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Resumen

En esta tesis se presenta un estudio de diferentes aspectos del transporte de
carga y valle en nanoestructuras basadas en carbono. En particular, nos in-
teresamos en la influencia de defectos en el material y abordamos su estudio
mediante la simulacién numérica de modelos atomisticos. Podemos dividir la
tesis en dos bloques.

La primera parte corresponde al estudio del bombeo cuantico adiabatico en
presencia de defectos Stone-Wales. Estos son defectos del tipo topoldgico que
se obtienen rotando un enlace carbono-carbono y se encuentran tanto en la
red de grafeno como en los nanotubos de carbono. Las similitudes que en-
contramos en el incremento de la cantidad de de carga bombeada en ambos
materiales nos llevaron a plantear un modelo general que consistiese simple-
mente en un canal unidimensional de transporte con un Unico defecto que
actie como regién de scattering. Esto nos permitié sacar conclusiones gene-
rales que resultan independientes del material elegido. Mientras que los de-
fectos normalmente degradan la conductancia, nuestros resultados muestran
que su presencia puede incrementar notablemente la cantidad de la carga
bombeada a través del sistema.

La segunda parte esta orientada al estudio de la polarizacién de valles elec-
trénicos en grafeno mediante una linea de defectos pentdgono-octégono. Es-
tos defectos han sido sefialado en la literatura como candidatos para realizar
un filtro de valles en grafeno. El modelo que desarrollamos permite un anali-
sis mas profundo del mecanismo que genera esta polarizacién y nos permitié
explorar el fendbmeno en un rango de energias mas amplio. Gracias a esto, en-
contramos gque una regién de energia alejada de los puntos de Dirac donde se
produce una inversién en la polarizacién de valle del dispositivo. Mostramos
que este efecto novedoso se origina en un splitting dependiente del valle de
resonancias tipo Fano (antiresonancias) en la probabilidad de transmisién. La
posibilidad de invertir la polaridad de un filtro de valle aplicando un potencial
de compuerta abre las puertas para realizar, por ejemplo, el analogo de una
valvula de espin para el grado de libertad de valle.
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Capitulo 1

Presentacion de la tesis

1.1. Las nanociencias y el interés por lo peque-

~

no

El concepto de nanociencia o nanotecnologia aparece por primera vez en una
charla de Richard P. Feynman titulada “There’s Plenty of Room at the Bottom”
en el afio 1959. En ella, Feynman sugeria procesos en los cuales se podia
manipular y controlar individualmente atomos y moléculas, para desarrollar
circuitos y méaquinas que operaran a estas escalas. Pero no fue sino hasta
el afno 1981 cuando G. Binning y H. Rohrer desarrollaron el microscopio de
efecto tlinel (STM por las siglas en inglés de Scanning Tunneling Microscope),
gue permitié observar y manipular atomos individuales, lo que dio comienzo

al desarrollo de la nanotecnologia.

Figura 1.1: Primera imagen de una superficie de atomos individuales tomada
utilizando el primer microscopio de efecto tlnel desarrollado en los laborato-
rios de IBM (1981). Imagen extraida del archivo de IBM.
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Numerosos fenémenos se vuelven dominantes o cambian su comportamien-
to a medida que el tamano de los sistemas disminuye. Esto incluye desde
efectos de mecanica estadistica hasta efectos de mecanica cuantica, don-
de aparecen diversas propiedades fisicas, quimicas, mecdnicas y épticas que
ocurren naturalmente a esta escala. Propiedades tales como el punto de fu-
sién, la conductividad eléctrica, la permeabilidad magnética, la fluorescencia
y la reactividad quimica cambian en funcién del tamafio de las particulas. A su
vez la simple miniaturizacién acarrea ventajas, como la de dispositivos elec-
trénicos y mecdnicos mas eficientes y de menor consumo energético; o que
un cubo de 1cm?® y 6cm? de area, puede ser transformado a una superficie
total de 6 x 107 cm? si se lo divide en cubos de 1nm?, lo cual tiene tremendas
implicancias en aplicaciones en las que las superficies sean determinantes
como la catdlisis quimica. Todo esto se presenta como una gran oportunidad
para producir cambios revolucionarios en areas como la medicina, electréni-

ca, sintesis de materiales y muchas otras.

Uno de los elementos mds abundantes y versatiles en la naturaleza es el car-
bono. Es el componente principal de todos los compuestos orgdnicos y po-
demos encontrarlo formando cristales con dos formas alotrépicas conocidas
como diamante y grafito. Aparte de estas dos formas naturales, en las Ultimas
décadas se ha desarrollado toda una nueva clase de materiales artificiales ba-
sados en carbono. Moléculas esféricas Ilamadas fullerenos (1985) [1], fibras
tubulares llamadas nanotubos (1991) [2], capas monoatédmicas de grafito lla-
madas grafeno (2004) (Fig. 1.2). Las propiedades fisicas de estos materiales
prometen innumerables ventajas en muchos ambitos de la ciencia y la tecno-

logia.
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Figura 1.2: El grafeno como base en diferentes materiales grafiticos. Fulere-
nos, nanotubos de carbono y grafito 3D. Figura tomada de [3].

Estas ultimas variantes del carbono son esencialmente nanomateriales, que
pueden ser sintetizados y manipulados en laboratorios, para construir dispo-
sitivos de escala atémica con diferentes propiedades. Han demostrado poseer
cualidades fisicas como la resistencia mecanica y la conductividad térmica y
eléctrica superiores a casi todo el resto de los materiales conocidos. Adicional-
mente, algunas de sus propiedades cudnticas como una coherencia de fase
extremadamente larga, los vuelve candidatos prometedores para el desarro-
llo de tecnologias no tradicionales como la espintrénica.

Actualmente la industria de semiconductores se encuentra produciendo a es-
cala comercial dispositivos cuyos componentes individuales alcanzan un ta-
mafo de 14nm. En estas dimensiones, la tecnologia se aproxima a un limite
respecto de las prestaciones y la capacidad de produccién que ofrecen las
técnicas y materiales convencionalmente utilizados. Se espera que el paso si-
guiente en la miniaturizacién se de en tecnologias de 10 nm (proyectado para
2017) y 7nm. En este punto, los dispositivos comienzan a ser significativa-
mente afectados por procesos cuanticos como el efecto tunel (tunneling), y
se requerira de la introduccién de nuevas técnicas y materiales en la produc-

cion.
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Los materiales basados en carbono se presentan como una de las alternativas
mas prometedoras para el desarrollo subsiguiente a la tecnologia de semicon-
ductores basada en silicio. La conduccién en estos materiales es balistica, y se
pueden generar y controlar el ancho de gaps electrénicos con solo modificar
su geometria. En la actualidad se han desarrollado en laboratorios transisto-
res basados en nanotubos de carbono y grafeno que superan en eficiencia y

velocidad a los tradicionales.

En este punto en que las capacidades técnicas y los materiales nos permiten
construir dispositivos compuestos por tan solo algunos atomos, se produce un
verdadero punto quiebre en la tecnologia nanoelectrénica debido a la necesi-
dad de plantear y resolver problemas inherentes a la miniaturizacién con un
enfoque netamente cudntico. El transporte de electrones debe ser entonces
entendido desde el punto de vista del transporte cuantico, induciendonos a
explorar nuevos paradigmas tecnolégicos.

1.2. Esta tesis

El propdsito de esta tesis es estudiar fendmenos relacionados al transporte
cuantico de carga en materiales basados en carbono con defectos, emplean-
do modelos y simulaciones numéricas. Existe un enorme interés en estudiar la
influencia de los defectos, ya que otorgan propiedades que no se encuentran
presente en los materiales pristinos. En estos sistemas, muchas veces com-
puestos por unos pocos atomos, la adiciéon de un uUnico defecto puede gene-
rar respuestas completamente diferentes. Nuestras investigaciones muestran

gue los defectos proveen caracteristicas deseables para muchas aplicaciones.

En el capitulo 1 daremos una introduccién general a distintas nociones nece-
sarias para el desarrollo de la tesis. Comenzaremos presentando al grafeno;
su red cristalina y estructura electrénica, métodos de sintesis y algunos fe-
némenos fisicos notables que ocurren en este material como el tunneling de
Klein y el efecto Hall cuantico a temperatura ambiente. Esto nos servira para
introducir a los nanotubos de carbono y las nanocintas de grafeno, las cua-
les pueden ser entendidas a partir del grafeno. Finalmente mencionaremos
algunos conceptos, formalismos y herramientas de calculo utilizados en el

transporte cuantico.
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En el capitulo 2 estudiamos el bombeo cuantico - un proceso en el cual se
generan corrientes de carga en ausencia de una diferencia de potencial - en
sistemas con defectos. Analizaremos concretamente un defecto de tipo topo-
l6gico llamado Stone-Wale en nanocintas de grafeno y nanotubos de carbono;
y extenderemos el anélisis a un modelo unidimensional con un Unico defecto

puntual, con el fin de comprender de un modo mas general los resultados.

En el capitulo 3 analizaremos un tipo defecto topoldégico extendido en la red
de grafeno, conocido como linea de defectos, que tiene potenciales usos en
una tecnologia analoga a la espintrénica conocida como electrénica de valles
(Valleytronics). A diferencia de la espintrénica donde los posibles estados del
espin (up y down) codifican informacién, en valleytronics esta viene codificada
en el grado de libertad de valle al cual pertenece el electrén. Los valles son
basicamente diferentes familias de pseudomomento de los electrones en un
cristal. Este defecto actla como un filtro de valles, por lo que nos interesa

conocer mas acerca de su naturaleza y si es posible controlarla.

Finalmente presentaremos un capitulo de conclusiones donde resumiremos

los resultados obtenidos en esta tesis.






Capitulo 2

Introduccion

En este capitulo introduciremos las nociones bdasicas necesarias para el desa-
rrollo de la tesis. Iniciaremos con una breve resefa histérica respecto del des-
cubrimiento del grafeno y el interés tecnoldgico, para luego ahondar en la
descripcién fisica de su estructura y algunas de sus propiedades cuanticas.
Hacia el final se revisaran brevemente el transporte cuantico y las herramien-

tas usadas.

2.1. Grafeno: el primer material bidimensional

En la Ultima década, un nuevo material llamado grafeno ha acaparado gran
parte del interés del mundo cientifico. Fue descubierto en 2004 por Andre
Geim y Konstantin Novoselov [4] y generd un enorme interés, no solo por sus
propiedades fisicas sorprendentes, sino también por ser el primer material
bidimensional en ser descubierto, lo que impulsé la busqueda de otros ma-
teriales bidimensionales y nuevas areas de investigacién. Su descubrimiento
resultd tan revolucionario, que se les otorgd el premio Nobel de fisica en el
ano 2010.

Es casi 100 veces mas fuerte que una pieza de acero de tamafio equivalente.
Conduce calor y electricidad eficientemente y es practicamente transparen-
te. Se ha observado transporte balistico de carga y numerosos fenémenos
cuanticos. En la actualidad hay un enorme interés tecnoldgico para utilizarlo
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en diversas dreas como la electrénica, materiales compuestos y la produccién

de energia fotovoltaica, por nombrar algunas.

El grafeno es el ladrillo constituyente del grafito. Numerosas capas de grafeno
son mantenidas unidas por fuerzas de van der Waals para formar estructuras
de multiples capas. Hasta su aislacién en 2004, se creia que era un material
inestable bajo condiciones atmosféricas normales. Sin embargo Geim y Novo-
selov lograron aislar una monocapa mediante una simple exfoliacién meca-
nica del grafito utilizando cinta adhesiva. En sucesivas iteraciones de pegar
y despegar un cristal de grafito altamente orientado (HOPG por las siglas en
inglés de Highly Oriented Pyrolytic Graphite), lograron exfoliar las multiples

capas hasta obtener una monocapa.

En las siguientes secciones profundizaremos en la descripcién de la estructu-
ra cristalina y la relacién de dispersién electrénica en base a un modelo de

Hamiltoniano tight-binding basandonos en la Ref. [5].

2.1.1. Estructura de red del grafeno

La red de grafeno estd formada por un arreglo hexagonal de dtomos de car-
bono (Fig. 2.1-a). La estructura atémica esta definida por dos tipos de enlace
en la hibridacién sp*. De los cuatro orbitales de valencia (2s, 2p,, 2p,. 2p.)
los (25, 2p,, 2p,) forman enlaces o ligante y o* antiligante. Los enlaces ¢ son
enlaces covalentes que brindan la estabilidad energética y las propiedades
elasticas del grafeno. El enlace p, restante, genera enlaces 7 ligante y 7* an-
tiligante con sus vecinos mas préximos. Estos enlaces (7 y 7*) son los que
definen las propiedades eléctricas del grafeno a bajas energias [6]. La unién
de multiples capas de grafeno por una interaccién de van der Waals entre

estos enlaces 7, forma la estructura tridimensional conocida del grafito.
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Figura 2.1: (a) Red real del grafeno mostrando los vectores base a; y d». La

celda unidad corresponde a una red triangular (sombra azul) con dos dtomos

de base A (puntos solidos) y B (puntos vacios). (b) Red reciproca del grafeno

con los correspondientes vectores base 51 y 52. La primera zona de Brillouin
se muestra en sombreado azul con los puntos K y K'.

La red de grafeno puede ser descripta por una red de Bravais triangular con
dos dtomos por celda unidad (A y B) y vectores de red (d,,d») (Fig. 2.1-a). Los
vectores de red pueden ser descriptos por:

31 3 1
i =a (\/7_’ 5) 762 =a (\/__ __) , @ = \/Eaccv Qce = 1742A (2.1)

27 2

Donde a = v/3a,, y a.. = 1,42A es la distancia carbono-carbono. En la Fig. 2.1-
a, los atomos de tipo A y B estan representados por puntos llenos y vacios

respectivamente.

En la Fig. 2.1-b vemos la red reciproca con sus vectores de red (b;,b;), calcu-
lados usando la condicién a; - b; = 2md;;:

- 1 - 1 — 4 4
p (L3 gy (LB oA A (2.2)
2° 2 2 2 3 a\/§

Siendo b = 47/(3a..) = 47 /a\/3.

La Fig. 2.1-b muestra la primera zona de Brillouin, donde de las 6 esquinas
de ésta, solo dos son inequivalentes, las demas pueden ser escritas como
alguna de éstas mas un vector de red reciproca. Estos puntos especiales se
los denomina Ky K':
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- 2 -1 - 2 1
g2 iﬁ)_ ;K/:_W ﬁ’_ (2.3)
3a 22 3a 22

Cuando los dtomos de carbono se ubican en las esquinas de la red hexagonal,

las funciones de ondas de los diferentes atomos se solapan. Sin embargo,
debido a la simetria de la red, el solapamiento entre los orbitales p, y los s
6 p, Yy py €s estrictamente cero. Por lo tanto los electrones p, que forman los
enlaces 7 en el grafeno pueden ser tratados independientemente de otros
electrones de la capa de valencia.

2.1.2. Espectro electrénico del Hamiltoniano

En la aproximacién de banda x, los a&tomos A y B son definidos por un Unico
orbital por sitio, p,(7—74) 6 p,(F—7p). Para determinar el espectro electrénico,
es necesario resolver la ecuacién de Schroédinger. De acuerdo al teorema de
Bloch, entre dos puntos de la red de Bravais Ri y ﬁj existe un factor de fase
e (Bi—F;) Debido a los dos 4&tomos de base, el ansatz de Bloch para las auto-
funciones es una combinacién lineal de sumas de Bloch para cada sub-red:

Ok, 7) = ca(k)p(k, 7) + cp(k)pP (k. 7) (2.4)
donde
. 1 - ﬁ
~A - ik-R; -
Sk, T) = —= e ip, (=74 — R, (2.5)
p ( ) \/N; p( A j)
57 1 PE o . =
P2 (k,7) = \/—NZe’“prz(r—rB - &) (2.6)

donde k es el vector de onda del electrén, N el nimero de celdas unidad
en el grafeno, y R; es un punto en la red de Bravais. De aqui en adelante
despreciaremos el solapamiento s = (p#|p?) entre orbitales p. vecinos. Luego

la suma de Bloch forma un conjunto ortogonal:
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(B21P2) = o5 0 (2.7)
donde «, § = A, B. Utilizando estas relaciones de ortogonalidad en la ecuacién

de Schrédinger, ’H(I)(E, 7) = E®(k,7), se obtiene un problema de autovalores
2 x 2.

(HAA( ) HAB@) (CA@) — E(R) (CA@) (2.8)
Hpa(k) Hpp(k)) \cp(k) cp(k)

Los elementos de la matriz del Hamiltoniano estan dados por:

I ™

Ay (2.9)

B.Rj) (2.10)

L1 -
Hap(k) = N Z ek (= Ha) (pAK

conHaa = Hpp Y Hap = Hiyy siendo p™ = p (F—7Fa—7) y pP7 = p.(F— 75 —
7). Luego de una manipulaciéon y restringiendo la interaccién solo a primeros
vecinos se obtiene lo siguiente:

Hap(k) = (pPOH|pPO) + e F 0 (pAO|H|pBty 4 emik a2 (pA0| 3y B
. (2.11)
= —yoa(k)

donde v, es la integral de transferencia entre orbitales 7 vecinos (tipicamente
entre 2.9-3.1 eV [5]) y la funcién a(k) esta dada por:

a(k) =1+ e ki 4 g=ika> (2.12)

Tomando (p20|H|p0) = (pBO|H|pPP) = 0 como energia de referencia, pode-
mos escribir (k) como:
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( 0 B —’Yoa(];)> (2.13)
—voar(k) 0

La relacién de dispersién puede ser calculada facilmente a partir de la diago-

nalizacién de H dada por la Ec. 2.13:

By = £yla(k)|

— — — (2.14)
= :I:%\/S + 2cos(k - dy) + 2cos(k - dy)2 cos k(dy — dy)
que puede ser expandida como:
3k, k k
Ey(ky, ky) = :I:%\/1+4cos acos%a—l—élcos?%a (2.15)

Los vectores de onda k = (ks, ky) son elegidos dentro de la primera zona de
Brillouin. Los ceros de a(E) corresponden al cruce de bandas con el cambio
de signos. Se puede verificar que a(E = I?) = a(E = I?’) = 0y por lo tanto
el cruce ocurre en los puntos K y K’. La mitad superior de la relacién de
dispersion es la banda de conduccién y la mitad inferior la de valencia. Debido
a la ausencia de gap y a que las bandas se tocan en la energia de Fermi Er,

el grafeno es considerado un semi-metal o un semiconductor de gap nulo.

Banda 77*

" Banda T

Figura 2.2: Relacién de dispersién del grafeno. Las bandas = y n* confluyen
en los puntos K y K'.
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El comportamiento de los electrones cerca de la energia de Fermi puede ser
descripto por una aproximacion lineal. Expandiendo la Ec. 2.15 cerca los pun-
tos K y K', como k = K + 0k y k = K' + 6k, obtenemos una aproximacion
lineal para la relacién de dispersién para la banda 7 y 7* en las seis esquinas
de la zona de Brillouin,

E4(6F) = +hog ‘512) (2.16)
donde
\/§%a
= 2.17
(3 o ( )

es la velocidad de grupo de los electrones, que cerca de los puntos de Dirac
posee un valor aproximado de 8,1 x 10°m/s. Los electrones en esta region
imitan a los fermiones de Dirac sin masa con una velocidad efectiva equiva-
lente a la de la luz. A continuacién presentaremos la aproximacién de bajas

energias.

