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RESUMEN

RESUMEN

TiTULO: ANALISIS TEORICO DE OSCILACIONES CUANTICAS dHvA EN LOS TELUROS CUASI-
1D TaTe, y NbTe,

AUTOR: Jose Raul Martinez Afanador =~

PALABRAS CLAVE: Teoriafuncional de la densidad (DFT); cuasiunidimensionalidad (Q1D); On-

das de densidad de carga CDW; oscilaciones cuanticas ;VASP; dHVA; TaTey; NbTe,.

DESCRIPCION:

En este trabajo se presenta un analisis comparativo de la estructura electrénica de los compues-
tos cuasi—unidimensionales TaTes y NbTey, con el propdsito de caracterizar su superficie de Fermi
mediante la simulacién de oscilaciones cuénticas de Haas—van Alphen (dHvA). La metodologia
se basoé en célculos ab initio dentro de la teoria funcional de la densidad (DFT), realizados sin y
con acoplamiento espin—érbita (SOC), para evaluar el efecto de esta interaccidén sobre las propie-
dades electronicas estudiadas. A partir de las bandas calculadas se construyeron las superficies
de Fermi y se identificaron tres pockets principales para cada compuesto, denominados o, 8y 6.
Posteriormente, mediante el cdédigo SKEAF, se obtuvieron las areas extremales, las frecuencias
dHvVA y las masas efectivas asociadas a cada contribucién. Finalmente, se estimaron las densi-
dades de portadores mediante el teorema de Luttinger, comparando los casos con y sin SOC.
Los resultados muestran comportamientos similares en la dependencia de las frecuencias dHvA
con la orientacion del campo magnético en ambos compuestos, mientras que el SOC introduce

modificaciones finas en las areas extremales y en las frecuencias calculadas.

Trabajo de grado

Facultad de Ciencias. Escuela de Fisica. Director: Andrés Camilo Garcia Castro, Ph.D.
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ABSTRACT

ABSTRACT

TITLE: THEORETICAL ANALYSIS OF dHvA QUANTUM OSCILLATIONS IN THE QUASI-1D TE-
LLURIDES TaTe; AND NbTe, ~

AUTHOR: Jose Raul Martinez Afanador

KEYWORDS: Density functional theory (DFT); quasi-one-dimensionality (Q1D); charge-density

waves (CDW); quantum oscillations; VASP; dHVA; TaTey; NbTey,.

DESCRIPTION:

This work presents a comparative analysis of the electronic structure of the quasi-one-dimensional
compounds TaTe, and NbTey, aiming to characterize their Fermi surface through computational
simulations of de Haas—van Alphen (dHvA) quantum oscillations. The methodology is based on
ab initio calculations within density functional theory (DFT), performed without and with spin—orbit
coupling (SOC), in order to evaluate the effect of this interaction on the electronic properties stu-
died. From the calculated band structures, the Fermi surfaces were constructed and three main
pockets were identified for each compound, labeled as «, 3, and 4. Subsequently, using the SKEAF
code, the extremal areas, dHvA frequencies, and effective masses associated with each contribu-
tion were obtained. Finally, carrier densities were estimated using Luttinger’s theorem, comparing
the cases with and without SOC. The results show similar behavior in the dependence of the dHVA
frequencies on the orientation of the magnetic field in both compounds, while SOC introduces fine

modifications in the extremal areas and in the calculated frequencies.

Undergraduate thesis

Faculty of Sciences. School of Physics. Advisor: Andrés Camilo Garcia Castro, Ph.D.
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INTRODUCCION

En los dltimos anos, los materiales cuasi—unidimensionales (cuasi-1D o Q1D) han despertado un
renovado interés, motivado por su fuerte anisotropia estructural, la cual favorece la aparicion de
fendmenos electrénicos colectivos. Entre ellos se encuentran las ondas de densidad de carga
(CDW, por sus siglas en inglés), las cuales pueden inducir anomalias en las propiedades de trans-
porte; también se ha reportado superconductividad inducida bajo altas presiones y en algunos
casos, un posible caracter topologico. En este trabajo se estudian los compuestos TaTes y NbTey,
telururos de metales de transicion con caracter cuasi-1D. La motivacion principal para centrarse en
estos materiales radica, por un lado, en que poseen una estructura cristalina relativamente simple
frente a otros sistemas cuasi-1D vy, por otro, en que exhiben una rica variedad de fases electro-
nicas, incluyendo diferentes estados CDW y superconductividad bajo presion. Por ello, TaTes y
NbTe, constituyen sistemas de referencia valiosos para comparar su estructura electrénica y sus
propiedades de transporte con las de otros materiales cuasi-1D. En este contexto, un paso clave
consiste en identificar con mayor claridad qué regiones de la estructura electrénica dominan el
transporte y cual es el papel de dicha estructura en el origen de las fases electronicas menciona-
das. Con este proposito, la presente tesis se enfoca en caracterizar la estructura electrénica en
las proximidades del nivel de Fermi, puesto que los estados cercanos a Er son los que pueden
reorganizarse con menor costo energético y, en consecuencia, dominan la respuesta del sistema.
Esta caracterizacion se aborda mediante el estudio de la superficie de Fermi (FS, por sus siglas

