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Resumen

En este trabajo se busca caracterizar un proceso de captura y emisién electronica, denominado ICEC (in-
teratomic Coulombic electron capture), en puntos cuanticos acoplados (PCAs) en nanohilos. En particular
se estudia la influencia de la geometria del sistema en la eficiencia del proceso, buscando relacionar ICEC
con las resonancias de transmisién propias del sistema. El problema planteado se resuelve en una aproxi-
macion de masa efectiva mediante la propagacion de un paquete de onda electronico, el cual colisiona con
un electron localizado en los PCAs. La propagacion del paquete se resuelve mediante las ecuaciones de
evolucién de la funcién de onda, obtenidas variacionalmente, utilizando el algoritmo MCTDH. Analizando
el flujo de la densidad electronica se calcula la probabilidad de reaccién y su proyeccion sobre distintos esta-
dos finales del sistema. Estos resultados se contrastan con los valores obtenidos de las distintas resonancias
del sistema.

Palabras clave:
= Nanohilo
= ICD
= ICEC
= Resonancias de transmisiéon
= MCTDH

Codigos de clasificacion:

= 73.21.-b Electron states and collective excitations in multilayers, quantum wells, mesoscopic, and
nanoscale systems

= 73.21.Fg Quantum wells
= 73.21.Hb Quantum wires
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Abstract

In this work we describe a process of electronic capture and emission in paired quantum dots (PQDs) in
nanowires. The process is called ICEC (interatomic Coulombic electron capture). In particular, we focus
on the influence of the geometries on the efficiency of the process, seeking to correlate ICEC with the
transmission resonances, that are closely related to the shape of the system. The problem is analyzed
through the propagation of the electronic wave packet that describes the electrons under the effective mass
approximation. The electron collides with a localized electron in the PQDs. The propagation of the packet
is solved by the evolution of the motion equations obtained from the Dirac-Frenkel variational method, and
using the MCTDH algorithm. The flux of the electronic density is analized and we calculate the reaction
probability and its projection over different final states of the system. We compared these results with the
obtained values for the resonances of the system.
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Capitulo 1

Introduccion

Los avances realizados en los tltimos anos para producir materiales de tamafnos nanoscopicos, llevaron
al descubrimiento e implementacion tecnologica de los puntos cuéanticos (PCs) semiconductores [1]. Un
PC permite confinar un electrén en una regiéon muy reducida del espacio, pudiendo asi conseguir dispo-
sitivos experimentales artificiales que realcen el comportamiento cuantico del sistema. La caracteristica
que hace tan interesantes a los PCs es que los mismos permiten la cuantizacion de niveles energéticos,
teniendo asi un material que combina propiedades del sélido con propiedades propias de atomos aislados,
de alli les viene el nombre de dtomos artificiales [2]. Asimismo se pueden acoplar dos PCs [3], generando
asi una molécula artificial.

Existen diversos métodos para construir los PCs en estructuras semiconductoras, las mismas presen-
tan distintas geometrias, obteniendo asi una diversidad de propiedades electréonicas. Estas propiedades
electronicas, que son producto del confinamiento espacial producido en los PCs, permiten que sean utili-
zados en una gran cantidad de aplicaciones tecnologicas, por ejemplo el uso de nanocristales coloidales en
celdas solares [4,5], la implementacion de laseres a partir de PCs o la utilizacion en sensores de tempe-
ratura, también se utilizan en marcadores fluorescentes en biologia, o como sistemas de implementaciéon
de qubits, etc. [1]

1.1. Resonancias y procesos de captura inducidas por interacciéon
de Coulomb

En un trabajo pionero, Cederbaum et. al. [6] demostraron que en clusters de atomos y moléculas cier-
tos estados excitados pueden decaer a través de la emisién de electrones. Este mecanismo, no presente en
las moléculas o dtomos aislados se da por la interaccion Coulombiana entre los electrones que se localizan
en una y otra molécula.

Esta es una de las diferencias entre los procesos ICD (Interatomic Coulombic Decay) y los procesos
de tipo Auger, en los cuales el decaimiento y la emision o excitacién ocurre en una misma molécula. A
partir del citado trabajo se ha demostrado, y comprobado experimentalmente, que la presencia de ICD
en distintos sistemas diatomicos es factible de ser medida y es parte de procesos més complejos. El caso
emblematico son los dimeros de Ne, en los que fue medido por primera vez. Dos trabajos que citan la
importancia y los diferentes sistemas en los que se ha estudiado y medido ICD y otros procesos, también
debidos al largo alcance de la interaccién Coulombiana, son las referencias |7, 8].

Dentro de los citados procesos, se encuentra el proceso de captura electrénica inducida por interaccion
Coulombiana (ICEC por sus siglas en inglés) [9, 10], en los que un electron deslocalizado es capturado
por algin 4tomo o molécula del claster, mientras que el exceso de energia es compensado por la emisién
de un electrén ligado a algin 4&tomo o molécula vecino.

Por lo mencionado anteriormente dado que los PCs se comportan como dtomos artificiales, reciente-
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mente estos procesos cobraron gran interés de ser estudiados en sistemas de dos o mas PCs [11-15], en
donde se pudo comprobar que los mismos resultaban eficientes y suficientemente rédpidos para competir
con otros procesos de captura o emision electronica dentro de la estructura semiconductora, como la
emision de fonones actsticos.

1.1.1. Metodologia

En este trabajo se estudia el proceso ICEC en puntos cuanticos acoplados (PCAs) dentro de nanohi-
los. Mé4s especificamente, partiendo de los resultados obtenidos en [15] se intenta dilucidar como afecta
a dicho proceso la geometria de los puntos cuanticos y en particular las resonancias de transmisién que
presentan las diferentes geometrias.

Para estudiar el proceso ICEC se trabajard en un sistema de dos PCAs, el problema se resolveré en
una aproximacion unidimensional, en donde la interaccién Coulombiana entre electrones es reemplazada
por un potencial efectivo relacionado a la geometria de la seccién transversal del nanohilo que confina a
los mismos.

La informacion sobre ICEC en este sistema se obtiene resolviendo un problema de scattering desde un
punto de vista no tradicional, haciendo uso de dindmica cuantica exacta. En esta dindmica un paquete de
onda electrénico incide en los PCAs, en donde un electron se encuentra localizado en uno de los estados
ligados del sistema.

Los elementos de la matriz de scattering son obtenidos numéricamente mediante la dindmica exacta
de la funcién de onda. Luego cada elemento de matriz se puede calcular a partir del flujo de la densidad
electrénica en regiones alejadas de los PCAs luego de que el proceso de scattering haya ocurrido.

La dinamica exacta se computé utilizando un algoritmo de MCTDH (Multiconfigurational time de-
pendent Hartree) implementado en el paquete desarrollado en la universidad de Heidelberg [16]. En este
trabajo, a diferencia de los anteriores trabajos, se estudié un nanohilo de seccion transversal cuadrada.
Para ello se calcul6 el potencial efectivo de Coulomb para esta geometria y se implement6 en el codigo
este potencial. Ademas, para mayor velocidad en los célculos, se implementaron c6digos para encontrar
las autofunciones y autovalores de sistemas 1D de un electrén en potenciales arbitrarios utilizando DVR
(Discrete Variational Representation). Para comparar con resultados exactos, se construyeron también
soluciones exactas para sistemas de dos pozos cuadrados asimétricos generales y se resolvieron las ecuacio-
nes considerando diferentes condiciones de contorno (estados ligados, virtuales y resonancias). Esto ultimo
también permite chequear la convergencia de los resultados numéricos para los casos de una particula.



Capitulo 2

Dinamica en estructuras
semiconductoras

Debido a que los PC se encuentran ubicados en materiales semiconductores, la dindmica electrénica
estd influenciada por la estructura cristalina del solido. En semiconductores los efectos de la red a la
dindmica pueden ser aproximados por modelos simples de masa efectiva.

Es entonces necesario para comprender los procesos que ocurren en PCs dar una caracterizaciéon
adecuada para modelarlos.

2.1. Modelos de puntos cuianticos en semiconductores

Los PCs son estructuras semiconductoras que permiten el confinamiento de uno o mas electrones en
regiones muy pequernias del espacio (del orden de los 100nm y menores), este confinamiento permite obtener
estados discretos con una separaciéon lo suficientemente grande para que sea apreciable. Si pensamos en
una particula libre, de masa m, en una caja unidimensional, la energia de cada nivel esta dada por

B, = h2m3n? ’
2m L2

(2.1)

la cual decrece cuadréaticamente con el tamano de la caja. La separacién entre niveles también decrece
con L, con lo que, para L suficientemente grande el sistema contiene, a los efectos practicos, un continuo
de estados y las propiedades puramente cudnticas no se pueden observar.

Una forma de estimar las dimensiones de un PC de manera que el confinamiento genere la cuantizacion
de los estados, es calculando el radio de Bohr para un atomo artificial con m, = m* la masa efectiva
del electron en el semiconductor (secc. 2.2) y constante dieléctrica igual a e,., la constante dieléctrica del
semiconductor. Asi se tiene

ay = 4nh? E: = aoimj.
m*e ggm

(2.2)

En los materiales semiconductores los valores de la constante dieléctrica y la masa efectiva son del
orden de &, ~ 10gg y m* ~ 0,05m,. respectivamente. Entonces se tiene

ag ~ 10 nm, (2.3)
con lo cual las distancias caracteristicas de cuantizacién son las decenas de nm.

Para conseguir el confinamiento se puede utilizar distintas técnicas. Un ejemplo muy utilizado es el de
generar un gas bidimensional de electrones libres, a partir de poner en contacto dos semiconductores con
distintos gaps. En la interfase se genera el gas 2D. Encima de la interfase y sobre uno de los materiales
semiconductores se colocan placas metalicas cargadas electrostaticamente que definen regiones en donde
los electrones pueden o no entrar [3].
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Figura 2.1: Nanohilos semiconductores. En el panel a) se puede ver una imagen tomada con un microscopio
TEM de nanohilos de ZnO que crecen sobre un substrato de Au-zafiro, la escala para comparar es de
20nm. Imagen tomada de la referencia [17]. El panel b) muestra un esquema de un dispositivo fotovoltaico
donde se puede visualizar las escalas de tamano con las que es posible trabajar. Imagen tomada de la
referencia [18].

En este trabajo nos concentraremos en PCs alojados en nanohilos, en este caso la geometria del hilo
produce el confinamiento del electron en un una direcciéon. La dimensiéon longitudinal, por tratarse de
un hilo, serd 6rdenes de magnitud mayor que los lados del mismo. De aqui en adelante se identificara la
coordenada longitudinal con la variable z.

Una vez conseguido el confinamiento lateral, se puede definir el punto cudntico mediante alguno de
los esquemas mostrados en la Fig. 2.2.

(a)

Semiconductor Il

P4

\t ot

Semiconductor |

(b)

TS

% Vo V3

Figura 2.2: Esquema de dos configuraciones experimentales de puntos cuanticos en nanohilos. En a) el
confinamiento se consigue superponiendo capas de distintos materiales semiconductores [19,20]. En b) el
hilo estd hecho de un solo material semiconductor, el confinamiento se logra colocando placas metélicas
por fuera del nanohilo, en donde se establecen diferentes potenciales electrostaticos [21]. Imagen tomada
de la referencia [15].

En la configuracion a) de la Fig. 2.2 para producir el confinamiento del punto cuéntico se superponen
capas de distintos semiconductores, los cuales poseen distintos gaps entre las bandas de valencia y con-
duccién. La idea es encerrar un material por otros dos que tengan un mayor gap energético, forméandose
en el material intermedio un pozo cuadrado en la banda de conduccién. Asi el electron al ingresar al se-
miconductor puede caer en un nivel energético mas bajo y queda atrapado en este material. En la Fig. 2.3
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se ve un ejemplo esquematico del método usando como materiales semiconductores InAlAs e InGaAs y
aplicado a capas bidimensionales. [22

E| In‘vl.-il‘ ].4\ |

E, =145 E,=074

VBO=0.13 | I

E (InP)=0

Figura 2.3: Esquema del confinamiento producido por la superposicién de InAlAs e InGaAs. La estructura
espacial forma un pozo en la banda de conduccién y una barrera en la banda de valencia, la cual actua
como un pozo para los huecos de la banda de valencia. El gap del InGaAs es de E, = 0,74eV/, mientras
que el del InAlAs E, = 1,45¢V. Imagen tomada de [22].

La ventaja de esta configuraciéon es que permite generar potenciales tipo pozo cuadrado de manera
exacta, pues al cambiar de material el salto de los niveles energéticos se produce de manera abrupta. Si
bien resulta muy util generar potenciales cuadrados, por la sencillez de resolver la Ecuacion de Schro-
dinger independiente del tiempo (ESIT) en los mismos, son sistemas complicados de simular debido a
que se deben tener en cuenta efectos que puedan tener cada uno de los materiales a la hora de propagar
algin paquete dentro de los mismos, por ejemplo la diferencia de las masas efectivas, o la variacién de
la constante dieléctrica. Esto tiltimo hace necesario, a priori, un calculo de la ecuacién de Poisson para
determinar el potencial de interaccién entre electrones.

En la configuracion b) de la Fig. 2.2 el material es homogéneo y lo tinico que afecta el sistema es el
potencial externo. En este tipo de sistemas resulta dificil de generar un potencial con discontinuidades
como un pozo cuadrado, dado que siempre existe una distancia minima entre el nanohilo y las compuertas
metalicas, entonces la continuidad del campo eléctrico genera un potencial suave.

2.2. Masa efectiva

Como se ha mencionado, al estudiar la dindmica de un electrén dentro de un sélido cristalino, debido
a la estructura del mismo y a la interaccién que tiene el electrén con esta, se deben hacer algunas consi-
deraciones para simplificar la descripcion.

La estructura periodica del potencial (estructura cristalina) que acttaa sobre el electron permite, via
el teorema de Bloch, separar las soluciones de la ESIT en bandas. Dentro de un modelo semiclasico las
ecuaciones de movimiento para un paquete electroénico en la banda n-ésima pueden aproximarse por

= v, (k) = %Vkan(k) (2.4)

hk = —e [E + lvn X H} , (2.5)
c

en donde k es el momento cristalino (vector de Bloch), v, la velocidad del paquete y €, (k) la relacion
de dispersion del mismo. E y H son los campos eléctrico y magnético externos respectivamente.

El segundo miembro de la Ec.(2.5) es esencialmente la fuerza de Lorentz, de modo que usando la
segunda ley de Newton esperamos que sea proporcional a la aceleracion del paquete de ondas. Si invertimos
la relacion de la Ec.(2.4) obteniendo k(v,,) para un caso unidimensional, como el problema de estudio,
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se puede reescribir el primer miembro de la Ec.(2.5) como

hk = hﬁq}n =m’a, (2.6)

dvy,

donde a es la aceleracion del paquete. Introduciendo la Ec.(2.6) en la Ec.(2.5) se ve que el término h-2-
toma el papel de masa efectiva m*, aunque, en principio la misma depende de la velocidad.

Una aproximaciéon para la relacién de dispersion que se puede derivar para bajas velocidades pero
que funciona muy bien al trabajar en semiconductores en general, es tomar un desarrollo a segundo
orden de &, (k) centrado en algin punto de equilibrio kg (de aqui el por qué de que en principio sea una
aproximacion de bajas velocidades). Usando la Ec.(2.4) se puede reescribir m* en términos de la relacion

de dispersién y k obteniendo
i} e (k)\ |

ko

A partir de este resultado se aproxima la dindmica del electrén, desde el punto de vista semiclasico, como
la de una particula que no interacttia con la red cristalina (s6lo la afectan potenciales externos) con una
masa efectiva m*.

Se debe notar que si bien cada banda tiene su masa efectiva, en los semiconductores los electrones en
general solo pueden moverse en las banda de conduccion (o de valencia en el caso de los huecos). El valor
de la masa efectiva en los semiconductores utilizados con maés frecuencia en experimentos de transporte
electrénico es del orden !

m* =~ 0,05m,, (2.8)

con m, la masa del electron.
Usando esta aproximacién, en materiales heterogéneos, donde la masa efectiva del electron no es
constante en el espacio, el operador definido
1

. . . 1 .
T* = P? + p? =7 2.9
2m*(z) 7 2m*(z) ’ (29)

no resulta Hermitiano. En estos casos el operador energia cinética (1) suele definirse

. A1
T=P

;
. N 1 . ~ 1 - N
P=pt Pl =(P—P) =TT, (2.10)
2m*(z) 2m*(z) 2m*

que si bien no es la forma més general de definirlo, resulta la opciéon que mejor ajusta resultados experi-
mentales [23].

La ESIT unidimensional se escribe

[F;Qaax (ml(x)(‘)ax> +V(2) - E} ¥(z) = 0. (2.11)

Si los materiales no estan superpuestos, entonces uno puede resolver por regiones donde la masa sea
constante y luego empalmar las soluciones de las distintas regiones. Las condiciones de empalme son

_|int = \Ij+|int’ (212)

1 dv— 1 dUt
—_— = — 2.13
m*= dx |, mT dx |, ( )

en donde los supraindices + y — hacen referencia a uno y otro lado de la interfase entre dos regiones de
materiales distintos.