Esta relacion de dispersion lineal da una forma cénica que es caracteristica de
los fermiones de Dirac. A diferencia de las particulas relativistas de Dirac, las
excitaciones de baja energia en grafeno tienen una velocidad de Fermi vz 300
veces menor que la de la luz y las matrices de Pauli operan sobre el grado
de libertad de subred (A, B) en vez del espin de la particula, y es llamado
pseudoespin.

2.1.3. Aproximacion de baja energia y fermiones de Di-

rac

A partir del Hamiltoniano de la Ec. 2.13 y de la aproximacién de la Ec. 2.16,
obtenemos un Hamiltoniano aproximado cerca de los puntos K y K’, cono-
cido como el modelo k - p. Dado k medido desde K, obtenemos la siguiente

aproximacion lineal

0 ky—ik,

Hi = hv
" F(kx+iky 0

) = Vp(pe0s + pyoy) (2.18)
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donde p,(,) = hkyy) Y 0., SON las matrices de Pauli usuales.

0 1 0 —i 1 0
095:( ),@z(l ),azz< > (2.19)
10 t 0 0 —1

El Hamiltoniano efectivo puede ser escrito de modo mas compacto como:

Hy = vpb - (2.20)

donde ¢ = (04, 0y, 0,). El Hamiltoniano para el punto K’ es el transpuesto del
Hamiltoniano para K, es decir

Hyr = He, (2.21)
Una propiedad interesante de esta ecuacién es la naturaleza quiral, que es

consecuencia directa de que el Hamiltoniano es proporcional al operador qui-
ral, que en el caso de la Ec. 2.20 se define como:

(2.22)

>
I

Q>
~

ST

La cantidad h es esencialmente la proyeccién del operador de pseudoespin de
subred ¢ sobre la direccion de momento. Dado que h conmuta con el Hamil-
toniano, la proyecciéon de pseudoespin es una cantidad bien conservada que
puede ser positiva o negativa, correspondiente a pseudoespin y momento pa-
ralelo o antiparalelo entre si (ver Fig. 2.3).
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antiparalelo paralelo

paralelo antiparalelo

momento
desde K, K'

pseudoespin ——

Figura 2.3: Conos de Dirac inequivalentes en los punto K y K. Las flechas
indican la direccién del momento y el pseudoespin para distintos puntos.

Algunas de las consecuencias que se desprenden de esta propiedad son la
ausencia de retrodispersion y el tunneling de Klein.

2.1.4. Sorpresas en la fisica del grafeno

Ademas de sus sorprendentes propiedades fisicas, el grafeno ha servido co-
mo banco de prueba para diversos fendmenos. Dos de los mas importantes
son el tunneling de Klein, un efecto con origen en la electrodindmica cuantica,
y el efecto Hall cuantico. El primero de ellos llevé a acufiar la frase “CERN on
a desk” por el hecho de poder observar el equivalente de un fenédmeno relati-
vista en tan sélo un trozo de grafeno; y en el segundo se permitié observar el
efecto con mayor precisién que en experimentos anteriores e incluso hacerlo
a temperatura ambiente. En las siguientes subsecciones daremos una breve

resefia al respecto.

2.1.4.1. Tunneling de Klein en grafeno

El término paradoja de Klein se refiere a un proceso relativista en el cual un
electrén que incide sobre una barrera de potencial, penetra con una probabili-
dad gue es mayor cuanto mas alta es la barrera, en contraste con el tunneling
convencional de electrones no relativistas donde la probabilidad de transmi-

sién decae exponencialmente a medida que se incrementa la barrera.
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Desde el punto de vista de las propiedades electrénicas, el grafeno es un
material bidimensional semiconductor de gap nulo, cuyas cuasiparticulas a
bajas energias puede ser descriptas por un Hamiltoniano tipo Dirac. Dado
que las cuasiparticulas en el grafeno son de algin modo equivalentes a los
fermiones de Dirac, es posible utilizar este sistema de materia condensada
para realizar un experimento de tunneling equivalente al de la paradoja de
Klein [7].

La probabilidad de transmisién a través de una barrera cuadrada tiene depen-
dencia con el dngulo de incidencia, pero es perfecta para incidencia normal.
Esta probabilidad de tunneling perfecta no es un efecto de resonancia, sino
que puede ser comprendida en términos de la conservacion del pseudoespin.
La direccién del pseudoespin de las cuasiparticulas dentro y fuera de la ba-
rrera no puede modificarse dado que requeriria un potencial de corto alcance
que actue diferente en los sitios A y B del grafeno, invirtiendo la direccién del
pseudomomento. Un electrédn que se mueve hacia la derecha solo puede ser
dispersado al ingresar a la barrera en un estado electrénico que se mueve ha-
cia la derecha o en un hueco que se mueve hacia la izquierda. Por esta razén
la transmision resulta perfecta. En sistemas estrictamente unidimensionales,
la transmisién de fermiones de Dirac ha sido discutida en el contexto de los

nanotubos de carbono [8, 9].

2.1.4.2. Efecto Hall cuantico a temperatura ambiente

El efecto Hall cudntico (QHE de las siglas en inglés Quantum Hall Effect),
analogo del efecto Hall clasico, es un verdadero fenédmeno cuantico que ocu-
rre a escala macroscépica. Es un efecto exclusivo de los metales bidimensio-
nales y que ha servido para dilucidar muchos aspectos importantes de la fisi-
ca cuantica desde su descubrimiento en 1980 [10]. También ha servido para
establecer un nuevo estandar en metrologia como es la resistencia cuantica
h/2e, que se basa en constantes fundamentales como la carga del electrén y
la constante de Planck. Tipicamente este fendmeno se observa a temperatu-

ras por debajo del punto de ebullicién del helio.

Se ha observado QHE en grafeno [11, 12] incluso a temperatura ambiente
[13]. Esto se debe a las caracteristicas inusuales de las cargas en grafeno,
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gue se comportan como particulas relativistas sin masa, que desplazan con

poco scattering incluso en condiciones de temperatura ambiente.

B 300 K "
0 29T
A
2
= Q
2 20 o/t
'y '5 T Ey &
=
N »—b . S
< 10 AE I
o« E -4
0 x - ©
, -60 -30 0 30 60
12 -2
n(102cm2) V, (V)

Figura 2.4: QHE a temperatura ambiente. (A) Micrografia éptica de uno de
los dispositivos utilizados en la medicién. (B)y,, (rojo) y p., (azul) en funcién
del voltaje de gate (V,) en un campo magnético de 297'. Valores positivos
de V, inducen electrones y valores negativos inducen huecos, en una con-
centracion de n = (7,2 x 101%m =2V 1)V, (Inset) Cuantizacién de los niveles
de Landau para fermiones de Dirac. (C) Resistencia Hall R, para electrones
(rojo) y huecos (verde) muestran la precisién de la cuantizacién observada a
45T, Figuras adaptadas de la Ref. [13]

La existencia de QHE a temperatura ambiente puede atribuirse al enorme
gap de ciclotréon Aw caracteristico de los fermiones de Dirac en grafeno. La
cuantizacién de energia en un campo magnético B esta descripta por Ey =
vpy/]2¢hBN| donde vr es la velocidad de Fermi y N es un nivel de Landau
entero. Esta expresion indica una energia de gap AF ~ 2800K a B = 45T si
la energia de Fermi se encuentra entre el nivel de Landau mas bajo N =0y el
primero de los excitados N = =£1. Esto implica que a temperatura ambiente,
hw excede la energia térmica kg T por un factor de 10. Adicionalmente, otros
factores que posibilitan el fenémeno a temperatura ambiente son la alta con-
centracién de cargas y la alta movilidad de los fermiones de Dirac que no se
altera considerablemente con la temperatura.

2.1.4.3. Transporte balistico y oscilaciones de Fabry-Pérot

El comportamiento de dispositivos electrénicos tradicionales puede ser en-
tendido en términos de un régimen difusivo clasico. A medida que estos se

vuelven mas pequenfos, llegando a dimensiones del orden de la longitud de
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coherencia de los electrones, aparecen fendémenos inherentemente cudanti-

Ccos.

El transporte balistico es el transporte en un medio en el cual la resistencia
eléctrica a causa de procesos de scattering es despreciable. Es decir cuando
la longitud L del sistema es mucho menor que el camino libre medio [.; entre
colisiones que puedan cambiar el momento. El camino libre medio esta liga-
do al nUmero de impurezas del cristal y puede ser aumentado al disminuir la
temperatura. Se ha observado caminos libres medios en grafeno en un rango
entre 50nm y 3 ym para temperaturas entre 4 K y 300 K y diferentes densida-
des de carga [14-16], y de hasta 1 um en nanotubos de carbono de una sola

pared. En estos casos la resistencia depende esencialmente de los contactos.

Un fendmeno muy interesante observado en régimen balistico son las osci-
laciones de Fabry-Pérot. Estas son producidas por procesos de interferencia
de los electrones que se propagan dentro de un sistema en el cual se conser-
van las propiedades de onda, y se observan oscilaciones en la conductancia y
por lo tanto en la probabilidad de transmisién. Las multiples reflexiones pro-
ducidas entre barreras de scattering, como pueden ser las interfaces entre
sistema/conductor, provocan interferencias constructivas/destructivas. Este

es un fendmeno anéalogo al observado en éptica.

Uno de los experimentos en que se pudieron observar estas oscilaciones, fue
realizado utilizando nanotubos de carbono de una sola pared (SWCNT), que
actlan como una guia de onda de electrones coherentes, conectados por con-
tactos 6hmicos casi perfectos a electrodos. En este dispositivo el nanotubo
actia como una cavidad resonante formada entre las dos interfaces nanotu-

bo/electrodo.

El experimento se realizé utilizando nanotubos metdlicos que presentaban
una resistencia inferior a 15¢) a temperatura ambiente. En la Fig. 2.5 vemos
dos plots para diferentes largos de nanotubos (530 nm y 220nm), de la con-
ductancia diferencial (01/0V) en funcidn del voltaje de bias (V') y el voltaje de
gate (V) tomados a una temperatura 7' = 4 K.

El inset de la Fig. 2.5 muestra un plot de V, con L~! obtenido a partir de sie-
te dispositivos diferentes y muestra claramente una relacién lineal entre V.,

y L~!. Este comportamiento lineal provee evidencia experimental de que el
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Figura 2.5: Conductaciia diferencial en funcién de V' 'y V;, medido a T' = 4K
(figura adaptada de [17]). a Dispositivo de 530 nm. b Dispositivo de 220 nm.
Ambos plots muestran un patrén cuasi-periédico de lineas oscuras a medida
que se varia V' y V,. El valor de voltaje de bias V.. en el cual las curvas positi-
vas y negativas se intersectan (flecha blanca) cuantifica la escala de energia
para las oscilaciones de 9I/0V. En a, V. ~ 3,5meV; en b V. ~ 6,5meV. El
inset corresponde al valor de V, contra la inversa del largo (L~') para sie-
te nanotubos diferentes. La pendiente de la curva solida es igual a hvp/2,
donde vy = 8,1 x 10°ms~ ! es la velocidad de Fermi en los nanotubos.

scattering electrénico ocurre mayormente en las interfaces nanotubo/electro-

do y que el transporte de los electrones dentro del nanotubo es balistico.

Este esquema de scattering y transporte balistico de electrones dentro del na-
notubo, indica que el comportamiento del dispositivo puede estar determina-
do por interferencia cudntica de las funciones de onda de los electrones, que
se reflejan multiples veces en las interfaces, produciendo un efecto analogo
al que sufre la luz en una cavidad 6ptica de Fabry-Pérot.

Dado que V, modula la posicién del nivele de Fermi en el nanotubo, y por
lo tanto el nimero de onda de Fermi & = 27 /) para los electrones, las os-
cilaciones observadas en 0I/0V pueden ser atribuidas a cambios en k£ y su
respectiva probabilidad de transmision, como sucede en una cavidad éptica.

Este fendmeno también fue observado en grafeno suspendido [18, 19].
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2.1.5. Meétodos de obtencion del grafeno en el laborato-

rio

En la década del treinta, estudios realizados por L. D. Landau y R. E. Peierls
establecieron en base a un modelo arménico estdndar que en un material
bidimensional se destruiria el orden de largo alcance debido a que las fluctua-
ciones térmicas desplazarian los dtomos a una distancia similar a la distancia
interatémica a temperatura finita [20, 21], por lo que se pensaba que solo po-
dria encontrarse formando estructuras tridimensionales. Posteriormente Mer-
min y Wagner probaron que no podia existir orden magnético de largo alcance
en una y dos dimensiones [22], y extendieron la prueba al orden cristalino en
dos dimensiones [23]. Sin embargo hoy se sabe que el grafeno, entre otros

materiales, es estable incluso cuando se encuentra suspendido [24, 25].

El método utilizado por Geim y Novoselov para aislar el grafeno resulta sor-
prendentemente rudimentario y es llamado “exfoliacién micromecéanica” [4].
Consiste en despegar sucesivamente capas de grafito utilizando una cinta
adhesiva hasta lograr capas mas finas y finalmente con alguna probabilidad
obtener una monocapa en alguna de las iteraciones. Con esta técnica se ob-
tiene trozos de grafeno de gran calidad electrénica y tamano, pero resulta
un procedimiento azaroso. Pudimos reproducir este experimento en las ins-
talaciones de la Universidad Nacional de Cérdoba. Tomamos imagenes SEM
(Fig. 2.6) de las muestras y las caracterizamos por su espectro Raman [26].
La desventaja de este método es que no se tiene control sobre la calidad vy
dimensiones de las capas obtenidas y resulta imposible escalar la produccién
a nivel industrial.

Otra técnica es el crecimiento epitaxial, donde a partir de la pirdlisis de gas
metano se depositan dtomos de carbono sobre un cristal para formar una
capa de grafeno. Algunos de los cristales sobre los cuales se puede sintetizar
son el de Ni [27], el Cu [28], el SiC [29]. Con esta técnica de crecimiento se

logran excelentes calidades cristalinas.

Una técnica menos precisa consiste en el uso de ultrasonido para descompo-
ner el grafito en pequefios trozos [30]. Con esta técnica se producen grandes
volumenes de grafeno de unas pocas capas de espesor, lo cual puede ser de
gran utilidad para algunas aplicaciones como por ejemplo las tintas electréni-

cas y los materiales compuestos.
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Figura 2.6: Procedimiento de exfoliacién micromecanica utilizando cinta ad-
hesiva (A), imagen de microscopio éptico depositando la muestra sobre un
wafer de SiO5 de entre 90 nm y 300 nm para incrementar el contraste (B), es-
pectro Raman (C) para distintos nimeros de capas e imagen SEM (inset). Las
imagenes y mediciones fueron realizadas en el &mbito de la UNC.

Para una revisién mas extensa de estos y otros métodos de sintesis ver la Ref.
[31]

2.2. Nanocintas de grafeno

Las nanocintas de grafeno (GNRs por las siglas en inglés Graphene Nanorib-
bon) son secciones de grafeno de ancho finito, entre los nanémetros vy las
decenas de nandmetros. Pueden ser arbitrariamente largas, y como resulta-
do de su relacién entre ancho y largo, se los considera un materia cuasi-1D.
Estas nanocintas pueden ser metalicas o semiconductoras, dependiendo de
su geometria.

Las nanocintas pueden ser obtenidas por diversos métodos. Para mencionar
algunos de ellos podemos decir que se pueden obtener a partir de procesos
litograficos donde se utilizan haces de electrones para cortar una capa de
grafeno sobre grafeno [32], por crecimiento por CVD sobre sustratos esca-
lonados [33, 34], o desenrollando nanotubos de carbono mediante métodos
guimicos [35] y fisicos [36]. Este ultimo es uno de los métodos con los cuales
se logra regularidad en los bordes, lo cual es muy importante para determinar
las caracteristicas electrénicas de las nanocintas.
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Figura 2.7: Nanocintas de grafeno armchair y zigzag. Los niumeros ejempli-

fican los indices que se utilizan para diferenciar las nanocintas. Los bordes

tipicos de la cinta se encuentran resaltados en color anaranjado. El recuadro
de lineas a rayas representa la celda unidad. (a) 9-aGNR. (b) 5-zGNR.

Existen dos tipos ideales de nanocintas, las llamadas armchair (aGNRs) (Fig.
2.7-a) y las zigzag (zGNRs) (Fig. 2.7-b). Las aGNRs poseen un borde con forma
escalonada, mientras que las zGNRs poseen un borde en zigzag como indica
su nombre. Las nanocintas se identifican por el niUmero de cadenas armchair

0 zigzag en la direccién del ancho. El ancho puede ser expresado mediante
este niumero como:

N,—1
aGNR,w = 5 a (2.23)
3N, — 2
ZGNR,w = ———a (2.24)
2v/3

donde a = 2,46A. Existen nanocintas de grafeno en las cuales los bordes son
una mezcla de estos dos tipos anteriores llamadas nanocintas quirales, pero
sus propiedades no son tan predecibles.

La estructura de bandas de las nanocintas puede ser calculada numéricamen-
te mediante un modelo tight-binding [5], y considerando que los bordes de las
nanocintas se encuentran pasivados con atomos de hidrégeno; caso contrario
los enlaces libres producirian una contribucién a la estructura electrénica en
el nivel de Fermi.
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Los calculos muestran que las zGNRs son metalicas ya que poseen una banda
plana degenerada en energia al nivel de Fermi, que corresponde a un estado
de borde. Las aGNRs son metalicas siempre y cuando se cumpla que (N, +
1)/3 € N, las demas cintas poseen gaps inversamente proporcionales al ancho
de la cinta.

Las zGNR poseen simetria de traslacién en la direccién z (Fig. 2.1-a), con una
celda unidad de largo [, = a, por lo que k, € [—7/a,/a] es un buen ndmero
cuantico. Los estados del bulk de la cinta son entonces combinaciones linea-
les de las ondas de Bloch entre estos valores fijos de k,. En particular los
puntos K y K’ son proyectados a los puntos k, = 27/3a y k, = —27/3a res-
pectivamente. Los estados cerca del nivel de Fermi para |k,| > 27/3a estan
localizados en los bordes y no pueden ser descriptos como combinacién de
ondas de Bloch.

Las aGNR poseen simetria de traslacién en la direccién z(Fig. 2.1-a) y celda
unidad de largo I, = +/3a. Por lo tanto k, € [~7/v/3a,7/v/3a] es un buen
ndmero cuantico y los estados electrénicos son una combinacién lineal de los
estados de Bloch con k, fijo. En particular los puntos K y K’ son mapeados a
k., = 0, y por lo tanto las nanocintas armchair mezclan los estados K y K’.
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Figura 2.8: Estructura de bandas en nanocintas de grafeno zigzag y armchair

a partir del modelo tight-binding para electrones «. Notar el gap en la cinta

19-aGNR. Las bandas planas en las cintas zigzag se extienden desde los pun-

tos de Dirac hasta el borde de la zona de Brillouin y se encuentran localizadas
en los bordes.

2.3. Nanotubos de carbono

Los nanotubos de carbono pueden pensarse como nanocintas de grafeno en-
rolladas formando tubos. Su descubrimiento ha estado sujeto a controversia;
el primer trabajo cientifico en hacer referencia a ellos data del afio 1952, cuan-
do un grupo de investigadores soviéticos publico haber identificado nanotu-
bos de carbono multipared [37] (esto significa numerosos tubos ubicados con-
céntricamente). Sin embargo, esta publicacién permanecié inadvertida por la
comunidad cientifica internacional. Posteriormente otro trabajo publicado en
1976 hace nuevamente referencia a su descubrimiento [38], pero tampoco lo-
gra captar la atencién. Recién en el afio 1991 logra popularidad con un trabajo
de Sumio lijima [2] donde reporta haber sintetizado nanotubos multipared por

un método de descarga de arco. En 1993 se lograron sintetizar por primera
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Figura 2.9: Red de garfeno con los vectores de la celda unidad d; y ds jun-

to con ejemplos de diferentes vectores quirales, C}(5,0) nanotubo zigzag,

Ch(6,6) nanotubo armchair, C,(4,1) nanotubo quiral. A la derecha ejemplos
tridimensionales de tubos zigzag y armchair.

vez nanotubos de pared simple [2, 39]. Estos nanotubos de una pared alcan-
zan didmetros de tan solo un nanédmetro y poseen una estructura cristalina
perfecta.

