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

6.1
Introducao

Este capitulo é dedicado ao estudo das propriedades fisicas e de trans-
porte numa estrutura de trés PQ “s com um P(Q central conectado a dois conta-
tos metalicos. Como materializacao para esse sistema encontramos na natu-
reza a molécula de Polyoxometalate (27), proposta como um dispositivo capaz
de operar como uma porta logica quantica baseada num arranjo experimen-
tal envolvendo uma ponta de STM conectada na regiao central da molécula
que funciona no regime de valéncia mista como um reservatério eletronico. A

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

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

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

A vantagem em se utilizar um sistema de PQ “s assim como apresentamos
na figura 6.2 esta na versatilidade desse tipo de estrutura no que diz respeito
a possibilidade de controle das propriedades dos PQ’s a partir de eletrodos
metalicos. De fato, através destes contatos podemos aplicar potenciais de
porta Vi(com i = «,0,() e com isso regular o estado de carga nos PQ’s e
a magnitude de suas conexoes com o resto do sistema. Em nossa proposta
o potencial de porta é ajustado de forma a deixar os PQ s laterais ocupados
com apenas um elétron. Dependendo da magnitude das conexoes do PQ) central
com os reservatorios tr,ry e com os PQ s laterais gy, bem como do estado de

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

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

No que diz respeito a temperatura 7' estudamos sua influéncia sobre as
propriedades de transporte para diferentes valores dos parametros que definem
a estrutura. Os resultados mostram que o aumento de T° > Txo resulta na
destruicao do efeito Kondo de dois estagios, com recomposicao do pico Kondo

no PQ central na regiao préxima ao nivel de Fermi ja que para T" < Tk 0 pico
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Kondo apresenta uma anti-ressonancia no nivel de Fermi (17). A recomposigao
da DOS nessa regiao abre um canal de conducao que se reflete no aumento da
condutancia entre os reservatérios. Quanto aos bdsons escravos, analisamos o
comportamento com a temperatura dos parametros Zy e Z 7, introduzidos pelo
método e que renormalizam as conexoes do PQ central com os reservatorios
e com os PQ’s laterais, respectivamente. Os resultados mostram que, do
ponto de vista do formalismo, e para pequenos valores das conexoes laterais
o), O efeito provocado pelo aumento da temperatura consiste basicamente
no estreitamento do pico Kondo e no eventual desacoplamento dos PQ’s «
e (. Vimos também que as propriedades do sistema sao insensiveis com a
temperatura quando as conexoes t,(g) sao relativamente grandes e o sistema

se encontra no regime molecular.

6.2
Efeito Kondo e o conceito de porta légica

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

No trabalho que estamos desenvolvendo levantamos a possibilidade de

se utilizar a estrutura de PQ’s mostrada na figura 6.2 como um dispositivo
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Figura 6.4: A figura mostra as solucoes ferro e antiferro para o sistema de
trées PQ’s isolados. Em (A) o sistema é ocupado com dois elétrons e em (B)
com trés. Observamos que no primeiro caso a solucao dominante é antiferro
enquanto que no segundo a solucao é ferro. De acordo com o resultado da figura
3 essa propriedade ¢ mantida quando o sistema ¢ conectado aos reservatorios.
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que pode funcionar como uma porta quantica de duas entradas. Em nosso
modelo os gbits de entrada correspondem as projecoes "up”e ”down” dos spins
dos PQ’s o e . Estes spins podem se acoplar magneticamente formando um
estado emaranhado ferro ou anti-ferro, sendo S;=1 e S =20, respectivamente
operando com o potencial de porta que atua sobre ele. Este acoplamento pode
ser manipulado mudando o estado de carga do PQ central. No caso, com o
PQ central ocupado, a correlacao entre os spins laterais é ferro favorecendo
energeticamente o estado com Sp=1. Caso contrario, com o PQ central sem
carga, a correlagao entre estes ¢ anti-ferro e o estado fundamental possui S =0.
De fato, considerando os trés PQ s isolados, o Hamiltoniano que descreve o
sistema pode ser representado numa base de niimero de elétrons N = 2 de m
estados e de N = 3 de m/ estados. Os conjuntos de m e m’ estados constituem
uma base para um espaco de funcoes de dois e trés elétrons, respectivamente.