Valores de masa efectiva para distintos semiconductores pueden verse en [23]
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Procesos de captura y emision
electronica inducidos por interaccion
Coulombiana

3.1. Resonancias

Un sistema cuantico cuya energia total es mayor a la suma de sus partes no interactuantes, puede
separarse en dos o més subsistemas. Esta separacién no ocurre en forma instanténea si no que lo hace en
algun tiempo caracteristico, llamado tiempo de decaimiento o tiempo de vida media, que muchas veces es
bastate més largo que los tiempos caracteristicos del sistema estudiado. En la concepcién dindmica para
describir estos fenémenos de decaimiento se introduce el concepto de estados meta-estables con tiempo
de vida finito, relacionado al tiempo que le toma al sistema en pasar de una configuracién a otra.

Generalmente estos estados son conocidos como resonancias, estas pueden ser clasificados en dos ti-
pos. Las resonancias de forma, que estan asociadas a la forma del potencial externo que actua sobre las
particulas del sistema. En este caso las caracteristicas del potencial determinan la tasa de decaimiento de
los estados. Normalmente, estas resonancias se relacionan a procesos de tunneling a través de potenciales
tipo barreras, pero veremos que son mucho mas generales.

Por otro lado estén las resonancias de tipo Feshbach, en este caso las resonancias aparecen en sistemas
de mas de una particula debido a la interacciéon que pueda haber entre ellas o también se dan en sistemas
de una particula en un potencial n-dimensional [24].

3.1.1. Resonancias y mecanica cuiantica no-Hermitiana

En el formalismo de la mecénica cuantica Hermitiana es dificultoso describir las resonancias puesto
que las soluciones de la ESIT conservan la probabilidad de encontrar una particula en el espacio (densidad
de estado), con lo que los estados que decaen en el tiempo no aparecen directamente como soluciones
para la funciéon de onda y es necesario utilizar distintos artilugios [24,25] para encontrar el tiempo de
decaimiento del sistema.

Para encontrar efectivamente las resonancias (como estados meta-estables que son solucion de la ESIT)
se debe hacer uso de la mecanica cudntica no Hermitiana [24]. Lo que se hace es relajar las restricciones
que se imponen al comportamiento asintético de las soluciones de la ESIT, admitiendo distintas condi-
ciones de contorno para las mismas. Es decir que ya no se exige que las soluciones decaigan a cero en
infinito, con lo cual las mismas tampoco pertenecen al espacio de funciones £2.

Se debe notar que la propiedad de un operador de ser Hermitiano no depende solamente del operador

en si, si no también del espacio de funciones sobre el cual opera. Es decir que un operador que es Hermi-
tiano proyectado sobre el espacio £2 puede no serlo si se lo proyecta sobre otro espacio.

7
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Para entender esto veamos un ejemplo unidimensional. Un operador H Hermitiano debe cumplir que
H=H*, (3.1)
para todas las funciones del espacio de Hilbert sobre las cuales puede actuar el operador.

Dada una representacion matricial (suponiendo una base finita), la Ec.(3.1) nos dice que los elementos
de matriz de H son iguales a los de la matriz transpuesta complejo conjugada de la misma. Dada una
base del espacio de soluciones esto quiere decir que

Him = (1| bm) = (o] Hlo1)" = (¢o[H|6,) = H] (3.2)

en la representacion coordenada la Ec.(3.2) nos dice que

L O:O OrHe,da = [ o:o or H* yd. (3.3)

. ’ . . i 2~ - 2
Supongamos que tenemos un sistema de una particula libre, i.e H =T donde T = —;—m# es el ope-
rador de energia cinética. Veamos qué pasa con los elementos de matriz de este operador. Reemplazando

H por T en Ec.(3.3) y luego integrando por partes se obtiene que

% @]~ (3.4

—00

de donde se puede ver que la condicién de Hermiticidad (en este caso del operador energia cinética)
también depende de las condiciones de contorno y no solo del operador. En el caso de funciones £2? cada
término de la Ec.(3.4) se anula por separado, obteniendo la Hermiticidad del operador como se espera
en la mecénica cudntica Hermitiana. En caso contrario H resulta no Hermitiano cuando acttia sobre el
espacio de funciones.

Para encontrar las resonancias entonces imponemos condiciones de contorno salientes [24] a las auto-
funciones del Hamiltoniano, con lo cual se pueden obtener autovalores complejos que son normalmente
denotados como E,.s = E, —i['/2. Veremos que la parte real (E,) esta relacionada con la energia de la
resonancia y su parte imaginaria fg con el tiempo de vida medio.

También se pueden imponer condiciones entrantes obteniendo otros dos tipos de soluciones, denomi-
nadas resonancias de captura y estados virtuales. Las resonancias de captura tienen la parte imaginaria
de la energia positiva y los estados virtuales son estados con energia real que se encuentra por debajo
del valor de energia para x — oo denominado umbral de energia. En este trabajo nos enfocaremos en las
otras soluciones y no en estas tltimas.

Veamos un ejemplo de aplicacién en un potencial unidimensional de un pozo cuadrado como se muestra
en la Fig. 3.1. Definimos el potencial de la siguiente manera

0 <0
Vig)=q¢-Vp O0<z<L (3.5)
0 z>1L

con Vo >0
Para resolver el problema se propone una solucién por partes resolviendo la ESIT en las regiones
donde el potencial toma distintos valores. Las ecuaciones a resolver son las siguientes

V' + kU =0 <0
V' 4+ k20 =0 0<a<L (3.6)
U+ k20 =0 x>1L,
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V(z)

Vo

Figura 3.1: Esquema de un potencial unidimensional de un pozo cuadrado.

donde
2mE
ko = — (3.7)
2mE
k= YEELT) (3.8)

Sus soluciones tienen la forma
Ae~ o 1 Alethor g ()
U(x) =< Be ™ 4 Bet*® 0<z< L (3.9)
Ce oz 4 Oethor 5 [,
Al proponer soluciones salientes pedimos que A’ = C' = 0. Luego se empalman las soluciones en

cada regién pidiendo continuidad de la misma y de su derivada. De aqui resulta la siguiente ecuacién
trascendente para los k

i(k? + k)

2cot(kL) = ( e (3.10)

o en términos de la energia

tan (VIM(E 1 H)L) + oy VEELV) _ (3.11)

2E +Vy

Para encontrar las energias se debe resolver numéricamente la ecuacion. En el caso en que Im(E) = 0,

si la energia esta por debajo del umbral (en este caso 0), kg = ziﬂyglEl Introduciendo esto en la Ec.(3.9)
se ve que los estados se van asintéticamente a 0 para x — 0o obteniendo asi las energias de los estados
ligados.

Las resonancias, segtn lo discutido en este capitulo, se encuentran imponiendo la condicién de que la
funcion de onda para x — Foo sea una onda saliente. Para esto nuevamente escribimos kg como funcién
de la energfa y resulta

) \/2m|E )
ptkoz exp{i T;;| |$€1¢/2}

= exp {'27;;|E|(— sen(¢/2) + icos(¢/2))} , (3.12)

en donde tan ¢ = —%. Asi imponiendo I'm(E) < 0, es decir que sen ¢ < 0, la Ec.(3.12) diverge expo-

nencialmente para x — oo, obteniendo asi las resonancias.
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Con este resultado también es evidente como se relaciona la parte compleja de la energia encontrada
para la resonancia con el tiempo de vida del estado. Para esto, dado que H es independiente del tiempo,
introducimos el operador de evolucién temporal

O (t) = exp { *Z;H } . (3.13)

El operador U describe la evolucion temporal de cualquier estado para la ESIT [26]. Aplicar este operador
sobre alguna de las resonancias encontradas 1.5, al tratarse de autoestados (diagonalizan H), resulta en

2 —1 Eres
U|wres> = exp {Zth} W)Tes>

e {_”(E,;”/”} res) (3.14)

= exp { 7i7t;bEr } exp { 7t£/2 } |7/}res>7

en donde —I'/2 = Im(E) < 0.

De aqui se obtiene que el estado decae exponencialmente con un tiempo de decaimiento

_ 2

- (3.15)

-

3.1.2. Resonancias de un electrén en un potencial unidimensional de dos
pozos cuadrados

En el sistema que estudiaremos nos encontraremos con potenciales de tipo dos pozos cuadrados como

los mostrados en la Fig. 3.2. Los mismos pueden ser generados superponiendo distintos materiales semi-

conductores o mediante potenciales electrostaticos de compuerta, dependiendo de la configuraciéon que se
esté simulando.

-

Figura 3.2: Esquema de un potencial unidimensional de dos pozos cuadrados.

En el caso de que se trate de diferentes materiales, cada regién de la ESIT debe introducir la masa
efectiva correspondiente al material de la misma. Asi, se tiene

0 (z<a,b<z<c d<uzx)
V()=<-Vi a<z<b (3.16)
Vo ec<ax<d

con V1, Vo > 0y mg la masa efectiva de la region donde V' = 0, m; donde V = —V; y my donde V = -V,
En este caso las ecuaciones quedan

V' + kU =0(x<a b<z<c d<uz)
V' 4+ kU =0 a<z<b (3.17)
U+ k20 =0 c<x<d
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en donde
ko= ——, (3.18)
(3.19)

— vEmAE T ) (3.20)

La solucién tiene la forma

Ae~ oz 4 Alethor 0 < g

Be T L Btz g < p < b

U(z) = Cemor 4 Cleikor p < <e (3.21)
De~ther 4 Dleiker ¢ g < g

Fe~thor L pleikor g < g,

Al igual que en el caso de un pozo se piden condiciones de contorno salientes A’ = F = 0. Ademaés
dado que la masa efectiva del sistema varia dependiendo de la regién, las condiciones de empalme en las
interfases para la solucion y su derivada son [27]

U(z; ) =U(z},) (3.22)
W () = V() (3.23)
Definiendo
ay = Tmn?:; (3.24)
ap = ZZ:E (3.25)

se pueden resolver las condiciones para las autoenergias (Ecs. (3.22) y (3.23)) y se obtienen los k;, que
deben satisfacer la siguiente ecuacién

2+ [22deihats — 1] (g + 1) 2+ [2ztemhb — 1] (ar + 1)

i2koL
9 _ [Qz:—%emhb _ 1} (a2 _ 1) 92 _ [alfiefi%lll _ 1:| (al _ 1)

«@ a1+

EC =

= 0. (3.26)

Cabe aclarar que (3.26) es un sistema de dos ecuaciones ya que ko, ki, ko € C por lo que deben
anularse simultaneamente la parte real e imaginaria de la parte izquierda de la Ec.(3.26). Ademas de esta
forma buscando las soluciones que satisfagan Im(E) = 0 se obtienen las energias de los estados ligados
del sistema.

En la Fig. 3.3 puede verse el gréfico de los valores que toma el modulo de la Ec.(3.26) para distintos
valores de energia, con la condicién Im(E) = 0, para un sistema de dos estados ligados. La grafica puede
utilizarse para elegir adecuadamente un valor inicial en un programa de btisqueda de raices, sin embargo
la ecuacion puede variar de manera abrupta con lo cual se debe trabajar con cuidado. En la grafica puede
verse que para los valores de energia alrededor de Re(F) = —0,22 la funcion de la ecuacion tiene una
divergencia y un cero en una regién reducida, con lo cual se necesita una gran resoluciéon para poder
visualizar el cero. Debido a la divergencia y al cambio abrupto en la pendiente, se debe tener cuidado de
no pasar por alto un cero a la hora de buscar los estados ligados. En el panel de la derecha de la Fig. 3.3
se hizo un acercamiento a donde se encuentra el 0 para Re(FE;) = —0,217364. El otro estado ligado se
encuentra para Re(Ep) = —0,347117.

En la Fig. 3.4 se grafican la curvas de nivel para la parte real e imaginaria de E que satisface la
Ec.(3.26). Los puntos donde ambas curvas se cortan corresponden a las energias de resonancias E,..; y, de

lo discutido en la secc 3.1.1, la coordenada x del punto es el valor de energia de la resonancia E, mientras

que la coordenada en y se corresponde con —g
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1,5

0% 03 02 01 0 -02174 021735 20,2173
E [aru] E [aru]

Figura 3.3: Grafico del modulo de EC(E), para Im(E) = 0 (panel izquierdo) de un sistema de dos estados ligados, y
acercamiento sobre el segundo estado ligado que se presenta junto a una divergencia de la funcién (panel derecho). En los

puntos donde se anula la funcién se encuentran los estados ligados, siendo Eg = —0,347117 y E; = —0,217364.
0.00 ‘ =
Im(EC(E))
2 4 v/ \No=~.  mm=== Re(EC(E
~0.05 (EC(E))

E)

~0.10}

N——r

Im

~0.15

0206, . L L
0.0 0.1 0.2 0.3

Re(E)

Figura 3.4: Curvas de nivel de Re(EC(E)) y Im(EC(E)) que satisfacen la Ec.(3.26). Los puntos donde se cortan las
curvas discontinuas con las solidas corresponden a los valores de las energfas de resonancia Eyes

3.2. Decaimiento interatémico por interaccion Coulombiana (ICD).

En la seccion 3.1 se discutié sobre la descripcién de procesos de decaimiento a través de resonancias.
ICD es un proceso de decaimiento electronico observado primeramente en clusters de &tomos y moléculas,
y recientemente también se ha mostrado que este tipo de proceso puede ocurrir en puntos cuanticos aco-
plados [11,12,14]. En los procesos ICD estan presentes resonancias relacionadas a la correlacion de largo
alcance que existe entre los electrones debido a la interaccion Coulombiana (resonancia tipo Feshbach).
Este tipo de procesos se caracteriza por ser eficientes y tener tiempos de vida suficientemente cortos (del
orden de picosegundos), lo cual le permite competir con otro tipo de procesos de decaimiento, como la
emision de fonones en el caso de los PC.
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Los procesos ICD en puntos cudnticos acoplados consisten en el decaimiento de un electrén localizado
en uno de los PC de un estado excitado a otro de menor energia, dentro del mismo PC. El exceso de
energia que resulta del decaimiento es utilizado para emitir un electrén localizado en el otro PC, un
esquema de esta situacién puede verse en la Fig. 3.5.

a)

LEI
1
Vi \ B Vo

By
Ef
0 ‘ / : z

i EP |\Vp

Vi

E} /

Figura 3.5: Esquema de un sistema de 3 niveles con dos electrones. En el panel a) se muestra el estado
inicial 1;, en el PC de la izquierda con un electrén con energia EY y en el PC de la derecha un electrén
con energia EP. En el panel b) se muestra el estado final ¢ luego de que ocurra el proceso ICD. En
el punto cuéntico de la izquierda queda un electrén en el estado fundamental E! mientras que el otro
electron se encuentra en un estado del continuo con energia ¢;. Imagen tomada de [22].

Suponiendo que el electréon sélo puede tener momento en la direccién z, lo cual es razonable dentro
de un nanohilo debido al confinamiento lateral, se puede reducir el problema 3D a un problema 1D. El
Hamiltoniano de este sistema tiene la forma

H(z1,20) = h(z1) + h(z2) + Vint (|22 — 21]), (3.27)

en donde h(z) es el Hamiltoniano no interactuante y Vin(|z2 — 21|) es el potencial de interaccion entre
los electrones. Mas adelante se discutira sobre el potencial de interaccién con més detalle (ver secc. 5.2),
por ahora supondremos que Vj,,; tiende asintéticamente a 1/|zo — 21|

Como se puede ver en la Fig. 3.5, y teniendo en cuenta la simetrizacién respecto del intercambio de
particulas, los estados inicial y final del sistema se escriben

P = [Vo,p(21)1,1(22) £ Yo, p(22)91,1(21)] (3.28)

\V)

Uy = —= [Yo,1(21)¢e(22) & tho,1(22)¢c(21)] (3.29)

S

en donde los subindices (0, ), (0, D) y (1,I) hacen referencia al estado fundamental del pozo izquierdo,
al estado fundamental del pozo derecho (primer estado excitado del sistema) y al primer estado excitado
del pozo izquierdo (segundo estado excitado del sistema) respectivamente. 1. representa el estado del
continuo correspondiente al electrén emitido en el estado final.

Podemos aproximar la energia de la resonancia del ICD por

TES = <¢1|H|¢z>
1
= B + B + 5 [0S b e Vane S hu D) + 00, Vaneh ) 00D) (3.30)

WJOD 11|th‘¢11 0D> <¢11 OD‘thW}OD 11>}
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Dado que los estados del sistema estan localizados, por tratarse de estados ligados, entonces si los PCs
estan lo suficientemente alejados uno de otro (de aqui que sean acoplados y no dobles), las integrales de
overlap seran pequenas comparadas con las otras, con lo que

1 2 1 2 1 2 1 2
WS D Vine o J0h) = 0 2 (WIS Vil b)) (3.31)

Ademas, en estas condiciones, y debido también a la localizacién alrededor de cada punto cuantico se
puede aproximar

%

1 1
<¢(()1)D 1I|th|¢(())D 1I>
1 2 1 2
(W Vi )20

ViR, (3.32)

%

en donde R es la distancia entre los PCs.

