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1.UVOD

Zadatak ovog rada je ispitivanje fononskog ponasanja u strukturama sa naruse-
nom translacionom simetrijom. NaruSenje translacione simetrije nastaje zbog:
realnog postojanja granica sistema, defekata i primesa u strukturi, kao 1 nagina
spravljanja, sintetizovanja i dopingovanja tih struktura.

Oblast istrazivanja je ogranicena na analizu fonona tj.fononskih stanja u tankim
strukturama ili filmovima. Filmovi predstavljaju ogranicene strukture duz jednog
pravca i beskonaéne strukture u svim ravnima normalnim na taj pravac. To pod-
razumeva postojanje dveju grani¢nih povriina normalnih na privilegovan pravac.
Pored toga, ove film-strukture se dopinguju stranim atomima 1 to sa obe strane
normalno na grani¢ne povrsine. Na taj nacin se unutrasnja konfiguracija rasporeda
atoma narusava.

Polazedi od standardnog hamiltonijana za fononski sistem, te koris¢enjem uobi-
cajenih metoda kvantne teorije fizike ¢vrstog stanja, dolazi se do sistema jednacina,
¢ijim se resavanjem dobija zakon disperzije fonona kao i moguca fononska stanja
u tankom filmu.

Kako konstanta elasti¢nosti i atomska masa definisu fononske spektre i fononska
stanja, zakljutujemo da fononski spektri moraju biti izmenjeni i sa odgovarajucom
raspodelom masa duZ jednog pravca i postojanjem konaéne debljine strukture duz
tog pravca.

Jedan od najvaznijih ciljeva je da se ispita da li su minimalne frekvencije u
filmu razli¢ite od nule. U slu¢aju da jesu, to bi znacilo da u takvim strukturama
moze da dodje do prigusenja ili eliminacije akustickih fonona, a da ostanu samo
fononi optickog tipa. To bi iwalo za posledicu da se film ponasa kao ”zamrznuta”
struktura (sve dok se ne postigne odgovarajuca aktivaciona temperatura u filmu),
jer do te temperature realni fononi nisu prisutni. Na primer, elektroni bi se sve do
ovih temperatura u datoj strukturi kretali bez trenja tj. idealno provodno.

S obzirom na ovo, prisustvo fononskog gepa bi moglo da predstavlja moguce
objasnjenje ¢injenice da tanki filmovi imaju visu kritiénu temperaturu nego masene
strukture 1 da predstavljaju uredjenije termodinamicke sisteme.

Posmatrac¢emo ograni¢ene strukture sa nepravilnim rasporedom atoma i ispitati
uticaj spektara 1 mogucih stanja na termodinamicko ponasanje fononskog podsis-
tema. U glavi 3 bice dat pregled i analiza mogucih fononskih stanja i spektiara u
filmovima sa narusenom translacionom simetrijom, a u glavi 4 biée ispitan njihov
uticaj na termodinamicko ponasanje tog sistema i rezultati uporedjeni sa ideal-
nim strukturama. U zakljucku bic¢e dat rezime najvaznijih rezultatla istrazivanja.
Literatura sadrzi spisak najvaznijih koris¢enih referenci.



2. FONONI - KOLEKTIVNA
POBUDJENJA KRISTALA

Pojam fonona se uvodi prilikom kvantnomehani¢kih analiza linearnog oscila-
tora. Energija linearnog oscilatora ima oblik:

1
Enz(n+—2-)hw; n=0,1,2, ...
a prirasta) energije tog oscilatora pri prelasku iz stanja n u stanje n + 1 iznosi:
E.—FE, =hw

Ovaj kvant pobudjenja linearnog oscilatora, &ija energija iznosi hw, naziva se
fononom. Energija fonona zavisi od mase M oscilatora i konstante C koja karak-
terise elastitna svojstva oscilatora, tj.

[C
hw = hy/— .
w= My

Uopste, u fizici kondenzovane materije, fonon predstavlja kvant energije vibra-
c1a kiistalne resetke ili elasti¢nog talasa kao kolektivnog pobudienia celog krictats,
Zvuéni talasi u kristalima su "sastavljeni” od fonona. Toplotne vibracije u kristal-
ma su termalno pobudjeni fononi.

U kristalima sa prostom elementarnom ¢elijom sve tri komponente frekvencija
zvuénih talasa wy(k) teze nuli kada k — 0. Takvi kvanti mehanickih pobudjenja
sa linearnim zakonom disperzije zovu se akusticki fononi .

Ako se analizira kristal slozene strukiure sa o podresetki, onda se za dozvoljene
frekvencije dobija 3o resenja, od kojih tri frekvencije uvek teze nuli kada k& — 0
i odgovaraju akustickim fononskim granama, dok za ostale (30 — 3) grane vazi
limy_,o w(k) # 0 1 mehanicke oscilacije sa ovom osobinom zovu se opticki fononi.

Dakle, u ¢vrstom telu su mogucéi kako akustieki tako i opticki fononi. Ukoliko je
frekvencija oscilovanja optickih fonona veca od frekvencije oscilovanja akustickih
fonona * energija optickih fonona je veca od energije akustickih fonona.

Na slici 2.1 nize grane oscilovanja atoma trodimenzione rectke predstavljaju
akusticke a vise opticke fonone. To je fononski spektar idecalnog kristala.



