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Resumo

Ribeiro, Laercio Costa; Anda,Enrique Victoriano. Efeitos de Mui-
tos Corpos nas Propriedades de Transporte em Sistemas
Nanoscoépicos. Efeito Kondo e Magnetismo em Estruturas
de Pontos Quanticos. Rio de Janeiro, 2010. [I5Ip. Tese de Douto-
rado — Departamento de Fisica, Pontificia Universidade Catdlica
do Rio de Janeiro.

Nesta tese estudamos as propriedades de transporte de estruturas de pon-
tos quanticos (PQ’s) ligados a contatos metélicos (CM). Descrevemos o
formalismo dos bdsons escravos através de sua aplicacao ao sistema de um
PQ ligado a um CM. Estudamos a nuvem Kondo (NK) dentro deste CM e
desenvolvemos uma metodologia para calcular sua extensao £. Mostramos
que £ é inversamente proporcional a temperatura Kondo Tk. Aplicamos o
método ao sistema de dois PQ’s. Estudamos o Regime Kondo (RK) mo-
lecular de um elétron (le), a concorréncia entre o antiferromagnetismo e o
RK de dois elétrons (2e), a constitui¢ao da NK dentro dos CM e o valor de
T}. Calculamos a extensao da NK e a TK para diferentes valores da conexao
entre os PQ’s e comparamos com os resultados obtidos a temperatura fi-
nita (TF). Mostramos a diminuicao da NK quando TK e a conexao entre os
PQ’s aumentam. Obtivemos um comportamento exponencial para Tk em
funcao desta conexao. Estudamos o sistema de dois PQ “s interagentes que
se "enxergam” através de um terceiro PQ) nao interagente. Obtivemos a co-
existéncia entre o RK e a correlagao ferro (CF) para o sistema com 2e. ATF
obtivemos um comportamento parabédlico para a TK em fungao da conexao
com o sitio do meio. Estes resultados diferem dos obtidos para o sistema
de dois PQ s conectados diretamente entre si. Estudamos uma molécula de
trés PQ “s interagentes conectados a dois CM através do PQ do meio e iden-
tificamos o estabelecimento de um regime Kondo dois estagios. Observamos
uma CF quando o PQ do meio estd ocupado e uma correlacao antiferro
CAF quando estd vazio. Esta propriedade permite o funcionamento deste
sistema como uma porta quantica. Mostramos que a leitura da informagao

desta porta pode ser mediada pelo RK.

Palavras—chave
pontos quanticos; efeito Kondo; sistemas fortemente correlacionados;

correlacao de spin; nuvem Kondo; informacao quantica; porta quantica;



Abstract

Ribeiro, Laercio Costa; Anda,Enrique Victoriano. Many body ef-
fects and transport properties in nanoscopic systems. The
Kondo effect and magnetism in quantum dot structures.
Rio de Janeiro, 2010. I5Ilp. DSC Thesis — Departamento de Fisica,
Pontificia Universidade Catolica do Rio de Janeiro.

In this thesis we study the transport properties of quantum dot structures
(QD ’s) connected to metallic leads (ML). We describe the slave boson mean
field approach through it s application to a system of one QD connected
to a (ML). We study the Kondo cloud (KC) inside this ML and develop
a method to calculate it’s extension &£&. We prove that & is proportional
to the inverse of Kondo temperature Tx. We apply the method to the
system of two QD “s and study the molecular KR for the system with one
electron (1e), the competition between the antiferromagnetism and the KR
for the system with an occupations of two electrons (2e), the formation
of the Kondo cloud inside the ML and the Tk value. We calculate the
extension £ and Tk for diferent values of the connection between the QD “s
and compare with the results found to finite temperature (FT). We show the
decrease of the KC when T and the connection between the dots increases.
We obtain an exponential behavior of Tk as a function of this connection.
We study the system of two QD “s with Coulomb interaction U correlated
though a non interacting QD. We obtain the coexistence between the KR
and the ferromagnetic correlation (FC) for the system with 2e. In a regime of
finete temperature we obtain a parabolic behavior to the Ty as a function
of the connection with the central QD. This results are different of that
obtained for the system of two QD “s directly connected to each other. We
study the molecule of three interacting QD “s connected to two ML through
the central one and identify a two stage Kondo effect. We observe a FC
when the central QD is charged with one electron and an anti-ferromagnetic
correlation (AFC) when this PQ is empty(or occupied if an even number
of electrons). This properties permits the operation of this system as a
quantum gate device. We prove that the reading of the information of this
gate can be mediated through the KR.

Keywords
quantum dots; Kondo effect; strong correlated systems;  spin

correlations;  Kondo cloud; quantum information; quantum gate;



Sumadrio

[1  Efeito Kondo de um e dois estagios em estruturas de pontos quanticos|
1.1 Introducao|

(1.2 Efeito Kondo em estruturas de pontos quanticos|

[1.3  Efeito Kondo de dois estagios|

1.4 Resumd|

2 Formalismo dos bdsons escravos na aproximacao de campo médio.|
[Aplicacao ao sistema de um PQ conectado a um contato metalico.|

[2.1  Ponto quantico conectado a um contato metalico|

[2.2  Formalismo de bdsons escravos na aproximacao de campo médio|

[2.3  Bosons escravos a temperatura finita|

2.4 Resumd|

I3 Nuvem Kondo em estruturas de PQ's.|
[3.1 Introducao|

3.2 Existencia e extensao da nuvem Kondol
3.3 Calculo da densidade de estados locall
3.4 Qutros métodos numéricos

3.5 Resultados numéricos|

3.6 Conclusoes|

|4 Efeito Kondo e a interacao antiferromagnética numa molécula de dois|
PQ’s.

4.1 Introducao|

4.2 _Método dos bosons escravos|

4.3 Nuvem Kondol

4.4 Resultados Numeéricos|

[5 Efeito Kondo e correlacao eletronica num sistema de tres PQ s conec-|
itados em seriel

5.1 Introducao|

6.2 Metodo dos bosons escravos|

(5.3 Funcoes de Green|

(5.4  Sistema de trés PQ “s(solucdo exata).|

b.5  Resultados

5.6 Conclusoes|

6 Efeito Kondo e correlacao eletronica num sistema de trés PQ's intera-|
(6.1 Introducao|

[6.2  Efeito Kondo e o conceito de porta Iogical

6.3 Metodo dos bosons escravos|

[6.4  Funcoes de Green|

(6.5 Resultados|

19
19
21
25
29

30
31
36
38

40
40
44
45
48
52
o7

59
99
61
63
65

85
85
86
87
89
94
112

114
114
117
126
129
130



6.6 Conclusdes|

[/ Conclusoes e perspectivas|

[7.1 Molécula de dois PQ s

[7.2  Molécula de tres pontos quanticos|

[7.3  Sistema de trés pontos quanticos como porta quantica
[7.4  Perspectivas futuras|

138

139
140
142
143
144



Lista de figuras

T1

A figura mostra em (a) o comportamento da resistividade elétrica
[em funcio da temperatura para trés tipos de materiais. A curva
[de cor verde mostra uma queda abrupta da resistividade com a|
[temperatura, caracteristica do fenomeno da supercondutividade]
[apresentado por materiais como aluminio e nidbio. A curva azul|
[mostra uma resistividade residual a baixa temperatura proveniente]
[de imperfeicoes da rede cristalina observada em alguns metais. Ja 3|
[curva em vermelho é obtida para sistemas compostos por materiais|
[metalicos dopados com impurezas magnéticas, como atomos de
[cobalto depositados sobre ouro ou cobre. Em (b) apresentamos um|
[resultado obtido em uma estrutura conhecida como ponto quantico.|
Observamos o aumento da condutancia deste dispositivo (linha
vermelha) quando esta estrutura é ocupada com um ndmero impar

de elétrons e um decréscimo (linha azul) quando sua ocupagao € par.| 19

(1.2 A figura apresenta uma estrutura de um PQ conectado a contatos|
[metalicos. O ajuste dos potenciais elétricos aplicados a partir destes|
[contatos permite o controle sobre os parametros que definem o PQ)|
[como o ndmero de elétrons e a magnitude das conexoes do sistema.| 21

[L.3 A figura apresenta em (D) a estrutura de um PQ conectado a

[contatos metdlicos. Em (A) temos um perfil de energia mostrando
o bloqueio de Coulomb no PQ e um estado virtual que precisa|
[ser criado para que o sistema possa conduzir no regime Kondo.|
[Em (b) e (c) temos, respectivamente, o perfil das densidades de|
lestados neste PQ com o sistema em equilibrio e fora do equilibrio

(termodinamico |

T4

A figura mostra os quatro estagios referentes ao processo de um|

lelétron passar do reservatorio da esquerda para o reservatério daj
[direita através de um PQ sem sofrer a repulsao Coulombiana j3|
|[que em momento nenhum o PQ esta duplamente ocupado. Este]
|processo caracteriza o efeito Kondo.|

L5

A figura mostra na curva de cor preta a anti-ressonancia na DOS|

[do PQ central caracteristica do efeito Kondo de dois estagios que]
[obtivemos no sistema de tres PQ s estudado no capitulo seis. Al
[curva de cor vermelha mostra a DOS calculadas nos PQ s laterais.|

16

A figura mostra o sistema de dois PQ s com interacao Coulombiana|

|\U conectados lateralmente a uma cadeia infinita de PQ’s nao)

interagentes.

7

A figura mostra em (a) a condutancia calculada para trés diferentes

jvalores da conexao t", com t" < t'(U = 1.0, = 0.3) e em (b)
[a carga em cada PQ, ambos em funcao do potencial de porta V¢
[aplicado na base dos PQ ’s.|

22

23

26

27



s

A figura mostra um PQ conectado a dois reservatérios de elétrons|

[(em azul) e a um PQ maio (em vermelho). O PQ maior funciona|
[como um reservatorio finito de elétrons e tem como funcao a|
[acessibilidade do regime Kondo de dois estagios pelo sistema.|

p1

A figura mostra um sistema composto por um simples PQ conec-|

tado a um contato metalico.l

DD

A figura mostra o reservatorio de elétrons representado pelo contato|

[metalico e os niveis de energia no PQ, controlados através doj
[potencial de porta Vg, aplicado na base do PQ.|

p3

A figura mostra os valores médios dos operadores e, Po, € d, €m|

[funcao do potencial de porta Vg, aplicado na base do PQ.|

D4

A figura mostra as DOS’s calculadas para alguns valores do

[potencial de porta aplicado na base do PQ . No resultado fica|
levidente a natureza Kondo do sistema com a persisténcia dessas|

R5

[curvas no nivel de Fermi.

A figura mostra o comportamento do fator de renormalizacao AS |

[do nivel efetivo €, e da ocupacao eletronica no PQ em funcao doj
[potencial de porta V., aplicado na base do PQ.|

6

A figura mostra o comportamento do parametro Z* em funcao da|

[temperatura e para quatro diferentes valores da conexao t; entre
o PQ e o contato metalico. Também mostra a DOS calculada no)
PQ em 7" = 0 para os valores de ¢; que correspondem as curvas de
Z*. Para obtermos este resultado ajustamos em Vg, = —U/2 o
[potencial de porta aplicado na base do PQ, na posicao de simetria|

leletron-buraco.|

B1

A figura mostra o sistema de um PQ com interacao Coulombiana U]

[conectado a um reservatorio de elétrons. Na figura, evidenciamos|
[a possibilidade de representarmos o reservatorio como uma cadeia|
[semi-infinita de PQ “s nao interagentes.|

B2

A figura mostra a DOS na impureza obtida para 7" < Tj(linha

vermelha) e T > Tk (linha azul) da DOS em sitios no interior do
[reservatorio. A curva em preto corresponde a uma gaussiana de
[mesma largura que o pico Kondo.|

[3.3

A figura mostra o comportamento para I’ < 7T e 1" > T da DOS|

[nos quatro primeiros sitios de uma semi-cadeia desacoplada.|

[3.4

A figura mostra o comportamento para 1" <[ e l' > T, da DOS|

lem sitios no interior do reservatorio L. mostrado na figura 3.1|

[3.5

A figura mostra a disposicao dos sitios no interior da semi-cadeia|

|que representa o contato metalico. Esta figura € construida de]
fforma tal a localizar um determinado sitio N no interior desta semi-|
[cadela e tornar evidente que a funcao de Green que descreve os|
[sitios a esquerda de N ,gn 11, € uma funcao de Green de uma semi-|
[cadeia infinita, sendo igual a g;. Ja para os sitios a direita de V|
|é apresentado nesta figura um processo de renormalizacao a partir|

28

31

32

34

34

36

38

40

41

42

43

[do qual a funcao de Green gy_1, que descreve esta parte do sistema.| 46

[3.6 A figura destaca, através da linha pontilhada, o aglomerado de|
[PQ"s que é considerado no método do aglomerado embebido(ECA)| 48




[3.7 A figura mostra a fun¢do F'(N), calculada utilizando ECA para|
[diferentes tamanhos L do aglomerado. Os parametros utilizados|
[sao U =t e I' = 0.1¢. Nesta figura a curva vermelha apresenta|
[uma extrapolacao de F'(/N) para o limite termodinamico.|

[3.8 A figura mostra a uma extrapolacao de KR, ao regime ter-|

53

[modinamico quando o comprimento L do aglomerado tende a infinito.| 53

[3.9 A figura mostra a funcido F'(N) para diferentes valores da constante]

de acoplamento I'. Em (a) temos a extrapolacdo de F'(IN) ao limite

termodinamico para cada valor de I' e em (b) temos os resultados
lobtidos com o método dos bosons escravos.)

[3.10 A figura mostra, para os trés métodos discutidos, o comprimento|
[R;, da nuvem Kondo em funcao da largura A do pico Kondo no|
Inivel de Fermi.|

[3.11 A figura mostra o comprimento da nuvem Kondo em funcao de|
[L/A(T},) para trés diferentes valores U da interacdao Coulombianal

[3.12 A figura mostra o parametro Ay em funcao de A calculado com|
los bosons escravos e com ECA. Diferentes valores de [/ foraml
[utilizados com ECA. Observamos que, quando A é pequeno, todas|
[as curvas coincidem, como esperado, se pensarmos em termos doj
[carater universal que caracteriza o efeito Kondo. Aumentando A|
lentramos num regime de flutuacao de valéncia e as curvas para|
[diferentes valores de U comecam a divergir.|

[4.1 A figura mostra uma molécula artificial constituida por uma estru-|
[tura de dois PQ s conectados a dois reservatorios de elétrons.|

(4.2 A figura mostra o comportamento do estado renormalizado €, g
[dos PQ ’s interagentes em funcao do potencial de porta aplicado
[na base do PQ central para diferentes valores da conexao ty entre
os PQ’s.

[4.3 A figura mostra o comportamento da condutancia em funcao do|
[potencial de porta aplicado na base dos PQ "s a e 5 para diferentes|
|valores da conexao t,3 entre estes PQ ’s.|

4.4 A figura mostra o comportamento do parametro Z* responsavell
[por renormalizar as conexoes com os reservatorios e entre os PQ “s|
|[para diferentes valores da conexao ¢, entre os PQ “s.|

(4.5 A figura mostra a carga por spin calculada no pq a(3) em funcao

do potencial de porta Vg, (5 aplicado na base desses PQ’s paral

quatro diferentes conexoes %,3.|

[46 A figura mostra um sistema de dois PQ s com interacao Coulom-]
[piana U e conectados entre si atraves ¢,

[47  Afigura mostra um perfil para a energia total do sistema em funcao|
[do nivel local ¢y dos PQ s e destaca a existéncia de trés regioes|
[no espaco de ¢y, que correspondem a valores de ¢, para os quais|
lo sistema se encontra ocupado com um, dois e trés elétrons. Nas|
[regioes em vermelho, de um ou trés elétrons, o sistema de dois|
[PQ “s se apresenta num estado Kondo molecular. Ja na regiao em|

o4

95

o6

o7

99

66

67

68

69

71

lamarelo, de dois elétrons, observamos o sistema num estado antiferro.| 72




[4.8 A figura mostra o comportamento das regioes de fronteira do|
[regime Kondo molecular em fun¢ao da conexao .3 entre os
[PQ7s. Estas regioes estao indicadas no diagrama da figura 4.7| e
correspondem as bordas da regiao em vermelho destacada neste
diagrama. No caso, a curva preta descreve a transicdo entre os
regimes de N =0 a N =1 elétrons. J3 a curva vermelha descreve
a transicao de N =1 a N = 2 elétrons, na qual o sistema passa do
regime Kondo molecular a um regime de interacdo anti-ferro entre
os spins nos PQ “s concorrendo com o regime Kondo.

[4.9 A figura mostra as transicoes caracteristicas do regime Kondo de|
[dois canais instalado no sistema de PQ’s.|

{4.10 A figura mostra o efeito provocado pela presenca da impureza a(3)
[na DOS calculada no interior do reservatério L(R). A curva preta
[mostra esta DOS para o sitio /N = 50 no interior do reservatorio|
lsolado. A curva em vermelho mostra a DOS calculada neste sitiol
[quando consideramos a conexao de cada PQ com seu respectivol
[reservatério. Ja a curva em azul mostra a DOS no PQ «((3), que|
[utilizamos para restringir nossa analise a regiao proxima ao nivel de|
[Eermi]

[4.11 A figura mostra o efeito da interacao anti-ferro entre os PQ s
lna DOS calculada no sitio N = 50 dentro dos reservatorios. Al
|curva preta mostra a DOS calculada neste sitio para o caso em|

jque o = 0. As curvas em vermelho, azul e cinza, sao obtidas

[para 7,5 = 0.03, t,3 = 0.06 e Z,5 = 0.09, respectivamente. Ja a

curva em rosa tracejada corresponde ao resultado da DOS para 9
[reservatorio 1solado.]

{4.12 A figura mostra as retas que tangenciam a funcdo [nF'(IN) para

diferentes valores da conexao ¢,z entre os PQ7s. A inclinacag

dessas retas nos fornece a temperatura Kondo do sistema para
lestas conexoes.|

[4.13 A figura mostra o comportamento do parametro de renormalizacao
[Z% em funcdo da temperatura para o sistema de dois PQ s com
[diferentes valores da conexao t,5 entre os PQ’s |

[4.14 A figura mostra uma comparacao entre a temperatura Kondo|

obtida a partir da inclinacdo das retas tangentes a InF'(N) e a

temperatura T para a qual o parAmetro Z°—(0 e o sistema é
|[desacoplado dos reservatorios.|

[4.15 A figura mostra uma curva universal obtida para o logaritimo dal
ffuncdo F'(NN). Esta curva nos revela, de certa forma, o carater|

luniversal da fisica do sistema assoclada ao efeito Kondo.l

(5.1 A figura mostra uma molécula artificial que consiste de dois PQ’s,|
o e (5, conectados a contatos metalicos e indiretamente ligados|

74

1)

78

79

80

81

82

82

lentre si através de suas respectivas conexoes com um terceiro PQ 0. 85

.2 A figura mostra o sistema de tres PQ s isolados com os PQ s|
[interagentes o e 5 conectados em série ao PQ 0 nao interagente.|

89



.3

A figura mostra, para quatro diferentes valores de t,, as energias|

[associadas as solucoes ferro e anti-ferro que obtivemos de formal
lexata através da diagonalizacao do Hamiltoniano com duas e tres|
particulas. Para este resultado o sistema fol preparado com o
potencial de porta Vg, (5 dos PQ s laterais fixado em —U/2, onde
U=0.5, e as energias foram avaliadas em funcio do potencial V¢
[aplicado na base do PQ central |

54

A figura mostra o comportamento do estado renormalizado €,

[dos PQ7s interagentes em funciao do potencial de porta aplicado
[na base do PQ central para diferentes valores da conexao ty entre
los PQ "s. O sistema é considerado na posicao de simetria particula-|
[buraco, com €,y = —U/ZJ

(.5

A figura mostra a correlacao de spin entre as diferentes partes do|

[sistema de tres PQ 's que estamos tratando neste capitulo.|

.6

A figura mostra o estado de carga do PQ central calculado em|

[funcao do potencial de porta aplicado na base desse PQ e para|
|diferentes valores da conexao %y entre os PQ’s. O sistema €|
considerado na posicao de simetria particula-buraco, com €, =

-U/2|

5.7

A figura mostra o comportamento do estado renormalizado €,(g)

em funcdo do potencial de porta V g, (3 no PQ a(/3) para o sistema
com o nivel de energia ¢y do PQ central ajustado em trés diferentes
[posicoes. Cada quadrante corresponde a um valor adotado para|
[a conexao t, com esse PQ, sendo t, = 0.1,0.2,0.3 e 0.4. Para|
lesses quatro valores de t; o potencial de porta V' ¢y aplicado ao PQ)
[central é ajustado dentro das regioes de dois, tres e quatro elétrons.|
[Na regiao de trés elétrons este potencial € ajustado em Vgy = (|
le nas regioes de dois e quatro elétrons proximo a fronteira com a|
[regiao de tres elétrons.|

/5.8

A figura mostra o comportamento do pardmetro Z* em funcio|

[do potencial de porta V' gy aplicado na base do PQ central para|
|diferentes valores da conexao ¢y entre os PQ's. O sistema ¢€|
considerado na posicao de simetria particula-buraco, com €, =

—U/2|

.9

A figura mostra o comportamento da condutancia em funcao do|

[potencial de porta aplicado na base do PQ central para diferentes|
|valores da conexao ¢y entre os PQ's. O sistema € considerado na|
[posicdo de simetria particula-buraco, com €,5 = —U/2/

[5.10

A figura mostra o comportamento do pardmetro 1 — 7% em funcio|

[da conexao t; para diferentes posicoes do nivel local ¢y do PQ)
central. Para este resultado os nivelis de energia dos PQ “s laterais|
sao colocados em e,(3) = —U/2.

BT

A figura mostra o comportamento dos niveis renormalizados €,(3

[dos PQ “s laterais em funcao da conexao t, para diferentes posicoes
|[do nivel local ¢g do PQ central. Para este resultado os niveis de|
fenergia dos PQ ’s laterais sao colocados em e,3) = —U /2
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[>.12 A figura mostra o comportamento do estado renormalizado €, g
[dos PQ “s interagentes em funcao do potencial de porta aplicado na
[pase destes PQ s e para diferentes valores da conexao ty. O nivel|
|[de energia do PQ central € colocado em zero e, como podemos|

observar, o sistema apresenta simetria particula buraco em torno
de €43y = —U/2. O resultado é praticamente independente do
valor de %g.|

[5.13 A figura mostra a condutancia em funcao do potencial de portal
[aplicado na base dos PQ’s interagentes a(/3) e para diferentes|
[valores da conexao ty. O nivel de energia do PQ central é colocado]
lem zero e, como podemos observar, o sistema apresenta simetria|
[particula buraco em torno de €, 3 = —U/2|

[5.14 A figura mostra o comportamento da DOS local nos PQ s inter-|
l[agentes o e 5 com o aumento na magnitude da conexao t; com|

o PQ central 0. Para este resultado os niveis de energia dos PQ s

laterais sdo colocados em €,(3 = —U/2|

[5.15 A figura mostra o comportamento do pardmetro Z* em funcio do|
[potencial de porta aplicado na base dos PQ s interagentes «(/3)|
le para diferentes valores da conexao ty. O nivel de energia do PQ)

central é colocado em zero e, como podemos observar, o sistema|

apresenta simetria particula buraco em torno de €,3) = —U/2.

(.16 A figura mostra os niveis de energia associados aos estados ®;, Do
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le @3 que constituem a base que renormaliza o sistema de trés PQ "s.[106

[5.17 A tfigura mostra o efeito provocado na DOS dos sitios N = 51|
le NV = 52 dentro dos reservatorios pelo processo de formacao doj
lestado ferromagnético com o aumento na magnitude da conexao|
[ty entre os PQ “s. Os dois graficos mostram a ressonancia e a anti-|
[ressonancia observada na DOS proxima ao nivel de Fermi quando]
[N € impar ou par, respectivamente. Em ambos os graficos a curval
[preta tracejada representa a DOS para o sistema com t, = ()

e a curva rosa pontilhada a DOS considerando os reservatorios

isolados () = 0). J& as curvas vermelha, azul e cinza sio

obtidas para t5 = 0.02, to = 0.04 e {5 = 0.08, respectivamente.
|O sistema foi considerado na posicao de simetria particula-buraco,|

fcom €,(3y = —U/2 nos PQ’s interagentes e ¢y = 0 no PQ central| 108

[5.18 A figura mostra as retas tangentes as curvas de InF(N) no limite]
[assintdtico para diferentes valores da conexao ty com o PQ central |
|[Este resultado foi obtido para o sistema na posicao de simetria|

particula-buraco, com €,(3) = —U/2 nos PQ s laterais e ¢ = 0 no|

PQ central.

[5.19 A figura mostra o Inverso da extensao & da nuvem Kondo em|
[funcao da conexao t entre os PQ “s. Este resultado foi obtido para o]

sistema na posicao de simetria particula-buraco, com €,3 = —U/2|

nos PQ ’s laterais e ¢¢ = 0 no PQ central |
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5.20

A figura mostra o comportamento do parametro Z“ em funcio da|

[temperatura 1 para t, = 0.01;0.02;0.03;...;0.30 entre os PQ ’s.|
|[Este resultado foi obtido para o sistema na posicao de simetria|
particula buraco, com €, = —U/2 nos PQ’s laterais e ¢g = 0 no|
PQ central.

5.01

A figura mostra a temperatura Kondo 7}, do sistema em funcao da|

[conexao %, entre os PQ “s. Este resultado foi obtido para o sistema|
na posicao de simetria particula-buraco, com €,(3 = —U/2 nos|
PQ "s laterais e g = 0 no PQ central |

6.1

A figura mostra em (A) a molécula real polyoxometalate proposta

[por D.Loss e em (B) uma representacio dessa molécula conectada
la dois reservatorios de elétrons através do PQ central. Nessal
lestrutura estudamos a correlacao entre os spins S7, e Sk em funcao|

111

113

|[da ocupacao do PQ central, cujo spin total é representamos por S..|114

6.2

A figura mostra uma molécula artificial composta por trés PQ's|

[interagentes. O PQ 0 se conecta aos eletrodos L e R, bem como]

[aos demais PQ's, o e (5, formando a estrutura de PQ’s apresentada.[115

6.3

Os resultados apresentados a esquerda da figura mostram a con-

[dutancia (linha continua) e a carga no PQ central(linha tracejada).
[No Tado direito os graficos mostram as correlacdes de spin en-
tre as diferentes partes do sistema, sendo 5,53 representado pela
linha tracejada, 51,50 pelas linhas circulares e 5,50 pela linha
continua. Os resultados (a) e (b) correspondem a t,(3 = 0.4, (b)
e(e) atyps =02e(c)e(f)atys =005 J=0U=2e
lrry = 0.5

6.4

A figura mostra as solucoes ferro e antiferro para o sistema de|

trés PQ s isolados. Em (A) o sistema é ocupado com dois elétrons
e em (B) com trés. Observamos que no primeiro caso a solucao
[dominante € antiferro enquanto que no segundo a solucao ¢ ferro.|
|[De acordo com o resultado da figura 3 essa propriedade € mantida|
[quando o sistema é conectado aos reservatorios.|

[6.5

A figura apresenta um esquema mostrando as escalas de tempo|

6.6

lenvolvidas no processo de operacao no modelo de porta quantical
[que estamos propondo.|
A figura mostra em (a) a incompatibilidade do efeito Kondo com

[a interacdo ferro e em (b) a compatibilidade desse efeito com a
[interacao anti-ferro.|

6.7

A figura mostra em (a) a condutancia (linha continua) e a carga

no PQ central (linha tracejada), em (b) a correlacdes de spin
SaS0(linha continua), Sp.Sy(linha com circulos) e S% 57 (linha trace-
jadas), e em (c) a DOS local no PQ central (linha de cor preta) e
nos PQ s laterais (linha de cor vermelha). Estes resultados corre-
jspondem a ty3 = 0.4, J =04, U =2etyr = 0.3

6.8

A figura apresenta as DOS s calculadas no PQ central para difer-|

lentes valores das conexoes com os PQ s laterais . O resultado €|
[obtido em =0 e com o potencial de porta nos PQ s ajustado na|
[posicao de simetria Vg; = —U/2, com i = 0,a, 3 e U = 0.65
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[6.9 A figura apresenta a DOS calculada no PQ central para diferentes|
[valores de temperatura. O potencial de porta aplicado nos PQ s
fforam ajustado na posicao de simetria Vg, = —U/2, com i =|
0,0, e U =0.65]

[6.10 A figura apresenta a DOS calculada no PQ central para diferentes|
|valores de temperatura. O potencial de porta aplicado nos PQ s

foram ajustados de forma que e,=eg = —0.1 e eg = —0.325, dessa|

vez fora da regiao de simetria particula buraco.|

[6.11 A figura mostra o comportamento com a temperatura do parametro|
|Z Zq introduzido no contexto do formalismo dos bdsons escravos €|
[que € responsavel por renormalizar a conexao com os PQ “s laterais.|
|[Esse parametro é estudado com o sistema em diferentes regimes,|
[definidos pela magnitude da conexao t,g) .|

[6.12 A figura mostra para diferentes temperaturas o comportamento de|
[Zy em funcao do potencial de porta aplicado ao PQ central. Esse
[parametro é responsavel por renormalizar a conexao do PQ central|
[com os reservatorios. Este resultado é obtido com os potenciais de]
[porta dos PQ s externos ajustados em —U/2, com U = 0.65|

[6.13 A figura mostra para diferentes temperaturas o comportamento|
|[de ZZy em funcao do potencial de porta aplicado ao PQ central |
|[Esse parametro é responsavel por renormalizar a conexao entre o
[PQ central e os PQ’s laterais. Esse resultado é obtido com os|
[potenciais de porta dos PQ “s externos ajustados em —U/2, com|
[ =10.65]

[6.14 A figura mostra para diferentes valores de temperatura o compor-|
[tamento da condutancia em funcao do potencial de porta aplicado]
[na base do PQ central. Esse resultado € obtido com os potenciais|
[de porta ajustados —U/2, com U = —0.65, de forma a deixar of
[sistema na posicao de simetria particula buraco.|

[6.15 A figura mostra a variacao com a temperatura da densidade

de estados no PQ’s 0, a e [ calculada para o sistema em

[dois regimes diferentes. Em (A) o sistema apresenta uma anti-

[ressonancia na DOS do PQ 0 caracterizando um efeito Kondo de

dois estagios enquanto que em (B) o sistema apresenta dois picos

que caracterizam o estado molecular. Vimos em (A) que o aumento

[da temperatura é responsavel por recompor o buraco na DOS do|

[PQ central, destruindo a anti-ressonancia _caracteristica do efeito]

[Kondo de dois estagios e provocando uma transicao isolante-metal|

[no regime do sistema. Em (B) vimos que, no regime molecular, of

[sistema permanece completamente insensivel com o aumento da|

temperatura.

[7.1 A figura mostra o comportamento oscilatorio da interacao RKKY/|

lem funcao do numero N de sitios nao interagentes da cadeia|
de PQ’s colocada entre o e 5. Este resultado foi obtido com
K = /2, valor que corresponde ao sistema com o nivel de Fermi
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[(.2 A figura mostra o comportamento do nivel renormalizado €, g
em funcao do potencial de porta V' g,3) aplicado na base dos
PQ ’s Interagentes para o sistema com uma cadeia central de
[quatro diferentes tamanhos. Para os quadros (A), (B), (C) e (D)|
o comprimento da cadeia central e de N =1, N =2, N = 3
e N = 4, respectivamente. Em (A) e (C) o alinhamento entre os
spins de a e 3 ¢ ferro enquanto que em (B) e (D) é antiferro.| 145




"Science, my lad, 1s made up of mistakes, but
they are mistakes which it is useful to make,
because they lead little by little to the truth.”

Julio Verne



1
Efeito Kondo de um e dois estagios em estruturas de pontos
quanticos

1.1
Introducao

Ao estudarmos o comportamento de certos compostos com a diminuicao
da temperatura observamos que, ao invés de continuar baixando e saturar
num determinado valor, ou mesmo cair abruptamente a zero como no caso
de materiais supercondutores, a resistividade elétrica volta a subir depois

que a temperatura atinge um determinado valor caracteristico Tx. No caso,

26%/h

~10K ~05K

resistance

conductance

temperature temperature

Figura 1.1: A figura mostra em (a) o comportamento da resistividade elétrica
em funcao da temperatura para trés tipos de materiais. A curva de cor verde
mostra uma queda abrupta da resistividade com a temperatura, caracteristica
do fenomeno da supercondutividade apresentado por materiais como aluminio
e nidbio. A curva azul mostra uma resistividade residual a baixa temperatura
proveniente de imperfeicoes da rede cristalina observada em alguns metais. Ja
a curva em vermelho é obtida para sistemas compostos por materiais metalicos
dopados com impurezas magnéticas, como atomos de cobalto depositados sobre
ouro ou cobre. Em (b) apresentamos um resultado obtido em uma estrutura
conhecida como ponto quantico. Observamos o aumento da condutancia deste
dispositivo (linha vermelha) quando esta estrutura é ocupada com um nimero
fmpar de elétrons e um decréscimo (linha azul) quando sua ocupagao é par.
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esperariamos que o decréscimo da temperatura diminuisse as vibragoes da rede
cristalina até que a resisténcia atingisse um valor residual proveniente das
imperfeicoes em sua prépria estrutura.