en inglés).

El andlisis de la FS permite identificar sus componentes conectadas, conocidas como pockets, que
pueden presentarse como superficies cerradas o superficies abiertas dependiendo de su conecti-
vidad en el espacio reciproco. La caracterizacion geométrica de estos pockets aporta informacion
relevante ya que su tamafo y su geometria permiten inferir el tipo de portador asociado (electron
0 hueco), estimar la densidad de portadores y obtener magnitudes efectivas vinculadas a la dina-

mica de las cuasiparticulas como la masa efectiva de estas. De manera complementaria, la forma

12



global de la FS ofrece un criterio para evaluar si el material exhibe un comportamiento cuasi-1D,
cuasi-2D o cuasi-3D. Esta informacion resulta Util para discutir mecanismos que pueden estabili-
zar fases colectivas, por ejemplo, el anidamiento (nesting) de la superficie de Fermi, que se vuelve
favorable cuando existen porciones aproximadamente paralelas de la FS, suele considerarse un

ingrediente importante en el establecimiento de fases CDW.

Para caracterizar los pockets y acceder a magnitudes directamente comparables con experimen-
tos, se simula computacionalmente el efecto de Haas—van Alphen (dHvA), una herramienta de alta
precision y sensibilidad directa a la geometria de la FS a través de sus 6Orbitas extremales. En este
marco, esta tesis adopta un enfoque tedrico-computacional: se calculan la estructura electronica
y la FS de TaTe, y NbTe, mediante teoria del funcional de la densidad (DFT) y teoria del funcio-
nal de la densidad dependiente del espin (SDFT) y a partir de estas superficies se obtienen las
frecuencias dHvVA (frecuencias de oscilacion). Con ello, el objetivo del trabajo es aportar una ca-
racterizacién de la FS, de los pockets y de las magnitudes asociadas a dHvA, de modo que sirvan

como referencia para la interpretacion y el contraste con mediciones experimentales futuras.

13



1. MARCO TEORICO Y ESTADO DEL ARTE

1.1. COMPUESTOS TATE, Y NBTE,

Los cristales de TaTe; y NbTe4, que son isoestructurales e isoelectrénicos, pertenecen a la fa-
milia de los calcogenuros de metales de transicién. Cada uno de estos posee un grupo espacial
P4/mce, caracterizado por su simetria tetragonal. La estructura fue determinada mediante difrac-
cién de rayos X(XRD) y difraccion de electrones en cristales de alta pureza. Durante su sintesis,
los cristales se formaban como conjuntos de agujas paralelas, lo cual constituye una primera se-
fal de sus propiedades cuasi-unidimensionales (quasi-1D). Ademas, estos compuestos presentan

una apariencia brillante y metélica. En la figura 1 se muestra una imagen del NbTe, ' 2.

Fig. 1. Cristal sintetizado de NbTe,.

TS

i
el a2l

Fuente: tomado de 8.

El atractivo de estos compuestos radica en su estructura cristalina, compuesta por cadenas de

atomos con el metal de transicion ubicado entre dos laminas planas. En cada lamina se encuen-

T K. Selte et al. “On the crystal structure of NoTe4”. En: Acta Chem. Scand. 18 (1964), pags. 690-696.
DOI: 10.3891/acta.chem.scand.18-0690

2 FW Boswell, A Prodan y JK Brandon. “Charge-density waves in the quasi-one-dimensional compounds
NbTe4 and TaTe4”. En: Journal of Physics C: Solid State Physics 16.6 (1983), pag. 1067