Slika 2.1

I opticki 1 akusticki fononi mogu biti longitudinalni (L) i transverzalni (T).
Kod longitudinalnih talasa vektor pomeraja atoma ﬁ(l_:) je usmeren duz lanca i
podudara se sa pravcem prostiranja talasa €; || k. Kod transverzalnih talasa,
vektor pola.rizaci_je €; usmeren je normalno na osu latca. 1j. normaian je na talasni

-

vektor k, € L k. Ovde su ¢;j(k); 7 =1,2 polarizacioni fononski ortovi.

Eksperimentalni dokazi kvantovanja nekog elastiénog talasa ukljucuju sledece:
1. Udeo resetke u toplotnom kapacitetu &vrstog tela uvek tezi nuli kada tempera-
tura tezi nuli. Ovo jedino mozZe biti objasnjeno kvantovanjem vibracija kristalne
resetke. To je najvazniji dokaz postojanja fonona.
2. Detekcija fonona se moze izvrsiti X - zracima 1 neutronima koji se neclasticno
rasejavaju na kristalima. Ova rasejanja se odvijaju sa promenama energije 1 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 nac¢in za odredjivanje disperzionih relacija za
fonone, tj. daju zavisnost frekvencije od talasnog vektora i predstavljaju dokaz
postojanja fonona.



Termodinamicko ponasanje gotovo svih karakteristika kristala odredjuju {fononi.
Zato je neophodno videti njihov udeo u specificnoj toploti ¢vrstog tela, odnosno
u toplotnom kapacitetu tog kristala (jer se obratun vrsi po elementarnoj celiji
posmatranog cvrstog tela).

Pod toplotnim kapacitetom kristala, u ovom smislu, podrazumeva se specificna
toplota pri konstantnoj zapremini, koja je definisana kao:

T [0S 1 [oU
ev=7(a), = v ar), &)

gde je S - entropija, U - unutrasnja energija i T - temperatura sistema.

Eksperimentalne ¢injenice u vezi sa toplotnim kapacitetom kristala su:
1. U oblasti sobnih temperatura vrednost toplotnog kapaciteta skoro svih ¢vrstih
tela je bliska 3N kg, gde je N broj atoma, broj elcmentarnih Celija u uzorku, a kg
je Bolcmanova konstanta.
2. Pri nizim temperaturama toplotni kapacitet primetno opada i tezi nuli kao 73
- kod izolatora, a kao T' - kod metala. Ako metal postaje superprovodnik opadanje
je i brze.

Normalne vibracije resetke su uzajamno nezavisne, ako je primenljiv Hukov
zakon. Na taj nacin, energija bilo koje od mogucih vibracija zavisi samo od njene
frekvencije w i od fononske zauzetosti stanja n, a nezavisna je od zauzetosti stanja
kod ostalih vibracija resetke.

U toplotnoj ravnotezi, pri temperaturi T', zauzetost stanja je data Plankovom
ili Boze-Ajnstajnovom raspodelom:

n)y = eyn(ﬁw\_l-I—l
=P ) T

gde (...) ozna¢ava srednju vrednost odgovarajuce veli¢cine u toplotnoj ravnotezi
sistema.

U okviru Ajnstajnovog modela, srednja vrednost energije jednog oscilatora
frekvencije w je (n)hw. Za N - oscilatora (svi jednake rezonantne frekvencije)
ukupna unutrasnja energija je:

Nhw ]
. =

U = A’('Il)hw = Cﬂh—w_-_—]_ 3 kB71

(2.2)

U skladu sa formulom (2.1) toplotni kapacitet ovih oscilatora se izrazava kao:

-



Cy = (ﬂ—) e (2.3)

efhw — 1

Ovo je rezultat koji se dobija na osnovu Ajnstajnovog modela za udeo N oscila-
tora, istih rezonantnih frekvencija, u toplotnom kapacitetu kristala. Ako se N za-
meni sa 3N, posto svaki od N atoma ima 3 stepena slobode, visokotemperaturska
grani¢na vrednost za Cy postaje 3Nkg - Dilon-Ptijeva vrednost. Nepotpunost
Ajnstajnovog modela je u tome §to svi elasti¢ni talasi u ¢vrstom telu nemaju istu
frekvenciju. Ipak, ovaj model se Eesto koristi kao dobra aproksimacija za udeo
fononskog spektra, narocito za opticke fonone, u termodinamickim karakteristi-
kama sistema.

U kvantnoj teoriji harmonijskog kristala udeo specifiéne toplote nije konstan-
tan, a opisuje se izrazom:

9 1 h ws(F)
E

Oy =ne =5 — 220
VAT VA pre— ]

(2.4)

koji zavisi od konkretnog oblika spektra dela normalnih moda.
Temperatursko ponasanje specificne toplote se vidi iz analiza ovog izraza u dva
grani¢na slucaja.

Visoke temperature
Kada je odnos kgT/h velik u odnosu na sve frekvencije fonona (tj. kada se
svaka normalna moda nalazi u jako pobudjenom stanju), eksponent za svaki od
sabiraka je mali i moze se zamemti razvojem u red:
11 [T z? . fw
e ST IR LR
Ako se ostavi samo prvi dominantan ¢lan u tom razvoju, to su svi ¢inioci u (2.4)
jednaki i ekvivalentni kgT'; udeo specificne toplote je tada jednak proizvodu kon-
stante kp na sumiranu povrinu normalnih moda 3N/V. To je klasitan Dilon-
Ptijev zakon. Linearni ¢lan po z (u uglastim zagradama) dovodi do temperaturske
nezavisnosti ¢inioca od toplotne energije i zato ne uticu na velicinu Cy.

