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RESUMEN

Se estudia la conductancia eléctrica (G), la conductancia térmica (), la termopotencia (S) y la figura
térmica de mérito (Z) en tres diferentes nanoestructuras: punto cuéntico inmerso en un hilo cuéntico,
punto cuantico acoplado lateralmente a un hilo cuantico y un punto cuantico acoplado lateralmente
a un nanotubo de Carbono metdlico de pared simple zig-zag (n = 3). Se usa el tratamiento de
la aproximacién atémica para el modelo de la impureza de Anderson con repulsion Coulombiana
finita. EI punto cudntico esta asociado a los estados localizados del modelo, considerando correlacion
Coulombiana U finita, la banda de conduccién en el modelo es asociada al hilo cuédntico y al nanotubo
de carbono. Los coeficientes de transporte son obtenidos en el régimen lineal con las relaciones de
Onsager satisfechas, empleando resultados provenientes del formalismo de Landauer y de la ecuacion
de transporte de Boltzmann. Las cantidades fisicas son calculadas en funcion de parametros asociados
a cantidades controlables experimentalmente en sistemas reales, temperatura 7', energia del punto
cuantico Epc (asociado experimentalmente al voltaje de “gate” Vj, en puntos cudnticos litogréficos),
la repulsién Coulombiana U (asociada al tamafio del punto cuantico en sistemas reales). Para cada
caso se discuten las condiciones que optimizan la eficiencia térmica, asociada al producto entre la figura
térmica de mérito y la temperatura (Z7T'), cantidad que indica la posible utilidad del sistema para
ser empleado en dispositivos termoeléctricos; estudiamos también la validez de la ley de Wiedemann-
Franz y su relacion con las condiciones que optimizan Z1T para cada caso. Los resultados para bajas
temperaturas estan en buen acuerdo con trabajos experimentales y tedricos recientes. Los resultados
para altas temperaturas, en el caso del punto cuantico inmerso en el hilo cuantico, presentan altos
valores en la figura térmica de merito lo cual puede ser un incentivo para su fabricacién experimental.

VIII



ABSTRACT

We study the thermoelectric properties as: electrical (G) and thermal (x) conductances, thermopower
(S) and thermal figure of merit (Z) in three differents nanostructures, quantum dot inmersed in a
quantum wire, quantum dot in lateral coupled with quantum wire and a quantum dot laterally
coupled to a zig-zag Carbon nanotube (n = 3). We use the atomic approach treatment for the
Anderson impurity model with finite Coulomb repulsion (U —finite). The quantum dot is linked to the
localized states in the model, the U—finite correlation is associated with the quantum dot size and the
conduction band is the quantum wire and the Carbon nanotube coupled to quantum dot. Transport
coefficients are obtained in the linear regime with the Onsager relations satisfied, using the Landauer
formalism and results of Boltzmann transport. The physical quantities are calculate in function of
parameters associated with controllable experimental amounts in the real systems: temperature 7,
quantum energy Epc (experimetally associated with the gate voltage V, of litographic quantum
dots), the size of quantum dot is linked to Coulomb repulsion parameter. In each case, discuss the
optimum conditions under which the highest values of thermal figure of merit by temperature (Z7)
are obtained in the systems. ZT indicates a high potential for use as a thermal cooling systems or
thermopower generators. Further study the validity of the Wiedemann-Franz law in relation with the
optimal conditions of ZT in each system. At low temperature results are in good agreement with
recent experimental and theoretical works. Results for high temperatures for inmersed quantum dot
case, have high values in the thermal figure od merit, which can be an incentive for their experimental
production.



INTRODUCCION

Los sistemas electrénicos nanoestructurados son regiones de confinamiento de 0, 1 o 2 dimensiones
del orden de 107?m (haciendo referencia a su tamano més que alguna otra propiedad fisica), donde
se confinan portadores en un espacio del orden de la longitud de onda de De Broglie, por lo tanto su
movimiento es cuantizado a estas dimensiones de escala cudntica.

Estos sistemas vienen siendo estudiados desde hace unas décadas, debido a interesantes propiedades
que presentan a esta escala, y que pueden ser muy diferentes a las de materiales en “bulk”. Ademas,
se han potencializado sus aplicaciones en todas sus diferentes formas geométricas de confinamiento,
entre las mas usuales estan las paredes cuanticas, siper redes, nanohilos, puntos cuanticos y nanotu-
bos.

Para la fabricacion de estos dispositivos se emplean diversos materiales como semiconductores,
metales, dieléctricos, materiales magnéticos, etc., en los cuales los estados de los portadores (elec-
trones, huecos, excitones, etc.) se ven afectados, quedando confinados en las diferentes dimensiones
espaciales. Para lograr este confinamiento se usan variadas técnicas como por ejemplo: litografia laser,
deposicién fisica de vapor (PDV'), deposicién quimica de vapor (CV D) entre otras [26].

A medida que el estudio de las nanoestructuras avanza, crecen las aplicaciones de estos sistemas en
dispositivos que podrian ser comercialmente viables, en este espectro de aplicaciones se encuentran
desde pantallas de televisién (diodos emisores de luz organicos, OLE Ds), pasando por dispositivos
el procesamiento de la informacién cudntica (computacién cudntica) y la espintrénica [10, 39], has-
ta aplicaciones en dispositivos termoeléctricos como generadores de termopotencia y refrigeradores
térmicos [0, O B7, 50H53, [74]. Estos dos iltimos son de particular interés para el desarrollo de esta
tesis.

La posibilidad de emplear sistemas nanoscépicos como rectificadores térmicos, los cuales pueden me-
jorar considerablemente la eficiencia de dispositivos macroscopicos a través del control del transporte
de energia en una escala microscopica, ha regenerado el interés en los efectos termoeléctricos de sis-
temas nanoscopicos en los ultimos anos, tanto tedrica [0l 9l 37, 50-H53] [74] como experimentalmente
13, (7, 14 251 41, [49, 55, [61), 63, 65], [66].

La necesidad de reducir los efectos de decoherencia asociados con la temperatura, para obtener y con-
trolar los denominados estados entrelazados (“entanglement states”), requeridos en la computacién
cuantica, es una de las motivaciones mas fuertes para estudiar la fisica asociada con sistemas refrige-
rantes en nanoestructuras. Experimentos recientes reportan la construccion de un rectificador térmico



nanoscépico por Chang et al. [7] y la manipulacién de procesos de refrigeraciéon en un sistema na-
noscépico, por medio del control de efectos de correlaciéon coulombiana [63]. Otro trabajo interesante
explora los limites dimensionales de las maquinas térmicas y muestra que, al menos tedricamente, es
posible pensar en obtener refrigeradores auto contenidos (que no necesitan fuentes de trabajo exter-
nas), que constan de un pequeno nimero de gbits y/o qtrits [64].

Las nanoestructuras basadas en semiconductores, estudiadas en esta tesis, son realizables experimen-
talmente [25] 53], [61], y pueden ser descritas a través del modelo de la impureza de Anderson [9} [31].
En esta tesis nos centraremos en el estudio de tres nanoestructuras: Un punto cudntico (PC) inmerso
en un hilo cudntico (HC) (T'SE), un PC acoplado lateralmente a un (HC') y un PC' acoplado late-
ralmente a un nanotubo zig-zag de carbono de pared simple (NTC'PS). El caso de un punto cuantico
inmerso en un hilo cudntico (T'SE) fue estudiado por el grupo de Goldhaber-Gordon [I1] con un
completo control experimental sobre los parametros del modelo (Single electrén transistor - SET). En
dicho trabajo ellos miden la conductancia eléctrica del T'SE y muestran su caracter universal en el
régimen Kondo a bajas temperaturas. Hasta ahora sélo algunos trabajos hacen alusion a las propie-
dades termoeléctricas del TSE [55] [65, 66], recientemente un trabajo experimental realizé medidas
del gradiente de temperatura en un punto cuantico (PC') inmerso en un hilo cuantico (HC') donde
encuentra que el acoplamiento asimétrico a los electrodos modifica las propiedades termoeléctricas
favoreciendo la rectificacién térmica [3| 14), 49| 55 [61].

En trabajos realizados por el grupo de sistemas correlacionados de la universidad Nacional de Co-
lombia sede Bogotéd (SISCO), se han calculado propiedades termoeléctricas en sistemas nanoestruc-
turados, solucionando el modelo de la impureza de Anderson empleando aproximaciones de campo
medio como el X-bosén en el limite de correlacién infinita (U-infinito) [I8, 19, 50H52]. En ellos se
establecio que existen dos escalas de temperatura: una escala a bajas temperaturas asociada con la
temperatura Kondo (Tk), la cual domina el comportamiento termoeléctrico del sistema; otra escala
ocurre a temperaturas T ~ A asociada con los procesos de fluctuacién de carga, donde A = 7V 2p.(u)
es llamado pardmetro de Anderson, p.(1) es la densidad de estados evaluada en el potencial quimico
(). En este trabajo se estudia el comportamiento de la figura térmica de mérito (Z) en estos regimenes
de temperatura para las diferentes nanoestructuras, de tal forma que en las regiones donde ZT > 1 se
puede considerar que el sistema es un posible candidato para aplicaciones tecnolégicas [6l, 9] 13, 37, [64].

La figura térmica de mérito es un factor de eficiencia termoeléctrica de los materiales y depende de las
propiedades termoeléctricas S (termopotencia), G' (conductancia eléctrica) y x (conductancia eléctri-
ca). En metales ordinarios las conductancias G y k estan relacionados por los mismos procesos de
dispersién con una dependencia débil de la energia, esto conlleva a la principal razon por la cual el va-
lor de ZT' es pequenio en metales ordinarios. El mejor material termoeléctrico hasta ahora encontrado
(a 300K) es el BisTes con un valor cercano a la unidad (Z7 =~ 1) |24} 58] esto equivale a un tercio de
un sistema de refrigeracion convencional. Para que un material termoeléctrico pueda competir con la
tecnologia actual debe tener un ZT = 4 sin embargo, un pequeno incremento por encima de la unidad
(ZT > 1) puede dar lugar a muchas nuevas aplicaciones de los materiales termoeléctricos. Ademads
se debe tener en cuenta las diferentes ventajas que ofrecen estos materiales termoeléctricos, pues la
energfa producida es mucho més limpia y fiable que los sistemas de refrigeracién usuales (no usan
componentes fluorocarbonados). De esta manera encontrar materiales y estructuras con Z7 > 1 es
de gran utilidad [45] y beneficio tanto para la industria como para el uso domestico. En el régimen de
altas temperaturas se conocen algunos que son usados en generadores de potencia (PbT'e, PbTeSe).

3



Para encontrar nuevos materiales con ZT = 1 se han realizado investigaciones por dos caminos: el
primero por estructuras cristalinas complejas donde la conductancia térmica se reduce (stiper-redes
de puntos cudnticos y escuteriditas) [4, 23] y el segundo reduciendo la dimensién de los materiales [3§]
como es el caso de las nanoestructuras. Estas tltimas ademas de ofrecer posibilidades de controlar el
analisis, permiten aumentar la densidad de estados cerca del nivel de Fermi mejorando la termopoten-
cia S y por consiguiente la figura térmica de Merito, entre otras formas de mejorar estas propiedades
se propone introducir anisotropias en la superficie de Fermi, incrementando la dispersién de fonones
en la frontera de las paredes del pozo cuantico sin aumentar la dispersion electronica en la interfase
e incrementan la movilidad de los portadores de carga cuando las condiciones de confinamiento se
satisfacen [45].

En el caso especifico del aumento de la densidad de estados en las nanoestructuras se presenta un
fenémeno a bajas temperaturas (efecto Kondo) que es consecuencia de los efectos de correlacién de
muchos cuerpos que permite obtener valores altos en GG por debajo de la temperatura Kondo, este
efecto genera un aumento considerable en la densidad de estados en el nivel de Fermi, por tanto es
un candidato propicio para el estudio de las propiedades termoeléctricas a bajas temperaturas.

El efecto Kondo consiste en un apantallamiento de los electrones de conduccion sobre las impurezas
magnéticas que se encuentran en un metal no magnético. Este fenémeno fue hallado en los anos 30’
en metales no magnéticos como el Mn con impurezas magnéticas de Fe, cuyo efecto fue explicado sa-
tisfactoriamente hasta los anos 60’s por Jun kondo [35], pero fue olvidado por un tiempo por la dificil
tarea de manipular atomos reales. Después de 20 anos fue reproducido en experimentos de medida
de resistividad en funcién de la temperatura en puntos cudnticos [I1] y otros sistemas mesoscépicos e
impulso gran parte de las técnicas y tratamientos tedricos en el estudio de electrones fuertemente co-
rrelacionados como grupo de renormalizacién numérica GRN (en ingles “Numerical Renormalization
Group” NRG), teoria desarrollada por el recientemente desaparecido Kenneth Geddes Wilson [72],
Boson esclavo [20], ANC Aproximacién no cruzada (NCA: “Noncrossing Approximation”) [57] entre
otras. Estas técnicas y tratamientos tienen un gasto computacional considerable y algunos son exactos
solo para el caso de una impureza. En esta tesis trataremos una aproximacion computacionalmente
ligera que reproduce todas las excitaciones fundamentales del efecto Kondo y ademas permite obtener
resultados satisfactorios comparados con otros modelos que solucionan el modelo de Anderson tanto
para el modelo la impureza como para el modelo periddico.