3 Stanford Advanced Materials. NbTe4 crystal. Accessed: 2025-04-03. n.d.

14


https://doi.org/10.3891/acta.chem.scand.18-0690

tran cuartetos de atomos de calcogeno dispuestos en forma de cuadrado. Al conectar dos laminas
de calcégenos adyacentes, los atomos forman un antiprisma. La figura 2 muestra la estructura
cristalina de TaTey, donde los antiprismas, dibujados en azul, son claramente visibles. Por otro
lado la figura 3 expone el cristal de NbTe,. La estructura en forma de encadenada compartida por
los compuestos, induce una anisotropia estructural pronunciada, la cual influye significativamente
en propiedades como la dispersion de fénones, la forma de la superficie de Fermi y la estructura

electrénica de bandas 2+4.

Estos efectos presentan una notable similitud con los predichos por el modelo de gas de electrones
libres en un cristal unidimensional, especialmente en lo que respecta a la forma de la superficie
de Fermi. Lo que justifica clasificar estos materiales como sistemas cuasi-unidimensionales.

Un aspecto estructural crucial de estos compuestos es que las cadenas atémicas estan unidas
mediante enlaces covalentes. En particular, el telurio desempefa un papel central en esta arqui-
tectura. Los enlaces Te—Te exhiben un caracter covalente mas marcado que el observado en otros
calcdégenos como el selenio o el azufre. Como consecuencia, las estequiometrias del telurio difie-
ren de las de sus homélogos, ademas de que su radio de enlace es significativamente mayor ”.
Por lo tanto, esta configuracion electrénica y estructural Unicamente puede lograrse mediante el

uso de atomos de telurio.

En la estructura del NbTe,, la distancia de enlace entre atomos de telurio dentro de un cuadrado
es de 3,29A, mientras que la separacion entre los 4&tomos de Nb y Te es de 2,91A. Ademas, la

distancia entre los atomos de telurio de cuadrados adyacentes es de 3,87A. De forma analoga, en

4 Xi Zhang et al. “Eightfold fermionic excitation in a charge density wave compound”. En: Physical Review
B 102 (3 jul. de 2020). bOI: 10.1103/PhysRevB.102.035125

5 R.Z. Xu et al. “Orbital-selective charge-density wave in TaTe4”. En: npj Quantum Materials 8 (1 dic. de
2023). DOI: 10.1038/s41535-023-00573-8

6 yang2018pressure

7 Arthur Mar, Stephane Jobic y James A Ibers. “Metal-metal vs tellurium-tellurium bonding in WTe2 and
its ternary variants TalrTe4 and NblrTe4”. En: Journal of the American Chemical Society 114.23 (1992),
pags. 8963-8971
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Fig. 2. La estructura cristalina del TaTe,

o Ta

o Te

a

Fuente: adaptado de °.

Fig. 3. La estructura cristalina del NbTe,

Fuente: adaptado de ©.
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el TaTey, la distancia de enlace entre los atomos de telurio en un cuadrado es de 3,29A, mientras
que la separacion entre los atomos de Ta y Te es de 2,89A. Al igual que en el caso anterior, la
distancia entre los atomos de telurio en cuadrados adyacentes es de 3,87A.

Con el fin de complementar la descripcién de la estructura cristalina, a continuacién se presentan

los parametros de red de los cristales tetragonales TaTe, y NbTey.

Tabla 1. Parametros de red para las estructuras tetragonales de TaTe, y NbTe,.

Compuesto a(A) b(A) ¢ (A)

TaTey 6.5069 6.5069 6.7845
NbTe, 6.4984 6.4984 6.7725

Fuente: elaboracién propia a partir de los parametros estructurales utilizados en los célculos DFT.

La particular configuracion estructural de TaTe, y NbTe4, marcada por su caracter cuasi-unidimensional
y por la presencia de enlaces Te—Te fuertemente covalentes, afecta directamente la aparicion de
fendmenos electrénicos colectivos. En este contexto, ambos compuestos exhiben estados de on-
da de densidad de carga (CDW) a temperaturas por debajo de la ambiente, un comportamiento
tipico de materiales con estructuras anisotrépicas. Ademas, se ha reportado que bajo la aplica-
cién de presion, tanto TaTe, como NbTe, desarrollan estados superconductores, lo que sugiere

una competencia o coexistencia entre fases ordenadas de distinta naturaleza 2:8.