<1

Niske temperature

Pri veéem broju N clementarnih ¢éelija u kristalu, suma u izrazu (2.4) se moze
zameniti integralom (za proizvoljne amplitude talasnih vektora, koji su odredjeni
granié¢nim uslovima Born-Karmana) i izraz (2.4) napisati u obliku:

) 9 di hws(}_n:)
A . 2.5
Cv or zs:/ (27)3 chws(R)/kpT _ | %9

pri ¢emu se integracija vréi po prvoj Briluenovoj zoni.




Pri vrlo niskim temperaturama, mode sa delovima hw,(kg) > kgT neizbeino
daju mali udeo u velicini (2.5), jer pri tim uslovima podintegralni izraz eksponen-
cijalno tezi nuli. U tri akusticke grane ws(l_c') — 0 pri k— 0 1kada temperatura
ne bi bila niska, uvedeni uslovi uvek se narusavaju za akusticke mode sa dosta
velikim talasnim duzinama. Takve mode nose osnovni udeo u specificnoj toploti.
Sa udelom tih uproscenja pri vrlo niskim temperaturama izraz (2.5) dobija oblik:

hov(k) k
Cv = T ;/ (27)3 eh vs(k) k/kBT _ |

(2.6)

gde se integral uzima po celom k- prostoru.

Za njegovo izracunavanje najzgodnije je da se uzme sferni koordinatni sistem,
d k = k*dk d). Ako se uvede smena promenljivih Shv,(k )k = z u integraciji po
k, onda se integral u (2.6) moze napisati u obliku:

Cv =

d (kgT)* 3 (> z®dz 8 (kgT)* s
oT (hv)? 27r2/o e —1 (hv)? 2 sz/ 2’ e de (2.7)

Zato pri vrlo niskim temperaturama se ima:

or  (kgT\’

Za koriséenje formule (2.8) neophodno je da veli¢ina kgT/h bude mala u pore-
djenju sa svim frekvencijama fonona, koje ne leze u linearnom delu spektra; odatle
sledi da je veli¢cina kgT'/h odgovorna za stvaranje male dolje karakteristi¢nog dela
spektra na granicama zona. Za dopunjavanje odgovarajuceg uslova temperatura
T treba da budce ziwatno uniza od svbue.

Tako se dakle, pri temperaturama nizim od sobne, Dilon-Ptijev zakon narusava,
naravno u $irokoj temperaturskoj oblasti u kojoj nisu primenljivi ni niskotempe-
raturske ni visokotemperaturske oblasti, a sledi da treba koristiti op3tu {formulu
(2.5). Prakti¢no, u {im sumnjivim oblastima temperatura, ¢esto su u upotrebi
interpolacione metode.

Za kristale sa poliatomnim bazisom, opticke grane spekira odgovaraju veéim
vrednostima k. Kako je model Debaja upotrebljiv samo onda kada energetski
spektar poseduje iskljuéivo tri akusticke grane, to se u slozenijim slu¢ajevima moze
koristiti jedino Ajnstajnova aproksimacija u kojoj delovi svake opticke grane ne
zavise od k i jednake su fiwg ( slika 2.2).



0 T/6

Slika 2.2

ICarakteristi¢na osobina Ajnitajnovog ¢lana wg je u sledeéem:
1) pri temperaturama mnogo visim od Ajnitajnove, 05 = hwg/kp, svaka opticka
moda daje konstanini udeo kg/v u izrazu za specificnu toplotu, kao §to i treba
po klasitnom Dilon-Ptijevom zakonu.
2) na temperaturama mnogo nizim od Ajnitajnove, udeo opticke mode u speci-
ficnoj toploti eksponencijalno opada, §to odlikuje potrebu termickog pobudjenija
moda pri niskim temperaturama.
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3. FONONSKA STANJA I SPEKTRI U
DEFORMISANIM FILM-STRUKTURAMA

Realni kristali, za razliku od idealnih struktura, imaju granié¢ne povrsine. Na-
rusenje simetrije je posledica postojanja izvesnih grani¢nih uslova. Sistemi koji
imaju dve paralelne grani¢ne povriine nazivaju se filmovima.

Posmaltra se tanki film koji je u XY - ravni beskonatan, a u z - pravcu ima
konac¢nu debljinu. Dopingovanjem (spaterovanjem) tankog filma primesnim atomi-
ma duZ z - pravca sa obe grani¢ne povriine dobija se film sa narusenom transla-
cionom simetrijom. Pretpostavlja se da je u nedopingovanoj matrici duz z-ose
locirano NV, atoma i da su torzione konstante C,s zanemarljive u odnosu na kon-
stante istezanja C,q.