Para el célculo de estas propiedades usamos la aproximacién atémica (AA) para el modelo de la
impureza de Anderson con correlacién coulombiana finita (U-finito) [43]. Con este método es posi-
ble conservar la fisica a bajas temperaturas dominada por el efecto Kondo, obteniendo también una
representacion adecuada para la region de altas temperaturas T > A, describiendo muy bien los
deferentes regimenes del PC' vacio, valencia intermediaria, region Kondo y doble ocupacién. El trata-
miento de AA tiene un caracter de muchos cuerpos en contraste con aproximaciones de campo medio
los cuales describen el sistema para el limite de U-infinito del modelo de la impureza de Anderson
[37, 50-52, 64]. Estos resultados son consistentes cualitativamente con los obtenidos recientemente
empleando grupo de renormalizacién numérico (GRN) [6, @], y con algunos resultados experimentales
reportados [3, 149, [55] 61, 65 [66].



MODELO ATOMICO PARA LA IMPUREZA DE
ANDERSON

El efecto Kondo es una caracteristica bien definida de los sistemas con impurezas magnéticas. Su me-
jor descripcién se encuentra en el modelo de la impureza de Anderson con el cual es posible estudiar
las propiedades de transporte en nanoestructuras. En esta parte del trabajo nos concentraremos en
explicar el surgimiento del efecto Kondo en metales y en puntos cuanticos con sus primeras aproxi-
maciones realizadas a lo largo de la historia, pasando por el desarrollo del modelo de la impureza
de Anderson. Después trataremos la aproximacién atomica para el modelo de la impureza de Ander-
son con correlacién Coulombiana finita, la cual representa la estrategia base del desarrollado de este
trabajo. También describiremos la inclusién de la regla de suma de Friedel, la deducciéon de las propie-
dades termoeléctricas como resultado de la ecuacion de transporte de Boltzmann y el formalismo de
Landauer asi como la ley de Wiedemann Franz, piezas clave para el tratamiento de la aproximacién
atomica.

Surgimiento del Efecto Kondo

El efecto Kondo, llamado asi por Jun Kondo quien desarrollaria un tratamiento parcialmente sa-
tisfactorio para describir el comportamiento de este efecto, casi 30 anos después de sus primeras
observaciones experimentales que datan de los afios 30 [12]. El fenémeno de la anomalia en la resis-
tencia eléctrica en el Oro puro (Au) en funcién de la temperatura que presenta un minimo entre los
5K y 10K como se muestra en la figura (1| [35].

Durante los siguientes 30 anos después de su primera observacion, su procedencia permanecio sin
resolverse. Era un fenémeno extrano pues se sabia del comportamiento de los metales con la tempera-
tura, que la resistividad disminuye conforme disminuye la temperatura hasta llegar a una resistencia
de saturacién (causada por los defectos en el metal), sin embargo para algunos metales no magnéticos
con impurezas magnéticas, al bajar hasta cierta temperatura (Tk) la resistencia formaba un minimo
de nuevo se incrementa como muestra la figura [1]

Hasta ese momento se sabia que al disminuir la temperatura los efectos de dispersion electrén-fonén
disminuian, haciendo que la resistencia disminuyera hasta un valor de resistencia menor y constante
debido a los defectos del metal. Experimentos posteriores con C'u — Mn en funcion de la temperatura
variando la concentracién del metal magnético (Mn) (llamado més adelante impureza magnética) en
el metal no magnético (Cu) evidenciaron que este efecto de minimo de resistencia, estd asociado a
la concentracién de impurezas magnéticas (figuras (1| y . Afios después (en 1964), Kondo noté que
existia un proceso fundamental y diferente debido a la interaccion de los electrones del metal con las
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Figura 1: Minimo de resistividad eléctrica en el Oro (Au) en funcién de la temperatura.
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Figura 2: Comportamiento de la resistividad en funcién de la temperatura (color en linea): (Verde) En
algunos metales la resistencia disminuye hasta una temperatura critica donde ocurre un cambio de fase a
estado superconductor. (Azul) En otros metales la resistencia disminuye hasta una resistencia que permanece
constante y no se hace cero debido a los defectos de la red. (Roja) En los metales con impurezas magnéticas la
resistencia disminuye hasta una temperatura donde los efectos de interaccion con la impureza son importantes
y aumentan considerablemente la resistencia.

impurezas magnéticas, después de calcular la amplitud de dispersién causada por un espin localizado
debido a la interaccién de intercambio. Desarrollando el hamiltoniano del modelo s-d (Zener 1951)
para diluidos magnéticos usando la aproximacién de Born hasta segundo orden, Kondo encontré una
dependencia logaritmica de la temperatura en la resistencia. Asumiendo de esta forma una expresion
fenomenoldgica para la resistividad como se describe en la ecuacién (1)) [36].

p(T) = cpo + aT® — cpy In (T) . (1)

donde cpy resume la resistencia propia de la red independiente de la temperatura, también incluye la
resistencia resultante de los efectos de redistribucién de los electrones de conduccion alrededor de la
impureza magnética y la distorsion de la red. El segundo término corresponde a la contribucion de
los fonones y el dltimo término es la contribucién a segundo orden de la dispersion del espin con la
impureza magnética. En esta expresion ¢ corresponde a la concentracién de impurezas magnéticas.



Al derivar la ecuacion (1) respecto a la temperatura (T') se encuentra la temperatura a la cual ocurre
el minimo en la resistencia T,,;, (también llamada temperatura Kondo Ty),

1
P15 1
Tin = (5_a cs (2)
En esta ecuacion se observa que la temperatura minima (7,,;,) depende débilmente de la concentra-
cion de impurezas c. Lo que permite afirmar que el minimo en la resistencia se debe a la presencia de
una impureza y no a la interaccion de momentos magnéticos localizados de las impurezas.

Sin embargo hasta ahora surgian mas dudas, por ejemplo: ;Por qué ocurre este fenémeno?. ; Cémo
solucionar la divergencia en la resistencia cuando 7' = 07. Respecto a la primera pregunta la razén
se debe a la repulsion electrostatica de los orbitales d que no estan completamente llenos en metales
como el Hierro (Fe) o el Cobalto (Co), estos hacen que sus espines se alineen para reducir su repulsion
formando un momento magnético diferente de cero y al sumergirlos en un metal no magnético como
el Cobre (Cu), los electrones s més externos de la impureza se disocian con las ondas s de la banda
de la red. Respecto a la segunda pregunta, la divergencia se resolvié por cédlculos no perturbativos
realizados por Nagaoka [48] entre otros autores. De los resultados se obtuvo el siguiente valor para la

energia que se gana cuando se forma el estado fundamental de singlete en términos de la temperatura
Kondo

—€

le| = kpTx = Dem, (3)

donde D es el ancho de la banda, €; es la energfa del nivel localizado respecto al nivel de Fermi ep,
np(er) es la densidad de estados por celda y por espin al nivel de Fermi y V. es el elemento de matriz
entre los estados de la banda de conduccion y la impureza que se supone independiente de k. Mas
adelante Mattis [46] demostrd que se generaba un estado fundamental no degenerado de tipo singlete
cuando el acoplamiento de intercambio era antiferromagnético.

Efecto Kondo en puntos cuanticos

Gracias al desarrollo tecnologico y la capacidad para crear nanoestructuras en el laboratorio se lo-
graron crear nuevos sistemas para estudiar el efecto Kondo, con la ventaja que estos sistemas son
facilmente manipulables, como es el caso de los puntos cuanticos. Un punto cuantico con un espin
desapareado fuertemente acoplado a las bandas de conduccién puede describir la misma fisica que la
impureza magnética inmersa en un metal [11, 34, [73]. En la figura se representa la densidad de
estados justo cuando la energia de Fermi es del valor de los potenciales quimicos ps v ptg, mostrando
un pico delgado y alto y otro pico mas amplio alrededor del nivel de energia ;. Cuando los potenciales
quimicos son diferentes surge un voltaje eV = s — pqg y presentan un pico en la densidad de estados
justo sobre cada potencial quimico (figura[3e). En la ﬁgura se muestra un punto cuantico litografico
inmerso en una banda de conduccion definida por un voltaje entre los electrodos “source” y “drain”
que controla la energia en la banda de conduccion. El confinamiento en el PC se realiza mediante la
modulacion del voltaje “gate” entre 1-2 y entre 1-3.

El electron desapareado es una impureza magnética en el estado localizado g, la energia de repulsion
de Coulomb desplaza al siguiente electrén que entra al punto al estado inmediatamente superior (U,
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Figura 3: Esquema del tunelamiento virtual causado por el efecto Kondo en un punto cuantico. Donde
Iz r son los acoplamientos entre el estado localizado y las bandas de conduccién de la izquierda (L) y de la
derecha (R) en principio pueden ser matrices, us es el potencial quimico de la fuente (“source”) y pq es el
potencial quimico de “drain”, gg es la energia del estado localizado menor que el nivel de energia de Fermi
(Ef) y U corresponde a la repulsién Coulombiana que modula la ocupacién en el estado localizado. (a.) El
estado localizado se encuentra en el nivel de energia ¢g, y dos electrones con espines diferentes se encuentran
en el nivel de Fermi. (b.) La impureza salta al nivel e Fermi debido a la interaccién via hibridizacién con los
electrones de la banda de conduccién. (c.) Uno de los electrones de la banda de conduccién “cae” al nivel
de energia gg. Este fendmeno produce una resonancia en la densidad de estados alrededor del Fermi y otra
resonancia en el nivel de energia £¢. (d.) Cuando el sistema esta en equilibrio los potenciales quimicos de las
bandas de conduccién son iguales. (e) Cuando el sistema tiene diferentes valores en los potenciales quimicos
se forman resonancias alrededor de estos niveles de energia y el sistema se encuentra fuera del equilibrio.
(f.) Punto cudntico litografico, 1, 2 y 3 representan los sitios donde se mantiene el voltaje de “gate” que
controla el niimero de electrones en el PC. El voltaje “bias” que va de “source” a “drain” controla el paso
de electrones en la banda de conduccién de este modelo. El voltaje entre 1 y 2 controla el valor de I'y, y el
de 1 y 3 controla el valor I'p. El tamano del PC controla el valor de U.

para esta tesis U es fuerte pero de valor finito, de mayor pero comparable con el valor de V') por encima
del nivel de Fermi. Los electrones de la banda de conduccion son los electrones deslocalizados. Esto
permite estudiar una impureza magnética artificial y ajustar in-situ los parametros que describen el
efecto Kondo como: la temperatura, el voltaje, el campo magnético, el acoplamiento entre la impureza
y la banda de conduccién (en esta tesis el acoplamiento entre las bandas esta descrita por el parametro
V), v los efectos de repulsién de Coulomb (U), de igual forma que la energia del estado localizado por
debajo del nivel de Fermi. El primer experimento que mostré el efecto Kondo en puntos cuanticos
fue reportado por Gordon et al. (1998) [I1]. En la Figura [3| se muestra un esquema del Modelo de
Anderson para la formacién de estados localizados en un punto cuantico. Un punto cuéntico con un
espin degenerado en el nivel de energia ¢y ocupado por un electron. U es la energia de repulsién



de Coulomb, I';, v I'g son los acoplamientos del punto cuantico con la banda de conduccién de la
izquierda y la derecha. Los parametros €y, I', v I'gr pueden ser controlados por los voltajes “gate”.
Los estados “source” y “drain” estan continuamente llendndose hasta el potencial electroquimico p
v la, las figuras [Bp, Bb v Bk muestran el tunelamiento virtual, donde el espin-“up” del electrén tunela
fuera del punto y el espin-“down” tunela dentro del punto cuantico. Este tunelamiento muestra un
giro virtual del espin (“spin-flip”), creando un efecto correlacionado visto macroscépicamente con
propiedades conocidas como el efecto Kondo.

Modelo de Anderson para la impureza

Una explicacién inicial aceptada del estado localizado mostraba como el efecto Kondo causaba la
formacién de un estado base resultado de la interaccién de las impurezas magnéticas inmersas en el
metal no magnético con los electrones de conduccion. Lo que daba lugar al aumento de la resistividad
para baja temperaturas. Esta solucién fue propuesta en 1961 por P. W. Anderson [2] donde tiene
en cuenta la energfa de los electrones de los estados localizados (Ey), la energia de los electrones
libres (Ex), una hibridacién de estados electronicos (Vi) y una repulsién Coulombiana dentro del
nivel localizado (U). Este modelo a diferencia del modelo s — d tiene en cuenta los efectos de muchos
cuerpos y describe fluctuaciones de carga mas alld de las fluctuaciones de espin consideradas en el
modelo s — d, hecho importante que permitié describir los regimenes de valencia intermediaria y el
régimen Kondo presentes en el sistema. Este modelo de la impureza de Anderson se representa por
el Hamiltoniano

H=>Y B ot > Eafife +ULIfofifs+) (vk,af;ck,g + vlzch,(,fa) , (4)
k,O' o k,o‘

en CLU ¥ ko son los operadores creacién y destruccién en los estados de la banda, fI y f, crean
y destruyen un electrén con espin o en estado de la impureza. El primer término de representa
los electrones libres con energia Fy, el segundo término a los electrones localizados o las impurezas
magnéticas con energia Fy, el tercero es la energia de repulsiéon Coulombiana en el estado localizado
y por ultimo la hibridacién entre los electrones libres y los electrones en el estado localizado.

Del Hamiltoniano (4]) se deduce el modelo de Anderson no interactuante que se obtiene sustrayendo
el término de repulsién Coulombiana (U f1f, f1f5),

H = Z EkCLUCk,o + Z Edfj.fo’ + Z (Vk,o—fo.r.ck,o' -+ Vk*,achrc,an> s (5)
k,o o k,o

este Hamiltoniano posee solucion analitica y fue usado por Anderson como una aproximacion para el
Hamiltoniano de Hartree-Fock de campo medio, que contiene operadores de muchos cuerpos trans-
formandolos en el Hamiltoniano de un tnico cuerpo.