Si R es lo suficientemente grande como para estar en el régimen asintético de V;,; entonces la energia
de resonancia se puede aproximar como

1
Eres = EP + EI + = (3.33)

Debido a la conservacion de la energia, el electréon se emite con energia
er = (Bl - EH)+EP (3.34)

En [22] se muestra que en el proceso ICD no solo hay contribuciones debido a la correlacion electro-
nica sino que la eficiencia de este proceso de decaimiento puede mejorarse sintonizando la energia de la
resonancia entre las particulas con la energia de las resonancias de forma (de una particula) propias del
potencial.

3.3. Captura electréonica por interaccién de Coulomb

ICEC es un proceso de captura electrénica que ocurre debido a la correlacion electronica por la interac-
cion Coulombiana, entre electrones localizados en distintos PC. Este proceso fue propuesto originalmente
para operar entre atomos. En este caso un electrén es capturado por un atomo mientras que algin otro
dtomo en el ambiente emite un electron.

El proceso ICEC en el sistema de PCAs que estudiaremos consiste en un electron libre que incide en
los PCs con momento p;, este electron es capturado en uno de los estados ligados del sistema (localizado
en uno de los PC), mientras que el exceso de energia es compensado por la emision de un electrén en un
estado ligado del sistema (inicialmente localizado en el otro PC) con momento py.

En la Fig. 3.6 se esquematiza el proceso ICEC en un sistema con dos estados ligados, vamos a suponer
que el nivel de menor energia es un estado localizado en el PC de la izquierda con energia E}, mientras

que en el PC de derecha tendremos un estado ligado con energia EL (este es el primer estado excitado
del sistema de PCAs).

Por conservacién de la energia se sigue que la energia total del sistema es
Er =EpP +e;=E} +¢y, (3.35)

en donde ¢; es la energia media inicial del electrén entrante y € es la del electrén saliente producto de
ICEC.

El momento del electrén emitido, py, es

pr=/2m*e; = \/pZ2 +2m*(EP — E}). (3.36)
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a) . R
Di
z
0 w \ T
ED
EI 0
V[ 0 - - VD
Y
b)
Vi

Figura 3.6: Esquema de un sistema con 2 PC de 2 estados ligados. El estado fundamental con energia
E{ es un estado ligado localizado en el pozo de la izquierda, mientras que el primer estado excitado con
energia EJ esta localizado en el PC derecho. En el panel superior se muestra el sistema con un electrén
ligado al estado localizado el pozo derecho, y un electrén incidiendo con momento p; desde la izquierda. El
panel inferior muestra el mismo sistema luego del proceco ICEC, en este caso el electrén localizado ocupa
el estado ligado del pozo izquierdo, mientras que el otro electréon es emitido al continuo con momento py.

Como se ve de la Ec.(3.36) el momento final puede ser mayor o menor que el inicial, dependiendo de la
relacion entre los niveles de energia de los estados ligados. En el caso que EP < EJ entonces ICEC solo
puede ocurrir si p? > 2m*|EY — El|. En este trabajo siempre usaremos E > Ef de modo que el canal
ICEC esté siempre abierto.

La variacion de energia en los PCs acoplados es igual —AE = EY — EL. En [14,15] se muestra que
ICEC es un proceso sensible a la variacion de energia y es eficiente cuando la energia total del sistema es
igual a la diferencia energética entre los niveles AF, es decir

EBYCEO) — OB L gD — gl _ EP = AE, (3.37)
en donde 62(-ICEC) es la energfa inicial 6ptima del electron incidente. De la Ec.(3.37) se sigue que EEICEC)

debe cumplir

eUOEO) — gL _opp. (3.38)

Fisicamente se puede interpretar que el proceso ICEC es més eficiente para el valor de energia incidente
5§ICEC) dado que en este caso el valor de la energia con que se emite el electréon finalmente satisface

9P = _EP = |EP). (3.39)

Es decir que el proceso de captura y emision es mas eficiente si el electréon emitido adquiere toda la energia
del estado localizado a la derecha.

3.3.1. Proceso ICEC resonante

Se puede mejorar la eficiencia de ICEC combinandolo con algin otro proceso que mejore la captura.
Una forma de lograrlo es tomando un sistema que tenga un estado de resonancia tipo ICD [14,15]. En
la Fig. 3.7 se muestra un esquema de un sistema con tres estados ligados. Dos de ellos localizados en el
pozo de la izquierda con energia Ef, el estado fundamental y E{, el segundo estado excitado del sistema.
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El primer estado excitado esta localizado en el pozo de la derecha con energia EX. Dado que se quiere
poblar el estado fundamental luego del proceso ICEC se propone

Er < Ef, (3.40)
ya que esto prohibe tener ICEC al estado E{ (ver Ec.(3.35) con Ef como estado final).

Por otro lado por lo visto en la seccién 3.2 este sistema tiene una resonancia con energia F,.s que se

puede aproximar por Ec.(3.33). Luego, si
Eres < Bl (3.41)

entonces la resonancia puede ser un estado accesible, ademas si

Eres > Ef (3.42)

entonces la resonancia puede poblarse decayendo luego al estado fundamental del sistema, sirviendo asi
también como proceso de captura, ver Fig. 3.7.

a) R
Di
0 z
il \
1
EP |V,
VI , 0 D
ED
b) R b
X 0 ‘ z
v [ElI D
y i E; V;
v AN 0 D
EO

Figura 3.7: Esquema de un sistema con 2 PC y 3 estados ligados, el estado fundamental, con energia EJ,
el segundo estado excitado, con energia EY estan localizados en el PC de la izquierda, mientras que el
primer estado excitado con energia EF esta ubicado en el PC de la derecha. El panel superior muestra
el sistema con un electrén ligado en el pozo derecho y un paquete de onda ingresando por la izquierda
con momento p; el cual puede capturarse en el estado fundamental o en la resonancia, en ambos casos
el electronm localizado cae al estado fundamental. En el panel inferior se muestra el sistema en el estado
final, con un electrén localizado en el estado fundamental y el otro emitido con momento py.

En los trabajos [14, 15] se muestra ademds que, en los sistemas que estudiaron, el proceso de captura

y emisién ocurre siempre para
RICEC
Er = Fres, (3.43)

y es més eficiente si se sintonizan las energias del sistema de manera que

(3.44)

)

Eyes ~ EL — EP = E{9F9

es decir que, viendo la Ec.(3.37), la captura es méas eficiente si se sintonizan las energias de los dos
procesos.



Capitulo 4

Dinamica de la captura electronica

En mecéanica cuantica los métodos para encontrar soluciones, totales o parciales, en un sistema dado
pueden clasificarse en dos tipos. Los “independientes del tiempo” en los que se resuelve el problema de

autovalores y se buscan los autoestados correspondientes al operador Hamiltoniano (H) del sistema; y
los “dependientes del tiempo” que consisten en resolver ecuaciones de movimiento para la funcién de onda.

En ambos métodos, para llegar a una solucién, se debe dar una descripcion de H y, en el caso de-
pendiente del tiempo, del paquete de ondas inicial en una base apropiada. Consecuentemente con esta
descripcion, en general, la dificultad numérica para resolver estos problemas crece exponencialmente con
los grados de libertad del sistema. Esto dificulta tratar la evolucién de cualquier problema con 4 o mas
particulas, excepto quizés por algunos pocos casos particulares.

En este trabajo se utiliza, dentro del enfoque dependiente del tiempo, el método multiconfiguracional
de Hartree dependiente del tiempo (MCTDH por sus siglas en inglés) [16]. Este es una generalizacion del
método de Hartree dependiente del tiempo (TDH) [28,29], y consiste en la descripcion de la funcién de
onda como combinacién lineal de productos de orbitales de una sola particula (OSP), en donde los OSP
y los coeficientes de esta combinacién dependen del tiempo. Las ecuaciones de evoluciéon para los OSP y
los coeficientes se obtienen al aplicar el principio variacional de Dirac-Frenkel sobre la funcién descripta
por MCTDH.

Al resolver la dindmica de la funcién de onda se puede estudiar la captura electronica en los procesos
ICEC a partir de proyecciones del flujo hacia afuera de la region de interés sobre distintos estados.

4.1. Representaciéon de Variable Discreta

Como ya se ha mencionado, para trabajar con soluciones numeéricas de la ecuacién de Schrodinger
es necesario adoptar alguna representacion de los operadores y las funciones de onda. A lo largo de este
trabajo se utiliza la Representacion de variable discreta o DVR (por sus siglas en inglés). En esta seccion
intentaremos describir sus ventajas y deficiencias a la hora de aplicar esta representacion en el problema
estudiado, basandonos en lo descrito en [16].

En general, la manera de obtener una representacién es elegir una base completa de cuadrado inte-
grable (consideramos un problema unidimensional por simplicidad),

(651, (4.1)
con z¢j(z) y doj(z)/dr ambas también de cuadrado integrable.

Para poder trabajar numéricamente con esta base es necesario truncar la misma en algin nimero
. N .
finito N de elementos de la base {¢; (x)}jzl. Con esto en mente se define el proyector sobre el subespacio

17
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que genera nuestra base truncada

N
P =16, (+2)

El Hamiltoniano del sistema se escribe H = T+ V. y los elementos de matriz del mismo en la base
propuesta estan dados por
Hyjy = (6il PTP| ;) + (i PV Ple;). (4.3)

Claramente si i,j > N entonces Hf\; = 0. El objetivo es luego obtener el espectro del Hamiltoniano en

esta base diagonalizando la matriz H”. Para simplificar la notacion las representaciones matriciales de
los operadores proyectados se escribirdn en negrita.
Dado que la forma del operador T' es siempre la misma

n? d?

T=———, 4.4
2m dz? (44)

y como en principio la base que se elige es arbitraria, se pueden tomar funciones que permitan calcular los

elementos de matriz de T' de manera analitica. Conjuntamente se buscard una base que permita también

calcular, de manera analitica los elementos de matriz del operador posicién z.

Se definen las matrices Q y D) cuyos elementos de matriz son

Qik = (9;|2|¢k) (4.5)
2 A
s (4.6)

De esta manera, queda entonces la tarea de calcular los elementos de matriz
Viy = (517164). (4.7)

Este problema no es para nada trivial y realizar las integrales necesarias para calcular cada elemento
de matriz de forma numérica puede ser incluso mas costoso que hacer la diagonalizacion exacta del Ha-
miltoniano.

La forma de representar los elementos de matriz del Hamiltoniano presentada en la Ec.(4.3) puede
denominarse representacion en base variacional (VBR por sus siglas en inglés), y las energias obtenidas
diagonalizando el hamiltoniano son cotas superiores de las energias exactas [26].

Otra forma de presentar el problema consiste en considerar el potencial como una funcién real del
operador posicién, con lo cual puede escribirse

V= V(). (4.8)

Cada elemento de matriz de V puede aproximare evaluando la funcion V(z) en el correspondiente
elemento de matriz de Q. Con esto definimos

VIBE — v (Q), (4.9)

en donde FBR son las siglas en inglés para representacion en base finita. El método FBR es igual al
VBR cuando se tiene la base completa. Una diferencia muy importante entre estas dos representaciones
es que a FBR no es variacional, es decir, las energias no son cotas rigurosas para las energias exactas.

Para evaluar VFBE ge debe diagonalizar Q. Para ello se define la matriz U formada por los autovec-
tores de Q puestos en columnas (matriz de cambio de base que diagonaliza Q). Y definimos

X =U'QU. (4.10)

Por la definicién de U, X es una matriz diagonal cuyos elementos x,, son los autovalores de Q.
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De esta manera podemos calcular Vj};BR evaluando el potencial en los autovalores y luego aplicando

la transformada inversa [30]

N
sz;BR = Z UjaV(2a)Ugq- (4.11)

a=1
La Ec.(4.11) nos dice que se puede describir el operador potencial simplemente evaluando al potencial
como funcién del operador posiciéon en los autovalores de este ultimo, los cuales representan puntos en
una grilla espacial.

Resta decir qué tan buena es la aproximaciéon FBR. Se pueden definir los elementos de matriz del
potencial en forma de cuadratura de la siguiente manera

N
Vit =3 " wad) (20)V (a)br(Ta), (4.12)
a=1

con w, los pesos de la cuadratura.

Si queremos poner el potencial FBR en la forma de cuadraturas se debe igualar la Ec.(4.11) con la
Ec.(4.12) con lo cual

wy? = Upo/ ¢k (wa), (4.13)

esto implica que U} /ék(xq) debe ser independiente de k. Para el caso en que la representacion del
operador posicién sea tridiagonal, es decir que Q es tridiagonal para todo N, se puede asegurar que el
método FBR (Ec.(4.9)) es equivalente a una cuadratura Gaussiana [31]. La cuadratura Gaussiana nos
asegura que

N

<¢j |¢k> = Zwad);(xa)(bk(wa) = Ojk; (414)
a;l

(9|2]¢r) = Zwaﬁb;(za)xaﬁbk(xa) = Qjr, (4.15)

Con lo que se ve que el método FBR es més preciso en el caso de que la base de funciones ¢; con la que
se trabaje de una forma matricial tridiagonal del operador posicién.

4.2. DVR

El método FBR se introdujo para poder aproximar eficientemente los elementos de matriz del poten-
cial. En la aproximaciéon son requeridos los autovalores del operador posicién y la matriz unitaria U de
cambio de base, a la base que diagonaliza el operador en cuestién. Ahora se puede definir

N
Xa(z) = Z i (2)Uja. (4.16)

Estas son las funciones DVR. La Ec.(4.16) representa el cambio de base de las funciones ¢; originales a
la base de autovectores del operador posicion. Dado que el operador posicién es Hermitiano, sus auto-
funciones son ortogonales, méas aun como las funciones ¢; estan normalizadas, el cambio de base al ser
unitario preserva la norma con lo cual se puede asegurar que

{(Xa IX8) = dap- (4.17)

Ademas por construccion de los x, se cumple que

(XalZlx8) = Tadap- (4.18)
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Ahora se puede representar el Hamiltoniano en la nueva base, transformando la energia cinética y la
potencial, con esto se tiene

TPVE — UTTU, (4.19)
VPVE - ytvu. (4.20)

usando la Ec.(4.11) y que U es una matriz unitaria (UT = U™1),

N N
VIR =3 UL Vi Uks
k=1k'=1
N N N
= Y Ul Unn V() UL, Ui
k=1k'=1~=1
N N
4.21
=3 | S U [ Vi) |2 U U (420
y=1 Lk'=1 k=1
=Y (U '0)arV(2y)(UU) 8
y=1
= Oar 08V (24) = V(2a)das
y=1

La Ec.(4.21) es la que hace a la representacion DVR tan interesante, pues de esta manera logramos
representar el operador potencial, simplemente evaluando una funcion real de la posicion en determinados
puntos de una grilla.

Nuevamente notamos que a diferencia de la representacién VBR los valores obtenidos para el poten-
cial no representan una cota superior para las energias.

Se puede ver también que en el caso en que la representacion del operador posicion es tridiagonal, y
haciendo uso de la relacion entre la aproximacién FBR con la cuadratura Gaussiana entonces

(Xa [¥0) = w/*Y(xa), (4.22)

si es que v pertenece completamente al subespacio generado por nuestra base, es decir ]577/1 = 1. La
Ec.(4.22) indica que el método DVR se transforma en un método de colocacion donde la funcion de onda
ya no se representa por sus proyecciones sobre las funciones de la base si no que se evalua directamente
en los puntos de la grilla z,. Esto es muy ventajoso si se quieren analizar las funciones de onda o para
calcular densidades de particulas, ya que los mismos autovectores obtenidos de la diagonalizacién son la
funcion de onda evaluada en los puntos de la grilla salvo por la constante wém.

Por ultimo se debe aclarar que no necesariamente se debe diagonalizar el operador posicién sino que
muchas veces resultard mas conveniente diagonalizar alguna funcién real e invertible de la posicion, por
ejemplo en el caso de que el operador posicién no sea tridiagonal. Los puntos de la grilla estaran dados
por

T =g () (4.23)

«

donde los z/, son los autovalores del nuevo operador que hemos definido.

4.2.1. DVR sobre la base de una particula en un potencial tipo caja

Como se discutié en la seccién anterior es necesario para la representacién DVR, definir una base de
funciones ¢, [16]. En nuestro caso utilizaremos las autofunciones de una particula en una caja de largo L.
Los extremos de la caja estardn ubicados en g y 41 con lo que L = xn41 — 9. La base es representada

entonces por
2 Jjm(x — x0)
— ), <z <
¢j(x) =V L Sen( L oS TSN (4.24)

0, otro caso.
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En este caso la representacién del operador posicién no es tridiagonal, por lo que conviene buscar
alguna funcién de dicho operador que tenga representacién tridiagonal en esta base. Definimos la variable

transformada
z = cos (77(33;950)) . (4.25)

La matriz que debemos diagonalizar es entonces

o (4.26)
= 5 (0jp—1+ Ojk41)-
Esta matriz puede ser diagonalizada analiticamente, sus autovectores son
2 jam
- , 4.2
Ui N+1SGH<N+1> (4:27)
con autovalor
%
"= , 4.28
Zo = COS < N 1) (4.28)
Ahora invirtiendo la Ec.(4.25) se obtiene que los puntos de grilla son
@ = — o = I——— 4.29
x xo—&—ﬁarccos(z) x0+aN+1 (4.29)
Llamando L/(N + 1) = Az la Ec.(4.29) queda
To = To + alAx, (4.30)

donde se ve que los puntos de la grilla quedan todos equiespaciados. Ademés como a toma valores entre
1y N los puntos zg y xn+1 no pertenecen a la grilla, lo cual tiene sentido puesto que en estos puntos la
funcién de onda se anula.

