{) > wll’). Dakle, Debajeva frekvencija u tankom kristaluom filmu ima nesto visu
vrednost u odnosu na neogranicenu kristaluu strukturu. Na primer, za N =3 je wi) =1,1 -w%,

dok se u limesu NY — oo dobija da wlfg — w’L’j, §to je i ocekivan rezultat.
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Trazeujem odnosa gustine fononskih stanja u idealnoj i film-strukturi, i to upravo na Debaje-

, . 2 . 2
S (o S/ i) S f 3
Di(wh) Ny (w,\ _N: [N:+l (3.23)
b b b b b ! o
Du (MD) N3 “h N: Ni/
dobija se da je populacija fonona u filmu mnogo manja nego u odgovarajucoj idealnoj strukturi,
tj.

vim frekvencijama:

F b b
Dl (wl) < Dy (W), (3.24)

jer je N ~ 10%, a N/~ 10. Naravno, ovo vazi uz pretpostavku da je brzina zvuka u obe sredine
ista, tj. da je vy = vy,

Kako su fononi sa Debajeviin frekvencijama odgovorni za elektricno i toplotno transportna
svojstva materijala, iz izraza (3.23) i (3.24) sledi da e film struktura biti slabiji elektricni i toplotni
provodnik od odgovarajuéih masivnih struktura, ukoliko medu njima nema hemijskih, odnosno
strukturnih razlika.

3.4 Termodinamika filima

Unutrasnja energija tankog kristalnog filma izracunava se pomocu jednacine:

wf
. (wf)g V hwf
Uy = / dwD(ws)(n(wy, T))hws = / dor s | T ’
/ eFnT — 1

iz koje se — na isti nacin kao &to je to ucinjeno za neogranicene kristalne strukture — dobija da je:

of
Ur = ONhgT | BlD—a(”;f):& o 3.95
= NkB L ) ) e =1 (3.25)
N 0
huw s ;o T hw!

gde je: Ny = N,Ny(N.+1), x5 = EB—‘T, T, = i i 7T/ T
B

U granicama niskih temperatura, kada m-lf) — 00, sledi:

)3 4
( f) d.?:f - —,
ets -1 15
0
pa je:
R 3
U= —NykgT (—,) ,
D
te se za toplotnu kapacitiviiost tankog kristalnog filma dobija izraz:
12 T\"
Cr=—N¢kp| — . 3.26

Toplotna kapacitivnost obracunata po jednoj elementarnoj ¢eliji kristala iznosi:

Cr = — . =
PNy oT 5

19U 127 T\’ ;
0 "k <—f> =C, T}, (3.27)

D
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127t T
gde je: C = ——kp,a Ty = —.
2 ‘ b
Uporedivanjem ovih vrednosti za neogranicenu i film-strukturu, dobija se da je:
. 3 3
e 3 b b
G (Z) - () - (%
'y T, Tg w}‘,
$to na osnovu (3.22) iznosi:
* f
/ Wk (
— = 3.28)
Cy N +1

B
>

4
Slika 3.3: Toplotna kapacitivnost balka i filma

Dakle, u podrucju niskih temperatura toplotna kapacitivnost filma poseduje nesto nizu vred-

nost u odnosu na onu kod masivnih uzoraka.
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4 Zakljucak

U radu su istraZeni i analizirani energetski spektri (inoguca energetska stanja) fonona u kristal-
nim idealnim beskonacnim, tj. neogranidenim i u jako ogranifenimn stukturama (ultratankim
filmovima), sa primitivnom kubmnom refetkom. Na osnovu ovoga se doslo do sledecih vaznijih
rezultata.

1. Ove analize su pokazale bitne razlike u zakonu disperzije fonona u pomenutim sistemima, kao
isklju¢ive posledice postojanja granica odgovarajuée strukture, u kojima energetski spektri
poseduju energetske gepove. Velicine gepova zavise od dimenzija nzoraka (debljine filma) i
veoma hrzo - prakticno parabolicki, opadaju sa njihovim povecanjem.

2. Postojanje graniénih uslova ima za posledicu promenu cnergetske zone fonona. U odnosu na
zonu dozvoljenih energija idealuih struktura sa praktiéno kontinualnim rasporedom, zona
fononskih dozvoljenih energija u filmu je izrazito diskretna. Ona se sastoji od dvodimen-
zionih podzona. U svakoj od podzona energija uzima kontinualne vrednosti. Povecanjem
broja slojeva filma povedava se broj diskretnih stanja unutar zone dozvoljenih energija.

3. Spektri fonona u film-strukturama poseduju donji (kao i jedan gornji) encrgetski gep. Posle-
dica postojanja donjeg energetskog gepa moze da se tumadi na slededi nacin: on odgovara
energiji osnovnog stanja fononskog sistema i predstavlja najmanjn energiju koju treba uloziti
da bi se u filmu pojavili akusticki fononi (optickog tipa). Sve do te energije (aktivacione
temperature) fouoni se mogu nalaziti samo u nekim od vezanih stanja, npr. sa elektronima
u Kuperovim parovima. Do te temperature ceo sistem se ponasa kao zamrznut.

4. Gustina fononskih stanja se drastiéno smaunjuje pri redukeiji dimenzija strukture, tj. ima
mnogo manju vrednost u filmovima nego u neograni¢enim strukturama. To znaci da se
u ogranicenim strukturama fononska pobudenja slabije (sa manjim intenzitetom) javljaju.
Debajeve frekvencije imaju nesto vise vrednosti u ultratankim filmovima, §to znaci da je
fononska zona izdignuta ka visim frekvencijama.

(@4

Sve razlike izmedu posmatranih (neogranicenih i ogranicenih) kristalnih sistema su izraze-
nije, §to je film tanji i i&¢ezavaju kada debljina filma tezi beskonacnosti.

6. Na relativno niskim temperaturama toplotna kapacitivnost ima nize vrednosti u tankim fil-
movima nego u masivnim uzorcima, $to je u skladu sa ¢injenicom da je energija pobudivanja
fonona u filmu veéa od one u balku.

Kako su fononi sa Debhajevim frekvencijama odgovorni za elektriéno i toplotno transportna svo-
jstva materijala, iz ove analize sledi da ¢e film-struktura biti slabiji elektricéni i toplotni provodnik
od odgovarajué¢ih masivuih struktura. ukoliko medu njima nema hemijskih, odnosno strukturnih
razlika.
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