Una explicacion esquematica de este modelo se encuentra en la figura 4] Los electrones localizados
estan sumergidos en el mar de Fermi de un metal con una energia ¢y menor que la energia de Fermi
Er (esta energia en el hamiltoniano [5| esta descrita por E;). Un espin localizado esté en un estado
degenerado con una energia ¢y por debajo de la energia de Fermi y estd ocupado por un electréon
(en este caso con espin “up”). La doble ocupacién estd limitada por la repulsién de Coulomb U, que
aumenta la energia de doble ocupacién a €y + U por encima de la energia de Fermi.
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Figura 4: Representaciéon esquemética del modelo de la impureza Anderson: Los electrones de conduccién
se encuentran llenando el nivel de Fermi. Un estado localizado con energia ¢ por debajo del nivel de Fermi,
la energia para un segundo electrén ocupara el nivel de energia Fg + U.

Anderson determiné que una impureza atémica con una repulsion Coulombiana U, y una hibridacién
bastante débil V' entre el estado localizado y la banda de conduccion puede retener un momento
magnético finito en este modelo.

Teniendo este modelo de espin localizado se consideran interacciones entre el estado localizado y los
electrones de conduccién. El electrén en el estado localizado puede disminuir su energia cinética por
medio de un salto (“hopping”) virtual a los estados desocupados en la superficie de Fermi (el electrén
extiende su funcién de onda) [2]. Esto ocurre solo si hay estado habilitado del mismo espin en la
energia de Fermi, esto se debe a un exceso de electrones con espin opuesto en el nivel de energia
de Fermi del “bulk” para permitir esta transicién (debido al principio de exclusién de Pauli) [62].
Pero para crear estados locales con exceso de espines en la vecindad de la impureza es necesario que
exista un nimero de electrones semilocalizados, y este proceso tiene un costo de energia. Por lo tanto
se tiene una competicion entre la energia ganada para deslocalizar al electrén en la impureza y el
costo de energia para localizar a los electrones de conduccion alrededor de la impureza (este electrén
queda saltando entre localizado y deslocalizado). A temperaturas suficientemente bajas predomina la
deslocalizacién de la impureza [27]. Los electrones en el bulk metélico tratan de apantallar el espin
de la impureza formando un estado singlete (“spin-singlet”) con la impureza electrénica [28] 46] (fi-
gura. Este enlace antiferromagnético entre el estado de la impureza y los electrones de conduccién
tiene una escala de energia caracteristica de KTx. Este estado singlete es frecuentemente llamado
“nube Kondo” y es asociado a una larga escala que tiene la forma {x = hvp/(kpTk) donde vr es la
velocidad de Fermi, esta longitud es frecuentemente estimada tedricamente entre los 0,1 y 1 micrones
pero experimentalmente no se ha observado [1]. A temperaturas T >> T el sistema no es energéti-
camente favorable y el estado singlete no se forma y por lo tanto la resistencia es proporcional a 7%
debido a la dispersién de los fonones. A medida que la temperatura se acerca a Ty la resistividad
llega a su minimo y aumenta logaritmicamente como se mostré en la dependencia de la resistencia
con la temperatura (ecuacién . Gracias a los desarrollos tedricos acerca del tema se pueden hacer
predicciones para la dependencia de la resistividad de muchos parametros del sistema metal-impureza
como: el voltaje, el campo magnético, y la penetracion de la impureza magnética por debajo del nivel
de Fermi [35], [72]. Sin embargo estas predicciones no son facilmente probadas en sistemas metalicos
porque los pardmetros de los metales reales son dificiles de cambiar o esto es simplemente imposible,
por ejemplo, no es posible cambiar la energia de la impureza relativa al nivel de Fermi, ni para crear
un voltaje de polarizaciéon grande a través de una impureza que esta rodeada por una estructura
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metalica. Por esto se habia dejado de lado las investigaciones acerca del efecto Kondo en los metales
hasta el desarrollo experimental de los puntos cudnticos litogréficos, sistemas en donde se puede te-
ner el control experimental de los principales parametros, algunas veces estos sistemas son llamados
atomos artificiales.

Aproximaciéon Atémica Para el modelo de Anderson

Los sistemas con interacciones electrén-electron fuerte, cobran importancia a partir de los anos se-
tenta a causa de los fendmenos de valencia intermediaria en los sistemas Kondo. Uno de los primeros
modelos para describir estos sistemas fue propuesto por Hubbard [29], que tiene solucién exacta pa-
ra parametros muy particulares. Con el tiempo se desarrollaron otros modelos para el estudio de
estos sistemas fuertemente correlacionados, como el de la impureza de Anderson [§], y el de la red
de Anderson [16] 21]. En esta tesis emplearemos un nuevo método que soluciona el hamiltoniano de

Anderson (tanto para la red, como para la impureza) al que llamaremos aproximacion atémica (AA)
con un potencial de Coulomb finito (U —finito) (AAUF).

Figura 5: Diagrama multinivel efectivo para la aproximacién atémica .

El limite atéomico para el modelo de Anderson, consiste en considerar el ancho de banda para los
electrones de conduccién, tendiendo a cero, esto es “colapsar” toda la banda de conduccién, en un
Unico nivel energético, entorno al nivel de Fermi. El limite atémico puede ser resuelto analiticamente,
obteniéndose 16 autoenergias y 16 autoestados que contienen todas las excitaciones fundamenta-
les que generan el efecto Kondo. La AAUF aplica la solucién del limite atémico para el modelo
de Anderson como una “semilla” que genera la solucién aproximada para los casos de la impureza y
de la red de Anderson, en esta tesis solo consideraremos la solucion AAU F para el caso de la impureza.

Esta estructura multinivel corresponde al limite Kondo a temperatura 7" por debajo de la temperatu-
ra Kondo Tk. El singlete Kondo esta representado por el nivel 11 (figura . Las lineas sélidas estan
asociadas a transiciones entre estados que producen residuos diferentes de cero para las funciones de
Green atémicas a muy bajas temperaturas (Apéndice A) y que generan el pico Kondo. Las transi-
ciones representadas por las lineas discontinuas producen residuos iguales a cero y son irrelevantes a
bajas temperaturas. Esta estructura de autoestados no es estatica y cambia con la energia del nivel
localizado (Ep¢) siguiendo los diferentes regimenes del modelo de Anderson para la impureza: PC
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vacio, valencia intermediaria, régimen Kondo y doble ocupacion; ademads los residuos asociados a
las posibles transiciones dependen de la temperatura. La estructura presentada en la figura [5| es la
correspondiente al punto simétrico del modelo (Epc = —U/2, p = Ef = 0,0) a temperaturas por
debajo de la temperatura Kondo Tk.

El modelo de Anderson periédico describe una banda de conduccién, c-electrones (primer término
de @, la energia en un estado localizado f-electrones (segundo término), en el caso de una red de
estados localizados se representa como una sumatoria sobre los sitios j con espin o, una repulsion
coulombiana en cada uno de los sitios de los estados localizados (tercer término) y una hibridizacién
de los estados localizados con la banda de conduccién (Hj). Este modelo se escribe de la siguiente
forma

H = Z Ek,UCLng,U + Z Edf;‘f,gfj,a +U Z NjoNjs + H;, (6)

k,o 30 J

los operadores C’L(7 y Cx . son los operadores creacién y destruccién de los electrones en la banda
de conduccién (¢ — electrons) con vector de onda k, componente de espin ¢ y energia Fy,. Los
operadores fj, vy ij,U corresponden a los operadores para los electrones localizados (f — electrons)
en la base de Wannier en el sitio j, componente de espin ¢ y energia E,. La tercera componente de
@es la repulsién de Coulomb entre los electrones localizados en cada sitio, donde n;, = ij, ofio esel
operador numero de los electrones f y & es la componente de espin opuesta a o. El cuarto término
describe la hibridacién entre los electrones de conduccién y los electrones localizados y se escribe
como [16]:

H, =" (VikoFo G + Vi Ccofir) (7)

7,ko

con el factor de acoplamiento V;y, dado por

1 :
Vike = \/—N_SVU(k) exp(ik - R;). (8)

Empleando los operadores de Hubbard X;,, = |7,b)(j, a| que transforman el estado |a) del sitio j a
estado |b) de mismo sitio, siendo |a) y |b) estados propios del nimero de electrones. El dlgebra de
estos operadores esta definida por la regla del producto cuando estdn en el mismo sitio [21]:

X abXjed = Ove * X} ad, 9)
X;00X500 = Xjoo (10)

con estos operadores es posible generalizar la ecuacion para diferentes configuraciones usando
muchas otras elecciones de estados, asi el hamiltoniano @ queda escrito por

H = Z Ek,UCILO—Ck,U + Z Ej,UXj,UO' + Hh (1]')
k,o J,o
donde
H, = Z <V},k,aXJT,OUCk,a + jfk,acli,ngDJ) (12)
7.k,o

El segundo término la energia F;, de la ecuacién contiene la repulsion de Coulomb descrita
en el tercer término de la ecuacion y los términos k y ¢ en la suma indican que se suma so-
bre todos los estados |k) y |o) que se desean incluir en el modelo. En general X, (donde a y b
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son nimeros cuanticos) tiene un caracter fermidnico si la diferencia entre el nimero de ocupacion
de los estados |a) y |b) es un nimero impar y de caracter bosénico si dicha diferencia es un niimero par.

En el modelo de Anderson para U finito hay cuatro estados |0) (estado vacio), |+) (estado “up”),
|—) (estado “down”) y doble ocupacién |d) = |+—) [} existen cuatro operadores de Hubbard (X)
que destruyen un electrén en un sitio dado [17]. La relacién de identidad en el espacio de los estados
localizados en el sitio j es

X500+ Xjoo +Xjo6 + Xjaa =1, (13)

donde ¢ = —o, y los cuatro operadores X ,, son los proyectores para los estados |j,a) (a =0, 0,0,d).
Los ntimeros de ocupacién de la impureza (promediando cada uno de los operadores de , Nja =
<X 40> satisfacen la relacion de completez

7’Lj70 + njp + ’I”Ljﬁ + n%d =1. (14)

Descripcién de la soluciéon atémica

Para resolver el modelo de Anderson de la ecuacién @ en el limite de la banda de conduccién nula
se elimina la contribucion del “hopping” [15], como se mencioné previamente, en estas condiciones es
posible determinar analiticamente todo el espectro del sistema, obteniendo un total de 16 autoestados
con sus respectivos autovectores (ver Apéndice A). Empleando el formalismo de Zubarev es posible
obtener expresiones analiticas exactas para las funciones de Green del sistema a temperatura finita
en este caso limite [47] (ver Apéndice A).

Formalmente las funciones de Green, validas para el modelo periédico (MAP) y la impureza (MIA),
se describen por la ecuacion de Dyson

GP¢ =M, I1-A,)", (15)

en esta ecuacion A, = W, - M% vy las funciones de Green forman la matriz

G0
G=1| 71 16
( 0 Gff ) (16)
y

M, = (I+GLY .- w,)t.GL¢ (17)

con W, = W4, W, definidas respectivamente
Wik, 2) = [V[Pg.: (k. 2) (18)
Wik, 2) = [VIge, (k, )T (19)

con

1) ()

'En el caso de repulsién de Coulomb infinita U — oo no existe doble ocupacién (|d))
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en esta ecuacién la funcién de Green GZ¢ en ((17)) es en principio desconocida. La matriz M, estd de-
finida por los cumulantes

My = () 1)

ms3; MMg3s
M¢ _ Moo Moy (22)
My MMy

usando estas definiciones de las funciones de Green exactas G (iw) de los electrones en los estados

localizados PC' desarrollando la matriz de inversién en , usando ,, y :

e - (9 9 )
T G31 G33

m m ; ! -
( 11 13 ) _ ]V|290¢(Zw)(m11m33 —m13m31) ( -1 1 )

ms3y Mngss3

L — V24 (iw) (M1 + ma3 + mag + mar)

e - (% %)
' G42 G44

Moo 1Moy . 9 . . 1 1
( - ) V120, (iw) (mazmag — magma) ( 11 )

= - 24
1 - |V|2<,0¢(1w)(m22 + My — Moy — My2)} (24)

Yo, con o =T, ] es la funcién de Green para la banda de conduccion que para este caso es modelada
como una banda cuadrada de ancho D = [A, B|

1 2 =B+
eale) = g (S5 (29

aqui p es el potencial quimico, z = 1w, A y B los extremos del ancho de la banda de conduccion.
De forma similar como se calcularon y es posible encontrar las funciones de Green de los
electrones de conduccion G (k, k', iw) y la FG cruzada G¢/ (k, iw)

VI

. : |14
Gk, K iw) = go,(k,iw)d(k k') + N.

gS,T (kv Z(.U) X

(ma1 + mag + mys + may)

. X 0 k/, ZCL) 26
1— ’VPSDT(ZCU)(mH + mg3 + mq3 + m31) gc,T( ) ( )
I ) 0 ; / \45 0 .
Gk K, iw) = g, (k iw)d(k k') + N, 9, (k,iw) x
(m22 + Mayg + Myg + m31) % ggi(k/7 iw) (27)

L — [V[2py(iw)(maz + mag — Moy — Ma2)
la funcién de Green G¢/ estd definida por el vector columna con dos componentes [67]

fof = (G8‘£'7a'7 G?;,a)’ (28)
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(ma1 + mss + mys + ms;)

\%
G (k,iw) = 0 (K, iw) X : 29
T ( ) \V ng ’T( ) 1-— |V\2g0¢(zw)(m11 + ms33 —+ mi3 —+ mgl) ( )
. . + Moy + Mys + mgl)
G (k, iw) = 0 (K, iw) x (ma2 30
¥ ( ) \/ngc’i( ) 1 — V2, (iw)(mag + Mg — Moy — Miyo) (30)

el procedimiento para calcular los cumulantes exactos efectivos M, es tan complicado como obtener
las funciones de Green exactas GZ/. Se debe destacar que obtener los cumulantes exactos efectivos
es equivalente a sumar todas las contribuciones que al realizar la expansion diagramatica asociada
al problema, generan diagramas no irreducibles, teniendo en cuenta las reglas para la construccion
de diagramas asociadas al algebra de los operadores de Hubbard [44]. Es decir obtener una solucién
exacta para los cumulantes efectivos es equivalente a obtener una solucion analitica exacta para el
problema.