En particular, se ha propuesto que el TaTe, exhibe propiedades topoldgicas, evidenciadas por
la presencia de puntos de Dirac en su estructura electrénica de bandas. Estos puntos se man-
tienen tanto en el estado CDW como en ausencia de dicha modulacion. Asimismo, en el TaTe,
se ha reportado una magnetorresistencia (MR) positiva elevada, asi como una transicion metal-
semiconductor inducida por campo magnético a bajas temperaturas, especificamente cuando di-

cho campo se aplica perpendicularmente al eje cristalografico ¢ 4.

8 Yifang Yuan et al. “Pressure-Induced Superconductivity in Topological Semimetal Candidate TaTe4”. En:
Advanced Electronic Materials 6 (3 mar. de 2020). DOI: 10.1002/aelm.201901260

®  Yuxia Gao et al. “Anisotropic large magnetoresistance in TaTe4 single crystals”. En: Journal of Applied
Physics 122 (13 oct. de 2017). DOI: 10.1063/1.5005907
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1.2. TEORIA FUNCIONAL DE LA DENSIDAD

La teoria del funcional de la densidad (DFT, por sus siglas en inglés) es un método de primeros
principios de la mecanica cuantica que permite estudiar las propiedades del estado fundamental
de sistemas de muchos cuerpos a partir de la densidad electrénica. Debido a su buen equilibrio
entre precision y costo computacional, DFT se ha consolidado como una de las herramientas mas
utilizadas en fisica del estado sélido, quimica computacional y ciencia de materiales para el estu-

dio de moléculas, sélidos, superficies e interfases 1°.

Si bien DFT se formula como un método de primeros principios, es decir, basado en leyes fun-
damentales de la mecanica cuantica y no en un ajuste directo a resultados experimentales, su
aplicacion practica requiere aproximaciones para el funcional de intercambio y correlacion el cual
posee la informacion de la interaccion de los electrones ''. Su eficiencia para describir sistemas
complejos a escala atébmica se basa en dos pilares tedricos: los teoremas de Hohenberg—Kohn y

las ecuaciones de Kohn—Sham.

1.2.1. Fundamentos y ecuaciones de Kohn-Sham  El propésito de esta seccion es ex-
plicar como la teoria del funcional de la densidad (DFT) logra reproducir la funciéon de onda de
muchos cuerpos que describe el comportamiento cuantico de los electrones en un sistema. El
punto de partida consiste en reconocer que la energia total de un sistema electrénico puede ex-

presarse como un funcional de la funciéon de onda de muchos cuerpos.

E = <\I/‘I:I’\I’> = /drl...drN\Il*(rl, ...,I‘N)ﬁ\I/(I‘l, ...,I‘N), (1)

donde ¥(ry, ..., ry) representa la funcion de onda del sistema de IV electrones. En la aproximacion

10 Feliciano Giustino. Materials modelling using density functional theory: properties and predictions. Ox-
ford University Press, 2014

" Manoj Kumar Banjare y Dinesh Tandon. “Explicit modeling of corrosion inhibition”. En: Computational
Modelling and Simulations for Designing of Corrosion Inhibitors. Elsevier, 2023, pags. 227-240
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de Born—Oppenheimer, los nucleos se consideran fijos en posiciones conocidas, de modo que el

Hamiltoniano electrénico adopta la forma

. 1 1 1
H(rl,-n’I'N):—Z§V?+2Vn(ri)+§ZW- (2)
i i P

Por tanto, la energia total depende funcionalmente de la funcién de onda, es decir,

E = F[¥). (3)

El teorema de Hohenberg—Kohn constituye la idea central de DFT. Este establece que toda la
informacion del sistema electrénico en el estado fundamental esta contenida en la densidad elec-
trénica n(r), y no en la funcion de onda de muchos cuerpos. Sus principios fundamentales se

resumen en los siguientes puntos:

= En el estado base del sistema, la densidad electronica determina de manera Unica el poten-

cial externo de los nucleos.

= En cualquier estado cuantico, el potencial externo de los nucleos determina de manera Unica

la funcién de onda de muchos electrones.