A curva em azul na parte (a) da figura [[LT], obtida para uma amostra
metalica, descreve perfeitamente esse tipo de comportamento (10). Nesta parte
da figura, observamos na curva verde a queda abrupta da resisténcia, carac-
teristica de um supercondutor. Na curva em vermelho observamos o comporta-
mento anomalo apresentado pelos compostos a que estamos nos referindo. Na
parte (b) da figura mostramos este comportamento numa estrutura artificial
conhecida como ponto quantico. Em geral, quando essa estrutura ¢ ocupada
com um numero impar de elétrons, ela passa a descrever o sistema de uma
impureza magnética depositada sobre uma matriz metélica. Observamos neste
caso um aumento na condutancia do dispositivo (linha vermelha) a baixas
temperaturas. Este comportamento esta associado ao acoplamento anti-ferro
entre o elétron do PQ e os elétrons do metal que cria um canal de conducao
e aumenta a condutancia do dispositivo. No caso do sistema de impurezas
magnéticas depositadas este acoplamento se reflete no aumento da resistivi-
dade do material. Este comportamento recebe o nome de efeito Kondo, em
homenagem ao fisico japonés Jun Kondo que em 1964 explicou o processo
através do qual a resisténcia do material aumenta apds ele atingir uma de-
terminada temperatura T}, conhecida como temperatura Kondo. A linha azul
nesta parte da figura mostra a condutancia para o P(Q com um ntmero par de
elétrons. Neste caso, com todos os seus spins emparelhados, o PQ perde suas
propriedades magnéticas e deixa de se acoplar com os elétrons de conducao e
formar o estado singleto responsavel pela criacao do canal que viabiliza o trans-
porte de elétrons através do dispositivo. Como consequéncia, a condutancia vai
a zero a baixas temperaturas.

Em uma estrutura metdalica dopada com impurezas magnéticas como,
por exemplo, no sistema constituido por atomos de cobalto C'o diluidos numa
matriz de cobre Cu(9), o spin ndo emparelhado das impurezas se acopla
antiferromagneticamente com o spin dos elétrons livres da matriz metalica.
Num regime de baixas temperaturas(7T < Tk ), este acoplamento é responséavel
por blindar o spin das impurezas, como consequéncia da formacao de estados
emaranhados singleto entre os spins destas com os spins dos elétrons na base
metalica. A participacao de elétrons originalmente responsaveis pela conducao
de corrente elétrica na formacgao destes estados singleto explica a diminuigao da
condutividade e o consequente aumento da resistividade do material. Se, por
outro lado, a temperatura for aumentada a um valor maior do que a energia

dos estados de muitos corpos, caracterizados pelas correlagoes anti-ferro entre
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Figura 1.2: A figura apresenta uma estrutura de um PQ conectado a contatos
metalicos. O ajuste dos potenciais elétricos aplicados a partir destes contatos
permite o controle sobre os parametros que definem o PQ, como o ntimero de
elétrons e a magnitude das conexoes do sistema.

o spin da impureza e os spins dos elétrons de conducao, que caracterizam
a temperatura Kondo T} do sistema, outros estados sao excitados sem essas

correlagoes e a resistividade elétrica do material diminui consideravelmente.

1.2
Efeito Kondo em estruturas de pontos quanticos

Embora a natureza dos processos fisicos subjacentes ao efeito Kondo
ja tenha sido bastante discutida nos ultimos cinquenta anos o interesse em
seu estudo foi reforcado pelo fato de estar presente e ser fundamental para
o entendimento das propriedades eletronicas e de transporte de varios tipos
de materiais. De fato, o avanco na area de nanotecnologia conseguido nos
ultimos anos possibilitou a fabricacao de dispositivos nanométricos conhecidos
como transistores de um elétron ou, simplesmente, pontos quanticos(PQ ’s)
3, B 6 [7). Esses PQ’s sao constituidos por uma pequena ilha de elétrons
conectada a eletrodos metalicos. Quando ocupados com um numero impar
de elétrons I de modo que pelo menos um deles esteja nao emparelhado, o
comportamento do PQ se assemelha bastante ao de uma impureza magnética
depositada sobre uma matriz metalica, no caso constituida pelos contatos.

Propriedades referentes a estrutura do PQ como o ntimero de elétrons,
a diferenca de energia entre o estado localizado e o nivel de Fermi e a
magnitude das conexdes com os contatos podem ser manipuladas através do

! Algumas variantes do efeito Kondo, como o efeito Kondo de dois estdgios, com um ou

dois canais, também sao observadas em pontos quanticos ocupados com um nimero par de
elétrons.
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Figura 1.3: A figura apresenta em (D) a estrutura de um PQ conectado a
contatos metalicos. Em (A) temos um perfil de energia mostrando o bloqueio
de Coulomb no PQ e um estado virtual que precisa ser criado para que o
sistema possa conduzir no regime Kondo. Em (b) e (¢) temos, respectivamente,
o perfil das densidades de estados neste PQ com o sistema em equilibrio e fora
do equilibrio termodinamico.

ajuste de potenciais aplicados em regioes especificas da estrutura. O alto grau
de manipulagao dos parametros que definem esses dispositivos nos permite
trabalhar em regimes inacessiveis a sistemas convencionais, como no caso de
estruturas metalicas dopadas, e abre um vasto caminho para se estudar os
fenomenos relacionados ao transporte de elétrons através de nanoestruturas,
inclusive os associados ao regime Kondo (11, 13}, [14).

O regime Kondo em estruturas de PQ’s é proveniente do acoplamento
anti-ferro entre o spin de um elétron localizado no PQ e o spin dos elétrons de
conducao nos reservatérios. A escala de energia associada a esse acoplamento,
no caso a temperatura Kondo T}, (44]), depende de alguns parametros que

definem o PQ e pode ser escrita como
T, = VIUe "7, (1-1)

onde U é a interacao Coulombiana no interior do PQ, I' é a constante de
acoplamento entre o PQ e os contatos e € é a energia do estado local no PQ
(I0). O controle de I', U e € pela aplicagao de potenciais através de eletrodos
metéalicos, como mostrado na parte D da figura [[.3, permite o ajuste no valor
da temperatura Kondo Tk e o estabelecimento do regime Kondo no sistema.
Nessa figura o eletrodo 1 é colocado na base do PQ com a finalidade de ajustar
a posicao do estado de energia local em relacao ao nivel de Fermi através de

um potencial aplicado e, com isso, controlar o niimero de elétrons no PQ.
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Figura 1.4: A figura mostra os quatro estdgios referentes ao processo de um
elétron passar do reservatorio da esquerda para o reservatorio da direita através
de um PQ sem sofrer a repulsao Coulombiana ja que em momento nenhum o
PQ esta duplamente ocupado. Este processo caracteriza o efeito Kondo.

Observamos, portanto, que o desenvolvimento de técnicas que permitem a
fabricacdo de PQ’s em dimensoes reduzidas, assim como a manipulagao de
potenciais aplicados a essas estruturas, sao de fundamental importancia para
o estudo de fenomenos relacionados ao efeito Kondo em temperaturas acessiveis
no laboratoério.

Para entender o mecanismo de transporte através de um PQ, em espe-
cial a forma com que o regime Kondo é estabelecido no sistema, utilizamos
o modelo de Anderson 2(38). Este modelo foi introduzido inicialmente para
investigar as condigoes necesséarias ao aparecimento de momentos magnéticos
em metais, mas acabou tendo como sua maior aplicacao a descricao fisica de
fenomenos associados ao transporte de elétrons em nanoestruturas como no
caso de um PQ. Neste modelo a impureza é representada por um estado local
€, que pode ser ocupado com zero, um, ou dois elétrons. As conexoes sao rep-
resentadas por barreiras de potencial e os contatos metélicos por reservatérios
de elétrons. Considerando uma diferenca de potencial infinitesimal entre os
contatos podemos calcular a condutancia e, com isso, estudar o transporte
de elétrons através do sistema. Também nesse caso o efeito Kondo desem-
penha um papel central nas propriedades de transporte. Isto é consequéncia
de sua presenca estar associada a existéncia de estados no nivel de Fermi que
criam um canal de propagacao entre os reservatorios. Para o sistema conduzir

é necessario que um segundo elétron, proveniente do reservatorio da esquerda,

2Ver equacdo 2.1 do préximo capitulo.
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entre no PQ e, em seguida, tunele para o reservatério da direita sem alterar
a energia do sistema. Entretanto, observamos no diagrama na parte (A) da
figura [L3] que a entrada de um segundo elétron no PQ esta associada a um
acréscimo de energia de U = ¢%/C, onde C é a capacitancia do PQ. Como
€ + U esta por cima do nivel de Fermi fica proibido o transporte de elétrons
através do sistema, produzindo assim o chamado bloqueio de Coulomb(8)).

Para um elétron tunelar de um reservatério a outro seria necessério
um processo de quarta ordem em teoria de perturbacao, em que os estados
intermediarios nao implicassem em energias da ordem de U, ji que estas
produziriam o bloqueio de Coulomb no PQ. Na figura [[L4 apresentamos
este processo e observamos a criacao dos estados virtuais v, , Y3 e ¥4 na
transicao de um estado 1, para outro de mesma energia 5. Analisando esse
diagrama observamos que o processo permite a passagem de um elétron de um
reservatério a outro sem nenhum estado intermedidrio de dupla ocupagao que
teria implicado em uma energia adicional U, com o consequente bloqueio de
Coulomb. Este é um processo de quarta ordem em teoria de perturbacgoes que
estd associado ao efeito Kondo.

Na parte (B) da figura[[.3] observamos que a existéncia do estado singleto
que resulta do acoplamento entre o spin de um elétron na impureza e o spin
de um elétron de conducgao produz um pico na densidade de estados no nivel
de Fermi, que chamamos de pico Kondo. Em (C) apresentamos a densidade de
estados calculada para o sistema fora do equilibrio termodinamico, com uma
diferenca de potencial finita V' = uj — g entre os reservatorios, onde prg)
correspondem aos niveis de Fermi. Observamos neste caso que o pico Kondo se
divide em dois, localizados nos niveis de Fermi de cada um dos reservatorios.
Esta situacao fora de equilibrio nao sera discutida nesta tese.

O processo perturbativo de quarta ordem como o indicado na figura [I.4l
tem como estado virtual intermediario o estado ¥4 de spin total S = 0. Para
que os elementos de matriz sejam diferentes de zero, como o Hamiltoniano
conserva o spin, o estado inicial v; e final 5 correspondem a singleto. Sao
estes estados singleto, que permitem a passagem dos elétrons sem sofrer a
repulsao Coulombiana fazendo o transporte de carga possivel. Eles descrevem
uma correlacao anti-ferro entre o spin da impureza e os spins de conducao
caracteristica do efeito Kondo.

Utilizamos até agora um dispositivo que consiste de um PQ com spin
total 1/2 conectado a dois eletrodos metdlicos para simular o sistema de
impurezas magnéticas depositadas sobre uma matriz metélica. Neste sistema
investigamos a formagao de um estado singleto de muitos corpos, como

resultado do acoplamento do spin da impureza com os spins de conducao
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Figura 1.5: A figura mostra na curva de cor preta a anti-ressonancia na DOS
do PQ central caracteristica do efeito Kondo de dois estdgios que obtivemos
no sistema de trés PQ s estudado no capitulo seis. A curva de cor vermelha
mostra a DOS calculadas nos PQ s laterais.

nos reservatorios de elétrons. No contexto da teoria de Landau, segundo
a qual os reservatorios podem ser considerados como um mar de elétrons
nao interagentes, a que chamamos de liquido de Fermi, a formacao deste
estado de muitos corpos estd associada a criacao de uma quase-particula cujas
propriedades, como massa e energia, sao renormalizadas de modo a incorporar
todas as interagoes eletronicas existentes no sistema. No modelo de liquido
de Fermi o estudo a baixas temperaturas das interagoes existentes entre os
momentos magnéticos e os elétrons livres numa estrutura metélica dopada
pode ser resumido a um conjunto de quase-particulas que interagem muito
fracamente. Essa simplificacao nao é mais valida em alguns dos efeitos mais
intrigantes em fisica da matéria condensada, como é o caso de alguns sistemas
fortemente correlacionados incluindo liquidos de Luttinger e algumas variantes
do efeito Kondo (17, 18, 19, 20} 2T]).

1.3
Efeito Kondo de dois estagios

A alta capacidade de manipulagdo dos parametros que definem as es-

truturas de PQ s permite o acesso a uma variedade de regimes quanticos, a



Capitulo 1. Efeito Kondo de um e dois estagios em estruturas de pontos
quanticos 26

l(”

t!
Left lead ) ( Right lead

Figura 1.6: A figura mostra o sistema de dois PQ “s com interacao Coulombiana
U conectados lateralmente a uma cadeia infinita de PQ s nao interagentes.

principio impossiveis de serem observados em sistemas de impurezas deposi-
tadas, como é o caso de algumas variacoes do regime Kondo, em especial do
regime Kondo de dois estdgios. Esse tipo de regime pode ter um ou mais canais
de blindagem dependendo da topologia do sistema e do ntimero de reservatérios
conectado a cada PQ. Nosso interesse em seu estudo ¢é justificado pelos resul-
tados que apresentamos no capitulo seis desta tese, onde obtivemos o regime
Kondo de dois estagios com um canal de blindagem no sistema de trés PQ s
interagentes que propomos como um dispositivo capaz de operar como uma
porta logica quantica. Nesse sistema o PQ central é conectado a dois PQ’s
laterais e a dois reservatorios de elétrons. Ajustando o potencial de porta dos
eletrodos metalicos conseguimos controlar a ocupacgao e, como consequéncia, o
spin nos PQ “s. Em particular, obtivemos que o regime Kondo de dois estégios é
estabelecido para uma configuragao de spin 1/2 nos PQ s e se manifesta como
uma anti-ressonancia na DOS do PQ central na posi¢ao do nivel de Fermi como
mostrado pela linha de cor preta no resultado da figura [[L3l As larguras da
DOS do pico central e da anti-ressonancia observada no nivel de Fermi corre-
spondem as duas escalas de energia que caracterizam o regime Kondo de dois
estagios e que correspondem as duas temperaturas Kondo do sistema, Tk e
Tko. Neste resultado a linha de cor vermelha representa a DOS calculada nos
PQ’s laterais. Maiores detalhes a respeito do regime Kondo de dois estagios
que obtivemos no sistema de trées PQ’s, como os efeitos da temperatura e da
variacao do potencial elétrico na base dos PQ s, serao discutidos no referido
capitulo da tese.

O efeito Kondo de dois estdgios com um canal de blindagem também
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Figura 1.7: A figura mostra em (a) a condutancia calculada para trés diferentes
valores da conexao t”, com t" < t/(U = 1.0,#' = 0.3) e em (b) a carga em cada
PQ, ambos em funcao do potencial de porta V¢ aplicado na base dos PQ ’s.

foi abordado no trabalho de Anda et. all (I7) em que os autores utilizaram
o sistema da figura para propor um novo método numérico, conhecido
como LDECA Bl Esse sistema consiste de dois PQ s interagentes conectados
entre si e, lateralmente, a uma cadeia de PQ’s nao interagentes. O estado
fundamental desse sistema é determinado pela posicao do estado local dos
PQ’s em relacao ao nivel de Fermi e pela relagao t”/t', sendo t” e t' as
conexoes do PQ 2 com o PQ 1 e com a cadeia infinita, respectivamente. Para
t" >> t' o sistema se apresenta num regime molecular. Nesse regime os PQ s
se comportam como uma unica estrutura com dois niveis bastante afastados.
Em fungao do potencial de porta Vg o regime Kondo de um estégio é acessado
pelo sistema para os valores em que esses niveis se alinham na posicao do
nivel de Fermi, onde a condutancia do sistema cai a zero devido a interferéncia
criada pelo aparecimento de um caminho alternativo para a conducao. Fora
dessa posicao os elétrons ficam impedidos de acessar os PQ’s laterais e o
sistema volta a conduzir. Para t” << t' o sistema apresenta um regime Kondo
de dois estagios, caracterizado por uma nova escala de energia T associada
ao PQ 1, muito menor que a temperatura Kondo do sistema Tk associada
ao PQ 2. Num estudo em funcao de Vg o regime Kondo de um estagio é
acessado para valores desse potencial ligeiramente acima do nivel de Fermi,

onde ny + ny = 1, sendo n;(i = 1,2) a ocupagao do i-ésimo PQ. Esse estado

3Logarithm Discretization Embedded Cluster Approximation.
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Figura 1.8: A figura mostra um PQ conectado a dois reservatérios de elétrons
(em azul) e a um PQ maio (em vermelho). O PQ maior funciona como um
reservatorio finito de elétrons e tem como funcao a acessibilidade do regime
Kondo de dois estagios pelo sistema.

é representado pela regiao destacada em amarelo claro na parte (b) da figura
[L7 e corresponde ao acoplamento anti-ferro entre o spin do elétron presente
nos PQ’s e os spins dos elétrons de conducao na cadeia infinita. Na parte
(a) da figura observamos que a condutancia cai a zero devido a interferéncia
entre os dois possiveis caminhos para a condugao que aparecem no sistema
com a criacao do estado Kondo. Voltando a parte (b) da figura observamos
uma simetria em Vg = —U/2, onde cada PQ é ocupado com um elétron.
O estado singleto formado entre esses elétrons, representado pela regiao em
amarelo escuro, produz em Vg = —U/2 uma anti-ressonancia na DOS do PQ
2, semelhante a obtida pela curva em vermelho da figura [LI que impede o
acesso de elétrons livres aos PQ s laterais. Com a auséncia desse caminho
alternativo a condutancia no sistema é restaurada.

O problema Kondo com mais de um canal de blindagem nao ¢é obtido
nos sistemas de PQ “s estudados nesta tese e, por isso, sera tratado de forma
breve nesta parte do texto. Como uma boa referéncia citamos o trabalho de
Potok et. all (I8) em que os autores investigam o aparecimento de um efeito
Kondo de dois canais no sistema apresentado na figura e que consiste
de um PQ conectado a dois reservatérios de elétrons (eletrodos em azul)
e a uma estrutura maior (eletrodo em vermelho) que funciona como uma
”caixa quantica”ou como um reservatério finito de elétrons. O primeiro canal
de blindagem responsavel por blindar o spin do PQ resulta do acoplamento

anti-ferro J,; com os reservatérios representados pelos eletrodos em azul
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(reservatérios infinitos). O eletrodo em vermelho possui dimensdes finitas de
modo que, a baixas temperaturas, a entrada ou saida de elétrons fica proibida
pelo bloqueio de Coulomb. Essa estrutura é construida de forma tal que o
espagamento entre os niveis de energia é bastante pequeno, o que resulta numa
DOS continua e permite a blindagem do spin do PQ através de um segundo
canal, que resulta do acoplamento anti-ferro J, s(reservatério finito) entre o
spin do PQ e os spins dos elétrons nesse reservatério. O regime Kondo de dois
estdgios ¢ acessado quando J,y = J,,;. Neste caso os reservatorios independentes
estao igualmente acoplados e concorrem no sentido de blindar individualmente
o spin do PQ. A instabilidade criada a partir desta simetria produz um novo
estado fundamental, que chamamos de estado Kondo de dois estagios, no qual
o spin do PQ é apenas parcialmente blindado. Quando o PQ se acopla de
forma diferente com os reservatérios (J,r > J,; ou J,y < J,;) o sistema entra
no regime Kondo de um estagio através da formacao de um estado singleto

com os elétrons do reservatério de maior acoplamento.

1.4
Resumo

Neste capitulo apresentamos uma introdugao ao estudo do transporte
eletronico associado ao regime Kondo e a algumas de suas variacoes, como o
regime Kondo de dois estagios, com um ou dois canais de blindagem, em es-
truturas de PQ“s. Enfatizamos o alto grau de manipulagoes conseguido para
os parametros que definem o regime quantico instalado nessas estruturas e a
possibilidade de aplicacoes tecnolégicas baseadas no controle desses regimes.
Comecamos com a descricao do problema original associado ao aumento da
resistividade com a diminuigao da temperatura, para valores baixos dessa
grandeza, em sistemas metalicos dopados com impurezas magnéticas. Apre-
sentamos a solucao proposta pelo fisico Japonés Jun Kondo para explicar esse
fenomeno, baseada na criagao de estados singleto entre os spins das impurezas
e dos elétrons de conducao no metal. Mostramos de que forma a instalacao
do regime Kondo modifica as propriedades de transporte num sistema de um
PQ, possibilitando o transporte de elétrons através dessa estrutura. Por tltimo
comentamos a possibilidade de acesso a algumas variagoes do regime Kondo
em certas estruturas de PQ s, como no sistema de dois PQ “s conectados lat-
eralmente a uma cadeia infinita estudado por Anda et. all, no sistema de um
PQ conectado a dois reservatoérios infinitos e a uma estrutura maior, que serve
como um reservatoério finito de elétrons, estudada por Potok et all e no préprio

sistema de tres PQ s estudado no capitulo seis desta tese.
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Formalismo dos bdsons escravos na aproximacao de campo
médio. Aplicacao ao sistema de um PQ conectado a um
contato metalico.

Neste capitulo descrevemos o método dos bdsons escravos para U finito
(32, 33) na aproximacao de campo médio (34, 35)) e apresentamos sua aplicacao
no tratamento do problema Kondo em sistemas de PQ “s. A titulo de ilustracao
aplicamos este método a um sistema simples, composto de um P(Q conectado
a um contato metdlico. Nesse modelo o PQ funciona como uma impureza
magnética e o contato como um reservatorio de elétrons, como mostrado na
figura 2.1l Os elétrons se encontram fortemente co-relacionados dentro do PQ
e ocupam os estados de energia €, € €, + U, com U representando a interagao
Coulombiana no interior do PQ. Conectando um segundo contato metalico na
base do PQ aplicamos um potencial de porta V, que nos permite regular a
posicao do estado €, em relacao ao nivel de Fermi e, com isso, controlar a
ocupacao eletronica no PQ.

Com relacao ao formalismo, além do desenvolvimento matematico, onde
mostramos a forma com que os bdésons sao inseridos no Hamiltoniano e o papel
que eles desempenham no que diz respeito a imersao do sistema no regime
Kondo, apresentamos resultados que descrevem a evolucao do nivel efetivo €,
e da densidade de estados(DOS) no PQ, ambos em fungao do potencial de
porta V,. Apresentamos também resultados que mostram o comportamento
dos operadores que chamamos de bdsons escravos e dos multiplicadores de
Lagrange. Esses resultados evidenciam a natureza Kondo do sistema e deixam
claro o papel de cada béson e de cada multiplicador de Lagrange na insercao

do sistema nesse regime.

2.1
Ponto quantico conectado a um contato metalico

O sistema que estamos propondo para descrever o método dos bdsons
escravos consiste de uma tinica impureza ligada a um contato metalico e esta
representado na figura 2.1l No caso, a impureza é representada por um PQ e

o contato por um reservatério de elétrons. Esse sistema pode ser descrito por
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Figura 2.1: A figura mostra um sistema composto por um simples PQ conec-
tado a um contato metalico.

um Hamiltoniano tipo de Anderson (38), escrito como

H = Z €aNao + % ; NacNaz T ; tL(CEg-CCMU + CLUCLU> +

o

+ > el cicie + €] yptin). (2-1)

i=—1
o

Nesse Hamiltoniano ¢! e c,, sdo operadores fermionicos responsaveis por
criar e destruir um elétron de spin ¢ no PQ «, respectivamente. O termo ¢,
representa o nivel de energia do estado local no PQ(que pode ser modificado
através aplicagdo de um potencial de porta na base do PQ), U ¢é a interagao
Coulombiana no interior do PQ e ¢y, conhecido como termo de hopping,
descreve a conexao do PQ a com o reservatorio de elétrons. Esse termo esta
associado a probabilidade de um elétron saltar do reservatorio para o PQ a e

vice-versa.

2.2
Formalismo de bésons escravos na aproximacao de campo médio

O método dos bdsons escravos consiste em introduzir no Hamiltoniano
um conjunto de operadores bosonicos que permitem incorporar ao sistema a
fisica subjacente ao efeito Kondo. No caso, o espaco de Hilbert é aumentado
pela introdugao dos operadores €l (e4), pl.(Pac), € d,(dy). Esses operadores
sdo responsaveis por projetar o sistema nos estados do vazio |0;), de simples
|o;), e de dupla ocupagao eletronica |d;), respectivamente. Com o objetivo de

eliminar os estados nao fisicos restringimos o espaco de Hilbert impondo que
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Figura 2.2: A figura mostra o reservatério de elétrons representado pelo contato
metalico e os niveis de energia no PQ, controlados através do potencial de porta
Vg, aplicado na base do PQ.

P, = eleq+ Zpiwpw +dldy,—1=0 (2-2)

Qo = cgacw — piwpw — dea =0. (2-3)

Esses vinculos sao inseridos no Hamiltoniano através dos multiplicadores de
Lagrange A\; e A9, e correspondem, respectivamente, a relagao de completeza
e a correspondéncia entre férmions e bésons. O fato dos bdsons terem que
satisfazer essas condigoes é o que justifica sua denominagao de escravos. Com
o auxilio desses bdsons os estados do vazio, de simples e de dupla ocupacao

sao construidos a partir do vacuo como

[0a) = eL|vac>
0a) = clopl,lvac) (2-4)
da) =l clydl|vac).

As expressoes acima mostram que, para que seja considerada a fisica incorpo-
rada ao sistema pelos operadores bosonicos, no que diz respeito aos processos
de criacdo e aniquilacio de estados, os operadores ¢l e coo devem ser hib-

ridizados com os bdsons escravos,

CLO’ - CLUZLU (2_5>
Cac — acCac- (2'6)
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No caso, o processo de hibridizacao se da por meio do operador Z, que, escrito

na forma

1

Zao = [1 = dlda - plapaa]_%< €qPac + paod )1 — djxda - pj;co'paﬂ']_§7 (2-7)

reproduz o limite nao interagente U = 0.
Levando em (2=I]) os operadores hibridizados e considerando os vinculos
([2=2) e [2-3)) escrevemos o Hamiltoniano efetivo

Hepp = Z eacggcw + Udlda + 1 Z LOZL,CLU + CEUZMCQU) +

o

—0o0

+ Z t(CT Ci—1o + Cz 10 Cio) + AT (ehea + Zpaopoca +df, = 1) +

1=—1

+ Z /\ Oco’COéU' pLUpOAO' - d};da), (2-8)

onde A\ e A§, sao multiplicadores de Lagrange. Esse Hamiltoniano descreve
toda a fisica do sistema, inclusive o regime Kondo. Em nosso trabalho consid-
eramos uma aproximacao de campo médio. Nesta aproximacao desprezamos
a dinamica dos operadores bosonicos el (e), pl._ (pac), € di(d) e substituimos
esses operadores por seus respectivos valores médios. Com esta aproximacao o

Hamiltoniano efetivo fica escrito como:

() = P bt + U+ T 0 lehr + ) +

[

+ Ztc Ci 10—1—0Z 10Cio) + AT ({€q) +Z Dao) +<da>2_1)+

j_—OO

DN (ehotur) = (o) = (o)) (2.9)

Observamos neste Hamiltoniano que o efeito produzido pela insercao dos
bésons escravos consiste em renormalizar a energia do estado local através
do multiplicador de Lagrange AS,, resultando num nivel efetivo de energia

€a = €4 + NS, e também a conexao t; com o PQ. No caso esta conexao fica

to = taZa, onde, na aproximacao de campo médio,

Zoo = [1 - <da>2 - <pao>2]_1/2(<ea><pao> + <paa><da>) X
x[1— <ea>2 - <pa5>2]_1/2- (2-10)

Minimizando a energia em relacao aos operadores bosonicos e aos mul-
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Figura 2.3: A figura mostra os valores médios dos operadores e, pos € d, em
funcao do potencial de porta Vg, aplicado na base do PQ.
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Figura 2.4: A figura mostra as DOS’s calculadas para alguns valores do
potencial de porta aplicado na base do PQ . No resultado fica evidente a
natureza Kondo do sistema com a persisténcia dessas curvas no nivel de Fermi.
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tiplicadores de Lagrange obtemos o conjunto de equagoes diferenciais nao lin-

3é]<iief;”> tr giag ((e] ere) + (ch cag)) + 208 (eq) = 0

O(Heyy) "oz, y g C B

D) tLa<pag>(< Fcre) + (e ca)) + 2008 = AL ) (Do) = 0

O(Hegy) 070 ) ) )
(do) ; tLa<da> (<CLGCL0> * <CTLUCQU>) +2(U+ AT — ; Aop)(da) =0

80H—A6‘1§f> (ea)” + ; (Pac)? + (da)* = 1=0

8<He > 2 2

Tgc];f <CLO'CQG'> - <pa0> - <da> =0,

onde definimos as derivadas

gi‘:‘; = 915 [(Pao) + S2{ea)((ea) Pac) + (Pas))(da)]  (2-11)
0%z = 2 2 2
Doy = SrSallea) + DL+ (5 + 5D’ (2-12)
S = SiSllpaa) + SHAN ) o)+ pardlda))], (213
com os termos
Si= : (2-14)
L VI @) - )
S = 1 (2-15)

V1={2) = 2,
Resolvendo esse conjunto de equacoes obtemos os valores médios dos bdsons
escravos e dos multiplicadores de Lagrange de forma auto-consistente. Isto
permite que o Hamiltoniano efetivo (1-9) de um corpo possa descrever o regime
Kondo, um efeito de muitos corpos.

A figura mostra o comportamento dos valores médios dos bodsons
€as Pao € do em funcao do potencial de porta Vg, aplicado na base do PQ.
Esse resultado mostra que (e, ), responsével por projetar o sistema no estado
de ocupacao zero, ¢ dominante na regiao em que o estado €, = €yo + V ga,
com €y, = 0, estd bem acima do nivel de Fermi. O valor de (e,) diminui
rapidamente a medida que Vg, se aproxima do nivel de Fermi e tende a zero
em -U/2, regidao em que o PQ se encontra ocupado com um elétron e onde
(Pas) atinge seu valor maximo. Com o avango de Vg, por baixo desse ponto

um segundo elétron comega a entrar no PQ aumentando o valor de (d,) que,
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Figura 2.5: A figura mostra o comportamento do fator de renormalizagao \§,
do nivel efetivo €, e da ocupacao eletronica no PQ em funcao do potencial de
porta V,, aplicado na base do PQ.

em detrimento de (p,,), tende ao valor méximo 1 com a queda deste potencial.

Nos resultados apresentados em 2.4l e fica evidente como se manifesta
o regime Kondo do sistema na densidade de estados(DOS) calculada no
PQ. Em [2.4] observamos a existéncia de um pico Kondo, caracterizado pela
persisténcia no nivel de Fermi quando —U <V, <0. Esse resultado esta refletido
na figura no qual observamos uma estrutura de plato entre 0 e —U, para
o estado renormalizado €, fixado no nivel de Fermi. Essa estrutura resulta
do aumento do multiplicador de Lagrange A§ compensando a variacao de
Vgo como pode ser concluido observando a figura. Finalmente, observando
o comportamento da carga notamos que o processo de ocupacao dos PQ e,
consequentemente, as propriedades de transporte, quando o sistema estiver
conectado a um segundo reservatério, obedecem ao comportamento do valor
médio dos operadores bosonicos em funcao dos parametros do sistema e,

fundamentalmente, do nivel de energia efetivo no PQ.

2.3
Bésons escravos a temperatura finita

Uma caracteristica importante do formalismo dos bdsons escravos na
aproximacao de campo médio estd na possibilidade de trabalharmos com o
sistema a uma temperatura T finita. Neste caso os valores médios (e4), (Pac)

e (d,), assim como os multiplicadores de Lagrange A{ e \$, sdo obtidos
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minimizando a energia livrte F do sistema em relacao a cada um destes
parametros, de acordo com o teorema de Hellman Feynman. Esta energia é

dada por
F = —-TKlin(Z), (2-16)

onde K é a constante de Boltzman e Z a funcao de particao definida para o
sistema. Sendo FE;();) as auto-energias deste sistema, com \; representando os

parametros associados ao método, definimos a funcao de partigao
Z =Y e PR, (2-17)
i

onde = 1/T. Substituindo esta expressao em F' obtemos

F = —TKin) (e #7)), (2-18)

Minimizando esta energia em relagao a \; temos

O g ™
0)\1 Zz e*ﬂEz()‘)
OE;
E.
K—aéAf> , (2-19)

que corresponde a Mg—;ff). Mostramos a partir deste calculo que, no contexto
de uma aproximacao de campo médio, minimizar a energia livre S do sistema
em relagao aos valores médios dos bdsons e aos multiplicadores de Lagrange
é equivalente a minimizar o valor médio do proprio Hamiltoniano. Esta
propriedade é importante pois mostra que as dificuldades numéricas associadas
ao método dos bdsons escravos nao sao aumentadas quando estudamos o
sistema a temperatura finita.

O estudo a temperatura finita serd realizado em todos os sistemas de
PQ “s abordados nesta tese. Sua importancia esta na possibilidade de obtermos
a temperatura Kondo Tk do sistema através de uma caracteristica particular
do método dos bdsons escravos, que consiste em desacoplar o sistema quando
sua temperatura atinge um valor T,~T. Este desacoplamento se d& através do
parametro Z que renormaliza as conexoes e que tende a zero quando T~T,. Na
figura mostramos o comportamento deste parametro com a temperatura
para o sistema de um PQ que estamos considerando neste capitulo. Também

mostramos as curvas para a DOS no PQ «. Estudamos o parametro Z em
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Figura 2.6: A figura mostra o comportamento do parametro Z2 em funcao da
temperatura e para quatro diferentes valores da conexao t; entre o PQ e o
contato metalico. Também mostra a DOS calculada no PQ em T = 0 para os
valores de t;, que correspondem as curvas de Z2. Para obtermos este resultado
ajustamos em Vg, = —U/2 o potencial de porta aplicado na base do PQ, na
posicao de simetria elétron-buraco.

funcao da temperatura 7' com o sistema na posicao de simetria particula-
buraco, Vg, = —U/2, e para quatro diferentes valores da conexao t; entre o
PQ e o contato metélico. Observamos nos resultados que a temperatura Kondo
do sistema ¢é da ordem da largura dos picos obtidos para DOS e que aumenta
com o valor desta conexao. Este comportamento reflete o fortalecimento da
correlagao anti-ferro (correlagao Kondo) entre o spin do elétron no PQ e os
spins de conduc¢ao no contato metalico com o aumento da conexao tj, sendo
necessario valores cada vez mais altos de temperatura para a destruicao do

estado Kondo estabelecido através desta correlacao.