El limite atomico del modelo tiene la misma forma funcional para la ecuacién de Dyson [15]
GPOer = M2 (T - WM (31)

de estas ecuaciones, dado que se conoce la solucion analitica exacta para las funciones de Green, es
posible calcular los cumulantes exactos en este caso limite

My = (I+ G- W))'GE, (32)

Para el nivel localizado en el origen las ecuaciones y (19) son definidas

Wit = 18P = (1 1) )

wi) = e = (1 ) 39

donde la contribucién de los electrones de conduccién c— esta sobrestimada [15], porque se concentran
en un solo nivel de energia €y (consecuencia de “colapsar” la banda de conduccién en un tnico nivel).
Para alivianar estos efectos se reemplaza V ~ A en (33) y (34]) y la funcién ¢, es

po(z) = Ni S, (k. %) (35)
0y —L
A= —— (36)

donde el potencial quimico p aparece en ¢,(z) porque £(k,z) = Ey, — p en g2, (k, z). Y la funcién
©%(z) se obtiene por sustituir gga(k, z) en por la funciéon de Green no perturbada correspondiente
a la banda de conduccién de longitud cero, localizada en gy (ver Apéndice A).

La esencia de la presente aproximacion consiste en sustituir el cumulante efectivo M, desconocido,
por el cumulante del limite atémico M conocido, teniendo en cuenta (33)) y (34]) después se construye
el cumulante aproximado M® como sigue

M, — M (37)
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procediendo con la inversién de la matriz de inversién (32]) empleando (33)) y (34]) reescribimos la
matriz M, para la solucién atémica

at at

MY — my; M3
0 - mat mat

31 33

g11 913 2 0/: 1 -1
+ |A w —
( g1 033 ) A ‘PT( )(911933 — 913931) ( 1 1 )

1— |APG(iw)(g11 + g33 — 913 — g31)

at at
M — Moy Moy
1 - at

at
My Myy

(38)

(22 9) & 1P g - smag)
_ 942 G4 (39)
1— |A|2<P3(W)(922 + ga4 — G214 — Ga2)

—_ =
—_ =
N—

reemplazando Mﬁt y Mft en las ecuaciones y se obtienen las funciones de Green para el
modelo atémico. Las funciones de Green: FG de conduccién G< y cruzada G son encontradas de
forma similar. Las funciones g;; son calculadas considerando: la banda de conduccién en el limite de
longitud cero y U-finito entre los electrones f (localizados) (Apéndice A). Los valores de m;; son los
residuos de los electrones f (Tabla (3 del apéndice A). En este limite todas las contribuciones en la
integral de transferencia entre los sitios electrénicos en la red son eliminados en el hamiltoniano, por

esta razén V, =V en (7).

Imposicion de la Regla de suma de Friedel

La interaccion entre una impureza magnética, ligada a un estado localizado y la banda de conduccion,
puede verse dentro del formalismo general de teoria de dispersion en mecanica cuantica, dentro de
esta, la satisfaccion de los principios de conservacion de la carga, el espin y el momentum magnético
orbital son consecuencia de la denominada regla de suma de Friedel [75], que admite la expresién
matematica

_ sin®(mny,)

Pio(p) = A (40)

donde ps, (1) es la densidad de estados en el nivel localizado evaluada en el potencial quimico [33].
La regla de suma de Friedel [40] en T = 0 relaciona los estados extras por debajo del nivel de
Fermi producidos por la dispersién de electrones de conduccién, electrones localizados y el corrimien-
to de fase (i) en el potencial quimico obtenido mediante el célculo de la matriz de transferencia
Tt o(2) = V2GI19(2) para la impureza donde V es el potencial de dispersion.

La diferencia entre las funciones de de Green exacta y aproximada radica en las energias € estan

asociadas a los propagadores de los electrones ¢ en el calculo de los cumulantes efectivos M¢//(z2),
mientras que para la aproximacion estas energias son concentradas en el nivel de conduccion atémico
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go en M%(2). A pesar que M%(z) es s6lo una aproximacién, contiene todos los cumulantes de la
solucion exacta. De este modo se puede esperar que las funciones de Green correspondientes tengan
caracteristicas muy realistas. Sin embargo se debe decidir que valor de ¢, elegir. Para esto se considera
que la posicion del nivel atémico de conduccién debe ser dado por €9 = 1 £ d,,. Esto deja la libertad
de escoger el valor de gy que satisfaga la regla de suma de Friedel definida en la ecuacién (40)) [67],
asegurando que el valor de gy sea el mds préximo al potencial quimico (nivel de Fermi en este caso).

Propiedades termoeléctricas

Para calcular el transporte termoeléctrico, en condiciones estacionarias, a través de todos las nanoes-
tructuras se aplica un voltaje “bias” (AV =V, — Vg) a través de los conductores de la izquierda (L)
y de la derecha (R), ademds de una pequena diferencia de temperatura (AT = T}, — Tg). De la teoria
de respuesta hneal podemos saber que: una corriente J, ﬂuye por el sistema debido a gradientes de
temperatura VT o por la existencia de campos eléctricos E = —VV. En los sistemas estudiados en
esta tesis se fija el potencial quimico en cero (1 = 0) y por lo tanto las contribuciones debida a los
gradientes del potencial quimico desaparecen (ﬁp = 0). Asi la corriente de carga (J.) y la corriente
de calor (Jg) que circulan por el sistema vienen dadas por [9]:

J, = e2L0(T)(—AV)+%Ll(T)(—AT), (41)
Jo = eLl(T)(_AvH%LQ(T)(_AT), (42)

donde e es la magnitud de la carga eléctrica y Lo(T"), L1(T") y Lo(T) son los coeficientes de transporte.
La conductancia de electrones es medida en condiciones isotérmicas (AT = 0). Asi la ecuacién
queda de la forma

J. = e2Ly(T)(—-AV), (43)

de la definicién de la conductancia eléctrica [9]

G(T) = — =e?Lo(T). (44)

AT=0

Alxlfn—lm AV

La contribucién de la conductancia térmica (k) es usualmente medida situando la muestra en un
circuito eléctrico abierto de tal forma que J. = 0. Reemplazando J, = 0 e la ecuacion

1 Ly(T)
AV = — 4
V= o) (45)
Substituyendo este resultado en la ecuacién (42) se obtiene
1 L3(T)
= (Ly(T) -3 —AT 4
o= 7 (1) - 53 ) (-a1) (46)

y de la definicién de la conductancia térmica [9]

. Jo
w(T) = - Al%rgo AT

:l<hqyfﬂn>. (47)
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Por simplicidad no se considera la contribuciéon debida a los fonones en la conductancia eléctrica.
Generalmente existen efectos de interaccion entre las corrientes eléctrica y térmica. La termopotencia
(o coeficiente Seebeck) es definida por la relacién

AV =1 Ly(T)
5= dm AT ro €T (LO(T)) ’ (48)

Para calcular los coeficientes Lo(T), L1(T) y Lo(T) seguimos el articulo de Dong y X. L. Lei [13]
el cual deriva la corriente de particulas y las formulas de flujo térmico de un PC' conectado a dos
conductores con el formalismos de Keldysh para las funciones de Green fuera del equilibrio. Los
coeficientes de transporte eléctrico y termoeléctricos fueron obtenidos en presencia de un potencial
quimico y gradientes de temperatura con la relacién de Onsager en el régimen lineal automaticamente
satisfecha. Los coeficientes de transporte son consistentes con las formulas termoeléctricas generales
derivadas con anterioridad dadas por

L(T) = % / (ang—f)) W (w) oo, (49)

donde, np es la funcién de distribucién de Fermi-Dirac, 7,(w) = 72|Goor(w)|* es la transmitancia
para la electrones con espin o, con 7 = V2?/A es la constante de acoplamiento entre la banda de
conduccién y el punto cudntico, A es el parametro de Anderson. Gy ,(w) es la funcién de Green local
en el PC', la cual es diferente para cada nanoestructura.

Funciones de Green locales para cada nanoestructura

Estas funciones de Green se contruyen con todas las probabilidades de transiciéon que puedan realizar
los electrones en la nanoestructura.

» Gy (w) para el PC inmerso en el HC.

Gooo(w) = (Go(w))’ V2GEP (w) (50)

» Gy (w) para el PC acoplado lateralmente al HC.

Gooo(w) = Gow) + (Go(w))* VG2  (w) (51)

» Gyoo(w) para el nanotubo de Carbono zig zag de pared simple acoplado lateralmente al PC.
Gooe(w) = G5 (w) + (G5 (W) VEGEP (w) (52)

donde G¢(w) corresponde a la funciéon de Green de la banda de conduccién, que ne los dos
primeros casos corresponde a la funcién de Green de una banda de conduccién cuadrada (ver
ecuacion . Para el caso de el nanotubo corresponde a la funcién de Green del nanotubo de
Carbono de pared simple zig — zag (ecuacién .
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Ley de Wiedemann-Franz

Para metales ordinarios el estado de la ley de Wiedemann Franz (LWF) describe una relacién entre
la conductancia eléctrica y la conductancia térmica definida por el nimero de Lorentz (£)

L= (53)

que asume un valor universal independiente de la temperatura dado por £y = (%2> (%B)Q = 2,45 X

1078WQ/K?, donde kg es la constante de Boltzmann y e la carga eléctrica. Este resultado es con-
secuencia del comportamiento de los electrones en el metal como un liquido de Fermi, y expresa
béasicamente el hecho que los electrones libres soportan el transporte de carga y el transporte de calor
(sin considerar la contribucién de los fonones). En esta tesis se trabaja la LWF en la forma

L(T)
Ly

W = (54)
Para metales ordinarios, las conductancias eléctrica y térmica estan relacionadas con los mismos pro-
cesos de dispersion y solamente una débil dependencia con la energia. Esta es la principal razén porque
los metales ordinarios muestran bajos valores en ZT'. Sin embargo en el caso de las nanoestructuras
la situacion es completamente diferente debido al nivel de cuantizacién y la interaccién coulombia-
na, las cuales cambian drasticamente las propiedades de termoeléctricas del sistema. En el caso del
TSE (figura[6) se mostrard que la violacién de LWF es asociada con la interaccién de Coulomb [56].

Ademads se muestra que la violacion de LWF a temperaturas T' ~ A conduce a un fuerte incremento
en ZT.

19



RESULTADOS

Transistor de un simple electrén (TSE)

PC

Figura 6: Esquema de un punto cudntico PC inmerso en un hilo cuéntico HC o Transistor de un solo
electrén TSE, (o SET, por sus siglas en ingles, Single Electron Transistor). L y R hacen referencia a los
electrodos de izquierda y derecha que forman el hilo cuantico. V' es la hibridaciéon del hilo cuantico con el
punto cuéntico, la cual se asume de igual valor para los electrodos L y R (conductores simétricos e idénticos).

En un trabajo anterior [52], se calcularon las propiedades termoeléctricas de un punto cuantico con
conductores paramagnéticos modelados como un canal balistico para el cual se empled la aproxi-
macién de campo medio X —boson [21] en el limite de correlacién de Coulomb infinita, donde se
identificé una escala de temperatura 7' ~ A asociada con los procesos de fluctuacién de carga, con A
definido por A = V?p. (1) = T;—‘g evaluado en el potencial quimico p = 0,0 y el ancho medio de la
banda D = 100A. Para esta escala de temperatura la figura térmica de mérito tenia valores mayores
que la unidad justo en la transicion de la region de punto cuantico vacio a la regiéon de valencia
intermediaria. Los resultados obtenidos fueron atractivos pero con limitaciones en el tratamiento de
campo medio a bajas temperaturas.

Para el caso de la Aproximacion Atomica es posible obtener la fisica a bajas temperaturas dominada
por el efecto Kondo, dentro de una aproximacién con un caracter “many-body”, que ademés describe
bastante bien la regién de fluctuacion de carga a temperaturas T ~ A. Ademads se satisface la ley
de Wiedemann-Franz (LWF') que es asociada al cardcter de liquido de Fermi del sistema [9, [13], 37, [52].
Para nuestros cdlculos se eligieron los siguientes pardmetros: A = 7V 2p () = % = 1, con potencial
quimico g = 0,0 y D = 100A, el ancho medio de la banda de conduccién. La correlacion U —finita
se define en dos niveles del sistema; un nivel localizado en el punto cudntico Ep¢c y el otro ubicado
en Fpc + U, esto determinard las propiedades termoeléctricas del TSE. La energia de correlacién
electrénica estd descrita por U = 204, y el limite simétrico del modelo de Anderson se alcanzado

2De igual forma como se definié en la introduccién.
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Figura 7: Conductancia eléctrica vs Energia del PC' (Ep¢) para un PC inmerson en HC.

cuando Epc = Fy = —10,0A. Estos pardmetros definen dos energias £y = Epc — U/2 = —20,0A
y B3 = Epc + U/2 = 0. Todos los valores de energia son expresados en unidades de A. Estos
resultados muestran el comportamiento de las propiedades termoeléctricas en dos regimenes: bajas y
altas temperaturas.