= En cualquier estado cudntico, la energia total es un funcional de la funcién de onda de

muchos cuerpos (ver ecuacién 1).
En consecuencia, en el estado base, la densidad n(r) determina de manera Unica la energia total
del sistema.
Eo — Fn] (4)
donde Ej representa la energia total del estado fundamental del sistema.
Aun cuando los teoremas de Hohenberg—Kohn establecen que la energia del estado fundamental

puede escribirse como un funcional de la densidad n(r), no indican cémo obtener una expre-

sién explicita para ese funcional. Esta dificultad es precisamente la que aborda la propuesta de
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Kohn y Sham (1965). En lugar de tratar directamente el sistema real de electrones interactuantes,
ellos introducen un sistema auxiliar no interactuante, construido para que reproduzca la misma
densidad electrénica del sistema original. El beneficio de esta eleccion es que el problema se
reduce a resolver ecuaciones efectivas de una sola particula, mientras que los efectos de la inter-
accion electron—electron se concentran en un Unico término correctivo, el funcional de intercambio
y correlacion. Con esta idea, la energia total puede organizarse como la suma de contribuciones

conocidas mas E.[n].

El funcional de energia total propuesto por Kohn y Sham combina los distintos aportes energéticos

del sistema y se expresa como

2 n(r)n(r’
En| = /drn(r)Vn(r) — Z/drqﬁ(r)igf)i(r) + % // dr dr’ <)(,|) + Ec[n]. (5)

r —r

En esta formulacion, el término E,.[n] representa la energia de intercambio y correlacion, que
agrupa todos los efectos cuanticos derivados de la interaccidén entre electrones. Aunque su forma
exacta es desconocida, constituye el componente clave de la DFT y debe ser aproximado median-

te funcionales empiricos 2.

Con el funcional de energia total E[n] ya especificado, el siguiente paso es establecer el criterio
mediante el cual se determina la densidad electrénica del estado fundamental n(r). Este criterio
es el principio variacional de Hohenberg—Kohn que afirma que la densidad ny(r) es aquella que

minimiza el funcional de energia total.

=0. (6)

Este principio garantiza que la densidad obtenida del sistema de Kohn—Sham corresponde al es-

tado fundamental del sistema fisico real.

2 Pierre Hohenberg y Walter Kohn. “Inhomogeneous electron gas”. En: Physical review 136.3B (1964),
B864
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A partir de esta formulacion, se obtienen las ecuaciones de Kohn—Sham, que describen el funcio-
namiento del sistema ficticio propuesto por Kohn y Sham para reproducir el comportamiento del

sistema real. Dichas ecuaciones se escriben como,

—%W V() 4 Vi () + Vae(r) | 64(r) = e16 (), (7)

donde V,,(r) representa el potencial externo debido a los ndcleos, Vi (r) es el potencial de Hartree

asociado a la interaccion coulombiana clésica, y V,..(r) es el potencial de intercambio y correlacién.

A partir de las soluciones ¢;(r), la densidad electronica total del sistema se determina como

n(r) =3 loir)[* (8)

Estas ecuaciones se resuelven de manera autoconsistente, ya que tanto los potenciales como la
densidad dependen mutuamente: se inicia con una densidad tentativa, se calculan los potenciales
efectivos, se resuelven las ecuaciones para obtener nuevas funciones ¢;(r), se actualiza la densi-

dad y el proceso se repite hasta lograr la convergencia del sistema.

Este procedimiento iterativo se conoce como ciclo autoconsistente de Kohn—Sham y se ilustra en
la figura 4, donde se esquematizan los pasos fundamentales: la estimacion inicial de la densidad,
el célculo del potencial efectivo, la resolucion de las ecuaciones de Kohn—Sham, la evaluacion de
la nueva densidad electronica y la comprobacién de la convergencia hasta alcanzar la densidad

del estado base '3:19.

1.3. ACOPLE ESPIN-ORBITA

Para introducir el acoplamiento espin—0rbita es necesario revisar, en primer lugar, los fundamen-

tos fisicos asociados al espin del electrén y a su interaccion con campos magnéticos, tal como

13 Walter Kohn y Lu Jeu Sham. “Self-consistent equations including exchange and correlation effects”. En:
Physical review 140.4A (1965), A1133
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Fig. 4. Esquema del ciclo autoconsistente de Kohn—Sham. El proceso comienza con una densidad inicial
p(r) y se repite hasta que la densidad y la energia total convergen hacia los valores del estado base.

Initial Guess
plr)

4
Calculate Effective Potential
Verr(r) = Ven (1) + [ £55:dY + Vi p(x)]

'

Solve Kohn-Sham Equations
[- 2 V2 + v wi=¢i wi

2m,

Evaluate the Electron Density & Total Energy
P =X; |y — Ealp®]=...

<>

Output Quantities
po(r), Ei[po(r)] — Forces, Eigenvalues, ...