2.4
Resumo

Neste capitulo apresentamos o método dos bdsons escravos na aprox-
imacao de campo médio através de sua aplicacao ao sistema de um P(Q, com
interacao Coulombiana U finita, conectado a um contato metélico. Mostramos
que o regime Kondo ¢ introduzido neste sistema com a renormalizacao do nivel
de energia local €, no PQ «a através do multiplicador de Lagrange A5 e com

a renormalizacao da conexao t; através do parametro Z, definido em termos
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dos valores médios dos operadores bosonicos (€,), (Pao) € (dy). Estendemos
a aplicacao do método a um estudo do sistema a temperatura finita, T0.
Estudamos o comportamento do parametro Z que renormaliza t; em funcao
da temperatura e, baseado na propriedade do método dos bdsons escravos de
desacoplar o sistema quando TxTy, propomos um método para o calculo da

temperatura Kondo 7} do sistema.



3
Nuvem Kondo em estruturas de PQ’s.

3.1
Introducao

Neste capitulo o formalismo dos bésons escravos é aplicado no tratamento
de um problema bastante discutido em fisica, que diz respeito a existéncia e
a extensao espacial do que chamamos de "nuvem Kondo” (53, [54). O conceito
de nuvem é utilizado para ilustrar uma estrutura de dimensoes da ordem da
extensao espacial da correlacao entre o spin da impureza magnética e o spin dos
elétrons da banda de condugao criada pela interacao Coulombiana na impureza
localizada. Efeitos resultantes de dispersoes angulares dificultam a observacao
dessa nuvem em sistemas de trés ou até mesmo de duas dimensoes, como no
caso classico de impurezas magnéticas depositadas sobre uma matriz metélica
(64). A extensao nao considerdvel da nuvem Kondo nessas dimensoes explica,
em parte, certos comportamentos, como a dependéncia linear das propriedades
desses sistemas em relacao ao nimero de impurezas, deixando evidente sua
independéncia e o fato delas nao se ”enxergarem” magneticamente.

No tratamento do problema Kondo em uma dimensao, como no caso

dos sistemas de PQ’s que estudamos nesta tese, a nuvem Kondo pode se

Reservatorio L

t t t t U

----0—0—0——0---0—0—9
------ N+2N+HI N 2 1 a

Figura 3.1: A figura mostra o sistema de um P(@Q com interacao Coulombiana
U conectado a um reservatério de elétrons. Na figura, evidenciamos a possibil-
idade de representarmos o reservatorio como uma cadeia semi-infinita de PQ s
nao interagentes.
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Figura 3.2: A figura mostra a DOS na impureza obtida para 7" < T(linha
vermelha) e T' > T (linha azul) da DOS em sitios no interior do reservatorio.
A curva em preto corresponde a uma gaussiana de mesma largura que o pico
Kondo.

apresentar de forma bastante nitida, e com uma extensao que pode ser estimada
de forma quantitativa através do método que estamos propondo, baseado no
célculo da densidade de estados local (DOS) em sitios localizados a diferentes
distancias da impureza. Para iniciar um estudo sobre as propriedades da nuvem
Kondo consideramos neste capitulo o sistema simples apresentado no capitulo
anterior, que consiste de um PQ interagente conectado a uma semi-cadeia
infinita que, no caso, representa um reservatério de elétrons. Nesse sistema
calculamos a DOS em diferentes sitios no interior do reservatério e analisamos
a forma com que essas DOS sao afetadas pela presenca da impureza magnética,
representada, neste caso, pelo PQ interagente a. Trés métodos numéricos foram
utilizados para o calculo da DOS com o sistema no regime Kondo, o Método
do aglomerado embebido (65), o método de renormalizagao numérica (66)) e o
método dos bdsons escravos para U finito (34) apresentado no capitulo anterior.
Comparando as DOS obtidas através destes métodos com as DOS obtida para
o sistema fora de Kondo, que calculamos utilizando a aproximacao Hubbard
I (68), determinamos, entre outras coisas, a extensao da nuvem Kondo no
interior do reservatorio.

Nos capitulos seguintes estendemos o estudo da nuvem Kondo a sistemas
mais sofisticados onde, além de determinar sua extensao, investigamos as con-

sequéncias na estrutura da nuvem provocadas pela competicao entre o efeito
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Figura 3.3: A figura mostra o comportamento para 7' < Ty, e T > Ty da DOS
nos quatro primeiros sitios de uma semi-cadeia desacoplada.

Kondo e as correlagoes magnéticas no interior do sistema de PQ “s. Mais especi-
ficamente, no capitulo quatro apresentamos um estudo no qual investigamos
as propriedades referentes a estrutura da nuvem Kondo num processo de de-
struicao gradativa do estado Kondo a medida que a interacao antiferro entre
os elétrons é aumentada num sistema de dois PQ s interagentes conectados
diretamente entre si, como na figura 4.1. No capitulo cinco apresentamos um
estudo semelhante, desta vez quando dois PQ s interagentes se enxergam a
partir de um terceiro PQ nao interagente. Este sistema serve como base para
um estudo mais abrangente das propriedades da nuvem Kondo no processo de
competicao entre efeito Kondo e interacao RKKY (79, 80, 81)) numa estrutura
em que dois PQ s interagentes que sao separados por uma cadeia de N sitios.
Neste caso a nuvem Kondo pode ser estudada na cadeia central e dentro dos

contatos metalicos.
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Figura 3.4: A figura mostra o comportamento para 7' < Ty, e T > Ty da DOS
em sitios no interior do reservatério L mostrado na figura 3.1
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3.2
Existéncia e extensao da nuvem Kondo

A extensao da nuvem Kondo pode ser estimada considerando que o

tempo de vida das quase particulas Kondo estao relacionados com a escala

de tempo Tk%&. Considerando que essas quase-particulas se propagam com

a velocidade de Fermi vy, podemos associar o comprimento da nuvem com a

quantidade

hUF
kBTk.

Ry, ~ (3-1)
E importante observar que a quantidade vp que aparece nessa expressao nao
¢ bem definida, uma vez que todos os elétrons que compoem a estrutura da
nuvem estao dentro da faixa de energia do pico Kondo. Além disso, espera-
se que esses elétrons nao se propagam em bloco com velocidade vp, mas
com uma velocidade renormalizada v* que, pela teoria de férmions pesados, é
obtida como sendo v* = E£_ onde m* é a massa efetiva da quase particula. A

m*?

nao incorporacao destas propriedades na expressao B-1] pode gerar resultados

inexatos no que se refere ao comprimento R; da nuvem Kondo. Por outro
lado, essa expressao poderia, em principio, nos fornecer de forma correta a
dependéncia de Ry com a temperatura Kondo T} e, de certa forma, uma
referéncia através da qual podemos estimar o comprimento da nuvem Kondo.
Do ponto de vista tedrico o problema da nuvem Kondo tém sido analisado
utilizando-se diferentes métodos (56}, 57, (59, [61)). O estudos das propriedades de
spin, através da suscetibilidade local ou da funcao de correlagao espacial entre
spins, tém fornecido contribuigoes significantes no que se refere a compreensao
desse fenomeno. (56, 57, (I, 61, 62) Mais préximo do trabalho que estamos
propondo, a analise da condutancia através de um ponto quantico inserido
num fio quantico (53), ou correntes persistentes num anel finito, utilizando
argumentos de renormalizacao ou célculos feitos com DMRG, também foram
propostos como alternativas para a determinacao da nuvem Kondo.
Recentemente, um método variacional foi proposto para estudar a
propagacao, a partir da impureza, de um buraco na densidade de estados
local (64]). Neste trabalho, foi possivel mostrar que, em duas e trés dimensoes,
a extensao da nuvem Kondo é da ordem de poucos comprimentos de onda
apenas, devido ao efeito provocado por dispersoes angulares, de tal forma que
Ry é praticamente zero nessas dimensoes. Isso parece explicar a irrelevancia
da nuvem Kondo em alguns sistemas estudados experimentalmente. Por outro
lado, em sistemas de uma dimensao, a interacao impureza-impureza pode ser

determinada pelo comprimento R; da nuvem Kondo. Isso produz importantes
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consequéncias para as propriedades de conducao e, portanto, deve ser levado
em consideracao na constituicao de sistemas de PQ “s integrados.

Voltando a nossa proposta, a possibilidade de se utilizar a expressao [3-1]
para estimar o comprimento da nuvem Kondo ¢é reforcada pelo trabalho de A.
Holzner e co-autores (67)), que calcularam as correlagdes de spin envolvidas na
formagao da nuvem Kondo num sistema de uma dimensao e obtiveram que o
alcance dessa nuvem cai com o inverso da temperatura Kondo, de acordo com
nossa equagcao.

Motivados por estes resultados, utilizamos o método dos bdésons escravos
para estudar o comportamento da nuvem Kondo no sistema que descrevemos
no capitulo anterior, composto por um PQ conectado a um reservatério de
elétrons. Nesse estudo estimamos o comprimento da nuvem Kondo a partir
das propriedades eletronicas e nao das magnéticas. Para isto investigamos a
propagacao do efeito do pico Kondo localizado na impureza ao resto de sua
vizinhanca. Os resultados que obtivemos com o método dos bdsons escravos
sao comparados com resultados obtidos a partir do método do aglomerado

embebido(ECA) e com o grupo de renormalizagao numérica(NRG).

3.3
Calculo da densidade de estados local

Na figura B.1] enfatizamos a possibilidade de representar o reservatorio
de elétrons como uma semi-cadeia infinita de PQ s A densidade de estados

local no sitio N, no interior dessa semi-cadeia, é dada por

pr(w) = — Im(Gon), (3-2)

onde Gy ¢ a funcao de Green diagonal calculada neste sitio. Essa fungao
permite saber como as quase-particulas do efeito Kondo, na vizinhanga do
nivel de Fermi, se manifestam a uma distancia N do sitio da impureza e pode

ser escrita como

_ gN
1 —12gNgN+1 — t2gNgN -1

G N,N (w) (3—3)
onde as fungoes gnyy1 € gv_1 descrevem, respectivamente, as partes do sistema
correspondentes aos sitios a esquerda e a direita de N. Na figura desta-
camos o sitio N no interior do contato metélico. Nesta figura destacamos que

a estrutura do sistema a esquerda do sitio N corresponde a uma semi-cadeia

wtvVw?—4¢2

infinita, sendo representada pela funcao gyi1 = gr = oTES

. Ja para a

Wer apéndice C na referéncia (32)).
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Figura 3.5: A figura mostra a disposi¢ao dos sitios no interior da semi-cadeia
que representa o contato metdalico. Esta figura é construida de forma tal a
localizar um determinado sitio N no interior desta semi-cadeia e tornar evidente
que a funcao de Green que descreve os sitios a esquerda de N ,gy.1, € uma
funcao de Green de uma semi-cadeia infinita, sendo igual a g;. J& para os
sitios a direita de NV é apresentado nesta figura um processo de renormalizacao
a partir do qual a funcao de Green gy_1, que descreve esta parte do sistema.

estrutura a direita de NV, apresentamos nessa figura um processo de renormal-
izagao através do qual esta parte do sistema ¢ construida sitio a sitio, sendo

descrita pela funcao gn_1. Apds N iteragoes obtemos para esta funcao

~ gN-1

T t2gn_1GN -2 (3-4)
onde g; = 1/(w—¢; —in) é a fungdo de Green de um corpo associada ao i-ésimo
sitio da semi-cadeia.

Na figura [3.4] mostramos a DOS calculada em alguns sitios no interior da
semi-cadeia com o método dos bodsons escravos. Esse resultado é obtido com
U = 0.5t, t;, = 0.3t e com potencial de porta ajustado na posicao de simetria
particula-buraco, Vg, = —%. A DOS a temperatura zero é representada
pelas linhas pretas. Nas linhas vermelhas, por comparacao, mostramos a DOS
quando T' > T}, e o sistema esté fora do regime Kondo. Para obter essa solucao
utilizamos a aproximagao Hubbard I (68), que elimina as correlagoes de spin
entre a impureza e o reservatorio. Para entender os resultados apresentados
¢ interessante analisar as figuras e Na figura a curvas vermelha
e azul descrevem a DOS calculada na impureza para (T' = 0) e (T > Ty),

respectivamente. Nessa figura a curva preta representa uma Lorentziana que,
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como discutido nas proximas se¢oes, tem como intuito envolver o pico Kondo
e eliminar oscilagoes irrelevantes para o calculo da extensao do pico Kondo
(Oscilacoes de Friedel (58) 2. Na figura B3 mostramos a DOS calculada para
os primeiros quatro sitios da semi-cadeia isolada e observamos que, no nivel de
Fermi, essa grandeza assume ordenadamente um valor finito para N impar e é
zero para N par.

Os resultados mostrados na figura [3.4] descrevem essencialmente a hib-
ridizagao entre a DOS da impureza (curva vermelha na figura 3.2]) e da semi-
cadeia isolada B.3] uma vez que a impureza é acoplada a semi-cadeia. Essa
hibridizacao se manifesta através de uma ressonancia ou uma anti-ressonancia
observada na DOS calculada no interior da semi-cadeia como resultado da
presenga de um pico na DOS da impureza centrado no nivel de Fermi(pico
Kondo). Se nos concentrarmos nessa faixa de energia observamos que aparece
ressonancia num determinado sitio N se a DOS calculada no sitio correspon-
dente da semi-cadeia desacoplada for zero no nivel de Fermi. Por outro lado,
se a DOS num determinado sitio apresentar uma anti-ressonancia no nivel de
Fermi, a DOS correspondente para a semi-cadeia desconectada é diferente de
zero. Essa mudanca ressonancia/anti-ressonancia sitio a sitio na DOS ¢é de fun-
damental importancia para o que iremos discutir no resto do capitulo. Nosso
interesse é distinguir os efeitos provocados na DOS calculada num determinado
sitio no interior do reservatério pela presenca (1" < T}) ou auséncia (1" > Tj)
de uma ressonancia no nivel de Fermi da DOS calculada para a impureza. O
alcance do efeito produzido pela hibridizacao da semi-cadeia com a impureza
em sitios localizados cada vez mais no interior do reservatério é utilizado como
uma medida da extensao da nuvem Kondo.

A figuraB. 4 mostra o efeito provocado na DOS pela hibridizacao da semi-
cadeia desacoplada com a impureza magnética, representada pelo PQ a. Se
observarmos a regiao de energia préxima ao nivel de Fermi (w~0) notamos uma
diferenca acentuada entre as DOS calculadas para T'= 0 e T > T}, com uma
ressonancia ou uma anti-ressonancia que, como mencionado anteriormente, vao
se intercalando sitio a sitio. Essa diferenca resulta da presenca de um pico na
DOS da impureza para T = 0(pico Kondo) e se torna menor, no sentido de
abranger uma regiao mais fina do espectro de energia, a medida que entramos
no reservatério. Utilizando uma Lorentziana, como a apresentada na figura
3.2(curva preta), concentraremos nossa atengao na regiao préxima ao nivel de
Fermi, e extrairemos a esséncia da perturbacao no mar de Fermi provocada pela

presenca da impureza no regime Kondo. Os dois ultimos quadros da figura [3.4]

2Em mnosso trabalho as oscilacbes de Friedel resultam da integral
25 f(w, T)ImG yn(w)dw sobre a distribuicdo de Fermi f(w,T) & temperatura T’ = 0.
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Figura 3.6: A figura destaca, através da linha pontilhada, o aglomerado de
PQ’s que é considerado no método do aglomerado embebido(ECA).

mostram que essa perturbagao se estende por uma regiao limitada no interior
do reservatério aparecendo fracamente no sitio N = 50 e muito menos ainda
no sitio N = 200, relativamente afastado da impureza. Nosso objetivo nesse
capitulo é investigar como a influéncia do estado Kondo no mar de Fermi se
estende espacialmente dependendo da tnica escala de energia associada ao

regime Kondo, a temperatura Kondo T}.

3.4
Outros métodos numéricos

Nesta secao apresentamos o resumo de dois outros métodos numéricos que
sao utilizados no tratamento do problema Kondo em estruturas nanoscopicas.
No caso, o método do aglomerado embebido(ECA) e o método do grupo
de renormalizagdo numérica(NRG). Na proxima segao, os resultados que se
referem as propriedades da nuvem Kondo, e que sao obtidos com esses métodos,
sao comparados com os resultados que obtivemos com o método dos bodsons
escravos para U finito que apresentamos no capitulo anterior. A discussao das
propriedades da nuvem Kondo envolvendo esses trés métodos se faz importante
no sentido de dar confiabilidade ao estudo desenvolvido nesta tese, no que diz

respeito a extensao espacial da nuvem Kondo.

34.1
Método do aglomerado embebido

O método do aglomerado embebido ¢ utilizado no estudo de sistemas de
PQ s que consistem de uma regiao interagente fracamente acoplada a bandas
de conducao nao interagentes que consideramos unidimensionais. O método é
baseado na ideia de que os efeitos de muitos corpos provocados pela impureza
tem um carater local, e consiste de trés etapas que iremos descrever através da

aplicacao ao sistema de uma impureza que estamos tratando. A primeira etapa
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consiste em isolar um aglomerado composto pela impureza conectada com os L
primeiros sitios mais proximos do contato que é descrito por uma semi-cadeia.
Esse aglomerado é mostrado na figura por uma linha tracejada, sendo o
primeiro sitio fora do cluster corresponde ao indice ¢ = L+1, e engloba a maior
parte dos efeitos de muitos corpos presentes no sistema. A segunda etapa do
método consiste em diagonalizar exatamente o Hamiltoniano que corresponde
ao cluster, utilizando, por exemplo, o método de Lanczos (69), e calcular todas
as fungoes de Green. A terceira etapa é vestir estas fungoes de Green utilizando
uma equagcao de Dyson (65)) e incorporar nessas fungoes a fisica que corresponde
ao resto sistema.

Sendo g;; a funcao de Green que propaga um elétron entre os sitios ¢
e 7 dentro do aglomerado e g1 a fungao de Green do primeiro sitio fora do
aglomerado, a fungao de Green vestida no sitio ¢ dentro do aglomerado é obtida

a partir da equacgao de Dyson

Gi = i+ 9itGrivg, (3-5)
onde, por sua vez,

Gry1i = gontGr. (3-6)

Observamos que o parametro ¢ na equagao corresponde a uniao entre o
aglomerado, onde estao englobados os efeitos provenientes das interacoes de
muitos corpos, e o resto dos sitios pertencentes a semi-cadeia. Esse elemento
de matriz possui os mesmos valores que todos os outros termos de hopping
dentro da semi-cadeia. Resolvendo esse sistema de equagoes podemos obter as
funcoes de Green do sistema completo de onde é possivel obter uma série de
propriedades fisicas como a condutancia através da impureza e a DOS nos sitios
do sistema. Para o estudo da nuvem Kondo os resultados usando o método do
ECA foram desenvolvidos pelos professores Carlos Biisser e George Martins da
Okland University, USA.

3.4.2
Grupo de renormalizacao numérica

O método do grupo de renormalizacao numeérica foi originalmente pro-
posto por K. G. Wilson para estudar problemas associados a impurezas
magnéticas. Inicialmente, esse método foi aplicado ao Hamiltoniano Kondo
(39), e depois estendido ao modelo de Anderson (38). Este método numérico

permite estudar, em principio exatamente, as propriedades dos estados



Capitulo 3. Nuvem Kondo em estruturas de PQ’s. 50

eletronicos muito perto do nivel de Fermi de qualquer um desses dois modelos.
Numa descrigao breve do método apresentamos as duas principais etapas para
a sua implementacao. A primeira consiste em dividir a banda de conducao em
um conjunto de intervalos de energia discretizados logariticamente [z, zn_1],
definido por oy = DA™Y, onde A é o parametro de discretizacdo e D é a
metade da largura da banda de conducao. Entao, para cada intervalo, apenas
um valor representativo de energia é considerado B. O nimero total de ener-
gias representativas, uma para cada valor, resulta num conjunto de energias
discretizadas que se acoplam a impureza. Depois desses dois passos, o Hamil-
toniano total é mapeado numa semi-cadeia infinita, conhecida como cadeia
de Wilson, onde cada sitio da cadeia corresponde a uma escala de energia na
banda de conducao discretizada logaritimicamente, com a impureza localizada
no seu primeiro sitio. E importante notar que as conexoes t, entre os sitios
adjacentes n e n+1, decrescem com a distancia? até a impureza, como A~N/2.

A forma final do Hamiltoniano no formalismo do grupo de renormalizacao fica

H = limy_ A N"V2H,, (3-7)
com
N
Hy = AYD2[H + 03 (dicos + chydo) + Y enchyeno +
o n=0,0

N—-1

+ Z tn(CTnocn-&-l,a + CIz+1aCn,o)a (3-8)
n=0,0

onde os operadores df (d,) e ¢! _(c,,) criam(aniquilam) um elétron de spin o
na impureza e na cadeia semi-infinita, respectivamente.

Observamos que uma expressao analitica explicita para ¢, na equagao
nao pode ser obtida para uma banda de formato arbitrario. No caso em
questao, em que uma banda semi-eliptica é usada, somos forcados a calcular
t, numericamente. Destacamos a importancia de nao confundir o termo de
hopping ¢, que define a cadeia de Wilson com o elemento de matriz ¢t da
semi-cadeia mostrada na figura[3.Il O elemento t,, corresponde a banda obtida
depois da discretizacao logaritimica de uma semi-cadeia que nao esta definida
num espago real. Pode ser mostrado que t,—t quando A—1 ([70)).

O segundo passo importante consiste em resolver numericamente o

3 Esse valor é escolhido de acordo com um critério bem definido (71)).

4Nesse caso N ndo é um sitio do espaco real, portanto o termo utilizado ndo corresponde
a uma distancia propriamente dita.
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Hamiltoniano B=71 Para isso, comecamos com um sistema composto apenas
pela impureza isolada, descrita pelo Hamiltoniano H;,,,,. Os sitios subsequentes
sao adicionados um a um. Esse processo produz uma sequéncia de Hamilto-
nianos Hpy, que sao resolvidos da seguinte maneira: numa dada iteracao N o
Hamiltoniano Hy é diagonalizado numericamente. Os autovetores e os auto-
valores correspondentes sao obtidos. Depois, um novo sitio N+1 é adicionado.
Isso é feito aumentando-se o espago de Hilbert(associado a iteracao N) através
do produto tensorial de seus elementos com os estados do sitio adicionado na
proxima iteracao. Esse processo resulta num crescimento exponencial da di-
mensao do espaco de Hilbert apds sucessivas iteragoes. Devido a limitacoes
computacionais, é necessario truncar o espaco de Hilbert em cada iteracao,
depois que ele atinge um determinado tamanho. O critério de truncamento do
NRG é pegar apenas os M estados de mais baixa energia de H y(tipicamente,
M=1000), e negligenciar os valores mais altos do espectro de energia.

O processo de adicionar um unico sitio a Hy ¢é repetido até o sistema
atingir o ponto fixo de acoplamento mais forte. Quando esse ponto é atingido,
Hy e Hy,o possuem os mesmos autovalores.

A sequéncia de iteracoes descritas acima pode ser pensada como um
processo associado a um grupo de renormalizacao. Adicionar um sitio a
cadeia, e obter um novo espectro de energia, pode ser entendida como uma
transformacao de um grupo de renormalizagao R que mapeia o Hamiltoniano
Hy num novo Hamiltoniano Hy 1 = R(Hy), que tém a mesma forma que Hy.
Uma vez que os pontos fixos sao obtidos, as propriedades estaticas e dinamicas
do sistema, assim como os efeitos relacionados a temperatura, sao calculados.
O numero de iteracoes na obtencao dos pontos fixos depende do parametro de
discretizacao A. Quanto maior o valor deste parametro mais rapido é o processo
de convergéncia, mas pior é a descricao dos estados longe do nivel de Fermi.
Em geral, 2 < A < 4 é o intervalo de valores de A que permite conciliar os dois
efeitos opostos. Em particular, estamos interessados na funcao de Green local
da impureza.

Na parte final do capitulo apresentamos alguns resultados obtidos com
o grupo de renormalizacao numérica para o problema da nuvem Kondo que
estamos tratando. Esses resultados sao comparados com os do método dos
bésons escravos e foram obtidos pelo professor Edson Vernek da Universidade
de Uberlandia com A = 2.5, pegando os M=1000 estados de mais baixa
energia em cada interacao. Para calcular a DOS na impureza, a fungao delta

foi alargada utilizando-se Gaussianas Logaritimicas com um fator b = 0.6.
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3.5
Resultados numéricos

Nesta secao apresentamos os resultados que obtivemos com o método
dos bosons escravos para o problema da extensao espacial da nuvem Kondo
dentro do contacto metalico L mostrado na figura3.Jl No sentido de enfatizar a
validade dos resultados obtidos para a extensao da nuvem Kondo comparamos
nossos resultados com os obtidos através do Método do Aglomerado Embebido
(ECA) e do Grupo de Renormalizacao Numérica (NRG) que foram discutidos
no capitulo anterior.

Se considerarmos a largura A do pico Kondo proporcional a T}, como
mencionamos na parte introdutoéria deste capitulo, temos que o valor estimado

para comprimento R da nuvem Kondo é dado por

Re ~ %. (3-9)
Em nossa proposta vamos estimar esse comprimento através da perturbacao
na DOS local nos sitios dentro da semi-cadeia provocada pela presenca do pico
Kondo na impureza quando o sistema esta em 7' = 0 relativo a situagao quando
ele esta a T' > T}. Essa perturbacao, num determinado sitio N no interior da
semi-cadeia, é quantificada pelo valor absoluto da fungao F'(N), que definimos

por

+o0
FO) = [ k) - st @)La () (310)
—0o0

onde p% e piF sao as DOS locais no sitio N no interior da semi-cadeia,
calculadas para T = 0 e T' > T}, respectivamente. L (w) é uma Lorentziana de
largura A, que utilizamos com o objetivo de eliminar as oscilagoes de Friedel
e concentrar nossa investigacao aos efeitos produzidos na faixa de energia
proxima ao nivel de Fermi. De fato, os resultados que apresentamos na figura
B4 para p%; e piF no interior dos reservatérios mostram que a diferenca entre
essas DOS s6 é consideravel na regiao em torno desse nivel de energia.

Os resultados dessa figura também mostram que, a medida que entramos
no reservatorio, os efeitos em torno do nivel de Fermi provocados pela presenca
do pico Kondo na impureza vao diminuindo, como podemos observar nos dois
tltimos quadros da figura, para N = 50 e N = 200. Nesses sitios pk = pi¥
e F(N)~0. A fungdo F(N) pode, entao, ser utilizada para obter a escala de
comprimento a partir da qual a presenca da impureza se torna irrelevante e da
mesma maneira a nuvem Kondo.

Na figura[3.71é mostrado em escala logaritimica o valor absoluto de F'(V)
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Figura 3.7: A figura mostra a funcao F'(N), calculada utilizando ECA para
diferentes tamanhos L do aglomerado. Os parametros utilizados sao U =t e
I' = 0.1¢. Nesta figura a curva vermelha apresenta uma extrapolagao de F/(IV)
para o limite termodinamico.
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Figura 3.8: A figura mostra a uma extrapolacao de R; ao regime ter-
modinamico quando o comprimento L do aglomerado tende a infinito.
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Figura 3.9: A figura mostra a fungao F(IN) para diferentes valores da con-
stante de acoplamento I'. Em (a) temos a extrapolacao de F'(N) ao limite
termodinamico para cada valor de I e em (b) temos os resultados obtidos com
o método dos bdsons escravos.

em fungao de N, calculado pelo método do aglomerado embebido (ECA). Para
esse resultado adotaram-se os parametros U = ¢, [I' = 0.1¢ e diferentes valores
para o comprimento L do cluster. As curvas pontilhadas descrevem a funcao
F(N) para alguns valores de N, para diferentes comprimentos L do aglomerado.
Observamos neste grafico que, para todos os valores de L considerados, a fungao

F(N) se comporta como uma exponencial do tipo
|F(N)| = Age /B, (3-11)

As linhas sélidas na parte (A) da figura BI1] mostram que a equagao B=11l fita
perfeitamente os resultados obtidos. As partes (b) e (c) da figura mostram que
os resultados obtidos com o método dos bdsons escravos para U finito e com
o grupo de renormalizacao, respectivamente, também estao de acordo com a
equagao B=111 Voltando a figuraB.7 notamos no quadro menor que F'(N) oscila
entre valores positivos e negativos para sucessivos N. Isso é consequéncia direta
da oscilagao ressonancia/anti-ressonancia discutida na sec¢ao 1.2.

A figura B8 mostra, num grafico de Ry em funcdo de 1/L, a extensao
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Figura 3.10: A figura mostra, para os trés métodos discutidos, o comprimento
Ry, da nuvem Kondo em funcao da largura A do pico Kondo no nivel de Fermi.

da nuvem Kondo para os diferentes tamanhos de aglomerado considerados
no calculo com ECA. Esses resultados sao fitados por uma fungao polinomial
(linha pontilhada) a partir da qual podemos obter uma extrapolagao para o
valor de Ry, quando o comprimento do cluster é infinito(L—00). O valor de R
resultante dessa extrapolacao pode ser substituido na funcao B-11] para obter
o limite termodinamico da curva F(N), que, para I' = 0.1¢, corresponde aos
triangulos abertos mostrado na figura [3.7]

Observamos que com o Grupo de Renormalizagao e com o método dos
boésons escravos o comprimento do aglomerado ¢ L = 0 e nao existe extrap-
olagao para a fungao F'(N). Nesse caso os Ay e Ry sao obtidos diretamente do
grafico obtido para F'(N). No caso, as curvas cortam o eixo das ordenadas em
InAy e seus coeficientes angularas sao dados por —1/Ry.

Depois que mostramos como o limite termodinamico de Ry, é obtido para
os trés métodos utilizados, queremos analisar a dependéncia desses valores
com os parametros do sistema. Na parte (a) da figura apresentamos as
curvas F'(N) obtidas com os valores extrapolados de Ry usando o método
do aglomerado embebido para U = 1.0 e diferentes valores da constante de
acoplamento I'(de 0.0625 a 0.4). Esse resultado mostra que Ry decresce com
o aumento gradativo de I'. Este resultado se mostrou consistente com o que
obtivemos, na parte (b) da figura, com o método dos bdsons escravos. Como
esperado, observamos que o comprimento da nuvem Kondo(calculado a partir

da fun¢ao F'(N)) aumenta com U/T". Podemos entender esse comportamento
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Figura 3.11: A figura mostra o comprimento da nuvem Kondo em funcao de
1/A(T}) para trés diferentes valores U da interagdo Coulombiana na impureza.

notando que, com o aumento de I' (para um valor fixo de U), a temperatura
Kondo T}, também aumenta e Ry, conforme obtemos, decai.

Na figura B.I1] mostramos o decaimento de Ry para diferentes valores
de I' obtidos em (a) utilizando ECA, em (b) bdsons escravos e em (c)
utilizado NRG. Esses resultados sao graficados em funcao da semi-largura
A do pico Kondo. Observamos que a dependéncia de R com A satisfaz a
relagdo dada pela equacao B-9. Para enfatizar isso cada conjunto de dados,
obtidos com cada um dos métodos, ¢ fitado com uma fungao proporcional
a 1/A. O resultado é apresentado na figura B.I1] e mostra que o coeficiente
de proporcionalidade entre Ry e 1/A sao bem similares nos trés métodos
empregados. No caso, Ry~2.0/T". O fator de proporcionalidade na equagao
é de 1.847 para ECA, 1.964 para os bdsons escravos e 2.102 para o NRG.
Enquanto que esses fatores sao semelhantes entre ECA e bdsons escravos, existe
uma discrepancia de aproximadamente 10% com o NRG. Acredita-se que essa
diferenca é proveniente do parametro b utilizado nesse método para alargar na
DOS através de uma gaussiana logaritimica, uma vez que o valor A obtido
pelo NRG é muito sensivel a escolha desse parametro arbitrario.

A figura BTl mostra os resultados de Ry em funcdo de 1/A obtidos com
ECA para diferente valores de U(0.5, 1.0 e 1.5). Esses resultados mostram
que as curvas colapsam para a mesma reta. Isso indica que a propagacao do
efeito Kondo dentro do reservatorio depende apenas do parametro relevante do
fenomeno Kondo, que é a temperatura 7Tj independentemente de parametros
como a interacao Coulombiana U.

A figura [3.12] mostra o comportamento do parametro Ay em funcao de
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Figura 3.12: A figura mostra o parametro Ay em funcao de A calculado com
os bdsons escravos e com ECA. Diferentes valores de U foram utilizados com
ECA. Observamos que, quando A é pequeno, todas as curvas coincidem, como
esperado, se pensarmos em termos do carater universal que caracteriza o efeito
Kondo. Aumentando A entramos num regime de flutuacao de valéncia e as
curvas para diferentes valores de U comecam a divergir.

A, obtido com ECA e com bdsons escravos. Observamos uma concordancia
entre as curvas obtidas com esses dois métodos para U = 1.0. Calculos com
U =0.5¢e U = 1.5 foram realizados apenas com ECA. Para esses resultados
adicionais é observado que as curvas sao diferentes para valores grandes de
A mas se tornam iguais para pequenos valores desse parametro A < 0.04 e
praticamente independentes de A. Isto implicaria que a fungao |F(N)| tem
um comportamento universal trivial em fungdo de N/Rj; nesta regiao de
A. Esse comportamento é entendido perfeitamente se levarmos em conta o
comportamento universal do efeito Kondo, no sentido que ele é determinado
por uma unica escala de energia, a temperatura Kondo T},. A forte dependéncia
de Ay em funcao de A, ou seja T}, para valores de A > 0.04 é de ser esperado ja
que nessa regiao o sistema entra na regiao de flutuacao de valéncia, em forma
mais acentuada para os valores menores de U, ja que os cdlculos foram obtidos

na situacao de simetria elétron-buraco.
3.6
Conclusdes

Sintetizando os aspectos globais que foram abordados em relacao as

propriedades da nuvem Kondo observamos que é a primeira vez que a DOS
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local ¢é utilizada para se estimar a extensao espacial R, da nuvem Kondo
dentro do reservatoério de elétrons, que aparece como consequencia dos efeitos
de muitos corpos produzidos pela impureza magnética.

