ldegen atomok hatdsa a grafén vezet6képességére

Oroszlany Laszlé

Eo6tvés Lorand Tudomanyegyetem, Komplex Rendszerek Fizikdja Tanszék

Mafihe Tisk'11
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Kisérleti eredmények Kémiai szennyez8k hatasa a Fermi-energiara

A vezetdképesség asszimmetriaja

Kisérleti eredmények-I

A szennyez8k hatdsa a kémiai potencialra

NH,

Co —

Aplp (%)
o

H,0 —

F. Schedin et al. Nature Materials 6, 652(2007)

Oroszlany Laszlé Idegen atomok




Kisérleti eredmények Kémiai

A vezetoképeéség asszimmetridja

Kisérleti eredmények-I1

Piszkos mintak vezetSképességének aszimmetridja

10° = T
10° _flrst sweep _, . -
2o NS
= 107} H §
= 10°t HE f \
T S CR t
% 10"} ‘_- !t u '.}
£ 10"t vy
S 10} H R i
° 1 H I‘ — i «— %
12_14 secdnd sweep 1 3 s

-4 -2 0 2
top gate voltage V‘g V)

£

T. Echtermeyer et al. arXiv:0712.2026v1
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Kisérleti eredmények S . p a na
Kémiai szennyez8k hatasa a Fermi-energiara
A vezetdképesség asszimmetriaja

Kisérleti eredmények-I1

Piszkos mintak vezetSképességének aszimmetridja

O
[}

)
e B
N ©

cleaning

(
L
© »

-
o+

conductivity (mS
o N

o
[=}

60 -40 20 0 20 40 60
V. (V)

A. Barreiro et al. Appl. Phys. Lett. 92, 123507 (2008)
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

A Boltzmann-egyenlet

A f(7, E, t)d?rd?k mennyiség annak a valdsziniisége, hogy egy
részecske az r és k altal meghatarozott fazistérfogat-elemben van a
t id6pillanatban.
Boltzmann-egyenlet:
d, - dk
—f

APk t) = 0f +7-Vof + 5 Vif = CIF(7. K, 1)),

Homogén rendszer esetén gyenge elektromos térben:

%E‘ -V F(K) = C[F(K)]

Oroszlany Laszlé Idegen atomok



Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

A relaxacioés idé

Relaxaciés id6 kozelitésben az iitkdzési integralt a
Clf(K)] = ——

alakban keressiik, ahol f(E) = fo(e(l:)) + W(E) Ez definidlja a 73
teljes relaxacids id6t.

Oroszlany Laszlé Idegen atomok



Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

A relaxacioés idé

Relaxaciés id6 kozelitésben az iitkdzési integralt a

Cl(k) ==~
alakban keressiik, ahol f(E) = fo(e(l:)) + W(E) Ez definidlja a 73
teljes relaxacids id6t.

A teljes relaxacids id§ elGall a rendszerben jelenlévd relaxald
effektusok jarulékaként:
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

A relaxacioés idé

Relaxaciés id6 kozelitésben az iitkdzési integralt a
Cl(k) ==~
alakban keressiik, ahol f(E) = fo(e(l:)) + W(E) Ez definidlja a 73

teljes relaxacids id6t.

A teljes relaxacids id§ elGall a rendszerben jelenlévd relaxald
effektusok jarulékaként:

A relaxaciés id6 az dtmeneti valésziniiséggel all kapcsolatban!
= g P(ez,)
k k!
K
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

VezetGképesség

A Boltzmann-egyenlet E-ben linearis része relaxaciés id6
kdzelitésben:

w(k)  T-0

—eE - V20.5(e) = -

x|

Oroszlany Laszlé Idegen atomok



Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

VezetGképesség

A Boltzmann-egyenlet E-ben linearis része relaxaciés id6
kdzelitésben:

. % E) T—0 - =
eE - vi0:-fo(e) = . w(k) = eE - Verpd(Ep — €p)
A= &Y v.f(k) aramsiriseghez csak w(k) ad jarulékot!
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

VezetGképesség

A Boltzmann-egyenlet E-ben linearis része relaxaciés id6
kdzelitésben:

. w(k) T1=0 - =
eE - vi0:-fo(e) = . w(k) = eE - Verpd(Ep — €p)
A= &Y v.f(k) aramsiriseghez csak w(k) ad jarulékot!