Parametri elementarne éelije nedopingovanog filma su: a, = ay,=a 1 a,=3a

(slika 3.1).

i
Z
e S R . T
L ni"—“‘/%z
_ o o o B 771=7 _
aZ
7=0
0
R S o me=—1

Slika 3.1: n, - indeks resetke duz z-pravcain, € (0,1,2,...,N,)
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Hamiltonijan fononskog sistema u aproksimaciji najblizih suseda ima standar-

dan oblik:

H—_—E;Tﬁ—f-z Z.’Cﬁ‘ (Uﬁ—uﬁ_‘x) (31)

a,mi, A

Prilikom spaterovanja ubaceni atomi se razmestaju duz z - ose zato $to im je
u tom pravcu tako energetski najpogodnije. Zbog toga ¢e masa atoma zavisiti
od njegovog polozaja, odnosno od indeksa resetke u z - pravcu, alineiuziy -
pravcima:

My=M,, o0 =M,

Isto vazi i za konstante istezanja:

O — j—
Cﬁ = Caa,nz,ny,nz - Caa,nz

Ako se posmatra n -ti atom i njegova dva najbliza suseda, hamiltonijan dobija

oblik:

H:lz.(lfi)z_*_lzc [(ch‘_ua_. )2_*_(“3——,“0!_’ )2]
2 an 4 4~ xx,n, n n—1 n n+1

ot
x,7 o7

S obzirom na opisani model (postojanje dveju grani¢nih povrsina), on se moze
napisati kao zbir povrsinskog (Hp) i zapreminskog (Hz) hamiltonijana:

H=Hp+Hy (3.2)

Hpy opisuje grani¢ne povrsine (n, = 0, N, ), a zapreminski unutradnje slojeve filmz,
Zbog odsustva slojeva n, = —1 1 n, = N, 4+ 1, odgovarajuéi fononski pomeraji
biée jednaki nuli:

Uangng,~1 = UYa,ngmy Na41 = 0 ) Caoz,—] = Caa,Nz+] :/'é 0

pa ¢e hamiltonijani Hp i Hz imati oblik:

1
— § : 2 2
]{P - Z {Caa,O [(Ua,n,,n,,,o - ua,nz—-l,ny,o) + (ua,n,,ny,o - uor,nx-H,n.J,O) +
o,y

2 2
+(ua,n,,ny,0 - ucx,n,,ny—],p) + (ua,n,,ny,o - ua',111,71y+],0) +

+(ua,n,,ny,0 - ua-,nx,ny,] )2 + (ua,'nx,ny,O)2] +



2 2
+CO’01’Nz [(uaanx»ny»Nz - uavnz"lmy»Nz) + (ua,n::ny,Nz - uaynx‘{’lv”ysz) +
2 2
+(ua,n,,ny,N, - uaynz»ny_l,Nz) + (uavnzanyijz - uaynzyny“l‘]yNz) +

+ (uaynz)nyaNz - ua)nz,"nyz"‘] )2 + (ua,nzvny»Nz)z]}

N.—1
1 (pa g Ty, T )2 1°8
_ 2,0y, Tz 2
HZ Y Z ’M + Z Z Caafn'l [(uaanzvny)nz - ua1n1_l)nysnz) +
Mg Ny Rz Nz " n,=1

2 2
+(ua,n_-,,‘ny,nz - ua,n;-{-l,n,,,n;) + (ua,nz,ny,nz - ua,nx,ny—l,nz) +

2 2
+(ua»nzvnyynz - ua,n,,ny+l,nz) + (ua,nzqnwnz - uaynzr'nyv"lz"l) +

2
+ (uaynxanyynz - uﬂ,nzynyan:“f'l) }

Koristeéi Hajzenbergove jednaéine za u i p:

] B . 3 0 __ [, B . =
ihugy =[ug, H|; ihpy =[ps, H; me (mg,my,m,)
1 uzimajuci u obzir komutacione relacije za operatore pomeraja u i impulsa p:

[u?i) 7pf'ﬂ] =1h 67'i,1’7'165,ﬁ 3 [u"r?z’{’ u?ﬁ] = [])%7 pfﬁ] =0 )

dobija se sistem od N,+1 diferencijalno-diferencne jednacine za fononske pomeraje:

1) za n,=0

. Cppo
uﬂ,mx,my,O = M. : (uﬁ,m1+1,my,0 + uﬁ,m1_1,771y,0 - 5uﬂ,m;,;,my,0+
0
+ uﬂ,771,,771y+],0 + u‘ﬁ,ml-,my_l,o + uﬁ,m,.,my,l) + (33)
Y
Cpp, 3 _ Cpp
M uﬁ,7711,7ny,1 uﬁ,mx,my,o 2]\40 u,@,mz,my,ﬂ
0
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2) za 1<n,<N,-1

. _ Copm.
uﬁym117nyymz - —M—— uﬁvm1+1ymyamz + uﬁ»‘mz—lymyvmz - 2uﬁ,mz,my,mz+
m;

+ uﬁ)mzymy+1’mz + uﬁ7m:rymy—ly'mz - 2uﬂ1mzsmy»"nz) +

Cppm.
+ 25‘;:1 (Uﬁ,m:,my,mz+l + UBmamy,me—1 — 2u5,m,,my,mz) + (34)

Capm.+1
+ 2A}n (uﬂ,m,,my,mz-{»l - uﬂ,mz,my,mz) +
mz
Cppm:—1
+ 2A;’n (u,@,mx,my,mz—l - uﬁ,mz,my,m,)
mz

3) za n,=N,

P _ Copn. .
'ﬁ,mx,my,Nz - ]\4]\] uﬁ,m1+1,nzy,]\7z + uﬁy'mx—l ymysNZ - uﬂymzymysz—*_
z
+ uﬁ,ﬂlz,my-{-],N;« + uﬂvmlymy—]yNZ + uﬁ,‘m:,m,,,N;—l) - (35)