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

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

uma base
P (104> +HL0,1 ) (6-1)
301 - \/§ )y Yy » Yy
1
of = FI0TA> +HILL0> H0 41> +HL10>),  (62)
que define um subespaco de spin total S = 1. O estado de mais baixa

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

a partir do Hamiltoniano,

HF o €a+€ﬁ \/Etoa
(2¢) — \/§t € + )
a 0 Ea/2+€5/2

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

AT = (0> 1101 >) (6-3)
AT = LIS AN L0 0L > U105 (64)
w3t = %|07N,0> (6-5)
PP = (10,010 > —14,0,0 >), (6-6)

V2

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

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

Hamiltoniano
€a + €5 V2t, 0 0
HAF - \/§to¢ €O+Ea/2+€ﬁ/2 2t \/Qtoz
(2¢) 0 2. 2%+ U 0 ’
0 V2t,, 0 2, + U

escrito na base que define o subespago de Sy = 0. Na parte (A) da figura 6.4
apresentamos as curvas dos estados de menor energia que correspondem aos
subespacos St = 0 e Sp = 1 de dois elétrons em funcao do potencial de porta
aplicado na base do PQ central. Esse resultado mostra que, para o sistema com
dois elétrons, o estado fundamental do sistema corresponde a uma configuragao
de S;.=0, sendo Sy, o spin total entre os dois PQ s laterais (que nao é um bom
ntimero quantico). Como consequéncia, os spin externos possuem correlagao
anti-ferro entre eles.

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

1
F — — pa— —_— -
901 - \/6(2|T’ \LuT > ’Tu TwL > |\L’ TuT >) (6 7)
1
P _ _ -
1
Fo_ _ -
o = (011> — 1L 1,0), (6-10)

S

2

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

os spins laterais e pode ser obtido a partir do Hamiltoniano

€a + €3+ € V/3t,, —V/3t, 0
HE V3t 2¢0 + €4 /2 + €5/2 0 —~to
S —V/3ta 0 3¢a/2+ 3€5/2 + U to
0 —t, to €a teg+e+U

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

Pt = T(IT b > =11 >) (6-11)
pp" = 7(| 7,0, > +[1,0,1>) (6-12)
w3t = 7(|¢ 40> 40,14, 1 >) (6-13)
AT = SO >+ 10 >), (6-14)
também de spin total Sy = 1/2 para o sistema de trés elétrons. Como

resultado do peso atribuido a ¢f¥', o estado de menor energia pertencente a
esse subespaco corresponde a uma correlacao anti-ferro entre os PQ “s laterais.

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

€0 ta ta 0
ar_ |t U 0t
ta 0 260 ta
0 ta —ta €0 + U

Diagonalizando os Hamiltonianos H(F3€) e Hée) obtemos as energias
dos estados de natureza ferro e anti-ferro associadas aos estados de mais
baixa energia dos dois subespagos de Sy = 1/2. Na parte (B) da figura
6.4 apresentamos esse resultado em funcao do potencial de porta aplicado
ao PQ central e concluimos que a configuracao de mais baixa energia e que
corresponde ao estado fundamental do sistema é ferro. Assim, de acordo com
o que haviamos dito, concluimos que os spins dos PQ’s laterais possuem
correlacao tipo ferro quando um elétron ocupar o PQ central e tipo anti-
ferro quando este PQ se encontrar num estado de ocupacao zero. O resultado
apresentado na figura 6.3 (23), obtido usando uma diagonalizagao exata de um
aglomerado, mostra que essa propriedade é preservada quando os trés PQ’s
sao conectados aos reservatorios de elétrons através do P(QQ central. Nesta figura

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

nos quadros a direita representam, respectivamente, a carga que entra no PQ
central em funcao do potencial de porta Vg aplicado na base deste PQ e
a correlacao 5,5z entre os spins dos PQ’s laterais em funcao desse mesmo
potencial. De fato, observamos nestes resultados que a transicao do sistema de
um estado anti-ferro a outro ferro acompanha a entrada de um terceiro elétron

no sistema através do PQ central.