O comprimento da nuvem Kondo, Ry, tem sido definido na literatura
como a extensao da nuvem de spins eletronicos formada na vizinhanca da
impureza. Deste ponto de vista, esse comprimento corresponde essencialmente
ao tamanho espacial da correlagao spin-spin entre a impureza local e elétrons
da banda de conducao. No entanto, deixamos claro em nosso trabalho que
a contrapartida espectral da carga eletronica desse fenomeno, associada ao
pico Kondo na impureza e seus efeitos na DOS local dos sitios no interior dos
reservatorios, é também uma medida da nuvem Kondo. Embora esta idéia nao
seja explorada nesta tese, consideramos que a medicao da extensao da nuvem
Kondo possa ser melhor determinada experimentalmente a partir de uma
medicao de transporte utilizando um dispositivo STM, com a ponta podendo
ser deslocada ao longo do sistema, que uma medicao da correlagao de spin de
maior dificuldade de realizacao. De todas as formas até o momento a extensao
da nuvem Kondo nao foi possivel de ser determinada experimentalmente.
Apesar de representarem, essencialmente, manifestacoes espectrais e de spin
para os mesmos fenomenos fisicos, observamos que é mais facil calcular a funcao

F(N) do que obter fungoes baseadas em correlagao de spin.



4
Efeito Kondo e a interacao antiferromagnética numa
molécula de dois PQ ’s.

4.1
Introducao

Neste capitulo estudamos a competicao entre o efeito Kondo e a interacao
antiferromagnética na molécula de dois PQ“s (40, 41}, 42} [43], 46) apresentada
na figura .1l Nesta molécula os PQ s estao conectados, cada um, a um reser-
vatorio de elétrons e entre si através de uma conexao representada por t,3. Para
pequenos valores dessa conexao os spins dos elétrons dos PQ “s se acoplam an-
tiferromagneticamente com os spins dos elétrons de condugao nos reservatorios
formando o estado singleto, que conhecemos como estado Kondo. No capitulo
anterior discutimos como a presenca deste estado se reflete na existéncia de
uma correlacao entre o spin local do PQ e o spin dos elétrons de condugao que
se estende através dos reservatorios, que chamamos de nuvem Kondo, e cujas
propriedades estao estritamente relacionadas a escala de energia caracteristica
do sistema, a temperatura Kondo (44). Nossa proposta aqui é investigar a
concorréncia entre o estado Kondo e a interagao anti-ferro entre os spins dos
PQ’s a e (. Esta concorréncia entre a interacao anti-ferro dos spins dos PQ s

e a correlacdo Kondo do spin de cada PQ com os spins dos elétrons de seus

Figura 4.1: A figura mostra uma molécula artificial constituida por uma
estrutura de dois PQ s conectados a dois reservatérios de elétrons.
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contatos estd na base da assim chamada ”transicao quantica’que apresen-
tam materiais fortemente correlacionados quando submetidos por exemplo a
pressao hidrostatica ou quimica. No nosso caso estamos interessados em estu-
dar as propriedades do processo de transicao em que o sistema passa do regime
Kondo ao regime molecular a medida que aumentamos o valor da conexao
tap entre os PQ’s. Este ¢ um problema extensamente estudado nas ultimas
décadas utilizando estados fundamentais variacionais ou métodos numéricos
como NRG no Hamiltoniano Kondo (39). Mais recentemente foram estudadas
as propriedades de transporte quantico entre dois PQ “s no contexto do formal-
ismo dos bésons escravos no limite U—oo (45]). Neste tltimo caso utilizando
o Hamiltoniano de Anderson (38)), mais adequado para analisar um sistema
com flutuagao de carga, em principio fora de equilibrio, caracteristico de um
fenomeno de transporte. Também foram desenvolvidos estudos de transporte
nanoscopico deste sistema utilizando métodos numéricos como LDECA (17) e
bésons escravos para U finito (32, B4) que nao requerem da artificialidade de
incorporar um .J efetivo entre os PQ ’s. Entretanto consideramos que existem
aspectos conceituais deste problema ainda nao completamente bem entendidos
como o regime molecular de uma e duas cargas e a dependéncia da temper-
atura Kondo em funcao da interacao entre os PQ’s. Neste estudo, como em
toda tese, sera utilizado o formalismo dos bdsons escravos na aproximacao de
campo médio, para o Hamiltoniano de Anderson de U finito. Isto nos permite
ir ganhando experiéncia para resolver um problema mais complexo que ¢é o da
interacao RKKY entre duas impurezas Kondo a uma distancia arbitraria e,
em particular, as suas propriedades de transporte. Como uma forma de enten-
der estas propriedades analisaremos a extensao da nuvem Kondo em funcao
dos parametros que definem o sistema. Em particular, através deste estudo
obtemos a dependéncia da temperatura Kondo, associada ao comprimento
da nuvem, com o valor da conexao entre os PQ’“s. Ainda, para estudar essa
dependeéncia, utilizamos a propriedade inerente ao formalismo dos bdsons es-
cravos na qual o sistema é desconectado quando sua temperatura atinge o valor
que corresponde a temperatura Kondo. Dentro desta perspectiva, estudamos o
comportamento da condutancia e do parametro Z, que renormaliza as conexoes

entre as diferentes partes do sistema, para diversos valores de temperatura.
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4.2
Método dos bdsons escravos

4.2.1
Hamiltoniano

As propriedades fisicas inerentes ao sistema de dois PQ “s apresentado na

figura [4.1] sao descritas pelo Hamiltoniano

H = Y engt+ Yy Unwnw+ZtL (CLoCar + ChoCra) +

i=a,3,0 i=a,
o

+ Z tR(C;UCﬁU + CLJCRU) + Z taﬁ(CL065a + C,EUCT(XO') +
o o

+ > teleii + el ycio) + ) el i + i), (4-1)
i=—1 i=1

onde C;-rg (cir) é 0 operador responsavel pela criagao e destruigao de um elétron
de spin o no sitio i(com i = «, e também para sitios 1,2,3,...no interior dos
reservatorios), €,(g) € o nivel de energia local do PQ «o(f3), t1(r) a conexao com
os reservatorios e ¢, a conexao entre os PQ “s a e 3. Ainda neste Hamiltoniano,
os dois ultimos termos descrevem os reservatérios da esquerda e da direita,
respectivamente.

No contexto do formalismo dos bdsons escravos na aproximacao de campo

médio o Hamiltoniano acima fica escrito como

(Hefp) = Z €iNio + Z io) 24 ZtLZ ClyCac + caUcLU + ZtRZ CroClo + cﬁgcRU) +
i=aﬁ =,
+ Ztaﬂz ( aaCﬂU + C,@U aa Z )\Z el p10'>2 + <d1>2 - 1) +
=« B
+ Z )\20- Nig — pw - + Z C Cz lo + Cz 10610') +
i=a, 7,771
+ Y e+ cliypci0), (4-2)

=1
o

onde (e;), (pir) € (d;) sdo os valores médios dos operadores bosonicos definidos
para o PQi(i = «, 3). Estes operadores s@o responsaveis por projetar o sistema
num estado com zero, um e dois elétrons, respectivamente. Ainda temos os

termos \i e \5_, que sao multiplicadores de Lagrange definidos para cada PQ.
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4.2.2
Sistema de equacoes nao lineares

Minimizando a energia livre do sistema em relacao aos operadores
bosonicos e aos multiplicadores de Lagrange, de acordo com o teorema de

Hellman Feymnan, obtemos o sistema de cinco equagoes nao lineares

OF  _ e t oZ & ;
ey ZJ:tL(?(eo) ((CLoCac) + (ChoCLo)) + 2 ZaztagZ—a<ea> ((choCpo) + (ChyCac)) +
+2X)(eq) =0
oF 0Z i 07
=t ({ch cao) + (chocro)) + 2tasZ ———((chycpo) + (chyCan)) +
(P La<pw>(< LoCao) + (ChoCLo)) 5 iy ((choCpo) + {ChsCac))
+2()\? - )\go><pao> - 0
OF 0Z t t 0z : :
oy zU:tL8<da> ({CLoCao) + (ChoCLo)) + QXU:taﬁZ—a<da> ((choCoo) + {ChpCan)) +
+2(U + A7 = A5, — Ag5){da) = 0
orF ) ) ) B
aA(lx - <ea> + ; <paa'> + <da> 1 = 0
oF ) )
g Nag — (Pac) (da)” =0,

cuja solucao fornece os multiplicadores de Lagrange e os valores médios dos
bésons definidos para cada PQ. Ja as médias (cggcjg), com i,j = «,3,L, R,
sao obtidas de forma auto-consistente a partir das funcoes de Green correspon-

dentes.

4.2.3
Funcoes de Green

As propriedades de transporte do sistema que estamos considerando,
como a carga nos PQ’s e a condutancia, sao obtidas a partir das funcoes

de Green deste sistema. Para o PQ «(/3) temos a fungao de Green local

o)
GU = T, <~ =< 4'3

aa(BB) 1 — taﬁgaogﬁo7 ( )

obtida através de uma expansao diagramética que incorpora no PQ a(f) o
resto do sistema, incluindo os reservatérios. A funcao ga(g), que aparece nessa
expressao descreve, por sua vez, a parte do sistema que corresponde ao PQ a(/3)

conectado ao seu respectivo reservatério. Calculando esta funcao obtemos

_ Ja(B)o
Ja(Boe = ~ ) (4'4>
1 — 1% 2y 9a(p)oGL(R)
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wEvVw2—4¢2
2t2

funcao de Green do reservatérios L(R) projetada sobre seu sitio mais préximo

de a(p).

Para as fungoes de Green nao locais temos

onde go(p)s ¢ a funcao de Green despida do PQ () e grr) = a

- IL(R)olapda(s)o
= 4-5
La(RB) 1— taﬂgaagﬁa ( )
€
o o 9 (ﬁ)gtaﬁgég
af — YBa T - (4_6)

1-— taﬁg;cgéa ‘

Essas fungoes estao associadas a propagagao de elétrons do reservatério L(R)
para o PQ «(f3) e entre os PQ s «v e 3, respectivamente, podendo ser utilizadas
na expressao da condutancia através do sistema. Para o calculo dessa expressao
utilizamos, no caso, a fungao G75. Assim, através do formalismo de Keldysh
(47) obtemos

1

+o00 af
G = Stk | @) faw)|Gw) =5

Oow

(4-7)
onde frp(w) é a distribuicdo de Fermi associada ao reservatério L(R).

4.3
Nuvem Kondo

Nesta se¢ao estudamos a forma como o estado Kondo é afetado pelo
aumento gradativo da conexao t,3 e como isto se reflete na extensao da nuvem
Kondo no interior dos reservatorios. Mais especificamente, isto permitira
estudar como a temperatura Kondo do sistema muda em funcao das conexdes
entre os PQ“s. Da mesma forma que no capitulo anterior, o comprimento da

nuvem ¢ obtido a partir da funcao

+o0
F(N) = / [P (@) = P ()] pa(w)d(w), (4-8)
—o00
onde p%; e p¥ sdo as DOS no n-ésimo sitio da semi-cadeia que representa o
reservatério para o sistema no regime Kondo e nao Kondo, respectivamente.
A fisica subjacente a solucao Kondo é proveniente das impurezas magnéticas
descritas pelos PQ“s. Assim, para a solugao nao Kondo p¥, consideramos uma
semi-cadeia isolada do PQ respectivo. Para eliminar as oscilagoes de Friedel

(58) e estudar a propagagao dos efeitos da ressonancia Kondo no interior do
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contato na vizinhanca do nivel de Fermi podemos, ao invés de uma Lorentziana,
utilizamos a fungao p,(w) que representa o préprio pico Kondo de forma que
o estudo da propagacao da perturbacao esteja restrita a regiao perto do nivel
de Fermi.

As DOS que aparecem no integrando de F'(N) correspondem a parte
imaginaria da fungdao de Green Gy definida para o n-ésimo sitio dentro
da semi-cadeia que define o reservatorio de elétrons. Se considerarmos o

reservatério da esquerda, por exemplo, podemos escrever essa funcao como

GNN = gnn + 9gnitrGan, (4-9)

onde gyy ¢ a funcao de Green no sitio N do reservatoério da esquerda quando

t;, = 0. Para G,y temos
GaN = GNa = .gNltLGaa~ (4_10)
Levando esse resultado na equacao anterior obtemos

Gy = gvn +11(9n1)*Goa- (4-11)

Observamos nessa expressao que a fisica Kondo ¢ inserida em Gy y através do
termo proporcional a 2. A parte imagindria dessa fungao nos fornece a DOS
p%: que corresponde a solugio Kondo no integrando de F(N). A solugio para
o sistema fora do regime Kondo é obtida fazendo t; = (F na expressao acima
o que implica desconsiderar os efeitos provocados pela presenca da impureza.
Obtemos, assim, que pi = I'm(gnn).

Considerando as expressoes analiticas obtidas para p% e p% podemos

escrever
Py =P = Img[ti(gn1)’Gaal. (4-12)
onde
g1 = tV g N (4-13)
Voltando com gy1 em [4=14] obtemos

ph— o = Imgl3 g PV Gl (4-14)

! A solucio p}{,’“ , obtida com t;, = 0, é equivalente a solucao que seria obtida a temperatura
T > Ty ou através de uma aproximagao que desconsidere os efeitos da correlagao de spin
entre a impureza e os contatos metdlicos, como no caso da aproximacao Hubbard I.
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Multiplicando esta expressao pela DOS no PQ « obtemos que a fungao F(N)

pode ser representada pela integral

+o00
F(N) = / Im[t2 2NN 2 0 ()] pa(w) dw. (4-15)
Esta expressao tem validade geral e pode ser utilizada em todos os sistemas
de PQ’s que estudamos nesta tese, com toda a fisica associada ao regime
Kondo introduzida através da fungao de Green local Gn(w) definida para

esses sistemas.

4.4
Resultados Numéricos

4.4.1
Carga e condutancia do sistema

Esta secao é dedicada a apresentacao dos resultados numéricos que ob-
tivemos durante o estudo do sistema de dois PQ s apresentado neste capitulo.
Nosso interesse € investigar as propriedades deste sistema em diferentes regimes
nele instalados e observar de que forma estas propriedades sao alteradas quando
o sistema passa de um regime a outro. Procuramos também identificar as
regioes de fronteira no espaco dos parametros que correspondem a transicao
entre estes regimes. Lembramos que é o sistema mais simples onde resulta
possivel estudar a concorréncia entre o efeito Kondo e a correlacao anti-ferro
entre os spins dos PQ “s e iluminar o problema da interacao RKKY entre duas
impurezas a uma distancia arbitréria.

O estabelecimento de um determinado regime num sistema de PQ “s pode
ser controlado através da magnitude das conexoes entre seus componentes e do
valor do potencial de porta aplicado na base de cada PQ. No caso do sistema
de dois PQ’s que estamos estudando, a instalacao de um regime especifico
¢ determinada pela posicao do estado local nos PQ s, controlada através de
potenciais de porta, e pelo valor relativo entre a conexao central t,3 e as
conexoes laterais tr(g), que conectam os PQ’s entre si e aos reservatoérios,
respectivamente. Quando o sistema se encontra com dois elétrons, com o
potencial de porta Vg, ajustado na regiao —U<Vg,3<0 e o valor da
conexao t,g for pequeno comparado a tp(p), espera-se a formagao de um
estado Kondo como resultado do acoplamento entre os spins dos elétrons nos
PQ’s com os spins dos elétrons de conducao em cada um dos reservatorios. A
formacao deste estado torna possivel o transporte de elétrons na regiao entre

0 e —U do potencial de porta aplicado. Se aumentarmos gradativamente o
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Figura 4.2: A figura mostra o comportamento do estado renormalizado €,g)
dos PQ’s interagentes em funcao do potencial de porta aplicado na base do
PQ central para diferentes valores da conexao ty entre os PQ’s.

valor da conexao t,3 os spins dos elétrons nos PQ s comecam a se enxergar
através de uma interacao anti-ferro. O fortalecimento desta interacao com
o aumento no valor de t,3 acaba por destruir o estado Kondo singleto,
caracterizado pelo acoplamento entre os spins dos PQ’s com os spins dos
elétrons nos reservatoérios, destruindo o efeito Kondo de dois elétrons. Este

fenomeno acontece pela concorréncia entre duas energias caracteristicas, a
42
U
Finalmente, como veremos para valores maiores de t,3 o sistema pode ter outro

temperatura Kondo Tk e a interacao anti-ferromagnética entre os PQ’s.
regime Kondo de um ou trés elétrons que nao foi bem estudado na bibliografia
e que tem uma importancia significativa para o entendimento das propriedades
de transporte deste sistema nanoscopico.

Para entender a fisica associada aos regimes quanticos que descreve-
mos acima, assim como aos processos de transicao entre eles, utilizamos,
como mencionado, o método dos bdsons escravos para U finito que apresen-
tamos no segundo capitulo desta tese. De inicio, investigamos algumas pro-
priedades bésicas associada a fisica do sistema nestes regimes, que podem ser
extraidas através de grandezas como a condutancia G e o estado de energia
renormalizado €,(g) nos PQ’s. Ainda, no que se refere as caracteristicas do
proprio método empregado investigamos o comportamento do parametro Z,
responsavel pela renormalizacao das conexoes tr,(r) € tog com os reservatorios
de elétrons e entre os PQ’s, respectivamente. Conforme veremos, o compor-

tamento deste parametro esta estritamente relacionado com a forma como o
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Figura 4.3: A figura mostra o comportamento da condutancia em funcao do
potencial de porta aplicado na base dos PQ s « e  para diferentes valores da
conexao t,g entre estes PQ’s.

sistema é levado ao regime Kondo através da descrigao prevista pelo método
dos bdsons escravos.

A figura apresenta um resultado onde é mostrado o comportamento
do nivel de energia renormalizado €,(g), que corresponde ao estado local nos
PQ’s a e 3, em funcao do potencial de porta Vg, aplicado na base destes
PQ’s. Para a obtencao deste, e dos demais resultados que apresentamos neste
capitulo, supomos que os PQ’s a e [ sejam equivalentes, assim como suas
conexodes com os reservatorios. As energias sao calculadas tendo como unidade
o elemento nao diagonal t da matriz dos contatos. Desse modo, supomos que
Vgoa = Vgg ety = tg, sendo t, = tg = 0.2. As quatro curvas apresentadas
no grafico correspondem a diferentes magnitudes adotadas para a conexao t,s
entre os PQ s, podendo representar, como consequéncia, diferentes regimes do
sistema. A curva em preto, obtida para um valor pequeno de t,3, to(g) = 0.05,
mostra um plato na posicao do nivel de Fermi no intervalo do potencial de
porta Vg, entre 0 e —U que corresponde a dois elétrons nos PQ’s. A
formacao deste plato reflete a natureza Kondo do sistema e esta associada
a persisténcia de picos na DOS dos PQ “s na posicao do nivel de Fermi, o que
possibilita o transporte de elétrons. Esta propriedade, semelhante as ja obtidas
por outros autores, se reflete no grafico da condutancia mostrado na figura
[43], calculado com os mesmos parametros que o grafico anterior. A curva em
preto apresentada (f,3 = 0.05) corresponde a curva da mesma cor na figura

42l Analisando os resultados de ambos os graficos podemos observar que a
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Figura 4.4: A figura mostra o comportamento do parametro Z? responsavel por
renormalizar as conexoes com os reservatérios e entre os PQ s para diferentes
valores da conexao t, /3 entre os PQ ’s.

persisténcia de picos ressonantes da DOS dos PQ s, na posicao do nivel de
Fermi, permite a manutencao de valores para a condutancia proximos a seu
maximo, em GG = 1.0, dentro da regiao Kondo, que se estende de 0 a —U no
espaco das energias.

Paralelamente aos resultados que obtivemos para €,(3) e para a con-
dutancia G apresentamos na figura [£.4] o comportamento do parametro de
renormalizacao Z2. Este parametro, junto com os multiplicadores de Lagrange
Aa(s); que renormalizam o estado de energia local nos PQ s, sao responsaveis
pela descricao do Regime Kondo. De fato, observamos na curva preta, obtida
para t,3 = 0.05, e que corresponde aos resultados de €,(g) ¢ G' que acabamos de
discutir, um decréscimo significativo no valor de Z? dentro da regidgo Kondo,
chegando a atingir 0.4 na posicao de simetria particula-buraco, em —U/2. Este
decréscimo se reflete diretamente na magnitude das conexdes efetivas ¢ L(R) ©
fag, que passam a ser escritas em termos do parametro Z como t L(R) = ti( R)Z
etas = t952*. Observamos nestas expressoes que a conexao tas entre os PQ’s
é proporcional a Z? e, portanto, bem mais afetada do que a conexdo fL(R)
com os reservatorios, diminuindo mais rapidamente com o parametro renor-
malizador Z2. Assim, com Z assumindo valores cada vez menores, abaixo de 1,
o acoplamento com os spins dos elétrons nos reservatorios vai sendo reforcado
em detrimento do acoplamento antiferro formado entre os spins dos elétrons
nos PQ’s. Este processo favorece a instalacao do regime Kondo no sistema,

com os spins dos PQ s acoplados antiferromagneticamente com os spins nos
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Figura 4.5: A figura mostra a carga por spin calculada no pq «(/) em funcao do
potencial de porta V g.(g) aplicado na base desses PQ“s para quatro diferentes
conexoes tqg3.

reservatérios e fracamente correlacionados antiferromagneticamente entre si.
Esta situacao pode ser descrita com o sistema constituido por dois subsis-
temas, cada um com seu PQ conectado ao reservatério, de spin Sp=0 devido
a correlagio Kondo e que se enxergam fracamente através do f,g.

Voltando aos resultados das figuras e L3 passamos a analisar o
comportamento do sistema em fung¢ao do aumento no valor da conexao
tap entre os PQ’s. Observamos nestes resultados que o aumento de t,5 ¢é
responsavel pela destruicao do regime Kondo inicialmente instalado e por levar
o sistema a um regime molecular. O dominante neste regime ¢é o acoplamento
antiferro entre os spins dos PQ “s, nao restando spin para ser acoplado Kondo
com os contatos. A transicao de regime nesta regiao é caracterizada pela
destruigao do plateau obtido para €, na curva preta da figurald.2l As curvas em
vermelho e roxo apresentadas nesta figura, obtidas para t,g = 0.10 e t,3 = 0.20,
respectivamente, mostram a destruicao dessa estrutura e a transicao do sistema
a um regime molecular fora do regime Kondo j4 que €, muda linearmente com
Vga(s) sem se estabilizar no nivel de Fermi. Observamos nas curvas vermelha
e roxa da figura [£.3] que essa transicao dificulta o transporte de elétrons na
regiao entre 0 e —U, que se reduz significativamente para valores grandes de
tap. Como ja mencionado anteriormente as energias que entram em jogo neste

comportamento sao a temperatura Kondo T e a interagao anti-ferromagnética
4¢2
aB

U
Além do regime anti-ferro na regiao de dois elétrons, entre V gy 3 = 0 e
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Vgas = —U, observamos para valores relativamente grandes da conexao g3
a instalacao de um regime Kondo molecular em duas outras regioes do espago
de Vga), em que o sistema se encontra ocupado com um e trés elétrons.
Este regime é caracterizado pela presenca de dois platos na curva verde
(tag = 0.3) do grafico de €a(3), UM €M €4(3) = —tag € OUutro em €,(3) = +ta3. A
formacao destes dois platos esta associada a existéncia de duas novas regioes
de ressonancia no espaco das energias que permitem o transporte de elétrons
através do sistema, como pode ser visto na curva verde da figura B3] que
mostra o aumento da condutancia do sistema nessas regioes. A ocupacgao do
sistema com um e trés elétrons nestas regioes, respectivamente, é constada se
observarmos o resultado da figura onde mostramos a carga por spin em
cada PQ em funcao do potencial de porta V g,(s) aplicado na base dos PQ’s.

No gréafico da figura B4 observamos que, a medida que o sistema
vai saindo do regime Kondo com o aumento de t,5, o parametro Z* vai
se aproximando cada vez mais do valor 1. Observamos ainda que a curva
verde tende a uma pequena depressao nas regioes de um e tres elétrons, que
correspondem aos platos do regime Kondo molecular. Embora nao mostrado,
esta tendéncia se apresenta de forma mais nitida se aumentarmos t,5 em
relacao as conexoes laterais 1), com a formacao de dois pequenos vales na
curva de Z? em funcao do potencial de porta Vgas) aplicado na base dos
PQ’s. Este resultado mostra a eficiencia do método dos bdsons escravos para
U finito no tratamento do regime Kondo molecular instalado no sistema de
dois PQ ’s.

4.4.2
Sistema desacoplado dos reservatérios(solucdao exata).

Com o objetivo de entender de forma mais precisa os resultados que
obtivemos para o sistema de dois PQ’s, principalmente no que se refere ao
regime antiferro nas regioes de dois elétrons e ao regime Kondo molecular
nas regioes de um e trés elétrons no espago de Vg, (g, vamos desacoplar os
reservatérios, embora em equilibrio termodinamico com eles, e obter uma
solugéo exata para o subsistema mostrado na figura 4.6 formado apenas pelos
PQ’s ace 3 conectados através de t,5. Além de ajudar na compreensao da fisica
associada ao regime instalado no sistema, essa solugao nos permite identificar,
no espaco dos parametros, as posicoes de transicao entre um regime e outro. A
extrapolacao deste estudo para o sistema completo da figura 2.1 nos permite
descrever, mesmo que de forma aproximada, o deslocamento e a extensao das

estruturas de plato obtidas para e,(3) = Ftqs no grafico da figura .2, e que
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04

Figura 4.6: A figura mostra um sistema de dois PQ s com interacao Coulom-
biana U e conectados entre si através t,s.

p

descrevem o regime Kondo molecular instalado no sistema.

Comecamos por apresentar o Hamiltoniano

H = Z €iNig + Z Uinignis + Z taﬁ(c:rlacﬁa + CTﬂO'CLO')’

i=a,B z:a,,@ o
o

que descreve o sistema desacoplado da figura e que pode se diagonalizado
de forma exata para um ntmero N de elétrons, com N = 1,2, 3,4. Assim, para

o sistema com dois elétrons, N=2, definimos a base de estados

lp1) = [11,0) (4-16)

lp2) = 10,T1) (4-17)
1

o) = E[IT,U—H,M (4-18)
1

pg) = E[IHHIHH (4-19)

lps) = [1,1) (4-20)

lve) = |1 1), (4-21)

em que |@1), [@2) e |¢3) s@o estados de spin total Sy = 0 enquanto que |py),
lvs) € |ps) sao estados de spin total Sy = 1. O Hamiltoniano, escrito nesta
base, pode ser dividido em blocos, que correspondem as projecoes de spin
total Sy = 0 e S = 1. O bloco da matriz que corresponde a Sy = 1 jé esta
diagonalizado e seus autovalores sdo E; = F5 = Eg = 2¢g(por simplicidade
consideramos ¢, = €5 = ¢). Estes elementos sdo as energias associadas aos
estados de spin total S =1e S, = 1,0,—1, e que descrevem uma interacao
ferro entre os spins dos elétrons nos PQ “s.

A parte do Hamiltoniano que corresponde a Sr = 0, associada a uma
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Figura 4.7: A figura mostra um perfil para a energia total do sistema em fungao
do nivel local €5 dos PQ “s e destaca a existéncia de trés regioes no espaco de €q,
que correspondem a valores de ¢, para os quais o sistema se encontra ocupado
com um, dois e trés elétrons. Nas regioes em vermelho, de um ou trés elétrons,
o sistema de dois PQ “s se apresenta num estado Kondo molecular. Ja na regiao
em amarelo, de dois elétrons, observamos o sistema num estado antiferro.

interacao anti-ferro entre os spins nos PQ s, é dada por

2¢0 + U 0 —\/§taﬁ
Hpl = 0 20+U V2t
~V2tas  V2tas 2€9

Diagonalizando este bloco do Hamiltoniano obtemos como autovalores

By = 20+ U (4-22)

1

FEy = 5[460 + U 4 /U? + 16t 4] (4-23)
1

Ey = 5[450 +U —/U? + 16124 (4-24)

que sao as auto-energias associadas aos estados de spin total Sy = 0.
Observamos que as energias E; e F, estao sempre por cima de 2¢y, que
corresponde aos estados de St = 1. Por outro lado, observamos que, por menor
que seja o valor da conexao t,g, o valor da energia 3 é sempre menor que 2¢

e que, portanto, esta é a energia que corresponde ao estado fundamental. Para
4t
U

podera se instalar no sistema somente no caso da temperatura Kondo ser maior

. E claro que para N = 2 o regime Kondo

top<<U esta energia serd E3=~2¢)—

que o acoplamento anti-ferro entre os spins dos PQ “s de forma a quebrar esta

correlacao e permitir que cada spin se acople Kondo separadamente com seu
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reservatorio associado.

A solucdo exata para o sistema com um elétron, N = 1, é obtida
escrevendo-se o Hamiltoniano na base definida pelo conjunto de estados
{17,00:10, 1): 11,0): [0, 1)} Assim, resulta

€0 t
Hle — €o
€0
t €0
Diagonalizando este Hamiltoniano obtemos os autovalores El¢ = ¢y + t e

Ei¢ = ¢y — t, sendo EJ° a energia que corresponde ao estado fundamental
do sistema com um elétron. A curva que representa essa energia é mostrada
no diagrama da figura [4.7 pela reta que passa a direita da regiao destacada
em vermelho, que corresponde a regiao de um elétron, na qual o sistema
apresenta um estado Kondo molecular. A outra regiao em vermelho mostrada
neste diagrama corresponde a ocupacao N = 3 e é equivalente a primeira,
por questao de simetria. Ja a regiao em amarelo descreve o sistema com dois
elétrons, N = 2, na qual apresenta um estado anti-ferro entre os spins dos
elétrons nos PQ ’s.

O diagrama da figura L7, referido no pardgrafo anterior, descreve a
energia total do sistema em funcao da energia do estado ¢y localizado nos
PQ’s, sendo construido com o objetivo de auxiliar nosso estudo e resumir as
conclusoes que obtivemos a partir da solugao exata para o sistema de dois PQ “s
com um, dois e trés elétrons. Este diagrama representa nao apenas as regioes
que correspondem aos diferentes regimes instalados no sistema, mas também
identifica as interfaces entre estas regioes, onde ocorrem as transicoes quanticas
responsaveis pela passagem do sistema de um regime a outro. Em nosso sistema
essas interfaces sao quatro, caracterizadas pelas transi¢oes de N entre zero e
quatro elétrons. Duas destas estao destacadas no diagrama pela interseccao
entre as curvas Ej, e Fs, com € no eixo das abscissas e correspondem as
transicoes de N = 0a N =1ede N =1 a N = 2, respectivamente, na
ocupagoes eletronica do sistema. As outras duas sao analogas as primeiras,
por simetria, e descrevem as transicoesde N =2a N =3ede N=3a N =4
elétrons.

A reta Ei. = € — t,p apresentada no diagrama descreve a energia
necessaria para a entrada do primeiro elétron no sistema de PQ’s. Fazendo
Ey. = 0, obtemos que o primeiro elétron entra no sistema quando €y = t,3. Esta
relacao descreve a primeira interface entre os regimes instalados no sistema,

com a transicao do estado de ocupacao N=0 para um estado de ocupacao
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Figura 4.8: A figura mostra o comportamento das regioes de fronteira do regime
Kondo molecular em funcao da conexao ¢,z entre os PQ “s. Estas regioes estao
indicadas no diagrama da figura [£7] e correspondem as bordas da regiao em
vermelho destacada neste diagrama. No caso, a curva preta descreve a transicao
entre os regimes de N = 0 a N = 1 elétrons. J4 a curva vermelha descreve
a transicao de N = 1 a N = 2 elétrons, na qual o sistema passa do regime
Kondo molecular a um regime de interagao anti-ferro entre os spins nos PQ s
concorrendo com o regime Kondo.

N = 1, onde observamos a instalagao do regime Kondo molecular. Para a

entrada de um segundo elétron no sistema de PQ “s é necessario uma energia

U— U2+ 1612,
(4-25)

2 )

adicional de

E26 = €+ tozﬁ' +

U—/U2+16¢2
que corresponde a E3¢ — E}¢. O termo t,g + —Y—5—2 que aparece nessa
expressao atua como uma interacao Coulombiana efetiva U.s; andloga a
interacao U associada ao bloqueio de Coulomb no sistema de um PQ, no qual

precisamos de uma energia ey + U para adicionar um segundo elétron. Fazendo

U— /U2 +16t2,
(4-26)

2 bl

E>. = 0 obtemos

€ — —taﬂ—

que corresponde a segunda interface obtida para o sistema. Esta interface é
representada no diagrama pela juncao entre as regioes destacadas em vermelho

e amarelo, e permite descrever a transicao entre o regime Kondo molecular e
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Figura 4.9: A figura mostra as transicoes caracteristicas do regime Kondo de
dois canais instalado no sistema de PQ “s.

o regime anti-ferromagnético.

O interessante em se localizar as interfaces entre os regimes quanticos
instalados no sistema de dois PQ “s isolados esta na possibilidade de extrapolar
os resultados para o sistema completo da figura [£.]] e tentar entender, mesmo
que de forma aproximada, a transicao entre estes regimes. Na figura
apresentamos as curvas das duas interfaces que descrevemos no paragrafo
anterior para uma interacao Coulombiana U = 0.5 nos PQ’s. Este resultado
nos permite determinar, para diferentes conexoes t,3, a extensao no espaco de
€p que correspondem a instalacao de um determinado regime no sistema de
PQ’s e qual é o valor do U,y no caso do efeito Kondo molecular. Além disso,
permite determinar para um dado ¢, o valor de €y que corresponde a interface
entre dois diferentes regimes.