Los pesos en la forma de cuadratura Gaussiana, de ser requeridos, pueden calcularse rapidamente
U,
wl/? = 22— \/Ag. (4.31)
¢j(wa)

Resta calcular los elementos de matriz de TPVR. Usando la Ec.(4.19) y que es diagonal en la
base elegida, pues los ¢; son la solucién al problema de autovectores de la particula libre, es decir que

T\¢;) = Ej|¢;) con E; = (hjm/L)?/(2m), entonces

TFBR

N
DVR FBR
ThYR = N Ul Tl PRU,

J,3'=1

j— gm 2
o > Ui <L) 9;5Ujp
3ig'=1
2 N
’ﬂ'h ) Z .2
(\/QmL =

= W—h Fm7! i 2 se 7ja7r se jpm
“\Z N+1j:1J "\ )M \ v )

Al resolver la sumatoria de la Ec.(4.32), separando los casos en la diagonal y fuera de la diagonal el
-+

resultado es
. ) 3 6(N+ 1)2 2(N +1)? sen? + )
TDVR _ ( m ) ,T 4.33
af V2mAx 1)047,3 2 en ( ) sen ( ( )

T (i) ()]

(4.32)

1 1
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4.3. Meétodo de Hartree dependiente del tiempo (TDH).

Para poder comprender méas facilmente el método que se utilizard para tratar la evolucién temporal
(MCTDH) primeramente se presentaré el TDH, siguiendo la teoria como se describe en [16] tanto para
TDH como para MCTDH. En el método TDH se representa la funcién de onda como un producto de
Hartree, de la siguiente manera:

U(q1,q2,- -+ qn,t) = a(t)p(qr, t)e1(q2, t)p2(qa, t)...on(gn, t), (4.34)

donde ¢y, .. ., ¢, representan los distintos grados de libertad del sistema y ©1(q1,t),- .-, ®n(gn,t) son los
OSP. El factor a(t) (€ C) permite elegir arbitrariamente la fase de cada orbital, pero como resultado la
funcién de onda no tiene representacién univoca. Esto permite introducir alguna restriccién extra para
obtener una representacion unica de los OSP pero sin reducir el espacio variacional.

Para esto se propone
i {pr(t) [ok(t)) = gr(t), (4.35)

con gi(t) restringido a la condicion de que se preserve la norma de los OSP

L lgull? = & tonlon)
=<sok|sok> (rlowr)
— 2Re{{px|ox)} (4.36)
=2Im{gr}
=0.

Asi gi(t) es cualquier funcién real del tiempo, en particular se puede elegir g, = 0. Esta eleccion
simplifica las cuentas para llegar a las ecuaciones de movimiento, aunque puede no ser la mejor eleccion a
la hora de tratar de resolverlas. En el apartado para MCTDH se discutira sobre la importancia de g (t)
para la resolucién numeérica.

Definida entonces la aproximacion para la funcién de onda y tomando & = 1 se aplica el principio

variacional de Dirac-Frenkel 5
SU|(H—i=||T) =0. 4.
(oo|(2-5)] 7)o 37

La derivada temporal de la Ec.(4.37) aplicada a la Ec.(4.34) toma la forma

H (g t) + a(®) > érlant) [ evlant) = a®)® +a(t) > @™ (4.38)
k=1 k=1 k=1

v#k

y las variaciones de la Ec.(4.34) respecto de los OSP y de los coeficientes queda

o0 = (6a)® +a i(&pk)d)(’“) (4.39)
k=1
donde se define
o= ﬁ Yk (4.40)
o) = H - (4.41)
vk

Reemplazando estas expresiones en la Ec.(4.37) resulta

a‘I>—|—angk<I>(k >—|—

(6a®|H|ad) — i <5a<1)

. (4.42)
+ Z { (60r® ™) | Hlap) — i <5<pk<1>( )

k=1
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Pero da y dpp son independientes entre si V k y dpy es independiente de dp, V v # k por lo que cada
término en la Ec.(4.42) debe anularse por separado. Con esto se tiene

(da)*a(®|H|P) — i(5a)*d — i(6a)"ay <<1> ’(,bk@(k) > =0, (4.43)
k
y como
<<I"¢k‘1>(k)> =1 Pl P lP1 Pl Pn) = (P |Pr) = —igr =0 (4.44)
la Ec.(4.43) se reduce a
@ = —iEa, (4.45)
con R
E = (0|H|) (4.46)

La variacion para los ¢y requiere trabajar un poco més. En la segunda sumatoria de la Ec.(4.42) el
primer término resulta

{(6px) @™ | H|a®) = a((d0r) 2 |H]pp ™)
= a2 H[2M) |ior) (4.47)
= a(0peH ™ |or).-

Donde R
HE = (@) A |p*) (4.48)

es un operador que actia solo sobre el k-ésimo grado de libertad y representa el campo medio que actia
sobre éste a raiz de los otros n — 1 grados de libertad.

El altimo término de la Ec.(4.42) es
i) @®) | ad) = ia (dpk |oi) = al®H|D) (61 1) (4.49)
en donde se utilizo la Ec.(4.45) y que los orbitales ¢y, estan normalizados V k.

El término que queda sin analizar de la Ec.(4.42) se puede reescribir como

ia <(5<Pk)‘1)(k) Z ¢, ") > =ia (0py |pr) +ia Z (Oorou |Pvor )
v=1 v#k
=ia (0pk |ox) +ia 0k [or) ) (ouldw)
;c (4.50)
= (Spx |n) + ia (Borlor) D gu
v#k
=ia (0pk [Pk )

el ultimo término se anula debido a la eleccién de g, =0V k.

Con las Ecs. (4.47), (4.49) y (4.50) se puede reescribir la parte de la variacion de ¢y de la Ec.(4.42)
y dividiendo todo por a resulta

(orH® o) = E (Sr o) +i 0k [¢x) (4.51)
o reordenando los términos
i (Opn |ox) = (OprlHP or) — E (5 [on) - (4.52)
Como los dyy son arbitrarios entonces se obtiene

¢r = —i(H® — )y, (4.53)
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Las Ecs. (4.45) y (4.53) son las ecuaciones de evolucion para los coeficientes y los OSP respectivamente
en el método TDH. Cabe destacar que en principio todos los factores que aparecen en ambas ecuaciones
son dependientes del tiempo y resolver la evolucién, al menos numéricamente, requiere el calculo del
campo medio y de F en cada paso de la integracién, lo cual es costoso computacionalmente al trabajar
en dimensiones grandes (més de 4).

4.4. MCTDH

Al trabajar con TDH aproximamos la funcién de onda como un tinico producto tensorial de funciones
unidimensionales. Esta suposicién puede ser muy burda ya que las soluciones que permite el método
pertenecen a un subespacio reducido del espacio de soluciones posible. No obstante siempre es posible
expandir cualquier funcién en un espacio de Hilbert, que sea producto tensorial de espacios unidimensio-
nales, como combinacién lineal de funciones producto, como las de TDH.

En el método MCTDH justamente se propone esto, con lo cual al aumentar el nimero de orbitales se
asegura la convergencia al resultado exacto, més aun al aplicar el principio variacional y permitir que los
orbitales dependan del tiempo el método lleva siempre a la mejor base posible con un niamero de orbitales
dados, con lo cual la funcién de onda MCTDH converge monétonamente a la solucién exacta a medida
que se aumenta el nimero de OSP.

En la Fig. 4.1 se comparan simulaciones hechas sobre un problema de dos particulas indistinguibles
interactuantes, cambiando el nimero de OSP. Se ve que al agregar orbitales las poblaciones de los mismos
resultan menores; esto se debe a que la evoluciéon temporal de los orbitales naturales (OSP que diago-
nalizan la matriz densidad)) lleva a la mejor base para describir el problema para todo tiempo para un
nimero dado de OSP. Ademés estudiar estas poblaciones sirve para acotar el error asociado al trunca-
miento de la base, puesto que la maxima poblacién del orbital menos poblado es una cota del error del
problema debido a la base utilizada.

En este caso aproximamos la funcién de onda por

ng

U(ql,...,qy,t) Z ZAJl g ng (g, ), (4.54)

Ji=1 Jjr=1

donde el conjunto {@E—’:) (gr,t)}j}—, representa la base de orbitales que se utiliza para cada grado de liber-
tad ¢i1,...,q¢. La funcién de onda se aproxima haciendo todas las combinaciones posibles de productos
entre los diferentes elementos de la base de cada coordenada con cada uno de los elementos de las otras
bases, siempre conservando las simetrias de las condiciones iniciales.

Como en el caso de TDH, la funcion MCTDH definida de esta manera no es univoca, lo que permite
proponer las siguiente restriccion

. (k (k k
i (o o) = (Pl 1), (4.55)

donde §*) es un operador arbitrario que actia solo sobre los estados del subespacio correspondiente al
k-ésimo grado de libertad.

Como antes se propone que se conserve la norma y ademas también se impone que las proyecciones
entre diferentes OSP correspondientes a un mismo grado de libertad sea constante. Es decir

d k (k)| (k *) | . (k k k)« o .
(P ) = (e o) + (o ) = —italy) = gl") = =ia® = g¥; =0 (4.56)

donde
k k k
g = (Mg W (). (4.57)
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Figura 4.1: Poblaciones de los orbitales naturales en funcién del tiempo de un problema con 2 electro-
nes interactuantes, todo expresado en wunidades arbitrarias [aru]. Debido a la indistinguibilidad de las
particulas los OSP asociados a cada particula resultan iguales, asi como la poblacién sobre cada uno de
ellos. En los distintos paneles se puede ver como a medida que aumenta el nimero de OSP se mejora la
descripcién del problema, ademas se puede establecer una cota del error asociado al truncamiento de la

base utilizando la méxima poblacién que alcanza el estado menos poblado.

Asi resulta que el operador §(*) debe ser hermitiano. Nétese que si los OSP inicialmente son ortonor-

males entre si, entonces permaneceran ortonormales a todo tiempo.

Antes de continuar con la deduccion de las ecuaciones de movimiento de la funcion MCTDH es

conveniente hacer las siguientes definiciones:
JE(jla"',jf)a
M= (G Joeto Jhtts -0 1)
Jlk (j17‘"7jkflalvjk+17"'7jf)'

Ademas se puede definir el producto de Hartree de la siguiente manera

f
k
q)J = H Spgk)7
k=1
y también su proyeccion sobre la base de OSP del k-ésimo grado de libertad
! )
v=1v#k

Otra definicién util es la “funcion de un hueco”

k k
v = (f >‘W>ZAJ;€¢J,€,
Jk

(4.58)
(4.59)
(4.60)

(4.61)

(4.62)

(4.63)
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que permite introducir los campos medios

k k)| 13 k
()G = (o)), (4.64)

Con estas expresiones se puede escribir la matriz densidad reducida, que actia sobre el subespacio
del k-ésimo grado de libertad de la siguiente manera

PR =" (B [ W) (WD)

Jk:
S RCAVA SO
-5 (o S0 ) (w0 59
Ik =1 =1

N Nk

=D 0D ApAn i) @),

Jk I=11=1

con lo que cada elemento de matriz resulta
k k * k
P = (PP |y =3~ An Ay = <\I'§ )‘\IJSS>>. (4.66)
Jk

Se debe notar que cada elemento de matriz del operador densidad se define como si se tratara de la
matriz transpuesta con la notacion usual (pyorpr = ﬁT). Mas adelante esta notacion simplificara la
obtencién de las ecuaciones de evolucion. Resulta tatil conocer la matriz densidad ya que sus autoestados,
conocidos como orbitales naturales, resultan ser una base conveniente para estudiar la convergencia de la
simulacién, entre otras cosas.

4.4.1. Ecuaciones de movimiento

Para llegar a las ecuaciones de la evolucién temporal de la funcion MCTDH, al igual que en TDH, se
aplica el principio variacional de Dirac-Frenkel.

La variacion de ¥ respecto del J-ésimo coeficiente resulta

ow
y sobre el j-ésimo OSP de algtin subespacio k
ow k
o= (4.68)
op;

Ademas la derivada con respecto del tiempo puede escribirse

¥ = Z A0+ Z Z PP wl) (4.69)

k=1 j=1

Como en TDH, al aplicar la Ec.(4.37) a ¥ resultan un conjunto de ecuaciones diferenciales de primer
orden para los coeficientes y para los OSP.
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De la variacién de Ay y con la Ec.(4.67) para la variacion de ¥ resulta
(SU|H|T) = i <5¢ ‘\1/>

(@ | H|W) :z'<<1>,, ’\1/>

2

f
S Ap(@ | H12L) =iy <<1>J A, > iy Z <<1>J ‘@(’“)\pl(’“) >
L L k=11=1 (4.70)
fong
. ) . X
ZAL<‘I’J|H|‘I’L> = ZZ <(I)J AL(I)L> ZZ <<ij (k) > <‘I’J’€ “I’z( )>
L L k=1 1=1
A . f nk
ZAL<¢)J|H|‘I)L>:iZ<(I)J AL(I)L>+Z g]k;AJlk
L L k=1 1=1
donde se us6 la restriccion de la Ec.(4.55)
k k k)| . (k
ais) = (e 1g® ey = i (o |¢)
y que
<<1>Jk \p§’“)> -y <<I>Jk Aqu>Lk> = Ay (4.71)
Lk
Asi la ecuacion para los coeficientes queda
ZAJ:Z<(I>J|H|@L AL_ZZnglAJk' (472)
L k=11=1
Por otro lado la variacion sobre los OSP en la Ec.(4.37) resulta
(00| H|w) = (@) |H|Z o) k) <5¢ ‘\p>
(4.73)

i(HM) o —iz<‘1’(k) |<I>L>AL+Z<
L

=1

Z%V ‘I'(V)>
1i=1

El ultimo producto interno de la Ec.(4.73) se puede separar en dos, por un lado la suma para v = k y
por otro la suma para v # k asi queda

o on Nk Ny
. k . (v v . . (k k k . k)| .(v v
z<\IJ; ) Y ¢ )y >> :ZZ%( )<\I,§ ) "1’1( )>+ZZZ<‘I’§ ) ’%( g )>. (4.74)
v=l1i=1 =1 vk =1
De acuerdo con la definicion de la matriz densidad dada en la Ec.(4.66) se tiene que

n
ZZ @l(k) <\I’§'k) “I/l(k) > =1 Z P;l ‘Pl a (4.75)
I=1

y si desarrollamos el tltimo término de la Ec.(4.74) se obtiene

V=

DNCHESDED B » IR HCAER Y
vk I=1 JE T
LIS S Y A () )
vk | gk jr=1j,=1 (4.76)
=L XSS A (w]e)
v#k 1 ju

S S Y Al (o] o).

v#k 1
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Asi con las Ecs. (4.75) y (4.76) la Ec.(4.74) resulta

<x1/(’“ ZZ \11(”>> ZZ,O]Z o 3NN Apg) <x1/(’“ )q> > (4.77)

v=11=1 v#Zk | L
Reordenando la igualdad en la Ec.(4.73) queda

zZpﬂ o Z< )P o ZZ<\I/(’“ ‘(I)L>AL_ZZZALVQZ l <\p§.’“)‘q>L>, (4.78)

=1 v#k | L

se puede usar la Ec.(4.70) para reemplazar A, en la Ec.(4.78) de la siguiente forma

() = [ (0 )] [t - 3 Sk

v=1[]=1

f ony
< ‘@L> <I>L\H|ZAM<I>M -3 l)ALu<\I/(k’<I>L> (4.79)
v=1I[l=1 L
f ny
_ Z<\1/§’“>‘ <1>L> @ 1wy - 333 g A <\1/§’€>‘ <1>L>
L v=1I[l=1 L

Al reemplazar la Ec.(4.79) en la Ec.(4.78) los términos con v # k anulan el dltimo término de ésta,
asi la ecuacion de evolucion para los coeficientes resulta

zZpﬂ oM = Z<H>§’f)w§’“) <\If(’“ |®.) (1 |0) —|—ZZgl Vg (vPaL), (s0)
y como
"
L

la Ec.(4.78) queda

o X K - k) (k) (k
me (k) _ Z<H>§l)¢() Z<\1/§.>’<I>L><<I>L|H|\If ngl,)pﬁl?cd ) (4.82)

=1 L L,I'=1

> Apdy > - <\1/§’“)
L

ng
k k
Z \Ifl( ) l/ > Z pgl)gol, , (4.81)

I'=1 I'=1

Definiendo ahora el proyector sobre el subespacio del k-ésimo grado de libertad

ZM’“) (4.83)
se puede escribir
> <‘P§k)‘ ‘I’L> (@] = PO (W], (4.84)
L
Ademas .
E E) (k
(uiP | H|w) = Z Y i, (4.85)

con lo cual, usando las Ecs. (4.84) y (4.85) en la Ec.(4.78) se obtiene
k ; k k
@ZP( ) ( 1k _ P(k)) Z o 4 Z Pju gBp®), (4.86)
=1 Li=1

Por ultimo, si se define
- k
&) = (", o), (4.87)
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y multiplicando a izquierda por (,6(76))71 se obtiene finalmente
. (k) = A N -t k A -
i) = GG 4 (109 - ) {(pw) () — 0 | 50, (4.88)

La Ec.(4.72) y la Ec.(4.88) son las ecuaciones de evolucion para los coeficientes y los OSP respecti-
vamente. En este caso las ecuaciones no estdn desacopladas aunque en el caso de los OSP solo aparecen
acopladas las que pertenecen a un mismo subespacio k.