Fuente: adaptado de '°.

emerge en la formulacion relativista de la mecéanica cuantica. La ecuacioén de Dirac, al describir
al electr6n mediante una nueva entidad matematica llamada espinor, forza la introducciéon de un
grado de libertad intrinseco adicional: el espin. El espin del electron interactia con campos mag-
néticos, y esta interaccion puede describirse tedricamente mediante la formulacion del momento

angular de espin y del momento magnético asociado.

En el limite no relativista, la ecuacién de Dirac se reduce a la ecuacion de Pauli, en la cual aparece
de manera explicita el término de interaccién entre el espin del electron y un campo magnético
externo, ubicado al lado derecho de la ecuacion:

SO0 _ [(p—ecA)

eh
ot o T T3, BV ®)

A partir de este término se identifica el momento magnético del espin:

h gLy, (10)

“5:_% m
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donde se ha utilizado la definicién del operador de espin S = %0'. Esta formulacion, expresada
directamente en términos del operador de espin, proporciona la base tedrica y fisica sobre la cual
se construye la descripcion del acoplamiento espin—6rbita, pues establece con claridad como el
espin interacta con campos magnéticos y cual es la estructura matematica que gobierna dicha

interaccion.

Con estos elementos, consideremos el sistema conformado por un electrén moviéndose alrededor
de un nucleo. En el marco inercial del nacleo, el electron describe una trayectoria orbital determi-
nada por el potencial electrostatico central. Sin embargo, al analizar el sistema desde el marco
inercial del electrdn, es el nucleo el que parece desplazarse describiendo una érbita alrededor
del electrén. Debido a que el nlicleo posee carga positiva, en este marco es equivalente a una
corriente eléctrica, lo que implica la generacién de un campo magnético efectivo en la posicién
del electrén. Este movimiento relativo entre el nucleo y el electron constituye el origen fisico del

acoplamiento espin-o6rbita.

En una aproximacion no relativista, dicho campo magnético efectivo puede obtenerse a partir de

la transformacion relativista de los campos hacia un marco en movimiento:

Exv

Beg = , 11
fr 2 (11)
donde E = —%g es el campo eléctrico radial generado por el nucleo. Utilizando la identidad
L = mr x v, se obtiene:
1 dVv
Beg = — — L. 12
ft mc2r dr (12)

Al introducir este campo efectivo en el término de interaccién magnética del espin,

Hint = — Mg Beff7 (13)
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se deriva el Hamiltoniano del acoplamiento espin-érbita en su forma estandar:

e _1av

H,, = S.L.1“ (14)

T dr
1.4. DEFINICION SUPERFICIE DE FERMI

La superficie de Fermi es el objeto matematico central de este trabajo, ya que a partir de su si-
mulaciéon con VASP se busca reproducir las frecuencias del efecto de Haas—van Alphen (dHvA)
mediante la ecuacion (7) y el algoritmo implementado en el codigo SKEAF'®. En esta seccion se
presenta el marco teérico necesario para definir con precision la superficie de Fermi, partiendo del

comportamiento cuantico de los electrones en sélidos.

En un sdlido cristalino, una banda electrénica es el conjunto continuo de niveles de energia permi-
tidos que pueden ocupar los electrones. Estas bandas surgen de la combinacién de los orbitales
atémicos bajo la accion de un potencial periédico V(r) = V(r + R;), donde R; son los vectores
de red del cristal. Esta periodicidad permite aplicar el teorema de Bloch e introducir de manera
natural el espacio reciproco. En materiales reales, el potencial efectivo incluye las interacciones de
Coulomb entre electrones y puede verse modificado por campos externos y por el acoplamiento

espin—6rbita (SOC), lo que se refleja en la estructura de bandas.

Para definir la superficie de Fermi es necesario introducir el concepto de ocupacion electrdnica.
Los electrones son fermiones indistinguibles y, por tanto, obedecen el principio de exclusién de
Pauli, que establece que dos electrones no pueden ocupar simultdneamente el mismo estado
cuantico. En equilibrio y a temperatura cero, el sistema adopta su estado de minima energia total;
como consecuencia, los estados de menor energia se ocupan primero y se van llenando suce-

sivamente hasta cierto nivel maximo. Considerando el espin, cada estado (n,k) —donde n es el

4 Stephen Blundell. Magnetism in condensed matter. OUP Oxford, 2001

5 P.M.C. Rourke y S. R. Julian. “Numerical extraction of de Haas-van Alphen frequencies from calculated
band energies”. En: Computer Physics Communications 183 (2 feb. de 2012), pags. 324-332. DOI:
10.1016/j.cpc.2011.10.015
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indice de banda y k el vector de onda cristalino en el espacio reciproco— puede albergar, como

mucho, dos electrones, uno con espin up y otro con espin down.