Analisando este resultado observamos que, para t,3 = 0.3, por exemplo, a
interface entre o regime de dois elétrons anti-ferro e o regime Kondo molecular
de um elétron deveria ocorrer para ¢, = 0.1. Estendendo esta andlise ao
resultado que obtivemos na figura para o sistema completo podemos
entender a posigao e a extensao dos platos formados em €,(5) = Ftqg, € que
caracterizam o regime Kondo molecular de um e trés elétrons. Nessa figura
o resultado representado pela curva cinza também foi obtido para U = 0.5
e tap = 0.3. Observamos nesta curva que a borda do platdo de um elétron,
que caracteriza a transicao entre os regimes anti-ferro e Kondo molecular
estd localizada muito préximo a Vga = 0.1(ou Vgae /U = 0.2), o que

concorda satisfatoriamente com a interface encontrada entre estes dois regimes
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para o sistema desacoplado. Ainda na curva cinza observamos que a outra
borda do plato, que caracteriza a transicao do estado do vacuo ao regime
Kondo molecular de um elétron, também estda de acordo com o resultado
esperado €y = 0.3 para o sistema desacoplado, sendo encontrada em torno de
Vga)/U = 0.6, com U = 0.5. As outras duas interfaces do sistema completo,
que correspondem as bordas do plato de trés elétrons, também concordam,
por simetria, com os valores de ¢, obtidos para os dois PQ “s desacoplados dos
reservatorios.

Um ponto importante a ser destacado é que o grau de concordancia
obtido para a posi¢ao das interfaces no sistema da figura 1] e no sistema
desacoplado da figura tende a diminuir com o valor de t,3 em relagao a
tr(r) € que, portanto, a determinacao da posicao e da extensao dos platos de
um e trés elétrons obtidos para €,(3) = $tos se faz mais exata para valores
relativamente grandes da conexao t,5 entre os PQ “s. Para estes valores de .3
podemos mapear o espago dos parametros e distinguir de forma clara as regioes
associadas a instalagao dos regimes anti-ferro, Kondo molecular de um e trés
elétrons, e até mesmo do estado do vacuo no sistema de dois PQ’s. Ja para
valores menores de t,5 a influéncia dos reservatoérios deixa de ser desprezivel
para a dinamica do sistema de modo que as conclusoes extraidas através do
estudo do sistema desacoplado nao podem mais ser estendidas no tratamento
do sistema completo da figura 2] nada podendo acrescentar no estudo da
transicao entre o regime anti-ferro e o Kondo de dois elétrons.

O regime Kondo estabelecido na regiao de dois elétrons para valores
relativamente pequenos de t,3 ¢ conhecido como efeito Kondo de dois canais
e esta associado a um processo que permite o transporte de elétrons entre os
reservatorios. Na figura apresentamos as etapas envolvidas nesse processo
considerando a transferéncia de um elétron com spin para cima do reservatorio
L para o reservatorio R e os PQ’s a e 3 ocupados, respectivamente, com um
elétron de spin para baixo e outro de spin para cima. Como podemos ver pela
ilustragao esta passagem se da com a formagao do estado intermediario |T, 1)
de natureza ferro, S = 1, e energia Fg—; = 2¢y, sendo €, = €g = €. Processo
andlogo acontece na transferéncia de um elétron de spin para baixo entre os
reservatorios, sendo que, neste caso, a uUnica configuracao compativel é um
elétron com spin para cima no PQ « e outro com spin para baixo no PQ /3
com a formagao do estado intermedidrio ||, |), também de natureza ferro e
energia 2¢p. Esta transicao entre estados antiferro de S = 0 e ferro de S =1
caracteriza o transporte de elétrons através do sistema de dois PQ “s.

Para entender a concorréncia entre o regime Kondo e a interacao anti-

ferro consideramos os resultados que obtivemos para os PQ s desconectados
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dos reservatorios. Numa teoria de perturbagao de quarta ordem a constituicao
do efeito Kondo requer que o estado intermediario que consiste em trocar
elétrons de spins opostos entre o contato e o PQ possua a mesma energia
que o estado inicial. Como podemos observar na figura o estado de
mais baixa energia para o sistema com dois elétrons é dado por |p3) =
\%HT, 1) =11, 7], que é de natureza anti-ferro, S=0, e possui energia F3 =

2
%[460 +U—-,/U2+ 16tiﬁ]%2eo — t%ﬁ O estado intermedidrio de energia Eg_;

4

, . . t2 .1
é ferro com Sp—; e de energia maior tal que Fs_1~F5 + L‘}ﬁ . Este fato indica
que o anti-ferromagnetismo é concorrente do regime Kondo e que este sé pode

ser constituido no caso em que a energia ganha pelo sistema no estado Kondo,

2
a2

T}, seja maior que a energia obtida na conexao anti-ferro, Tj, > —5~.

443
Nuvem e Temperatura Kondo

(i) Introdugao

Os resultados que apresentamos na primeira parte sao esclarecedores
no sentido de nos permitir identificar as regioes no espaco dos parametros
que correspondem a instalacao de um determinado regime no sistema de dois
PQ’s da figura 1l Em especial utilizamos estes resultados para entender a
fisica associada aos regimes Kondo de um e trés elétrons caracterizadas pelas
estruturas de plato em +t,3 apresentadas na figura 4.2l Através da solugao
exata para o sistema desacoplado conseguimos estimar as regides onde estao
as interfaces entre os diferentes regimes. Os resultados que obtivemos para esta
regiao mostraram a concorréncia entre os regimes Kondo e anti-ferro a medida
que aumentamos conexao t,g e permitiram, a partir do grafico de 1 — Z2, por
exemplo, determinar uma regiao aproximada em que ocorre a transicao entre
estes dois regimes.

Na segunda parte de resultados investigamos o comportamento da nuvem
Kondo dentro dos reservatorios na transicao entre os regimes Kondo e anti-ferro
na regiao de dois elétrons. Os resultados fornecem o valor da extensao desta
nuvem e da temperatura Kondo do sistema com diferentes conexoes t,3 entre
os PQ’s. Estes resultados sao verificados com os resultados que obtivemos a
temperatura finita, em que estudamos o parametro de renormalizacao Z em
funcao da temperatura e aproveitamos uma particularidade do método dos
bésons escravos segundo a qual o sistema ¢ desacoplado quando a temperatura
aumenta. O valor da temperatura no qual isto acontece estd associado com
o valor da temperatura Kondo T}, (44]). Observamos que a coincidéncia entre

o valor da temperatura Kondo do sistema e a temperatura em que este é
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Figura 4.10: A figura mostra o efeito provocado pela presenca da impureza
a(f) na DOS calculada no interior do reservatério L(R). A curva preta mostra
esta DOS para o sitio N = 50 no interior do reservatorio isolado. A curva em
vermelho mostra a DOS calculada neste sitio quando consideramos a conexao
de cada PQ com seu respectivo reservatério. Ja a curva em azul mostra a DOS
no PQ a(f), que utilizamos para restringir nossa anélise a regiao préxima ao
nivel de Fermi.

desacoplado ocorre somente para valores relativamente pequenos da conexao

tas, para os quais o regime Kondo se encontra claramente instalado no sistema.
(ii) Densidade de estados

No capitulo trés discutimos que o pico Kondo na DOS de uma impureza
magnética se propaga na DOS dos sitios no interior dos reservatorios de elétrons
e que esta propriedade reflete a existéncia de uma nuvem Kondo, que se
estende por estes reservatorios e cuja extensao estd diretamente relacionada
com a temperatura Kondo do sistema. No resultado da figura mostramos
este efeito através da DOS calculada em torno do nivel de Fermi para o sitio
N = 50, escolhido arbitrariamente no interior da semi-cadeia que representa
os reservatérios. A curva preta apresentada neste grafico corresponde a DOS
calculada com os reservatérios desacoplados 2, com trry = 0. Jd a DOS
representada pela curva em vermelho foi calculada com cada reservatorio
conectado a um PQ. Neste caso ainda nao consideramos a conexao t,g entre
os PQ’s. Comparando estes resultados constatamos que a conexao com a

impureza magnética, aqui representada pelo PQ, modifica a DOS nos sitios

20 que pode ser conseguido para uma temperatura muito maior que a temperatura Kondo
do sistema, T>>T;..
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Figura 4.11: A figura mostra o efeito da interacao anti-ferro entre os PQ’s
na DOS calculada no sitio N = 50 dentro dos reservatérios. A curva preta
mostra a DOS calculada neste sitio para o caso em que t,3 = 0. As curvas em
vermelho, azul e cinza, sao obtidas para t,3 = 0.03, t,3 = 0.06 e t,3 = 0.09,
respectivamente. J& a curva em rosa tracejada corresponde ao resultado da
DOS para o reservatorio isolado.

dentro dos reservatorios na vizinhanca do nivel de Fermi, neste caso com o
aparecimento de uma ressonancia. Vimos no capitulo em que introduzimos o
conceito de nuvem Kondo que esta ressonancia na DOS esta relacionada a
posicao do sitio. Se tivéssemos considerado um sitio N impar a DOS seria no
nivel de Fermi diferente de zero no caso do reservatério isolado, e a presenca do
PQ se manifestaria através de uma anti-ressonancia nesta DOS. A curva em
azul mostrada neste grafico corresponde a DOS calculada no PQ que utilizamos
na defini¢do da fungao extensdo da nuvem Kondo F'(N)(equagao E=15) para
eliminar as oscilacoes de Friedel e restringir os efeitos provocados pela presenca
da impureza na regiao em torno do nivel de Fermi durante o estudo da estrutura
da nuvem e da temperatura Kondo do sistema.

Os resultados apresentados na figura [4.1T] mostram o comportamento da
DOS calculada no interior dos reservatorios como consequéncia da competicao
entre a interacao anti-ferro e o regime Kondo estabelecido no sistema. Em
particular escolhemos o sitio N = 50 e investigamos a DOS calculada neste
sitio para diferentes valores da conexao t,s3 entre os PQ’s. Nesta figura a curva
rosa tracejada corresponde a DOS calculada para os reservatorios isolados e a
preta considerando a conexao destes reservatoérios com cada um dos PQ’s,
ainda com t,3 = 0. A ressonancia obtida no nivel de Fermi para a DOS

representada pela curva preta corresponde a forma como a presenca do estado
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Figura 4.12: A figura mostra as retas que tangenciam a funcao (nF'(N) para
diferentes valores da conexao t,4 entre os PQ’s. A inclinagao dessas retas nos
fornece a temperatura Kondo do sistema para estas conexoes.

Kondo, formado pelo acoplamento dos spins dos elétrons nos PQ s com os spins
dos elétrons de conducao nos reservatorios, se manifesta na DOS calculada
dentro dos reservatorios.

Observamos a partir das curvas em vermelho, azul e cinza, obtidas

respectivamente para t,g = 0.03, to3 = 0.06 e t,3 = 0.09, que a destruigao
2

a2

U
elétrons nos PQ “s se reflete no desaparecimento dessa ressonancia no nivel de

deste estado com o aumento da interacao anti-ferro J = entre os spins dos
Fermi, com a DOS no sitio N = 50 se aproximando da DOS calculada para
este sitio dentro dos reservatorios isolados. Nos resultados a seguir veremos
que este efeito esta relacionado ao aumento da temperatura Kondo do sistema
com o valor da conexao t,3 e a consequente destruicao da nuvem Kondo dentro
dos reservatorios.

Finalizando as consideracoes sobre este resultado comentamos que se
estivéssemos analisando a DOS num sitio impar no interior dos reservatoérios,
N = 49, por exemplo, o efeito provocado pelo aumento da interacao anti-
ferro J e a consequente destruicao do regime Kondo seria a recomposicao da

anti-ressonancia obtida no nivel de Fermi para a DOS calculada neste sitio.

(iii) Extensao da Nuvem e Temperatura Kondo

O resultado da figura .12 é obtido a partir de um estudo da funcao

F(N) que descrevemos no inicio deste capitulo e que estd associada a extensao
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Figura 4.13: A figura mostra o comportamento do parametro de renormalizacao
Z? em funcao da temperatura para o sistema de dois PQ’s com diferentes
valores da conexao t,s entre os PQ’s.

da nuvem Kondo dentro dos reservatorios de elétrons. Diferentemente do que
obtivemos no capitulo anterior, quando tratamos o problema da nuvem Kondo
no sistema de um PQ ligado a um contato metalico, no sistema de dois
PQ’s conectados esta funcao apresenta um comportamento oscilatorio com
um envoltorio exponencial que controla a extensao da nuvem.

A forma conveniente que encontramos para explorar a informacao fisica
contida em F(N) é considerar as retas que tangenciam o logaritimo desta
funcao. Na figura mostramos a curva da fungao [nF(N) para dois
diferentes valores de t,g, no caso to,g = 0.04 e t,3 = 0.07, e também as
retas tangentes a essas curvas. A inclinagdo dessas retas sao proporcionais
a temperatura Kondo 7} do sistema para os valores de t,3 considerados e
nos permite obter, a menos de uma constante, a extensao ¢ da nuvem Kondo
no interior dos reservatorios através da expressao £ = :%k As demais retas
mostradas na figura também sao tangentes a funcao InF(N) e fornecem a
extensao da nuvem e a temperatura Kondo do sistema para diversos valores
da conexao entre os PQ “s. Os valores que obtivemos para a temperatura Kondo
T}, do sistema através da inclinacao das retas tangentes sao representados pela
curva preta no grafico da figura [£.14 em funcao da conexao t,g entre os PQ ’s.

No sentido de comparar e dar confiabilidade aos resultados que obtivemos
para a temperatura Kondo 7} do sistema através do estudo da nuvem Kondo
dentro dos reservatérios exploramos uma particularidade do método dos bdosons

escravos, segundo a qual o sistema, inicialmente no regime Kondo para T = 0, é
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Figura 4.14: A figura mostra uma comparacao entre a temperatura Kondo
obtida a partir da inclina¢ao das retas tangentes a InF'(N) e a temperatura T
para a qual o parametro Z2—0 e o sistema ¢ desacoplado dos reservatdrios.
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Figura 4.15: A figura mostra uma curva universal obtida para o logaritimo da
funcao F'(N). Esta curva nos revela, de certa forma, o carater universal da
fisica do sistema associada ao efeito Kondo.
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desacoplado quando sua temperatura atinge o valor da ordem da temperatura
Kondo. Este desacoplamento se da através do parametro Z que renormaliza
as conexoes e que tende a zero quando T~Tyk. No resultado da figura
apresentamos um estudo de Z? em funcdo da temperatura para diferentes
valores de t,3 onde mostramos claramente que o sistema ¢ desacoplado quando
sua temperatura atinge um determinado valor, que chamamos de temperatura
de corte T,.,4e. Os valores de T, obtidos para diferentes magnitudes da
conexao t,s entre os PQ s sao representados pela curva vermelha na figura 4. 14]
e comparados com os resultados que obtivemos para a temperatura Kondo T}
do sistema através das inclinagoes das retas tangentes a InF'(N). Os graficos
mostraram concordancia total entre T} e T, para tog < 0.07, na regiao
em que o sistema se encontra claramente no regime Kondo. Na ampliacao
mostrada na figura apresentamos um estudo mais detalhado de T} dentro
desta regiao, mais especificamente para t,3 < 0.04, onde obtivemos que a
temperatura Kondo 7}, descreve uma exponencial em relacao ao valor t,g,
semelhante em termos funcionais com os resultados obtidos no estudo de uma
molécula de dois PQ “s usando o métodos dos bdsons escravos no limite U—o00
(45). Ainda nesta figura obtivemos que, a partir de t,3 > 0.07, a medida que
aumentamos o valor desta conexao o valor de temperatura 7, para o qual

o sistema é desacoplado se afasta cada vez mais do valor que corresponde a

2
a2 |
U

temperatura Kondo 7}, do sistema. Este valor de t,3 ¢ tal que > T} quando

o sistema sai do regime Kondo.

4.4.4
Conclusoes

A importancia na abordagem do efeito Kondo através da extensao da
nuvem Kondo dentro dos reservatérios proposto no capitulo (4) estd na
possibilidade de se obter a temperatura Kondo 7} do sistema a partir de
T, = %, onde a constante v pode ser obtida se compararmos os resultados
de T} com os obtidos para a temperatura de corte do sistema dentro da regiao
Kondo, por exemplo. No resultado da figura [£.12 mostramos através das retas
tangentes a [nF'(IN) que a temperatura Kondo do sistema aumenta com o valor
de £, entre os PQ “s, ao mesmo tempo que diminui a extensao da nuvem Kondo
dentro dos reservatérios. Com esse resultado mostramos a destrui¢gao da nuvem

2
a3 5
U

os PQ’s e a transicao do sistema ao regime molecular. Obtivemos também

Kondo dentro dos reservatérios com o aumento da interacao J = entre
que esta transicao ¢ caracterizada pela temperatura Kondo Tj do sistema,
que identificamos como a escala de energia que define o estabelecimento do

regime Kondo no sistema. Terminamos o capitulo apresentado o resultado da
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figura .15l em que apresentamos as curvas tangentes a [nF'(N) para quatro
diferentes valores de t,3 em funcao de NT}. Este resultado mostra o cardter
universal do regime Kondo de PQ s e confirma a temperatura Kondo T}, como
0 Unica escala de energia associada ao estabelecimento deste regime no sistema
de PQ’s. Este estudo foi possivel de ser feito, sem acrescentar uma interacao
anti-ferro artificial entre os PQ “s, usando o método dos bdsons escravos para
U finito que nao elimina a interacao magnética entre os spins. Este estudo
define um conjunto de elementos conceituais para a compreensao da interagao
RKKY entre dois PQ s a uma distancia arbitraria e suas consequéncias nas

propriedades de transporte destes sistemas.



5
Efeito Kondo e correlacao eletronica num sistema de trés
PQ “s conectados em série

5.1
Introducao

No capitulo anterior estudamos a concorréncia entre a correlagao anti-
ferro entre dois PQ “s e o regime Kondo que surge quando eles além de interagir
diretamente entre si estao conectados a contatos elétricos. Neste capitulo o
objetivo é o estudo novamente da concorréncia entre a interagao magnética
entre os PQ’s e o efeito Kondo e seus efeitos no transporte de elétrons mas
neste caso quando a correlagao entre seus spins pode ser manipulada da anti-
ferro para a ferro. Como ja analisamos no capitulo da porta quantica isto
pode ser obtido quando a interagao entre os PQ s é mediada por um terceiro
sitio cujo estado de carga é manipulado por um potencial de porta. Esta
situacao nos aproxima a da interacaio RKKY entre impurezas magnéticas
diluidas numa matriz metalica. Esta interacao é oscilante ferro e anti-ferro
e assintoticamente se comporta com cos(2wK )/ rd onde K 7 ¢ o momento de

Fermi, r a distancia entre os spins e d a dimensao do sistema(75)). Estudamos

Figura 5.1: A figura mostra uma molécula artificial que consiste de dois PQ’s,
a e 3, conectados a contatos metalicos e indiretamente ligados entre si através
de suas respectivas conexoes com um terceiro PQ 0.
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assim a relacao entre o efeito Kondo e as interacoes ferro e anti-ferro num
sistema de trés PQ s, com dois PQ s interagentes o e  conectados entre si
através de um terceiro PQ nao interagente 0. Os PQ’s a e (8 sao conectados
a um reservatorio de elétrons formando o sistema da figura B A fisica
subjacente ao efeito Kondo ¢ incorporada ao sistema a partir do método dos
bésons escravos a U finito e a presenga, ou nao, desse regime é observada
através dos valores das grandezas calculadas em funcao dos parametros que
definem sistema. Esses parametros correspondem ao valor do potencial de
porta aplicado na base dos PQ’s e das conexoOes entre as diferentes partes
do sistema. No que se refere as grandezas fisicas, estudamos o comportamento
da DOS calculada nos PQ “s interagentes e da condutancia através do sistema.
No contexto do formalismo dos bdsons escravos estudamos o comportamento
do nivel de energia renormalizado nos PQ’s interagentes e do parametro
de renormalizacdo Z? em funcao do potencial de porta aplicado nos PQ’s
interagentes e nao interagente. Investigamos ainda o comportamento desse
parametro com o aumento da temperatura e aproveitamos esse estudo para
estimar o valor da temperatura Kondo do sistema. Como alternativa para
o calculo da temperatura Kondo passamos a considerar o efeito causado pela
presenca do estado Kondo nas DOS calculadas em torno do nivel de Fermi para
sitios dentro dos reservatorios de elétrons. A partir desse estudo estimamos a
extensao da nuvem Kondo e o valor da temperatura Kondo para diferentes

valores dos parametros que definem o sistema.

5.2
Método dos bdsons escravos

O sistema de trés PQ s que iremos tratar é descrito pelo Hamiltoniano

H = > eniet+ Y Unigniz + > _tr(ch oo + clycre) + > talch,coo + chycre) +

i=a,,0 i=a,8 o
(el

+ Z t'(ch coo + chycl,) + Z t'(cEUCOJ +eb )+ Z t(c g+l ci0) +

i=—1
o

o0

+ Z t(cza'ci-‘rl(f + CZ+1UCi0)7

=1
o

onde ¢;, com (i = «,(3,0), descreve o nivel do estado local nos PQ’s, U a
repulsao Coulombiana nos PQ’s interagentes o e 3, ty(g) a conexao destes
PQ’s com os reservatorios de elétrons e ¢y a conexao com um terceiro PQ
nao interagente. O formalismo dos bdsons escravos, como sabemos, introduz

renormalizagoes que modificam os valores iniciais desses parametros de modo

(5-1)
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a levar o sistema ao regime Kondo. Para este caso o Hamiltoniano do sistema

fica escrito como

Heff = Z €Nis + Z <dio’>2 + Z tLZ(CEa.Cao' + CLUCLU) +

lﬂtﬁo i=a,0 o

+ Z tRZ CRaCﬂU + ngCRo —+ Z toZ OMCOJ + C()o‘ LU) +

+ Zto C/@UC()(7 + COO’ aa + Z )\l ez pw>2 + <dl>2 - 1) +

i= aﬁ‘
+ Y N (eheir — (pio)? - +Z chytiito + €l 1,Ci0) +
i=a, 7,771
+ Zt<czaci+10+cz+lo'ci0)7 (5_2)

=1
o

onde a fisica associada ao regime Kondo ¢ incorporada através dos multipli-
cadores de Lagrange A e A5 e dos valores médios dos bésons escravos €;, pio
e d;, com i = «, 3. A partir deste Hamiltoniano podemos escrever a expressao
para a energia livre F' do sistema. Minimizando esta energia em relagao aos
boésons escravos e ao multiplicadores de Lagrange, de acordo com o teorema de
Hellman Feymnan, de forma semelhante a como foi feito nos outros capitulos,

obtemos o sistema nao linear

8?5) = ZtL cLUcM—i—cwch Zto

OF 07 . oz
= tr—— j t ! ! 2(AF — A3 =
> La( > (CLUCCVU + CaacLU) + 08<pa0> (CaoCOU + CJCC!U) + ( 1 20)<p040> 0

CaUCOU F ) Cag) + 22X eg) = 0

8<p0é0' oo
oF 0z
1o = ZtL cLUca,, + CachO' + Z to 10 (CLUCOU + cf,caa) +

+2(U + A? — A5y = A56)(da) = 0

o e+ (o) (o) — 1 =0

N
oF

= T — 2 — 2 =
8)\30 noco’ <pOéU> <dOé> Oa

cuja solucao fornece os multiplicadores de Lagrange \¢ e \5_ e os valores médios

(€:), (pic) € (d;) dos bdsons escravos, com i = «, [3.

5.3
Funcoes de Green

Os valores médios (c;rgcja> que aparecem no sistema nao linear da secao

anterior sao obtidos de forma auto-consistente a partir das fungoes de Green
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g
YR
elétrons entre as diferentes partes do sistema(i#j). Comegamos por apresentar

que estao associadas a ocupacao dos PQ’s(i = j) e a propagacao de

as fungoes de Green locais

9oo
GO’ = = = 5‘3
00 1 - t%QOU(gaJ + g,@a) ( )

(1 B t%QOaéﬁ(a)a)ga(ﬁ)a
1- t%gOU(gaa + gﬁa)

Gaa(s8) (5-4)
Essas fungbes incorporam a fisica de todo o sistema nos PQ’s 0 e «a(f),
respectivamente, e sao resultado de uma expansao diagraméatica envolvendo a
funcao de Green de um corpo go, do PQ central e a funcao g.(s)-, que descreve
o PQ «(f) conectado ao reservatério L(R). Integrando a parte imaginéria de
Gfo € G735 Obtemos o valor das cargas (e} con) e (CL(B)Uca(g)o> nos PQ’s0e
a(f), respectivamente, sendo necessario um processo auto-consistente no caso
dos PQ “s interagentes. Para encontrar os valores médios (c;cjc,>7 com i#£j, que
aparecem no sistema de equacoes precisamos das fungoes de Green nao locais
o gOUtoga(ﬁ)a

6] = ~ 3 ’ (5_5>
0 () 1— t(z)g()a(gaa + gﬁff)

Iyt (1 — t590005(0)0) Ja(s)e
1-— Z%900' (.&ao’ + gﬁa)

La(RA) (5-6)
que sao associadas a propagagao de elétrons do sitio central para o PQ «(f)
e entre este PQ e o reservatério L(R), respectivamente. Além de fornecer os
valores médios (cggca(g)a) e (CTL( R)oCa(B)o) estas fungoes podem ser utilizadas
no calculo da condutancia G através do sistema. Outra que pode ser utilizada

no calculo da condutancia é a funcao

g;UtOQOUtogéo
1- 1%900 (g;a + géa) 7

B (5-7)
associada a propagacao de elétrons entre os PQ’s a e 3. De fato, utilizando
esta funcao a expressao para a condutancia fica idéntica a equacao 4.7 obtida

no capitulo anterior para o sistema de dois PQ ’s.



Capitulo 5. Efeito Kondo e correlacdo eletrénica num sistema de trés PQ s
conecta 89

o 6"
(04

0 o4

Figura 5.2: A figura mostra o sistema de trés PQ’s isolados com os PQ’s
interagentes a e (3 conectados em série ao PQ) 0 nao interagente.

5.4
Sistema de trés PQ “s(solucao exata).

A proposta central deste capitulo é investigar os diferentes regimes
quanticos instalados na molécula de trés PQ’s da figura 5.1l em funcao dos
parametros que a definem, como o valor das conexdes e a posicao do nivel de
energia local em cada um dos PQ “s. Estes parametros sao controlados através
da aplicacao de potenciais elétricos nas respectivas partes do sistema, sendo
os regimes quanticos determinados pela magnitude desses potenciais. No inicio
deste trabalho ajustamos em Vg,3 = —U/2, com U = 0.5, o potencial de porta
aplicado nos PQ s laterais, em ¢;z = 0.2 a conexao com os reservatorios, e
estudamos as propriedades do sistema em funcao do potencial de porta Vgqy
aplicado na base do PQ central para diferentes valores da conexao t, entre os
PQ “s. Mais especificamente investigamos as regices do espaco dos parametros
que correspondem a instalacao do regime Kondo no sistema e analisamos o
processo de concorréncia, ou até mesmo a possibilidade de coexisténcia, entre
este regime e os regimes ferro e anti-ferro que podem estar presentes e que
dependem do nimero de elétrons no sistema de PQ “s.

Antes de apresentar os resultados que obtivemos para o sistema da figura
.1l vamos desconsiderar a conexao tr,ry com os contatos metalicos e encontrar
de forma exata a solucao para o sistema de trés PQ s isolados que aparece
representado na figura (.21 A solucao para este problema mais simples nos
permite determinar a natureza da correlacao 5,53 entre os spins dos elétrons
nos PQ’s laterais para o sistema com um nimero N de particulas e nos
ajuda a identificar no sistema completo qual dos regimes, ferro ou anti-ferro,
coexiste e qual concorre com o regime Kondo. Para este estudo o sistema ¢
preparado de forma idéntica a que descrevemos no paragrafo anterior. Assim,
como Vgas = —U/2 a ocupacao desses PQ’s é fixada em um elétron cada
devido ao bloqueio de Coulomb e o nimero de particulas no sistema passa a

depender somente do estado de carga do PQ central, controlado pelo potencial
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de porta V gy aplicado na base desse PQ. Em particular obtemos as solucoes
para N = 2 e N = 3 elétrons e investigamos a natureza dessas solugoes no
que se refere a orientacao relativa entre os spins dos elétrons nos PQ s « e 3.
As solucoes para o sistema com trés e quatro elétrons, respectivamente, sao
idénticas a estas, por simetria.

O sistema desacoplado da figura é descrito pelo Hamiltoniano

H = Z €Nig + Z Uinignis + Z to(cjacog + cgac;rg), (5-8)

i=a,3,0 i:a}ﬁ i=af
o o

onde ¢! (ci,) sdo operadores responsdveis pela criacio(destruicdo) de um
elétron no sitio 7, com i = «,0,3, e ty a conexao entre os PQ’s. Esse
Hamiltoniano pode ser diagonalizado para um numero N de elétrons e nos
fornece a solucao exata para o sistema de trés PQ’s isolados. Escrita numa
base adequada a matriz que representa este Hamiltoniano pode ser separada
em blocos de spin total Sy = 1 e Sy = 0, associados, respectivamente, as
correlacoes ferro e anti-ferro entre os spins dos elétrons nos PQ “s laterais. Esses
blocos podem ser diagonalizados separadamente e fornecem como resultado os
niveis de energia dos estados ferro e anti-ferro do sistema de PQ “s. Assim, para

N = 2 elétrons, definimos uma base composta pelos estados de natureza ferro

o = 21100 > 101 >) (59

A% = 200,105 110> (10,11 > +HLT,05), (510
e anti-ferro

AT = (101> -IL0T >) (1)

2P = 00,1, 0> 41105 (10,11 > L T,0>)] (12

39 = %IO,N,0> (5-13)

A = 2(10,0,10 > +11,0,0 >). (5-14)

V2

Escrito nessa base o Hamiltoniano do sistema pode ser dividido nos blocos

€a + €3 V2t
Hoe = ( >

V2t e+ %(Ea +€5)
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€a T €3 V2t 0 0
AR _ V2ty e+ 3(eates) 2to V2%
(2¢) 0 o € 0 ’
0 V2t 0 e+e+U

que, diagonalizados, fornecem de forma exata as solucoes ferro e anti-ferro,
respectivamente, para o sistema de PQ’s com dois elétrons. Para o sistema

com N = 3 elétrons definimos uma base composta pelos estados ferro

0 ) = 7<|TH> —1 10> =L T, >) (5-15)
03 09 = 7<|0 LT >=[1,11,0>) (5-16)
30 = 7<|Tou>—mm>) (5-17)
1 = 7<\om>—\m0>> (5-18)
e anti-ferro
P70 = 7<|TM> ~[1,1.1>) (5-19)
oy ) = 7<|T,ou>+mm>> (5-20)
ARG

(|T T1,0>—[0,11,17>) (5-21)

|
SI

AT = o1 10> 4L 1,0 ). (5-22)

Sl

Escrevendo o Hamiltoniano nesta base separamos os blocos

€q T €3+ €p \/gto —\/§t0 0
- V3to 260 + 3(€a + €g) 0 —to
Hize) = 3 3
— to 0 §(Ea + Eﬁ) +U to
0 —to to €a+6/g+€0+U
(§
€q + €3 + € to to 0
HAF _ to S(eateg) +U 0 to
(3¢) to 0 260 -+ %(Ea + 65) —to
0 to —to €a +eg+ e+ U

que podem ser diagonalizados e fornecem de forma exata as solucoes ferro e

anti-ferro, respectivamente, para o sistema de PQ “s com trés elétrons.
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As solugdes ferro e anti-ferro para o sistema com dois e trés elétrons sao
apresentadas na figura em fungao do potencial de porta Vgq aplicado na
base do PQ central e para quatro diferentes magnitudes da conexao ty, no caso
to = 0.1;0.2;..;0.4. Comparando a curva preta com a vermelha e a curva azul
com a cinza em cada um dos quadrantes desta figura observamos que o sistema
é sempre anti-ferro com dois elétrons e ferro com trés elétrons. Observamos
também que as solugoes ferro e anti-ferro tendem a colapsar para valores
relativamente grandes do potencial V gy. Este comportamento esta associado
a existéncia de uma conexao efetiva t,45 entre os PQ’s a e 3 que tende a se
anular para esses valores de V gy e tornar os PQ “s independentes.

A expressdo para f,5 pode ser obtida pela comparagio entre as fungoes
de Green G, para o sistema com os PQ s o e  conectados de forma indireta
através do sitio central e a que se obtém através de uma conexao efetiva entre

estes PQ’s. Para o sistema da figura essa funcao pode ser escrita como
Goo = Yao t JaoloGoa, (5-23)
onde, por sua vez,
0o = 900t0Gan + GootoGRa- (5-24)

Substituindo 5-24] em [5-23] obtemos a expressao

Jao + Gao
1- t(z)g()agaa 11— tggOUgoca

Gga tOQOUtOGgon (5_25>

que, comparada com
Gga = Yao + gaataﬁGgaa (5-26)

obtida para os PQ’s conectados diretamente através de t,g, nos permite

identificar a fung¢ao de Green renormalizada

Yao

_ 5-27
1 - t(%gOUgaa ( )

oo

1

e a conexao efetiva fag = fgggg entre os PQ’s a e #. Substituindo gy, = s

nesta expressao e considerando que o potencial de porta V gy atua diretamente
72

em ¢ obtemos que essa conexao ¢ dada por t,z = que diminui, em

0
w—Vgo’
modulo, com o aumento do potencial de porta aplicado na base do PQ central.

Vamos supor que o sistema dos trées PQ’s estd em equilibrio ter-

modinamico com uma fonte de elétrons (os contatos) com um nivel de Fermi
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Figura 5.3: A figura mostra, para quatro diferentes valores de ¢y, as energias
associadas as solucoes ferro e anti-ferro que obtivemos de forma exata através
da diagonalizacao do Hamiltoniano com duas e trés particulas. Para este
resultado o sistema foi preparado com o potencial de porta Vgqg) dos PQ’s
laterais fixado em —U/2, onde U=0.5, e as energias foram avaliadas em fungao
do potencial V gg aplicado na base do PQ central.