Efectos a bajas temperaturas

En la figura [7| se muestra el comportamiento de la conductancia eléctrica (G) para bajas
temperaturas en funcion del voltaje “gate” del PC, representado por Epc. A bajas temperaturas
T = 107%A se presenta una meseta en el maximo de conductancia G (2¢?/h) al rededor del limite
simétrico (Epc = —U/2 = —10A) que corresponde justo al régimen Kondo, donde se manifiesta el
efecto Kondo en la conductancia eléctrica [9] [13] (68, [74]. Este es el limite unitario de la conductan-
cia eléctrica y se obtiene experimentalmente en sistemas de PC' reales a temperaturas del orden de
10mK, W. G. van der Wiel et al. [T1] obtuvo el limite unitario en un PC semiconductor a T' = 15mK
con un campo magnético aplicado de B = 0,4T. Por otro lado A. V. Kretinin et al. [3] obtuvo el
mismo limite en un dispositivo basado en nanohilos y PC's suspendido a una temperatura de 10mK,
sin campo magnético.

Dado que nuestros resultados indican que se alcanza el limite unitario a 7' = 1073A ~ 10mK es-
timamos que nuestro pardmetro A es del orden de ~ 10K. Para temperaturas intermedias (7' =
(1072 — 5 x 1071]A, figura [7)), surgen dos picos alrededor de las regiones donde existen fuertes fluc-
tuaciones de carga en el PC, asociadas a la entrada de un electrén en el PC (pico de la derecha en
Epc/A =0), y la entrada del segundo electrén (pico de la izquierda en Epc/A = —20), el minimo
en G entre los dos picos es asociado a la competencia entre el bloqueo de Coulomb y el efecto Kondo.

Cuando la temperatura se incrementa por encima de la temperatura Kondo, el efecto Kondo des-

21



1.5\\\\\\\I\I\I\‘\\\\\\\\\I\I\

6.0x10°

0.0

0.5

-3 1 L L
BOx10 55700 5 S0 5 0 5

.
L
oL o0
2B
r 3
05 — T=10"A
i — T=10"A
L -1
ok T=10"A
i — T=5.10"A
gl v vl
20 -10 0
E /A

Figura 8: Termopotencia vs Energia del PC' (Ep¢) para un PC inmerson en HC'.

aparece y el bloqueo de Coulomb domina haciéndose responsable del minimo en G. Estos resultados
estdan de acuerdo a los obtenidos por el tratamiento de GRN [9] [74].

La figura |8 muestra el comportamiento oscilatorio de la termopotencia en funcién de la energia Epc,
donde se evidencia la simetria electron-hueco alrededor del limite simétrico S_g,. = —Sg,. [9]. Este
comportamiento es asociado a la competicion entre los diferentes portadores de carga presentes en
el sistema (electrones y huecos). A muy bajas temperaturas (kg < A), las cargas pueden tunelar a
través de un solo nivel y en este caso el sistema se comporta como un tinico nivel. La region entre E
y E5 es la mas relevante, debido a la disminucion de la termopotencia dada por el tunelamiento de
los electrones de la banda del lado izquierdo al lado derecho atravesando el nivel de doble ocupacion,
E)s es igual al numero de huecos que tunelan del lado izquierdo al lado derecho a través del nivel de
simple ocupacién E;. Este es el efecto bipolar reportado por J. Liu et al. [32] para diferentes regimenes
del modelo de la impureza de Anderson. La oscilacion del lado derecho es asociada al paso de PC'
vacio a valencia intermediaria, mientras la oscilacién del lado izquierdo es asociada a la transicion
de la regién Kondo a la region de doble ocupacion. Es interesante observar que en torno al limite
simétrico (regién Kondo, Fpc = —10A) no hay oscilacién, debido a que en estas condiciones no hay
fluctuaciones de carga, solamente existen fluctuaciones de espin caracteristicas del efecto Kondo.

En la figura |§| muestra el comportamiento de la cantidad adimensional /T, en unidades de LGy
en funcion de la energia del punto cuantico Epc, donde Ly es el nimero de Lorenz y Gg es la
conductancia balfstica, para diferentes valores bajos de temperatura. En la regién Kondo (T = 1073A)
el comportamiento de x/T es similar al comportamiento obtenido en la conductancia eléctrica (figura
7). Este comportamiento es una consecuencia de la ley de Wiedemann-Franz y es valida a bajas
temperaturas [9, [13], 37, [42] 64 [74]. A temperaturas mayores a Tk, hay una formacién de dos maximos
(ver curva para T = 107! A) los cuales surgen al cruzar de la regién de PC vacio a la regién de valencia
intermediaria y al pasar de la regiéon Kondo a la region de doble ocupacion.
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Figura 9: Conductancia térmica x normalizada por la temperatura (%) (LoGyp) en funcién de la energia Epc
para diferentes temperaturas.

Efectos a altas temperaturas

Este régimen compete al intervalo de temperaturas entre T' = [1 — 10]A y se caracteriza por las fuertes
fluctuaciones de carga. Para el TSE esta es una region interesante porque la cantidad adimensional
de la figura térmica de mérito (Z) adquiere valores significativamente altos.

En la figura se muestran los diferentes regimenes de ocupacion del sistema: estado vacio (ny),
simple ocupacion ny, + Naown y estado de doble ocupacién (ng), en funcién de la energia del PC' Epc
para T = A. El cambio de signo de S ocurre alrededor de los puntos P;, P, y P; representados en
la figura . En el régimen de PC vacio (a la derecha del punto P;) para valores alejados de Pi,
la termopotencia toma valores cercanos a cero S ~ 0,0. A medida que EpC' se acerca al punto Pj
entorno al potencial quimico, estados accesibles en el PC' empiezan a ser ocupados por los electrones
que tunelan desde el canal de conduccién, incrementandose la conductancia eléctrica y obteniéndose
valores de termopotencia negativos (S < 0) provenientes de la contribucién electrénica. Cuando el
voltaje Fpc se ubica a la izquierda del punto Pj, la ocupacién electrénica en el PC' es superior a 1/2,
los estados vacios disminuyen pues el PC' empieza a llenarse y con ello el tunelamiento electrénico
decae, la principal contribucién para la termopotencia se debe ahora a los huecos S > 0. Alrede-
dor del punto P, la ocupacién de electrones n,, + Ngow, €5 cercana a uno y practicamente no hay
estados accesibles para los electrones, por lo que se suprime la fluctuacién de carga, lo que origina
que entorno a P, S ~ 0,0. Cabe notar que el punto P, coincide con el punto simétrico del modelo
(EpC = —U/2 = —10A) asociado a la ocupacién unitaria en el PC', lo que origina el efecto Kondo y
por estar en una condicién de simetria electréon-hueco, el efecto bipolar hace que S = 0,0 a cualquier
temperatura.

La conductancia eléctrica G es diferente de cero a bajas temperaturas debido tinicamente al efecto
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Figura 10: En (a) se muestra la termopotencia para la misma temperatura con los puntos Py, P» y Ps
senalados en ambas graficas. (b) Nimeros de ocupacion ngeyp: estado vacio ng, estados “up” (nyp,) y “down”
(Ndown) y doble ocupacién ng en funcién de la energia Epc para T = A.

Kondo (ver figura. . La oscilacién que aparece a la izquierda de P, es asociada al surgimiento del
estado de doble ocupaciéon que comienza a convertirse en un estado accesible para los electrones.
Entre los puntos P, y P, la termopotencia es negativa porque hay una mayoria de estados con energia
Epc+U que ahora son accesibles para los electrones (ver ﬁgura, lo que nuevamente genera valores
de S < 0. Cuando se varia el voltaje Epc hacia el lado izquierdo de P;, la doble ocupacién tiende a
ser completamente alcanzada, la entrada de electrones al PC' disminuye y empieza a ser importante
la contribucién de los huecos (S > 0). Para valores de EpC muy hacia la izquierda, alejados de Py, la
termopotencia tiende a cero, pues al alcanzarse la doble ocupacion en el PC' se suprime la fluctuacion
de carga, la conductancia eléctrica G (ver figura y la termopotencia S tienden a cero (figura .

Los estados accesibles para los electrones se encuentran en el régimen de estado vacio y doble ocupa-
cién (inset ﬁgura. Alrededor de P; aparece una nueva oscilacion analoga al punto Pj, pero esta vez
es asociada con los estados de doble ocupacion. Entre los puntos P, y P la termopotencia es negativa
porque en esta region el nimero de estados de doble ocupaciéon con energia Epc + U aumenta y los
electrones pueden acceder y la termopotencia se vuelve negativa (S < 0). Al variar la energia Fpc
hacia la izquierda del punto P los estados de doble ocupacion son iguales a los estados de simple
ocupaciéon y para los valores de Epc de la izquierda de P, la contribucion de S proviene de los huecos
y la termopotencia se vuelve positiva (S > 0).

En la figura [11] se muestra la termopotencia lineal en funcion del voltaje Epc para diferentes valores
de temperatura por encima de T'= A. En este régimen de temperatura la termopotencia y al figura
térmica de mérito (Z7') adquieren valores altos lo cual es conveniente para la aplicacién en sistemas
de refrigeracion y generadores de termopotencia. Se muestran fuertes variaciones de la termopotencia
principalmente en las regiones de PC' vacio y doble ocupacion. Las dos oscilaciones al rededor de
Epc = —10A son asociadas a los procesos de fluctuacién de carga vinculados con el cambio de los
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Figura 11: Termopotencia en funcién de la energia Epc para valores de temperatura mayores a A.

nimeros de ocupacion. Todas las curvas para los diferentes valores de temperatura cruzan por el
valor cero en la termopotencia (S = 0) en los mismos valores de energia: F, Fy y Es. Este tipo de
oscilaciones fue observado recientemente por R. Scheibner et al. (figura 2b de la referencia [66]).
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Figura 12: Conductancia eléctrica en funcién de la energia Epc para valores de temperatura mayores a A.
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Figura 13: Conductancia térmica adimensional () en funcién de la energia Epc para valores de temperatura
mayores a A.

En el rango de temperaturas 7' = [1 — 10]A la evolucién de las conductancias eléctrica y térmica con
la temperatura (figura |12y [13)), es similar al comportamiento mostrado en las conductancias a tem-
peraturas 7" > 1071A (ﬁgur y E[) En la figura|13|se muestra la conductancia térmica adimensional
en unidades de LoGq en funcién de la energia Epc para valores de temperatura mayores a A. En el
limite simétrico se presenta un pico debido al régimen de bloqueo de Coulomb. Inicialmente este pico
aumenta con la temperatura hasta el valor de temperatura T' = 3A, donde obtiene el pico central més
alto, al seguir aumentando la temperatura este pico disminuye. Un resultado similar a este fue obteni-
do por R. Swirkowicz et al. [30] para un sistema de un PC' conectado a conductores ferromagnéticos.
El origen de este comportamiento se debe a que los electrones contribuyen a la conductancias de carga
y calor diferencialmente. Para la conductancia eléctrica la energia de tunelamiento de los electrones
o huecos es irrelevante, pero para la conductancia térmica determina el comportamiento mostrado en

la figura

En la figura[14] se muestra la ley de Wiedemann-Franz normalizada al nimero de Lorenz L, descrita

por la expresién
wo L om (3 (e
Eo TG \ 7 2 k B

Se obtienen valores de W en funcién de la energia Epc para diferentes valores de temperaturas. A
bajas temperaturas se puede ver que W siempre se satisface. Pero para altas temperaturas esta ley ya
no es valida. En el inset de [14] se muestra la desviacion estandar ¢ del valor W dado por la ecuaciéon
se incrementa con la temperatura.

R W -1y’
5_\/ T (55)
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Figura 14: Ley de Wiedemann Franz para el sistema de punto cudntico inmerso
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Figura 15: Producto entre la figura de mérito y la temperatura en funcién de la energia Epc del punto
cuantico para altas temperaturas.

En 55| N es el niimero de puntos considerados en el calculo numérico. Esta desviacién d se incrementa
conforme aumenta la temperatura. La importancia de este detalle es que asocia la violacion de la
LWEF con el incremento de la figura térmica de mérito Z7T', como se presenta en la figura y es
también discutido en literatura reciente por otros autores [5, 22, [70]. En la figura |15 se muestra ZT
en funcion de Fpc para diferentes temperaturas. A bajas temperaturas el sistema tiene una pobre
eficiencia en todos los regimenes, pero para temperaturas del orden de 7'~ A, en las regiones de fuerte
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fluctuacion de carga, tanto en la transicion del régimen de PC vacio a valencia intermediaria como
para la transicion del régimen Kondo a doble ocupacién ZT" alcanza valores elevados. El TSE en estas
regiones muestra un buen potencial para ser empleado o implementado en aplicaciones tecnologicas.
Similares conclusiones se obtuvieron en un trabajo previo, empleando una aproximacién tipo campo
medio para tratar los efectos asociados a la correlacién electrénica [52].
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Punto cuantico acoplado lateralmente a un hilo cuantico

PC

HC

Figura 16: Esquema de un punto cuéntico (PC') acoplado lateralmente a un hilo cudntico (HC') modelado
como un canal balistico.

El sistema consiste en un punto cuantico acoplado lateralmente a un hilo cuantico con un potencial
de hibridacion V; entre el PC' y el HC' y el hilo cuantico con un potencial V' como se muestra en la

figura
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Figura 17: Termopotencia (S) vs Energia del punto cudntico (Epc) acoplado lateralmente a un PC.

En la figura se presenta la termopotencia lineal S en funcién del voltaje “gate” representado
por la energia del PC' (Fpc) para diferentes temperaturas. De igual forma que para el caso del
TSE, S tiene un comportamiento oscilatorio caracteristico similar al caso del PC inmerso, pero en
este caso hay un cambio de signo a bajas temperaturas, lo cual es consecuencia del caracter Fano
antiresonante del sistema, asociado a la presencia de un canal resonante asociado al PC'y un canal no
resonante asociado al hilo cuantico (HC') para el transporte electrénico. Este caracter antiresonante
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se manifiesta como pequenos picos en la densidad de estados asociados a la funcién de Green local
del PC en el régimen Kondo y a las condiciones de fluctuacion de carga en el PC' [19], originando
un minimo en el coeficiente de transmision 7,(w) y en la conductancias eléctrica (G) y térmica (k) a
bajas temperaturas en el régimen Kondo [9] 42} 50].
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Figura 18: Conductancia eléctrica por temperatura vs Energia del PC acoplado lateralmente a un HC.