6.2.1
Funcionamento da porta légica

Para ter um entendimento completo de como o sistema de trés PQ’s
que estamos apresentando pode funcionar como uma porta quantica seria
necessario um estudo dependente do tempo, uma vez que essa porta opera
através da manipulacao no tempo do estado de carga do PQ central e das
consequentes permutacoes entre os estados ferro e antiferro formados pelos
spins dos PQ “s externos. No entanto, um estudo das propriedades estacionarias
desse sistema ja se apresenta bastante esclarecedor se pensarmos que os
processos fisicos que ocorrem no dispositivo sao controlados por diferentes
escalas de tempo, como ilustrado na figura 6.5. Nessa figura apresentamos
um esquema onde sao mostrados os processos fisicos que ocorrem durante
a operacao desta porta logica quantica e, também, os tempos associados a

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

de tempo associada a transicao do estado de carga do PQ central de 0 para
1 elétron, ou vice versa, e outra correspondente ao tempo de evolugao dos
spins nos PQ’s laterais, como consequéncia do acoplamento com o spin do
PQ central quando este esta carregado. A primeira escala, que chamamos de
tempo de tunelamento, depende da posi¢ao do potencial de porta aplicado ao
PQ central Vg, e da conexao ty(r) desse PQ com o reservatério R(L), sendo
dada por TtN%. Ja a segunda escala de tempo envolvida é conhecida como

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

WU
2
)

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

central e das conexoes laterais Z,(g), podendo ser escrita como 74~ , que
no interior da estrutura para que o sistema funcione como uma porta légica
(23, 24). Lembremos que a interacao magnética entre os spins é da ordem de
t2/U.

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

spin total referente aos PQ s externos é realizada a partir da condutancia
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G (2'h).Q,

Spin-Spin Correlations

Figura 6.7: A figura mostra em (a) a condutancia (linha continua) e a carga no
PQ central (linha tracejada), em (b) a correlagoes de spin S, Sp(linha continua),
S5 (linha com circulos) e SZS7% (linha tracejadas), e em (c) a DOS local no
PQ central (linha de cor preta) e nos PQ’s laterais (linha de cor vermelha).
Estes resultados correspondem a t,5) = 0.4, J =04, U =2 ety =0.3.

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

Para evitar estas dificuldades estamos propondo que a condutancia seja
medida estando o sistema num regime molecular, com ¢ ~t(g) € para valores
de Vga(p entre 0 e U, com Vg, ) negativo. Esses parametros asseguram o
bom funcionamento da porta, como ja haviamos dito, pois sendo t7g) grande
os tempos de tunelamento sao pequenos. Por outro lado, estando T' < Tk, a

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

pode tunelar de um reservatorio a outro nas duas possiveis configuragoes entre
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os spins dos PQ’s laterais. Em (A) a correla¢do entre esses spins ¢ ferro e
em (B) anti-ferro. No primeiro caso observamos que a troca na orienta¢ao do
spin do PQ central, estado através do qual se realiza o transporte eletronico e
também estado intermedidrio de uma teoria perturbativa(quarta ordem) para
o efeito Kondo que corresponde a uma energia maior que a do estado inicial.
Esta energia maior E3 > FEj, resultado da impossibilidade do elétron do PQ
central de saltar aos PQ’s vizinhos, ja que a configuracao em que os trés
elétrons estao com o mesmo spin concorre com a constituicao do estado Kondo.
Com essa configuragao a condutancia através do sistema vai praticamente
a zero ja que na auseéncia do efeito Kondo o sistema sai de ressonancia. Ja
na configuracao anti-ferro mostrada em (B) observamos que o transporte de
elétrons entre os reservatorios, com troca na orientacao de spin do elétron no
PQ central, conserva a energia do sistema e é compativel com o estabelecimento
do efeito Kondo. Nesse caso a condutancia atinge seu valor maximo G' = % Os
diferentes comportamentos dos estados ferro, de S; =1, e anti-ferro de S;. =0 faz
da condutancia a grandeza a ser utilizada no processo de leitura da informacao
quantica gravada no dispositivo.

