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Sažetak: Na osnovu formiranog modela nanofilm kristalnih struktura, u radu su teorijski istraživane i izučavane promjene optičkih osobina usled prisustva granica kod simetričnih ultratankih filmova. Ispitan je uticaj pet graničnih parametara na pojavu lokalizovanih eksitonskih stanja, kao i na njihovu povezanost sa efektima diskretizacije i selekcije rezonantne apsorpcije prisutnog elektromagnetnog zračenja. Određena je relativna permitivnost ovih ultratankih dielektričnih filmova. Analiziran je uticaj simetričnih graničnih perturbacionih parametara na pojavu i promjenu diskretne apsorpcije i prelamanja, kako po slojevima, tako i kod cijelog filma.

Ključne riječi: nanofilm, eksitoni, permitivnost, apsorpcija, prelamanje.

Abstract: Based on the established model of nanofilm crystal structures, in the paper we theoretically investigated and studied changes in optical properties due to the presence of boundaries of symmetric ultrathin films. We examined the effects of five border parameters on the occurrence of localized exciton states as well as their connection to the effects of discretization and selection of the resonant absorption of present electromagnetic radiation. Relative permittivity of these ultrathin dielectric films is determined. The influence of symmetric boundary perturbation parameters on the appearance and change of discrete absorption and refraction, through layers and the entire film is analyzed.

Key words: nanofilm, excitons, permittivity, absorption, refraction.

1. UVOD

Zbog dobijanja fundamentalnih informacija o eks​tre​mno drugačijim fizičko-hemijskim osobinama materijala, teorijska istraživanja niskodimenzionih kris​tal​nih sistema (nanostruktura: ultratankih filmova, kvantnih žica i tački i sl.) veoma su intenzivirana. Široka praktična primjena (tehničko-tehnološka) u nano- opto- i bio-elektronici daje ovim istraživanjima poseban značaj [1]. Posebnost ovih struktura ogleda se u tome što prisustvo bliskih graničnih površi dovodi do veoma izmjenjenih opšte poznatih svojstava ovih materijala i pojave nespecifičnih fenomena (kao posledica efekata dimenzionog kvantovanja [2]) u poređenju sa karakteristikama odgovarajućih „krupnih” uzorka [3]. Eksitoni su odgovorni za dielektrična, optička (apsorpcija, disperzija svetlosti, luminescencija), fotoelektrična i druga svojstva kristala te se upravo zbog te činjenice javio interes za izučavanjem eksitonskog podsistema [4]. U radu smo posmatrali simetrične ultra-tanke dielektrične filmove (čija debljina ne prelazi desetak atomskih ravni). Tipični predstavnici ovakvih struktura su molekulski kristali i u njima se javljaju elementarna pobuđenja – eksitoni u rezultatu interakcije spoljašnjeg elektromagnetnog polja i elektrona kristala. Pomoću eksitonskog zakona disperzije i njihove gustine stanja, teorijski se definiše relativna permitivnost, a preko nje i optičke osobine posmatranog sistema.

2. EKSITONI U NANO-FILMU
Standardni izraz za efektivni eksitonski hamiltonijan u harmonijskoj aproksimaciji [4,5] ima oblik:
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gdje su 
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. U modelu se uzima da je energija eksitona na čvoru ~102 puta veća od energije njegovog transfera. 

Mikroteorijsku analizu sprovešćemo me​to​dom dvovremenskih temperaturskih Grinovih funkcija [6–8] zbog pogodnosti koje ovaj metod pruža. U tu svrhu posmatramo Grinovu funkciju
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koja zadovoljava sledeću jednačinu kretanja:
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Sistemi ograničeni dvjema paralelnim površima nazivaju se filmovi [9–11]. 
[image: image11.jpg]. .X(l+xN)





Slika 1- Model ultratankog dielektričnog filma

Dimenzije kristalnog nano-filma su takve da je u XY neograničen, dok u z-pravcu ima konačnu debljinu L=Na. Pos​ma​tra​ćemo dielektrični nano-film (slika 1), koji se praktično može napraviti kontrolisanim dopi​ra​njem masivnih uzoraka ili specifičnim nano​som na njih [11]. Zbog postojanja gra​ni​č​nih površi energije eksitona na čvorovima i transferi energije između graničnih (
[image: image12.wmf]0

=

z

n

; 
[image: image13.wmf]N

n

z

=

) i njima susjednih ravni (
[image: image14.wmf] 