Cpp CppN,-1
2A4Nz UB,maz,my,Nz + —274—;\/?_ (u[i,mx,my,Nz—l - U;U,mz,my,]\';}

Resenje sistema jednacina (3.3-5) se trazi u obliku proizvoda nepoznate funkcije
u z-pravcu i ravnih harmonijskih talasa u XY -ravnima:

— galkzmatkymy)—iwt -
uﬁ»nlrﬂ”yym’: - Z q)ﬁy"n:(’z ( = y) ¥ ('36)
k.-ky

Nalazenjem odgovarajucih izvoda i njihovim ubacivanjem u jednac¢inu (3.4) dobija
se diferencna jednacina za amplitude @,,. (pri tome se vise prelazi Cpp —
Coa i Mg,My,m,; — 0y, ny,n,):

14



M,, 2
Caa,nz

= 2an (q)a,nz-}-l + q)a,nz—l - 2q)oz,nz) + (37)
Caa,'n.z-H Caa,nz—l

_2M_ (q)a,nz+l - q’a,nz) + Q—M—— ((I)a,nz—l - q)oz,nz)

koja vazi za n,=1,2,3,...,N, — 1.
Za n, =0 dobija se prva (gornja) grani¢na jednacina:

r k k
20,0 {wz.Mg — 4Cuayp0 tsin2 ?2—1— + sin? a—y} } + Coao (Pay — 2000) +

2
+ Caa,l (q)oz,l - Qa,()) - Caa,—lq)a,() =0 (38)
aza n, =N, druga (donja) granitna jednagina:
2 . g aky ., ak,
20, N, WMy, —4Cha N, |sin - + sin <5 +CoaN, (Pan,—1 — 20 n,) +
-+ Cao,N;—] (q)a,Nz~1 - q)a,Nz) - Caa,N;-{-l q)a‘Nz =0 (39)

Postupak odredjivanja dozvoljenih fononskih stanja na osnovu gornjih jednaéi-
na je vrlo slozen. Iz tog razloga se vrsi prelaz na kontinuum (kontinualna aproksi-
macija), tj. prelaz sa diskretnih na kontinualne promenljive i odgovarajuée velicine
se razvijaju u Tajlorov red.

n, — 25 Pon, — Qu(2); M, — M(2); Coan, — Culz)
Nakon prelaska na kontinuum, zamenom diskretnih veli¢ina kontinualnim i ubaci-

vanjem u diferencnu jednaéinu (3.7) ona prelazi u diferencijalnu jednaéinu drugog
reda:

L 1 dO.(z) dCu(z) [a*k* M(z)
z) . _ _ d.(z)=0 3.10
dz" * Co(z) dz dz a2 C,(z afw (=) (3.10)
zi:a'?;'é’“ﬁ‘s .

(ﬁ"v T

]5 {{ ‘ - e

G

L3



Granitne jednaine (3.8 1 9) u ovom postupku se moraju odbaciti, jer se nji-
hovim obratunom, kao $to je to ve¢ pre pokazano, dobijaju rezultati koji pro-
tivurece eksperimentalnim injenicama o promeni fizickih osobina sa debljinom
filma.

Redukovana masa koja mora da zameni masu osnovne matrice (zbog spa-
terovanja, tj. nagomilavanja stranih atoma oko atoma osnovne matrice) je:

1 1 n(z)
—— + —
M(z)  um fhs

{im - Masa osnovne matrice

is - masa spaterovanih atoma

n(z) - broj spaterovanih atoma
Posto ubageni atomi obrazuju ”grozdove”, pretpostavljamo da imamo paraboliénu
deformaciiu mase. S obzirom na simetrican slu¢aj spaterovanja bice:

M(z):A+B<z—§)2

Konstante A i B se odredjuju iz grani¢nih uslova:

2=0:  M(0)=—tme
Pom + fhs

s=L:  M(L)=—tme
Hom + fs

z:% : M (—g—) = flm

Znadi, na granicama je redukovana masa najmanja a u centru filma postaje jednaka
masl osuovne Imairice.

Tako se dobijaju A 1 B:

-1
A= B:-%<1+71’;"n1)
pa je:
1 (0% 2 Jts
M(z) = pn, [1 — o (QZ - ]> ] ; pm =1+ .

Spaterovanje osnovne matrice prouzrokuje i promenu konstante resetke
a. — a(z):

L\?
a(z):C-{—D(z—-Q—)
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Na osnovu grani¢nih uslova:

a L
oO)=a(l)=2;  a3)=0
pasu(CiD:
4a, 11
C=a,,; D:L2 (;—1).
Tako je:

a(z) = a, [1 - ";1 (2%-1)2]

Takodje, spaterovanje prouzrokuje i promenu konstante istezanja:

const
ar(z)

Cncv N, =™ Ca(z) ; Ca(z) =

p - stepen opadanja medjuatomskih potencijala sa rastojanjem.

o= rert (2 -1)]

n

Cy - konstanta istezanja za nespaterovanu matricu.