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

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

6.3
Método dos bdsons escravos

6.3.1

Hamiltoniano

O sistema de PQ’s que estamos propondo é descrito por um Hamilto-

niano tipo Anderson, escrito como
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H = Z € Nio + Z Ui g Nz + Z CwCOJ + COUC’LU) + Z tz (CZO-COU + ngcia) +
i=a,3,0 1=« ﬁ’ i= L R i=a,3
—00 )
+ Z t(cjaci—lﬁ + C;rflacig) + Z t<c;raci+10 + CLrlUCiU)? (6_15)
i1=—1 =1

onde ¢ (¢;,) é um operador que cria(destréi) um elétron de spin o no sitio
i. Ainda nesse Hamiltoniano os termos t;, com i = «, 3, L, R, descrevem as
conexdes do PQ central com os reservatorios(L,R) e com os demais PQ “s(«, (),
enquanto que ¢; e U;, com i = «, 0, 3, representam o estado local e a interacao
Coulombiana no i-ésimo PQ, respectivamente. Esse Hamiltoniano carrega
consigo toda a informacao fisica do sistema de trés PQ’s com o qual estamos
trabalhando. Para extrair parte dessa informacao, principalmente no que se
refere as propriedades de transporte do sistema, aplicamos, como em toda
esta tese, o método dos bdsons escravos na aproximacgao de campo médio para
U finito que foi discutido no segundo capitulo e que ja aplicamos no estudo
de sistemas mais simples, como no caso de um tunico PQ conectado a um
reservatorio de elétrons.

De acordo com o formalismo de bdsons escravos introduzimos os ope-
radores €;, Py € d;, bem como os multiplicadores de Lagrange \{ e A, com
i = «a,0,0 e, na aproximacao de campo médio, escrevemos o Hamiltoniano

acima como

Hep = Z €ch cio + Z Ui(d;)? + Z tiZo(c o + chocin) +
i=a,B,0 i=a,B,0 i=L,R

Y tiZiZo(clycon + chocio) + D tlelcinig + el i) +

i=a,3 i=—1

+ Z tclycivio + cly1ocio) + Z X ((e)? + (pio)” + (di)” — 1) +
i 1 i=a,3,0

-+ Z >\ Cia - <pi0'>2 - <dl>2)7 (6_16)
i= a,/:f 0

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

respectivamente.
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6.3.2
Sistema de equacdes nao lineares

Considerando a simetria « = e L = R e minimizando a energia livre F
em relagao aos bosons e aos multiplicadores de Lagrange definidos para cada
PQ obtemos um sistema de 10 equacoes nao lineares que devem ser resolvidas

autoconsistentemente. Elas sao:

OF
e = Zt Zo ((ch_coo) + (b Cas)) + 208 (e0) = 0
oF 8Z
= t, 7 CLUC o) + CTUCQU +2(AY — A%,) (Pao) =0
a<paa> 08<pa0> (< 0 > < 0 >) ( 1 2 )(p >
OF 07 N N o
a(d > - Ztazom(<cloc()0> + <CE[)UCCVU>) + 2(U + A1 - /\20 - A2E)<df¥> =0
oOF
O\ - <ea>2 + Z <paa>2 + <da>2 -1=0
1 ag
oF
e = <C«1acaa> - <poca>2 - <da>2 =0,
20
enquanto que, em relagao aos bosons e aos multiplicadores definidos para o PQ
central,
OF aZ 07,
- Z tig— 0 wCOU> + <C;r)aci0'>) + Z tiZ—O(<CZUCOU> + <Cg)aci0'>) + 2)\[1)<60> =
d{eo) P =5 d{eo)
OF (9Z0 T t
= t; ({¢}yCoo cacw tZ ccg+cgcu7 +
3 (por) ;R 3y (locom) + (ch Z% o) + (chycia)
+2(A1 = A3, ) (Pos) =
oF 8Z Z
A Z by ( ccoo) + (h cin)) Z tZ 0 (e} cop) + (cb cio)) +
< 0> i= LR 1= aﬁ
+2(U0 +A] - )\ga - Agg)<do> =0
OF
oo (eo) 24 Z pOO‘ -1=0
1
oF
D (choos) = (Poo)” — (do)* = 0.
20

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

reservatérios e com os PQ’s laterais, respectivamente. O multiplicador \j_

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

com as conexoes lr(gy com os reservatorios.

6.4
Funcoes de Green

Apresentamos abaixo as funcgoes de Green que utilizamos nos calculos
auto-consistentes. No caso, adotamos €, = €3, bem como t, = tg e t;, = tg, de
modo a considerar uma simetria entre L — R e a — 3, reduzindo em nimero
e tamanho as equagoes nao lineares a serem resolvidas. As fung¢oes de Green
locais obtidas para os PQ s laterais e central sao dadas por

(1 - t%gOUQHJ - t%gOUgLO' - t%{QOagRa)gaa

Goa =G3s = i — (6-17
e 1 - t?)ngagaa - t%QOJg,BU - t%QOUgLU - t%%g[)o'gRa ( )

Joo
Go = _ (618
0 - taQOUgao - t%g()agﬁcr - t%QOcrgLU - t%gOU.chr ( )

respectivamente. Ja para as fungoes de Green nao locais obtemos

gOJtagaU
c G = ~ — (6-19
0 07 - tag()JgozU - t%g[)ag,@o - t%g()JgLU - t?{QOUgRJ ( )
e
o o gNLtLgo
70=Gr = . (6-20)

- t?)égOUgozo' - t%QOUg,BO' - t%gOUgLO' - t%{g()o'gRa

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

PQ 0()(B) e gr(r)e = L5V V2“2§_4t2 é a funcao de Green que descreve os contatos

metdlicos L(R) do sistema.
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A integral da parte imaginaria das funcoes vestidas,

[e.o]

() = [ Img(G5 ) fuleo)d (6-21)
—0oQ

onde i = 0,L,R,a,3, 7 = 0,,8 e fryr € a distribuicao de Fermi dos

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

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

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

giotLg(]Uth;{’o
¢ (o) — ~ — (6-22
LR( ) - tag[)ogaa - t%g(]agﬁo‘ - tngOogLa - t%gOJgRO’ ( )

a partir da qual podemos calcular a condutancia do sistema,

1 g
G(Efermi) = —%t‘l]GLR(Efermi)f, (6-23)

onde Eyerm; € 0 nivel de Fermi nos reservatorios.

6.5
Resultados

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

Na figura 6.8 apresentamos um estudo a 7' = 0 mostrando o comporta-
mento da DOS do PQ central para diferentes valores das conexoes t,(3) com
os PQ s laterais. Este resultado é obtido com os potenciais de porta ajusta-
dos na posigao de simetria particula-buraco Vgy = Vg, = Vgg = —U/2, com
U = 0.65 e mostra uma mudanca no comportamento do sistema que, com o au-
mento dessa conexao, passa de um estado caracteristico de um regime Kondo de
dois estagios ta(s) < tr(r) (17) a um estado molecular nao Kondo t,5)>t1(r)
(17). A anti-ressonancia observada na DOS do PQ central e o afastamento
entre os estados ligado e nao-ligado, caracteristico do regime molecular, im-
possibilitam o transporte de elétrons através do PQ central da estrutura, que

se comporta como um isolante. Veremos a seguir que, com o aumento da tem-
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Figura 6.8: A figura apresenta as DOS’s calculadas no PQ central para
diferentes valores das conexoes com os PQ s laterais . O resultado ¢ obtido
em T=0 e com o potencial de porta nos PQ s ajustado na posicao de simetria