1

=

z

n

; 
[image: image15.wmf]1

-

=

N

n

z

) bi​va​ju per​tur​bo​vani, što možemo prikazati na sledeći način [11–15]:
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gde parametar 
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 definiše perturbaciju na čvoru gra​ni​čnih površi, a para​meter 
[image: image18.wmf]x

 per​turba​ciju transfera u graničnim slojevima duž z-pravca.
Uzimajući u obzir granične uslove (3) i izraze za hamiltonijan (1) i jednačinu kretanja (2) dolazimo do jednačine za tražene Grinove funkcije [11–15]. Nakon potpune vremenske, ali sada i samo djelimične prostorne Furije-transformacije ovih jedna​čina, dobijamo:
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gdje je uvedena oznaka: 
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Jednačina (4) predstavlja sistem od N+1 ne​ho​mo​ge​nih algebarsko-diferencnih jednačina za Grinove funkcije. Kako su nam za nalaženje zakona dis​per​zije potrebni samo polovi ovih funkcija, dovoljno je naći determinantu sistema (3) i istu izjednačiti sa nulom [11–15]. Na ovaj način dobijamo N+1 rešenje 
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3. ZAUZETOST EKSITONSKIH NIVOA I DIELEKTRIČNE OSOBINE FILMA

Za nalaženje verovatnoća pojave i prostorne raspodele eksitonskih stanja u filmu potrebno je izračunati spektralne težine pojedinih Grinovih funkcija. Polazi se od sistema jednačina za Grinove funkcije (4), ali napisanih u matričnom obliku: 
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gde je 
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 matrica koja odgovara determinanti sis​tema, a 
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 su vektori Grinovih funk​ci​ja i Kronekerovih delti, respektivno. Ako u (5) delujemo inverznom matricom 
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 sa lieve strane i zna​jući da se inverzna matrica može izraziti preko adjungovane, čiji su članovi 
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 kofaktori elementa 
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 direktne matrice, daljim računom možemo dobiti Grinove funkcije, u čijim brojiocima direktno figurišu spektralne težine 
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, tj. vjerovatnoće nalaženja eksitonskih stanja ρυ [9,11–15]:
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Pri određivanju dinamičke permitivnosti filma koristićemo opšti izraz [4–8], samo strogo vodeći računa da Grinove funkcije, pa i permitivnost zavise od (broja, tj. položaja) kristalografskih ravni simetričnog filma nz :
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gde je F – strukturni faktor [4,5]. Uvrštavanjem izraza za Grinove funkcije (10) dobija se:
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gde je: 
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, a ako malo analitički sredimo, on prelazi u: 



[image: image35.wmf]
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Ovaj izraz predstavlja zavisnost relativne dinamičke permitivnosti od frekvencije inicijalnog elektromagnetnog pobuđenja, tj. dielektrični odziv posmatranog simetričnog molekulskog filma na spoljašnje elektromagnetno polje. 
4. OPTIČKE OSOBINE FILMA
Pod frekventnom disperzijom dielektrične propustljivosti 
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proizilazi da je dielektrična propustljivost kompleksna, tj. 
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gde je 
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Pri promjeni znaka 
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Disperzione relacije pokazuju da ukoliko nam je poznata (npr. iz rezultata eksperimenata zavisnost 
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 u praksi nikada nije moguće poznavati u svim intervalima frekvencija, ali ako nas zanima npr. 
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pik indeksa prelamanja 
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pad indeksa prelamanja 
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Ovi zaključci potvrđeni su eksperimentalno. Maksvel je pokazao da je dielektrična konstanta sredine jednaka kvadratu indeksa prelamanja. Dielektrična propustljivost u slučaju postojanja disperzije je kao što smo pokazali kompleksna veličina, a njen realni i imaginarni dio povezani su sa optičkim karakteristikama sredine. Ako uvedemo kompleksni indeks prelamanja:
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Da bismo ustanovili fizički smisao njegovog realnog 
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Odavde slijedi da je:
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Na osnovu toga, možemo naći izraz za indeks apsorpcije i prelamanja u sledećoj formi:
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Slika 2- Permitivnost, te indeksi prelamanje i apsorpcije kristala