Como mencionamos, un nanotubo de carbono puede ser pensado como una
cinta de grafeno con sus bordes unidos para formar un tubo. Las distintas ma-
neras para formar un tubo pueden ser descriptas por un “vector quiral” con
pares de indices (M, N), que especifica los vectores de red en una capa de
grafeno que forman la circunferencia del tubo. El vector de quiralidad esta
definido como C), = N&@; + Ma,. En la Fig. 2.9 vemos ejemplos de estos vec-
tores. Existen dos tipos de nanotubos que poseen simetrias especiales en sus
bordes. Los llamados armchair, descriptos por indices (N, N), y los zigzag por
(N,0).

Dado que el vector quiral C}, define la circunferencia del nanotubo, su diame-

tro puede ser estimado como d; = ‘@L‘ /T = %\/n2 +nm + m?2, donde a es la
constante de red del grafeno (a = V2 X ag, y a.. ~ 1,42A |a distancia de enlace
C-Q)

Para lograr una descripcidon aproximada de la estructura electrénica de los
nanotubos, se parte de la relacién de dispersién del grafeno y se exigen con-
diciones periddicas de contorno a lo largo de la circunferencia. Esto significa

que para un nanotubo (M, N), identificado en el espacio real por el vector
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Figura 2.10: Estructura de bandas en nanotubos de carbono zigzag y arm-
chair a partir del modelo tight-binding para electrones 7.

quiral C}, = Maj + Naj, se exige que ®(7+ Cj,) = ®(7). En el espacio recipro-
co esto se traduce a que solo se permiten los vectores k£ que cumplan con la
condicion:

€ Z (2.25)

El punto K en la esquina de la zona de Brillouin puede ser expresado como
K= (251 + 52)/3. Para saber si un tubo pasa por sobre este punto, se puede

derivar la siguiente regla:

Ch K (Md, +Nay))-K 26, +by  2M+N

27 2T 3 n 3

c Z (2.26)

que es equivalente a la condiciéon de que M — N sea multiplo entero de 3.
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Siempre que esta condicién se cumpla, los nanotubos son metalicos. Podemos
ver esto en la Fig. 2.10, donde los tubos (9,0), (8,8) y (8,2) son metalicos,
mientras que el (10,0) no lo es. Particularmente todos los nanotubos armchair
(M, M) son metalicos, mientras que los zig-zag (M, 0) solo son metélicos si M
es multiplo de 3. Para los nanotubos metdlicos se puede aproximar la relaciéon
de dispersién en las proximidades de Ep(k = K + k) como:

- 2 —
By (0F) ~ i%% ‘5/%:‘ (2.27)
En esta aproximacién se desprecian efectos de curvatura en el nanotubo. Por

lo que para didametros pequefios (d; < 1) no es recomendable.

2.4. Transporte cuantico

El primer modelo atomistico que intentd explicar el transporte de electrones
fue propuesto por Paul Drude en el afio 1900. Este consistia basicamente en
considerar a los electrones en un sélido como particulas clasicas, rebotan-
do constantemente entre los atomos inmdéviles. Posteriormente Arnold Som-
merfeld, en épocas en que la mecdanica cuantica comenzaba a desarrollarse,
propuso un modelo que unia la visién clasica de Drude con la estadistica de

Fermi-Dirac.

Estos modelos lograron explicar numerosas observaciones principalmente en
sistemas macroscoépicos; pero a medida que la naturaleza cuantica se vuelve
mas relevante, es necesario recurrir a descripciones mdas exactas a escala

atémica.

Los tipos de sistemas en los cuales se pueden observar fenédmenos de trans-
porte cudntico, son generalmente sistemas cuyo tamafio estd entre los na-
ndémetros y los micrémetros. A estas escalas, los electrones logran conservar
su coherencia de fase al atravesar el sistema, y aparecen fendmenos neta-
mente cuanticos como la interferencia. Desde un punto de vista tecnoldgico
el transporte cuantico se vuelve cada dia mas relevante dado el avance en la
miniaturizacién de dispositivos, que hace que los efectos cudnticos se vuelvan

mas dominantes.
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Materiales como los nanotubos de carbono y el grafeno, poseen longitudes de
coherencia en el orden de los micrémetros, por lo que requieren un analisis
cuantico para estudiar sus propiedades de transporte. Uno de los formalis-
mos mas adecuadas para el estudio del transporte cuantico coherente es la
teoria de Landauer-Buttiker. A continuacién desarrollaremos el formalismo de
Landauer-Blttiker y las funciones de Green, que sirven como una herramienta
de calculo para diferentes cantidades fisicas como la densidad de estados y

la conductancia.

2.4.1. Formalismo de Landauer-Biittiker

Una de las herramientas mas importantes para el calculo de transporte cuan-
tico en sistemas de fase coherente es el formalismo de Landauer-Blttiker
[40, 41]. Este relaciona la probabilidad de transmisién a través de un sistema
de electrones que inciden por cables desde multiples reservorios, y la funcién

de ocupaciéon de Fermi de estos reservorios con la corriente.

El formalismo resulta vélido en los casos en que el tiempo de permanencia
de la particula en el sistema es menor al tiempo de coherencia, y cuando
los electrones pueden ser considerados como particulas no interactuantes,
es decir que se pueden omitir las interacciones de Coulomb. De este modo
basta con considerar el transporte de un Unico electrén a través del sistema,
ya que cualquier otro electrén con la misma energia se comportara de igual

modo, independientemente de la presencia de otro electrén.

Consideremos un sistema como el de la Fig. 2.11, donde una muestra esta co-
nectada a través de dos cables a reservorios electrénicos. Segun Landauer, la
conductancia a través del sistema puede ser vista como un proceso de scat-
tering donde los electrones que inciden en la muestra desde un reservorio
electrénico, pueden ser transmitidos a través de ella e inyectados nuevamen-

te a otros reservorios.
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Figura 2.11: Esquema de la regién de scattering conectada a los reservorios
electrénicos de potencial quimico ur y pg.
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La corriente a través del dispositivo segun la teoria de Landauer-Buttiker esta
dada por:

Ij = %/;[Ti,j(e)ﬂ(&) — Tji(e) f(€)]de (2.28)

donde T; (¢) es la probabilidad de transmisién de un electrén de energia ¢
desde el cable i hasta el cable j y fi(¢) (f;(€)) es la funcién de ocupacién de
Fermi del reservorio i (j), y la integral abarca todas las energias disponibles.
El factor 2 viene de considerar el espin de los electrones, el cual duplica la
cantidad de canales disponibles. Esencialmente la corriente esta determinada
por el nimero de electrones en un cable, multiplicado por la probabilidad de
gue un electrén atraviese el sistema hasta otro cable.

Para un sistema de dos terminales con bajo potencial de bias, y en el limite
de bajas temperaturas (V — 0y kgT' — 0), se puede simplificar la Ec. 2.28 a

2e?
donde Ti;, es la probabilidad de transmisién total de izquierda a derecha, ¢
es la energia de Fermiy I;, = Ir = I es la corriente a través del sistema. La
conductancia estd dada esencialmente por la probabilidad de transmisién en

este limite.

2.4.2. Funciones de Green

Las funciones de Green son una herramienta muy poderosa que se utiliza en
diversos ambitos de la fisica como son la teoria de campos, el electromagne-

tismo, o la mecdnica cudntica. Nos da la respuesta en un punto del espacio
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debido a una excitacién en cualquier otro. Una de las ventajas de las funcio-
nes de Green es que permiten el célculo de propiedades fisicas de un modo
relativamente sencillo, comparado con la dificultad que representa el calculo
a partir de la solucién numérica de la ecuacién de Schrodinger. En particular
es util en problemas en los cuales se rompe la simetria de traslacién y por lo

tanto no se puede aplicar el teorema de Bloch.

La funcién de Green G"(E) para una Unica particula de un sistema descripto

por un Hamiltoniano H se define como la solucién de

[E +in—H|G"(E) =1 (2.30)

donde I es la matriz identidad del sistema, (£ + in) es la energia del sistema
complementada con una parte imaginaria infinitesimal que impone causali-
dad en las condiciones de contorno. Esta funcién es llamada la funcién de
Green retardada. El caso en que se considera una parte infinitesimal negativa
en la energia, da como resultado la funcién de Green avanzada, la cual no
respeta causalidad. A continuacién cuando hablemos de la funcién de Green,

nos estaremos refiriendo Unicamente a la funcién de Green retardada.

Una expresién util para la funcién de Green puede ser dada en términos de la
base ortonormal completa de las autofunciones |®,,) del Hamiltoniano

@) (P

o/ ATl 2.32
E+in— E, (2.32)

G(E)=[E+in-H" =Y

n

Dado que la funcién de Green contiene la informaciéon completa del siste-
ma, éstas resultan Utiles a la hora de expresar cantidades como la matriz
de scattering, transmitancia, conductancia eléctrica, etc. En el formalismo de
Landauer-Buttiker la corriente a través de un dispositivo un dispositivo conec-
tado a reservorios electrénicos mediante cables, puede ser expresada me-
diante los coeficientes de transmisién entre dichos cables. Estos coeficientes

pueden ser calculados mediante la funcién de Green como
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T,; = Tr[[,G: ;TG ] (2.33)

donde G, ; es la submatriz que contiene los elementos de la funcién de green
que conecta los cables i y j, I'; es la tasa de tunneling de los cables a la
muestra, que esta dada por lo que se conoce como las auto energias ¥; [5] de
los cables

T =i(% —xh)/2 (2.34)

Estas autoenergias estén relacionadas a los elementos de la funcién de Green
en los sitios del borde del cable. La Ec. 2.33 es conocida como la relacion de
Fisher-Lee [42]. De modo mas general se pueden definir los elementos de la

matriz de scattering del sistema [43] como:

Sus(E) = 6ap — 2i\/Tal 5Gas(E) (2.35)

A pesar de las simplificaciones que ofrece la funciéon de Green, puede resultar
extremadamente costoso (o0 quizads imposible) desde el punto de vista numé-
rico, el calculo de tales funciones ya que involucra la inversién de matrices
de gran dimensién. A continuacién presentaremos un método recursivo mas

eficiente que parte el sistema en pequefios pedazos y acelera el calculo.

2.4.3. Funciones de Green recursivas

El método para el calculo recursivo de la funciéon de Green esta basado en la
divisién del sistema en secciones mas pequefas. En vez de calcular la funcién
de Green para el Hamiltoniano completo, se divide a este en capas que son
sucesivamente eliminadas, produciendo correcciones en las capas restantes
como se esquematiza en la Fig. 2.12. Cada una de estas capas posee una

dimensién menor a la del sistema completo, lo que agiliza el calculo numérico.
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Figura 2.12: Esquema con la descripcién del algoritmo recursivo de la funcién
de Green. En cada paso la funcién de Green del elemento eliminado corrige a
los elementos vecinos, disminuyendo la dimensién efectiva del sistema total.

En el paso (j), la capa j es eliminada, produciendo una renormalizacién de
las capas adyacentes del Hamiltoniano. El valor de la capa renormalizada es
denotada por H(()]) y el Hamiltoniano efectivo es:

H, H 0
g HY H, 0 ..
H = (2.36)
0 H., Hy H 0

donde

. . - -
HY(B) = HY™Y + HY VG (B)HY Y

J

(E)
HY)(E) = HY VG (B)HY ™ 2.37)
(E)
)

HY = Hy, H") = Hy,

De este modo, el costo computacional de obtener la funcién de Green es pro-
porcional al largo N dado por el nUmero de capas del sistema. Para invertir
una matriz de dimensién M x M se requieren M? operaciones. Por lo que la
técnica recursiva requiere de M3N operaciones. Esto ahorra N? operaciones,
dado que una inversién directa de una matriz MN x MN requeriria M3N?

operaciones.
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2.4.4. Composicion de matrices de scattering

En muchas ocasiones calcular la matriz de scattering de un sistema resol-
viendo la Ec. de Schrodinger suele ser dificil. Una posible solucién es dividir
al sistema en secciones menores, a las cuales resulta mas sencillo calcular-
les la matriz de scattering individuales, para luego componerlas y reconstruir
la matriz de scattering completa del sistema. A continuacién desarrollaremos
esta técnica siguiendo la Ref. [44].

a as a
- S( 1) - S(Z) -
b, b b,

Figura 2.13: Un sistema complejo puede ser dividido en partes menores mas
sencillas de resolver, para luego combinarlas en una matriz de scattering
total. Las flechas indican amplitudes de onda entrantes y salientes.

Consideremos un sistema compuesto por matrices de scattering individuales
de la forma:

b1 7”(1) t/(l) aq bg T‘(2) t/(Q) a9
= y = (2.38)

b3 t(l) 7"/(1) as as t(z) T/(Q) b3
donde a, 2 es el vector columna representando las amplitudes de onda inci-
dentes, b, 2 las amplitudes de ondas saliente, y r y ¢ las amplitudes de refle-

xién y transmisién respectivamente para los bloques 1 y 2. Las amplitudes as
y b3 son equivalentes, por lo que podemos eliminarlas y obtener la matriz de

<b1> (r tl) (CLl)
(2.39)
a9 t T’/ bg

scattering compuesta:

donde

£ = (O[] — D)) p (1) L g0, _ (), ) 140)

2.40
v = t/(l)[f . 70(2)7,/(1)]7115/(2)’ r = 74/(2) + t(2) [[ . 7,/(1)7,(2)]7170/(1)5(2) ( )
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Este método es muy Util para obtener expresiones analiticas de sistemas com-
plejos.

A continuacién desarrollaremos la primer parte de la tesis, que esta orientada
al estudio del bombeo cudantico adiabatico en nanoestructuras basadas en
carbono con defectos.



Capitulo 3

Bombeo cuantico adiabatico y la
influencia de defectos

3.1. El bombeo como un proceso clasico

En el contexto de la hidraulica se utilizan dispositivos llamados “bombas” pa-
ra impulsar fluidos desde un punto de baja energia potencial hacia uno de
mayor energia potencial. Un ejemplo clasico es el tornillo de Arquimedes (Fig.
3.1. Donde una pieza helicoidal rota sobre su eje longitudinal transportando
una pequena cantidad de material en cada una de sus revoluciones. Antigua-
mente era utilizado para transferir agua desde zonas bajas hasta los diques
de irrigacién ubicados a mayor altura e incluso hoy es muy utilizado para
transportar distintos fluidos. Actualmente existe un gran nimero de dispositi-
vos cuya funcién es la de movilizar liquidos y gases por medio de una accién
mecanica; sindo ejemplos las bombas de pistén, bombas de I6bulo, bombas
peristalticas, solo por nombrar algunos. En todos estos ejemplos el dispositi-
VO consume una cierta cantidad de energia para realizar un trabajo mecdanico

que moviliza el fluido.

35
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Figura 3.1: Tornillo de Arquimedes. Utilizado en la antigliedad para bombear
agua a las zonas de cultivo.

Un dispositivo propuesto para producir un trabajo mecanico a partir del apro-
vechamiento de fluctuaciones brownianas de un sistema termodinamico, es
el llamado ratchet browniano. Originalmente fue propuesto por el cientifico
polaco Marian Smoluchowski y luego popularizado por el fisico norteameri-
cano Richard P. Feynman como ratchet and pawl [45].El ratchet browniano se
muestra en la Fig. 3.2, donde las colisiones aleatorias de las moléculas de un
gas a temperatura T,, chocan con las paletas y accionan la rotacién de un
eje que solo puede girar en una Unica direccién debido a un trinquete, pro-
duciendo un movimiento en una direccién preferencial y un trabajo neto. Sin
embargo, en equilibrio térmico y de acuerdo con la segunda ley de la termodi-
namica, no puede ocurrir tal movimiento dirigido, Por lo que se concluye que

tal efecto solo puede ocurrir lejos de una situacién de equilibrio.

Este mecanismo que aprovecha las fluctuaciones aleatorias del ambiente en
ausencia de fuerzas netas para generar trabajo mecéanico ha servido de ins-
piracién para elaborar modelos que expliquen el funcionamiento de diversos
dispositivos. Desde dispositivos donde se movilizan particulas macroscépicas
[46] hasta dispositivos para el transporte de carga dirigido para movimientos
brownianos sobreamortiguados [47, 48] y también para un régimen cuantico

disipativo de movimiento browniano incoherente [49-51].
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Figura 3.2: Ratchet Browniano. Este dispositivo produce un trabajo mecéanico

a partir de un mecanismo que aprovecha las fluctuaciones brownianas de un

gas a temperatura 75. Si bien su funcionamiento en condiciones de equili-

brio estd impedido por la segunda ley de la termodindmica, el mecanismo
propuesto ha servido de gran utilidad conceptual.

En el contexto del electromagnetismo podemos referirnos al bombeo como un
mecanismo capaz de generar corrientes eléctricas. Un ejemplo son los gene-
radores eléctricos clasicos (Fig. 3.3), donde un conductor se mueve en presen-
cia de un campo magnético para dar energia cinética a los electrones y por
lo tanto generar corriente. Incluso algunos tipos de transformadores AC/DC
caen en la categoria de dispositivo de bombeo y son llamados cominmente
rectificadores.

vI
I

Figura 3.3: Esquema de un generador eléctrico.

Mas alla de todos estos dispositivos (y otros) que operan dentro de los limites
de la fisica clasica, se puede pensar en dispositivos de bombeo que funcionen
bajo el dominio de las leyes de la mecanica cuantica. En la siguiente seccién
definiremos el bombeo cudntico, sus fundamentos y posibles aplicaciones.
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3.2. Bombeo cuantico

En sistemas pequefios, llegando al dominio de lo mesoscdpico, las propieda-
des cuanticas de las particulas se vuelven relevantes. Como consecuencia, el
funcionamiento de un aparato cuantico que actle como dispositivo de bom-
beo sera muy diferente a los mencionados en la seccién anterior y requerirdn
de conceptos y formalismos adecuados para su entendimiento. Una bomba
de carga es un dispositivo capaz de generar una corriente dirigida en contra
de un voltaje aplicado o cuando el voltaje es nulo.

La primera propuesta para construir un dispositivo capaz de producir una co-
rriente de electrones sin la aplicaciéon de una diferencia de voltaje fue dada
por Thouless en 1983[52]. En esta, se propone una bomba de electrones que
produce corriente de cargas solo cambiando el potencial de los electrones en
el conductor de manera periédica en el tiempo y el espacio. Diferentes pro-
puestas aparecieron desde entonces, incluso no solo para bombeo de carga,
sino también para el bombeo de espin [53-55], pares de Cooper [55-57], en-
tre otros. En el presente trabajo nos enfocamos especificamente en el bombeo
cuantico de carga.

Los sistemas mesoscépicos en los cuales es posible producir bombeo cuanti-
co se pueden dividir en dos grandes grupos. Por un lado estan los sistemas
cerrados, donde los electrones se encuentran confinados y ocupan niveles de
energia discretos. Ademas las interacciones electrén-electrén son fuertes y
en ocasiones necesitan ser tenidas en cuenta. Por otro lado estan los siste-
mas abiertos, donde el electrén se comporta como una particula coherente,
el espectro de energias es continuo y la aproximacién de una Unica particula

es buena.