Vgi=-U/2,comi=0,a,pelU=0.65.
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Figura 6.9: A figura apresenta a DOS calculada no PQ central para diferentes
valores de temperatura. O potencial de porta aplicado nos PQ’s foram
ajustado na posicao de simetria Vg; = —=U/2, com i = 0,a, e U = 0.65.
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Figura 6.10: A figura apresenta a DOS calculada no PQ central para diferentes
valores de temperatura. O potencial de porta aplicado nos PQ’s foram
ajustados de forma que e,=eg = —0.1 e eg = —0.325, dessa vez fora da regiao
de simetria particula buraco.

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

As figuras 6.9 e 6.10 mostram a influéncia da temperatura nas DOS’s
dos PQ’s obtidas com o potencial de porta do PQ central Vg, ajustado na
posicao de simetria particula buraco —U/2 e os potenciais de porta dos PQ s
laterais Vg, e Vgg em duas diferentes regioes do espago das energias. No
primeiro caso também colocamos esses potenciais em —U/2 enquanto que no
segundo o sistema é considerado fora da simetria, com Vg, = Vgg = —0.1.
Ambos os resultados mostram claramente o sistema num regime Kondo de
dois estégios (17), com temperaturas caracteristicas Tk € Tro(Tx1 >> Tk2)
que representam, respectivamente, o primeiro e o segundo estiagio do regime. A

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

enquanto que a largura da anti-ressonancia observada nessa DOS, ou mesmo
as larguras das DOS “s calculadas para os PQ s laterais, como mostramos na
figura 6.15 correspondem a T'ko.

Observamos que o aumento da temperatura do sistema destréi o segundo
estagio do regime Kondo com o desaparecimento da anti-ressonancia da DOS
do PQ central na regiao préxima ao nivel de Fermi. Vimos também, que o
desaparecimento dessa anti-ressonancia é acompanhado de um estreitamento
na DOS dos PQ “s laterais e que esse processo é mais intenso com o sistema fora
da posicao de simetria, que é o caso da figura 6.10. A transi¢ao do sistema de
um regime Kondo de dois estagios para um regime Kondo de um estégio com
o aumento da temperatura T° > Tk permite a existéncia de estados no PQ
central perto do nivel de Fermi através dos quais os elétrons podem circular
e, consequentemente, o tunelamento de elétrons entre os reservatorios. Como
podemos observar, a partir do resultado da figura 6.11, esse comportamento se
reflete no formalismo dos bdsons escravos através da influéncia da temperatura
no parametro ZZ, que conforme mencionamos em 6.3.2, é responsavel pela

renormalizacao das conexoes com os PQ “s laterais. O resultado apresenta um
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Figura 6.12: A figura mostra para diferentes temperaturas o comportamento
de Zy em funcao do potencial de porta aplicado ao PQ central. Esse parametro
é responsavel por renormalizar a conexao do P(Q central com os reservatorios.
Este resultado é obtido com os potenciais de porta dos PQ “s externos ajustados
em —U/2, com U = 0.65.