To su izrazi za balk-strukture. Kako permitivnost kod filma zavisi od prostornog položaja kristalografske ravni (duž z-ose), tj. od nz, to će i odgovarajući indeksi za film-strukture biti:
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ali će za ukupni film (u pravcu normalnom na granične površi, dakle duž z-ose) oni iznositi:
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Na slikama 3a i 3b prika​za​ne su zavisnosti relativne dinamičke permitiv​nosti, indeksa apsorpcije i indeksa prelamanja od redukovane energije spoljašnjeg elektro​mag​net​nog zračenja za petoslojni film. Na svim slikama su prikazane ove zavisnosti za spoljašnje (gra​nične) površi, prve unutrašnje i središnju kri​sta​lo​graf​sku ravan, a na kraju i za cijeli film. Uočljiva je pojava rezonantnih pikova, čiji broj i raspored veoma zavisi od graničnih pertur​bacionih parametara. Prikazane su tri grupe grafika za različite vrijednosti perturbacionih parametara d i x.
Posmatrajući simetrični film koji je prikazan na ovim slikama, uočljiva je simetrija po slojevima, tako da su permitivnost, indeks apsorpcije i indeks prelamanja jednaki za m = 0, 4; m = 1, 3; dok su za središnji sloj gde je m = 2 opet drugačiji. U prvoj koloni prikazana je zavisnost permitivnosti, a u drugoj i trećoj koloni svih slika prikazane su zavisnosti indeksa apsorpcije i indeksa prelamanja od redukovane frekvencije spoljašnjeg elektromagnetnog polja za četvoroslojni dielektrični film kada se parametar Δ mijenja perturbacijom d0 (ili dN). 
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(b)

Slika 3. Relativna permitivnost perturbovanog petoslojnog filma, indeks apsorpcije i prelamanja 
u zavisnosti od redukovane frekvencije

Odatle se vidi da broj rezonantnih pikova (kada ε (ωr) → ± ∞) zavisi od broja, odnosno položaja atomske ravni nz za koji se računa permitivnost, ali i od vrednosti parametra d0/N. Povećanjem tog parametra dolazi do širenja zone apsorpcije, a dominantan rezonan​tni pik se uočava samo na graničnoj površi filma (nz = 0 ili nz ≡ N = 4). To je i očekivan rezultat, jer se iz analize spektara i spektralnih težina eksitonskih stanja [12,16,17] vidi da je verovatnoća nalaženja eksitona u lokalizovanom stanju, najveća baš na tom mjestu.

Lako je uočljivo da je broj rezonantnih pikova permitivnosti različit za različite slojeve, tj. ε = ε (nz), ali zavisi i od vred​nosti parametra x0/N. Povećanjem vrijednosti ovog parametra dolazi do simetričnog širenja zone ap​sorpcije prema višim i nižim vrijednostima ener​gija za sve slojeve, ali i do gašenja pojedinih re​zo​natnih pikova u zavisnosti od mjesta (sloja filma) za koji se permitivnost određuje. To znači da je evidentno mnogo „jači” uticaj parametra d koji i „šiftuje” cijelu energetsku i selek​tuje optičku sliku posmatranih film-struktura.
Sa svih prikazanih grafika se vidi da se pitomo povećanje indeksa prelamanja ruši na mjestima promjene apsorpcionih svojstava (indeksa apsorpcije). Tamo gdje indeks apsorpcije raste – indeks prelamanja opada, tamo gdje se indeks apsorpcije mijenja naglije (raste,opada) nalaze se pikovi (singulariteti) indeksa prelamanja. Ovo je u skladu sa predviđanjem Kramerove teorije, samo što se tamo ti efekti javljaju na početku i na kraju apsorpcione zone, a ovde su oni diskretni i ne opisuju širu kontinualnu zonu, već kvantnu i veoma selektivnu uskozonsku promjenu.
5. ZAKLJUČAK

Rezultati ovih i naših pređašnjih analiza pokazali su bitne razlike u zakonu disperzije (mikroskopske, tj. kvantne osobine) i dielektričnom odzivu (makroskopske, ali dimenziono-kvantne osobine) eksitona između balk i simetričnih film-struktura kao isključivu posljedicu ograničenosti filma duž z-pravca i postojanja perturbacija parametara na graničnim površima i graničnim slojevima strukture.
Dielektrični odziv filma pokazuje osobinu selektivnosti, tj. pojavu diskretnih rezonantnih apsorpcionih pikova na tačno određenim ener​gi​jama, čiji broj i raspored zavisi od broja slojeva u filmu i perturbacionih parametara. Ove osobine daju filmovima prednost u odno​su na balk strukture (čiji je dielektrični odziv kontinualan u određenom opsegu energija), jer se u tom slučaju filmovi mogu koristiti kao svojevrsni filteri spoljašnjeg zračenja.
Broj apsorpcionih pikova je manji, tj. postoje dominantne frekvencije koje će stvarno biti apsorbovane. Tamo gdje indeks apsorpcije raste – indeks prelamanja opada, na mjestima promene indeksa apsorpcije nalaze se singulariteti indeksa prelamanja.
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