En los sistemas cerrados, el acople con reservorios electrénicos externos es
débil debido a contactos imperfectos que actlian como barreras de baja con-
ductancia (G << eQ/h). En esta situacion el sistema se encuentra tipicamente
en un régimen de bloqueo de Coulomb, donde el niUmero de electrones y los
niveles de energia estan cuantizados. El régimen de bloqueo de Coulomb pue-
de ser entendido cualitativamente observando la Fig. 3.4, que muestra esque-
maticamente los potenciales de un punto cuantico conectado a reservorios

electrénicos. Los estados de los electrones en el reservorio fuente (S) y en el
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reservorio drenaje (D) estdn ocupados hasta los potenciales electroquimicos
1Sy up respectivamente. La linea Ey indica el potencial electroquimico den-
tro del punto cuantico cuando este contiene N electrones. Agregar un electron
extra al punto cuantico en el nivel mas bajo de energia, incrementara el po-
tencial quimico a Ey 1. El tunneling de un electrén adicional estara bloqueado
si ug, up < Eny1. La energia adicional E. = En,1 — Ey requerida para agregar
o remover un electron manteniendo el sistema en el régimen de bloqueo de
Coulomb tiene que ser mucho mayor a la energia térmica kg1 << FE,, por lo

cual los experimentos suelen ser realizados a temperaturas criogénicas.

s — o

I I I
VL VG VR

Figura 3.4: Diagrama de energia de un punto cuantico en el régimen de blo-

queo de Coulomb. Dos potenciales de gate V; y Vi controlan la altura de

las barreras. El potencial V; controla los niveles de energia dentro del punto
cuantico.

Un ciclo de bombeo cuantico simple, en un sistema compuesto por un punto
cuantico con doble barrera como el esquematizado en la Fig. 3.4, es capaz
de generar una corriente dirigida sin un bias neto si se aplica una modulacién
asimétrica adecuada en amplitud y fase de la altura de las barreras cuanticas
y el potencial del punto cudntico. El funcionamiento se encuentra esquema-
tizado en la Fig. 3.5. En el estado () el punto cudntico posee N electrones
en equilibrio. Se baja la barrera izquierda y el potencial de gate del punto
cuantico permitiendo que un electrén ingrese predominantemente desde esa
direccién (ll) y ocupe el nivel de energia Fy.1. Luego se eleva la barrera iz-
quierda y se llega a un nuevo punto de equilibrio con N + 1 electrones (lll).
Para poder liberar el electrén hacia el canal derecho se eleva el potencial del
punto cudntico y se disminuye el potencial de la barrera derecha (V).
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Figura 3.5: Ciclo de bombeo de un punto cuantico con doble barrera.

Un dispositivo de este tipo fue realizado experimentalmente por Ono y Ta-
kahashi [58]. Una propiedad importante de este tipo de bombeo es que ciclo
de evolucién estd compuesto por una secuencia de estados de equilibrio y
puede ser considerado un proceso adiabatico [59-62].

El concepto de adiabaticidad esta presente en la mecanica cuantica desde
sus comienzos. En 1927 Max Born y Robert Oppenheimer propusieron una
simplificacion para calcular la funcién de onda de una molécula que hoy se
conoce como la aproximacién de Born-Oppenheimer (BO). Esta asume que el
movimiento de los nlcleos atémicos y los electrones en una molécula, pue-
den ser considerados por separado. El fundamento para tal aproximaciéon se
basa en que la masa nuclear es mucho mayor que la electrénica y a causa
de esto los electrones perciben a los ndcleos atémicos como particulas esta-
ticas. Esta simplificacién reviste un caracter adiabatico en el hecho de que
los autoestados de los electrones no se ven afectados por las perturbaciones
coulombianas producidas por el movimiento de los atomos. Cuando los cam-
bios son realizados lentamente, el Hamiltoniano regresa al mismo punto en
cada ciclo, y el control adiabético de los estados electrdnicos es factible.

El bombeo en este dispositivo no estd limitado a una Unica carga por ciclo.
A su vez la carga bombeada por ciclo no depende de la frecuencia de modu-
lacion. Como veremos mas adelante en este capitulo, bajo estas condiciones
estrictamente adiabaticas una bomba requiere de la variacién de al menos
dos pardmetros para producir una corriente dc no nula [61, 63]. Sin embargo
es posible producir una corriente dc variando un Unico parametro, pero esen-
cialmente el proceso es no adiabatico. Un ejemplo de bombeo monoparamé-
trico es el trabajo realizado por Kouwenhoven et al. [64] en un régimen no
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cuantizado, utilizando un dispositivo como el de la Fig. 3.4. En un régimen no
adiabatico, Blumenthal et al. [65], generaron una corriente cuantizada usan-
do un dispositivo compuesto por una heteroestructura de GaAs-AlGaAs y dos
potenciales oscilatorios fuera de fase.

En sistemas abiertos coherentes, las interferencias que se dan en la funcién
de onda de los electrones a causa de las oscilaciones de los parametros en la
regién de scattering, son cruciales para lograr el bombeo de carga. El primer
experimento de bombeo en sistemas abiertos fue realizado por Switkes et al.
[66]. En él, un campo magnético y dos gates dependientes del tiempo V,;
sin Qt y Vo o< sin Qt + ¢, deforman el potencial dentro del punto cuantico (Fig.
3.6). La idea del experimento es inducir un voltaje V,,; en el punto cuantico
en ausencia de un bias ([, = 0). Los resultados (Fig. 3.6-b) muestran una
dependencia sinusoidal del voltaje V,,; con respecto a la diferencia de fase ¢.
Sin embargo, se demostrd que este experimento esta dominado por un efecto
de rectificaciéon [67], donde los voltajes de gate acoplados a los reservorios

inducen un voltaje de bias AC.

Una descripcion tedrica utilizando matrices de scattering del bombeo cuan-
tico en sistemas mesoscépicos abiertos sin interaccién electrén-electrén, fue
dada por Brouwer [61] para una aproximacion adiabatica. Brouwer se basé
principalmente en un trabajo anterior realizado por Buttiker et al. [68] para
describir el efecto de una perturbacién lenta sobre las cargas del sistema.
Otras descripciones complementarias consideran el rol de las interferencias
y el tunneling resonante para producir bombeo de carga cuantizado [69]; el
bombeo en presencia de una diferencia de potencial electroquimico [70]; y
la extensién a frecuencias altas (y por lo tanto a un régimen no adiabatico)

utilizando la teoria de scattering de Floquet [63].
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Figura 3.6: (a) Esquema del dispositivo de bombeo. La corriente de bias es
puesta a 0 para la medicién del bombeo. (b) Plot del voltaje inducido por
bombeo V,,:(¢) para diferentes campos magnéticos (puntos solidos) junto
con un ajuste de la forma Vy,; = Agsin ¢ + By. Imagenes tomadas de [66].

Un esquema sencillo para comprender como se produce el bombeo adiabatico
de carga en un sistema mesoscépico coherente es el presentado por Blttiker
y Moskalets [71]. En él se propone un mecanismo de bombeo asistido por
fotones, donde la absorcién o emisién de un cuanto de energia por parte de
un electrén, produce interferencias cuanticas que generan una corriente en
un sentido determinado. A continuacién reproduciremos los argumentos que
permiten ganar intuicién sobre el bombeo en el régimen cuéntico resaltando

el rol de las interferencias para sistemas abiertos.

3.2.1. Bombeo cuantico asistido por fotones

Para producir bombeo cudntico, es necesario variar parametros del Hamilto-
niano como pueden ser las energias de los electrones en diferentes partes de
la regidn de scattering, por medio de campos eléctricos, magnéticos, etc. La
variacion de estos parametros en una Unica region produce una corriente AC.
La variacién en dos regiones diferentes, permite que una regién rectifique la
corriente AC generada por la otra dando lugar a una corriente DC. El proceso
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de rectificacién solo se logra cuando el sistema perturbado es capaz de rom-
per la simetria de inversion. Esto se traduce a que la probabilidad 7,5 de que
un electrén atraviese la muestra desde el contacto /3 hasta el contacto «, sea

diferente a la probabilidad 7p, de que lo atraviese en la direccién contraria,
Tso # Top.

El mecanismo fisico que lleva a la asimetria de scattering en el sistema per-
turbado, se basa en la posibilidad de tener transporte asistido por fotones. En
un caso estacionario, el electrén ingresa con una energia E, se propaga con
fase coherente por el sistema, y sale de él con la misma energia E. En cambio
en un caso perturbado, el electréon puede absorber (o emitir) un nimero n de
cuantos de energia hw y abandonar el sistema con energia £ = E + nhw. Es
importante que el electrén cambie su energia interactuando con un sistema
gue es modulado deterministicamente. Como consecuencia de esto, los pro-
cesos elasticos son coherentes. Si existen multiples formas de transmitirse a
través del sistema absorbiendo o emitiendo la misma energia (nhw), las co-
rrespondientes amplitudes de probabilidad cuanticas interferirdn producien-
do una asimetria en la probabilidad de transmisién de los electrones que se
propagan en diferentes direcciones.

Siguiendo la Ref. [71], vamos a ilustrar el proceso con un ejemplo concreto
y sencillo. Consideremos un sistema que consta de dos regiones afectadas
por potenciales oscilatorios V;(t) = 2V cos(wt + ¢1) y Va(t) = 2V cos(wt + ¢2)
separados por una distancia L. Asumimos que los dos potenciales oscilan con
la misma amplitud 2V y a su vez esta es pequena. A primera aproximacion,
podemos pensar que un electrén que ingresa al sistema con energia E puede
absorber/emitir un Unico cuanto de energia iw. Esto deja solo tres posibles
procesos. En el primero, el electrén sale con la misma energia con que in-
gresé E°") = [, En el segundo, el electrén absorbe un cuanto de energia
Eu) — E 4+ hw. En el tercero el electrén pierde energia E°*Y) = E — hw. Es-
tos tres procesos corresponden a diferentes estados finales, y por lo tanto la
probabilidad total de transmisién 7" es la suma de las tres contribuciones por
separado (ec. 3.1):

T=T9E;E)+TY(E + hw,E) + T")(E — hw, E) (3.1)
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AM+) A+ A0+ 4(2,4)
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Figura 3.7: Esquema de los procesos en los cuales una carga con energia F
atraviesa dos potenciales oscilatorios Vi (t) y V(t) separados a una distancia
L, y absorbe un cuanto de energia fiw en alguno de ellos. La probabilidad de
transmisién se calcula a partir de la adicién de las amplitudes de probabilidad
correspondientes a los dos caminos. De manera equivalente sucede en el
caso de gque se pierda un cuanto de energia iiw. La amplitud de probabilidad
del electrén que atraviesa la muestra sin interactuar con los potenciales no
se ve afectada.

La probabilidad de transmisién T© es insensible a la direccién de propaga-
cién, mientras que 7" y T-) si dependen de dicha direccién. El electrén
puede absorber/emitir energia cuando se encuentra transitando cualquiera
de las dos regiones afectadas por los potenciales oscilantes. En este punto
hay que diferenciar los procesos que tienen la misma energia inicial y final.
Dado que no podemos distinguir en qué potencial el electrén sufrié el proceso
de absorcién/emisién, para calcular la probabilidad total debemos sumar las
amplitudes de probabilidad correspondientes. Tomemos el caso en que ab-
sorbe energia en alguno de los dos potenciales, y definamos la amplitud de
probabilidad de absorber un cuanto de energia /w en el potencial V; como

AU1) | 5 =1,2. La probabilidad total correspondiente a dicho proceso sera:

T — | A0 4 ACHP (3.2)

Cada término de amplitud es el producto de dos términos, la amplitud de pro-
pagacién libre entre los potenciales A% ) (E) = ¢*L (donde k = v/2mE /h es
un vector de onda del electrén) y la amplitud Ag-” que describe la absorcién de
un cuanto de energia /w en el potencial V;. La amplitud A;” es proporcional
al coeficiente de Fourier correspondiente a V;(t). El coeficiente de proporcio-

nalidad lo denotamos por «a y por lo tanto A§+) = anei‘ﬁj.
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La probabilidad de que un electrén vaya de izquierda a derecha la denota-
mos por TH). Y la probabilidad en la direccién contraria como T*). Lo que

queremos mostrar ahora es que

T £ T (3.3)

Primero consideremos T("). El scattering de un electrén que se mueve de
izquierda a derecha primero encuentra el potencial V;(¢) y luego el potencial
V,(t). Por lo tanto si un electrén absorbe una energia hw en el primer potencial,
se desplazara el resto del sistema con una energia £, = E+hw y su amplitud
serd AL+ = AP AUbre)(E ). En cambio si el electrén absorbe la energia hw
en el segundo potencial, la amplitud sera A+ = ACitra) () ALY | S el cuanto
de energia es mucho menor que la energia del electrén, iw < FE, entonces
podemos expandir el factor de fase correspondiente a la propagacién libre a
energia [/;; a primer orden en la frecuencia de perturbacioén: kL ~ (k+%)L,

donde v = hik/m es la velocidad del electrén. Por lo tanto tenemos:

ALD Vel (3.4)
A(j’” = Fla Vet .

Substituyendo estas amplitudes en la ec. 3.2 obtenemos la probabilidad de
pasar a través del sistema de izquierda a derecha absorbiendo un cuanto de
energia hw:

T =202V {1 + cos (¢1 — gy — %) } (3.5)

Ahora consideremos la probabilidad de transmisién en el sentido contrario.
Yendo de derecha a izquierda el electrén se encuentra primero con el po-
tencial V5(t) y luego con el potencial V;(¢). Las amplitudes correspondientes

seran:

AL = kL emion

AR~ qVeidze

+—

(3.6)

i(k+9)L

Usando las ecuaciones 3.2 y 3.6 encontramos:
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T :2a2V2{1+COS <¢1 —¢2+%)} (3.7)

Comparando las ecuaciones 3.4 y 3.6 vemos que la probabilidad de trasmisién
depende de la direcciéon de propagacién. La asimetria de transmisién en el
caso de la absorciéon de un cuanto de energia, esta dada por la diferencia de
las transmisiones en las diferentes direcciones AT =T — 7

AT = 40*V?sin(Ag) sin(%) (3.8)

En este modelo sencillo la emisidn de un fotdn lleva a la misma asimetria en
la probabilidad de transmisién: AT(-) = AT™). Con lo cual, si existe el mismo
flujo de electrones I, en ambas direcciones, la corriente neta generada seréd
I = Iy(AT) 4 AT™)). Consideramos como corriente positiva la que se dirige
hacia la derecha.

Vemos que la corriente inducida I depende por un lado de la diferencia de fa-
se A¢ = ¢1 — ¢ y por otro del factor wL /v. Esta dependencia en la separacion
de fase puede ser interpretada del siguiente modo. La presencia de una dife-
rencia de fase A¢ (modulo 27) entre los potenciales oscilatorios Vi (t) y Va(t)
rompe la simetria de reversidon temporal y por lo tanto permite la existencia de
un flujo de particulas estacionario. Por otra parte el segundo término enfati-
za la asimetria espacial a causa de dos potenciales inequivalentes separados
por una distancia L, indicando que la interferencia asistida por fotén es el me-
canismo que induce el flujo de electrones. Ni la diferencia de fase por si sola
ni el proceso asistido por fotones pueden por separado generar una corriente
DC.

A continuacién introduciremos el bombeo cuantico adiabatico de Brouwer[61].
Este es un formalismo que permite calcular la corriente de bombeo utilizando

matrices de scattering y es el que hemos utilizamos en nuestro trabajo.
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3.2.2. Bombeo adiabatico de Brouwer

En 1998 P. W. Brouwer, haciendo uso del concepto de emisividad introducido
por Buttiker et al. [68], presenta un método para calcular corrientes de car-
gas generadas por perturbaciones adiabaticas en un sistema de particulas no
interactuantes, sin un voltaje de bias neto aplicado [61]. Brouwer utiliza la
teoria de scattering cudntica para describir la interaccién entre las particu-
las y los potenciales externos. En su trabajo considera un sistema acoplado
a dos reservorios por contactos balisticos. Los dos reservorios electrénicos
son mantenidos al mismo voltaje. Dos parametros externos al sistema X (?)
y X5(t) son variados periédicamente. Los reservorios poseen N canales a la
energia de Fermi Er y la matriz de scattering del sistema tiene una dimensién
2N x 2N. Como el sistema esta bien acoplado a los reservorios, la carga no
se encuentra cuantizada, no hay bloqueo de Coulomb y podemos considerar

un escenario de electrones no interactuantes.

Para una variaciéon arménica suave de la forma X (t) = X, + X,e™! la carga
dQ(m) que ingresa a una cavidad a través del contacto m (m = 1,2) es

X, (3.9)

Z dog aSaﬁs* (3.10)
aem

El indice a suma desde 1 hasta NV para el contacto 1 y desde NV + 1 hasta 2N
para el contacto 2. El indice [ corresponde a los canales de uno alguno de los
contactos (m = 1 6 2). La cantidad dn(m)/dX es la emisividad en el contacto
m. Esta ecuacién es valida a primer orden en frecuencia w y asume que las
propiedades de scattering siguen la variacidon del potencial instantdneamen-
te, de alli que este régimen suele llamarse bombeo paramétrico. Mediante la
transformada de Fourier podemos escribir la ec. 3.9 en funcién del tiempo

dn(m)
dX

IQ(m,t) =e X (t) (3.11)

La carga emitida 6Q(m, t) por la variacién simultanea de dos parédmetros X; y

X, a través del contacto m es
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dn(m) dn(m)
) t) =e——>0X (t ——>0X(t 3.12
Q(m,t) =e X, 1(t) +e X, 2(t) ( )
La carga total emitida por un contacto m en un periodo 7 = 27 /w es calculada

integrando la ec. 3.12

[ dn(m)dX; dn(m)dX,
Q(m,T)—e/O dt( X, di + X, di (3.13)

Esta integral puede ser reescrita utilizando el teorema de Green para expre-
sarlo como una integral sobre el area A, determinada por la trayectoria reco-
rrida por los pardmetros.

(3.14)

Q(m,7) = / XmdXQ( 0_dn(m) 0 dn<m>>

0X, dX, 0X, dX,

Notar que el drea A y por lo tanto la carga bombeada, dependen de la fase
relativa entre los parametros X; y X,. Si varian con una diferencia de fase
de 0 o 7, el area es cero y no se produce bombeo de carga. En estos casos
X,y X, se reducen a un Unico parametro. Por el contrario el drea es maxima
cuando difieren en una fase de /2.

La Fig. 3.8 ejemplifica diferentes tipos de fases y las areas encerradas.

Substituyendo la ec. (3.10) en la ec. (3.14), obtenemos la carga bombeada

por ciclo en términos de la matriz de scattering.

e 0555 0S.,
Q(m,7) = ;Adxld&%:a;%a?f e (3.15)
La ventaja de este método es que permite calcular la carga bombeada uti-
lizando matrices de scattering del sistema estatico de particulas no interac-
tuantes. Sin embargo, esta teoria esta limitada al bombeo adiabético de car-
gas. A continuacién detallaremos cudles son los requisitos para la validez de

una descripcién adiabatica y las consecuencias en el quiebre de simetrias.
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Figura 3.8: La carga total bombeada por ciclo es la integral de drea encerrada
por la trayectoria (X1 (t),X2(t)). En ciertos casos el area puede ser cero (o« =
0,7) o médxima (o = 7/2).