Jednacinu (3.10) resavamo pomoéu smene:

AC =

N
b~

nakon cega se dobija:

1 &@0(z) | 1 1 ddu(2)dCu(z) [a®k? Mz)  elg, () =0
VIPde TG ND dc d ez Cu e | =

Radi lakse analize koriste se usrednjene vrednosti za a(z) i C(z):

3n
Zamenjivanjem ovih srednjih vrednosti: a, — d. = a; Cu(z) — Cu(2) = C i
dCy(z) . dC _0
dc ac



kao i izraza za deformaciju mase M(z), umesto (3.10) dobijamo:

d*® NLE o, L, AL W 402N 1 pif w? )
d(2+ - a’k® + 20 T =T Cld=0 (3.11)

Posto atomi u posmatranom filmu (du? z - pravca) predstavljaju sistem vezanih
linearnih harmonijskih oscilatora, jednacinu (3.1 1) svodimo na Ermit-Veberovu
jednaéinu:

dz_q) +(Q - (2)q> =0 (3.12)

gde je:

_LQ q* ) _l(l z)
Q“za(é“’_w)’ =3z 1

A= |4 |Crm : Q= Cﬂ; g = ak
2Lw \| T

a izraz uz (? je proglasen jedinicom.
Da bi struktura bila stabilna, pomeraji atoma pri proizvoljnoj debljini filma
moraju biti kona¢ni. Zato ) mora da zadovoljava uslov:

Q=2s+1; s=0,1,2,..

Sa druge strane, to je kvanino-mehanicki uslov konvergencije resenja. Na osnovu
tog uslova dobija se izraz za moguée frekvencije fonona:

min

w 4q* 12
- =W . 3.13
(93] w_g(q) 2 (28 + ]) {] + [] + /Lm(wgun)Z(zs + ])Z:I } ( )

Vidi se da su frekvencije fonona diskretne i da zavise od svih parametara sistema
(L, 5 Py fns fhss a).

Minimalne vrednosti frekvencija se dobijajuza ¢=0 i s = 0:

min __ 2aC
p b
o L2

a posto je L = N_a. dobijamo:
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1/2
wmin = 29 ( G) Caa (3.14)

Hm

0 B ]Vz PM

pri ¢emu su:

2n 4+ 1 n—1
: =1+
3n ¢ P 3n

a N, je broj slojeva u z-pravcu kristalne strukture.

g:

Analizom izraza (3.14) moze se uotiti da fononski gep zavisi od debljine filma
(wg"™ ~ N1, tj. opada sa njenim povecanjem), ali da zavisi i od parametara
spaterovanja (preko G i g).

Aktivaciona temperatura za fonone (minimalna temperatura za ekscitaciju

fonona) se dobija za @ = z, jer je u z-pravcu konstanta resetke najveta, pa je
Cre € Cuzy Cyyt Rl = kT, ;.

1/2
To(2) T2 (G) C:e

- kB ]\72 -,_0; Hm

Posto se ne znaju vrednosti za Hukove konstante istezanja:

sz U
Hm a.
v, - brzina zvuka n praven »-oce i
3 .
v, = vg 10° m/s; vo € (1 +5)

-10
a, =apl07" m;

) =12 za keramike
=9 3+5 zametale

pa se za aktivacionu temperaturu dobija:

1/2
= {L?i% 102 2 (K] (3.15)
‘B N_.ppy o
Iz ovog izraza se lako vidi da aktivaciona temperatura opada sa porastom
debljine filma, a spaterovanjem tog filma se postize pojacanje tog efekta (jos visa
aktivaciona temperatura).

Toe(2)
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Ispitujuci 1 uporedjujuéi fononske spektre i stanja u idealnim 1 film - struktu-
rama doslo se do sledeéih osnovnih razlika i zakljuéaka:
1. Mehanicke vibracije u idealnim beskonaénim strukturama su ravni talasi u svim
pravcima, dok u tankim filmovima predstavljaju spoj stojeéih talasa u z - pravcu
1 ravnih talasa u XY ravnima.
2. Amplituda fononskih pomeraja u filmovima zavisi od debljine filma i ~

10*,/2/N, puta je veéa nego u idealnim strukturama. To zna&i da se tu ima veéi
elasticni "manevarski prostor”, bez kidanja medjuatomskih veza, §to vodi vecoj
mehanic¢koj otpornosti i visoj tacki topljenja kod filmova u odnosu na masene
uzorke.

3. Sve tri akusticke frekvencije u masenim strukturama teze nuli kada k — 0, dok
u tankom filmu teze nekoj minimalnoj vrednosti koja zavisi od debljine filma. To
znati da fononi u tankim strukturama poseduju energetski gep. Za njihovo pobu-
djivanje treba uloziti energiju ili ih zagrevati do odredjene aktivacione temperature
Toc, $to znadi da se sistem do T, ponasa kao "zamrznut”, tj. fononi nisu prisutni.
4. Iz dobijenog frekventnog spektra fonona vidi se da ni jedna od frekvencija ne
tezi nuli kada talasni vektor tezi nuli, {j. primenjena masena deformacija i posto-
janje granictnih povréina ne dopustaju pojavu akusti¢kih fonona.

5. Dopingom se postize vida aktivaciona temperatura u odnosu na nedeformisane
filmove. Ova temperatura zavisi od natina spaterovanja (distribucije masa) i broja
spaterovanih atoma. Kod idealnih - neogranicenih struktura 7T,. =0 K .

6. Razlike u fononskim spektrima izmedju idealnih i film-struktura smanjuju se sa
povecanjem debljine filma i1 kada N, — oo, one nestaju.



