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SAZETAK

U ovom radu je prikazano teorijsko istrazivanje optickih osobina molekulskih kristalnih nano-filmova
pod uticajem granicnih uslova. Koriséenjem metode prilagodene Grinove funkcije odredeni su
analiticki i numericki zakoni disperzije i stanja eksitona, kao i njihova prostorna distribucija.
Proucene su osnovne mikro- i makroskopske fizicke karakteristike simetricnog ultra-tankog
molekulskog kristalnog filma i moze se vidjeti da osnovne opticke karakteristike ovih sistema zavise
od perturbacionih uslova na povrSinskim slojevima. Na osnovu realnog i imaginarnog dijela relativne
permitivnosti odredeni su koeficijenti apsorpcije i transparencije, te je analiziran uticaj granicnih
parametara na pojavu veoma selektivne i diskretne apsorpcije.

Kljuéne rije¢i: tanki filmovi, eksitoni, permitivnost, apsorpcija, refrakcija, refleksija,
transparencija

ABSTRACT

The changes of optical properties under boundary presence in molecular crystal nanofilm were
theoretically investigated in this work. The dispersion law and states of excitons as well as their space
distribution along boundary direction have been determined using adjusted Green’s function method
and also by combined analytical and numerical calculations. We study the basic micro and
macroscopic physical characteristics of symmetric ultrathin molecular crystalline films and one can
see that essential optical properties of these systems arise with perturbation conditions, which appear



at their surface layers. On the basis of real and imaginary part of relative permittivity, the absorption
reflection and transparent indices were determined, and the influences of boundary parameters on
occurrence of a very selective and strictly discrete absorption were analyzed.
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1. UvOD

Ovaj rad je predstavlja rezultate nastavka istraZivanja optickih osobina simetri¢nih ultratankih
molekulskih kristalnih filmova, ¢ije su osobine ispitivane i prezentovane u prethodno
objavljenim radovima [1-3].

Simetri¢ni nanofilmovi imaju poseban znacaj jer specificne osobine koje nastaju usljed
grani¢énih perturbacionih parametara poticu od fizi¢kih uslova, kao i tehni¢ko/tehnoloskih
postupaka nastanka takvog nanofilma.

Ovdje ¢emo posmatrati idealni ultratanki film proste kubne kristalne strukture, nacinjen u
substratu, tj. matrici odgovarajuc¢im tehnoloskim postupkom dopiranja. Pojam ,.idealni ovdje
se koristi u smislu nepostojanja naruSenja unutrasnje kristalne strukture (bez prisustva
defekata, primjesa i sl.), a ne u smislu prostorne neogranic¢enosti i nepostojanja narusenja
translacione invarijantnosti relevantnih energetskih parametara sistema. Dimenzije filma su
takve da je on u XY ravnima beskonacan, a u z-pravcima ima kona¢nu debljinu (L). Znaci da
ovaj film poseduje dve beskonac¢ne grani¢ne povrsi paralelne XY-ravnima [3,4] itoza:z=0i
z=L.

2. EKSITONSKI MODEL U STRUKTURI NANO-FILMA
Standardni izraz za efektivni Hamiltonijan u harmonijskoj aproksimaciji [5,6] je dat u
sljedecem obliku:

H=>A,BiB;+> X,:B/B, . (1)

gdje su B, i B. operatori kreacije i anihilcije eksitona na ¢voru i kristalne reSetke, A
predstavlja energiju izolovanog eksitona na tom c¢voru, dok su X.. matricni elementi

eksitonskog transfera sa ¢vora i na ¢vor M. Model podrazumijeva da je energija eksitona na
&voru za faktor ~10% veéi od energije transfera.

Sistem koji je ograni¢en sa dvije paralelne povrsine se naziva film [7,8]. Dimenzije kristalnog
nano-filma su takve da su neograni¢ene duz XY ravni, dok duZ z-pravca ima kona¢nu i
veoma malu debljinu L = N a, gdje je N < 10 i predstavlja broj paralelnih kristalografskih
ravni (ukljucujuci i 2 grani¢ne ravni), dok parametar a predstavlja konstantu kristalne reSetke.

Posmatracemo simetricni dielektri¢ni nano-film, koji se moze zamisliti kao veoma precizno
isjecena balk-struktura [1,8]. Usljed postojanja grani¢nih povrSina, energije eksitona na
¢vorovima, kao i energije transfera izmedu ravni (nZ =0;n, = N) i njihovih susjednih ravni
(nZ =1;n, =N —1) su perturbovane, Sto se mozZe predstaviti u sljede¢cem obliku [8,9]:

=A L+ (dos, o +dyS, o))
=X [1+(X0 §nzvo+XN§nz,N—l)];, (2)
X [+ (x5, 1+ %05 0 ]

gdje parameter d definiSe perturbaciju na ¢voru grani¢nih povrSina, a parameter x definiSe
perturbaciju transfera u grani¢nim slojevima duz z-pravca.



Metodom Grinovih funkcija ¢emo izvrSiti mikro-teorijsku analizu eksitonskog podsistema u
ultra-tankim kristalnim molekulskim filmovima. Posmatracemo Grinovu funkciju [10]

G, (t)= << B, (t) Br;>> , koja zadovoljava sljede¢u jednacinu kretanja:

m%eﬁm (t)=ins,, 5(t)+

. ©)
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Nakon potpune, ali i samo djelimi¢cne parcijalne Furijeove transformacje ovih jednacina,
dobijen je sljedeci sistem jednacina:
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gdje je uvedena sljedec¢a oznaka: p = + 2(cos ak, +cos aky).