E; =0, mas sem interagir com ela. Neste caso podemos obter da figura 0S
valores de V gy em que ocorre a transicao entre os regimes anti-ferro de dois
e ferro de trés elétrons no sistema de PQ’s. Esta transicao é caracterizada
pela intersecao entre as curvas vermelha e azul em cada quadrante da figura
e, como podemos observar, ocorre para valores de V g que se afastam do nivel
de Fermi com o aumento da conexao ty entre os PQ’s. Esta informacao se
torna importante no tratamento do sistema completo da figura (.2, pois nos
permite identificar o nimero N de particulas nas diferentes regioes de Vgq e
ajuda a esclarecer o comportamento da carga que entra no sistema através do
PQ central. Os resultados para o sistema completo sao apresentados na secao

a seguir.
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5.5
Resultados

5.5.1
Carga e condutancia em funcao das conexoes e do potencial aplicado ao

PQ central.

Esta secao é dedicada a apresentacao e discussao dos resultados que
obtivemos ao estudar as propriedades eletronicas e de transporte no sistema de
PQ’s da figura b1l Os primeiros resultados sao provenientes de um estudo em
funcao do potencial V gy aplicado na base do PQ central para o sistema com
diferentes magnitudes da conexao ¢, entre os PQ s e foram obtidos com t,g) =
0.2 e Vgap = —U/2,sendo U = 0.5, conforme mencionamos na se¢ao anterior.
Nestes resultados, os parametros Vgq e ty sao idénticos aos que utilizamos na
obtencao da solucao exata para o sistema desacoplado dos reservatorios. Essa
solugao pode, assim, ser utilizada no sentido de ajudar a entender algumas
caracteristicas destes resultados, como a carga eletronica e a natureza da
correlagao (S,S53) em diferentes regides dos parametros considerados. Numa
segunda etapa apresentamos os resultados que obtivemos variando o potencial
de porta Vg, dos PQ’s laterais e, por ultimo, apresentamos resultados e
discutimos a extensao da nuvem Kondo e a temperatura Kondo em funcao dos
parametros do sistema que estamos considerando. Também desenvolvemos um
estudo a temperatura finita onde investigamos o comportamento do parametro
de renormalizacao Z com o aumento da temperatura do sistema e obtemos para
diversas magnitudes da conexao ty o valor T, dessa temperatura para o qual
Z—0 e o sistema é desacoplado. Esse valor é identificado com a semi-largura
do pico Kondo calculado nos PQ’s e esta associado a temperatura Kondo T},
do sistema. Os valores de T, obtidos sao utilizados para enfatizar a relacao
entre a temperatura Kondo T}, e a extensao & da nuvem Kondo dentro dos
contatos metélicos.

Comecgamos por apresentar na figura [5.4] o comportamento do estado
renormalizado €,(3) dos PQ “s interagentes em funcao de V gy para quatro difer-
entes valores de tg, no caso, to = 0.1,0.2,0.3 e 0.4. Para cada um destes valores
identificamos trés regioes distintas de V gy, que correspondem ao sistema ocu-
pado com duas, trés e quatro particulas, sendo a regiao de quatro particulas
simétrica a de duas(ver figura [5.6]). A regiao de trés elétrons corresponde a
parte central do gréfico, definida onde €,(3) tem um comportamento aproxi-
madamente linear para cada um dos valores de ¢y considerados. Nas regioes em
torno do valor maximo e minimo de €,(3) ocorrem as transigoes quanticas que

sao responsaveis, respectivamente, por levar o sistema de um estado ferro de
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Figura 5.4: A figura mostra o comportamento do estado renormalizado €,g)
dos PQ’s interagentes em funcao do potencial de porta aplicado na base do
PQ central para diferentes valores da conexao ty entre os PQ“s. O sistema é
considerado na posicao de simetria particula-buraco, com e,3) = —U/2.

trés a outro anti-ferro de dois e quatro elétrons. No caso do sistema desacoplado
dos reservatérios essas transicoes ocorrem de forma abrupta num dado ponto
do espaco dos parametros, inexistindo qualquer regiao de superposicao entre
os estados ferro e antiferro. Considerando as curvas que obtivemos para €q(g)
observamos para os quatro valores de t;, que a regiao em que essas curvas
comecam a apresentar um comportamento aproximadamente linear, caracteri-
zando o inicio da regiao ferro de trés elétrons, concorda aproximadamente com
a intersecao entre as linhas vermelha e azul em cada um dos quadrantes da
figura 5.3 que mostra a transicao entre os regimes anti-ferro de dois e ferro de
trés elétrons para o sistema desacoplado dos reservatérios mas em equilibrio
termodinamico com eles. A concordancia entre estes valores permite concluir
que o sistema completo da figura [5.1] é ferro com trés elétrons e anti-ferro com
dois ou quatro elétrons. De fato este resultado foi verificado diagonalizando
um aglomerado de nove sitios (73)).

O resultado obtido a partir do estado fundamental do aglomerado é
mostrado na figura e descreve para tg = 0.1,0.2 e 0.3 a correlacao de spin
entre as diferentes componentes do sistema de PQ “s que estamos considerando.
Este resultado confirma a natureza ferro e antiferro da correlacao de spin
(SaSp) entre PQ’s interagentes para o sistema com trés e dois elétrons,
respectivamente(ver figura [5.7), e concorda qualitativamente com o nosso
resultado no que se refere a regiao de transicao entre estes dois regimes.

Considerando, por exemplo, a curva azul, obtida para ty = 0.3, observamos que
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Figura 5.5: A figura mostra a correlacao de spin entre as diferentes partes do
sistema de trés PQ s que estamos tratando neste capitulo.
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Figura 5.6: A figura mostra o estado de carga do PQ central calculado em
funcao do potencial de porta aplicado na base desse PQ e para diferentes
valores da conexao ty entre os PQ’s. O sistema é considerado na posicao de
simetria particula-buraco, com €, = —U/2.
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Figura 5.7: A figura mostra o comportamento do estado renormalizado €, g)
em funcao do potencial de porta Vgug) no PQ a(3) para o sistema com o
nivel de energia ¢y do PQ central ajustado em trés diferentes posi¢oes. Cada
quadrante corresponde a um valor adotado para a conexao t, com esse PQ,
sendo tg = 0.1,0.2,0.3 e 0.4. Para esses quatro valores de ¢y o potencial de
porta V gy aplicado ao PQ central é ajustado dentro das regioes de dois, trés e
quatro elétrons. Na regiao de tres elétrons este potencial é ajustado em Vgy = 0
e nas regioes de dois e quatro elétrons préximo a fronteira com a regiao de treés
elétrons.

em ambos os resultados a transicao entre os regimes anti-ferro de dois e ferro
de trés elétrons ocorre para Vgo/U=1.0. Os resultados também concordam
quando comparamos as curvas obtidas para t5 = 0.1 e {5 = 0.2 com os dois
métodos. Ainda no resultado da figura observamos que o aumento de ¢y e
o consequente fortalecimento da correlagao anti-ferromagnética (Sy()So) com
o PQ do meio, embora diminua a correlacao (Sp(r)Sa(s)) dos PQ’s com os
spins dos contatos metdlicos, nao é suficiente para destruir o regime Kondo
no sistema de PQ’s, que coexiste com o estado anti-ferro na regiao de trés
elétrons. A correlagao anti-ferro (Sa(5)S0) nada mais é do que o inicio de um
acoplamento Kondo dos PQ’s com o elétron nao correlacionado do centro
que logo sera dominante quanto mais sitios entre os PQ s sejam introduzidos
num estudo da interacao RKKY. Na regiao de dois elétrons o estado anti-ferro
concorreria com o regime Kondo e tenderia a diminuir a magnitude dessa
correlagdo, mas é rapidamente enfraquecido com a diminui¢cao da conexao

equivalente f,5 = t3/(w — Vo) entre os PQ’s a e B a medida que €, se
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afasta do nivel de Fermi. Essa propriedade é observada no grafico da figura[5.5
pelo comportamento das linhas tracejadas que se aproximam de zero com o
aumento em mddulo do potencial de porta V gg aplicado na base do PQ central.

Na figura apresentamos um resultado que mostra a carga por spin
que entra no sistema através do PQ central em funcao do potencial de porta
Vgo aplicado na base desse PQ para t, = 0.1,0.2,0.3 e 0.4. Com Vgqg)
ajustado em —U/2 os PQ’s laterais ja estdao ocupados com um elétron cada
e as curvas mostradas na figura descrevem a transicao do estado de ocupacao
do sistema entre dois e quatro elétrons. Observamos nesse resultado que essa
transicao ocorre de forma mais abrupta para valores menores da conexao tg
com o PQ central e que a passagem de N =2—-N =3ede N =3—-N =14
elétrons concorda com os resultados que obtivemos através da solugao exata
e do estado renormalizado €,(3) que apresentamos na figura 5.4l se adotarmos
como critério que essas transicoes ocorrem, respectivamente, em 0.25 e 0.75
no eixo das ordenadas do grafico da carga. Tomando a curva cinza como
exemplo, observamos esses pontos em Vgo/U = 1.6 e Vgo/U = —1.6, que
correspondem aos limites da regiao em que €,(3) apresenta um comportamento
aproximadamente linear em funcdo de Vgy, no resultado da figura (5.4 e
caracterizam, respectivamente, o inicio da regiao de transi¢ao para os regimes
anti-ferro de dois e de quatro elétrons no sistema de PQ “s.

E conveniente estudar a instalagao do regime Kondo no sistema de trés
PQ’s e investigar a possivel compatibilidade deste regime com a natureza
ferro e anti-ferro da correlagdo (S,Ss) nas regides de trés e dois elétrons,
respectivamente. Para isso consideramos os quatro valores de ¢, utilizados no
resultado da figura[5.4le, para cada um desses valores, ajustamos o potencial de
porta V gy em trés diferentes posicoes, que correspondem ao sistema ocupado
com dois, trés e quatro elétrons. Na regiao de trés elétrons ajustamos este
potencial em V gy = 0 para os quatro valores de ¢y considerados enquanto que
nas regioes de dois e quatro elétrons, para cada conexao ty, adotamos de forma
arbitrdria valores de V gy proximos as regioes onde €,y ¢ maximo e minimo,
respectivamente. Com V gy fixo calculamos o estado renormalizado €, em
funcao do potencial de porta Vg,(g) aplicado nos PQ s interagentes.

Os resultados que obtivemos sao apresentados na figura [5.7 e mostram
através dos platos obtidos para €,(3) o estabelecimento do regime Kondo in-
dependente da magnitude considerada para a conexao ty entre os PQ s e do
numero de particulas no sistema. Identificamos neste resultado a compatibil-
idade do regime Kondo com o estado ferro na regiao de trés elétrons. J& nas
regioes de dois e quatro elétrons observamos que, embora concorrente com este

regime, a correlagao antiferro entre os spins dos PQ s nao é forte o suficiente
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Figura 5.8: A figura mostra o comportamento do parametro Z? em funcao do
potencial de porta V gy aplicado na base do PQ central para diferentes valores
da conexao ty entre os PQ’s. O sistema é considerado na posicao de simetria
particula-buraco, com €, = —U/2.

para destruir o estado Kondo estabelecido no sistema. Esse comportamento
pode ser entendido se pensarmos que a conexao equivalente 5 = #2/(w—V go),
definida na secao anterior, diminui com a distancia de V gg em relagao ao nivel
de Férmi w = €y e enfraquece o estado anti-ferro em relagao ao regime Kondo
resultante do acoplamento com os spins dos reservatérios. De fato podemos
observar no resultado da figura [5.4] que €45 se aproxima do nivel de Fermi
com o aumento em médulo de Vg, caracterizando o fortalecimento do regime
Kondo no sistema de PQ’s.

A intensidade da renormalizacdo Kondo com os spins dos contatos
metalicos nas regices de dois, trés e quatro elétrons pode ser identificada no
resultado da figura 5.8 onde mostramos o comportamento do parametro de
renormalizacao Z2 em funcao do potencial de porta Vg e para os quatro
valores de t; que estamos considerando. Este resultado mostra que a renormal-
izacao diminui com o aumento de %y, o que é compativel com o fato de €, ser
mais dependente do Vg, na regiao Kondo e com a diminuicao da correlacao
Kondo na regiao de trés elétrons que observamos no resultado obtido através
da diagonalizacao do cluster, assim como seu fortalecimento com a distancia
entre Vgg e o nivel de Fermi.

Na figurab.9mostramos a condutancia do sistema em funcao do potencial
de porta Vg aplicado no PQ central e identificamos neste resultado os

sinais caracteristicos da correlacao Kondo nas regices ferro de trés e anti-
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Figura 5.9: A figura mostra o comportamento da condutancia em func¢ao do
potencial de porta aplicado na base do P(Q central para diferentes valores da
conexao ty entre os PQ’s. O sistema é considerado na posicao de simetria
particula-buraco, com e, = —U/2.

ferro de dois e quatro elétrons. Observamos neste resultado que a condutancia
apresenta um pico em Vgg = 0 que independe do valor de ty considerado
e que esta associado a compatibilidade do regime Kondo com a correlacao
ferromagnética na regiao de trés elétrons. Em torno desse pico observamos
duas regioes de V gy que aumentam com a magnitude da conexao ty entre
os PQ’s e onde condutancia apresenta valores mais baixos. A diminuicao
da condutancia nessas regioes reflete a mudanga no nimero de particulas
do sistema de trés para dois (ou quatro) elétrons e a consequente transigao
para o estado anti-ferro, que concorre com o regime Kondo e diminui a
intensidade da condutancia. Ja o aumento dessas regioes com ¢, esta associado
ao fortalecimento da conexao equivalente f,5 e da correlagio anti-ferro entre
os PQ’s interagentes. Aumentando o valor de Vgq e, como consequéncia, da
distancia entre €y e o nivel de Fermi, fag se aproxima de zero e fortalece o
regime Kondo instalado no sistema. Como resultado a condutancia volta a
subir, atingindo seu valor maximo em G = 1.0.

No formalismo dos bdsons escravos o regime Kondo se manifesta através
da renormalizacao das conexoes t; entre seus diferentes componentes e do nivel
€a(p) do estado local nos PQ’s interagentes. A renormalizacao das conexoes
se da por meio do parametro Z e a do nivel €,(g) através do multiplicador
de Lagrange A2 sendo f; = Zt; e €a(d) = €a(p) + Ao - Considerando o
efeito sobre as conexoes definimos 1 — Z? como um parametro que ajuda

a caracterizar o regime Kondo no sistema de PQ’s. Quando o valor desse
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Figura 5.10: A figura mostra o comportamento do parametro 1 — Z2 em funcao
da conexao ty para diferentes posicoes do nivel local ¢y do PQ central. Para este
resultado os niveis de energia dos PQ s laterais sao colocados em e, 3y = —U/2.

parametro se aproxima de zero é porque temos Z~1 e praticamente nenhuma
renormalizacao para as conexoes t;. Por outro lado o aumento no valor de 1— 22
reflete a diminui¢ao de Z e o aumento da renormalizagao de suas conexoes.
Com relagao ao nivel renormalizado identificamos a presenca do regime Kondo
quando €,(3~0 para toda a regiao Kondo de valores de Vg,(s), e a auséncia
desse regime quando esse nivel se aproxima de seu valor original €,(3). No nosso
estudo ajustamos €,(g em —U/2 através do potencial de porta V g, (s aplicado
na base dos PQ s interagentes.

Nos resultados das figuras 510 e B.11] mostramos, respectivamente, o
comportamento do parametro 1 — Z2? e do estado renormalizado €a() €M
funcao da magnitude da conexao t, e para diferentes posi¢oes do nivel local €,
descritas pelos valores adotados para o potencial de porta V gg aplicado na base
do PQ central. Para estes resultados ajustamos em Vg, (3 = —U/2 o potencial
de porta nos PQ’s interagentes e investigamos as propriedades do sistema
com a entrada de um terceiro elétron através do P(Q) do meio. A informacao
contida nesses graficos nos permite mapear a intensidade do regime Kondo nas
diferentes regioes de Vgg e ty e serve como complemento para o resultado que
apresentamos na figura [5.4l Considerando este resultado na andlise de 1 — Z>
e €4(3) Observamos que o aumento no valor da conexao t, aumenta a carga
do sitio O(figura [0.6) para o mesmo valor de Vgy e é responsavel por levar
o sistema de um estado dominantemente anti-ferro de dois(ou quatro) a um

estado dominantemente ferro de trés elétrons. Essa transicao ¢ identificada
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Figura 5.11: A figura mostra o comportamento dos niveis renormalizados €,g)
dos PQ’s laterais em funcao da conexao t, para diferentes posicoes do nivel
local ¢y do PQ central. Para este resultado os niveis de energia dos PQ’s
laterais sao colocados em €,(5y = —U/2.

pelo ponto a partir do qual os gréficos de 1 — Z2 e €,(5 passam a ter uma
curvatura aproximadamente constante. No caso de €,(g) esse ponto ¢ observado
logo a direita da parte mais encurvada do grafico, onde essa grandeza atinge
seu valor maximo. Como exemplo consideramos a linha cinza, obtida para
Vgo/U = 1.20, nos gréficos de 1 — Z* e &,(5) . Observamos que a transi¢ao
para o estado ferro de trés elétrons ocorre aproximadamente em tq = 0.3, o
que estd de acordo com o resultado da figura [5.4] se considerarmos que a curva
azul, obtida para €,(g) com ty = 0.3, passa a ter um comportamento quase que
linear com V gy a partir de Vgg=1.2.

Com relacao a intensidade do regime Kondo nas regides de dois (ou
quatro) e trés elétrons observamos a partir dos resultados que o aumento da
interacao anti-ferro com a conexao ¢y na regiao de dois elétrons é responsavel
por enfraquecer o regime Kondo instalado no sistema. Essa competicao é
caracterizada pela rapida diminuicdo na magnitude do parametro 1 — Z2 e pela
tendéncia do estado renormalizado de se afastar de €,(3) = 0 na regiao de dois
elétrons. Observamos que apds entrar numa regiao de transicao, caracterizada
por uma curvatura mais acentuada nos graficos de 1 — Z? e €4(g), 0 sistema
passa a regiao de trés elétrons, onde observamos que o fortalecimento do
estado ferro com o aumento de t; nao se reflete diretamente na diminuicao
da correlagao Kondo e que, portanto, esses regimes coexistem nessa regiao.

Observamos ainda que o sistema consegue se manter no regime Kondo para
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Figura 5.12: A figura mostra o comportamento do estado renormalizado €,(g)
dos PQ “s interagentes em funcao do potencial de porta aplicado na base destes
PQ’s e para diferentes valores da conexao ty. O nivel de energia do PQ central
é colocado em zero e, como podemos observar, o sistema apresenta simetria
particula buraco em torno de €43 = —U/2. O resultado é praticamente
independente do valor de .

valores maiores de % se ¢y for ajustado em valores mais afastados do nivel de
Fermi. Esse comportamento pode ser explicado em termos da conexao efetiva
entre t,3 entre os PQ’s o e 3, que diminui com o aumento, em moédulo, do

potencial V gy aplicado na base do PQ central.

5.5.2
Carga e condutancia em funcao das conexdes e do potencial aplicado aos
PQ s laterais

Os resultados que discutiremos em seguida sao provenientes de um
estudo dedicado especificamente ao processo de coexisténcia entre a correlacao
ferromagnética e o regime Kondo na regiao de trés elétrons. Nesse estudo
consideramos trry = 0.2 para a magnitude das conexdes com os contatos
metalicos, U = 0.5 nos P(Q’s interagentes e ajustamos em ¢, = 0 o nivel
local do PQ central através do potencial de porta V gy aplicado na base desse
PQ. Com esses valores fixos investigamos a natureza dos regimes quanticos
instalados no sistema em fungao do potencial de porta Vg, aplicado na
base dos PQ s interagentes e para diferentes magnitudes da conexao t, com
o PQ central. As caracteristicas particulares a esses regimes sao observadas
nas curvas que obtivemos para o estado renormalizado €,(g), para o parametro

de renormalizacdo Z2 e para a condutancia através do sistema. Para melhor
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Figura 5.13: A figura mostra a condutancia em funcao do potencial de porta
aplicado na base dos PQ’s interagentes «(f3) e para diferentes valores da
conexao ty. O nivel de energia do PQ central é colocado em zero e, como
podemos observar, o sistema apresenta simetria particula buraco em torno de

Ea(/g) = —U/2.

entender estes resultados calculamos a DOS nos PQ’s interagentes para o
sistema na posi¢ao de simetria particula-buraco e para diferentes magnitudes
da conexao ty entre os PQ “s. Os resultados mostram claramente a coexisténcia
do regime Kondo com o estado ferro na regiao de trés elétrons.

No resultado da figura[5.12] construido a partir de dados ja apresentados
na figura [5.7, observamos que a estrutura de plato caracteristica do regime
Kondo no sistema de trés PQ s é preservada com o aumento na magnitude da
conexao ty entre os PQ s e que, portanto, esse regime permanece instalado no
sistema e coexiste com o estado ferro na regiao de trés elétrons. Com a presenca
do regime Kondo a condutancia do sistema assume um valor relativamente
alto entre —U < Vgq3) < 0 e que praticamente independe da magnitude de
to. Esse comportamento pode ser observado no resultado da figura [5.13] e esta
associado a existéncia de um pico Kondo na na regiao do nivel de Fermi como
mostramos na figura 5. 14l Este resultado foi obtido com o sistema na posicao
de simetria particula buraco e mostra trés picos caracteristicos do estado
molecular ferro no sistema de trées PQ“s. Observamos nesse resultado que o
aumento da conexao ty é responsavel por modificar a posi¢cao dos picos laterais
e, em menor intensidade, a largura destes e do pico central que permanece
fixo no nivel de Fermi de modo a permitir o transporte de elétrons através do
sistema.

No resultado da figura (.14] apresentamos a DOS calculada nos PQ’s
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Figura 5.14: A figura mostra o comportamento da DOS local nos PQ’s
interagentes a e § com o aumento na magnitude da conexao t; com o PQ
central 0. Para este resultado os niveis de energia dos PQ’s laterais sao
colocados em €,3) = —U/2.
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Figura 5.15: A figura mostra o comportamento do parametro Z* em funcao
do potencial de porta aplicado na base dos PQ’s interagentes a(/3) e para
diferentes valores da conexao ty. O nivel de energia do PQ central é colocado
em zero e, como podemos observar, o sistema apresenta simetria particula
buraco em torno de €5 = —U/2.
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Figura 5.16: A figura mostra os niveis de energia associados aos estados &,
®, e 3 que constituem a base que renormaliza o sistema de trés PQ “s.

interagentes na regiao em torno do nivel de Fermi e mostramos a formacao
do estado molecular ferro na regiao de trés elétrons (Vgo = —U/2) com o
aumento gradativo da conexao ty entre os PQ’s. A curva preta deste gréafico
representa o pico Kondo proveniente do acoplamento anti-ferro entre o spin dos
PQ’s e os spins dos elétrons em cada um dos reservatérios. Com o aumento na
magnitude de ty a DOS dos PQ “s laterais se transforma gradativamente numa
estrutura de trés picos com larguras que se modificam como consequéncia da
renormalizacao introduzida pelo parametro Z. Um pico central que permanece
fixo no nivel de Fermi e mais dois laterais que sao simétricos e cujas posicoes
estao diretamente relacionadas ao valor da conexao ty entre os PQ ’s.

Esta estrutura da densidade de estados pode ser melhor entendida
representando o Hamiltoniano do sistema numa base que diagonalize o sistema
dos trés sitios a, 0 e 5(e, = €3). Chamando ¢,, ¢y e g estas fungdes de onda
e lembrando que o Hamiltoniano equivalente na aproximacao de campo médio

dos bosons escravos é de um corpo a nossa estrutura pode ser representada na

base,
B = (= 99) (5-28)
P, = %[%(%ﬂ%)ﬂo] (5-29)
% = (ot s) — il (5-30)
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como aparece na figura [5.10] sendo €1 = €4, €2 = €4 + V2fy € €35 = €, — V/2l.
Como no regime Kondo €, = €g = 0 o sitio 1 atua como um PQ de energia
zero e conexao t,/v/2, independente de ty e é o responsavel por gerar uma
densidade de estados como a projetada no sitio a (figura B£I4) com um
pico Kondo centrado em zero. Os outros dois sitios 2 e 3 sao responsaveis
pelos picos satélites na densidade de estados em /2ty e -v/2t, cujas posicoes
sdo naturalmente fortemente dependentes de t, através de t,. Elas levam
a informacao do regime Kondo e podem ser interpretadas conceitualmente
como um “splitting”da ressonancia Kondo de duas impurezas que interagem
via um terceiro sitio sem interacao eletronica. Isto é o cardter conceitual
do problema. Naturalmente que o valor do desdobramento dos picos e o
pico Kondo central depende dos valores dos parametros. Em particular esta
discussao é quantitativamente vélida para uma situacao de simetria elétron-
buraco.

A persisténcia do pico central na posicao do nivel de Fermi pode ser
entendida se pensarmos que o elétron do PQ central é um elétron de conducao
(U = 0). Desta forma observamos que os elétrons do PQ s o e 3 se acoplam
Kondo com o PQ do meio e identificamos a origem do pico central que
permanece fixo no nivel de Fermi, mesmo para valores altos da conexao ty entre
os PQ’s. A existéncia desse segundo acoplamento Kondo vai ser identificada
nos resultados apresentados mais a seguir e que descrevem a estrutura da
nuvem Kondo dentro dos contatos metalicos. Ao discutir as propriedades dessa
nuvem identificamos a semi-largura dos picos laterais com o inverso de sua
extensao e a posicao dos picos laterais com a temperatura 7. que desacopla
o sistema. Ja discutimos no capitulo anterior que, no formalismo dos bdsons
escravos, T, esta relacionada a temperatura Kondo do sistema.

Para investigar a intensidade do regime Kondo na regiao de trés elétrons
apresentamos na figura um resultado para o parametro de renormalizacao
Z? em fungao do potencial de porta Vg,s aplicado aos PQ’s interagentes.
Este resultado mostra que as conexoes do sistema sao mais renormalizadas na
regidao de trés elétrons, em torno de Vgqs = —U/2 no regime Kondo, e que
esta renormalizacao diminui a medida que nos afastamos desta regiao e também
com o aumento da conexao ty entre os PQ’s. Como discutimos previamente
esse comportamento ¢ observado diretamente pela diferenca 1 — Z2 em todas

as regioes de V gqg.



Capitulo 5. Efeito Kondo e correlacdo eletrénica num sistema de trés PQ s

conectados em série 108
0,35
E N=51 [P
0,30 - Efermi=0 00 ’;l “ a 0 B
t=1.00 i

DOS

0,00

T T T T T |' - |l T "'l."“| ‘.l .| T T T T T
-0,05 -0,04 -0,03 -0,02 -0,01 0,00 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05

0,35

DOS

4 s 1 I . \
I/I y‘ 4} \\
J : t ! N
L 1 ! L
e 1 ’ .
Yool '/z . ly o 11y
. =\/g =- Vo a 0 B
4 Vg, Vgﬁ u/2 "

0,00 T

T T T T T T T T T T T
-0,05 -0,04 -0,03 -0,02 -0,01 0,00 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05

Q)

Figura 5.17: A figura mostra o efeito provocado na DOS dos sitios N = 51
e N = 52 dentro dos reservatérios pelo processo de formacgao do estado
ferromagnético com o aumento na magnitude da conexao ¢, entre os PQ“s. Os
dois graficos mostram a ressonancia e a anti-ressonancia observada na DOS
proxima ao nivel de Fermi quando N é fmpar ou par, respectivamente. Em
ambos os gréaficos a curva preta tracejada representa a DOS para o sistema
com ty = 0 e a curva rosa pontilhada a DOS considerando os reservatoérios
isolados (tr(ry = 0). Ja as curvas vermelha, azul e cinza sao obtidas para
to = 0.02, tp = 0.04 e ty = 0.08, respectivamente. O sistema foi considerado na
posicao de simetria particula-buraco, com €,(3) = —U/2 nos PQ s interagentes
e g = 0 no PQ central.
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5.5.3
A Nuvem e a temperatura Kondo

Dedicamos esta parte da secao a discussao dos resultados que obtivemos
ao estudar as propriedades da nuvem Kondo no interior dos contatos metalicos.
Para este estudo ajustamos em trr) = 0.2 a conexao com os reservatorios e
consideramos o sistema na posicao de simetria particula-buraco, com ¢y =0 e
Vgag) = —U/2. Com esses parametros definidos investigamos a forma de como
o efeito Kondo refletido na DOS do PQ «a(f) com um pico no nivel de Fermi se
propaga até um determinado sitio /N no interior dos contatos metalicos e qual é
a influencia do parametro ty. Mais especificamente estudamos a extensao &; da
nuvem Kondo dentro dos contatos L(R) em fungao da magnitude da conexao
to com o PQ do meio e o consequente fortalecimento do estado ferro.

Na figura 517 apresentamos os resultados que obtivemos para a DOS
calculada nos sitios N = 51 e N = 52 dentro dos contatos metalicos. Além
da alternancia entre ressonancia e anti-ressonancia na DOS no nivel de Fermi
para N fmpar e par, respectivamente, este resultado mostra claramente o efeito
nestes sitios provocado pela presenga das ressonancias Kondo do PQ «(f).
Dentre as curvas que aparecem neste grafico a preta tracejada foi obtida para
to = 0.0 e incorpora nos sitios N = 51 e N = 52 a presenca do pico Kondo
observado na DOS da impureza. Ja a curva rosa pontilhada corresponde aos
reservatérios isolados e, portanto, nao possui nenhuma informacao associada
ao regime Kondo. Observamos nos graficos que o aumento no valor da conexao
top nao elimina na DOS a ressonancia (ou anti-ressonancia) no nivel de Fermi
que caracteriza a presenca do estado Kondo no sistema. Neste caso a presenca
de trés ressonancias ou anti-ressonancias dependendo do sitio ser par ou impar
aparecem na regiao vizinha ao nivel de Fermi. O fortalecimento do estado ferro
com o aumento de ¢y nao destrdi a existéncia de uma nuvem Kondo dentro dos
contatos metalicos.

Da mesma forma que nos sistemas de um e dois PQ’s consideramos
as propriedades associadas a extensao da nuvem Kondo como incorporadas
na fungao F(N), que definimos na expressao 4.15 do capitulo anterior. A
informagao fisica correspondente ao sistema de trés PQ s é incorporada a F'(IV)
através da fungao de Green local Gga(ﬁﬁ) calculada nos PQ’s interagentes. A
conexao com o PQ central incorporada através desta funcao faz com que F'(N)
apresente um comportamento oscilatorio, que é envolto por uma exponencial.
A extensao & da nuvem Kondo é obtida calculando o inverso da inclinacao da
reta que assintoticamente é tangente a (n(F(N)). Na figura 518 mostramos as
retas tangentes a (n(F'(NN)) para diferentes valores da conexao t, entre os PQ “s.

Observamos neste resultado que a inclinagao das retas aumenta com a conexao
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Figura 5.18: A figura mostra as retas tangentes as curvas de InF(N) no limite
assintotico para diferentes valores da conexao t; com o PQ central. Este
resultado foi obtido para o sistema na posicao de simetria particula-buraco,
com €4(3) = —U/2 nos PQ’s laterais e ¢g = 0 no PQ central.
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Figura 5.19: A figura mostra o inverso da extensao ¢; da nuvem Kondo em
funcao da conexao ty entre os PQ’s. Este resultado foi obtido para o sistema
na posicao de simetria particula-buraco, com €43 = —U/2 nos PQ s laterais
e ¢g = 0 no PQ central.
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Figura 5.20: A figura mostra o comportamento do parametro Z2 em funcao
da temperatura T para t; = 0.01;0.02;0.03;...;0.30 entre os PQ’s. Este
resultado foi obtido para o sistema na posicao de simetria particula buraco,
com €4(3) = —U/2 nos PQ’s laterais e ¢g = 0 no PQ central.

to com o sitio do meio e tende a se estabilizar para valores relativamente grandes
dessa conexao (ty>0.25). Esse comportamento caracteriza uma redugao da
extensao da nuvem Kondo dentro dos contatos com o aumento de t; até um
limite minimo &,, que permanece invariante independente do valor de ¢y3. Na
figura mostramos a inclinacao das retas, que representa 1/&;, em funcao
de ty e observamos que a extensao da nuvem Kondo obedece uma expressao do
tipo £(tg) = A+ Be * onde A, B e « sao constantes. E importante destacar
que, diferente do capitulo anterior, nao poderemos fazer uma associagao direta
entre a temperatura Kondo definida pela temperatura de corte T, que propoe
a teoria de campo médio dos bodsons escravos e a extensao da nuvem Kondo
dentro dos reservatorios. Pensamos que isto se deve ao acoplamento Kondo com
o elétron de conducao do sitio do meio que também contribui para o efeito
Kondo e, como consequéncia, para definir a temperatura Kondo T},. Assim,
para obter esta energia caracteristica julgamos ser necessaria uma melhor
compreensao do efeito desse segundo acoplamento Kondo nas propriedades do
sistema. Esse trabalho nao sera apresentado nesta tese mas deixamos indicado
que o estudo da nuvem Kondo dentro de uma cadeia de N sitios entre os PQ s
pode esclarecer o papel desempenhado pelo sitio de conducao intermedidrio no
limite de N=1. Lembremos que a extensao da nuvem Kondo apresentada esta
refletida a propagacao do efeito Kondo nos contatos, embora exista um sitio

entre os PQ s contribuindo para o regime Kondo que esta fora deles.
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Para documentar esta incongruéncia calculamos o que seria a temper-
atura Kondo do sistema estudando o valor de T para o qual Z = 0. Sabe-
mos da propriedade associada ao método dos bdsons escravos de desacoplar
os PQ’s do resto do sistema quando sua temperatura 1" atinge o valor T,
como discutido nos capitulos anteriores. No contexto do formalismo este de-
sacoplamento é causado pelo parametro Z que tende a zero quando T=TF.
Este comportamento é observado no resultado da figura onde mostramos
o comportamento de Z? em funcao da temperatura para diferentes magnitudes
da conexao ty entre os PQ’s. Observamos que para qualquer valor de tg o de-
sacoplamento do sistema nao ocorre de forma tao abrupta. Os valores de T,
obtidos a partir do gréafico de Z? em funcao de t; na figura sao apresen-
tados no resultado da figura £.21] e mostram um comportamento parabdlico
em funcao da conexao ty entre os PQ s, semelhante ao que é obtido para a
energia T* = 2t2/Ae que caracteriza a transi¢ao singleto-tripleto no estado
fundamental de uma molécula com dois elétrons num sistema descrito por um
estado f caracterizado por uma repulsao Coulombiana conectado a um estado
de condugao, sendo A€ a separacao entre a energia destes estados (72). Lem-
bremos que o estado singleto é neste caso o estado Kondo. Seria légico imaginar
assim que no sistema em estudo a temperatura Kondo tenha uma dependeéncia
parabdlica com ty sobretudo quando Tk produzida pelos contatos seja, para
valores crescentes de ty, menor que a Tk definida pelos PQ “s com o seu sitio
de condugao intermediario. Como conclusao percebemos que a dependéncia da
temperatura Kondo com ¢, definida a partir da extensao da nuvem Kondo é
incompativel com a obtida pela temperatura de corte do formalismo de campo

médio dos bdsons escravos.