En la figura [18] se muestra la conductancia eléctrica (G) en funcién de la energia Epc a diferentes
temperaturas. Para bajas temperaturas (7' < A) es evidente una meseta en el valor minimo de G(0,0)
alrededor del limite simétrico Fpc = —U/2 = —10A, que es como un sello del efecto Kondo en la
conductancia eléctrica para estd configuracién [0, [42] 50]. Se debe tener en cuenta que para este caso el
efecto Kondo es asociado a procesos de interferencia cuantica destructiva, vinculados al caracter Fano
antiresonante del sistema, lo que origina la destruccién de la conductancia eléctrica y el transporte
térmico a través del sistema en el régimen Kondo a bajas temperaturas. A temperaturas intermedias,
son evidentes dos minimos alrededor de las regiones donde existen fuertes fluctuaciones de carga en el
PC'. Cuando entra un electrén genera el minimo de la derecha (figura y cuando entra el segundo
electron al PC' genera el minimo de la izquierda (ﬁgura. Los maximos presentes entre los minimos
son consecuencia de la competicién entre varios procesos de tunelamiento, incluyendo el efecto Kondo
que tiene la caracteristica de ser mediado por los estados cuanticos y el tunelamiento secuencial, que
estd ligado a la diferencia de energia requerida para agregar el segundo electrén en el PC' (Bloqueo de
Coulomb U) [59, [60]. Cuando la temperatura aumenta por encima de la temperatura Kondo (Tk) el
efecto Kondo desaparece y con él los procesos de cotunelamiento ligados a los cambios de orientacion
del espin (“spin-flip”). El tunelamiento resonante y el bloqueo de Coulomb son responsables del
minimo generado en GG, mientras que el valor no unitario entre los minimos se relaciona directamente
con los procesos de cotunelamiento que no desaparecen con el aumento en la temperatura. Estos
resultados son similares a los obtenidos por Yoshida et al. [74] usando GRN para este mismo sistema, y
también con los obtenidos para un sistema cualitativamente similar de impurezas magnéticas diluidas
inmersas en un canal de conduccién, estudiado por Costi et al. empleando GRN [9].
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Figura 19: Ley de Wiedemann Franz (LWF) vs Energia del (PC') acoplado lateralmente a un HC.

En la figura (19| se presentan los resultados para W en funcién de Ep¢o, para diferentes temperaturas.
Como es de esperarse los valores para bajas temperaturas son cercanos a la unidad en todos los
regimenes del sistema excepto el régimen Kondo debido a la interaccion de muchos cuerpos en el PC'|
que altera el caracter liquido de Fermi del sistema. Para altas temperaturas la LWF no es valida y
las curvas resultantes en la figura [19| son de valores mayores a la unidad.

Recientemente se han encontrado resultados que violan esta ley [70], el cual se debe al efecto Fano—antiresonant
asociado a la existencia de al menos dos canales de conduccién, uno resonante y otro no resonante.
Como se mencion6 anteriormente, la violaciéon de la LWF se vincula al incremento del producto entre
la figura térmica de mérito y la temperatura (Z7'), en particular, la literatura reporta recientemente
el caso de una “molécula” de dos PC's acoplados en paralelo sin correlacion electréonica en los PC's
[22]. El sistema consta de un solo canal resonante (en el PC') y un canal no resonante (en el HC'). El
efecto antiresonante se manifiesta en el valor minimo para la conductancia G' donde estan presentes
fluctuaciones de carga en el PC', mostrando una violacién de la LWF en el régimen Kondo a bajas
temperaturas, con valores altos de ZT" obtenidos en los “limites” del régimen Kondo a bajas tempe-
raturas, cerca al inicio de la regién de las fluctuaciones de carga en el PC| esto es: en las transiciones
entre los regimenes de PC' vacio a Kondo y de Kondo a doble ocupacion. Nuestros resultados estan
cualitativamente de acuerdo a los obtenidos por G. Gémez-Silva et al. [22] teniendo en cuenta que en
nuestro caso se tiene una fuerte correlacion electronica en el PC' y la violacién de LWF en este caso
se debe a la interaccion de muchos cuerpos en el PC' para el régimen Kondo a bajas temperaturas.

En la figura [20] se muestra el comportamiento de Z7T en funcién de la energia del PC (Epc) para
diferentes valores de temperatura; es evidente que para altas temperaturas el sistema presenta una
pobre eficiencia en todos los regimenes, pero a bajas temperaturas 7' ~ 1072, en los limites del régimen
Kondo: Epc ~ 3U/4 (pico de la izquierda), el valor de ZT es cercano a la unidad, de igual forma que
para Epc ~ U/4 (pico de la derecha) (ZT ~ 0,8). Este resultado es complementario al obtenido en el
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Figura 20: Figura térmica de mérito en funcién de la energia del punto cudntico (Ep¢) para diferentes valores
de temperatura para el caso acoplado lateralmente al nanohilo. La curva violeta corresponde al niimero de
ocupacion en el nanotubo normalizado a la mitad. En este grafico se observa que los valores maximos en ZT'
se encuentran en los limites de la regiéon Kondo.

caso de un PC inmerso en un HC', donde los valores de ZT aumenta con la temperatura (figura .
En la transicion entre el PC vacio y el régimen Kondo se encuentra un maximo en esta configuracion.
En la configuracién del PC inmerso se obtiene un minimo en Z7. En la curva que representa el
nimero de ocupacién (ngp) en el PC para T = 10734 se encuentra que los valores maximos en ZT'
se encuentran justo cuando el nimero de ocupacién tiene un valor de 1, donde la curva ngp es més o
menos plana. Es decir que los valores maximos en Z7T se encuentran en la region de bajas fluctuaciones
de carga.

32



Punto cuantico acoplado lateralmente a un Nanotubo de
carbono zig-zag de pared simple (NTCPS)
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Figura 21: Esquema del punto cudntico acoplado lateralmente a un nanotubo de carbono de pared simple
zig-zag (NTCPS). V es la hibridizacién entre el nanotubo y el punto cuéntico.

Los nanotubos de Carbono de pared simple (NTC'PS) pueden ser descritos como una o varias lami-
nas de grafeno enrolladas formando un cilindro obteniéndose estructuras unidimensionales de simetria
axial. Estos materiales presentan interesantes propiedades mecanicas, eléctricas y térmicas al ser com-
paradas con otros materiales, de alli el interés de investigadores por estudiar estos materiales.
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Figura 22: Pardametros de red de una lamina de grafeno con sus respectivos vectores unitarios. Presenta
simetria traslacional de dos dtomos (circulos blanco y negro).

Los nanotubos de carbono son altamente resistentes en funcién de la tension alcanzando los 63G Pa
un valor muy alto comparado con los 1,2G Pa que presenta el acero rico en carbono. En cuanto a
la elasticidad, alcanza valores cercanos a 17 Pa debido al enlace sp? formado entre los dtomos de
carbono [69].
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La forma de enrollar la ldmina (quiralidad) esté determinada por los indices (n, m), llamado el vector
quiral. Estos niimeros n y m son ntimeros enteros que indican el nimero de vectores unitarios (d;
y dz) a lo largo de dos direcciones de la red hexagonal (ver figura 22). En el caso que m = 0 se
dice que los nanotubos son llamados zig-zag, si m = n son armchair (brazo de silla) y en los demés
casos son llamados chiral (quirales). En particular los nanotubos de pared simple zig-zag se presentan
importantes propiedades eléctricas que no se encuentran en los nanotubos multicapa.

Calculo de Funciones de Green para el NTCPS

En esta seccion presentamos el calculo analitico de las FG de un nanotubo de Carbono de pared
simple de tipo zig — zag. El hamiltoniano que describe el enlace fuerte para la red de una hoja de
grafeno que contiene 2N atomos de Carbono es de la forma

N
H=3" (j,&)t(.ol +j.0) -\+Z\a, 7 ol + 14, o)t (', o) (56)
J

t corresponde a la integral de transferencia de electrones entre un atomo e y un dtomo o de un mismo
sitio o entre sitios vecinos. Escogemos como base, un sitio que contiene dos atomos, uno e y otro o,
de esta forma tenemos una simetria traslacional en la red. Haciendo la transformada de Fourier en la
base |j, ®), donde ® = e, 0.

. 1 —ik-RY
J, ®) = Wi ;e 7|k, ®) (57)

kRS RS
‘7.ka. = ) -7Ok7o = 58
(J o[k, o) Wi (J, olk, o) Vi (58)
reemplazando en se obtiene:
t , o _Ro t
H o= > e @Mk o) icof + 37 e Rk o) i o] +
Kk Kk
t ik (R$-R?, t —ik-(R,—R*
T L ( J>\k,-><k,o\+ﬁge (% 89) ko) k. o] (59)
En la figura [22] se identifican los vectores ¢, ¢a y d:
51 = é ﬁ],
52 - R./,
d - ; - R;// (60)

La representacién en coordenadas cartesianas de estos vectores y de los vectores unitarios @; y ds,
teniendo en cuenta el pardmetro de red a, se escriben como sigue (ver figura [23):
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Figura 23: Vectores de la red ¢,

Ca y d en funcién de los vectores de la red real d.
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Los vectores en el espacio reciproco se pueden calcular a partir de los vectores unitarios en el espacio

real

—

by

( om 27T>
a 37 a )

Con las ecuaciones , y en el hamiltoniano (59)) se obtiene

i _a_ k
H=t (26 k2373 cos <%a

> +eikw&%) [k, @) (k,o| + |k, 0)(k,e]|], (64)

este hamiltoniano no es diagonal en la base |k, ®), por lo tanto realizamos el siguiente cambio para

diagonalizar este hamiltoniano:

|k, +) =

= (k) +k.0)) (65)
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calculando el valor esperado

|k7 +> |k7 _>
k,+|  ho 0 (66)
(k, —| 0 ho

usando las condiciones de contorno en k y p y calculando los autovalores se puede obtener la relacion
de dispersion para el nanotubo zig-zag de pared simple.

3k
B (k) = £, |1+ 4cos? (W ) + 4 cos <\/— a) cos <@>, (67)
n 2 n
en donde vy es la energia de “hopping” de los atomos de carbono en el nanotubo, p =1,--- ,2n y

—\/lg < ka < \/ig Siempre y cuando el parametro n sea multiplo de tres el nanotubo es metalico.
De la relaciéon de dispersion y usando la definicién

|ka +><k’+| |k’_><k’_|
B :zk: [E—Ei(k) " E—Ea(k)] | (68)

se calcula el elemento de matriz (j, o|G(E)|j, ®) para calcular la FG del nanotubo

G o|GE)|f. o) = ; {U, 0|1;; J_Fé?(gj’, o) n {J, 0|1; :>§;,(;)|j’, 0)1 (69)

con

kt) = \/—Z(“‘R'IJ, <R, o)) (70)

ik (R3-R2)

Z NE* + (E3) (K)

(4, o|G(E)|]' ®) = (71)

N corresponde a la cantidad de sitios de la red de grafeno, es decir la mitad del nimero total de
atomos de Carbono. Integrando sobre la primera zona de Brillouin. Los limites de la integracién
dependen de los valores n y m del nanotubo, para el caso del nanotubo de zig — zag n = m, (n,n),

este puede ser representado por una hoja de grafeno enrollado en el eje 3. De esta forma k, queda
cuantizado, usando la ecuacién ((63))
2T m
ky = ——=— (72)
3n
k. representa la condicién de contorno. Asi la integral de (j, o|G(E)|j’, ®) queda descrita por

ik- (R;—R;,)

G, oGBS @) = o Z 27r/ be B (73)

la integracion de realiza por polos y residuos. Después de estos calculos que no se hacen explicitos, se
obtiene que la FG ara el nanotubo G¢;,

Eeikz (xjij/)ei%(yjfyj/)
07 sin <@> CoS (%)
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Esta FG del nanotubo se reemplaza en la ecuacion para el calculo de la FG local. Para nuestros
calculos tomamos n = 3, P = 1,..,2n, —\/13 < ka < \/lg y v = 2,7 donde se obtienen los siguientes
resultados.
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Figura 24: Izq: Densidad de estados para un nanotubo de carbono de pared simple metdlico (a.) y semicon-
ductor (b.). Mj; corresponde al espacio entre las dos primeras singularidades de Van Hove simétricas a la
energia de Fermi Fr en un nanotubo metalico. S11 es la brecha de energia de un nanotubo semiconductor,
S92 v S33 son las distancias de energia entre las siguientes singularidades simétricas a la Er. Der: Densidad
de estados para un nanotubo zig-zag de pared simple con un didmetro D = 100 y n = 3 con sus respectivas
singularidades de Van Hove.

En la figura [24] se muestra las densidad de estados para un nanotubo metdalico y un nanotubo semi-
conductor (Izq.). Para un nanotubo metalico la densidad de estados aunque presenta una banda gap
(M) la densidad de estados nunca es cero. A diferencia con la densidad de estados de un nanotubo
semiconductor que presenta separaciones entre los picos en la densidad de estados (S11, Saa v S33), €l
valor de la energia gap Si; es la que determina el caracter semiconductor del nanotubo. La grafica de
la derecha (Der.) representa la densidad de estados obtenida para el nanotubo zig-zag de pared sim-
ple a partir de la relacién de dispersién de la ecuacién (67)) que corresponde a un nanotubo metalico
figura [24] Los picos agudos presentes en la densidad de estados son llamados singularidades de Van
Hove y son simétricos entorno a la energia de Fermi (en nuestro caso w = 0).