K
A vezetbképesség el6all, mint a tér és az aram aranyossagi
tényezéje:
_p
O = —\V).TF
hQ e
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Az elektronikus soktetst probléma

rendszer specifikus

A

H= Z’sz? ! 3 Ze” +12 Z,z;e?
om ' 4meg |7i_f\>j, 21,# |ﬁi_§j|

i ij

Oroszlany Laszlé Idegen atomok



Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Az elektronikus soktetst probléma

rendszer specifikus

12 1 Z:Z;e?
N D= R
; 2mj 4dmeg | J I#J |Ri — Rj|
h2
_ v2
Z2me 4775022|r,—rj|
univ;::zélis
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Az elektronikus soktetst probléma

rendszer specifikus

12 1 Z:Z;e?
N D= R
; 2mj 4dmeg | J I#J |Ri — Rj|
h2
_ v2
Z2me 4775022|r,—rj|
univ;::zélis

H‘U(ﬁ,?g,...;ﬁl,ﬁg...):EW(?l,Fé,...;él,ﬁg...)
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Az elektronikus soktetst probléma

rendszer specifikus

B2 1 Z:Z:e2
1o X pevi- T R T
; 2mj 4dmeg | J I#J ‘Ri — Rj|
2
R A=)
- 2me 47750 2 |r, -7
univ;::zélis

H‘U(ﬁ,?g,...;ﬁl,ﬁg...):EW(?l,Fé,...;él,ﬁg...)

Az egyetlen kis paraméter mo/m;. Az ionok sokkal lassabban
reagalnak mint az elektronok. Az elektronok kvantumosak, az
ionok klasszikusak. Ez a Born—-Oppenheimer-kozelités.
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Hohenberg-Kohn, az &tlet

e AV(A,n,...; Ri,Rs... ) hullamfiiggvény altalaban
kezelhetetleniil sok szabadsagi fokot tartalmaz.

Oroszlany Laszlé Idegen atomok



Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Hohenberg-Kohn, az &tlet

e AV(A,n,...; Ri,Rs... ) hullamfiiggvény altalaban
kezelhetetleniil sok szabadsagi fokot tartalmaz.

e Az n(7) elektron siiriiség joval kevesebb szabadsagi fokot
tartalmaz. Ez jéval kdnnyebben atlathaté elmélethez vezet.
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Elméleti médszerek

Hohenberg-Kohn, az &tlet

e AV(A,n,...; Ri,Rs... ) hullamfiiggvény altalaban
kezelhetetleniil sok szabadsagi fokot tartalmaz.

e Az n(7) elektron siiriiség joval kevesebb szabadsagi fokot
tartalmaz. Ez jéval kdnnyebben atlathaté elmélethez vezet.

A siirliség definicioja

n(7) = [dRdA...dF.. . |W(F,R...F...))?
~ [dAdR..dF L V(A B F )2
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Hohenberg-Kohn tételek

Egy kiils6 Vext(F) potencialban mozgé kdlcsonhaté részecskék
tetsz6leges rendszerének alapallapoti ng(F) siiriisége egyértelmii
kapcsolatban all a kiilsé potenciallal. Tehat egyenstlyban minden
fizikai mennyiséget meghataroz az alapallapoti siirliség.

Vext (F) <= no(F)

Phys. Rev. 136:B864-871 (1964)
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Hohenberg-Kohn tételek

H-K I

Egy kiils6 Vext(F) potencialban mozgé kdlcsonhaté részecskék
tetsz6leges rendszerének alapallapoti ng(F) siiriisége egyértelmii
kapcsolatban all a kiilsé potenciallal. Tehat egyenstlyban minden
fizikai mennyiséget meghataroz az alapallapoti siirliség.

Vext (F) <= no(F)

H-K II:

Definialhaté egy E[n] funkcionalja a siirliségnek mely tetszéleges
kiilsé potencialra érvényes. Egy adott Ve (r) kiilsé potencialra az
E[n] funkcionalt a kdlcsdnhaté rendszer alapallapoti ng(r) stirtsége
globalisan minimalizéalja. 0E[n]|,, = 0

Phys. Rev. 136:B864-871 (1964)
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Kohn-Sham ansatz

Egy kolcsdonhaté rendszer alapallapoti siiriisége reprezentalhaté egy
nem kolcsonhatd rendszer alapallapoti siirliségével, mely egy
effektiv (a siirtiségtsl fiiggs) potencialban mozog.

Phys. Rev. 140 A1133 (1965)
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Kohn-Sham ansatz

Egy kolcsdonhaté rendszer alapallapoti siiriisége reprezentalhaté egy
nem kolcsonhatd rendszer alapallapoti siirliségével, mely egy
effektiv (a siirtiségtsl fiiggs) potencialban mozog.