Las ecuaciones de movimiento obtenidas son las més generales, y para resolverlas se debe proponer
alguna restriccion §*), cuya unica condicién es que sea hermitiana (Ec.(4.57)). Si bien cualquier eleccion
llevard a una funcion MCTDH igualmente buena para la descripcion del problema, distintas eleccio-
nes demandaran esfuerzos de computo distintos en la resoluciéon de las ecuaciones. La eleccién entonces
de la restricciéon debe adecuarse a la que reduzca més el esfuerzo computacional para resolver el problema.

La opcién mas sencilla de eleccién, al igual que en TDH, es
g® =0, (4.89)

para todos los grados de libertad. En este caso las ecuaciones de movimiento quedan

iAy = Z@ﬂm@L)AL, (4.90)
L
. ~ -1
i®) = (Hw) - p(k)) (,;(k)) H)® k) (4.91)

Otra eleccién, consiste en aprovechar los términos de I%T que operan solo sobre un grado de libertad.
Definiendo entonces a cada término separable de H como h*) se tiene que

f
H=> h"+Hpg (4.92)
k=1

donde Hp es la parte residual de H que contiene los términos de correlacion entre distintos grados de
libertad. Asi definimos

Gk — i) (4.93)

Con esta eleccion las ecuaciones de movimiento quedan

iA; = (®y|Hg|®L)AL, (4.94)
L
i3 = {;Lac) T (Hac) _ p(k)) (ﬁaﬂ))_l <HR><k>] F*). (4.95)

La ventaja de esta eleccion radica en que se utiliza Hg en lugar de H con lo cual hay que hacer
proyecciones sobre un espacio reducido. Esto resulta computacionalmente més eficiente.

Si bien la segunda eleccién parece mas razonable porque reduce el espacio de integracion en cada paso,
también se deben tener en cuenta otras cuestiones, como el tipo de integrador, por ejemplo, para hacer
una eleccién adecuada.

En este trabajo no se hizo un estudio exhaustivo sobre diferentes integradores, si no que se utilizo el
esquema de campo medio constante(CMF por sus siglas en inglés) propuesto en [16]. En este esquema se
usa la restriccion ¢*) = 0, y lo que se propone es calcular los campos medios cada cierto intervalo de
tiempo (de ajuste variable), evitando calcularlos en cada paso de integracion.
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4.5. El algoritmo Potfit

En la seccién 4.4 se discutié sobre la aproximaciéon de la funcién de onda del sistema mediante combi-
nacioén lineal de orbitales de una particula, en dicha combinacién tanto los coeficientes como los orbitales
son dependientes del tiempo. A partir de un método variacional (Dirac-Frenkel) se llega a ecuaciones de
movimiento de primer orden tanto para los coeficientes como las coordenadas. Si bien las ecuaciones re-
sultan estar acopladas unas con otras, las integrales de primer orden son de sencilla integracién numérica,
dado que existen integradores muy eficientes como Runge-Kutta (RK), por ejemplo.

Si bien la integracién numérica de las ecuaciones es efectiva, antes de realizar cada paso de integracién
se deben calcular los campos medios descriptos en la Ec.(4.64), y los elementos de matriz de Hgr. Estas
integraciones deben hacerse en espacios de dimensiéon f-1 y f respectivamente, lo cual reduce considera-
blemente la eficiencia del método a menos que Hg se escriba como suma de productos de operadores que

actuan sobre una particula. Es decir
Hg = Z H h, ", (4.96)
r=1

donde ¢, son los coeficientes de la expansion.

La energia cinética usualmente tiene esta forma, por lo que no es un problema, no asi el potencial.
Para esto se implementa el algoritmo Potfit [16,32-341], que ajusta la superficie de energia potencial (SEP)
para que se adecue a la forma de la Ec.(4.96).

4.5.1. Expansiéon en potenciales naturales

Para realizar la aproximacion del potencial para el caso de una funcién real y continua de dos variables
(como la que necesitaremos implementar) se utiliza el teorema de aprozimacion de Schmidt [35].

Primero se deben dar los valores de V;, . ; ; en una grilla que sea producto de grillas unidimensionales
(en nuestro caso estas estaran dadas por la DVR). Definimos asi

VW, Q<f>)_ g (4.97)

en donde f denota el nimero de grados de libertad y @);, denota el i-ésimo punto de la k-ésima grilla
unidimensional.

Ademaés definimos la matriz densidad del potencial o*), la cual es simétrica y semi definida positiva,
cuyos elementos de matriz son

Ni—1  Ng41

(k) Z Z Z ZVH, Vik— 1500k 415 vazl, Vil 1oLkt (4.98)

’Ll 1 Zk 1= 12k+1 1 7‘]‘—

Para hacer el ajuste con el algoritmo de Potfit se buscan los autovectores ortonormales ﬁj(»k)

valores )\§ ) de la matriz densidad del potencial. Cada uno de los autovectores #* es conocido como un
potencial natural, mientras que su autovalor correspondiente se conoce como poblacion del mismo.

y los auto-

Las poblaciones naturales se pueden ordenar de manera decreciente /\S.k) > /\5@1

(k)

Cada elemento v;; podemos escribirlo como

k k k
. (] (4.99)

de donde se puede interpretar cada autovector 173( ) como una funcion unidimensional definida solamente

en cada punto de grilla ng). Asi introduciendo algin orden de expansion {my;} para cada grado de
libertad podemos aproximar

VY, ... Q) Z Zcﬁ, Q)o@ (4.100)

Jji=1 Jjr=1
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Cada coeficiente C}, .. ;. es determinado por la proyeccién del potencial real sobre los potenciales

naturales, es decir

f

N1 Ny
— 1) ()
le,...,jf = Z Z ‘/i17~--»ifvi1j1 "'Uifjf' (4.101)

ii=1  ip=1

Se debe notar que si se iguala cada orden de expansién my con el tamano de la grilla unidimensional
correspondiente Ny, entonces la expansion en potenciales naturales es exacta en cada punto de grilla.
Otro punto a destacar es que para hacer la expansion debemos resolver el problema de autovalores de la
matriz densidad del potencial, este problema como ya se discutié con anterioridad no es sencillo de resol-
ver para bases grandes. En este trabajo la base DVR es lo suficientemente pequena como para permitir
calcular la expansion de manera exacta (con una base de potenciales naturales de igual tamafio que la
grilla), con la ventaja que una vez definida la grilla y el numero de OSP solo se deben calcular los poten-
ciales naturales y los coeficientes una tinica vez, y se puede usar el resultado en cada evoluciéon que se haga.

4.6. Potenciales complejos de absorcién

Al propagar un paquete de onda utilizando DVR sucede que en los extremos de la caja donde esta
definida la grilla, el sistema se comporta como si existiera una barrera de potencial de energia infinita,
con lo cual cualquier porcién de funcién de onda que llegue a un borde es reflejada, interfiriendo esta
porcion reflejada con cualquier proceso que esté ocurriendo dentro de la caja.

Debido a las reflexiones en los bordes, el largo de la grilla deberia ser suficiente para que al momento
en que la funcién de onda llegue a algin borde, el tiempo transcurrido sea suficientemente grande com-
parado con el tiempo caracteristico del proceso que se quiera estudiar. Esto implica que en el caso que se
trabaje con paquetes con momentos grandes con relacién a los procesos a describir, las grillas deben ser
muy grandes, lo que resulta poco eficiente de implementar numéricamente.

Para evitar el uso de cajas largas para describir el sistema, se utilizan lo que se conoce como condicio-
nes de contorno absorbentes o potenciales de absorcion complejos(CAPs por sus siglas en inglés) [16,36].
Los CAPs consisten en incluir en el Hamiltoniano potenciales complejos que actiian en algiun entorno de
los bordes de la caja. La introduccién de potenciales complejos en el Hamiltoniano da como resultado
energias complejas. Evidentemente al definir estos potenciales el operador Hamiltoniano es no Hermitiano
y como resultado es posible que la norma de la funcién de onda en este potencial decrezca, es decir que
la misma sea absorbida. La parte imaginaria de la energia produce la disipacién de la funcién de onda en
la region donde actia el CAP, siendo absorbida en gran parte antes de llegar al borde.

En este trabajo se utilizan CAPs monomiales de orden dos, que tienen la forma

—iW(Q) = —in(Q — Q.)*0(Q - Q.), (4.102)

en donde Q. es el punto de la grilla en que empieza el CAP, © denota la funcién escalon de Heaviside, y
7 es un parametro que regula la intensidad del CAP.

Al introducir algiin CAP, la ESIT en la regién donde acttia se escribe

e
2m  dx?

— [iW () + E]¢(x) = 0. (4.103)

Afuera del CAP, dado que el mismo esta en una region del sistema donde no hay interacciéon de ningin
tipo (particula libre), la solucion de la funcion de onda resulta

Y(z) = (4.104)

exp(ikz) + Rexp(—ikx), x < Qq,
T exp(ikx), > Q.

Donde Qf — Q. = L es el largo del CAP.
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De la Ec.(4.104) se ve que a pesar de que la funciéon de onda en el CAP va a ser absorbida una parte
de la misma es reflejada debido a que se deben cumplir las condiciones de empalme. Mas aun, dado que
la condicién en el borde de la caja es la de una barrera infinita la parte de la funcién de onda que se
transmita a través del CAP sera inyectada nuevamente al sistema (a través del CAP) con lo que se se
debe minimizar la cantidad |R|?+ | T|? (pues |R|?> +|T|? # 1), en funcién de L y 7, para que la absorcién
sea efectiva. La forma de calcular los pardmetros 6ptimos puede verse en [30].

Por ultimo si se calcula la derivada de la norma con presencia de CAPs se tiene que
d. ) .
Sl = () + (v |9)

= (o) + (o]
_ %Mm ) (4.105)

= —2n(p|H 1))
(W[W]y)

1l

dado que el (¢|W ) es positivo entonces resulta la derivada negativa y por consiguiente la norma es
decreciente.

4.7. Anilisis de datos: el flujo y la probabilidad de reaccién

Cuando se estudia un fenémeno de scattering a través de la propagacion de un paquete de onda, se
debe determinar la matriz S (matriz de scattering). S contiene la informacién sobre la probabilidad de
transicion de un estado inicial a un estado final, luego de algin proceso de interaccion entre distintas
partes del sistema localizado tanto temporal como espacialmente.

El sistema de estudio de este trabajo consiste en un sistema de dos electrones, por lo tanto la interaccién
que produce el scattering es la repulsiéon Coulombiana. Reescribiendo el Hamiltoniano en funcién de la
distancia entre las particulas z; y las coordenadas de las particulas se tiene.

A A 1
H = h(Zl) + h(ZQ) + —, (4106)
212

en donde £ es el Hamiltoniano de una particula.

Para analizar lo que sucede en el proceso de scattering supondremos, por ahora, que las particulas
son distinguibles. Ademas llamaremos canales a los distintos subsistemas que puedan resultar luego del
scattering. En este trabajo se trata un problema de 2 canales, un canal « que tiene la configuracién inicial
del sistema, y un canal v que describe el estado final del mismo.

Sin pérdida de generalidad vamos a asumir que en el canal a la particula 1 estd ligada al sistema
mientras que la particula 2 es la que colisiona con el sistema con momento p;. Por otro lado el canal ~
que tiene el estado resultante se compone con la particula 2 en un estado ligado del sistema mientras que
la particula 1 es emitida al continuo con momento p; producto de la colision.

Dado que en el canal v la particula dos esta ligada al sistema entonces z12 — oo es equivalente a
z1 — 00. Como se buscan las soluciones asintéticas del problema, es decir z; — co y dado que i — Oen
este régimen, podemos escribir la funcién de onda como producto directo de autofunciones del operador
ﬁ(zz) y ondas planas que sean autoestados del operador Tl, pues la particula 1 no interactia con ningin
potencial en el estado final. Entonces se tiene

D% (21,22) = X5, (21)&(22), (4.107)
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en donde &, (z2) satisface A
h(z2)|€,(22)) = Ev[€0(22)), (4.108)

+ m* +ipy, 2z
XEU(ZI):\/erye e, (4.109)

Py =/2m*(E — Ea,). (4.110)

E es la energia de la funcion de onda de scattering la cual es independiente del tiempo y satisface

y Xa(zl) tiene la forma

con

HOw ) = B, ), (4.111)

en donde el operador H® se define

R . N 1
HO =Ty (z1) + h(z2) + —. (4.112)
12

Debe notarse que el mismo trabajo que se realizé con el canal v puede hacerse con el canal « con el
Hamiltoniano

R . . 1
H® = Ty(29) 4 h(z1) + — (4.113)
12

En el limite z; — oo la funcién de onda de scattering puede escribirse como

\IJEU(ZQ’Zl) - 7ZS'Y”/7O‘V(E)¢EV, (21722)3 (4114)

en donde S,/ 4, son los elementos de la matriz de scattering, para las transiciones del canal a al canal
5.

Formalmente, la funciéon de onda de scattering estacionaria se puede calcular como la transformada
de Fourier en el tiempo de un paquete de ondas inicial Vo adecuadamente elegido, el cual es propagado
en el tiempo con el Hamiltoniano H del sistema [37]

1 i -
(W, (21,22)) = 27TA(E)/ e H=E) g\ dt, (4.115)

— 00

en donde A(FE) es la distribucion de energia del paquete inicial, que asumimos normalizado en energia.

4.7.1. Flujo y su relacién con la matriz de scattering

La ocupacién del canal v en una regién se puede calcular como
(¥]0,|T) (4.116)

donde O, vale 1 en la region en que se quiere calcular la ocupacién y 0 en cualquier otro lado. La evolucion
del operador ©,, se puede calcular segtin el Teorema de Ehrenfest

d

dt

La derivada temporal de la ocupacion es igual al flujo de la funcion de onda que atraviesa la region
definida por ©,, de esta forma se puede definir el operador de flujo como

(0|0, ¥) = i(W|[H,0,)|¥). (4.117)

F, =i[H,0,) (4.118)
Para estudiar la probabilidad luego de que ocurra el scattering podemos definir
0, = 0(zy — 27), (4.119)

con 2z lo suficientemente grande como para estar en el régimen asintético.
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Utilizando la Ec.(4.114) se calcula el valor de expectacion del flujo sobre el canal v (F,) respecto de
la funcién de onda de scattering, el cual resulta

1
(WE P VE,) = o= > S avf. (4.120)

Aplicando el proyector sobre algin estado particular £,/ (22)
B =10 @ &) (6], (4.121)

se obtiene
1
2 2
(U, PR, P ) = ﬁlSwf,MIQ. (4.122)

El segundo miembro de la Ec.(4.120) es lo que se conoce como probabilidad de reaccion (PR), y repre-
senta la probabilidad de que ocurra alguna transicion desde el estado inicial £,(z1) en el canal a a algin
estado &,/(z2) del canal . Asi mismo el segundo miembro de la Ec.(4.122) representa la probabilidad de
transicion del estado inicial £, (z1) al estado final £,/(22), en los canales « y ~ respectivamente.

4.7.2. Flujo a través de CAPs

En la seccién 4.6 se introdujeron los CAPs para absorber la densidad electrénica que llega al borde y
evitar reflexiones que generen ruido en el sistema. Pero, debido a su regién de acciéon localizada también
pueden usarse para calcular eficientemente el flujo a través de los bordes de la caja y por consiguiente la
PR.

Para introducir los CAPs se reescribe el Hamiltoniano
H' = H —iW](z) —iWP(21) — iWi (20) — iWPL (23), (4.123)

en donde sz coni=1,2y j=1,D son CAPs de orden dos como se define en la Ec.(4.102), los cuales se

anulan para |z;| < z°°, y que actuan sobre la particula i en el borde derecho o izquierdo respectivamente.
Usando la Ec.(4.119) se tiene

o, Wi = Wi, (4.124)

Al ser el CAP no reflectante (al menos de forma aproximada) se puede propagar la funcién de onda

inicial ¥y con H' sin alterar los valores de la funcion propagada al menos en las regiones donde no acttian

los CAPs.

Usando la Ec.(4.115) se calcula la PR y se obtiene

1 o0 o0 : ’ : ’ ’
Ul |F VL) = 7/ dt/ dt' [2(W|e'H =Bty P e~ iH =Bt
< EL,| V| EL,> (27T)2‘A(E)|2 0 0 [< 0|€ 1€ ‘ 0>

d d i(H — —i(H' —E)t
+<dt+dt/> (Wole' T =B@, e =B )],

(4.125)

En donde W{ es el CAP que acttia sobre la particula uno para z; — oo, que representa el flujo sobre el
canal ~.