21/22202

— T —
-1,2 -1,0 -0,8 -0,6 -0,4 -0,2 0,0 0,2

Vg /U

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

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

Na figura 6.13 apresentamos um estudo de ZZ; em funcao do potencial
de porta Vgq aplicado no PQ central para diferentes valores de temperatura.
De fato, observamos nesse resultado que entre Vgy = —0.2 e Vgy = —0.8,
regides em torno da simetria Vgo/U = —0.5, com U = 0.65, a mudanga com
a temperatura é quase zero refletindo que o sistema para estes parametros
estd no regime molecular. Ja para valores mais afastados dessa regiao o termo
Z 7y fica bastante sensivel com a temperatura, o que se reflete na transicao

para o regime Kondo de um estagio. Esta dependéncia com a temperatura nao
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aparece no Zg, responsavel por renormalizar a conexao do PQ central com os
contatos. O resultado da figura 6.12 mostra que esse parametro é praticamente
independente da temperatura quando ¢,(g)~?r(r) independente do potencial de

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

Num estudo mais detalhado apresentamos em 6.15 as DOS’s dos PQ s
em dois regimes diferentes, ambos obtidos com o sistema fora da posicao de
simetria. Em (A), para um valor relativamente pequeno das conexoes laterais,
observamos que em T = 0 o sistema se encontra num estado caracteristico
de um regime Kondo de dois estagios. Nesse caso, o aumento gradativo da
temperatura reconstitui a anti-ressonancia observada na DOS do P(Q central,
destruindo o primeiro estagio do regime Kondo, com temperatura Ty, e
levando o sistema a um regime que possibilita a conducao de elétrons. Quanto

aos PQ’s laterais, observamos um pico de largura associada a Tko e um
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rapido estreitamento dele conforme a temperatura aumenta. Em (B) o sistema
¢ considerado no regime molecular em 7" = 0 com um valor relativamente
grande para as conexoes laterais. Os resultados mostram que esse regime
em nada se altera com o aumento da temperatura, ficando as DOS, tanto
do PQ central como dos laterais, pouco alteradas com a temperatura. O
comportamento observado pelo sistema nas duas situacoes que descrevemos
reflete o comportamento das curvas que obtivemos para ZZ, na figura 6.11.
Observamos nesse resultado que para t,3 = 0.1 o aumento da temperatura
provoca um decréscimo acentuado em ZZj, diminuindo a conexao com os
PQ’s laterais e levando o sistema a um regime Kondo de um estagio. Ja
para tq(g) = 0.2 observamos que o aumento da temperatura praticamente nao
modifica ZZ, impossibilitando uma transicao de regime.

A dependéncia com a temperatura e com o valor do potencial de porta
aplicado em cada PQ, no que se refere aos parametros introduzidos pelo
método dos bdsons escravos e que renormalizam as conexoes, esta diretamente
associada as propriedades de transporte do sistema e se reflete diretamente
na condutancia conforme apresentamos na figura 6.14. Adotamos um valor
de t43) > tr(r) Para que o sistema esteja num regime molecular de forma
que a condutancia fora da ressonancia é praticamente zero independente da
temperatura. Como ja discutimos anteriormente esta é a situagao na qual os
PQ s externos estao acoplados ferromagneticamente e o sistema esta fora do
regime Kondo. Para este sistema a medicao de uma condutancia zero é uma
forma de identificar que o sistema esta com acoplamento ferro, e uma maneira
de ler a informagao contida nos spins. Para este mesmo sistema, um estado
com correlacao anti-ferro entre os spins externos teria dado, como ja discutimos
qualitativamente, um resultado oposto para a condutancia, ja que neste caso
o sistema esta no regime Kondo criando um canal para os elétrons circularem
pelo dispositivo. Este resultado pode ser obtido facilmente acrescentando uma
pequena interacao anti-ferro J = 5,53 com J > 0 o que permitiria estabilizar
o estado antiferro como o estado fundamental do sistema. Embora este calculo
nao tenha sido feito utilizando o método dos bdsons escravos, mostramos
na figura 6.7 o resultado da condutancia utilizando o método LDECA (23),
conformando que neste caso a condutancia é G = % e mostrando claramente
que uma medida da condutancia nos permite ler a informacao contida no
sistema diferenciando claramente as correlacoes ferro e anti-ferro entre os spins

externos.
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6.6
Conclusoes

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

spins.
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