3.2.2.1. Limite de validez de la teoria adiabatica

En el bombeo cudntico adiabatico, los cambios en el Hamiltoniano (voltajes
de gate, campos magnéticos, etc.) se dan a tan bajas frecuencias que el pe-
riodo 7 = 27/w de las perturbaciones es mucho mayor que el tiempo tgue
de permanencia de la particula en la regién de scattering (“dwell time”). Por
esta razén, y de un modo andlogo a lo que sucede en la aproximacién de BO,
los electrones atraviesan la muestra percibiendo un potencial estatico. Esta
condicién entre el periodo de las perturbaciones y el tiempo de permanencia
de las particula, definen el régimen de bombeo adiabatico.

Mas alld de la aproximacién adiabatica, el bombeo con un Unico parametro
dependiente del tiempo es posible. En este caso, se ha demostrado que la
corriente de bombeo estd asociada al perimetro recorrido en el espacio de
pardmetros en vez del area [72]. Esto ha sido comprobado en diferentes sis-
temas [63, 72-75].

A continuacién profundizaremos en las cuestiones de simetrias pertinentes al

bombeo cudntico en régimen adiabatico.
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3.2.2.2. Bombeo y simetrias

Como mencionamos anteriormente, para producir un transporte de carga sin
la aplicacién de un potencial de bias, es necesario romper la simetria izquierda-
derecha. Existen al menos dos formas de lograr esto. Una es rompiendo la
simetria de inversién espacial (IS por las siglas en inglés de “Inversién Sym-
metry”), y la otra es rompiendo la simetria de reversién temporal (TRS por las
siglas en inglés de “Time Reversal Symmetry”).

En este punto es importante distinguir que en el caso adiabatico la simetria
del sistema estatico es irrelevante. Lo importante es que ambas simetrias
(TRS y IS) se rompan con la perturbacion de modo dinamico.

Para generar una corriente de bombeo en este régimen, se requiere de la
variacién de al menos dos parametros. La carga bombeada en un periodo
depende del contorno determinado por X;(t) y Xs(t) en el espacio de para-
metros. El drea encerrada por este contorno debe ser no nula (ec. 3.14), y
esto significa que debe existir una fase no nula diferente de un mdltiplo de 7
entre X;(t) y X»(t). De este modo se rompe la simetria de reversién temporal.
A su vez, dado que las perturbaciones deben ser aplicadas en diferentes pun-
tos del espacio?, se produce una ruptura en la simetria de inversién espacial.
Sin embargo, existen ejemplos en donde se conserva la simetria espacial y se
rompe la simetria temporal. Supongamos dos barreras oscilando de manera
sincronizada y entre medio de ambas otro potencial que oscila con una fase
diferente. Esto mantiene la simetria espacial, pero provoca la ruptura de la
simetria temporal, encerrando un drea no nula en el espacio de parametros.

En este ejemplo no se produce corriente de bombeo.

3.2.3. Desarrollo experimental del bombeo adiabatico de

carga

A comienzos de la década del noventa, hubo un auge en los experimentos ten-
dientes a demostrar el bombeo cuantico. Estos primeros experimentos fueron

realizados principalmente en sistemas cerrados. En 1991 Kouwenhoven et

1Dos perturbaciones en el mismo punto pueden ser expresadas como una Unica perturba-
cién equivalente.
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al. [64, 76] utilizaron puntos cuanticos formados en una heteroestructura de
GaAs/AlGaAs. Usando senales de radio frecuencia (RF) modularon dos barre-
ras de potenciales que conectan al punto cuantico con los electrodos. Apli-
cando una pequefa diferencia de potencial y modulando las barreras con una
diferencia de fase, lograron medir corrientes cuantizadas que dependen de
la frecuencia. A su vez, lograron también medir corrientes producidas por la

modulacion de una Unica barrera.

Otros experimentos utilizaron islas metélicas?, siendo capaces de bombear
cargas individuales en cada ciclo de bombeo en una direccién dada por una
pequefa diferencia de potencial [56], o por la diferencia de fases [59]. Estos
fueron algunos de los primeros trabajos de bombeo cuéntico clasico3. Les si-
guieron muchos otros [58, 77, 78] con el interés puesto en lograr corrientes
de cargas cuantizadas, dada la utilidad potencial en metrologia [79, 80].

Hacia 1999 aparecié el primer trabajo donde se anunciaba bombeo cudntico
de cargas en un punto cudntico abierto [66]. Esto significaba que el origen
de la corriente de bombeo podia ser producto de interferencias cudnticas. Al-
gunos afos mas tarde se comprobd que en realidad la corriente registrada
era producto de un proceso de rectificacién [67], opacando al bombeo por
interferencias. Otro experimento realizado sobre puntos cuanticos abiertos
[81], logré medir corrientes de bombeo a frecuencias no adiabaticas y tam-
bién corroboré que en un régimen adiabatico, las corrientes medidas se deben

principalmente a un proceso de rectificacién.

Otro mecanismo utilizado para generar perturbaciones de potencial y el co-
rrespondiente bombeo fueron las ondas acuUsticas superficiales (SAW). Usual-
mente se utiliza un material piezoeléctrico para generar ondas de potencial
que viajan sobre una muestra. Estas ondas se consideran como una fuerza
clasica que arrastra a los electrones. Cuando el sistema es pequefo con res-
pecto a la longitud de onda de Fermi, los efectos cuanticos se vuelven impor-
tantes. Algunos experimentos fueron realizados utilizando puntos cuanticos
[82, 83], alambres cudnticos [65] y nanotubos de carbono [84] entre otros.

2A diferencia de los puntos cudanticos, las islas metélicas poseen espectro continuo.
3Clasico en el sentido de no considerar al electrén como onda.
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3.3. Bombeo cuantico adiabatico en materia-

les basados en carbono

Una condicién necesaria para que se produzca bombeo cuantico en sistemas
abiertos es la preservacién de la coherencia cuantica. El grafeno, como asi
también los nanotubos de carbono, presentan un camino libre medio de va-
rios micrémetros [15, 16]. Su estructura cristalina libre de defectos permite
conductancias préximas al limite cuantico. Esto los hace candidatos ideales
para poner a prueba este fendmeno. Las primeras investigaciones relaciona-
das al bombeo cuantico tanto en grafeno como en nanotubos de carbono, es-
tuvieron dirigidas a sistemas pristinos. Algunos de los trabajos en regimenes
adiabaticos consideran cintas de grafeno tanto en régimen adiabatico [85-89]
como no adiabatico [90-92].

Nos propusimos estudiar la influencia de los defectos en el bombeo cuanti-
co en el régimen de Fabry-Pérot, régimen que introduciremos en la préxima
subseccién. Dado que el bombeo cuantico es un fenédmeno de interferencia,
nuestra principal hipétesis al comienzo de este trabajo era que los defectos
incrementarian la interferencia produciendo algun cambio significativo en el
bombeo. Nuestro trabajo estuvo enfocado en el bombeo cudntico adiabatico
en grafeno y en nanotubos de carbono. Un defecto comudn a estos dos mate-
riales es un defecto topolégico llamado defecto Stone-Wales (SW) (Fig. 3.9), el
cual consiste en una rotacion de 90° de un enlace carbono-carbono en la red,
dando un par heptagono-pentagono. La existencia de este tipo de defectos
fue estudiada inicialmente en fullerenos [93], y posteriormente en nanotubos
de carbono y grafeno [94, 95].

En las siguientes secciones, analizaremos la conductancia y el bombeo cuan-
tico adiabatico en cintas de grafeno armchair, nanotubos de carbono zig-zag

y sistemas unidimensionales para los casos con y sin defectos topolégicos.
3.3.1. Oscilaciones de Fabry-Pérot en la conductancia en
grafeno

El interferémetro de Fabry-Pérot es un dispositivo éptico construido con espe-

jos semireflexivos espaciados a una distancia que va desde los micrones hasta
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Figura 3.9: Defecto topolégico Stone-Wales. Su estructura involucra el cambio

de conectividad en un par de dtomos unidos por un enlace 7, rotados 90° res-

pecto del centro del enlace, que forman una estructura de doble heptédgono-
pentagono.

los centimetros, en el cual se observan picos en la transmisién que corres-
ponden a resonancias dentro del interferémetro. Este efecto de interferencia
Optica tiene su analogo en dispositivos electrénicos [17-19]. En este capitulo
consideraremos un sistema que se encuentra en un régimen en que se pro-
ducen oscilaciones de Fabry-Pérot en la conductancia (Subseccién 4.6sec:FP).
Por ello vamos a analizar primeramente cudles son las caracteristicas de estas

oscilaciones en sistemas con y sin defecto.

He= Eicle, =Y ijlele; + h.c] (3.16)
i (i.9)

Consideramos una cinta de grafeno armchair descripta por un Hamiltoniano
de electrones 7. Donde cj y ¢; son los operadores creacién y aniquilacién elec-
trénico en el sitio ¢, E; es la energia de sitio y (i,j) denota la suma sobre
sitios a primeros vecinos. El hopping a primeros vecinos fue elegido como
Yo = 2,7¢V [5].

Para simular contactos semitransparentes, el hopping de los elementos de
matriz que conecta los electrodos con el sistema de largo L son disminuidos
por un factor 0 <y < 1

En la Fig. 3.10 se observan oscilaciones de Fabry-Pérot en la conductancia
debido a los contactos semitransparentes. En el sistema pristino y cerca del
punto de neutralidad de carga, la distancia entre los maximos de estas oscila-
ciones es aproximadamente A ~ hvg/L, donde vr es la velocidad de Fermi y
L la longitud del sistema. La amplitud de las oscilaciones dependen del factor

de acople de Fabry-Pérot (vrp). Mientras menor sea el factor de acople, mayor
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seran las oscilaciones. En el caso defectuoso (SW), se observa una doble os-
cilacion. Dado que el defecto se encuentra en el centro de la seccién de largo
L, podemos inferir que este actla como un centro de scattering situado a una
distancia L/2 de los contactos, generando asi una oscilacién caracteristica de
esa longitud que se suma a la oscilaciéon producida por el largo total L. Estas
dos longitudes generan una oscilacién combinada como la que se observa en
la Fig. 3.10.

1.0 T

G(2e2/h)
o
()]

— Stone-Wales

0 1 1 1 i .
—400 -200 0 200 400 = = Pristino
! ! ! ! ! ! !

-40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40
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EF (meV)

Figura 3.10: Conductancia en funcién de la energia de Fermi e para una

cinta de 111,46 nm de largo y 3,05nm de ancho, con contactos imperfectos

(vrp = 0,7v). La linea a rayas corresponde al sistema pristino y la solida a un

sistema con un Unico defecto Stone-Wales ubicado en el centro del sistema.

El inset muestra una regién mas ancha de la energia de Fermi, llegando mas

alla del limite del primer plateau de conductancia. Notar la depresion préxima
a uno de los bordes del primer plateau en la regién de energia negativa.

Vemos que la amplitud de las oscilaciones es hasta un 40 % mayor en el caso
defectuoso, lo que evidencia un efecto de interferencia mas marcado. Se ob-
serva también una importante depresiéon en el borde del primer plateau (ver
recuadro Fig. 3.10). Esta depresién se encuentra lejos del punto de neutrali-
dad de carga, al menos para cintas angostas, y es dificil aproximarse experi-

mentalmente.

3.3.2. Bombeo cuantico adiabatico en grafeno

Nuestro dispositivo de bombeo es como el esquematizado en la Fig. 3.11.
Dentro de una regién de largo L, dos subregiones de largo L/2 son afectadas
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por voltajes de gate X (t) y X»(¢). Estos gates modifican la energia de sitio de
la forma E,—1 2 = eXj(1).

Comenzamos nuestro estudio del bombeo observando el efecto que produce
la variacién de estos potenciales de gate sobre la conductancia (y por lo tanto
sobre la matriz de scattering) a una energia de Fermi (¢) fija.

Figura 3.11: Esquema del dispositivo de bombeo. Una cinta de grafeno de

largo L conectada a electrodos y con dos regiones afectadas por gates (X (t)

y Xa(t)). En el centro de la misma se observa un defecto de tipo Stone-Wales
resaltado en color rojo.

En la Fig. 3.12 podemos observar como cambia la conductancia al variar estos
potenciales de gate mientras se mantiene la energia de Fermi fija y préxima al
punto de neutralidad de carga (Er = 0,008v,) para sistemas con y sin defecto.
En el caso pristino las oscilaciones se muestran regulares y en la direccién
X1 = X, se puede distinguir el espaciamiento de niveles caracteristico para la
longitud de este sistema (L = 111,45 nm). En el caso con defecto el patron es
irregulary corresponde a la doble oscilacién observada anteriormente a causa
del defecto. En este punto podemos apreciar que las oscilaciones producidas
al variar la energia de Fermi, concuerdan con las oscilaciones producidas al

variar los potenciales de gate.
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Figura 3.12: Conductancia en sistemas de largo L = 111,45 nm y energia de

Fermi fija en e = 21,6 meV; para el caso pristino y con un defecto tipo Stone-

Wales. El espaciamiento de niveles para este valor de L es A = 16,42meV
(linea negra sobre los mapas).

La ec. 3.15 nos permite calcular la carga bombeada por ciclo. Pero este re-
sultado depende del contorno elegido. Por ello definimos el kernel de bombeo
d@) como

0555 0Sas
dQ_ga;nga—Xla—Xg (3.17)
Esto nos permite visualizar las contribuciones a la carga bombeada para los
diferentes valores en el espacio de pardmetros de gate, independientemente
del contorno a elegir. En la Fig. 3.13 vemos mapas con los valores de d(@
para un sistema con y otro sin defecto. El sistema con defecto muestra un
incremento de casi tres 6rdenes de magnitud en la carga bombeada respecto
del sistema sin defecto. Este comportamiento resulta anti intuitivo si se tiene
en cuenta que la conductancia se ve afectada negativamente en presencia de
un defecto. Sin embargo, el bombeo de carga se ve favorecido por diferentes

efectos de interferencia como mostraremos mas adelante.
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Figura 3.13: Mapa del kernel de bombeo d@Q para un sistemas de largo L =

111,45nm y energia de Fermi fija en e = 21,6 meV; en los casos pristino y

con defecto Stone-Wales. El espaciamiento de niveles para es A = 16,42 meV
(linea negra sobre los mapas).

La matriz de scattering contiene dos tipos de elementos, algunos que corres-
ponden a procesos de transmision y otros de reflexién. Por ello nos intereso
conocer la contribucién al bombeo total de cada proceso por separado. De
la ec. 3.17 podemos separar cada uno de estos términos, d(Q); para la trans-
misién y dQ, para la reflexiéon (dQ = dQ; + dQ,). En la Fig. 3.14 vemos ma-
pas de las contribuciones por separado. Para el sistema pristino, las magni-
tudes maximas de bombeo para las componentes de transmisiéon y reflexiéon
se mantienen dentro del mismo orden. En el caso con defecto la componente
de reflexién es un orden de magnitud superior a la de transmisién. En ambos

casos la contribucién dominante corresponde al termino dQ,..
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Figura 3.14: Mapas de las componentes del kernel de bombeo d(Q por separa-

do (dQ; transmisién y d@), reflexién) para un sistemas de largo L = 111,45 nm

y energia de Fermi fija en ey = 21,6 meV. Vemos que las magnitudes en las

componentes de reflexién son mayores que en las componentes de transmi-
sion.

Observamos también que existe una fuerte dependencia de las magnitudes
de los picos de bombeo (dQ™/™") con el tamafio del sistema. Desde un
punto de vista experimental es muy importante conocer cémo se comportan
estas magnitudes en funcién del ancho y largo del dispositivo. Por ello reali-
zamos simulaciones para distintos valores y comparamos los valores de los
maximos mas préximos al punto X; = X, = 0 y que se encuentran sobre la
diagonal X; = X,

En las Fig. 3.15 (a)-(b) vemos cémo escalan estas magnitudes con el ancho.
Las lineas rojas corresponden al bombeo total (dQ) y las grises a la compo-
nente de transmisién (dQ);). Encontramos que en sistemas pristinos el valor
del méximo se mantiene constante; en cambio para sistemas con defecto ve-
mos una dependencia como 1/ancho. Esto era esperable dado que podemos

4Siempre que comparemos entre diferentes sistemas, lo haremos desde este punto de
referencia.
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reducir el sistema pristino a un sistema unidimensional y ver que el compor-
tamiento del canal conductor no depende del ancho. En cambio en el sistema
defectuoso vemos que a medida que se incrementa el ancho la influencia del
defecto tiende a diluirse. Respecto del largo (Fig. 3.15 (c¢)-(d)) observamos un
aumento en las magnitudes de bombeo para ambos casos. Entendemos que
esto se debe a que al aumentar el largo, se reduce el espaciamiento medio de
niveles lo que lleva a variaciones mas rapidas en los elementos de la matriz
de scattering, incrementando de este modo el valor de las derivadas en la ec.
3.17.

Para poder comparar los valores de corriente bombeada entre diferentes va-
lores de L, elegimos un contorno tal que encierre un Unico maximo/minimo.
Dado que la distancia entre maximos/minimos escala con el espaciamiento de
niveles como la inversa del largo, nuestra area de integracién disminuye co-
mo L~2. Estos factores combinados dan como resultado un comportamiento
como el observado en las Fig. 3.15 (e)-(f). Los valores de corriente bombeada

llegan al orden de los picoamperios para frecuencias de 10 Ghz.



60 Capitulo 3 Bombeo cuantico adiabatico y la influencia de defectos

1le5
150 : — , : : l
(a) Pristino (b) Stone-Wales los
(0000000000000 0MOO00
& 100} - H0.6.5
> S
[ ()
£ 104 E
& ?é
g 50f 1 £
g 102 Q
0 i 40.0
0 5 10 15 0 5 10 15
Ancho (nm) Ancho (nm)
15 le3 — ] ] le6 3
(c) Pristino (d) Stone-Wales
& 1.0f i <
b s
(0] ()
S €
5 -
e 0.5fF | g
e} o]
© ©
0.0 . 40
0 600 1200 0 600 1200
Largo(nm) Largo(nm)
le—13 le—-10
T, . T T 1.0
7H(e) Pristino 1 1(f) Stone-Wales
3 6 08 <
(© 5 O
® 0.6 ®
() ()
) 4 o)
€ €
S 3 0.4 §
L 5 3
o 029
s ! 8
0 0.0
0 600 1200 0 600 1200
Largo(nm) Largo(nm)

Figura 3.15: Scalings de d( y corriente bombeada para diferentes tamafos
de sistema. (a) y (b) muestran la dependencia con el ancho para sistemas
de largo L = 111,45 nm y energia de Fermi fija en e = 13,5meV. Los puntos
rojos corresponden al maximo del kernel de bombeo total dQ™** y los grises
a la componente de transmisiéon dQ}***. (c) y (d) muestran la dependencia
con el largo para cintas de 3nm de ancho. (e) y (f) muestran la dependencia
con el largo de corriente bombeada para un contorno circular de integracién
de didmetro igual al espaciamiento de niveles y centrado en el méximo del
kernel de bombeo d(. La frecuencia de oscilacién de los gates fue elegida en
10Ghz. En todos los casos el factor de acople de Fabry-Pérot fue de ypp =
0>770
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Otro pardmetro de suma importancia es el acople de Fabry-Pérot del siste-
ma con los contactos. Como mencionamos anteriormente, las oscilaciones de
Fabry-Pérot en la conductancia se incrementan en amplitud a medida que
el acople se vuelve imperfecto. La Fig. 3.16 muestra la dependencia de los
maximos de bombeo (dQ™**) con el acople de Fabry-Pérot. Tanto en el caso
pristino como en el defectuoso, se observa un incremento notable a medida

que el acople se vuelve menor.
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Figura 3.16: Scaling del acople de Fabry-Pérot con los méaximos de bombeo
(dQ™**) para un sistema de largo L = 111,45nm y 3nm de ancho. Energia de
Fermi fijaenep = 13,5 meV.