Ahora dado que ©,¥y =0y e~ {H1Y, 5 0 cuando t — oo debido a la disipacién que introduce el
CAP, la integral sobre las derivadas se anula. Se debe notar que se integra desde 0 y esto es valido si
suponemos que Vg solo tiene contribuciones positivas de momento, con lo que solo se puede transitar del
canal « al canal v para tiempos positivos.

Definiendo
W(t) = e "Hhy,, (4.126)
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y usando la Ec.(4.120) se obtiene

D —iE(t—t")
S Sl B = oy ‘2/ dt/ e’ (W ()| WP [ (1))e . (4.127)

La distribuciéon de energia del paquete inicial A(FE) determina la region de energias en que se puede
computar la PR debido a que la distribucién de energia inicial es no nula solo en esa region.

Por tltimo, de igual manera que en la Ec.(4.122) se puede calcular la probabilidad de transicion a un
estado especifico a través del proyector sobre ese estado,

1Sy ()2 = m " / t / d (W (0)[ POWP PR (e P (4.128)

4.7.3. Particulas indistinguibles

Hasta el momento se discuti6 el caso con particulas distinguibles con lo que separamos el problema en
dos canales identificados con cada particula. En este trabajo el problema de estudio consiste en trabajar
con 2 electrones, con lo que en principio no podemos rotular con particula 1 o 2 a los canales.

Sin embargo la Ec.(4.128) se sostiene ya que la evolucion temporal conserva la simetria inicial. De
modo que si la funcién de onda inicial tiene la simetria correcta, todos los resultados la mantienen. En
nuestro caso particular trabajaremos con un par de electrones en algtun estado triplete, por lo que debe-
mos exigir que la funcion de onda inicial sea antisimétrica, de esta manera la Ec.(4.128) sigue siendo valida.

La ultima consideracion que se debe tener al respecto es que al trabajar con los CAPs que acttian sobre

una particula, entonces se deben sumar las contribuciones de ambas particulas, las cuales son iguales por
la simetria. Asi la probabilidad de transicién resulta

St a0 (B)|* = ﬂT/ dt/ dt' (U ()| PP WP PP | (t))e 1), (4.129)

La Ec.(4.129) es entonces el resultado que utilizaremos para extraer informacion del sistema que
estudiaremos.
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Capitulo 5

ICEC en nanohilos

En este capitulo se analizara la dinamica de 2 electrones en PCAs a partir de la utilizacién del al-
goritmo MCTDH [16] con la implementacion de Heidelberg [38]. El algoritmo resuelve las ecuaciones de
evolucion de los OSP de la manera que se mostro en la seccion 4.4 e incluye una serie de programas de
analisis que permiten calcular los flujos, las densidades electrénicas, correlaciones entre los electrones,
entre otras cosas.

La dinamica se realizara para el problema efectivo 1D y se propondran distintas formas para los
puntos cudnticos variando suavemente desde pozos Gaussianos a pozos cuadrados y estudiando el efecto
sobre ICEC de estos cambios.

5.1. Modelo

Como se discutio en la seccion 2.2 el movimiento electronico dentro de nanoestructuras semiconduc-
toras puede ser aproximado de manera eficiente por modelos de potenciales de masa efectiva. Durante el
desarrollo de las cuentas se asumi6 que el semiconductor estd formado por un tnico material.

El fuerte confinamiento lateral debido a la estructura del nanohilo permite aproximar el problema 3D
por un problema 1D con una interacciéon efectiva entre los electrones que tenga en cuenta de alguna ma-
nera la seccion transversal del nanohilo. En [15] se comparan resultados entre la resoluciéon del problema
3D completo y la simplificaciéon 1D para un confinamiento arménico demostrando para este caso la efica-
cia del método. En este trabajo no se utiliza un confinamiento armoénico sino uno de seccion cuadrada,
aunque teniendo en cuenta la diferencia energética entre los niveles del confinamiento, esperamos que la
aproximaciéon 1D siga siendo vélida.

Para simplificar las cuentas se realiza un rescaleo del Hamiltoniano segin puede verse en el anexo A,
asi se definen las unidades arbitrarias(aru) en donde se tiene que

h=1,
m* =1, (5.1)
47T€0 =1.

Para el problema 1D el Hamiltoniano del sistema resulta

];I(zl, z9) = ﬁ(zl) + ﬁ(zz) + Veg(z1, 22), (5.2)
en donde
o) = L V() (53)
=)= 2dz2 =) )

y Vep(z1,22) es el potencial de interaccion entre los electrones, el cual se introduce numéricamente al
programa. En la seccién 5.2 se describird como obtener V..

37
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El potencial V' describe los PC y lo definimos como
V(zy) = =Viexp [—ar(zy — 21)"] — Vpexp [—ap(zy — zp)"], (5.4)
en donde Vp, Vi, a5, ap > 0y con n € N un nimero par.

Al definir los PC de esta manera se puede, a través del parametro n, pasar de pozos Gaussianos
(n = 2) a pozos cada vez mas cuadrados, manteniendo siempre una funcién continua.

El pardmetro «; se calcula de manera tal que el ancho a; (con ¢ = I, D segun se trate del pozo
izquierdo o derecho respectivamente), de los pozos sea igual la distancia entre los puntos de inflexiéon de
cada pozo. Para esto se pide que la derivada segunda de V se anule en los puntos donde deberian estar
los bordes de la caja cuadrada, con lo que se obtiene

_2"(n—1)
- atn

(5.5)

Qy

Los parametros Vp y V; dan las profundidades de los pozos derecho e izquierdo respectivamente, los
mismos se ajustan de manera tal de obtener energias adecuadas para los estados ligados.

La Fig. 5.1 muestra una comparaciéon para el potencial con los valores n = 2, 8, 20 con parametros
Vi = 0,800, Vp = 0,550, ay = 1,667, ap = 1,667, zp = —z;y = 5,0 todo expresado en unidades arbitrarias.

0&6‘6‘6‘6‘6‘6 . Oy 5 ) 0,
- Q\ ,o
3 (
o\ |
= \ /
—
ﬂ.‘o ,4 — 2 4
> - ‘
_0 6 L e »
I v @&
_()’ Q= )

10 -8 6 4 2 0 _ 2
Z |aru]

Figura 5.1: Comparacion de la forma de los PCs utilizando la Ec.(5.4) para exponentes n = 2, 8, 20 con
parametros V; = 0,800, Vp = 0,550, a;y = 1,667, ap = 1,667, zp = —z; = 5,0, en una grilla DVR de
largo L = 500 y 1500 puntos.

Todos los potenciales se calcularan para una grilla DVR de senos (sec. 4.2.1) de largo Ly, = 500 aru.
Los puntos se determinan de manera tal de que la grilla posea un punto en el origen de coordenadas y
también un punto en los valores z; = —5,0 y zp = 5,0 para garantizar de esta manera que la representa-
cién conserve simetrias del problema. En particular la cantidad de puntos que se utilizara para el largo
de caja utilizado es de N = 1499 puntos.

Para la representacion del potencial efectivo V. (21, 22) se utiliza el algoritmo Potfit (sec. 4.5) con el
namero de potenciales naturales N,,; = N asegurando de esta manera que la representaciéon del potencial
sea exacta en la grilla en la que se trabaja.
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Por dltimo se determinan la funcién de onda inicial, la cual se va a propagar utilizando MCTDH y
la intensidad y largo de los CAPs (ver sec. 4.6) necesario para la absorcion y el célculo de los flujos. La
funcién de onda inicial se calcula como si se tratara de particulas distinguibles en donde una se encuentra
en el primer estado excitado de los PCAs, el cual esta localizado en el pozo derecho, y la otra esta repre-
sentada como un paquete de ondas Gaussiano, que se propaga con momento p; y con un ancho de paquete
Az = 10,0aru centrado en z = —125aru, dando una distribucién de energia inicial AE de ancho aproxi-
madamente A(AFE) ~ 0,015 dependiendo del momento inicial'. Luego la funcién de onda inicial resulta
como el producto de ambas antisimetrizado. Se elige el estado antisimetrizado para la parte espacial de la
funcién de onda porque de esta manera sélo puede haber un electrén en cada estado ligado, evitando que
dos electrones ocupen un tunico PC. Se sigue entonces que el estado de espin de los electrones es el triplete.

Los CAPs se definen de igual manera a izquierda y derecha, el largo de los mismos es [ = 125aru y la
intensidad 1 es de orden 107%. La longitud de los CAPs se elige para que sean lo més largo posible sin
que demande un costo computacional excesivo. Esto favorece que los coeficientes de reflexion (R) y trans-
mision (7') sean menores. Mientras que el pardmetro 7 es calculado minimizando la cantidad |R|? + | T|?
(ver secc. 4.6) a través del programa que implementa el MCTDH [16, 36].

5.2. Potencial efectivo

Consideremos el Hamiltoniano 3D de 2 electrones, omitiendo los CAPs

. . 1

H(ry,rs) = h(ry) + h(rs) + T (5.6)
en donde,
. 16?
h(rl) = 77v§:“yl + ‘/conf(xiayz) 2 Oz a2 + ‘/long(zi) (57)

Vieng(z:i) es el potencial que define los puntos cuanticos dado por la Ec.(5.4). Veons(2s,ys) describe el
confinamiento lateral. En [39] se realiza la aproximacién 1D con un confinamiento lateral armoénico. En
este trabajo el confinamiento lateral es de seccién cuadrada, es decir

l
0 |1’|,|y‘<*

‘/conf(xbyi) - 2 (58)

oo otro caso

Trabajando en procesos de scattering en donde ambos electrones estén en el estado fundamental de
las coordenadas laterales y debido al fuerte confinamiento lateral podemos aproximar la funcién de onda
del sistema como

WU(ry,r2) = ¢o(T1,y1)d0(T2, Y2)Y (21, 22), (5.9)
en donde ¢o(x;,y;) es el estado fundamental de una particula libre en una caja cuadrada, es decir

Go(zi,yi) = gCOS (mji> cos (W?Z> . (5.10)

l l
Al calcular el valor de expectacion de H se ve que el tnico término que acopla la coordenada z con
las coordenadas laterales (x,y) es la interaccion Coulombiana. Para reducir el problema 3D a uno 1D
entonces se debe determinar un potencial efectivo Ve (|22 — 21]) que satisfaga

‘\I/ I'1,I‘2 |2
Wis=(H)g = [ dry [ drsy dzy | dzo|Y( 21722)| Ver(lz2 — 21]). (5.11)

Cre -]

De manera similar a como se llega en el caso del confinamiento arménico a Vs en [39], para el caso
del confinamiento tipo caja se obtiene

1

[e'e) 21
Vegllz = 21]) = o / dk [ dp(k, 1) exp K|z — 2] (5.12)

LE] ancho de la distribucién de energfa inicial dado que es Gaussiana se puede estimar a partir del momento inicial del

paquete incidente como A(AE) = p;Ap = Y2 =p?/2.

2A’
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con
p(k,0,1) = o(lky, lky), (5.13)
' 1 Ik 1 Ik
o(lka, lky) = {smc(uﬁ /2 + 5 Sinc(?i —m)+ 5 sinc(?i +m)|, (5.14)

i=ka Ky

en donde k, = kcos(p) y ky = ksen(yp).
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Figura 5.2: En el panel a) se muestra el potencial efectivo V. (|22 — 21|) (linea roja soélida) para ! =3y el
potencial de Coulomb unidimensional Vo (|22 — 21]) (linea azul). En el panel b) se muestra el cociente
entre ambos potenciales (linea roja solida) y se ve la convergencia a la identidad.

No se pudo resolver la integral de la Ec.(5.12) analiticamente, por lo que se utiliz6 en el trabajo una
solucién numérica de la misma. En el panel a de la Fig. 5.2 se ve un grafico del potencial efectivo con [ = 3
comparado con el potencial Coulombiano unidimensional Voo, = 1/]22 — 21| (en unidades arbitrarias).
Se espera que para |z3 — z1| — o0 los potenciales sean equivalentes. El panel b de la Fig. 5.2 muestra el
cociente entre V. y el potencial Coulombiano unidimensional, y como se espera esta funcién tiende a 1.

5.3. Convergencia de la base DVR

Si se quiere comparar los resultados obtenidos para nuestros potenciales, con un potencial definido
por partes, es necesario estudiar la convergencia del modelo al resultado exacto. Para ello calculamos
las energias de los distintos estados ligados tanto para una caja cuadrada, utilizando la Ec.(3.26), co-
mo para cajas conformadas por nuestro potencial V'(z), calculados para distintos tamafos de grillas DVR.

En la Fig. 5.3 puede verse la comparaciéon entre el nivel exacto de energia y las cajas formadas con
n = 8, 14, 20, en funcién de 1/N. Como puede verse la convergencia no es monétona sino que puede
oscilar alrededor del valor exacto. La convergencia de la representacion se hace méas lenta a medida que
se agranda n, es decir que V(z) tiene méas forma de caja, con lo cual se deben utilizar mayor cantidad
de puntos para realizar calculos adecuados al problema estudiado. Ademéas se observa que a medida que
se achica n la energia estimada crece respecto del valor real de la caja. También se ve que mientras més
ancha es la caja més rapida es la convergencia, pues al ser la densidad de puntos constante, mientras més
ancha es la caja més puntos caben adentro, mejorando la aproximacion. En la grafica el panel izquierdo
fue calculado sobre un sistema con PCs de ancho a; = ap = 1,667, mientras que en el panel derecho los
anchos respectivos son a; = 3,0 y ap = 2,333.

La cantidad de puntos utilizados para calcular la dindmica en todas las evoluciones es de N = 1499, lo
cual deja una separacion entre los puntos de la grilla de Az = 0,333, para esta cantidad de puntos vemos
en la Fig. 5.3 que para n = 8 los valores de energia de los estados ligados no cambian apreciablemente si
se agregan més puntos, mientras que para n > 8 todavia se ven oscilaciones en el valor de las energias a
medida que se aumenta el nimero de puntos de grilla. Debido a esto se va a trabajar tanto con n = 8 como



5.4. DINAMICA ELECTRONICA EN UN SISTEMA DE UN PC 41

-0,15

0,2,

)_0’4 5,0e-04 7,5e-04 1,0e-03 b)S,Oe—O4 7,5e-04 1,0e-03
a 1/N 1/N

Figura 5.3: Gréfico de la convergencia de la representacion DVR en funcion de 1/N para sistemas de 2 (a)
y 3 (b) estados ligados. Las lineas sélidas horizontales (azules) representan los valores exactos de la caja
calculados con la Ec.(3.26), mientras que las otras son calculadas en grillas de N puntos. La linea solida
vertical (naranja) indica la cantidad de puntos utilizados en los calculos de las dinamicas. Los resultados
para n = 8 estan representados por la linea roja con tridngulos, para n = 14 por la linea verde con rombos
y para n = 20 la linea negra con circulos.

con n = 20 teniendo en cuenta que mientras que para n = 8 la semejanza con el sistema de potenciales
cuadrados (para el cual calculamos las resonancias exactas) es menor, para n = 20 la descripciéon del
sistema en si en la grilla DVR es maés deficiente.

Tabla 5.1: Valores de energia, en aru, obtenidos para el sistema con 3 estados ligados con el potencial
V(2), para distintos valores de n en una grilla de 1499 puntos.

n  El ED Bl

8 ~0,5090 —0,2835 —0,0181
14 —05180 —0,2911 —0,0221
20  —05238 —0,2960 —0,0278

caja  —0,5291 —0,2983 —0,0355

En la tabla 5.1 pueden verse los valores de energias de los estados ligados obtenidos tanto para la caja
cuadrada como para cajas con n = 8, 14, 20, en el sistema de 3 estados ligados.

5.4. Dinamica electronica en un sistema de un PC

Los procesos de captura explicados en las secciones 3.2 y 3.3 estan asociados siempre a PCAs, y pueden
llevarse a cabo debido a la correlacién entre los electrones ubicados en ambos. Vamos entonces a analizar
primero qué sucede si uno de los PC no esta presente en el sistema. Un andlisis para un sistema similar
puede verse en [40], en este caso se trabaja en un régimen energético diferente en el cual la ionizacion de los
dos electrones esta permitida. Otro sistema similar se estudia en el trabajo [15] en donde se analiza un ca-
so en el mismo régimen energético con n = 2 y confinamiento armoénico. Aqui presentaremos el caso n = 8.

Configuramos V; = 0, Vp = 0,550, ap = 1,667. En esta configuracién el sistema tiene un estado ligado
con energia EY = —0,2052 en donde se localiza el electron.
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Figura 5.4: Dinamica de un paquete electrénico en un sistema de un PC de un estado ligado con un
electron localizado. La figura muestra la evolucion temporal de la densidad electronica p(z,t). En la
colisién el paquete es reflejado en su totalidad. El paquete incidente no tiene energia suficiente para
arrancar el electron localizado o momento suficiente para atravesar la region del punto cuantico.