Tehat a bonyolult soktestprobléma

H= Hkin + Vext + Vint7

Phys. Rev. 140 A1133 (1965)
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Kohn-Sham ansatz

Egy kolcsdonhaté rendszer alapallapoti siiriisége reprezentalhaté egy
nem kolcsonhatd rendszer alapallapoti siirliségével, mely egy
effektiv (a siirtiségtsl fiiggs) potencialban mozog.

Tehat a bonyolult soktestprobléma
H = Hyin + Vext + Vint,
helyett az egyszer(i
H"® = Hyin + Verr [n]

egyrészecskés problémat oldjuk meg. Minden bonyodalom a
Vegr[n]-en keresztiil jelenik meg.
Phys. Rev. 140 A1133 (1965)
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis sii gfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Egyetlen szennyez§ atom

DFT szamitasok eredménye

-941 — T
above atom ——
9415 | above ring i
above bond ——

=942
-9425
=943

Ey [eV]

-9435 |
944 |

-944.5 |

—945 S S
002040608 1 1.214161.8 2

d[A]

H* adszorbens energetikaja

Oroszlany Laszlé Idegen atomok



Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Egyetlen szennyez§ atom

DFT szamitasok eredménye

-941 — T
above atom ———
9415 | above ring i
above bond ——

=942
-9425
=943

Ey [eV]

-9435 |
944 |

-944.5 |

—945 S S
002040608 1 1.214161.8 2

d[A]

Relaxalt HT szennyezé

H* adszorbens energetikaja
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis sii gfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

VezetGképesség

Egyetlen szennyez§ jaruléka

62

Boltzmann-elmélet: o = £5 (v), 7F
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

VezetGképesség

Egyetlen szennyez§ jaruléka

dlats + — €
Boltzmann-elmélet: o = £5 (v), 7F
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

VezetGképesség

Egyetlen szennyez§ jaruléka

dlats + — €
Boltzmann-elmélet: o = £5 (v), 7F
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

VezetGképesség

Egyetlen szennyez§ jaruléka

dlats + — €
Boltzmann-elmélet: o = £5 (v), 7F
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

VezetGképesség

Egyetlen szennyez§ jaruléka

dlats + — €
Boltzmann-elmélet: o = £5 (v), 7F

2 2 (v)s
9 = R mj|to]2 (v—1)

S

to rezonans struktiraval
rendelkezik:
|to(E)* =
o
[E—ci—2ZR(E)] +~7n20(E)?
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Paraméterek kinyerése DFT-bdl

Effektiv szoroskotésii paraméterek definicidja

e e
/o .’mo

8=
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Boltzmann-egyenlet és a vezetSképesség
Elméleti médszerek Egy kis siiriiségfunkcional-elmélet
A szennyez8k modellezése

Paraméterek kinyerése DFT-bdl

H*t és OH™ szennyezék vizsgalata

™ ——
DFT

E-Eg [eV]
o & B b o v s o

B-Eg [eV]
o & AL o v s o ®

P~ Sz |
T M r M r r M r M r
k k

A relevans paraméterek av; és ¢;!
HT: g; = 0.66, 7; = 2.2y OH™: g; = —2.907, vi = 2.3y
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Elméleti szamitasok

VezetGképesség

Elméleti és kisérleti eredmények Gsszehasonlitasa

Lokalizalt toltések jaruléka:

-1 _ mpBy?
Tr = THE]
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Elméleti szamitasok

VezetGképesség

Elméleti és kisérleti eredmények Gsszehasonlitasa

Lokalizalt toltések jaruléka:
-1 _ nBy?

Tr = THE]

Kombinalt vezetSképesség:

— 277\/§ gse2
g = mB h X

to(ne)
¥

2 —1
+ ne_1>
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Elméleti szamitasok

VezetGképesség
Elméleti és kisérleti eredmények Gsszehasonlitasa

Lokalizalt toltések jaruléka:

Kombinalt vezet6képesség:

&

0.02

onp/l2e*/h]

to(ne) |2

— 2m/3 gs€®
B h

Oroszlany Laszlé
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Elméleti szamitasok

VezetGképesség

Magas koncentracié hatéaresete

renormalization group . transport computations
H

g

kinetic theory ---- kinetic theory ----
;=0.001 ;=0.001

o n/[2€°/h]

G

o n/[2€°/h]
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