5.6
Conclusoes

Apresentamos neste capitulo um estudo das propriedades eletronicas e de
transporte num sistema de trés PQ “s com dois PQ “s interagentes conectados
indiretamente através de um terceiro nao interagente. Investigamos a natureza
dos regimes quanticos instalados neste sistema e obtivemos a presenga do
regime Kondo nas diferentes regioes que exploramos no espaco dos parametros
to e Vgo. Observamos a presenga dos estados ferro e anti-ferro no sistema com
trés e dois (ou quatro) elétrons, respectivamente. Mostramos a tendéncia da
correlacao anti-ferro de competir com o regime Kondo na regiao de dois e
quatro elétrons, compativel com o resultado obtido no capitulo anterior. Ao
mesmo tempo, na regiao de trés elétrons, mostramos compatibilidade deste

regime com o estado ferro, independentemente do valor de t; entre os PQ"s
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Figura 5.21: A figura mostra a temperatura Kondo 7} do sistema em funcao da
conexao ty entre os PQ’s. Este resultado foi obtido para o sistema na posicao
de simetria particula-buraco, com €,3) = —U/2 nos PQ s laterais e ¢, = 0 no
PQ central.

e investigamos o reflexo do processo de coexisténcia entre estes dois regimes
na estrutura da nuvem Kondo dentro dos reservatérios. Estudamos a nuvem
Kondo dentro dos contatos e mostramos que esta nao é destruida independente
do valor da conexao ty entre os PQ’s, apresentando um comportamento do
tipo £(tg) = A+ Be 0 onde A, B e « sao constantes. Terminamos o
capitulo desenvolvendo um estudo da temperatura de corte T, do sistema em
funcao da magnitude da conexao t; com o sitio central. Para isso utilizamos
a propriedade do método dos bdsons escravos que desacopla o sistema quando
sua temperatura atinge um valor 7' = T, da ordem da temperatura Kondo T}
do sistema. Mostramos que T} apresenta um comportamento parabdlico em
funcao da conexao ty entre os PQ’s, compativel com o resultado obtido no

capitulo anterior.



6
Efeito Kondo e correlacao eletronica num sistema de trés
PQ’s interagentes

6.1
Introducao

Este capitulo é dedicado ao estudo das propriedades fisicas e de trans-
porte numa estrutura de trées PQ’s com um PQ central conectado a dois
contatos metdlicos. Como materializagdo para esse sistema encontramos na
natureza a molécula de Polyoxometalate (27)), proposta como um dispositivo
capaz de operar como uma porta légica quantica baseada num arranjo experi-
mental envolvendo uma ponta de STM conectada na regiao central da molécula
que funciona no regime de valéncia mista como um reservatério eletronico. A

funcao de onda dos elétrons nao localizados podem se superpor a dos elétrons

Figura 6.1: A figura mostra em (A) a molécula real polyoxometalate proposta
por D.Loss e em (B) uma representacdo dessa molécula conectada a dois
reservatérios de elétrons através do PQ central. Nessa estrutura estudamos
a correlacao entre os spins S; e Sg em funcao da ocupacao do PQ central,
cujo spin total é representamos por S..
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Figura 6.2: A figura mostra uma molécula artificial composta por trées PQ’s
interagentes. O PQ 0 se conecta aos eletrodos L e R, bem como aos demais
PQ’s, a e 3, formando a estrutura de PQ’s apresentada.

que existem nas regioes laterais da molécula e dos elétrons ligados a sua parte
central. Os spins eletronicos nessas regides se enxergam magneticamente de
forma indireta por intermédio dos elétrons da parte central, sendo o sinal dessa
correlacao dependente do estado de carga nessa parte da molécula. Que este
sistema possa funcionar como uma porta quantica (24, 25) estd baseado na
possibilidade de se controlar o estado de carga na parte central da molécula
pela aplicacao de um potencial externo através de um eletrodo metalico, e com
isso manipular o sinal da correlacao entre os spins dos elétrons situados nos
atomos que compoem a parte externa da molécula (29). A possibilidade de
se controlar a correlacao magnética e, em consequéncia, a orientacao relativa
entre os spins faz dessa molécula ou, em geral, de uma estrutura de trés PQ s
(23), uma potencial candidata a funcionar como uma porta quantica, disposi-
tivo capaz de armazenar e processar a informacao quantica contida nos spins
externos e que interagem ferro ou antiferromagneticamente entre eles.

A vantagem em se utilizar um sistema de PQ “s assim como apresentamos
na figura estd na versatilidade desse tipo de estrutura no que diz respeito
a possibilidade de controle das propriedades dos PQ’s a partir de eletrodos
metalicos. De fato, através destes contatos podemos aplicar potenciais de
porta Vi(com i = «,0,3) e com isso regular o estado de carga nos PQ’s e
a magnitude de suas conexoes com o resto do sistema. Em nossa proposta
o potencial de porta é ajustado de forma a deixar os PQ “s laterais ocupados
com apenas um elétron. Dependendo da magnitude das conexoes do PQ central
com os reservatorios tr,gy e com os PQ s laterais £,(g), bem como do estado de

ocupacao deste PQ, podemos encontrar o sistema em diferentes regimes. No
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Figura 6.3: Os resultados apresentados a esquerda da figura mostram a
condutancia (linha continua) e a carga no PQ central(linha tracejada). No
lado direito os graficos mostram as correlacoes de spin entre as diferentes partes
do sistema, sendo 5,53 representado pela linha tracejada, SpSy pelas linhas
circulares e Sy Sy pela linha continua. Os resultados (a) e (b) correspondem
atapg =04, (b)e(e)atys =02e(c)e (f)atys =005 J=0U=2e¢
tL(R) =0.3.

caso, observamos a coexisténcia de um regime Kondo de dois estagios (17, [18) e
uma correlagao ferro entre os spins dos PQ “s externos para pequenos valores de
La(p)- De acordo com o que vimos no primeiro capitulo o regime Kondo de dois
estagios resulta do acoplamento dos spins laterais com o spin do PQ central
que a sua vez se acopla Kondo com os spins dos reservatorios de elétrons. Este
regime esta caracterizado por duas temperaturas, Tk € Tko, com Txo < Tk1.
Os resultados mostram que aumentando o valor das conexoes com os PQ’s
laterais, esse efeito é destruido e o sistema passa a um estado molecular com
correlacao ferro entre os elétrons dos PQ “s externos.

No que diz respeito a temperatura T' estudamos sua influéncia sobre as
propriedades de transporte para diferentes valores dos parametros que definem
a estrutura. Os resultados mostram que o aumento de T > Tko resulta na
destruicao do efeito Kondo de dois estagios, com recomposi¢ao do pico Kondo

no PQ central na regiao proxima ao nivel de Fermi ja que para T’ < Tk o pico
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Kondo apresenta uma anti-ressonancia no nivel de Fermi (17). A recomposigao
da DOS nessa regiao abre um canal de conducao que se reflete no aumento da
condutancia entre os reservatérios. Quanto aos bdsons escravos, analisamos o
comportamento com a temperatura dos parametros Z, e ZZ, introduzidos pelo
método e que renormalizam as conexoes do PQ central com os reservatérios
e com os PQ’s laterais, respectivamente. Os resultados mostram que, do
ponto de vista do formalismo, e para pequenos valores das conexoes laterais
ta(s), O efeito provocado pelo aumento da temperatura consiste basicamente
no estreitamento do pico Kondo e no eventual desacoplamento dos PQ’s «
e (. Vimos também que as propriedades do sistema sao insensiveis com a
temperatura quando as conexoes t,(g) sao relativamente grandes e o sistema

se encontra no regime molecular.

6.2
Efeito Kondo e o conceito de porta légica

Esta secao ¢ dedicada a compreensao dos detalhes referentes ao trans-
porte de elétrons através do sistema de PQ’s que estamos propondo e, prin-
cipalmente, de que forma essa estrutura pode ser utilizada como uma porta
légica quantica (24)), dispositivo que serve como uma das motivagoes para este
trabalho. Na computacao em geral, uma porta logica, como o proprio nome in-
dica, funciona como um dispositivo onde sao realizadas operagoes logicas sobre
o que chamamos bits de entrada. No caso, esses bits de entrada correspondem
aos valores 0 e 1 associados a passagem ou nao de corrente elétrica através
de um transistor e correspondem a menor unidade de informacao que pode
ser armazenada. Uma das propostas da computacao quantica consiste em uti-
lizar como bits de entrada os estados |0 > e |1 > correspondentes as projegoes
de spin "up”e "down”em estruturas de PQ s e realizar operacoes sobre esses
"bits quanticos” (qbits) através de um dispositivo que acopla no tempo, ferro
ou antiferromagneticamente, de forma controlada, os spins. Isto cria a possibil-
idade de se operar sobre estados quanticos emaranhados |e >= |0 > +5|1 >
mudando o seu grau de emaranhamento de acordo com um algoritimo que
estabelece determinadas operacoes logicas fixadas pelo objetivo numérico pro-
posto. Este processo permite um enorme ganho no que se refere a velocidade
de processamento de um computador quantico quando comparado com seu
equivalente classico.

No trabalho que estamos desenvolvendo levantamos a possibilidade de

se utilizar a estrutura de PQ s mostrada na figura como um dispositivo
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Figura 6.4: A figura mostra as solucoes ferro e antiferro para o sistema de
trées PQ’s isolados. Em (A) o sistema ¢é ocupado com dois elétrons e em (B)
com trés. Observamos que no primeiro caso a solucao dominante é antiferro
enquanto que no segundo a solucao é ferro. De acordo com o resultado da figura
3 essa propriedade é mantida quando o sistema é conectado aos reservatorios.
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que pode funcionar como uma porta quantica de duas entradas. Em nosso
modelo os gbits de entrada correspondem as projegoes "up”e ”down” dos spins
dos PQ s a e 3. Estes spins podem se acoplar magneticamente formando um
estado emaranhado ferro ou anti-ferro, sendo S;.=1 e S;=0, respectivamente
operando com o potencial de porta que atua sobre ele. Este acoplamento pode
ser manipulado mudando o estado de carga do PQ central. No caso, com o
PQ central ocupado, a correlacao entre os spins laterais é ferro favorecendo
energeticamente o estado com Sp=1. Caso contrario, com o P() central sem
carga, a correlagao entre estes ¢ anti-ferro e o estado fundamental possui S =0.
De fato, considerando os trés PQ “s isolados, o Hamiltoniano que descreve o
sistema pode ser representado numa base de nimero de elétrons N = 2 de m
estados e de N = 3 de m/ estados. Os conjuntos de m e m' estados constituem
uma base para um espaco de funcoes de dois e trés elétrons, respectivamente.

Escolhendo uma base de funcgoes adequadas é possivel definir subespacos
invariantes que conservam a projecao de spin repartindo as matrizes que
representam o Hamiltoniano de dois e trés elétrons em blocos de Sy = 1 e
St = 0, onde Sy é um bom nimero quantico e representa o spin total do

sistema de trés PQ’s. Assim, para o sistema com dois elétrons escrevemos

uma base
P = (10,1 > +11,0,1 >) (6-1)
V2
1
o5 = 01,0 > +1,L0>+0,1,1>+[1,1,0>), (6-2)
que define um subespaco de spin total S = 1. O estado de mais baixa

energia desse subespaco corresponde a uma interacao ferro entre os spins dos
PQ’s laterais uma vez que o estado ¢!, que descreve uma correlacio desse
tipo, é bastante favorecido do ponto de vista estatistico quando comparado
aos outros estados da base. No caso, o indice F' que aparece nas funcoes se
referem ao tipo de correlacao representada pelo estado de mais baixa energia do
subespago, e nao ao tipo de correlagao representada por cada uma das fungoes
que constituem a base. A energia desse estado pode ser obtida numericamente

a partir do Hamiltoniano,

e _ €a t €3 \/Qta
(2e) — \/§t € + )
a 0 Ea/2+€ﬁ/2

representado na base que acabamos de definir. Ainda para o sistema com dois
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elétrons podemos escrever uma outra base

ot = 74H0i> —11,0,1>) (6-3)
AT = SIS HLLO> 0 LT > L1056
AT = ZI0.11,05 (6-5)
ST = 2 (0,0,11 > —[11,0,0 >), (6-6)

V2

que define um subespago de spin total Sy = 0. A exemplo do que acontece
no subespaco de St = 1, o estado @', que descreve uma correlacio anti-
ferro entre os spins laterais, é bastante favorecido quando comparado aos
outros estados que constituem a base. Isso contribui para que o estado de
mais baixa energia contido nesse subespaco descreva uma interacao anti-ferro

entre os spins dos PQ “s externos. A energia desse estado é obtida a partir do

Hamiltoniano
€a + €5 V2t 0 0
HAF _ V2t €0+ €a/2 + €3/2 2t V2t
(2€) 0 2., 2%o4+U 0 ’
0 V2t 0 2, + U

escrito na base que define o subespago de Sy = 0. Na parte (A) da figura
apresentamos as curvas dos estados de menor energia que correspondem aos
subespagos St = 0 e S7 = 1 de dois elétrons em funcao do potencial de porta
aplicado na base do P(Q) central. Esse resultado mostra que, para o sistema com
dois elétrons, o estado fundamental do sistema corresponde a uma configuracao
de S0, sendo Sy, o spin total entre os dois PQ “s laterais (que nao é um bom
nimero quantico). Como consequéncia, os spin externos possuem correlagao
anti-ferro entre eles.

Passando a considerar o sistema com trés elétrons, escrevemos uma base

@HlT> LT I> =011 >) (6-7)

I
Sl

P = (mTlT>—HTl0>) (6-8)

%I

Py = (HOTl>—Hl0T>) (6-9)

SI

o = (01,11 > ~[11,1,0>), (6-10)

Sl

que define um subespago invariante de spin total Sy = 1/2. O estado de menor
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energia pertencente a este subespaco corresponde a uma interacao ferro entre

os spins laterais e pode ser obtido a partir do Hamiltoniano

€a + €5+ €0 V3t,, —\/3tq 0
o V3t 2¢0 + €02 + €5/2 0 —tq
(8e) ™ —V/3t, 0 3ea/2+ 3€5/2 + U ta
0 —t, to €a teg+ 6 +U

representado nessa base. Consideramos ainda outra base invariante de H,

1

AF _ _
901 - \/§<H7Tal> H?TaT >) (6 11)
1
AF .
0y = —ﬂ(l 7,0,TL > +[11,0,1T >) (6-12)
1
AF .
@3 - \/§<|T’ Tlao > +|07 Tl7T >) (6 13)
AP = L0110 > 1L 1.0 ), (6-14)

QI

2

também de spin total Sy = 1/2 para o sistema de trés elétrons. Como
resultado do peso atribuido a ¢{¥, o estado de menor energia pertencente a
esse subespaco corresponde a uma correlagao anti-ferro entre os PQ “s laterais.

Nessa base de estados, o Hamiltoniano de trés elétrons fica escrito como

€ ta ta 0
to« U O ta
ta 0  2¢ to
0 t, —to, €+U

AF
Hizey =

Diagonalizando os Hamiltonianos H(F?)e) e Hés obtemos as energias
dos estados de natureza ferro e anti-ferro associadas aos estados de mais
baixa energia dos dois subespagos de Sy = 1/2. Na parte (B) da figura
apresentamos esse resultado em funcao do potencial de porta aplicado
ao PQ central e concluimos que a configuracao de mais baixa energia e que
corresponde ao estado fundamental do sistema é ferro. Assim, de acordo com
o que haviamos dito, concluimos que os spins dos PQ’s laterais possuem
correlacao tipo ferro quando um elétron ocupar o PQ central e tipo anti-
ferro quando este PQ se encontrar num estado de ocupacao zero. O resultado
apresentado na figura [6.3 (23), obtido usando uma diagonalizagao exata de um
aglomerado, mostra que essa propriedade é preservada quando os trés PQ’s
sao conectados aos reservatorios de elétrons através do P(Q) central. Nesta figura

as curvas tracejadas de cor preta nos quadros a esquerda e de cor vermelha
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Figura 6.5: A figura apresenta um esquema mostrando as escalas de tempo
envolvidas no processo de operacao no modelo de porta quantica que estamos
propondo.

nos quadros a direita representam, respectivamente, a carga que entra no PQ
central em funcao do potencial de porta Vg aplicado na base deste PQ e
a correlacao S,Sp entre os spins dos PQ’s laterais em funcao desse mesmo
potencial. De fato, observamos nestes resultados que a transicao do sistema de
um estado anti-ferro a outro ferro acompanha a entrada de um terceiro elétron

no sistema através do PQ central.

6.2.1
Funcionamento da porta légica

Para ter um entendimento completo de como o sistema de trés PQ’s
que estamos apresentando pode funcionar como uma porta quantica seria
necessario um estudo dependente do tempo, uma vez que essa porta opera
através da manipulacao no tempo do estado de carga do PQ central e das
consequentes permutacoes entre os estados ferro e antiferro formados pelos
spins dos PQ “s externos. No entanto, um estudo das propriedades estacionarias
desse sistema ja se apresenta bastante esclarecedor se pensarmos que os
processos fisicos que ocorrem no dispositivo sao controlados por diferentes
escalas de tempo, como ilustrado na figura Nessa figura apresentamos
um esquema onde sao mostrados os processos fisicos que ocorrem durante
a operagao desta porta légica quantica e, também, os tempos associados a

cada um desses processos. Mais especificamente, a figura mostra uma escala
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Figura 6.6: A figura mostra em (a) a incompatibilidade do efeito Kondo com
a interagao ferro e em (b) a compatibilidade desse efeito com a interagao anti-
ferro.

de tempo associada a transicao do estado de carga do PQ central de 0 para
1 elétron, ou vice versa, e outra correspondente ao tempo de evolucao dos
spins nos PQ s laterais, como consequéncia do acoplamento com o spin do
PQ central quando este esta carregado. A primeira escala, que chamamos de
tempo de tunelamento, depende da posicao do potencial de porta aplicado ao

PQ central Vo, e da conexao tyg) desse PQ com o reservatério R(L), sendo

dada por TtN@. Ja a segunda escala de tempo envolvida é conhecida como
L(R)

tempo da porta e depende da magnitude da interagao Coulombiana U no PQ

h

bap)

corresponde ao tempo do processo durante o qual os spins externos interagem

central e das conexoes laterais t,(g), podendo ser escrita como 7,~ , que
no interior da estrutura para que o sistema funcione como uma porta logica
(23| 24)). Lembremos que a interagdo magnética entre os spins é da ordem de
t2/U.

No que se refere as escalas de tempo envolvidas na operacao da porta
quantica, para que esta funcione de forma adequada, é necessario que 7, >> 7,
sendo quase que instantanea a transicao entre os estados de carga do PQ central
em comparacao com o tempo de evolucao dos spins laterais resultante de seu
acoplamento com esse PQ. Por outro lado, o processo de leitura da informacao
quantica, baseada numa medida de transporte fora do regime Kondo deveria
poder diferenciar uma configuracao ferro de outra anti-ferro para o qual seria
necessario pequenos valores de t7(g) e, como consequéncia, valores de 7, bem
maiores que os exigidos para a operacao adequada da porta quantica. De fato,
na proposta de porta quantica apresentada na referéncia (27) a leitura do

spin total referente aos PQ’s externos é realizada a partir da condutancia
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Figura 6.7: A figura mostra em (a) a condutancia (linha continua) e a carga no
PQ central (linha tracejada), em (b) a correlagoes de spin S, Sy (linha continua),
S1So(linha com circulos) e SZS% (linha tracejadas), e em (c¢) a DOS local no
PQ central (linha de cor preta) e nos PQ’s laterais (linha de cor vermelha).
Estes resultados correspondem a tq 3 = 0.4, J =04, U =2 et g =0.3.

medida através do PQ central com o sistema num regime de acoplamento
fraco(cotunneling regime). Como uma alternativa a esse problema é proposto
a mudanga no tempo das conexoes t,(g) variando-se a distancia entre a ponta
de STM e a molécula de forma controlada, o que é bastante desafiador do
ponto de vista experimental. Segundo essa proposta o valor da conexao com
os reservatorios seria aumentado durante as transicoes do estado de carga
do PQ central, que passa de zero para um e de um para zero elétron, e é
drasticamente diminuida no momento de fazer a leitura da informacao, para
que esta se torne possivel. No entanto é conhecido que os tempos envolvidos
na mudanca de posicao da ponta é da ordem de milisegundos, muito maior que
os tempos envolvidos na dinamica de funcionamento da porta quantica, o que
faz de fato o funcionamento da porta quantica inviavel.

Para evitar estas dificuldades estamos propondo que a condutancia seja
medida estando o sistema num regime molecular, com ¢1,g)~tq(g) € para valores
de Vg, entre 0 e U, com Vg, ) negativo. Esses parametros asseguram o
bom funcionamento da porta, como ja haviamos dito, pois sendo t(g) grande
os tempos de tunelamento sao pequenos. Por outro lado, estando 7" < Tk, a

diferenga entre as condutancias obtidas para as configuracoes ferro e anti-ferro
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devido ao efeito Kondo permitiria distinguir entre essas duas configuragoes sem
mudar o valor de t1,(ry. O processo de leitura seria possivel precisamente porque
sendo tr(p) grande, o efeito Kondo desempenha um papel fundamental. Pode
ser mostrado que esse efeito esta diretamente associado a um resultado para
a condutancia que depende da configuracao entre os spins dos PQ s laterais.
Mais especificamente a informacao referente ao alinhamento ferro ou anti-ferro
dos PQ’s externos se reflete no estabelecimento ou nao do efeito Kondo no
sistema(23)). No caso de um alinhamento ferro entre os spins laterais, com
o sistema no regime molecular, o efeito Kondo nao aparece e a condutancia
medida é praticamente zero. Por outro lado o efeito Kondo é compativel com
um alinhamento anti-ferro entre spins laterais e a condutancia do sistema seria
alta permitindo assim através de um estudo do transporte eletronico fazer
uma distingao clara entre uma configuragao ferro e outra anti-ferro. No caso
da configuracao anti-ferro a presenca de um elétron no PQ central durante
o processo de medida da corrente tende a modificar a orientacao anti-ferro
existente quando o PQ se encontrava vazio. O regime Kondo, entretanto, vai
demorar um tempo 7x para ser destruido, sendo este tempo da ordem de um
décimo da inversa da temperatura Kondo Tk (30)). Para que o dispositivo possa
funcionar este tempo deve ser maior que o processo de medida da condutancia
como para permitir que o regime Kondo tenha uma influéncia clara sobre
ela. Isto pode ser conseguido manipulando os parametros do sistema. Este é
um fenomeno fora do equilibrio. Para entender qual é o efeito da correlacao
anti-ferro sobre a condutancia pode ser feito um calculo dessa grandeza em
equilibrio acrescentando uma interacao de troca J muito pequena entre os
spins de « e 3, que atua no sentido de estabilizar a configuracao anti-ferro
entre esses spins. Este calculo nao serd feito aqui, mas os resultados obtidos
com o método LDECA (23) e mostrados nas figuras [6.3] e 6.7 comprovam nosso
raciocinio. De fato analisando as curvas continua de cor preta e tracejada de
cor vermelha obtidas, respectivamente, para a condutancia e para a correlagao
de spin S,S3 nos quadrantes (a) e (d) da figura observamos que o estado
ferro presente na regiao —U < Vgg < 0 impede o estabelecimento do regime
Kondo no sistema e, como consequéncia, a condutancia G~0.0. Ja na figura
observamos através das curvas continua de cor preta em (a) e tracejada de
cor vermelha em (b) que a condutancia do sistema tende a seu valor méximo
em G~1.0 quando a correlacao entre os spins dos PQ “s laterais é anti-ferro.
Com o objetivo de melhor entender o papel desempenhado pelo efeito
Kondo no processo de leitura da informagao quantica, apresentamos na figura
um esquema onde é mostrado o mecanismo através do qual um elétron

pode tunelar de um reservatoério a outro nas duas possiveis configuragoes entre
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os spins dos PQ’s laterais. Em (A) a correlacao entre esses spins é ferro e
em (B) anti-ferro. No primeiro caso observamos que a troca na orientacao do
spin do PQ central, estado através do qual se realiza o transporte eletronico e
também estado intermedidrio de uma teoria perturbativa(quarta ordem) para
o efeito Kondo que corresponde a uma energia maior que a do estado inicial.
Esta energia maior E3 > Fi, resultado da impossibilidade do elétron do PQ
central de saltar aos PQ’s vizinhos, ja que a configuracao em que os trés
elétrons estao com o mesmo spin concorre com a constituicao do estado Kondo.
Com essa configuragao a condutancia através do sistema vai praticamente
a zero ja que na auséncia do efeito Kondo o sistema sai de ressonancia. Ja
na configuragao anti-ferro mostrada em (B) observamos que o transporte de
elétrons entre os reservatorios, com troca na orientacao de spin do elétron no
PQ central, conserva a energia do sistema e é compativel com o estabelecimento
do efeito Kondo. Nesse caso a condutancia atinge seu valor maximo G = % Os
diferentes comportamentos dos estados ferro, de S; =21, e anti-ferro de S, =0 faz
da condutancia a grandeza a ser utilizada no processo de leitura da informacao
quantica gravada no dispositivo.

O modelo de porta quantica que estamos propondo consiste em um
dispositivo capaz de operar sobre um conjunto de dois gbits que, em nosso
modelo, correspondem as projecoes de spin dos PQ s laterais que podem se
alinhar formando um estado ferro e outro anti-ferro, dependendo da ocupacao
do PQ central. No caso, vimos que o estado ferro de spin S; =1 é concorrente
com o regime Kondo e impede o transporte de elétrons através do sistema, com
a destruigao do estado Kondo no regime molecular quando t,3) > tr(r). Por
outro lado, observamos a possibilidade de coexisténcia entre o regime Kondo
e o estado anti-ferro de spin S;=0. A presenca ou nao do regime Kondo se
reflete diretamente na condutancia medida entre os reservatérios, de modo que
o resultado obtido para essa grandeza carrega consigo a informacao referente

a configuragao ferro ou anti-ferro dos spins dos PQ “s externos.

6.3
Método dos bdsons escravos

6.3.1

Hamiltoniano

O sistema de PQ “s que estamos propondo é descrito por um Hamiltoni-

ano tipo Anderson, escrito como
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H = Z €Nio + Z Ui iNigNiz + Z CwCOU + COUCZU') + Z ti(CZgCOU + CEF]UCZ'U) +
i=a,3,0 1= a”B,O i=L,R i=a,
—00 (o]
+ Y el inig + ] ypcio) + Y el g + i), (6-15)
i=—1 =1

onde ¢! _(¢;,) é um operador que cria(destréi) um elétron de spin o no sitio
i. Ainda nesse Hamiltoniano os termos t;, com i = «, 3, L, R, descrevem as
conexdes do PQ central com os reservatérios(L,R) e com os demais PQ “s(«,3),
enquanto que ¢; e U;, com ¢ = «, 0, 3, representam o estado local e a interacao
Coulombiana no i-ésimo PQ, respectivamente. Esse Hamiltoniano carrega
consigo toda a informacao fisica do sistema de trés PQ s com o qual estamos
trabalhando. Para extrair parte dessa informacao, principalmente no que se
refere as propriedades de transporte do sistema, aplicamos, como em toda
esta tese, o método dos bdsons escravos na aproximagao de campo médio para
U finito que foi discutido no segundo capitulo e que ja aplicamos no estudo
de sistemas mais simples, como no caso de um tunico PQ conectado a um
reservatério de elétrons.

De acordo com o formalismo de bdsons escravos introduzimos os oper-
adores e;, pi, € d;, bem como os multiplicadores de Lagrange A} e A, com
1 = «a,0,0 e, na aproximagao de campo médio, escrevemos o Hamiltoniano

acima como

Hepp = Z €l Cio + Z Us(d;)® + Z ti Zo(c! cop + b ocin) +
i=a, 3,0 i=a,3,0 i=L,R

+ Y tiZiZo(elycor + chotio) + Y HelCinto + clipci0) +

i=a,8 i=—1
+ Y e+ i) + ) N({e) + (pio)” + (di)? — 1) +
i=1 i=a, 3,0
+ Z AQ@' C/LUC’LO' - <p20'>2 - <dz>2)7 (6_16>
i=a,3,0

onde os parametros Zy e Z; Zy, com i = «, (3, sao definidos em termos dos bésons
escravos, como descrito no capitulo 2, e responsaveis pela renormalizacao
das conexoes do PQ central com os reservatorios e com os PQ’s laterais,

respectivamente.
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6.3.2
Sistema de equacoes nao lineares

Considerando a simetria « = # e L = R e minimizando a energia livre F'
em relacao aos bdsons e aos multiplicadores de Lagrange definidos para cada
PQ obtemos um sistema de 10 equagoes nao lineares que devem ser resolvidas

autoconsistentemente. Elas sdo:

or
e = Zt ZO ((ch_coo) + (ch Can)) + 2X8(es) = 0
oF 82 o o
(9<an> = taZo a<pao> ((CLO'COU> + <C(T)acacr>) + 2()‘1 - )‘2a><pao> =0
oF oz N N N
d(dy) - Ztazom“ciwc%) + <C$UCOCO'>> +2(U 4+ AT = A%, — A%){da) =0
oF
I\ - <eoc>2 + Z <poza>2 + <doc>2 -1=0
1 ag
oF
NS = <Claca0> - <paa>2 - <da>2 =0,
enquanto que, em relagao aos bésons e aos multiplicadores definidos para o PQ
central,
oF 07,
a<60> - i:L’Rt 8( >(<C CUU> COUCZU Z;B t Z C COU> + <Cg)aci0>) + 2/\(1)<60>
oF 07y t 820 T t
= t; Ci»Coo cgcw tiZ ((cioCoo) + (ChuCio)) +
8<p00> A < >(< 0 > 0 lza:ﬁ 0 > < 0 >)
+2()\0 )\go><p00> -
oF
A0do) = Z ti——r ( c +Coo) + COUCM Z t; Z c +Coo) T <c$acw)) +
= L R =« ﬁ

+2(Uo AN — AgE) (dy) =0
oF
VI (o) —I-Zpog 2-1=0
1
oFr

_ T 2 2 _
= (CopCos) — (Pos)” — (do)” = 0.
8)\(2)0. <0 0> <0> <0>

Resolvendo esse sistema de equacgoes obtemos autoconsistentemente os valores
médios dos bosons escravos e dos multiplicadores de Lagrange responsaveis por
levar o sistema ao regime Kondo. Os seis valores médios a serem calculados,
(€:), (pio) € (d;), com i =0,a(), aparecem na estrutura de Zy e Z;Zy, que
sao responsaveis pela renormalizacao das conexoes do PQ central com os

reservatérios e com os PQ’s laterais, respectivamente. O multiplicador A5 _

=0
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¢ responsavel por levar o sistema ao regime Kondo através da renormalizacao
do nivel de energia local nos PQ s, perto do nivel de Fermi, enquanto que \}
tem o papel de restringir aos valores de zero, um e dois elétrons a ocupacao do
i-ésimo P(Q, como discutido no segundo capitulo. Do ponto de vista pratico a
natureza nao linear do sistema introduz uma série de dificuldades associadas
ao aparecimento de picos muito estreitos nas DOS dos PQ s laterais, o que
dificulta o processo de integragao numérica. Esse tipo de dificuldade nos limita
a trabalhar numa regiao relativamente pequena do espago dos parametros,
principalmente no que se refere ao valor da interacao Coulombiana U, que
ficou limitada a um valor maximo de 0.65, e das conexoes t,(3 do PQ central
com os PQ’s laterais que nao podem ser muito pequenas quando comparadas

com as conexoes tr(g) com os reservatorios.