En la Fig. 5.4 puede verse la evolucién de la densidad electrénica de una particula

(o0, t) = / W21, 20, 8)[2dz. (5.15)

— 00

La eleccion de la particula sobre la que se calcula la densidad es indistinto puesto que son particulas
indistinguibles asi que ambas densidades son iguales.

Se puede ver que que el paquete inicial Gaussiano es reflejado en su totalidad al interactuar con el
electron ligado al PC. El momento del paquete inicial no es suficiente para vencer la repulsion Coulom-
biana, ni la energia del mismo es suficiente para remover el electrén ligado al PC.

5.5. Dinamica de ICEC

Para estudiar la dinamica de ICEC se agrega un PC al sistema anterior, conformando un sistema de
dos PCAs con dos estados ligados, localizados en distintos puntos cuanticos. Se realizan evoluciones en
sistemas ligeramente distintos para n = 2, n = 8 y n = 20 para estudiar la eficiencia del proceso de
captura y emision en distintas geometrias.

La Fig. 5.5 muestra la densidad electréonica y la PR del proceso ICEC para el caso en que se agregue
un PC al sistema descripto en la secc. 5.4 con Vi = 0,750 y a; = 1,667 centrado en z = z;. En el panel
superior (a) se toma n = 2, en el intermedio (b) n = 8 y en el inferior (¢) n = 20.

Se puede ver en todos los casos, a partir de la densidad electrénica, que en el momento de la inter-
accion parte del paquete es reflejado, mientras que otra parte se localiza en el PC de la izquierda. Esta
localizacién se debe a la poblacién del estado ligado con energia Ef. A su vez se observa la emsién de
densidad electrénica hacia la derecha del sistema con un momento superior al paquete incidente, esto se
sigue de la Ec.(3.36) y de lo discutido en la secc. 3.3.

Ademaés conjuntamente con la PR, la Fig. 5.5 muestra la distribucion inicial de energia (AFE) y el
calculo del flujo de la densidad electrénica por el borde derecho de la caja DVR, proyectado sobre el
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estado que tiene un electron localizado en el PC de la izquierda (en el estado fundamental).
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Figura 5.5: Dinamica del proceso ICEC para n =2 (a), n = 8 (b) y n = 10 (c). Se muestra la evolucion
de la densidad electronica, la distribucion inicial de energia de cada evolucion (linea de puntos roja), el
flujo saliente por la derecha proyectado sobre el estado de una particula ligada al estado fundamental

(linea discontinua negra), y la probabilidad de reaccién de dicho proceso (linea solida azul), en los tres
casos.

Tabla 5.2: Tabla de valores de energia obtenidos para distintas configuraciones de n, expresadas en aru.

n Eé E()D Er EZ(-ICEC) E;ICE'C) Epico

~0,3635 —0,2363 —0,1773  0,1090 —0,1273 —0,1199
8 —0,3294 —02052 —0,1462 0,0809 —0,1243 —0,0719
20 —0,3481 —02177 —0,1588 0,0873 —0,1304 —0,0908

La tabla 5.2 muestra los valores de energia de los estados ligados y de los resultados esperados de
la secc 3.3. En general, para potenciales con n # 2 no se pudo reproducir el resultado propuesto por la
Ec.(3.37). Se ve que E;ICEC) # €pico, donde €y, €s el valor de energia donde se encuentra el pico de la
PR. Sin embargo si se observa que la distribuciéon de la PR tiene un pico en una energia bien definida
independientemente del paquete inicial.

Al probar con distintos paquetes iniciales se observd que otro pico aparece en energias méas altas. En
las pruebas realizadas con p; = 0,547aru el segundo pico en general aparece para Epr > 0 que en princi-
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pio es otro régimen pero de igual manera la PR es calculada proyectada sobre el estado de un electréon
capturado por lo que no se espera que otro proceso (como la ionizacion del sistema) tenga contribucion
en la misma.

La aparicién de estos picos en la PR puede estar asociada a la presencia de resonancias de transmision
(secc 3.1.2), por lo que se estudiaran, para n = 8 y n = 20, distintos sistemas de PCAs para tratar
de dilucidar si existe una relacién directa entre los picos y las resonancias de transmisiéon. La tabla 5.3
muestra los valores de las primeras 3 resonancias de transmision calculadas a partir de Ec.(3.26) para las
distintas cajas utilizadas. Notar que las resonancias son calculadas directamente para V' (z) formado por
potenciales definidos por partes, que pueden ser diferentes a los del sistema numérico.

Tabla 5.3: Configuraciones para el célculo de la dinAmica con dos picos en la PR y energias de resonancias
de los sistemas, todo expresado en aru.

ar Vi ap Vb Res; Resy Ress

1,667 0,800 1,667 0,550 0,0592 0,2221 0,4646
1,667 0,750 1,667 0,550 0,0598 0,2240 0,4687
1,667 0,700 1,667 0,550 0,0604 0,2258 0,4724
1,667 0,800 1,667 0,500 0,0599 0,2237 0,4672
1,667 0,800 1,667 0,600 0,0585 0,2204 0,4618
2,333 0,800 2,333 0,550 0,0292 0,1070 0,2621

Trabajando en un sistema con a; = ap = 1,667 se hacen variar por separado las profundidades de
los pozos como se ve en la tabla 5.3. La Fig. 5.6 muestra la PR para distintos sistemas (tab. 5.5 y tab.
5.4) ilustrando el comportamiento del sistema ante la variacion de la profundidad de los pozos y de n.
Se ve que en el mejor de los casos la probabilidad de que ocurra ICEC es apenas del 1%, por lo demés
la forma de la PR no varia significativamente de un caso a otro, aunque los picos se desplazan debido a
la diferencia en las energias de los estados ligados.

Al variar la profundidad del pozo de la izquierda el pico de menor energia se desplaza una cantidad
similar a la variacién de energia de E{, mientras que el pico de mayor energia se desplaza minimamente.
Al variar el pozo de la derecha ocurre lo contrario, el pico de mayor energia se desplaza una cantidad
similar a la variacién de EJ, mientras que el pico de menor energia se desplaza minimamente.

En las tablas 5.4 y 5.5 pueden verse los valores de energias de los estados ligados y de los picos de la
PR para las pruebas realizadas para n = 8 y n = 20 respectivamente.

Se debe notar que la PR esta asociada a la energia total del sistema, es decir que tiene en cuenta
la energia de los dos electrones, en particular si queremos relacionar los picos con las resonancias de
transmisiéon, que corresponden a un electrén, el valor de energia del pico seré igual a

5pico == Etrans + E, (516)

donde E contiene cualquier otra contribucién a la energia que pueda haber. La suposiciones mas simples
serfan por un lado pensar que el electron incidente puebla la resonancia mientras que el otro esta ocu-
pando el estado excitado con lo que E = E¥, o bien el electrén incidente es capturado por el PC de la
izquierda mientras que el electrén emitido de la derecha puebla la resonancia y luego escapa, con lo que
E = E!. De esta manera se puede pensar que el pico de mayor energia est4 relacionado al primer proceso,
mientras que el de menor energia tiene que ver con el segundo. Al comparar esto con los resultados se ve
que los picos no coinciden con ninguna resonancia. Sin embargo se puede estar pasando por alto alguna
contribucion a la energia en E, como pueden ser términos de overlap de la interacciéon de Coulomb. Si
dicha contribucién es constante entonces la pequena variacién que muestran los picos derecho o izquier-
do, dependiendo del caso en que se trabaje, debe estar directamente relacionada a la variacién de las
resonancias de transmision.



5.5. DINAMICA DE ICEC

45

Tabla 5.4: Valores de estados ligados y picos de PR para los sistemas estudiados con a; = ap = 1,667 y
n = 8, todo expresado en aru.

Vi Vb E§ Ep 5;(720 5;(;20
0,800 0,550 —0,3626 —0,2052 —0,1038 0,0475
0,750 0,550 —0,3294 —0,2052 —0,0716 0,0500
0,700 0,550 —0,2970 —0,2052 —0,0394 0,0549
0,800 0,500 —-0,3626 —0,1766 —0,1022 0,0752
0,800 0,600 —0,3626 —0,2348 —0,1061 0,0187

Tabla 5.5: Valores de estados ligados y picos de PR para los sistemas estudiados con a;y = ap = 1,667 y
n = 20, todo expresado en aru.

1.0

0,8

0

)

0,6

n = 20
PRlD 2ED [%]

0,4
0,1

VI VD Eé EOD E;S lo Esio
0,800 0,550 —0,3828 —0,2177 —0,1235 0,0335
0,750 0,550 —0,3481 —0,2177 —0,0910 0,0360
0,700 0,550 —0,3142 —0,2177 —0,0574 0,0405
0,800 0,500 —0,3828 —0,1877 —0,1180 0,0628
0,800 0,600 —0,3828 —0,2480 —0,1271 0,0030
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Figura 5.6: Comparacion entre la probabilidad de reaccion de los distintos sistemas de PCAs estudiados
para n = 8 y n = 20. Del lado izquierdo se varia el PC de la izquierda con Vp = 0,550 y V; tomando los
valores 0,800 (linea solida negra), 0,750 (linea discontinua roja) y 0,700 (guiones y puntos azules). Del
lado derecho se fija Vp = 0,800 y los valores de V; son 0,550 (linea sélida negra), 0,500 (linea discontinua

roja) y 0,600 (guiones y puntos azules).

En la tabla 5.6 pueden verse las diferencias entres los picos, las resonancias y los estados ligados para
el caso n = 20. En cada caso se calcula la diferencia entre el el maximo y el minimo de cada columna
(VAR) para ver si esta se aproxima a 0 para algin valor de resonancia. Se debe tener en cuenta que las
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resonancias no son las exactas del sistema (son exactas para un sistema de PCs cuadrados), por lo cual
puede haber alguna variacién pero si la variaciéon depende de las resonancias se espera que A; —Res; = cte
parai =1, 2y para algin j = 1, 2. El mismo procedimiento se realiza para n = 8, los resultados pueden
verse en la tabla 5.7.

Tabla 5.6: Comparacion entre los picos de la PR desplazados en la energia del estado fundamental o del
primer estado excitado, segtin corresponda, y desplazados teniendo en cuenta la resonancia, para n = 20.

Ay = aglo —Ely Ay =e® — EP. VAR es la diferencia entre el méximo y el minimo de cada columna.

prco
V[ VD Al Al - R681 Al - R682 AQ AQ — ReSl AQ — R682
0,800 0,550  0,2593 0,2002 0,0373 0,2513 0,1921 0,0292
0,750 0,550  0,2571 0,1974 0,0332 0,2537 0,1939 0,0298
0,700 0,550  0,2568 0,1964 0,0310 0,2582 0,1978 0,0324
0,800 0,500  0,2648 0,2050 0,0412 0,2504 0,1906 0,0268
0,800 0,600  0,2558 0,1973 0,0353 0,2519 0,1934 0,0315

VAR 0,00905 0,00859 0,01021 0,00780 0,00723 0,00561

Tabla 5.7: Comparacion entre los picos de la PR desplazados en la energia del estado fundamental o del
primer estado excitado, segin corresponda, y desplazados teniendo en cuenta la resonancia, para n = 8.

A = s&lo — Eé y Ay = sgio — Eéj. VAR es la diferencia entre el méaximo y el minimo de cada columna.

‘/j VD Al Al - R651 Al - R652 AQ Ag - R651 Ag - RBSQ
0,800 0,550  0,2588 0,1996 0,0367 0,2527 0,1935 0,0306
0,750 0,550  0,2578 0,1980 0,0338 0,2552 0,1954 0,0312
0,700 0,550  0,2576 0,1971 0,0317 0,2601 0,1996 0,0342
0,800 0,500  0,2604 0,2005 0,0367 0,2519 0,1920 0,0282
0,800 0,600  0,2565 0,1980 0,0360 0,2535 0,1950 0,0330

VAR 0,00392 0,00340 0,00502 0,00822 0,00765 0,00603

De las tablas 5.6 y 5.7 no puede concluirse que haya una mejora al introducir la resonancia como
parte del proceso, si bien para algunos casos VAR disminuye, no lo hace de manera significativa, de
algin orden de magnitud. También se puede notar que los resultados para n = 8 y n = 20 son muy
parecidos, aunque son mas consistentes en el caso n = 8, esto posiblemente debido a la mejor descripciéon
de estos sistemas en la grilla DVR.

Calculo de la PR en un proceso con interacciéon dipolar

En el trabajo [10] se calcula la seccion eficaz del proceso ICEC para sistemas atémicos. Para ello
aproximan la interaccién entre electrones y de los electrones con los niicleos como una interaccién dipolar.
Siguiendo este trabajo se puede aproximar la PR como

o 4

S(E) ~ =

Fy (E)p(E)Fy (E")p(E"), (5.17)

Donde E y E’ son las energias de los distintos procesos mencionados anteriormente, p(FE) y p(E’) son las
densidades de estados y

Fy (B) = [{plzlep)?,  Fo (E') = [(eqlzlep) (5.18)

o . . I,D
son las contribuciones del momento dipolar de los dos procesos. Aqui ¢, es el autoestado correspon-

diente al estado ligado I, D, segin corresponda, del operador de una particula T+ V(z) De igual manera
g, E es el autoestado con energia E, E' del mismo operador.
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Para calcular las integrales de FOI D ge diagonaliza dicho operador en la grilla DVR. Para calcular las
densidades de estados p(E) y p(E’) se supone que las resonancias estan aisladas y siguiendo el resultado
de [24] se puede aproximar

o(B)~ 9(E) + =3 2 (52) (5.19)
75 (B~ Re (Eﬁ?ﬁ)f +Im (E£22)2 7

donde g(E) es la densidad de estados de una particula libre en la caja DVR, mientras que Eﬁ?g es la

energia de resonancia calculada a partir de Ec.(3.26).

Al calcular la PR se vio que la interaccion dipolar tiene picos en los valores de energia de las reso-
nancias, ademas se vio que dependiendo de si se toman los autoestados pares o impares para calcular las
contribuciones dipolares, no aparecen todos los picos si no que se van alternando, este comportamiento
puede verse en la Fig. 5.7, donde se grifico F{ para un sistema de dos PCAs.

0,025

0,02

0,015

0,01

0,005

Figura 5.7: Célculo de las contribuciones dipolares del proceso F en PCAs. se puede ver que las oscila-
ciones de las mismas se deben a la diferente respuesta de los estados pares respecto de los impares.

Debido a la alternancia trabajamos con los dos resultados por separado, ademas de mirar por separado
las distintas contribuciones de los distintos procesos para distinguir mejor si alguno se corresponde con
el célculo de la PR realizado con la dindmica.

Los resultados obtenidos los expresamos en términos de la energia inicial, con lo que E = Er — EP y
E' = E—E}. En la Fig. 5.8 se ve en el panel izquierdo los resultados para el caso V; = 0,700, Vp = 0,550
y n = 8. Aqui se ve una coincidencia en la posicién de picos de las contribuciones dipolares con los picos
de la PR calculados con la dindmica. Sin embargo en el panel derecho se ve el calculo realizado para el
sistema con V; = 0,700 y Vp = 0,550 y en este caso no hay correspondencia entre los picos, por lo que
no se puede establecer una relaciéon concluyente entre un resultado y otro.

5.5.1. ICEC resonante

Se modifica ahora el sistema de manera tal que posea un tercer estado ligado, localizado en el PC de
la izquierda.

Para el caso n = 2 se recuperan resultados similares a lo trabajado en [14, 15], los pardmetros del
sistema utilizado son a; = 3,0, ap = 1,667, V; = 0,600 y Vp = 0,510. La Fig. 5.9 muestra la densidad
electronica y la PR de un sistema que satisface la Ec.(3.44). Se puede ver de la densidad electrénica que
el proceso de captura y emision es mas lento, la particula incidente puebla la resonancia y esta decae mas
lentamente hacia el estado fundamental. Como resultado de esto el proceso se vuelve maés eficiente, y la
PR tiene un pico que supera el 40 % lo cual es notablemente superior al proceso con dos estados ligados,
donde no se supera el 1%. Ademaés se debe destacar que la PR es muy estrecha alrededor de la energia
de resonancia E,.s = —0,1706, haciendo de este proceso de captura y emisién un eficiente sistema de
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Figura 5.8: Comparacién entre las contribuciones dipolares a la matriz de scattering con la PR obtenida
a partir de la dindmica. A la izquierda esta el célculo para un sistema con n = 8, ay = ap = 1,667,
Vi =0,700 y Vp = 0,550. A la derecha solo se cambia V; = 0,750.

filtrado pudiendo transformar un paquete de ondas en uno cuasi monocromaético.

Tabla 5.8: Parametros de los 3 sistemas presentados de PCAs con tres estados ligados para n = 2, sus
respectivas energias y energias de interés.

ar Vi ap Vb E} EP E{ Ef°EC Eres

3,0 0,600 1,667 0,510 -0,3837 —0,2122 —0,0584 —-0,1714 —0,1706
3,0 0,600 1,667 0,540 —0,3837 —0,2302 —0,0584 —0,1534 —0,1886
3,0 0,600 1,667 0,480 —0,3837 —0,1945 —0,0583 —0,1891 —0,1528

A pesar que en la secciéon anterior no se pudo contrastar los resultados obtenidos con resultados pre-
vios, para este caso la Ec.(3.44) si dio resultado. En la Fig. 5.10 se muestra la PR obtenida en sistemas
ligeramente distintos, donde no se satisface la Ec.(3.44) y se ve que a medida que se aleja de esa condicion
el valor maximo de la PR disminuye. Los parametros y valores de energias de estos sistemas pueden verse
en la tabla 5.8.