Como conclusiéon de esta seccién podemos decir que se demostré que la pre-
sencia de un defecto Stone-Wales en cintas de grafeno, produce un incremen-
to en el bombeo adiabatico de carga. Este incremento depende fuertemente
de pardmetros del sistema como son el ancho, el largo y los acoples de Fabry-
Pérot. Se vio que la componente de reflexién de la matriz de scattering es la
gue mas contribuye a esta corriente e bombeo. Este tipo de comportamiento
parece reproducirse de modo similar en otros sistemas. A continuacién desa-
rrollaremos un analisis similar para nanotubos de carbono con defecto Stone-

Wales.

3.3.3. Nanotubos de carbono

Una de las inquietudes que se desprenden de los resultados anteriores, es
cuanto dependen del sistema elegido. Es decir, qué tanto dependen del ma-

terial en particular y del tipo de defecto. Por ello nos propusimos realizar el
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mismo estudio sobre un material muy similar como son los nanotubos de car-
bono. Elegimos los nanotubos de carbono dado que su estructura de red pue-
de alojar defectos Stone-Wales, como asi también otros defectos topoldgicos
comunes a la red de grafeno. Esto nos permite realizar comparaciones con los
resultados obtenidos en grafeno, sin mencionar que ademds es un material

de gran importancia tecnoldgica.

Los nanotubos de carbono son estructuras cilindricas formadas por atomos
de carbonos dispuestos en una red hexagonal equivalente a la del grafeno.
Podemos imaginarlos como cilindros construidos con cintas de grafeno. Ini-
cialmente fueron descubiertos en 1991 [2] formando multicapas de cilindros
concéntricos (MWNTs). En 1993 se sintetizaron por primera vez nanotubos
compuestos por una sola capa de atomos de carbono [96] (SWNTs). Estos na-
notubos poseian una notable pureza cristalina y alcanzaban didmetros de tan

solo un nanémetro. Poseen cualidades fisicas muy similares a las del grafeno.

Como mencionamos en la seccién 2.1.4.3, existen nanotubos metalicos y na-
notubos semiconductores. El dispositivo que modelamos consiste en un nano-
tubo de carbono zig-zag de caracter metélico. A continuaciéon reproduciremos

el andlisis realizado en nanocintas grafeno.

3.3.3.1. Conductancia en nanotubos de carbono zig-zag

Comenzaremos el andlisis de este sistema observando qué sucede en su con-
ductancia. En la Fig. 3.17 vemos la comparacién entre la conductancia de un
tubo pristino y un tubo con defecto Stone-Wales de diametro d = 2,34nm y
largo L = 111,45 nm. El defecto fue ubicado exactamente en el centro de la
muestra. Para emular contactos imperfectos el sistema se encuentra débil-

mente acoplado y presenta oscilaciones de Fabry-Pérot en la conductancia.
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Figura 3.17: Conductancia para nanotubos de carbono zig-zag con y sin de-
fecto de largo L = 111,45nm y didmetro 2,34nm. El sistema se encuentra
débilmente acoplado por contactos imperfectos yrp = 0,779.

Vemos también depresiones en los extremos del primer plateau de conduc-
tancia para el caso de nanotubo con defecto. Al igual que en grafeno, estas
depresiones se encuentran lejos del punto de neutralidad de carga para na-
notubos de didmetro pequefo y son por lo tanto regiones de dificil acceso
experimental. Se observa nuevamente, una doble oscilacién correspondiente

a la presencia de un defecto en el centro de la muestra.

Hasta aqui vemos un comportamiento similar al del grafeno, salvo por una
importante diferencia que es que los nanotubos de carbono zig-zag en su
variedad metaélica, alcanzan valores de conductancia de 4¢%/h en el primer
plateau. Este valor de conductancia se debe a que el material posee dos au-
toestados metdlicos que brindan dos canales independientes. Con la presen-
cia de un defecto, los canales dejan de ser independientes y los autoestados
pueden mezclarse. Esta caracteristica aporta complejidad dado que aparecen

mas elementos no nulos en la matriz de scattering.

Al igual que en la simulacién anterior, nuestro dispositivo posee dos gates
capaces de alterar la energia de Fermi de los electrones en diferentes regiones
de la muestra. En la Fig. 3.18 vemos un mapa de la conductancia variando los
gates X, y X5 a una energia de Fermi fija e = 13,5meV. Como mencionamos,
los maximos de conductancia alcanzan un valor de 4¢*/h y se puede apreciar
el espaciamiento de niveles caracteristico para esta longitud de sistema (linea
negra sobre los mapas).
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Figura 3.18: Mapas del kernel de bombeo d@ para sistemas de largo L =

111,45 nm, didmetro d = 2,34nm y energia de Fermi fija en ep = 13,5 meV;

para sistema pristino y sistema con defecto Stone-Wales. El espaciamiento de

niveles para esta longitud de sistema es A = 16,42meV (linea negra sobre
los mapas).

Viendo estos mapas de conductancia, es de esperar que los resultados para el
bombeo muestren alguna similitud con los resultados obtenidos en grafeno.
Sin embargo, el bombeo depende también de las fases en las amplitudes de
transmisién y reflexiéon, que no pueden apreciarse en estas gréaficas y que a
priori no sabemos cémo pueden estar siendo afectadas por la presencia del
defecto y la mezcla de canales.

3.3.3.2. Bombeo en nanotubos de carbono Zig-Zag

La Fig. 3.19 muestra mapas del kernel de bombeo d( para un tubo de lar-
go L = 111,45nm, didmetro d = 2,34nm a energia de Fermi e = 13,5meV.
Nuevamente observamos en estos mapas que las magnitudes de bombeo en
el sistema con defecto son superiores a las del sistema pristino. Ademas la
estructura de maximos y minimos es similar a la observada en grafeno (Fig.
3.13).

Como se menciond anteriormente una diferencia importante con el grafeno
es que los nanotubos elegidos poseen dos canales conductores a esta energia
de Fermi. En el bombeo en sistemas pristinos, estos canales son independien-
tes y contribuyen por separado a aumentar la magnitud de carga bombeada
mientras que en los sistemas con defecto, aparecen términos que contribuyen

al bombeo que corresponden a la mezcla de canales.
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Figura 3.19: Mapa del kernel d@) para un sistemas de largo L = 111,45 nm,
diametro d = 2,34 nm y energia e = 13,5 meV; para sistema pristino y siste-
ma con defecto Stone-Wales.

Nuevamente resulta importante caracterizar como escalan estas magnitudes
con el largo y el didmetro de los nanotubos. En la Fig. 3.20 vemos los valo-
res de los maximos del kernel de bombeo d() (lineas rojas) para diferentes

tamanos.

Las magnitudes para distintos anchos se mantiene constante en el sistema
pristino y escala como 1/ancho para el sistema con defecto. A su vez vemos
gue la contribucién a los maximos de bombeo dada por los elementos de
transmisién de la matriz de scattering (linea gris) son marginales comparados
con la magnitud total, lo que significa que los elementos de reflexién siguen
siendo los que mas contribuyen al bombeo.

Respecto del scaling con el largo, nuevamente el sistema pristino muestra un
incremento lineal de las magnitudes, y el sistema con defecto un incremento

cuadratico.

Hasta aqui mostramos que un defecto Stone-Wales produce un incremento
dramdtico en la carga bombeada. Sin embargo este aumento no depende de
la geometria de este defecto en particular, sino que puede generalizarse para
otros defectos. Para ver esto, en la siguiente seccidn exploramos un modelo
sencillo y general.
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Figura 3.20: (a) y (b) muestran la dependencia de los maximos del kernel de

bombeo d(Q para sistemas de largo L = 111,45nm y energia de Fermi fija

en ep = 13,5meV con el didmetro de los nanotubos. (c) y (d) muestran la

dependencia con el largo para nanotubos de 2,34nm de didmetro y energia
de Fermi fija en ep = 13,5 meV.

3.3.4. Modelo de matriz de scattering con defecto

Durante el estudio de los modelos anteriores, pudimos apreciar a través de
diferentes parametrizaciones del defecto, e incluso produciendo vacancias o
rupturas aleatorias en diferentes lugares de la red, que la magnitud de bom-
beo era siempre superior en los casos defectuoso. Por esta razén, decidimos
modelar un sistema con matrices de scattering considerando la propagacién

por un Unico modo y con un solo defecto.

Este modelo consiste en la composicién de matrices de scattering [44] que
representan tres diferentes bloques del sistema. El bloque de lead, que repre-
senta estados que se propagan desde y hacia el infinito; el bloque de gate,
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donde los estados se propagan libremente (es decir que no se producen refle-
xiones) y se modifican segun el potencial de gate; y el bloque de defecto que
es la matriz de scattering correspondiente a una cadena tight-binding con un
Unico sitio de energia Ej,.

De esta forma podemos modelar un sistema en el régimen de Fabry-Pérot, con
gates independientes en diferentes regiones y colocar una barrera central a la
cual podemos controlar de manera continua su energia de sitio y por lo tanto
sus propiedades de scattering.

En la Fig. 3.21 vemos la conductancia para este modelo. La longitud de las
oscilaciones de Fabry-Pérot se corresponden con la longitud del sistema. En el
bloque de defecto se eligié un sitio con energia E, = 0,27, y nuevamente se

observa una doble oscilacidon en la conductancia.

— Defectuoso
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00 1 1 1 1 1 1 1
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Figura 3.21: Conductancia en funcién de la energia de Fermi ¢r para un sis-

tema de largo L = 130 nm, con contactos imperfectos (yrp = 0,77p). La li-

nea a rayas corresponde al sistema pristino y la sélida a un sistema con un

Unico defecto ubicado en el centro del sistema (L/2) y con energia de sitio
Ed = 0,2’)/0.

Los mapas para la conductancia a energia de Fermi fija y diferentes valores
de gate (Fig. 3.22) son similares a los anteriormente vistos, al igual que los
mapas para el bombeo (Fig. 3.23). Consistentemente muestran que el defecto
incrementa la magnitud de carga bombeada.
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Figura 3.22: Mapas de la conductancia para sistemas con y sin defecto de

largo L = 130nm a energia de Fermi fija en e = 13,5meV. El sistema con de-

fecto posee un Unico defecto ubicado en el centro (L/2) con energia diferente
al resto (E; = 0,2p).
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Figura 3.23: Mapas del kernel d@ para sistemas con y sin defecto de largo

L = 130nm a energia de Fermi fija en ey = 13,5 meV. El sistema con defecto

posee un Unico defecto ubicado en el centro (L/2) con energia diferente al
resto (E; = 0,2vp).

Con este modelo podemos modificar de modo continuo la energia del sitio
del defecto. Cuando la energia del sitio de defecto es E; = 0, el defecto es
transparente y el sistema se comporta como un sistema pristino. En cambio,
cuando la energia de este sitio es distinta de cero, aparecen componentes de

reflexiéon en el bloque del defecto.

En la Fig. 3.24 vemos un scaling para los maximos del kernel de bombeo d(Q
en funcién de la energia del sitio de defecto, para diferentes valores de acople
de Fabry-Pérot. A medida que se incrementa el valor absoluto de la energia
del defecto, vemos un incremento en los maximos del kernel de bombeo.
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Figura 3.24: Scalings de los maximos del kernel bombeo dQ en funcién de la
energia del sitio de defecto F,, para diferentes valores del factor de acople
de Fabry-Pérot vrp.

Estos resultados muestran de un modo general que al introducir un defecto,
se deterioran las propiedades de conductancia y favorece el bombeo. En el
limite de baja densidad de defectos, es de esperar que esta tendencia se

mantenga.

3.4. Conclusiones

Como conclusién de este capitulo podemos decir que el resultado mas lla-
mativo es que la magnitud de carga bombeada se incrementa en presencia
de defectos. Nuestra principal hipétesis fue que este incremento esta ligado
al incremento en las interferencias cuanticas. La presencia de defectos natu-
ralmente aumenta las interferencias y es evidencia de ello el aumento en la

amplitud de las oscilaciones de Fabry-Pérot en la conductancia.

Analizamos el bombeo cuantico en tres sistemas diferentes. Dos de ellos, gra-
feno y nanotubos de carbono, son materiales muy similares que soportan el
mismo tipo de defecto. En ambos casos los incrementos en la magnitudes del
kernel de bombeo fue muy superior en presencia del defecto. El tercero, un
sistema unidimensional, nos permitié tener mayor libertad para “encender”

y “apagar” el defecto, y con ello las interferencias producidas por él. Estos
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resultados mostraron que el defecto incrementa las magnitudes del kernel de
bombeo, reforzando asi nuestra hipétesis. Esto permite ver de un modo mas
general que el incremento en el bombeo no se debe a la naturaleza del sis-
tema ni del defecto en particular. Es de esperar que este tipo de resultados
pueda repetirse en una amplia variedad de materiales y defectos.

Observamos también que existe una fuerte dependencia con las dimensiones
del sistema en grafeno y nanotubos de carbono. El aumento del ancho mantie-
ne constante las magnitudes del kernel de bombeo en el sistema sin defecto
y las disminuye en el sistema con defecto. Esto se debe a que a medida que
se incrementa el ancho, la influencia del defecto se diluye. Respecto de la
dependencia con el largo, en ambos casos la magnitud del kernel de bombeo
se incrementa a medida que se incrementa el largo; el sistema sin defecto
muestra una dependencia lineal y en el sistema con defecto una dependencia
cuadrdtica. En todos los casos las magnitudes son siempre superiores en los
sistemas con defecto y la mayor contribucién viene dada por las componentes
de reflexién del kernel de bombeo.

El incremento observado en las magnitudes de corriente de bombeo de los
sistemas con defecto, podria resultar de suma importancia desde el punto de
vista experimental y tecnoldgico.

Contribuciones originales en este capitulo

» Desarrollo de cédigos para el calculo de bombeo cudntico adiabatico en
grafeno y nanotubos de carbono zig-zag, utilizando Hamiltonianos tight-
binding y funciones de Green.

m Calculo del bombeo cuantico adiabatico en un sistema unidimensional

basado en matrices de scattering.

= Encontramos que el bombeo de carga en el régimen adiabatico es su-
perior en los sistemas con defecto. El modelo unidimensional indica que
los resultados son muy generales, y es posible que este tipo de compor-

tamiento se observe en diversos sistemas.

m Parte de este trabajo fue publicado en la revista Applied Physics Letters
[97].



Capitulo 4

Generacion y control de
corrientes polarizadas en valle

en grafeno mediante defectos

Los electrones en un sélido ocupan estados etiquetados por un indice de ban-
da y por su cuasimomento. En muchos casos, los estados cercanos a la ener-
gia de Fermi se ubican en 'bolsillos’ situados en diferentes regiones del espa-
cio de cuasimomento. Si por ejemplo, tenemos dos de esos 'bolsillos’, pode-
mos pensarlos como una variable o grado de libertad binario adicional. Este
se conoce como grado de libertad de valle y resulta muy interesante desde
el punto de vista de la investigacién fundamental, y que ademas podria tener
importantes aplicaciones tecnolégicas. Uno podria, por ejemplo, pensar en el
transporte asociado a este grado de libertad, lo que se denomina valleytro-

nics.

La valleytronics se presenta como una alternativa a la electrénica convencio-
nal, donde el grado de libertad de valle ofrece posibilidades més ricas que las
de los electrones como simples cargas, y, al igual que el andlogo de espin,
permitiria dispositivos con menor disipacién energética. En afios recientes ha
habido un creciente interés en el tema debido al descubrimiento de nuevos

materiales que poseen multiples valles, entre ellos el grafeno.

En este capitulo daremos una breve introduccién a valleytronics en grafeno;

qué es exactamente este grado de libertad y cuédles son los desafios que se

71
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presentan a la hora de generar y detectar corrientes de electrones de deter-
minados valles y asi poder darle usos en futuras aplicaciones tecnoldgicas.
Finalmente mostraremos los resultados de nuestro trabajo donde utilizamos
un defecto extendido en la red de grafeno para lograr control sobre este grado
de libertad.

4.1. Introduccion a valleytronics en grafeno

A diario hacemos uso de dispositivos electrénicos que funcionan esencial-
mente controlando y sensando los flujos de carga para realizar diferentes
operaciones. Algunos de estos han estado entre nosotros desde la primera
mitad del siglo XX y han sido perfeccionados y reinventados numerosas ve-
ces. Sin embargo, la electrénica convencional se ha desarrollado al punto tal
de encontrarse con algunas limitaciones. En afios recientes, han surgido di-
ferentes propuestas para superarlas y desarrollar dispositivos que cumplan
tareas equivalentes, pero explotando otras caracteristicas fisicas que poseen

los electrones mas alléd de su carga.

Una de ellas es la idea de hacer uso del espin de los electrones, a la cual
se denomina Espintrénica. A partir de la década del 60 y en particular en la
década del 80, se lograron avances muy importantes en la investigacién de
fendmenos de espin en semiconductores [98] que permitieron tener control
sobre este grado de libertad cudntico. En 1990 Supriyo Datta y Biswajit Das
[99] proponen un dispositivo que hace uso del espin electrénico en vez de la
carga para procesar informacién. El uso practico del espin en el contexto de la
electronica se origina del descubrimiento de la magnetorresistencia gigante
[100, 101]. Algunas de las ventajas de esta tecnologia serian la posibilidad de
desarrollar dispositivos mas pequefios, veloces y eficientes energéticamente.
A su vez el espin puede ser utilizado como una variable binaria (up 6 down),

lo que permitiria un cambio radical para ciertas operaciones.

Otro grado de libertad interesante es el de valle. Concretamente, un valle es
una region en el espacio de pseudomomentos electrénico en un sélido, donde
la banda de valencia y la banda de conduccién se tocan. En algunos mate-
riales existen multiples regiones cerca de la energia de Fermi. Esto permite
distinguir a los electrones en diferentes familias dependiendo del valle al cual
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pertenezcan. A diferencia de los casos anteriores el control sobre esta carac-
teristica es mas complejo ya que los electrones pertenecientes a diferentes
valles usualmente responden a campos magnéticos y eléctricos de igual ma-

nera.

El grafeno es un material que posee dos puntos de Dirac inequivalentes (K y
K’), los estados cerca de estos puntos pertenecen a diferentes valles. Esto se
aprecia en la Fig. 4.1 donde se muestra la relaciéon de dispersién del grafeno.
Es importante notar que estos valles se encuentran a una distancia significa-
tiva en el espacio de pseudomomento, lo que imposibilita que los electrones
pasen de un valle a otro, a menos que existan perturbaciones de corto alcan-

ce adecuadas para producir tal transicion.

Banda 77*

Banda 7T

Figura 4.1: Los valles en grafeno. En la relacién de dispersién vemos como
las bandas de valencia y de conduccién (7 y 7* respectivamente) se tocan en
los puntos K y K’ formando dos valles inequivalente.

Al igual que con el espin, podemos pensar en dispositivos que funcionen uti-
lizando el valle como una variable binaria. A pesar de la utilidad potencial
de este concepto, los desafios para poder controlar el grado de libertad de
valle son importantes. En lo que sigue los mencionamos brevemente pero an-
tes de eso, es importante mencionar que ya se ha logrado obtener corrientes
donde los portadores pertenecen predominantemente a un valle, las llama-
das corrientes polarizadas en valle. Esto se ha observado, por ejemplo, en los
dicalcogenuros de metales de transicion como MoS, [102, 103], WSe, [104]
y WS, [105]. Al igual que el grafeno, estos materiales poseen dos valles (K
y K') capaces de ser excitados selectivamente por medio de luz polarizada
circularmente. El valle excitado depende de la direcciéon de polarizacién del
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haz de luz. También se ha logrado con diferentes técnicas en materiales ta-
les como diamante [106], nanotubos de carbono [107] y bismuto [108] entre

otros.

