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Introducéo

A quantidade de alétropos do carbono — como grafite, diamante, fulereno — e as
propriedades particulares que cada um possuia fez com que a quimica do carbono
fosse vista como potencialmente capaz de gerar uma nova geragéo de dispositivos.
Nesse contexto, o grafeno, com sua elevada mobilidade eletronica[1] e resisténcia
mecanica[1], mostra-se como um dos materiais mais indicados a ocupar o posto hoje
pertencente ao Silicio. Porém, o grafeno € um semicondutor de gap(expressao do
inglés relacionado ao espago entre as bandas de condugéo e de valéncia do material)
zero[2), e a existéncia dessa lacuna de energia é fundamental para se controlar o
transporte eletrdnico[3]. Tendo isso em vista, buscam-se maneiras de se abrir esse
gap de energia em torno do nivel de Fermi, com o objetivo de tornar mais facil sua
integragdo em dispositivos eletronicos. As duas estratégias mais usadas pela
comunidade cientifica se baseiam na dopagem e em “cortes” do grafeno ao longo de
uma ou de duas de suas diregdes. A primeira estratégia se baseia na inclusdo de
impurezas na estrutura do grafeno, como por exemplo substituindo-se atomos de
carbono por outros de diferentes elementos, como Boro e Nitrogénio, de forma
estratégica. Ja o segundo método gera estruturas finitas em uma das dimensdes do
sistema, chamadas de nanoflocos de grafeno (ou GNFs, do inglés graphene
nanoflakes) que sdo subunidades do grafeno com tamanho e geometria limitado nas
suas duas dimensdes. Essas estruturas apresentam propriedades que dependem da
largura da fita e da geometria de suas bordas. Em particular, as GNFs chamam a
atencdo por ter estados localizados nas bordas, facilitando o estudo por meio de
célculos computacionais de suas propriedades elétricas e magnéticas[4].

Neste trabalho tem-se como objetivo realizar um estudo teérico dos GNFs
contendo estados de borda com spin polarizado e descrever as propriedades de
diferentes configuragdes magnéticas.

Metodologia

A mecanica quantica ¢ a ferramenta fundamental para analisarmos as propriedades
eletronicas de um sistema molecular. Assim, neste trabalho, o estudo das
estruturas eletrénicas das GNFs foi realizado pelo Teoria Funcional da Densidade
(DFT). Essa teoria baseia-se nos teoremas de Hohenberg-Kohn e nas equagdes de
Kohn-Sham.

Os célculos foram executados por meio do pacote computacional SIESTA (Spanish
Initiative for Electronic Simulations with Thousands of Atoms). Inicialmente foram
consideradas simulagdes sem polarizagao de spin. Em seguida, introduziu-se o spin
explicitamente nos calculos, considerando-se diferentes possibilidades para a
distribuicéo de spin, resultando em diferentes estados magnéticos.

Resultados e discusséo

Neste trabalho foi escolhida uma geometria especifica para o GNF, a saber, um
formato de losango. Esta estrutura € mostrada na Fig.1(a) e contém 8 atomos de
carbono em cada uma de suas bordas. Por esta razao, este sistema sera chamado
de LGNF-8 (do inglés Lozenge Graphene Nanoflake)
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Figura 1: (a) Representagéo da figura LGNF-8. (b) niveis eletronicos néo polarizados do LGNF-8
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Primeiro foi realizado um célculo sem polarizagdo de spin, configuragdo chamada de
NP (do inglés non polarized). Os niveis de energia deste estado estdo representados
na Fig.1(b). Nota-se a ocorréncia de estados eletrdnicos sobre o nivel de Fermi. A
presenca desses estados de fronteira sugere a ocorréncia de diferentes configuragdes
eletrdnicas com spin polarizado. Tais configuragdes sdo caracteristicas de varias
estruturas grafiticas de borda zigzag, nas quais a polarizagéo de spin se concentra nas
bordas. Em seguida, foram realizados calculos considerando o spin explicitamente,
sob diferentes configuragdes iniciais. Essas configuragdes iniciais, que se distinguem
umas das outras pelos diferentes alinhamentos de spin entre as 4 bordas do sistema,
podem ser classificadas como ferromagnéticas, antiferromagnéticas e ferrimagnéticas.

Os calculos mostram que todas essas configuragdes constituem estados estaveis do
sistema. Na fig.3 mostramos o plot da densidade de spin para todas as configuragdes
possiveis. Note que a polarizagdo de spin se concentra principalmente nas borda do
sistema.

Figura 2: Plot da densidade de spin das diferentes configuragdes magnéticas.(a) AFM-A, (b)AFM-B,(c)AFM-C, (d) Fim, (e)FM

Os niveis eletronicos das configuragdes estudadas estéo representadas abaixo:
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Figura 3: Estados eletronicos das estruturas de spin polarizado. (a)AFM-A, (b) AFM-B, (c)AFM-C, (d) FiM, (e)FM. As linhas em
azul representam os estados com spin up e as vermelhas os estados com spin down

Apesar de possuirem o mesmo nimero de bordas com spin-up e spin-down, 0s
estados AFM-A, AFM-B e AFM-C possuem diferentes intervalos de energia (ou gap)
entre o nivel ocupado mais alto e o nivel desocupado mais baixo. Nesses trés casos,
observamos que os niveis eletronicos séo todos degenerados com relagdo ao spin. Ja
as configuragdes FiM e FM apresentam niveis de energia diferentes para os estados
com spin-up e spin-down. Entretando, o gap no estado FiM é entre dois niveis de
spin-down, enquanto no caso FM este gap ¢ entre estados de spins opostos.

Conclusdo

Por fim, a partir da analise dos valores de energia de cada configuragéo, tem-se que
o0 estado AFM-A possui um maior grau de estabilidade. Esse indice de estabilidade &
referente ao fato de sua energia total representar um valor menor que as energias de
outras configuragdes magnéticas. Nos proximos passos, serdo consideradas
configuragdes de dois GNFs empilhados,visando entender como cada floco interfere
nas propriedades eletrdnicas do outro.
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