Jednacina (4) predstavlja sistem od N + 1 nehmogenih algebarsko-diferencnih jednac¢ina po
Grinovim funkcijama. Da bi izrac¢unali zakon disperzije potrebno je samo pronaci polove
ovih funkcija, za $to je potrebno napisati determinantu ovog sistema i izjednaciti je sa nulom.
U tom slucaju dobijamo N + 1 rijeSenja [6,11]: p=p,;v=1,2,3,...,N+ 1.

3. DIELEKTRICNA PERMITIVNOST | OPTICKE KARAKTERISTIKE

Koriste¢i izraz za Grinovu funkciju i relaciju DjaloZinskog i Pitajevskog [12], moZemo dobiti
izraz koji predstavlja zavisnost relativne dinamicke permitivnosti od energije (ili frekvencije)
upadnog elektromagnetnog zracenja, tj. dielektricni odziv posmatranog simetri¢nog
molekulskog filma na spoljasnje elektromagnetno polje.

2hF W
enz<w>={ 2R

|x v=l
-1
A cosak k,) 5)
’OV_|X|_ cosak, +cosak,
X 2 2
UI;U {pv —|§|—2(cosakX +cosaky)}

Indeks prelamanja ili refrakcije (n) i apsorpcije (x) su u literaturi obi¢no definisani sa
sljede¢im izrazom: Je =n+ix. Uvodenjem kompleksne frekvencije: @ — @ +iv U izraz za

permitivnost, dobija se kompleksna permitivnost: & =¢"+ig". Na osnovu ovoga mozemo
dobiti izraze za indekse apsoprcije i prelamanja [1,13] u sljede¢em obliku:
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K, (@)= n l+(8'}] -1;  n, (0)= tn 1+[8TZJ +1].  (6)



Za odredivanje optickih karakteristika sredine n i x, posmatra se odbijanje svjetlosti od ravne
povrsine tijela. Pored ovoga, vrlo vazne karakteristike uzorka su i indeksi refleksije i
transparencije. Ako svjetlost pada normalno na tu povrs, koeficijent (indeks) refleksije se
definiSe sljede¢im izrazom [13-15]:

2 2
r, ()= n, _1)2 * @)

Indeks transparencije (z) je definisan Kirhofovim zakonom [15,16]:
7, (@)=1-x, (0)-r, () (8)

Iz izraza (6), (7) i (8) se moZe vidjeti da indeksi dinamicke apsorpcije, refleksije i
transparencije, kao i relativne permitivnosti zavise od polozaja sloja filma (n,) kao i od
perturbacije unutar ultra-tankog filma.

U ovom radu je razmatran slucaj 4-slojnog molekulskog filma, Sto znaci da postoji 5
atomskih ravni (m:0,1,2,3,4). Numerickim prora¢unom je izvrSena analiza ponaSanja
optickih koeficijenata apsorpcije, refleksije i transparencije na polozajima unutar ravni filma,
kao i na grani¢nim povrSinama, a sve za razlicite vrijednosti perturbacionih parametara.
Karakteristicni rezultati su graficki prikazani na slici 1 (a), (b) i ().
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Slika 1: Dielektricne i opticke karakteristike 4-slojnog nano-filma u funkciji od frekvencije
spoljasnjeg elektromagnetnog polja; od lijeva ka desno su prikazani indeksi apsorpcije, refleksije i
transparencije; od gore ka dolje su prikazane distribucije ovih veli¢ina u zavisnosti od kristalne ravni
filma.

4. ZAKLJUCAK

Opticke osobine — apsorpcija, refrakcija, refleksija i transparencija pokazuju veoma diskretne
osobine u ovim vrstama nanostruktura. Zavisnost relativne permitivnosti i optickih indeksa
od spoljasnjeg elektromagnetnog polja ukazuju na postojanje rezonantnih diskretnih pikova,
Ciji je broj u opStem slucaju jednak broju atomskih slojeva koji sacinjavaju nano-film. Usljed
prostorne simetrije posmatranog ultra-tankog filma, postoji simetrija i u rasporedu
rezonantnih pikova. U zavisnostima dielektricne perimitvnosti i indeksa apsorpcije od



spoljasnjeg elektromagnentog polja kod ultra-tankog filma pojavljuju se Kkarkteristi¢ni
rezonantni pikovi. Sirina rezonantnih pikova raste sa povecanjem eksitonske spektralne
tezine, pa zbog toga postoji moguénost ,trimovanja®“ dielektricnog odziva filma pomocu
grani¢énih perturbacionih parametara. Svi pikovi se nalaze u infracrvenoj oblasti, tj. u toj
oblasti se deSava diskretna i selektivna apsorpcija.

Ovi rezultati se mogu bolje objasniti pomocu eksperimenata rezonantnih opticko-
luminescentnih pikova u slicnim molekulskim slojevitim nanostrukturama [6-18]. Ovi efekti
se manifestuju u uskoj optickoj apsorpciji i refrakciji u opsegu frekvencija bliskih I1C-oblasti.
Veoma dobro slaganje ove rezonantne apsorpcije se moze povezati sa prisustvom grani¢nih
uslova i kvantnih efekata ¢iji uzrok lezi u ¢injenici da je uzorak nisko-dimenzionisan.
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