4.2. Desafios para la explotacion del grado de

libertad de valle en grafeno

Como primer paso para explotar este grado de libertad es necesario superar
dos grandes desafios. Por un lado estd la generacién de una corriente pola-
rizada en valle. Los electrones que ocupan los valles K y K’ del grafeno no
presentan ningun tipo de asimetria, por lo que es necesario generarlas de
algun modo para poder manipularlos selectivamente y producir asi una co-
rriente polarizada en valle. Por otro lado es necesario poder detectar qué tipo
de polarizacién posee una corriente ya que éstas resultan indistinguibles me-

diante las técnicas convencionales.

En las siguientes subsecciones presentaremos algunos de los precedentes
mas importantes enfocados en estos dos grandes desafios.

4.2.1. Generacion de una corriente polarizada en valle

De entre los numerosos trabajos tendientes a la generacién de corrientes po-
larizadas en valle en grafeno, daremos una breve descripcién de dos de los
trabajos mas populares en el tema. El primero de ellos se basa en la utiliza-
cién de cintas de grafeno de borde zigzag con una constriccién, y el seqgundo

en una linea de defectos sobre grafeno bulk que actlia como filtro de valles.

4.2.1.1. Constriccidon en cintas de grafeno

Una de las primeras propuestas para generar una corriente polarizada en va-
lle fue realizada por Rycerz et al. [109] y consiste en utilizar cintas de grafeno
zigzag con una constriccion en la parte central. Las cintas de grafeno zigzag
tienen la particularidad de que los estados de mas baja energia poseen asi-

metria de transporte; esto significa que los electrones pueden desplazarse en
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una direccién que esta determinada por el valle que ocupen. Estos estados se
encuentran localizados en los bordes de la muestra zigzag.

La Fig. 4.2-b muestra la relacién de dispersion para las secciones de una cinta
de grafeno zigzag con diferentes anchos como la de la Fig. 4.2-a. Por medio
de un potencial de gate en la seccidn central, se controlan los niveles de ener-
gia y de este modo se permite que sélo aquellos electrones pertenecientes a
uno de los valles atraviesen la constriccién en un dado sentido. Este proceso
se encuentra esquematizado en la Fig 4.2-b, donde solo uno de los electro-
nes tiene permitido atravesar la constriccién de izquierda a derecha (punto
s6lido). El otro es reflejado dado que no encuentra un estado que le permita
sequir desplazandose con el mismo sentido (punto vacio).

Figura 4.2: (a) Cinta de grafeno zigzag con una constriccién central de ancho

W. (b) Esquema de la relacién de dispersién de las secciones de diferentes

anchos. Un electrén en la seccién izquierda es transmitido (punto sélido),

mientras que el otro es reflejado (punto vacio) correspondientes a los valles
K'y K respectivamente. Figuras adaptadas de [109].

Segun muestran en sus resultados, es posible generar corrientes totalmente
polarizadas en valle. Este trabajo es una de las referencias mas importantes
y si bien la idea resulta conceptualmente sencilla, hasta el momento no se ha
reportado su realizacion experimental, debido quizas a las dificultades que
plantea un dispositivo tan pequefo y que requiere de tanta precisién en sus
bordes. Sin embargo es de esperarse que en poco tiempo sea posible realizar
este tipo de dispositivos, gracias al avance en técnicas de crecimiento de
Cintas [34].

4.2.1.2. Filtro de valles utilizando lineas de defectos

Existe un tipo de defecto topoldgico extendido que puede formarse en la red

de grafeno (Fig. 4.7), que permitiria generar corrientes polarizadas en valles.
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Esto fue observado en el trabajo teérico de D. Gunlycke y C. T. White [110].
En un modelo de bajas energias mostraron que la probabilidad de transmisién
de los electrones a través de una linea de estos defectos, depende del angulo
de incidencia y del valle que ocupan. En particular, mostraron que es posible
obtener corrientes con alto grado de polarizaciéon de valle para determinados
angulos de incidencia.

El modelo considera un electrén (hueco) de energia ¢ e indice de valle 7 = £1
que se aproxima a la linea de defecto desde la izquierda (derecha) con un
angulo de incidencia «. Asintéticamente lejos de la linea de defecto, la cuasi-
particula ocupa un estado |®)_ del grafeno. Sea ¢ = (¢, ¢,) el vector de onda
de la cuasiparticula medido desde el centro del valle ocupado, localizado en
I?T = 4n7y/3a (Fig. 4.3-a) donde a es la constante de red del grafeno e y el
vector unitario en la direccion de la linea de defectos. Recordando las defi-
niciones dadas en la introduccién, el Hamiltoniano tight-binding a primeros
vecinos en grafeno puede ser expresado como H, = hvp(q,0, + T¢,0x), don-
de vp = \/§|7|a/2h es la velocidad de Fermi con el pardmetro de hopping
a primeros vecinos v ~ 2,7¢V y o,, o, matrices de Pauli asociadas al grado
de libertad de subred. El Hamiltoniano posee valores de autoenergia E = ¢,
donde ¢ = hwpqy n = +1 (—1) si la cuasiparticula es un electrén (hueco). De
la relacion de dispersion ¢ se sigue que velocidad de grupo es vrg, donde ¢ es
el vector unitario en la direccién ¢, dado que la cuasiparticula se desplaza en
la direccién ¢ = ng(cos a,sin ). Usando estas relaciones, los autoestados del
Hamiltoniano para un determinado 7 y a pueden ser expresados como

1

|©7) 7

(|A) +ie ™ |B)) (4.1)

Donde |A) y |B) corresponden a las dos subredes en grafeno.

La estructura en la Fig. 4.3-b muestra una simetria muy util a lo largo del de-
fectos. En el limite ¢1im 0, el operador de reflexién conmuta con el operador de
traslacién perpendicular a la linea de defectos. Por lo tanto, se pueden cons-
truir estados de simetria |1-) para que sean simultdneamente autoestados del
Hamiltoniano y del operador de reflexién. Como el operador de reflexién ma-
pea los sitios A en los sitios B, y viceversa, puede ser representado por el
operador ¢, actuando sobre las dos subredes. De los autoestados de o,, se

obtiene
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Figura 4.3: (a) Zona de Brillouin resaltada en amarillo con los dos valles

inequivalentes K y K’, con sus respectivos valores de 7 del modelo. (b) Es-

quema de la linea de defectos (resaltada en gris). La estructura exhibe si-

metria traslacional a lo largo del defecto con una celda primitiva resaltada

horizontalmente (beige). Los dos atomos de subred en el grafeno sefialados

en azul y verde, se invierten en una reflexién con la linea de defectos, como
se puede ver en la ampliacién.

1

+) 7

(14) + |B)) (4.2)
El estado del grafeno en la Ec. 4.1 expresado en la base de simetria adaptada
es

1 + Z'ef’LTO( 1 _ 7:67”-&

B,
@) =~ — )+

|-) (4.3)
El Hamiltoniano completo que describe el sistema puede ser dividido en tres
términos, H = H, + Hp + V, los cuales representan el grafeno, la linea de
defectos aislada, y la interacciéon entre ambas respectivamente. Como cada
término conmuta con el operador de reflexién, los autoestados de H en la
base de simetria adaptada pueden ser simétricos o antisimétricos. Los esta-
dos antisimétricos tienen un nodo en la linea de defectos, y como resultado
no hay elementos de matriz en el modelo de primeros vecinos que acoplen
el lado izquierdo con el derecho. Por lo tanto, los estados antisimétricos no
contribuyen con la transmisién a través de la linea de defectos. Sin embar-
go hay dos estados simétricos en el nivel de Fermi que no poseen un nodo
en la linea de defectos. Como estos estados son autoestados extendidos del
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Hamiltoniano completo, puede transportar cuasiparticulas a través del defec-
to sin producir scattering. Finalmente la probabilidad de transmisién de una

cuasiparticula que se aproxima a la linea de defectos es

1
T, = [{(+||®,) = 5(1+7sina) (4.4)

La suma de las probabilidades de transmision en los dos valleses > T, = 1.
La Fig 4.4 muestra la transmisiéon en funcién del angulo de incidencia y el
indice de valle. La probabilidad de transmisién varia significativamente con
el dngulo de incidencia. En dngulos rasantes al defecto, la probabilidad de
transmisién o reflexién es casi total, y depende del indice de valle 7.

1.0
08} T=-1
0.6

0.4

Transmision

0.27

0 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 h
-90 -60 -30 0 30 60 90
Ot [grados]

Figura 4.4: Transmision en funcién del dngulo para electrones K y K’ al nivel

de Fermi con indice de valle 7 y 4ngulo de incidencia «. Los dngulos estan to-

mados respecto de la recta normal a la linea de defecto (ver Fig. 4.3). Figuras
adaptadas de [110].

Nuestro trabajo en polarizacién de valles en grafeno que se presenta en este
capitulo esta inspirado por la Ref. [110]. Por eso en lo que sigue introducire-
mos en mas detalle este tipo de defectos.

4.2.2. Deteccion de una corriente polarizada en valle

Una vez generada una corriente polarizada, es necesario distinguir a que valle
pertenecen los electrones de dicha corriente. Nuevamente nos encontramos
con la dificultad que significa que los electrones sean practicamente indis-

tinguibles, salvo por su pseudomomento. En el grafeno poseen una simetria
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tal, que responden de igual modo ante estimulos como campos eléctricos o
magnéticos.

Sin embargo se puede romper esta simetria exponiendo la red de grafeno a
un potencial de staggering!; de este modo se rompe la simetria de inversion,
se abre un gap y aparece una curvatura de Berry no nula y de signos opuestos
en cada valle[111]. La existencia de una curvatura de Berry no nula da lugar a
que se generen velocidades andmalas en la propagacion, y aparece lo que se
conoce como efecto Hall cuantico anémalo. En este se dan corrientes perpen-
diculares a la direccién de la corriente eléctrica, aun en ausencia de campo
magnético. Se denomina a éstas corrientes como corrientes topoldgicas y se

pueden describir por

_ 1 0e(k)
 h Ok

hk = eE + ev(k), v(k) + k x Q(k) (4.5)
donde E'y B son los campos magnéticos y eléctricos, €2 la curvatura de Berry
y v(k) la velocidad de grupo. Experimentalmente se logré simular este poten-
cial de staggering en un trabajo realizado por R. V. Gorbachev et al. [112],
al depositar una capa de grafeno sobre un cristal de nitruro de boro hexago-
nal. Debido a que en grafeno sobre nitruro de boro hexagonal la curvatura de
Berry tiene signos opuestos en cada valle, la direccién de la corriente Hall tie-
ne signos opuestos para los electrones de los diferentes valles (Fig. 4.5-a). En
este experimento se lograron medir respuestas no locales a campo magnético
nulo en un dispositivo multiterminal como el que se muestra en la Fig. 4.5-b,
que evidencian corrientes polarizadas en valle. Con este tipo de mecanismo,

seria posible detectar qué tipo de polarizacién posee una corriente.

lLos sitios Ay B de la celda unidad del grafeno dejan de tener igual energia de sitio.



Capitulo 4 Generacidén y control de corrientes polarizadas en valle en grafeno

80 mediante defectos
(@) p_ E (b)
B=0, =4 g. 0. 8
' o l
; Ok <--
Valle ; Valle WT g
K : K’ 0. 9 8§=%

: I —

Figura 4.5: (a) Representacién de la direccién de movimiento de los electro-

nes de diferentes valles inducida por la curvatura de Berry, en presencia de

un campo eléctrico £y campo magnético B nulo. La diferencia de direccio-

nes se debe a que la curvatura de Berry en grafeno sobre nitruro de boro

hexagonal presenta signos opuestos en cada valle (Ec. 4.5). (b) Micrografia

del dispositivo multiterminal utilizado para realizar mediciones no locales;
L ~35um, W ~ 1 um. Figuras adaptadas de [112]

A continuaciéon desarrollaremos nuestro trabajo sobre polarizaciéon de valles
en grafeno. Primero describiremos precisamente la linea de defectos; luego
nuestro modelo y los resultados que muestran que es posible controlar la
polarizacién de corrientes.

4.3. Linea de defectos en grafeno

Las lineas de defectos son un tipo de defecto topoldgico extendido que puede
formarse sobre la red de grafeno. Uno de estos posibles defectos estd com-
puesto por pares de pentdgonos y octagonos (5-5-8) [113, 114] (Fig. 4.6). Este
defecto se forma por la traslacién relativa entre dos regiones de una capa de
grafeno por un vector de traslacién 1/3(a; + d;) donde @; y a@, son los vectores

de red del grafeno, formandose un defecto en la direccién a; — a,.

N Na” N Nar” N Nar” Na”
0000RNEE
00000

Linea de defectos
—

ara,

Ni (1° capa)
Ni (2° capa)

@ Ni (3° capa)

Figura 4.6: Esquema de una capa de grafeno sobre Ni ocupando dos diferen-
tes configuraciones cristalinas, fcc y hcp, y generando un defecto extendido.
Figura adaptada de [113].
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Mds alla de su ocurrencia natural en muestras policristalinas [115, 116], se
pueden sintetizar al crecer grafeno sobre un sustrato de Ni(111). Los cristales
de Ni presentan dos posibles arreglos cristalinos, fcc y hcp. Cuando se utiliza
un proceso de deposicidon quimica de vapor (CVD de sus siglas en inglés) para
crecer una capa de grafeno, los atomos de carbono pueden ocupar cualquiera
de estas dos configuraciones cristalinas. Una pequefa traslacién puede cam-
biar la geometria de la red de fcc a hcp. El crecimiento de dos dominios con
geometrias cristalinas diferentes, genera las condiciones necesarias para la
formacién de defectos extendidos como se muestra en la Fig 4.6. La Fig. 4.7
muestra una imagen de STM donde se observa el defecto extendido en gra-

feno.

Figura 4.7: Imagen de microscopio de efecto tlnel de grafeno sobre Ni(111)
con esquema superpuesto del defecto formado. Figura adaptada de [113].

Otra técnica con la que es posible generar este defecto es por medio de un
haz de electrones y calentamiento Joule [114]. A partir de un hueco generado
intencionalmente en una capa de grafeno y una corriente aplicada atrave-
sando dicho hueco, se logran las condiciones para que pares de pentdgonos-
hexagonos (5-6) naturalmente presentes en el borde del hueco, sirvan como
semilla para la linea de defectos. Mayor movilidad de atomos y menores res-
tricciones topolégicas cerca del borde del grafeno, favorecen que el defecto
crezca desde el borde del hueco y generalmente en la direccién de la corrien-
te. El defecto semilla 5-6, se desplaza progresivamente dejando tras de si un
defecto 5-5-8. Esta técnica permite tener un mayor grado de control en cuan-
to a la posicion y extensiéon del defecto, lo cual es de suma importancia desde
el punto de vista tecnoldgico [115, 117-120].
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A continuacién desarrollaremos nuestro modelo tight-binding de la linea de
defecto en grafeno, y mostraremos cémo se puede extraer informacion res-

pecto del valle al cual pertenecen los electrones mediante un cambio de base.

4.3.1. Modelo tight-binding de linea de defecto

El principal objetivo de este capitulo es estudiar en profundidad la propiedad
de filtro de valle que poseen las lineas de defectos a partir de un modelo ato-
mistico tight-binding. Este modelo nos permite lograr mayor detalle respecto
de los procesos que provocan el fenédmeno de filtrado de valles y analizarlos
en una regién amplia de energia, en las proximidades y lejos del punto de Di-
rac. A priori el modelo posee una limitacién que es que no se puede resolver
el pseudomomento de los electrones de modo directo. Sin embargo logramos
sortear esta dificultad mediante un cambio de base y algunas consideraciones
de contorno.

Para comenzar con el modelo, consideramos una cinta de grafeno armchair

descripta por un Hamiltoniano de electrones

He = Z Eiéle, — Z%J [éj»cj + h.c.] (4.6)
g (i.4)

donde cj y ¢; son los operadores creacién y aniquilacién electrénico en el si-
tio i, £; es la energia de sitio y (i, j) denota la suma sobre sitios a primeros
vecinos. El hopping a primeros vecinos fue elegido como v, = 2,7¢V [5].

Dado que nos interesa el limite bidimensional, podemos imponer condiciones
periédicas de contorno a lo largo del borde armchair. Esto hace que el cuasi-
momento a lo largo de la direccién vertical sea un buen nimero cudntico que

nos servird a continuacion.

La base del modelo tight-binding es una base localizada en el espacio real, por
lo que no permite obtener informacidén directa respecto de las probabilidades
de transmisién en funcién del 4ngulo de incidencia. Por ello necesitamos ex-
presar nuestro Hamiltoniano en una base de cuasimomentos de los electrones
(kz Yy ky).
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Para poder ganar resolucién en el espacio reciproco, explotamos la condicién
periédica de contorno y cambiamos a una base en la que k, este bien definida.
En esta base el Hamiltoniano de una cinta armchair pristina con condiciones
de borde periddicas puede ser escrita en una forma diagonal por blogues.
Dado que la linea de defecto duplica la periodicidad de la red en la direccién
y, en la base de modos transversales una linea de defectos solo se acopla con
modos k, que difieran en |k, — k:;} = 7/a, donde a es el parametro de red.

Esto lleva a un modelo de escalera como el representado en la Fig. 4.8-d.

Los autovectores que definen la nueva base se pueden calcular analiticamen-
te. Eligiendo secciones de la cinta como se muestra en la Fig. 4.8-a tomamos
atomos de carbono que se encuentran a lo largo de la misma linea vertical.
La cinta posee una periodicidad de cuatro de éstas secciones. Los diferentes
modos pueden ser desacoplados cambiando a la siguiente base:

1 n
|kq) = % Zexp(ik’qja) 17) (4.7)
j=1

donde k, = 2m¢/na,q = 1,2,...,n (siendo n un nimero par entero) y la suma
del lado derecho es sobre los sitios de red en cada seccién de la Fig. 4.8-a. En
esta base se obtienen modos independientes como se muestra en la Fig. 4.8-
b. Estos modos estan indexados por k,, el cuasimomento en la direccién verti-

cal, y estan formados por dimeros con hoppings 7o Y v, = 270e ™" cos(qm /n).

Los elementos correspondientes a la matriz del defecto H, en la base de la

Ec. 4.7 son:

(70 cos(kqa) sig=4q €[1,...,n/2].

—yocos(kqa) sig=¢q¢ €[n/2+1,...,n].
ol Halky) = 1 (kqa) siq=4q € [n/ ] (4.8)
iy sin(k,a)  siq =q+n/2.

\ 0 otros

La linea de defecto mezcla los modos de a pares. Vemos que los dimeros estan
ahora conectados como se muestra en la Fig. 4.8-d formando un sistema tipo

escalera.
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Cada pata de la escalera corresponde a un k, bien definido, pero aun ne-
cesitamos resolver la informacién en k,. Para ello notamos que los estados
asintoticos tienen un k, que queda univocamente definido por la relacién de
dispersién del grafeno bulk y una condicién de contorno (la direccién de in-
cidencia). Por lo tanto, un aspecto interesante de esta representacién es que
nos permite resolver el cuasimomento longitudinal y transversal partiendo de

un modelo tight-binding y sin realizar una expansién de baja energia.