4. TERMODINAMIKA FONONA U
STRUKTURAMA SA NARUSENOM
TRANSLACIONOM SIMETRIJOM

Resenje Ermit-Veberove jednagine (3.12) je oblika:

O%(¢) = A, I2H,(()

uz uslove @ =2s+1; s=0,1,2,..
Uvrstavanjem tog redenja u izraz (3.6), te prelaskom u reprezentaciju druge kvan-
tizacije: (u,u) — (b,b%) hamiltonijan sistema svodi se na dijagonalnu formu:

1
H= Y (bk s Dk g5 T 2) Eg(ke, ky)
kz.,ky,s
gde je E,(ky, k) = hwy(k,, k), $to predstavlja zakon disperzije fonona u pos-
matranoj strukturi.
Ovaj izraz moze da se napise u sledeéoj formi koja je pogodna za ispitivanje ter-
modinamitkog ponasanja sistema:

2.2
E(k) = E, (1 +,1+ “qf )

gde su: ¢, = E,a, (Twz)_1 ;o Iy = %ﬁws(()), a w,(0) je definisano formulom
(3.13) u prethodnoj glavi.

Unutrasnja energija posmatranog fononskog sistema biée racunata na osnovu
standardne formule:

-1
—]} ; 0 = kgT




S obzirom na specifiénost modelne strukture i u&njenu kontinualnu transfor-

maciju, unutrasnju energiju sistema ratunacemo tako $to éemo sa sume preéi na
integral na osnovu pravila:

F ————/kdkdk F(ks, E,
NN(N+1,CI%:’,CZ ke gy ) ¢ (e, )

U ovom integralu éemo preéi na cilindri¢ne koordinate:

i

3 k'lnax kma:
S Fap, — 4—a—NN N, +2/ déf/ dh. [ 77k F(k) dk
7T 0

a2

kaI
- ——N/ k F(k) dk
27 f 0 F( )
jer je:
maz‘_ N +1 7r . . —_— 7r . R
I”z N +2 az maz—j\/i, Nf—NxNy(Nz+1)

Na taj natin izraz za unutrasnju energiju prelazi u:

3
Uy = 5-Nig?Eq (I + 1) (4.1)

gde su:
I /fm z dzx I /-’fm z V14 2?2 dx
1= ) 2=
0 exp [%(1 + m)] -1 0 exp [%(l + m)] —
2
e=24 . . B
g- q.
Smenom integracione promenljive:
=FE; (14+V1+z?)
ovi integrali se svode na:
1 fe2 ede 1 ez de
b= [ [ 12
! EE 3 65/0"“1 ES €1 65/0"‘] ( )
1 re2 g¥de 2 [ ede
I, = _/ b _/ / 4.3
2 ES €1 CE/B'—] E? €1 65/0—1 E Cs/g"‘l ( )

pri ¢emu su granice integracije:

82
ey =20L,; ¢e9=0FL, (]+ ]+~7r—)
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U izrazima (4.2) i (4.3) figurisu podintegralne funkcije istog tipa koje se mogu
izraziti preko geometrijske progresije:

Nakon ove zamene i videstruke parcijalne integracije odgovarajuéih integrala, ovi
1zrazi dobijaju konaénu formu:

L= (g) [ -2 2o - 2a@)+ L a - 4

vo() 252 - (1) 2 - 24

10 P - 2P+ 5 [5(D) - 72

U ovim izrazima figuridu Rimanove zeta-funkcije:

Z,(&) = Z vTe s r=1,2,3, ...
v=1
Zamenom nadjenih integrala u (4.1) dobijamo:

3 0\’1_ ¢ €
Uy = 37;]\7qu20 {2 (f) [ZB(FI) - 23(72)] +

S

Eleg)ag-redadls

2 2
& & €1 €5 €2 €2
— = =42 Zi(=) - | = - = +2] (=
(-] - (-5 02 )
Ovo predstavlja izraz za unutrasnju energiju fononskog podsistema u film-

strukturama sa naru$enom translacionom simetrijom u funkciji promene tempera-
ture.
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Za posmatrani model, kao 1 u prethodnoj glavi, uzelemo tipicne vrednosti
parametara: v, =3-10° m/s, ¢=4-10""" m, p=12, n=3, p3; = 0.83
1 na osnovu toga uporediti €; i €5 :

XN 1.9 N,
&1

Kako i tanki filmovi sadrze relativno veliki broj slojeva (N, > 1), to jasno

slede procene:
€1

&1 K €& Zr(g) > Zr(%z)
Na osnovu ovoga mozemo izraz (4.4) da uprostimo:
3 6 .5, A 6 ., A 6 A
Uy = _Nf‘IoEo Z(L’o) Zs('e—) + 5(13—0) Zz(g) +4E‘(;Zl( 0 )

gde je:
A=2FEy; Ey=E{(s=0)

Kao 3to je u uvodnom delu bilo receno, jedna od najvaznijih karakteristika
termodinamickog ponasanja sistema je specifi¢na toplota, jer se iz nje moze videti
fononski udeo.

Specificnu toplotu za posmatranu film-strukturu naéi é¢emo koristeéi standardan
izraz:

1 oU _ ks ou

Nf or ~ 7/ 06

Nakon nalazenja odgovarajuéih izvoda dobijamo konagan izraz za trazenu speci-
ficnu toplotu:

Cy =

3, G [ A ap A 0 A 0 A i
C’V_WLBqO[29(e ~1) T1L(G) + T2 G) +3(5 ) 4()| (45)

Ovaj izraz analizira¢emo u dva grani¢na sluéaja temperaturske oblasti:
a) za niske temperature (6 < Ey):
-1
(eA/() _ ]> s o= D0

pa je:

L
Cv ~ -kBq 0 -—A/O
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$to se u donjem grani¢nom slu¢aju svodi na:

Cv(0 = 0) = Zhpgd Jim 66 =05 (6= Eof0)

b) za visoke temperature (6 > Ey):

(eA/e - 1)—.1 R

> =

pa je: ‘
80 2B A\
CV ~ ;L,qu—g- (6 -— 1)

Sto se u gornjem grani¢nom sluc¢aju svodi na:

6

Iz ovih analiza se vidi da je vodedi temperaturski €lan ponasanja specifitne
toplote zapravo prvi sabirak u srednjoj zagradi izraza (4.5) i na niskim i na vi-
sokim temperaturama, a da ostali sabirci imaju udela u srednje temperaturskom
intervalu.