En la figura [25 se muestra la conductancia eléctrica G a bajas temperaturas. Para T = 1073A hay
un valle en torno al valor al limite simétrico de energia EFpc = —10A entre las regiones de simple
hasta doble ocupacién, como una senal de la existencia del efecto Kondo en la conductancia a bajas
temperaturas. En el sistema de un PC inmerso en un HC' este efecto se muestra como una meseta con
el valor maximo en la conductancia (figura (7)) y para un PC acoplado lateralmente presenta un valle
minimo en la conductancia G en torno al limite simétrico (ver figura [9, T3], 42], [74]. Al aumentar

37



1.0

0,8

0.6

@]
@
< 3
0.4 — T=10"A
— T=10"A
T=10"A
0.2 — T=A
Go=4¢’/h
IR T A R A BRI TR B (AR R R R R B |
%90 20 10 0 10

B/ A

Figura 25: Conductancia eléctrica para un PC' acoplado lateralmente a un nanotubo de Carbono de pared
simple en funcién de la Epc. G es normalizada al valor Gy = %, que corresponde al doble del valor G en el
PC' acoplado lateralmente a un HC. Esto se debe a la degeneracién de los procesos de dispersion presentes
en el nanotubo.

la temperatura hasta el orden de T' = A la conductancia GG presenta un aumento hasta un maximo
G /Gy, dejando dos minimos justo en la regiéon donde entra el primer electrén (pico de la derecha)
y en la region donde entra el segundo electrén (pico de la izquierda). Este méximo al aumentar la
temperatura es una consecuencia de la competencia entre repulsion de Coulomb y el efecto Kondo.
Este resultado indica que esta estructura no es favorable para la conductancia G a bajas temperaturas
y que su comportamiento es inverso al caso de PC inmerso en un HC', es decir: en las regiones donde
la conductancia G' es minima formando un valle para el PC' acoplado lateralmente al nanotubo o a
un HC', para el PC' inmerso en un HC' se obtiene un maximo en forma de meseta. En estructuras de
PC's reales, como se mencioné previamente, el régimen Kondo se alcanza a temperaturas T ~ 10mK
[3, 25] para el caso de un PC' inmerso en un HC' lo que nos indica que A ~ 10K. En este estudio, este
régimen se alcanza a una temperatura de 7' = 1073A. A temperaturas mayores a 7' = A el efecto
Kondo desaparece y el el bloqueo de Coulomb es el responsable de altos valores en las conductancias
eléctrica G y térmica k.

En la figura [26| se muestra el valor de la conductancia térmica (k) normalizada al valor 72:’25;, don-
de muestra un comportamiento similar al encontrado en la conductancia eléctrica G (figura [2F)). Se
generan minimos cerca a las regiones de fuerte fluctuacion de carga a medida que aumenta la tempe-
ratura. Para T = 1073A se presenta un valle minimo en la conductancia x de igual manera que en
G. Para T' = A se presentan pequenas oscilaciones en torno a las regiones de fuerte fluctuacion de
carga, evidentes en la transicién desde el régimen del PC' vacio al de ocupacién simple (oscilaciéon de
la derecha) y en la transicién del régimen de ocupacién simple al de doble ocupacién (oscilacién de
la izquierda). Estos resultados estdn en concordancia con los obtenidos usando teorfa de Grupo de
Renormalizacién (GRN) para sistemas similares [9, [74].

En la figura se encuentran los resultados para la termopotencia lineal S. Este comportamiento
es una manifestacion de la simetria particula-hueco asociada con la competicién entre los diferentes
portadores de carga en el PC. La oscilacién de la derecha es asociada con el régimen de valencia
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Figura 26: Conductancia térmica x multiplicada por en funcién de la energia del PC' (Ep¢).
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Figura 27: Termopotencia lineal S (k?B) para un PC acoplado lateralmente a un nanotubo de carbono de

pared simple en funcién de la energia del PC (Ep¢)

intermediaria, mientras la oscilacién de la izquierda esta asociada con la transicién desde el régimen
de simple al régimen de doble ocupacion en el PC. El punto simétrico Epc = —10A corresponde a
la zona de no fluctuacion de carga. En esta zona solo existe fluctuacién de espin, lo cual es una firma
del efecto Kondo y en donde la termopotencia tiene valor nulo (S = 0,0), debido a estar en torno al
punto simétrico y al efecto dipolar.

En la figura [28] se reporta el comportamiento de la ley de Wiedemann-Franz a bajas temperaturas.
Para temperaturas cercanas a T' = A surgen dos picos justo en las zonas que presentan fuerte fluc-
tuacién de carga. Para temperaturas por debajo de T' = A, el valor de la ley de Wiedemann-Franz
aumenta hasta su maximo valor (4,0) lo cual es una consecuencia de la fuerte correlacion del sistema
en el régimen Kondo, donde la estructura pierde el caracter de liquido de Fermi y en consecuencia la

39



C T T T T T T T T T T T T T T T T T T ‘ T T T T T T T T T T T T T T T T T T ]
D ;
I — ]
I T=10"A| -
i T=10"A|
3,01~ T=10"A|
I T=A ]
B i
2,0— _
1,0k |
i L1 | I | L1 1 | | I | | I | Il ‘ L1 | I | L1 1 | | I | | I | Il ]
0’(—)30 -20 -10 0 10

B QD/ A

Figura 28: Ley de Wiedemann-Franz W en funcién de la energia del PC' (Epc).

ley de Wiedemann-Franz no es vélida.
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Figura 29: Figura térmica de mérito por temperatura (Z7') en funcién de la energia del PC' (Ep¢).

La eficiencia térmica de la nanoestructura de un PC acoplado lateralmente a un nanotubo de carbono
se muestra en la figura29] Se puede observar que los mejores pardmetros para usar esta nanoestructura
como dispositivo de refrigeracién térmica o generador de termopotencia son aquellos que se encuentran
cerca a la zona de fuerte fluctuaciones de carga a bajas temperaturas. Se presentan dos picos simétricos
alrededor de la energia del punto cuantico Epc = —10A para cada valor de temperatura. Para los
valores de temperatura més baja (T = 1072A) se presentan los valores mds significativos en ZT' con
valores cercanos a 0,8.
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CONCLUSIONES

Usamos la Aproximacién Atomica para el modelo de la impureza de Anderson con repulsién Coulom-
biana finita U-finito, desarrollado anteriormente en estudios de sistemas nanoestructurados [17), 42]
para estudiar las propiedades termoeléctricas de tres de estos sistemas: punto cuantico PC' inmerso
en un hilo cuantico HC' o TSE, un PC acoplado lateralmente a un HC, y un PC' acoplado lateral-
mente a un nanotubo zig-zag de carbono de pared simple NTCPS. La aproximacién atéomica para
U-finita es una solucién mas realista que otras aproximaciones como el caso de U-infinito, ademas
permite caracterizar la formacién del pico Kondo para los diferentes parametros de la impureza de
Anderson como la energia del PC' (Ep¢) y la repulsién Coulombiana U. En las tres nanoestructuras
se analizaron las propiedades termoeléctricas para los diferentes regimenes en cada uno de las na-
noestructuras: régimen de PC vacio, valencia intermediaria, régimen Kondo y doble ocupacién. Para
esto se tuvieron en cuenta los siguientes pardmetros: A = 7V ?p.(w)|w=, = 1, con el potencial quimico
1= 0, el ancho medio de la banda de conduccién D = 100A, la correlacién coulombiana U = 20,0A,
todas las energias estan normalizadas al valor A.

Para el caso de PC inmerso en el HC' o TSE, se model6 el HC como un canal de conduccion balistico
como una banda rectangular. La correlacién U genera un sistema “efectivo” de dos niveles de energia:
el primero se encuentra en Epc y el segundo en Epc + U, estos dos niveles definen las propiedades
termoeléctricas del sistema (TSE), el limite simétrico se encuentra en Epc = Ey = —10,0A. Estos
parametros definen otras dos energias en: By = Ey—U/2 = —20,0Ay B3 = Ey+U/2 = u=0; Ey, Es
y E3 que representan los puntos en donde hay un cambio de signo en la termopotencia a temperaturas
intermedias-altas, asociado a mudanzas en la contribucién predominante de electrones o huecos. Se
estudiaron los regimenes de bajas y altas temperaturas. Los resultados para la termopotencia estan
de acuerdo a los obtenidos experimentalmente [63] 65], al igual que con resultados de trabajos tedri-
cos realizados con GRN [6, 9]. Para temperaturas 7' = [1 — 10]A donde A es aproximadamente 1K,
obtenemos las condiciones que generan los mayores valores de eficiencia térmica, asociada al produc-
to entre la figura térmica de mérito y la temperatura ZT', estos valores de temperatura pueden ser
alcanzados dentro de un criostato de helio liquido, indicando una de las condiciones para obtener
una verificacién experimental de nuestros resultados. Para estas temperaturas se presentan fuertes
fluctuaciones de carga principalmente en las regiones donde el sistema pasa de PC vacio a valencia
intermediaria y cuando pasa de la regiéon Kondo a la regién de doble ocupacién. Se obtienen valores
altos en ZT' en las regiones donde se viola la ley de Wiedemann-Franz. En cuanto la contribucién
de los fonones a la conductancia térmica (k,) no se han tenido en cuenta para el calculo de estas
propiedades y es de esperar que esta contribucion incremente el valor de ZT y por tanto afecte la
eficiencia térmica. No obstante, se justifica nuestro estudio al tener en cuenta que trabajos tedricos
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recientes estudian la posibilidad de al menos en el caso del TSE, reducir la contribucién fonénica a la
conductancia térmica a través del PC, empleando un sistema de doble barrera, realizada con mate-
riales de baja conductividad térmica, que aisla los contactos del PC' del transporte térmico, pero no
electrénico [76] [77]. Ademés el régimen de temperaturas en el cual se estéd trabajando estd por debajo
de la temperatura de Debye, por encima de este valor la contribucion de lo fonones es relevante. En
una estructura de Al,Gai_,As la temperatura de Debye depende de la concentracién de Aluminio en
el material Tp = (370 + 54X + 22X?)K, lo cudl nos indica que las temperaturas en las que se han
encontrado estos resultados estan por debajo de la temperatura de Debye, por lo menos para esta
ejemplo experimental.

En el caso del PC acoplado lateralmente a un HC' los resultados obtenidos estan de acuerdo a los
obtenidos por Yoshida et al. usando GRN para el mismo sistema [74] y con los obtenidos por Costi
et al. para un sistema andlogo de impurezas magnéticas diluidas en una matriz metélica, emplean-
do también GRN [9]. Los resultados para la figura térmica de mérito en funcién de la energia Epc
muestran un maximo a muy bajas temperaturas, cerca a los bordes del régimen Kondo. En estas con-
diciones no existen fluctuaciones de carga (la ocupacién en el PC es npc = 1), sin embargo existen
fuertes fluctuaciones de espin asociadas al efecto Kondo, ademas de tener un caracter fuertemente
correlacionado, que se manifiesta en la no obediencia de la ley de Wiedemann-Franz. De hecho los
picos en ZT" se presentan entorno a los puntos en donde deja de ser vélida la ley de Wiedemann-
Franz. Este resultado es complementario al obtenido para el TSE, en donde los maximos valores
de ZT se alcanzan a temperaturas intermedias-altas, e indica que la mejor condiciéon para aplicar
el sistema en el desarrollo de dispositivos termoeléctricos es a bajas temperaturas en los limites de
la region Kondo, con baja fluctuacién de carga. Nuestro resultado concuerda cualitativamente con
un trabajo en donde se asocia el mejoramiento de la eficiencia térmica ZT con la violacion de la
ley de Wiedemann-Franz en un sistema de dos PC's sin correlacién electrénica en cada PC', con un
fuerte cardcter Fano-resonante [22]. Los valores de la eficiencia térmica ZT muestran un incremento
en la region de parametros en donde esta presenta la violacién de la ley de Wiedemann-Franz. Por
lo tanto, esperamos que en sistemas en donde se presenta la violacion de la ley de Wiedemann-Franz
y el efecto Fano-antiresonante, exista un aumento en la eficiencia térmica Z7T'. Estos resultados son
cualitativamente similares a los obtenidos experimentalmente para un PC' acoplado a un canal de
conduccién [65, 66], ademds de seguir el comportamiento descrito para el sistema por la aproximacion
X-boson (tipo campo medio), en el limite de U infinito [50].

En el estudio de la estructura de un PC acoplado lateralmente a un nanotubo de carbono de pared
simple, se obtuvieron resultados similares a los reportados para la estructura de un PC' acoplado a
un canal de conduccion [9, [74] para diferentes valores de temperatura estudiados con GRN. Teniendo
en cuenta que los resultados para la conductancia eléctrica presentados estan normalizados al valor
Gy = %, un resultado asociado a la doble degeneracién de la banda de conduccion del nanotubo
metdlico zig-zag en el nivel de Fermi [54]. En este caso se hicieron todos los célculos de las propiedades
termoeléctricas con el potencial quimico en el nivel de Fermi p = 0,0A. En la gréafica para la densidad
de estados se pueden apreciar los picos simétricos alrededor del valor cero en la energia. Un caso
interesante para un estudio futuro es ver que pasa con estas mismas propiedades cuando el potencial
quimico es diferente de cero y se ubica entorno a los picos en la densidad de estados del nanotubo.
Los resultados para la figura térmica de mérito (Z7T') permiten deducir basicamente las mismas
condiciones de optimizacién, reportadas para el caso del PC' acoplado lateralmente al HC'.
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PERSPECTIVAS

Los sistemas nanoestructuras permiten experimentalmente la variacién de diferentes parametros co-
mo, la temperatura, la energia en el punto cuantico y la repulsion coulombiana. En este trabajo
se fijo el valor de la correlacién coulombiana y se variaron los valores de la energia y temperatura.
Como complementos a este estudio realizado y como continuacion de la investigacién en propiedades
termoeléctricas y de transporte en nanoestructuras, seria interesante y conveniente realizar estudios
variando el parametro de correlacion Coulombiana en funcién de la energia del punto cudntico Epc,
al igual que el parametro de hibridizacion V', con el fin de encontrar los valores de U y V' favorables
para mejorar el transporte y las propiedades termoeléctricas, en particular la figura térmica de meri-
to. Asi como explorar estas propiedades en otros sistemas de puntos cudntico como por ejemplo: dos
puntos cudnticos y una banda de conduccién con diferentes disposiciones de los puntos en la banda,
inmersos, acoplados lateralmente, uno acoplado otro inmerso etc.