Figura 4.8: (a) Esquema de la red de grafeno con sus dtomos de carbono eti-
guetados con los indices que utilizamos para el cambio de base (Ec. 4.7). (b)
Luego del cambio de base, el Hamiltoniano tight-binding del grafeno puede
ser representado por un conjunto de cadenas unidimensionales con hoppings
Y0 Y 7q- (C) El bloque del defecto H, conecta a ambos lados por medio de hop-
pings v9 a capas semi-infinitas de grafeno. (d) Esquema de la conectividad
entre canales luego del cambio de base a causa del defecto. Estos se agrupan
de a con indices gy ¢ + n/2.

A continuacién compararemos la probabilidad de transmisién entre grafeno
con una linea de defectos y en estado pristino. Luego, aprovechando la mejor
descripcién que nuestro modelo atomistico ofrece de este problema, estudia-
remos en un rango de energias amplio cdmo el defecto afecta la transmisién
de electrones segun su angulo de incidencia y valle y compararemos con los

resultados de la aproximacion de baja energia.
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4.3.2. Polarizacion de valles por una linea de defectos

Comenzaremos analizando la transmisién a través de la linea de defectos
en funcién de la energia de los electrones incidentes, tal como se muestra
en la Fig. 4.9. Dado que no podemos considerar un sistema infinito en todas
direcciones por limitaciones numéricas debidas al tamafo de los sistemas,
modelamos un Hamiltoniano equivalente a una cinta de unos 937 nm de ancho
(n = 6600) y ubicamos el defecto a lo ancho de la cinta, extendiéndolo hasta
los extremos. A los efectos practicos, un sistema de estas dimensiones simula

muy bien el grafeno bidimensional.

La linea de defectos rompe la estructura bipartita de la red de grafeno y a
causa de esto se genera asimetria electrén-hueco. La caracteristica mas lla-
mativa es una depresidén gue podemos observar de modo ampliado en el inset
de la figura entre —600 meV y —500meV.

T
— Linea de defectos
2000 Pristino

N

—700 -600 -500 -400 -300
E;[meV]

1000

Transmision

0 L L
—-1000 -500 0 500 1000
Ep[meV]

Figura 4.9: Transmisién para una capa de grafeno con y sin linea de defecto
de largo w = 937 nm.

Como mencionamos anteriormente, para que se produzca scattering interva-
lle en grafeno se requiere de perturbaciones de corto alcance. Una posible
fuente de estas perturbaciones podria ser la presencia de defectos. En la li-
nea de defectos en particular, observamos en la Fig. 4.8-d que los canales £,
se relacionan de a pares entre aquellos con indices de canales ¢y ¢ + n/2.
La distancia en k, entre estos dos canales no es suficiente como para que
ocupen simultaneamente un valle diferente cada uno. A su vez, cualquier in-
teraccion entre este pary otro se encuentra completamente imposibilitada, lo

que anula cualquier tipo de mecanismo méas complejo para que se produzca
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scattering intervalle a causa del defecto. En este punto es importante mencio-
nar que de estos pares de canales, solo uno de ellos actla como conductor,
mientras que el restante presenta un gap alrededor de las energias en las
que realizamos nuestro estudio. Esto significa que al atravesar el defecto, los
electrones conservan su £, inicial debido a que no tienen estados disponibles
para propagarse a través del canal vecino.

El origen de la depresiéon observada en la transmisién total puede explicarse
en las antiresonancias que aparecen en algunos de los canales individuales
del sistema. Para poder comprender con mas detalle, en la Fig. 4.10 observa-
mos un panel con la transmisién en funcién de la energia para cuatro canales
individuales con un £, fijo. En el inset de las figuras de este panel, se esque-
matiza de modo aproximado el k, elegido, siendo el centro de este sistema
de coordenadas los puntos K y K’ segUn corresponda.

En la secuencia de figuras desde la Fig. 4.10-a a la Fig. 4.10-d, vemos la trans-
misién para diferentes canales, comenzando con un k, exactamente sobre
los puntos de Dirac y luego alejandose sucesivamente de estos puntos. Co-
menzando por la Fig. 4.10-a, vemos que el canal que pasa sobre los puntos
de Dirac no presenta gap en cero. Solo mostramos datos para k, < K 6 K’,
dado que los del lado opuesto del punto de Dirac son equivalentes a estos,
pero con el valle intercambiado debido a la simetria de reversiéon temporal.
Es decir por ejemplo que la transmisién que observamos para los canales co-
rrespondientes a los valles K, se verian como la transmisién de los canales
correspondientes al valle K’ si intercambiamos k, — —k, y viceversa para los
canales del valle K.

La funcién de Green que determina la transmisién estd compuesta por dos
contribuciones que pueden competir entre si. Una corresponde a la transmi-
sién directa de izquierda a derecha en una misma pata de la escalera, y la
otra corresponde a explorar el modo en la pata opuesta de la escalera el cual
tiene una energia de gap mas grande. Este comportamiento puede ser des-
cripto por una aproximacién simple para la funcién retardada de Green que
determina la transmisién: Gr  ~ A/(c — E;) + B/(c — E,). El polo en el primer
termino esta localizado en R(E;) > 0,5y y domina sobre el segundo que se
encuentra en la regién de dopado p. Esto es a causa de que el segundo po-
lo viene de una pata no conductora de la escalera y por lo tanto solo puede
proveer un proceso virtual. La competencia entre estos dos polos lleva a una
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interferencia destructiva localizada cerca de el polo mas débil, en la regién p
del espectro. Como se muestra en la Fig. 4.10 la precisidon exacta de la antire-
sonancia [121, 122] o la resonancia Fano [123-125], cambia ligeramente de
un modo a otro, generando el comportamiento observado en la Fig. 4.9

A medida que nos alejamos de los puntos de Dirac, observamos dos carac-
teristicas importantes. Una es la aparicién del gap; y otra es que las anti-
resonancias que se encontraban degeneradas, comienzan a desplazarse en
sentidos opuestos alejandose entre si, segun el valle al que pertenezcan. En
la Fig. 4.10-d vemos cémo la depresidn correspondiente al canal del valle K’
queda inmerso en el gap.
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Figura 4.10: Transmisién para canales individuales. El inset en las figuras es-

quematiza el valor de k, del canal, siendo el centro del origen de coordenadas

sus respectivos puntos de Dirac. Estos se alejan de sus respectivos puntos de
Dirac de modo sucesivo.

4.3.3. Dependencia angular de la polarizacidén de valle

Para analizar la dependencia angular de la polarizacién de valle, es importan-
te resaltar que cada canal varia su angulo de incidencia al defecto a medida
que varia la energia. Dado que cada canal posee un valor de pseudomomento

k, fijo para toda energia, podemos recurrir a la relacién de dispersién E(k,, k)
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para determinar el valor de k, a la energia deseada y con esto calcular la di-
reccidon de propagacién del electrén y su correspondiente angulo de incidencia
al defecto.

A continuacidon analizaremos la transmision a través del defecto en funcion

del angulo de incidencia a diferentes energias.

4.3.3.1. El caso de bajas energias

En la Fig. 4.11 observamos la dependencia de la transmision con el angulo de
incidencia y el valle segun los resultados de nuestro modelo, a una energia de
Fermi Fr = —23,35meV. Observamos que en un angulo de incidencia normal
(0°) el valor de transmisidn es equivalente para los electrones de ambos va-
lles. Los canales con angulo de incidencia normal, son los que tienen un valor
de k, que pasa sobre su respectivo punto de Dirac. Podemos verlos en la Fig.
4.10-a y notar que efectivamente ambos canales tienen el mismo valor para

la transmisién.

Ep=-2335meV 0
K

Figura 4.11: Probabilidad de transmisién T para los electrones de los valles
K y K’ en funcién del dngulo de incidencia al defecto a una energia de Fermi
Er =-23,35meV.

En contraste, a angulos de incidencia mas rasantes se observan las diferen-
cias mas grandes de probabilidad de transmision entre electrones de diferen-
tes valles, lo que significa que a esos angulos se tiene una corriente con alto
grado de polarizacién. En la Fig. 4.12 vemos los canales con valores de k, que
a la energia de la Fig. 4.11 inciden con un angulo de 80°. En estos las depre-
siones ocupan posiciones diferentes deformando notablemente la transmisién
cerca del gap (que es justamente a la energia que estamos observando la Fig.

4.11), y hacen que el canal K sea el dominante.
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Figura 4.12: Probabilidad de transmisién T para canales de K y K’ que a una
energia de Fermi Er = —23,35meV inciden con un angulo de 80° respecto
de la normal del defecto.

Este comportamiento se mantiene estable a energias proximas al nivel de

Fermi y concuerda con los resultados de la Ref. [110].

4.3.3.2. Alejandonos del punto de Dirac

Una de las ventajas de nuestro modelo es la posibilidad de estudiar el sistema
a energias alejadas del nivel de Fermi, algo que no es posible en la expansién
de baja energia. De hecho, la depresién notada anteriormente en el sector de
dopado p escapa a la descripcién aproximada de la Ref. [110]. Ahora, a medi-

da que nos alejamos, vemos que los resultados varian significativamente.

En la Fig. 4.13 podemos ver un panel con las transmisiones para distintas
energias y angulos de incidencia segun los valles. Los paneles c y d corres-
ponden a energias positivas. Pudimos observar en el segmento de energia
positiva, que la deformacién de los |6bulos de transmisién es suave y el ma-
ximo de éstas tiende a desplazarse hacia la incidencia normal (0°), a medida

gue se incrementa la energia.

En el segmento de energias negativas suceden cosas mas interesantes. La
transmisién en general comienza a verse degradada a medida que disminui-
mos la energia. La transmision de electrones de incidencia normal disminuye
considerablemente hasta alcanzar una transmisién nula. Los I6bulos se vuel-
ven mas angostos, sus maximos disminuyen y comienzan a emerger nuevos
I6bulos en los cuadrantes opuesto a cada uno de ellos. Estos nuevos Iébulos

pasan de ser incipientes en la Fig. 4.13-a, a dominantes en la Fig. 4.13-b. Esto
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significa que se produce una inversion en la polarizacién dominante en los
distintos cuadrantes.

Ep =-594meV (5] (a) Ep=-729meV 5] (b)
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Figura 4.13: Probabilidad de transmisién T para los electrones de los valles K
y K’ en funcién del dngulo de incidencia al defecto para diferentes energias
de Fermi.

Este comportamiento se puede inferir observado la Fig. 4.10. Los canales con
incidencia normal al defecto corresponden a los canales que pasan mas proxi-
mos a los puntos de Dirac (Fig. 4.10 a y b). Estos canales poseen la depresién
ubicada justamente entre las energias observadas por las graficas polares
en la Fig. 4.13 a y b, lo cual concuerda con los bajos valores de transmisién
observados.

Luego, la inversién puede entenderse al observar los canales con valores de
k, mas alejados del punto de Dirac, que son justamente los que tienen una
incidencia oblicua al defecto. Los polos en la aproximacién de dos polos de
la funcién de Green se acercan entre si en un valle mientras que se apartan
en el otro. De este modo, cuando nos apartamos de los puntos de Dirac, la
interferencia destructiva en cada valle, la cual se encontraba inicialmente
degenerada en energia (Fig. 4.10-a), acompafia el movimiento de los polos
produciendo un splitting dependiente del valle.
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De este lado de los puntos de Dirac, el valle K’ desplaza la posicién del de-
presion hacia el gap y el valle K lo aleja a medida que observamos k, mas
alejados de los puntos de Dirac. Esto da como resultado que los canales per-
tenecientes al valle K dominen en magnitud de transmisién cuando estamos
a una energia mas préxima al nivel de Fermi. Luego, a medida que nos ale-
jamos, los canales pertenecientes al valle K’ se vuelven dominantes a causa

de que los canales del otro valle se aproximan a su depresion.

La caida en los valores de transmisidn para la incidencia rasante al defecto
se explica de igual modo que para bajas energias. Son esencialmente canales
que a la energia observada estan muy préximos al gap.

Este comportamiento indica que se puede invertir la polarizacién simplemen-
te modificando la energia de gate algunas decenas de meV y no ha sido re-

portado anteriormente.

4.3.4. Inversion de la polarizacion de valles

Es importante determinar en qué punto se produce la inversién en la polariza-
cién de valles generada por el defecto lineal. Para tener un modo de cuantifi-
carlo decidimos separar a los electrones en dos grupos, los que inciden en un
cuadrante con angulos de entre (—90°,0°) y los que lo hacen entre (0°,90°).
De este modo separamos los que tienen sentidos de propagaciéon opuestos

respecto de la normal del defecto.

En la Fig. 4.14 vemos una grafica de la suma de las probabilidades de trans-
misidn en funcién de la energia para el grupo de los electrones que inciden en
el cuadrante (0°,90°), con sus valles diferenciados (Nos referimos Unicamen-
te a este cuadrante, dado que el cuadrante opuesto es exactamente igual
pero con los valles invertidos). Cerca del punto de neutralidad de carga, ob-
servamos que la transmisidn de los electrones K es superior a los electro-
nes K’, lo que concuerda con la Fig. 4.11. Para una energia menor, cerca de
Er = —620meV vemos que las transmisiones de ambos valles se equiparan,
lo que significa que la polarizacién es nula. Luego a ambos lados de este pun-

to, vemos una polarizacién opuesta.
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Figura 4.14: Suma de las probabilidades de transmisién a través del defecto

para los electrones de los valles K y K’ del cuadrante 0° —90°. El cruce entre

la transmisién de ambos valles se da a una energia de Fermi aproximada de
—620meV (linea de rayas).

Las depresiones observadas en las transmisiones totales en éste cuadrante
para los valles por separado, reflejan el promedio de las posiciones de sus de-
presiones. La razén por la cual se da la inversién, es que colectivamente las
depresiones de los valles se agrupan en regiones de energia diferentes, lle-
gando a mostrar magnitudes de transmisién dominantes de modo alternado.

4.4. Conclusiones

Como principal aporte podemos mencionar que observamos una inversiéon en
la corriente de polarizacién de valle en grafeno con linea de defectos, con la
simple aplicacidon de un potencial de gate. Si bien la propiedad de polarizar
valles del grafeno con linea de defectos habia sido reportada, los trabajos

previos no daban cuenta de dicha inversién.

Nuestro principal interés era explorar el fenédmeno de polarizacién de valle
considerando sistemas afectados por potenciales de gate. Para esto fue cru-
cial encontrar una representaciéon del Hamiltoniano que permita realizar si-
mulaciones de sistemas de gran tamafio, en un espectro amplio de energia y
de modo numéricamente eficiente.

La representacién en canales con k, definido permite lograr un interpretacién

fisica sencilla en la cual se ve claramente que la inversién de la polarizacién
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se debe a un ordenamiento colectivo en el cual la posiciéon de las resonan-
cias Fano para diferentes conjuntos de canales se agrupan de modo tal de

favorecer la transmision para ciertos angulos a diferentes energias.

Contribuciones originales en este capitulo

m Desarrollo de un modelo Hamiltoniano que permite representar una ca-
pa de grafeno con una linea de defectos (5-5-8) mediantes un conjunto

de canales individuales con k, definido.

s Implementaciéon de cddigos para el calculo de probabilidad de transmi-

sién en funcion de la energia y k,.

m Observamos inversiéon en la polarizaciéon de valles en grafeno con linea
de defectos (5-5-8) mediante la aplicacion de un potencial de gate. Esto
no ha sido reportado previamente en la literatura.

» Interpretacién de la inversién de polarizacién de valle a partir del andlisis
del comportamiento colectivo de los canales individuales (k, fijo) donde
se observan resonancias Fano.

» Este trabajo fue publicado en la revista Journal of Physics: Condensed
Matter [126].






Capitulo 5

Conclusiones de esta tesis

Esta tesis consistié en dos bloques en los cuales analizamos diferentes fené-
menos de transporte de carga en nanoestructuras de carbono en presencia
de defectos. Principalmente utilizamos para nuestros estudios modelos ato-

misticos y simulaciones numéricas de los mismos.

En el capitulo de bombeo cuantico adiabatico abordamos el estudio en pre-
sencia de un defecto topoldgico. Este es un defecto que involucra principal-
mente un reordenamiento de los enlaces y que es comun al grafeno y los
nanotubos de carbono. Encontramos que la corriente de bombeo que se ge-
nera en presencia de un defecto es superior a los casos sin defecto, pudiendo
diferir en dos 6rdenes de magnitud respecto de un sistema ordenado. Este
efecto resulta inesperado si se considera que las propiedades de transpor-
te en general se ven degradadas en presencia de defectos. Pero el bombeo
cuantico adiabatico es esencialmente un fendmeno de interferencia, y en el

caso con defectos éstas se ven potenciadas.

Para poder tener una mejor comprensién de los resultados, dejando de lado
las particularidades del material, utilizamos un modelo unidimensional con un
unico sitio de defecto ubicado en el medio del sistema. Este modelo nos mos-
tré que el incremento observado en la corriente de bombeo se corroboraba
independientemente del material y de las particularidades del defecto. A su
vez, nos permitié relacionarlo mas claramente a un fenémeno de interferencia
ya que podemos ‘encender’ y "apagar’ el defecto al controlar sus propiedades

de scattering de modo continuo.

95
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La implicaciones de estos resultados pueden ser de utilidad en realizaciones
experimentales. Deja abierta la posibilidad de utilizar defectos para observar
una respuesta equivalente en materiales con caracteristicas de transporte si-
milares; a su vez el incremento observado en la corriente de bombeo, permiti-
ria desarrollar dispositivos que detecten estas corrientes con menor dificultad
técnica.

En el capitulo de generacién y control de corrientes polarizadas en valle en
grafeno mediante defectos, exploramos un fendmeno anéalogo a la espintréni-
ca, con enorme potencial para la investigacién fundamental y las aplicaciones
tecnoldgicas. Tomamos como punto de partida un trabajo teérico [110] en el
cual se encontraron propiedades de filtro de valle mediante lineas de defecto
(5-5-8) en grafeno, que a su vez fue acompanado por la realizacién experi-
mental de este tipo de defectos [113, 114].

Nuestro objetivo principal en este trabajo era lograr una mejor comprension
de cdmo actla esta linea de defectos en el filtrado de valles y analizar las
propiedades de transporte en general. Para ello, desarrollamos un modelo
atomistico con el cual pudimos explorar un espectro amplio de energias, y
analizar que es lo que sucede lejos de los puntos de Dirac (donde falla la
aproximacion de baja energias usual).

Este modelo nos permitié observar que lejos del punto de neutralidad de car-
ga el defecto genera un dip en la conductancia, y a la vez en las cercanias de
este dip se produce una inversién en la polarizacién de la corriente de valle.
Este modelo permite descomponer al sistema en un conjunto de canales indi-
viduales con un k, definido, que se conectan de a pares especificos a causa
del defecto, y en los cuales solo uno de los canales del par es conductor en la
region de interés. Esto permitié hacer un analisis individual de cada canal en
el cual observamos que el dip en la conductancia se debe a que la presencia
de una resonancia de Fano (o antiresonancia) en ciertos canales. Estas anti-
resonancias sufren un splitting dependiente del valle que origina la inversién

en la polarizacién de valle.

El fendmeno de polarizacién de valles resulta muy interesante desde el pun-
to de vista de la investigacién fundamental y las aplicaciones tecnoldgicas.
La propiedad de inversién de polarizacién encontrada permitiria controlar la
polarizacién de valle con solo alterar la energia de Fermi del sistema. Esto
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podria utilizarse, por ejemplo, para generar un dispositivo que funcione de
modo andlogo a una valvula de espin [127] colocando dos lineas de defectos
paralelas.
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