Graficki prikaz fononskog udela u specifiénoj toploti posmatrane strukture dat
je na shici 4.1.

i
CV
O
/\,C,i(;
C:{n%‘_"““‘ - T T T T T e s
/ \\Cd_)f
/‘/
,/'7/’
//,./‘//
0 o - 6§ 0




Poznato je da i specifitna toplota idealnih struktura tezi nuli kada tempera-
tura tezi nuli, ali prema zakonu 6. Sprovedene analize su pokazale da je kod
deformisanih film-stuktura ova zakonitost oblika 67" exp(—A/8), §to znadi da kod
njih specificna toplota brze opada sa temperaturom.

U oblasti visokih temperatura specificna toplota idealnih struktura sa poras-
tom temperature mnogo brze raste i svoju saturaciju dostize na visim vrednos-
tima (C; > C7}) i na visim temperaturama, dok kod analiziranih film-stuktura
ona saturira znatno "pre” i znatno "brze”. Na osnovu ovoga moze se ocekivati da
krive Cy (idealno) i Cy (filma) imaju dve presetne tacke ( 6; i 62 ) koje tempera-
tursku oblast dele u tri intervala. U niskotemperaturskoj oblasti (0 < 6 < 6;)
1 u visokotemperaturskoj oblasti (6 > 0,) specificna toplota filma niza je od
specificne toplote idealne strukture. To znaci da je u ovim oblastima zagrevanja
filma teze nego masivnih struktura, odnosno da se za zagrevanje filmova mora
ulozit: veca energija nego za zagrevanje "debelih” uzoraka do istih tempecraiuara.
U srednjetemperaturskom intervalu situacija je potpuno obrnuta, tj. zagrevanje
filma je lakse nego prakti¢no neogranicenih struktura.

Na velicne 61,0,, 1 C{} uti¢u prvenstveno granice sistema (konaéna debljina
filma), ali dosta bitno i translaciona asimetrija rasporeda masa (naéin i vrsta
spaterovanja).
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5. ZAKLIUCAK

Na osnovu analize fononskih stanja i spektara u film-strukturama sa naruenom
translacionom simetrijom, doslo se do sledeéih zakljutaka:

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

2. Kod film-struktura je veéi elastiéni "manevarski prostor”, bez kidanja me-
djuatomskih veza, nego u idealnim strukturama. Zbog toga je veéa mehanitka
otpornost 1 visa tacka topljenja kod film-struktura u odnosu na masivne uzorke.
3. Zato §to sve tri akustitke frekvencije u masivnim strukturama teze nuli kada
k — 0 a u tankom filmu teze nekoj minimalnoj vrednosti (koja zavisi od debljine
1 nacina spaterovanja filma), fononi u tankim strukturama imaju energetski gep.
Zbog toga za njihovo pobudjivanje treba uloziti energiju ili ih zagrevatl do neke
aktivacione temperature T,., §to znaéi da se sistem do T, ponasa kao ”zamrznut”
(fononi nisu prisutni, odnosno, fononi akustitkog tipa su priguseni sve do Tl.).

Na osnovu termodinamicke analize u deformisanim film-strukturama zakljucuje
se da:
1. Specificna toplota u oblasti niskih temperatura tezi nuli kada temperatura tezi
nuli, a u oblasti visokih temperatura specifi¢na toplota tezi nekoj maksimalnoj
vrednosti kada je temperatura mnogo veéa od nule.
2. Kod idealnih struktura specificna toplota tezi nuli kada temperatura tezi nuli
po zakonu 6°, a u deformisanim film-strukturama specifiéna toplota brze opada sa
temperaturom po zakonu 6! exp(—A/f).
3. U oblasti visokih tempcratura specifitna toplsta sa porastom temperature
tezi znatno vec¢im saturacionim vrednostima , dok kod analiziranih film-struktura
specifitna toplota saturira na nizim temperaturama (brze) i sa nizim vrednostima.
4. Pri niskim i visokim temperaturama specifiéna toplota film-struktura je niza od
specificne toplote idealnih struktura. Zato se za zagrevanje filmova mora uloZiti
veda encrgija nego za zagrevanje masivnih uzoraka do istih temperatura.
5. Pri srednjim temperaturama je situacija obrnuta: za zagrevanje filma je po-
trebno uloziti manje energije nego kod praktiéno neogranicenih struktura.

Zbog svega toga se moze zakljuiti da se kod deformisanih film-struktura mogu
ostvariti povoljniji superprovodni uslovi nego kod idecalnih (neogranicenih, tj. ma-
sivnih) uzoraka, odnosno da je jedan od vrlo bitnih uslova pojave visokotem-
peraturs]l\'e’ superprovodnosti - upravo sitnozrnasta (ograniéena) struktura bakar-
oksidnih keramika.
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