Al pasar a trabajar con un sistema con n = 8 con parametros similares, no se obtuvieron resultados
consistentes, y la PR no mostr6 algo diferente a lo visto en el caso de dos estados ligados. Sin embar-
go trabajando con otros sistemas (y con otras configuraciones para hacerlos evolucionar) se obtuvieron
resultados bastantes similares al caso con n = 2. Estos resultados fueron obtenidos en una grilla de
N =719 puntos, de largo L = 400 aru y en donde se utilizaron 12 OPS por cada particula para realizar
las simulaciones numeéricas. Ademas se cambio el parametro [ en el potencial de confinamiento por [ = 4

La Fig. 5.11 muestra las densidades de dos sistemas estudiados para potenciales con n = 8, en el
sistema de la derecha cumple la Ec.(3.44). Mientras que en el de la izquierda se varié la profundidad del
pozo derecho y no se satisface la ecuaciéon. Se puede notar en la imagen que aparece un un nodo en el
estado poblado en el PC de la izquierda, mas adelante se discutird un poco de ello.

La tabla 5.9 muestra los parametros de dos sistemas estudiados, también se presentan los valores de

las energias de los estados ligados y los valores calculados para E,.s y E;ICEC). En este caso se ve que

E(TICEC)

el caso F,.s &~ no es el sistema maés eficiente (no maximiza la PR). Esto es esperable dado que
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Figura 5.9: Dinamica del proceso ICEC para un sistema de 3 estados ligados. El panel izquierdo muestra

la evolucién de la densidad electrénica. Puede observarse cémo se puebla un estado localizado en el pozo

izquierdo. El panel de la izquierda muestra el paquete inicial utilizado, el flujo saliente por la derecha

proyectado sobre el estado de una particula localizada en el estado fundamental y su PR. Ademas se
. o . (ICEC)

agregan marcas de las energias caracteristicas del sistema E, V Eres.
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Figura 5.10: Probabilidad de reaccién para distintos sistemas, las lineas azules representan el sistema en

que se cumple la Ec.(3.44). Las lineas solidas verticales estan ubicadas en E(TICEC) de cada sistema segin

el color. Las lineas de puntos y guiones se ubican en E,., de cada sistema. En el sistema representado en
azul V; = 0,510, en el rojo V; = 0,540 y en el verde V; = 0,480, el resto de los parametros de los sistemas
se mantuvieron iguales.

. . ICEC .
para el caso n = 8 con dos estados ligados los picos no se encontraban en el valor E(T ), es decir que

en este caso no estamos superponiendo los dos procesos de la manera méas adecuada. Pero en este caso
no se pudo determinar ese valor.

La Fig. 5.12 muestra la probabilidades de reaccién de los dos sistemas mencionados y también se

E;ICEC)

indic6 los valores de energias F,.s y . En esta imagen se ve que el pico no cae exactamente en
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Figura 5.11: Graficos de las densidades electronicas como funcién del tiempo para sistemas de PCAs de
3 estados ligados con n = 8. Notar que el paquete electrénico emitido tiene un momento mayor que el
incidente, de acuerdo con el proceso de ICEC para los casos estudiados.

Tabla 5.9: Parametros de los dos sistemas presentados de PCAs con tres estados ligados para n = 8, sus respectivas
energias y energfas de interés.

ap VD ar VI Eé EOD E{ EéwCEC E,«es

3,9 0525 24 0446 -03718 -0,2183 —0,346 —0,1535 —0,1529
3,9 0525 24 0430 -03718 -0,2072 —-0,0345 -0,1647 —0,1417

la energia F,.s pero en ambos el pico se corre en igual medida hacia la izquierda por lo que se puede
suponer que es un error sistematico en el célculo de E,..s recordando que el mismo es aproximado.
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Figura 5.12: Probabilidades de reaccion de sistemas de PCAs con 3 estados ligados con n = 8. En rojo se representa

el sistema que cumple la Ec.(3.44). En negro se representa un sistema similar donde no se cumple la ecuacion. Las lineas

o . - . ICEC . . . . . .
solidas verticales sefialan la energfa E; ) de su respectivo sistema. Mientras que las lineas discontinuas representan la

energia Eres.
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Proyecciones de la funcién de onda

Al presentar los resultados estuvimos suponiendo que el tnico proceso que ocurria es el proceso ICEC,
en el cual un electrén se captura en el estado fundamental mientras que el electréon localizado se emite.

Al ver las densidades electronicas la apariciéon de un nodo en el estado poblado indica que ese estado
corresponde a un estado excitado, y no al fundamental, con lo cual hay més de un proceso ocurriendo
al mismo tiempo. Para poder discernir entre un proceso y otro, aprovechando que se tiene la evolucién
completa de la funcién de onda, se puede aplicar a la misma proyectores sobre los distintos estados co-
rrespondientes a los PCAs, es decir se calcula (U|P,|WP) (ver secc 4.7.1).

En la Fig. 5.13 pueden verse las proyecciones sobre los distintos estados conjuntamente con ||¥(t)||?/2.
Al calcular los proyectores los mismos proyectan la funcién de onda sobre estados de una particula. Debi-
do a la simetrizacién proyectar sobre cualquier particula es indistinto, pero en definitiva tienen la mitad
de las contribuciones, por eso se toma la mitad de la norma. En el panel izquierdo de la grafica se puede
ver cémo evolucionan las proyecciones y la norma. Inicialmente el tnico estado poblado es el que tiene
un electrén ligado al primer estado excitado. Luego se ve que se puebla el segundo estado excitado y
por ultimo se puebla el estado fundamental. Ademés la contribucién sobre el segundo estado excitado
parece ser mucho mayor. Sin embargo al calcular la diferencia entre la norma y la proyeccion sobre el
primer estado se ve que se obtiene la misma distribucién temporal que la proyeccién sobre el estado
fundamental. Esto muestra que si bien el segundo estado excitado se puebla, toda la contribucién a la
emision del electron localizado inicialmente se debe a la poblacion del estado fundamental. Aqui se ve
claramente que el estado del PC derecho solo emite en la medida que se puebla el estado fundamental.

, 0.03
L _P1 _Pl
0.5 — P, ’ O [[W(0)|P/2 — Py ()
— P
f — ()22
04f 0.02
0.3
0,2} 0,01
0.1-
O —""400 " 800 1200 0

Tiempo [aru] Tiempo [aru]

Figura 5.13: Proyecciones de la funcién de onda sobre estados de una particula. El panel izquierdo
muestra las proyecciones sobre los estados ligados del sistema de PCAs. P; = (V|P;|¥), son las distintas
proyecciones de la funcién de onda. El panel derecho muestra la proyeccién sobre el estado fundamental
y la diferencia de la norma con la proyecciéon sobre el primer estado excitado, mostrando la estrecha
relacién entre poblacion del estado fundamental y la emision del electrén localizado inicialmente.

Ahora si se puebla el segundo estado excitado pero no contribuye a la emision entonces, como final-
mente se debe conservar la energia y este proceso intenta agregar un electrén sin sacar al otro, esta porcion
de la funcién de onda termina siendo reflejada. Esto se observa al calcular la proyecciones sobre los flujos.
Al proyectar el flujo saliente sobre el estado de una particula localizada en el segundo estado excitado este
da 0. También es interesante que al proyectar el flujo saliente sobre el primer estado excitado y sumarlo
a la proyeccién del flujo saliente sobre el estado fundamental se tiene que la PR es igual a 1, es decir que
los dos procesos, captura y emisién, son complementarios. La Fig. 5.14 muestra este comportamiento en
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uno de los casos estudiados anteriormente.
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Figura 5.14: Comparacion de la PR calculada a partir del flujo proyectado sobre el sistema con una
particula localizado en el PC derecho (linea discontinua roja), y el mismo flujo proyectado sobre el
sistema con una particula en el estado fundamental (linea sélida negra). Se puede ver que la suma da el
100 % de la probabilidad (linea azul de guiones y puntos).
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Conclusiones y perspectivas

A lo largo de este trabajo se ha estudiado el proceso de transporte electrénico dentro de nanohilos a
través de puntos cudnticos acoplados conocido como ICEC. La metodologia utilizada para ello consistio
en la resolucién exacta, numérica, de la evolucién temporal de la funcion de onda utilizando el algoritmo
MCTDH. Este método permitio, no solo conocer el resultado final de la dinamica electrénica como un
simple proceso de scattering, en la que un electrén incidente colisiona con otro localizado en algin punto
cuantico, si no también entender intimamente lo que sucede en el proceso de captura y emision, y relacio-
nar directamente uno con otro a través del conocimiento de la funcién de onda y la densidad electrénica
a todo tiempo.

A partir de la estructura propuesta para el nanohilo se pudo calcular un potencial efectivo de confina-
miento (secc 5.2) y con ello reducir el problema 3D a uno unidimensional, este tipo de aproximacién ya
habia sido llevada a cabo para potenciales de confinamiento armonicos en donde se mostré la fiabilidad
del método para la resoluciéon del problema de transporte electronico en nanohilos.

Con el célculo del flujo de la funcién de onda saliente del sistema se calculé la probabilidad de reaccién,
es decir |S(E)|? proyectado sobre los canales de interés. Para seleccionar los canales de entrada y salida
sobre los cuales calcular la PR se aplicaron proyectores de manera de filtrar las contribuciones de otros
procesos que no fueran el que estamos estudiando.

Para caracterizar mejor el proceso de captura y emisiéon, se buscéd trabajar con potenciales tipo esca-
16n, en los cuales, via la utilizacion de la Mecanica Cuantica no Hermitiana, se calculé de manera exacta
las resonancias de transmision (de una particula), propias del sistema. Debido a la dificultad para realizar
la descripcién en la base DVR y la evolucién temporal en funciones tipo escalén, a causa de la disconti-
nuidad, se propuso trabajar con un potencial V(z) que mediante un parametro n pudiera aproximar la
funciéon escalén, pero siendo continua.

La forma de la probabilidad de reaccion mostré dos picos bien definidos, los cuales fueron relacionados
a dos procesos distintos, en uno la captura se produce a través de una resonancia de transmisién, mientras
que en el otro es la emisiéon la que puebla la resonancia de transmisiéon del sistema. Sin embargo no se
pudo dilucidar que resonancias puebla cada proceso, pudiendo incluso tratarse de la misma en ambos
casos. Ademaés ninguno de los picos se localizé en el valor E(TICEC) (ver secc 3.3), que en trabajos previos
donde se estudié este proceso en pozos Gaussianos era el valor donde se vi6 el pico. Ademas en estos
trabajos solamente se observé un pico en lugar de dos, aunque posiblemente el otro pico no aparecié
debido al paquete inicial utilizado, que no incluia energias por arriba del umbral de energia E7 = 0.

Debido a la falta de respuesta en cuanto a la relacién de los picos obtenidos con las resonancias de
transmision, se buscé calcular el espectro producido por la interaccién dipolar de los electrones con el
sistema, ya que siendo esté la responsable, en principio, de que el proceso ICEC ocurra, dicho espectro
deberia estar relacionado con el espectro obtenido para la PR. En el espectro de la interaccién dipolar
se vieron picos que aparecian cerca de los lugares donde se presentan las resonancias de transmision del
sistema, pero una vez mas no se pudo establecer un vinculo entre éste y el espectro de la PR.

53
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En sistemas de 3 estados ligados se logré replicar los resultados obtenidos en los trabajos anteriores,
logrando una probabilidad de transmision de mas del 40 % al sintonizar la resonancia del proceso ICD con
la energia de ICEC. Esto también muestra una mejora respecto de los resultados obtenidos para un siste-
ma similar en [15] en donde el tamafio de los pozos es ligeramente distinto y se trabajo con confinamiento
armonico en lugar del confinamiento tipo caja. Ademés es notable lo estrecha que resulta la distribucion
de la PR, resultando asi un proceso de gran eficiencia para obtener paquetes cuasi monocromaéticos.

Al pasar a n = 8 el se obtiene un resultado similar en cuanto a la forma e intensidad de la PR pero en
este caso no se estableci6 con claridad que sinténia debe existir entre la resonancia del proceso ICD con la
energia de ICEC para obtener la méaxima eficiencia del proceso. Esto se debe a que no se pudo establecer
una manera efectiva de encontrar la energia de ICEC a partir de los parametros dados del sistema. Pero
si se puede decir que deja de tener validez la Ec.(3.44).

El estudio de estos sistemas es de suma importancia debido a la posibilidad de llevarlos a cabo y el
impacto que pueden tener en el desarrollo tecnoldgico en areas como la electronica. El proceso ICEC
mostré tener propiedades interesantes debido a la susceptibilidad que tiene a los valores de energia del
sistema, por lo cual es necesario caracterizar este proceso lo mejor posible. En este trabajo se ha tratado
de relacionar los valores de energia a los cuales es susceptible el proceso, a las resonancias de transmi-
sién propias del mismo. Pero los resultados obtenidos no pudieron establecer una conexién directa entre
ambas. Por un lado se podrian calcular las resonancias de manera méas precisa, adecuadamente para la
geometria utilizada, evitando asi incluir errores sistematicos en los valores calculados. Por otro lado es
necesario caracterizar de manera adecuada las energias involucradas en el proceso por el medio del cual
ocurre la captura y emisién, de manera de poder calcular la energia total exacta del sistema y poder
relacionar esto de manera directa con los picos encontrados en la PR.



Apéndice A
Escaleo del Hamiltoniano

En miiltiples ocasiones los sistemas cuanticos de pocas particulas pueden modelarse utilizando Ha-
miltonianos que poseen la propiedad de ser escaleables. Mas especificamente, si el Hamiltoniano depende
de un conjunto de pardmetros del sistema, puede ocurrir que escalar el Hamiltoniano ayude a reducir el
nimero de estos que son independientes.

Si se considera una particula en un potencial unidimensional,

n? 92
- 2m 9z

H= + v V(z). (A.1)

Si suponemos que el potencial es homogéneo de grado n, V(za) = o™V (z). Luego un escaleo z = oz’
lleva el Hamiltoniano a,

B9

o= " 2ma? 9z’ +voa” V(z) (4.2)

mao? 1 02 muga 2
= H = 55t 12 Vi(x'), (A.3)

2\ 7
La eleccion a = () lleva a,
muvo

W2\ T 2 1 8

<m> UO 2+”H = 7—[/ = —5@ + V(J,'/), (A4)

que es un Hamiltoniano sin pardmetros (asumiendo que V(x) no tiene otros parametros). Para el caso
del oscilador armoénico,

2

Viz) = % (A.5)
v = mw? (A.6)
, 1 02 x?

1

5, mientras que el espectro original se obtiene de

con lo que se obtiene un espectro escaleado E/, = n +
la siguiente manera,

B2\ T 2
En = <m) ’U02+n En/ (A8)

_ (n + ;) . (A.9)
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En la seccion 5.2 se verd que los modelos para describir la dindmica de dos electrones dentro de
nanohilos semiconductores pueden reducirse a modelos unidimensionales a partir de Hamiltonianos 3D.
Si suponemos que el eje de simetria del nanohilo coincide con el eje x se tiene que estos Hamiltonianos
poseen la forma,

52
2m*

1
Amep|T — 22|’

H:

(2

V2 +uV(xi, R,0) + v Ve(yi, zi, 1) + (A.10)

2
=1

donde V_ representa un potencial de confinamiento, mientras que V representa el potencial debido a
puntos cuanticos, o defectos, a lo largo del nanohilo. El Hamiltoniano Ec.(A.10) puede escalearse de la
misma forma que antes,

2,0, * 2 2,0, %
1
= i_Zl—QV%‘“,;” [0V (@, Rfa, 00") + vVe(yl, 24, 1/a)}
am® 1

(A.11)

+ .
47T5Th2 |?1 — ?2|

Se observa que las distancias se escalean como las coordenadas y o, un pardmetro que tiene que ver
con el ancho de los puntos cuanticos, se escaleara con alguna potencia n, que dependera del modelo en
particular. La eleccién que hacemos para « es tal que el factor que acompana al término Coulombiano es
el mismo que en el caso de electrones libres =—, de modo que

471'80 ?
h%e,
a= " (A.12)
m*eg
Si reemplazamos en la Ec.(A.11) se obtiene el Hamiltoniano,
1 R (e \?
Hl = Z_§v12+ m* (5;) {’UZV(.T;',R/O[,O'OLH") +UC‘/c(y;aZ;7l/a)}
i=1
—&-Lﬁl (A.13)
47‘&'60 | 1— I 2| ' )
De la Ec.(A.13) se puede obtener la relacion entre los parametros primados y los originales,
2
R = g (A.14)
m*&?o
h2e,
o= 2y (A.15)
mTeg
h2e,\ "7
o = ( f ) o (A.16)
mTep
m* &0 2

en donde los parametros primados estan dados en unidades arbitrarias.
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