Por otro lado la disminucion de los efectos térmicos en la red a bajas temperaturas permiten despre-
ciar la contribucién debida a los fonones, sin embargo en el rango de temperaturas por encima del
valor A podrian ser tomados en cuenta e incidir en el valor final de la figura térmica de merito con
el fin de dar un resultado mas realista, es necesario realizar los mismos calculos teniendo en cuenta
la interaccién electron-fonon.

En cuanto a los resultados presentados para el caso del nanotubo el potencial quimico se mantuvo en
i = 0 y puesto que en la densidad de estados presentada se encuentran singularidades de Van Hove
para valores de p # 0. Por tanto realizar calculos de estas propiedades para valores donde el potencial
quimico toma el valor donde se encuentran estas singularidades.

Finalmente debido a la simplicidad de la implementacién de la aproximacién atémica y su bajo costo
computacional, el método es un buen candidato para describir sistemas de redes de impurezas con
correlacion coulombiana finita que presenten el efecto Kondo, como en sistemas de fermiones pesados
y sistemas con fuerte correlaciéon coulombiana para los diferentes regimenes de temperatura.
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APENDICE A

Funciones de Green en el modelo atémico para la impureza

de Anderson

En este apéndice se presentan los detalles del calculo de de la funcion de Green para el modelo
de la impureza de Anderson en el limite cuando de banda de conducciéon de ancho cero. En este
limite todas las contribuciones del “hopping” son eliminadas del Hamiltoniano donde se ha tomando
Vixe = V (ver ecuacién 8] ). Transformando los electrones de conduccién para la representacion
en la base de Wannier donde se tiene un sistema independiente en cada sitio. En este limite hay
un atomo metdlico aislado en cada sitio, uno de estos atomos representa la impureza de Anderson.
En esta aproximacién de un atomo aislado se conoce la solucién por lo tanto se puede diagonalizar
exactamente. En el Hamiltoniano de Anderson existen cuatro posibles ocupaciones para los electrones
de conduccién (0,1,),T)) en cualquier sitio. Respecto a la impureza también existen cuatro posibles
estados (0, +3, -1 5> d). Por lo tanto el espacio de Fock caracterizado por dieciséis estados (|m, o)) como
se muestra en la Tabla y la hibridacion de los estados mezclados con igual nimero de particulas
y la misma componente de espin z. Se puede entonces diagonalizar la matriz 16 x 16 la cual presenta
una estructura de bloques que simplifica el cdlculo. El bloque mas grande es de 3 x 3 y usando la
formula de Cardano para resolver la ecuacién algebraica de tercer grado asociada. los resultados de
este calculo se presentan en la Tabla .

Para obtener las funciones de Green atémicas localizadas de la impureza con el limite de ancho de
banda cero se usa la ecuacién de Zubarev [47]

gat iw) =

_em Y e ) L) sy sy ()

Zws + €n—1,r — Eng’

n,r,r’

Donde Q es el potencial termodindmico, E,; son los valores propios y |nj) los vectores propios
correspondientes a la soluciéon completa del Hamiltoniano. Resultando

GIfat () = 59 A-2
=e Z . (A-2)
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L Im, o) | E; [n[S: |
0, 0) 0 0] 0
|+,O> €0 1 %
0, 1) €q 1 %
‘_70> €f 1 _%
\O,U €q 1 _%
H‘,’D €5 1 € 2 1
|-, 1) €r + € 2| —1
I+, 4) €r + ¢ 210
|—,T> Ef +€q 2 0
10, 1) 2¢, 210
|d, 0) 2ep + U 210
d, 1) | 2¢;,+€e,+U | 3] 3
[+, 1) ef + 2¢, 3] 1
|d, ]) 2ep +e,+U | 3 —%
= 1) €r +2¢4 3 _%
|d, 1)) | 2¢,4+2¢,+U | 4| O

Tabla 1: Autoestados para el modelo de la impureza de Anderson en el limite 2D = V = 0. Las
columnas indican los estados |n, o), las energias FE;, el nimero de electrones n y la componente de
espin S, [42].

donde u; son los polos de la funcién de Green dados en la tabla [3]

[ Autoestados [j) = [n, j) | Autoenergias E; = Enr [n] S ]
1>: 0,1>:|0,0> ElEEoJIO 0 0
2) =11,1) = cos ¢ |+,0) —sinp |0 1) Ey=FEi1=z1(ef +eg—A) L[ +3
3)=11,2) =cos¢|—,0) —sind|0]) Es = E12—E2 1 —%
4) =11,3) = sin¢|+,0) + cos [0 1) Es=FEi3=1(ef +eg+ D) 1 [ +3
5) = [1,4) =sin¢|—,0) +cos |0 ) Es=FE4,=E, 1[ -3
6)2 2,1)2 +T E(; E21:6f+6q 2 1
=122 =-,1 Er = Fbo = Bg 2 [ -1
8>:273>:%(|+¢>+\— ) Es = Fa3 = Er 210
19) = 12,4) = as [+,9) — | D] + bo[4,0) + co[0,13) | Bo = Fau = 3v/—Qcos(%) 2] 0
|10) = [2,5) = aro [[+,4) = [= D] + b10[d, 0) + c10[0, 1)) | Fro = Eo5 = 2\/7008(61”") 2|0
11) = 2,6) = a1 [+, 1) — |=, D] + b11 |d,0) + 11 [0, 1)) | E11 = Fa = 2Fcos(91§4") 2 0
12) = [3,1) =sinf[d, 1) + cos 0 [+, 1) Eip=Fs1=3Bes+3,+U+A) [ 3 [ +3
13> = 3,2> =sinf d ¢> + cos 6 —,T\w Fis=F32=FEi» 3 —%
14) = [3,3) = —cos0d, ) + sin 0 |+, 1)) Eu=Fs3=73Bes+3¢,+U-A) [ 3 [ +5
15) = [3,4) = —cos0]d, ]) +sinfd|—, 1)) Eis=FEss=FE14 3] —3
16) = 4,1) = ‘d,’N,) E165E471 :26f—|—2€q+U 4 0

Tabla 2: Autoenergias E,, , para los dieciséis estados |n,r) de H de la solucién exacta del modelo
de la impureza de Anderson en el limite 2D = V = 0. Donde n es el nimero de electrones, r es el
nombre del estado y S, es la componente de espin en direccién z [42].

En la Tabla se usaron las abreviaciones |j) = |n,r) y E; = E,, con j =1,...,16. €,, = E,, —npu.
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Los parametros

A = [(ef+eg)? +4v2]? (A-3)
A = [(er +U—eg)? +4v2]Y? (A-4)
tang = 2V/(eq —e€f +A) (A-5)
tand = 2V/(ef+U —¢eq—A') (A-6)
ai = (2+4V[(Ei—ep —U) %+ (B —2¢9)72)) /2 (A-7)
S s
E; + 26f -U
2V
‘= Eg9 — 3eq (A9)
i = 9,10,11 (A-10)
6, = R A-11
1 = arccos > (A-11)
Q = —é [12V2 + (g + €5) + (265 + U)? + (2¢q) — (eq)® — (eq + €5)(2ey + U)
—(eq + €5)(2¢q) — (264 + U)(2€q)] (A-12)
R = 5%1 -3 [(5q+€j')2(25f+U+2€q)+(2€f+U)2(€q+€f+2€q)+(26q)2(6q+€f+2€f+U)]+

+2(eq + €5) (25 + U)(2¢q) + 18V? [2(eq + €5) — (265 + U) — (2¢q)] +2 [(eq +€5)® + (265 + U)® + (2¢9)%]}  (A-13)

u =Fy —F) = Fg— Ey
uy = by — By = Eg — By
uz = By — Iy

ug = By — By

us = by — By

ug = Fig — Ey

uy = Eig — Eg = Eig — By
ug = I — Fy

ug = By — Eyp

U0 = Eyy —Eyy

U = By — E10

upp = By — By

w3 = kg — B

uy = Ey — By

uis = By — Eg = Eig — Eio
uie = iy — Fy

Tabla 3: Polos de las funciones de Green correspondientes a todos las posibles transiciones en la
solucién atémica [42].

Siguiendo la definicién para los cumulantes (ecuaciones y se escriben todas las funciones de Green empleadas en el cdlculo de la

aproximacién atémica

gi1 913 922 924
G#‘fv‘” = : G{fv“t = (A-14)
931 933 942 944
donde
50 2 e~ BE1 4 —BEy N 3 e BE2 4 .~BEs ey e~ BEL 4 —BE N 3 e BE4 4 .~BEs N
= € sin — CcOos —
911 iw+ E1 — Ey 2 iw+ Eg — Eg iw+ E1 — Eg 2 w4+ E4 — FEg
11 —BE3 —BE; —BE;5 —BE; —BE; —BE14 —BE; —BE2
e + e K . e + e 1 e T+ e . e + e
+ ——————(a; sin )2+ ——————(a; cos #)° + ———————(¢isin )2+ ——————(c¢jcos $)? (A-15)
=0 iw+ Ez — E; iw+ Es — E; tw+ E; — Eq4 iw+ E; — Eqo
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—BE15 4 c—PE16 3 e PE8 4 c—FE12 e PE13 4 c—FPE16 3 e BE8 4 c—FE14
= P4 sin? @ ¢ + - — + cos? 0 - + - — +
iw+ E15 — Eq6 2 w4 Eg — Eqo iw+ E13 — Eq¢ 2 iw+ Eg — Ej4

11 —BEy —BE; —-BE3 | ,—BE; e BE; 4 ¢~BE12
L(bi sin 45)2 + ;(l}i cos ¢)2 + —————(a;sin 9)2 4+ -
iw+ By — B iw+ E3 — E; iw+ E; — E12 iw+ E; — Eg

e BE;  ¢~BE14
+

i=9

(a; cos 0)2:| } (A-16)

11 —BEs5 —BE; —BE3 —BE; —BE; —BEq14 —BE; —BE12
= eBQZ ¢ te _e' te a;b; sin ¢ cos ¢ + e, te _el te a;c;cosfsinf » (A-17)
Pt iw+ Es — E; iw+ B3 — E; iw+ E; — Eqa iw+ By — Ei2
913 = g31 (A-18)

[ —BEy —BEs5 3 e BE3 4 o —BE7 e BE1L 4 ¢ —BE3 3 e BE5 4 o—BET
= P9 sin? ¢ c te + = ¢ © + cos? ¢ - + - — +
iw+ E1 — E5 2 itw+ E3 — E7 iw+ E1 — E3 2 iw+ Es — E7

11 I —BEgy -BE; —BEy4 —BE; —BE; —BE1s —BE; —BFE13
+ Z ﬁ(ai sin ¢)2 + ﬁ(ai cos ¢)2 + L(Ci sin 9)2 + evé(ci cos 6)2 (A-19)
] iw+ Eg — E; iw+ Ey — E; iw+ E; — Ey5 iw+ E; — Eq3

80 [ 5 e PE14 | o—BE16 3 e PBE6 4 c—PEI2 5 e PE12 | o—FPE16 3 e BE6 4 c—FE14
= e sin“ 6 — + cos® 6 - - — +
iw+ E14 — Ej6 2 iw+ Eg — E12 iw+ E12 — Ej6 2 w+ E¢ — E14

11 . —BEy —BE; —BE2 —BE; —BE; —BE12 —BE; —BE14
e + e K3 Py e + e i 2 e + e . Py e + e 9
—————(b; si + ———+—————(b; cos + — (a;sin®)°+ ——— (a;cos@ (A-20)
+i:29_ iw+ By — E; (bi sin @) iw+ By — E; (bi cos @) iw+ E; — B3 (as ) iw+ B; — Eqs (as )
924 = Ga2 (A-21)
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APENDICE B

Los resultados presentados en esta tesis dieron como resultado las siguientes presentaciones

en eventos y produccién bibliografica :

» Latin american Workshop on Magnetis, Magnetic Materials and Their Applications (X-LAW3M),
del 8 al 12 de Abril de 2013, Buenos Aires (Argentina).

» 21st Latin American Symposium on Solid State Physics (SLAFES), del 30 de Septiembre al 4
de Octubre de 2013, Villa de Leyva-Boyaca (Colombia).

= “Thermoelectric transport properties through a single-wall zig-zag carbon nanotube side coupled
to a correlated quantum dot: Atomic approach for the finite U - impurity Anderson model”,

Aceptado en la revista Physica B con cédigo de aceptacién PHYSB-D-14-00137.

= “Thermoelectric properties of the single electron transistor”, sometido a publicacion Internatio-

nal Journal of Thermal Science IJTS (20 de enero de 2014).

s “Thermoelectric transport properties of a T-coupled quantum dot: Atomic approach for the finite

U case”, sometido a publicacion Physica E: Low Dimensional Systems (Marzo de 2014).
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