6.4
Funcoes de Green

Apresentamos abaixo as funcées de Green que utilizamos nos célculos
auto-consistentes. No caso, adotamos €, = €3, bem como t, = tg e t;, = tg, de
modo a considerar uma simetria entre L — R e a — 3, reduzindo em niimero
e tamanho as equagoes nao lineares a serem resolvidas. As fungdes de Green

locais obtidas para os PQ s laterais e central sao dadas por

(1 = t3900960 — 1900010 — tRY00IR ) Yoo

Goa =Gps = - — (6-17)
pb 1- t?yQOaQaU - t%QOJgﬁU - t%QOUgLJ - t%{gﬂagRU
e
Joo
[ - — 6-18
00 - t?ngO'gaa - t%QOUgﬁO' - t%gﬂogLa - t%%QOUgRa ( )
respectivamente. Ja para as fungoes de Green nao locais obtemos
gOUtagaU
©—Ge, = _ - (6-19)
0 09 1- tgngagoca - t%QOUgBU - t%g(]agLa - t%{QOUgRJ
e
o o g~LtLgo
70=Gr = . (6-20)

- tagoggaa - t%gmfgﬁo‘ - t%QOUgLU - t%{gOo’gRa

Nestas expressoes go(a)(g)s ¢ @ funcao de Green de um corpo definida para o

PQ 0(«)(B) e grirye = wve -4 V;z_‘ltg ¢ a funcao de Green que descreve os contatos

metélicos L(R) do sistema.
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A integral da parte imaginaria das fungoes vestidas,

o0

()= [ Img(G @) fufw)do, (621
—0o0

onde ¢ = 0,L,R,a,3, j = 0,a,8 e frr € a distribuicdo de Fermi dos

reservatorios, que supomos em equilibrio Termodinamico, nos permite obter de

forma auto-consistente os valores médios que aparecem no sistema de equacoes

nao lineares da secao anterior. Outra funcao de Green importante é a

giatLQOGthI}a
¢ (W) = _ — (6-22
LR( ) 1- tiQOUgao' - t%QOUgﬁO' - t%QOUQLU - t%gOUgRO' ( )

a partir da qual podemos calcular a condutancia do sistema,

1 o
G(Ef@"mi> - _%tzl‘GLR(Efermi)F; (6—23)

onde Eyerpm; € 0 nivel de Fermi nos reservatoérios.

6.5
Resultados

Esta secao é dedicada ao estudo do comportamento fisico do sistema
em diferentes regimes. Mais especificamente apresentamos os resultados que
obtivemos para a condutancia, a densidade de estados local nos PQ’s e os
parametros Z, e Z Z, responsaveis por renormalizar as conexoes do PQ central
com os PQ “s laterais e com os contatos, respectivamente. Esses resultados sao
obtidos para diferentes conexoes, temperaturas, e valores do potencial de porta
aplicado ao P(Q) central.

Na figura apresentamos um estudo a 7' = 0 mostrando o comporta-
mento da DOS do PQ central para diferentes valores das conexoes Z,(3) com
os PQ s laterais. Este resultado é obtido com os potenciais de porta ajusta-
dos na posigao de simetria particula-buraco Vgy = Vg, = Vgg = —U/2, com
U = 0.65 e mostra uma mudanca no comportamento do sistema que, com o au-
mento dessa conexao, passa de um estado caracteristico de um regime Kondo de
dois estagios ta(g) < trr) (I7) a um estado molecular nao Kondo tq 3>t (r)
(I7). A anti-ressonancia observada na DOS do PQ central e o afastamento
entre os estados ligado e nao-ligado, caracteristico do regime molecular, im-
possibilitam o transporte de elétrons através do P(Q) central da estrutura, que

se comporta como um isolante. Veremos a seguir que, com o aumento da tem-
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Figura 6.8: A figura apresenta as DOS’s calculadas no PQ central para
diferentes valores das conexoes com os PQ ‘s laterais . O resultado é obtido
em T=0 e com o potencial de porta nos PQ s ajustado na posicao de simetria
Vgi=-U/2, comi=0,a,peU =0.65.
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Figura 6.9: A figura apresenta a DOS calculada no PQ central para diferentes
valores de temperatura. O potencial de porta aplicado nos PQ’s foram
ajustado na posi¢ao de simetria Vg; = —U/2, com i = 0,a, e U = 0.65.
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Figura 6.10: A figura apresenta a DOS calculada no PQ central para diferentes
valores de temperatura. O potencial de porta aplicado nos PQ’s foram
ajustados de forma que e,=eg = —0.1 e eg = —0.325, dessa vez fora da regiao
de simetria particula buraco.

peratura no regime Kondo o primeiro estagio é destruido e o sistema passa
a conduzir. Por outro lado veremos que a mudanca na temperatura inter-
fere muito pouco nas propriedades de transporte através do sistema quando
0 mesmo se encontra num regime molecular confirmando que o sistema esta
fora do regime Kondo. Neste caso nao existe uma temperatura caracteristica
Tk por cima da qual as propriedades do sistema, incluindo a condutancia,
mudam radicalmente como acontece quando o sistema esta no regime Kondo.
Nesse caso o transporte de elétrons permanece proibido independentemente da
temperatura. Nesta configuracao a estrutura de PQ s possui trés elétrons e a
correlagao entre os PQ “s laterais ¢ ferromagnética (23)).

As figuras e mostram a influéncia da temperatura nas DOS s
dos PQ’s obtidas com o potencial de porta do PQ central Vg, ajustado na
posicao de simetria particula buraco —U/2 e os potenciais de porta dos PQ’s
laterais Vg, e Vgs em duas diferentes regioes do espago das energias. No
primeiro caso também colocamos esses potenciais em —U /2 enquanto que no
segundo o sistema é considerado fora da simetria, com Vg, = Vgg = —0.1.
Ambos os resultados mostram claramente o sistema num regime Kondo de
dois estagios (17), com temperaturas caracteristicas Ty € Tko(Tk1 >> Tko)
que representam, respectivamente, o primeiro e o segundo estagio do regime. A

largura da DOS do PQ central corresponde a primeira temperatura Kondo Tk
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Figura 6.11: A figura mostra o comportamento com a temperatura do
parametro ZZ, introduzido no contexto do formalismo dos bdsons escravos
e que ¢ responsavel por renormalizar a conexao com os PQ’s laterais. Esse
parametro ¢ estudado com o sistema em diferentes regimes, definidos pela
magnitude da conexao t,(g).

enquanto que a largura da anti-ressonancia observada nessa DOS, ou mesmo
as larguras das DOS s calculadas para os PQ s laterais, como mostramos na
figura correspondem a T'xs.

Observamos que o aumento da temperatura do sistema destréi o segundo
estdgio do regime Kondo com o desaparecimento da anti-ressonancia da DOS
do PQ central na regiao proxima ao nivel de Fermi. Vimos também, que o
desaparecimento dessa anti-ressonancia é acompanhado de um estreitamento
na DOS dos PQ “s laterais e que esse processo é mais intenso com o sistema fora
da posicao de simetria, que é o caso da figura [6.T0. A transi¢ao do sistema de
um regime Kondo de dois estdgios para um regime Kondo de um estagio com
o aumento da temperatura 1" > Tko permite a existéncia de estados no PQ
central perto do nivel de Fermi através dos quais os elétrons podem circular
e, consequentemente, o tunelamento de elétrons entre os reservatorios. Como
podemos observar, a partir do resultado da figura [6.11], esse comportamento se
reflete no formalismo dos bdsons escravos através da influéncia da temperatura
no parametro ZZy que conforme mencionamos em 6.3.2, é responsavel pela

renormalizacao das conexoes com os PQ “s laterais. O resultado apresenta um
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Figura 6.12: A figura mostra para diferentes temperaturas o comportamento
de Zy em funcao do potencial de porta aplicado ao PQ central. Esse parametro
¢ responsavel por renormalizar a conexao do P(Q central com os reservatoérios.
Este resultado é obtido com os potenciais de porta dos PQ “s externos ajustados
em —U/2, com U = 0.65.
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Figura 6.13: A figura mostra para diferentes temperaturas o comportamento de
Z Zy em funcao do potencial de porta aplicado ao PQ central. Esse parametro é
responsavel por renormalizar a conexao entre o PQ central e os PQ “s laterais.
Esse resultado é obtido com os potenciais de porta dos PQ “s externos ajustados
em —U/2, com U = 0.65.
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Figura 6.14: A figura mostra para diferentes valores de temperatura o com-
portamento da condutancia em funcao do potencial de porta aplicado na base
do PQ central. Esse resultado é obtido com os potenciais de porta ajustados
—U/2, com U = —0.65, de forma a deixar o sistema na posi¢ao de simetria
particula buraco.

estudo desse parametro em funcao da temperatura para um potencial de porta
aplicado aos PQ s de modo a deixar €,(3) = —0.1. Este valor permite estudar
de uma forma clara o comportamento com a temperatura do sistema do regime
Kondo de dois estagios ao regime molecular nao Kondo conforme aumentamos
o valor de t,(3). No que se refere as conexoes com os PQ “s laterais observamos
que, para l,(3)<0.14, o parametro ZZ, vai rapidamente a zero com o aumento
da temperatura, desconectando os PQ “s laterais. Esse desacoplamento reflete
a transicao do sistema que passa de um regime Kondo de dois estagios para
um regime Kondo de um estdgio. J& para valores de f,(3 > 0.14 o sistema
é encontrado num estado molecular que se apresenta praticamente invariante
com o aumento da temperatura.

Na figura apresentamos um estudo de ZZ, em funcao do potencial
de porta Vgq aplicado no PQ central para diferentes valores de temperatura.
De fato, observamos nesse resultado que entre Vggy = —0.2 e Vgg = —0.8,
regides em torno da simetria Vgo/U = —0.5, com U = 0.65, a mudanga com
a temperatura é quase zero refletindo que o sistema para estes parametros
esta no regime molecular. J& para valores mais afastados dessa regiao o termo
Z 7y fica bastante sensivel com a temperatura, o que se reflete na transicao

para o regime Kondo de um estagio. Esta dependéncia com a temperatura nao
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aparece no Zy, responsavel por renormalizar a conexao do PQ central com os
contatos. O resultado da figura [6.121 mostra que esse parametro é praticamente
independente da temperatura quando t,(3)~t(r) independente do potencial de

porta Vgg.
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Figura 6.15: A figura mostra a variacado com a temperatura da densidade
de estados no PQ’s 0, a e 3 calculada para o sistema em dois regimes
diferentes. Em (A) o sistema apresenta uma anti-ressonancia na DOS do PQ 0
caracterizando um efeito Kondo de dois estdgios enquanto que em (B) o sistema
apresenta dois picos que caracterizam o estado molecular. Vimos em (A) que
o aumento da temperatura é responsavel por recompor o buraco na DOS do
PQ central, destruindo a anti-ressonancia caracteristica do efeito Kondo de
dois estagios e provocando uma transicao isolante-metal no regime do sistema.
Em (B) vimos que, no regime molecular, o sistema permanece completamente
insensivel com o aumento da temperatura.

Num estudo mais detalhado apresentamos em as DOS’s dos PQ’s
em dois regimes diferentes, ambos obtidos com o sistema fora da posicao de
simetria. Em (A), para um valor relativamente pequeno das conexoes laterais,
observamos que em T = 0 o sistema se encontra num estado caracteristico
de um regime Kondo de dois estagios. Nesse caso, o aumento gradativo da
temperatura reconstitui a anti-ressonancia observada na DOS do PQ central,
destruindo o primeiro estdgio do regime Kondo, com temperatura T, e
levando o sistema a um regime que possibilita a conducao de elétrons. Quanto

aos PQ’s laterais, observamos um pico de largura associada a Txe € um
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rapido estreitamento dele conforme a temperatura aumenta. Em (B) o sistema
¢ considerado no regime molecular em 7" = 0 com um valor relativamente
grande para as conexoOes laterais. Os resultados mostram que esse regime
em nada se altera com o aumento da temperatura, ficando as DOS, tanto
do PQ central como dos laterais, pouco alteradas com a temperatura. O
comportamento observado pelo sistema nas duas situagoes que descrevemos
reflete o comportamento das curvas que obtivemos para ZZ, na figura .11l
Observamos nesse resultado que para t, = 0.1 o aumento da temperatura
provoca um decréscimo acentuado em ZZ;, diminuindo a conexao com os
PQ’s laterais e levando o sistema a um regime Kondo de um estagio. Ja
para tq (3 = 0.2 observamos que o aumento da temperatura praticamente nao
modifica ZZ, impossibilitando uma transicao de regime.

A dependéncia com a temperatura e com o valor do potencial de porta
aplicado em cada PQ, no que se refere aos parametros introduzidos pelo
método dos bdsons escravos e que renormalizam as conexoes, esta diretamente
associada as propriedades de transporte do sistema e se reflete diretamente
na condutancia conforme apresentamos na figura [6.14 Adotamos um valor
de t,3 > tr(r) para que o sistema esteja num regime molecular de forma
que a condutancia fora da ressonancia é praticamente zero independente da
temperatura. Como ja discutimos anteriormente esta é a situagao na qual os
PQ’s externos estao acoplados ferromagneticamente e o sistema estd fora do
regime Kondo. Para este sistema a medi¢cao de uma condutancia zero é uma
forma de identificar que o sistema esta com acoplamento ferro, e uma maneira
de ler a informacao contida nos spins. Para este mesmo sistema, um estado
com correlacao anti-ferro entre os spins externos teria dado, como ja discutimos
qualitativamente, um resultado oposto para a condutancia, ja que neste caso
o sistema esta no regime Kondo criando um canal para os elétrons circularem
pelo dispositivo. Este resultado pode ser obtido facilmente acrescentando uma
pequena interagao anti-ferro J = 5,53 com J > 0 o que permitiria estabilizar
o estado antiferro como o estado fundamental do sistema. Embora este calculo
nao tenha sido feito utilizando o método dos bdsons escravos, mostramos
na figura o resultado da condutancia utilizando o método LDECA (23)),
conformando que neste caso a condutancia é G = % e mostrando claramente
que uma medida da condutancia nos permite ler a informacao contida no
sistema diferenciando claramente as correlacoes ferro e anti-ferro entre os spins

externos.
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6.6
Conclusoes

Neste capitulo mostramos que um sistema de trés pontos quanticos
acoplados linearmente entre si e com o central conectado a contatos metalicos
possui uma fisica muito rica. Dependendo do valor de seus parametros pode es-
tar num regime Kondo de um estagio, ou de dois estagios com propriedades to-
talmente dependentes da temperatura, ou num regime molecular praticamente
independente desta grandeza. Cada um destes regimes refletem acoplamentos
diferentes entre os spins laterais. Como a correlacao entre eles pode ser fer-
romagnética ou anti-ferromagnética dependendo do estado de carga do ponto
quantico central que pode ser controlado manipulando o potencial de porta V gq
este sistema é um forte candidato a atuar como uma porta logica quantica. Por
outro lado demonstramos também que a leitura do contetido da informacao da
porta quantica pode ser facilmente realizada medindo a condutancia do sis-
tema que depende, devido ao efeito Kondo, fortemente da correlagao entre os

spins.



7
Conclusoes e perspectivas

Nesta tese utilizamos o formalismo dos bdsons escravos na aproximacao
de campo médio para investigar as propriedades eletronicas e de transporte
em nanoestruturas de pontos quanticos. Em particular estudamos a fisica
associada ao estabelecimento do regime Kondo em sistemas com um, dois e trés
PQ s interagentes que sao conectados entre si e a contatos metélicos formando
moléculas artificiais com diferentes topologias. Investigamos a potencialidade
destas estruturas para serem utilizadas nao apenas como plataforma de estudo
para as diferentes variagoes do regime Kondo e de outro tipo de correlagoes mas
também para funcionar como um dispositivo capaz de armazenar e processar
a informagcao quantica contida na orientacao dos spins dos PQ “s interagentes.
Esta perspectiva abre caminho para o desenvolvimento de uma porta logica
quantica, elemento fundamental para a construcao do que seria o processador
de um computador quantico.

A primeira estrutura considerada consiste de um PQ com interacao
Coulombiana U conectado a um reservatério de elétrons. Este é um sistema
extensamente estudado e tem como tnico objetivo apresentar o método dos
bosons escravos e descrever a forma de como a fisica Kondo é incorporada
ao sistema através deste método. No contexto de uma aproximacao de campo
médio descrevemos o comportamento do multiplicador de Lagrange Ao, re-
sponsavel por renormalizar a energia do estado local ¢, no PQ interagente,
e dos operadores bosonicos e;, p;, € d; que projetam o sistema num estado
ocupado com zero, um e dois elétrons e que estao associados a renormalizacao
da conexao t; com o reservatério através do parametro Z. Enfatizamos a im-
portancia do método dos bdsons escravos na aproximacao de campo médio
no sentido de que este pode ser aplicado a sistema mais complexos de varios
PQ s e, embora nao considerado nesta tese, a situagoes fora de equilibrio ter-
modinamico, fornecendo resultados excepcionalmente acurados e comparaveis
quantitativamente com resultados exatos. E fundamental destacar que o for-
malismo é aplicado para uma situacao onde a interacao Coulombiana local é
finita. Isto é de grande importancia porque nos permite, de uma maneira nat-

ural, estudar a concorréncia entre o efeito Kondo e as correlagoes magnéticas
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entre os spins de uma estrutura de PQ “s que no limite U—o00, muito usado na
literatura, sao eliminadas. Esta é a fisica que analisamos nesta tese , permitindo
que o problema seja estudado de uma forma adequada sem acrescentar termos
espurios no Hamiltoniano, que nao existem, e que sao incorporados para recriar
os efeitos magnéticos que o limite de U—oco elimina. A simplicidade formal do
método é proveniente do fato que o problema de muitos corpos é reescrito como
o problema de um corpo. As dificuldades sao derivadas das multiplas variaveis
auto-consistentes que devem ser resolvidas, o que implica num desafio numérico
nada desprezivel.

Também utilizamos o sistema de um PQ para estudar, na densidade
de estados, a forma na qual o pico Kondo existente na impureza se propaga
nos contatos metdlicos. Mostramos que esta perturbacao estd associada a
existéncia de uma nuvem chamada nuvem Kondo que se estende no interior
destes contatos e cuja extensao £ se relaciona com a temperatura Kondo Ty
do sistema através da expressao & = «/Tk, onde « é uma constante. Este é
um conceito que nao esta ainda bem estabelecido na literatura e nao existe,
que saibamos, nenhum resultado experimental que confirme sua pertinéncia.
Descrevemos toda uma metodologia para o calculo da extensao £ desta nuvem
e para a obtencao de um valor estimado para a temperatura Kondo Tk do
sistema baseado no célculo da DOS no interior dos contatos. Comparando
as DOS obtidas para o sistema dentro e fora do regime Kondo, propomos
uma fun¢ao F(N) (onde N é o sitio da semi-cadeia infinita que representa
o contato, medido a partir de sua borda) através da qual podemos extrair
a extensao da nuvem Kondo. Para descrever a DOS fora do regime Kondo
(T > Ty) utilizamos a solucdo Hubbard I'D. O resultado mais importante que
obtivemos neste estudo foi verificar que a fun¢ao F(N) define uma distancia
caracteristica &, de carater universal, que s6 depende da temperatura Kondo T},
que satisfaz £ = a/T}, onde «=0.65 para um PQ. Verificamos a concordancia
de nossos resultados com os obtidos através de dois outros métodos. No caso o
método do aglomerado embebido ECA e do grupo de renormalizacao numeérica

NRG, ambos descritos nesta tese.

7.1
Molécula de dois PQ s

Estendemos o tratamento do problema Kondo a uma molécula de dois
PQ’s interagentes o e 3. Embora este seja um problema extensamente estu-
dado na literatura existem aspectos dele nao bem entendidos. As fronteiras

INo tratamento de sistemas mais complexos aproveitamos uma propriedade do método

dos bdsons escravos que desconecta a impureza para 1>>T}, para compararmos as solugoes
Kondo p¥ e nio Kondo p™¥ na construgao da fungao F(N).
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entre o regime Kondo molecular de um elétron e o regime de concorréncia
entre o anti-ferromagnetismo e o efeito Kondo de dois elétrons é um deles. O
outro ¢é a constituicao da nuvem Kondo e a partir dela como T}, depende dos
parametros do sistema. Na molécula, cada PQ é ligado a um contato metélico
e ao outro PQ através das conexoes tp(g) e lng, respectivamente. Como ja
mencionado a descrigao da fisica Kondo neste sistema através do método dos
bésons escravos a U finito nao elimina a correla¢ao de spin J = tiﬁ /U entre os
PQ s interagentes permitindo estudar o processo de competicao entre esta cor-
relacao e o regime Kondo formado pelo acoplamento com os spins dos elétrons
de condugao dentro dos contatos. Esse processo ¢é regido pela concorréncia
entre duas escalas de energia caracteristicas, a interacao J e a temperatura
Kondo Tk do sistema.

A natureza do regime quantico instalado no sistema de dois PQ s pode
ser controlada ajustando a magnitude das conexoes trgr) e t,3 associadas,
respectivamente, as duas escalas de energias que acabamos de comentar e a
posi¢ao do estado local nos PQ’s através de um potencial de porta Vgqg)
aplicado na base destes P(Q’s. Para identificar estes regimes e entender
algumas de suas propriedades basicas estudamos o comportamento de algumas
grandezas como a condutancia G, o nivel renormalizado €,3 e o parametro
7, responsavel por renormalizar as conexoes entre as diferentes partes do
sistema, em funcao do potencial de porta Vg, () e para diferentes magnitudes
da conexao t,g entre os PQ “s. Obtivemos a partir dos resultados que o sistema
pode se apresentar em trés diferentes regimes, que dependem da carga total e
da magnitude de suas conexoes. Para o sistema com dois elétrons verificamos a
presenca do regime Kondo quando t,3 ¢ relativamente pequeno. Aumentando
a magnitude desta conexao obtivemos a destruicao deste regime e a transicao
do sistema a um estado molecular nao Kondo de dois elétrons. Verificamos
ainda nas regiao de um e trés elétrons a existéncia de um estado Kondo
molecular. Caracterizamos a presenca deste estado através dos platos formados
em €,3 = j:fag para valores relativamente grandes de t,3 e da condutancia
que atinge um valor préximo de seu maximo, G&1.0, na regiao de V g,(5) onde
ocorrem estes platos. Obtivemos uma solucao exata para o sistema desacoplado
dos reservatorios. Esta solugao nos auxiliou no sentido de identificar para um
determinado valor de t,5 a regiao de Vgq (g onde ocorrem as flutuagoes de
carga e os processos associados a transicao do sistema de um regime quantico
a outro.

Calculamos as DOS dentro dos contatos no processo de transicao entre o
regime Kondo e a interacao anti-ferro na regiao de dois elétrons e obtivemos a

funcao F(N) para diferentes valores da conexao t,s entre os PQ “s. Observamos
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que esta funcao apresenta um comportamento oscilatério que é envolto por
uma exponencial e que resulta do acoplamento direto entre os PQ s através
de t,3. Obtivemos a extensao § da nuvem Kondo e, consequentemente, a
temperatura Kondo Tk do sistema através da inclinacao da reta tangente as
fungdes InF(N) que obtivemos para diferentes valores de t,5. Os resultados
mostraram que a temperatura Kondo do sistema aumenta com a magnitude
desta conexao, apresentando um comportamento exponencial e que reflete, com
a diminuicao de ;, a destruicao da nuvem Kondo dentro dos reservatérios como
consequéncia da interacao J = tig /U entre os spins dos PQ s interagentes
quando aumentamos ¢,4. Ainda no sistema de dois PQ “s realizamos um estudo
a temperatura finita. Neste estudo aproveitamos a propriedade do método
dos bdsons escravos de desacoplar o sistema quando sua temperatura atinge
um determinado valor 7" = 7., que chamamos de temperatura de corte e
que, para pequenos valores da conexao t,g, ¢ idéntica a temperatura Kondo
obtida a partir da extensao da nuvem Kondo. Nesta regiao de t,3, o regime
Kondo se encontra bem caracterizado e tanto T, quanto Tk apresentam um

comportamento exponencial em funcao de t,g3.

7.2
Molécula de trés pontos quanticos

Apresentamos uma molécula de trées PQ s com dois PQ s interagentes
«a e [ interligados indiretamente através de uma conexao t; com um terceiro
PQ nao interagente. Nesta molécula cada PQ interagente é conectado a um
contato metélico através da conexao trry formando uma estrutura em série.
Estudamos as propriedades do sistema em funcao da posicao do nivel ¢, do
estado local do PQ 0 para diferentes valores da conexao t, com este PQ,
supondo Vg = —U/2.

Obtivemos resultados para o nivel renormalizado €3 do PQ a(f3), a
condutancia, a carga no PQ central e para o parametro Z que renormaliza
as conexoes do sistema. Também foram estudadas as grandezas em funcgao de
V ga(s) quando ¢ ¢ fixado em €y = 0. Analisando estes resultados identificamos
na regiao de trés elétrons a coexisténcia do regime Kondo com a correlacao
tipo ferro entre os spins dos elétrons nos PQ “s interagentes independente da
magnitude de to. Na regiao de dois(ou quatro) elétrons observamos a natureza
da interacao anti-ferro que concorre com o estado Kondo. A orientacao tipo
ferro ou anti-ferro entre os spins dos PQ “s interagentes para o sistema ocupado
com trés e duas(ou quatro) particulas, respectivamente, é melhor entendido
pelos resultados que obtivemos de forma exata para o sistema desacoplado

dos reservatérios e confirmada através do calculo das correlagoes de spins
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para o sistema completo realizadas utilizando o método LDECAZ. Estas duas
solucoes nos ajudaram a localizar as regides onde ocorrem as flutuagoes de
carga associadas a transicao do sistema de um regime em que os spins nos
PQ’s interagentes se orientam de forma paralela e anti-paralela.

Os resultados que obtivemos para a molécula de trés PQ s com spins
em sitios interagentes a e [ acoplados com um spin de conducao no PQ
central, nao interagente, sao importantes pois esclarecem que a correlagao ferro
é compativel com o regime Kondo e a anti-ferro é concorrente e tende a destruir

este regime.

7.3
Sistema de trés pontos quanticos como porta quantica

Na parte final desta tese estudamos uma molécula de trés PQ “s intera-
gentes, a, 0 e 3. Os PQ’s a e § sao conectados ao PQ central 0 através de
uma conexao l,(g). Este, por sua vez, é conectado a dois contatos metdlicos
através da conexao trg) formando uma estrutura de trés PQ’s em paralelo.
Nés mostramos que este dispositivo é capaz de armazenar e processar a in-
formagcao quantica contida no sinal da correlagao magnética entre os spins dos
PQ’s a e #. Obtivemos que a natureza desta correlacao depende da ocupacao
do PQ 0, sendo ferro quando este PQ é ocupado com um elétron e anti-ferro
quando se encontrar vazio. Diferente do que obtivemos para a configuracao em
série, neste sistema a orientacao anti-ferro entre os spins laterais é compativel
com a instalacao do regime Kondo e a orientacao ferro é que concorre e even-
tualmente destréi este regime para valores relativamente grandes das conexoes
ta(s) com os PQ’s laterais. A presenca ou nao do regime Kondo no sistema
estd associada a natureza ferro ou anti-ferro da orientagao relativa entre os
spins dos PQ s laterais, informacao esta que poderia ser obtida medindo-se a
condutancia, que é Gx0.0 no primeiro caso e G=1.0 no segundo.

Para t,)/tL(R) < 1 obtivemos um regime Kondo de dois estdgios
caracterizado por duas temperaturas Kondo, Ty, e Tyo, com Tho < Tyq. Estas
temperaturas foram identificadas com a largura da anti-ressonancia no nivel
de Fermi e da propria largura da DOS calculada no PQ central. Aumentamos
a temperatura T do sistema e obtivemos a destruicao do segundo estagio do
regime Kondo, com a recomposicao da DOS no PQ central. Obtivemos com
isso a transicao do sistema ao estado Kondo de um estdgio que permite o
transporte de elétrons entre os contatos. Como consequéncia a condutancia do
sistema atinge um valor préximo do seu maximo em G=1.0. Aumentando a

magnitude das conexoes 2,3 com os PQ s laterais observamos a transicao do

2Célculos providenciados pelo professor George Martins, Oakland University.
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Figura 7.1: A figura mostra o comportamento oscilatério da interacao RKKY
em funcao do nimero N de sitios nao interagentes da cadeia de PQ s colocada
entre a e (. Este resultado foi obtido com K; = 7/2, valor que corresponde
ao sistema com o nivel de Fermi em zero.

sistema do regime Kondo de dois estdgios (ta(3) < tr(r)) a0 regime molecular
(taggy > tr(r)), que fica inalterado com o aumento da temperatura e que
consiste no regime adequado para o funcionamento desta estrutura como uma
porta logica quantica, tanto no processo quantico intrinseco da operagao da

porta como a leitura da sua informagao.

7.4
Perspectivas futuras

As informagoes e ferramentas conceituais desenvolvidas no estudo do
sistema de trés PQ “s em série, com dois PQ “s interagentes, a e 3, conectados
de forma indireta através de um terceiro PQ nao interagente 0, abrem caminho
para um estudo mais completo da interacaio RKKY (77, [78)), Jrixky, quando
uma cadeia de sitios nao interagentes é colocada entre o e 3. Este estudo
permitird entender as propriedades de transporte de dois PQ’s em funcao
da distancia entre eles, da intensidade da interacao e da posicao do nivel
de Fermi. Esta disposi¢ao experimental, a mais simples possivel, é a que no
nosso ponto de vista permitiria uma medida direta da interacao RKKY através
de seus efeitos na condutancia. A natureza da nuvem Kondo entre os PQ’s,
permitiria esclarecer aspectos do fenomeno Kondo que tem sido elusivos até
o momento(Affleck,Siminin,Busser). Neste estudo a natureza ferro ou anti-
ferro da correlagao entre os spins destes PQ’s, como ja mencionamos, esta

relacionada ao niimero N de sitios da cadeia e a posicao da energia de Fermi
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Figura 7.2: A figura mostra o comportamento do nivel renormalizado €,(g) em
funcao do potencial de porta Vg,(s) aplicado na base dos PQ s interagentes
para o sistema com uma cadeia central de quatro diferentes tamanhos. Para
os quadros (A), (B), (C) e (D) o comprimento da cadeia central e de N = 1,
N =2 N =3e N = 4, respectivamente. Em (A) e (C) o alinhamento entre
os spins de a e § é ferro enquanto que em (B) e (D) é antiferro.

k. O valor de k; é obtido a partir da expressdo Ey = 2t cos(ka), que define
a posicao do nivel de Fermi Ey. Nesta expressao a ¢ a constante da rede e t a
conexao entre os sitios das semi-cadeias que representam os contatos. Na figura
[7.Jl mostramos o comportamento oscilatério da interacao RKKY em funcao de
N que obtivemos através da expressao analitica Jrx ky (kf, N)oxm/2—Si(2k;N)
(74}, [75), [76)), com k; = m/2 em consequéncia da escolha do nivel de Fermi em
E; = 0. O grafico da figura mostra a alternancia ferro e anti-ferro na orientagao
dos spins dos PQ’s interagentes. Foi possivel mostrar que o acoplamento
ferro (Jrixxy > 0) entre estes spins é compativel com o estabelecimento do
regime Kondo e que o acoplamento anti-ferro (Jrxxy < 0) compete e pode
eventualmente destruir este regime, dependendo dos valores atribuidos aos
parametros que definem o sistema, em especial a magnitude da conexao t’ com
a estrutura central. Este comportamento é consistente com o obtido no estudo
dos capitulos anteriores. Esta propriedade é verificada no resultado da figura
[.2, onde mostramos o comportamento do nivel renormalizado €3 em funcao

do potencial de porta Vg,s) para quatro diferentes tamanhos da cadeia de
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PQ’s colocada entre a e (3. Obtivemos neste resultado que o tradicional plato
no nivel de Fermi que caracteriza o estabelecimento do regime Kondo ¢é obtido
para os comprimentos associados a correlagao ferro Jrxry > 0 ((A) e (C)) e
que esta estrutura nao aparece para os comprimentos associados a correlacao
anti-ferro Jrxry < 0 ((B) e (D)). Este comportamento mostra claramente a
destruicao do regime Kondo pela interagao RKKY quando esta sustenta uma
orientacao anti-ferro entre os spins dos PQ s interagentes. Um estudo mais
aprofundado da fisica associada a este fenomeno constitui um desdobramento
natural e imediato desta tese. Outros desdobramentos possiveis sao:

- O estudo dos fenomenos analisados nesta tese numa situacao fora de
equilibrio termodinamico quando o sistema estda submetido a um potencial
externo. Seria utilizado o formalismo de Keldysh que é de meu dominio e
ja foi extensamente utilizado na minha tese de mestrado para estudar o
transporte eletronico através de sistemas de PQ’s fora de equilibrio. Este
estudo permitiria entender como o efeito Kondo, um fenomeno de equilibrio, é
destruido pelo potencial externo e como se conjuga este efeito com os outros
apresentados nesta tese.

-Um aprofundamento da porta quantica proposta no capitulo 6 requere-
ria um estudo dependente do tempo, para entender como os diferentes tempos
envolvidos no processo de funcionamento desta porta se combinam e qual é
exatamente o fator de mérito e a confiabilidade de seu funcionamento. Este
estudo é claramente facilitado pelo fato do formalismo dos bdsons escravos
transformar um problema de muitos corpos num problema equivalente de um
corpo. As grandezas auto-consistentes deveriam ser calculadas para cada in-
stante de tempo na solugao numérica da equagao de Schroedinger, discretizado
numericamente. O codigo numérico para a resolucao deste problema ja foi elab-
orado e faltaria o processamento numérico do problema.

-Nesta tese propusemos um método para o estudo da extensao da nuvem
Kondo que foi aplicado a uma série de sistemas fisicos constituidos por uma
estrutura de PQ’“s. Estamos propondo a aplicacao destes mesmos conceitos
para o caso da interacao RKKY entre dois P(Q s situados a uma distancia
entre eles. Seria de grande interesse conceitual estudar a nuvem Kondo para
outros sistemas como por exemplo: o Kondo de dois estagios, o Kondo sub e

Super blindado, o Kondo com simetria SU(4), etc.
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Baixar livros de Literatura

Baixar livros de Literatura de Cordel
Baixar livros de Literatura Infantil
Baixar livros de Matematica

Baixar livros de Medicina

Baixar livros de Medicina Veterinaria
Baixar livros de Meio Ambiente
Baixar livros de Meteorologia
Baixar Monografias e TCC

Baixar livros Multidisciplinar

Baixar livros de Musica

Baixar livros de Psicologia

Baixar livros de Quimica

Baixar livros de Saude Coletiva
Baixar livros de Servico Social
Baixar livros de Sociologia

Baixar livros de Teologia

Baixar livros de Trabalho

Baixar livros de Turismo
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