El nivel de Fermi se define como el ultimo nivel de energia ocupado por los electrones a tempera-
tura cero absoluto (7' = 0 K). La energia de Fermi E es, por tanto, el valor de la energia asociado
a ese ultimo nivel ocupado. Esta energia marca la frontera entre los estados electrdnicos ocupa-
dos y los que permanecen vacios. La superficie de Fermi (FS) es, entonces, el conjunto de puntos
k en el espacio reciproco que satisfacen ¢, (k) = EF; es decir, los puntos en los que la energia de

una banda electrénica coincide con la energia de Fermi.

Al graficar todos los puntos k de las distintas bandas electronicas que satisfacen ¢, (k) = Er se
obtiene la superficie de Fermi: un conjunto de una o varias hojas continuas en el espacio reci-
proco, como se ilustra en la figura ??. La geometria de estas hojas codifica la naturaleza de los
portadores y, por tanto, muchas de sus propiedades electrénicas, entre ellas el transporte, la apa-

ricibn de ondas de densidad de carga y las oscilaciones cuanticas de Haas—van Alphen.

En este trabajo, los electrones se describen mediante la teoria del funcional de la densidad (DFT),
utilizando el Hamiltoniano de Kohn—Sham. La solucién autoconsistente de este problema propor-
ciona las energias ¢, (k) de los estados electronicos, a partir de las cuales se obtienen las bandas

electrénicas y, posteriormente, la superficie de Fermi de cada compuesto.

1.5. OSCILACIONES CUANTICAS

Se denomina oscilaciones cuanticas al comportamiento oscilatorio que presentan ciertos metales
cuando se encuentran a muy bajas temperaturas y se someten a un campo magnético externo ho-
mogéneo, variable y de gran intensidad. En el marco de la aproximacién semiclasica de electrones
libres en un metal, el origen fisico de estas oscilaciones cuanticas se asocia al movimiento helicoi-
dal de los electrones libres, inducido por la fuerza de Lorentz generada por el campo magnético
aplicado. Como consecuencia, la estructura electrénica del metal se ve modificada, ya que las

bandas electrénicas se reorganizan en niveles discretos de energia llamados niveles de Landau.
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1.5.1. El movimiento de los electrones  Todo el formalismo teérico expuesto a continua-
cién fue obtenido del libro de David Shoenberg sobre oscilaciones cuénticas '®. En metales mo-
novalentes o polivalentes, los electrones de valencia pueden aproximarse como electrones libres.
Al aplicar un campo magnético homogéneo, estos describen un movimiento helicoidal dentro del
metal, el cual esta gobernado por la ecuacion.

—e€

hk:?(va). (15)

En esta expresion, la velocidad del electron se determina a partir de la estructura de bandas, me-
diante la relacion v = %Vks. Este movimiento en el espacio real impone una restriccion sobre el
espacio reciproco. Los electrones solo pueden ocupar estados pertenecientes a los puntos k que
pertenecen al conjunto de puntos cuya unién tiene la misma forma geométrica que la proyeccion

de la 6rbita real sobre un plano perpendicular al campo magnético H (véase la figura 5).

Fig. 5. Proyeccion de la trayectoria helicoidal en el espacio real del electron llamada R'.

Plano de proyeccion

Fuente: elaboracion propia.

6 “The Fermi surfaces of copper, silver and gold. |I. The de Haas-Van alphen effect”. En: Philosophical
Transactions of the Royal Society of London. Series A, Mathematical and Physical Sciences 255 (1052
nov. de 1962), pags. 85-133. DOI: 10.1098/rsta.1962.0011
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Adicionalmente, la trayectoria en el espacio reciproco esta escalada por un factor n = % y rotada

90° respecto a la proyeccién de la trayectoria real. Como se ilustra en la figura 6.

Fig. 6. Area reciproca (figura izquierda) producida por la proyeccién de una trayectoria helicoidal general en
el espacio real.

~_7/
R’ orbits

Fuente: adaptado de 6.

1.5.2. Cuantizacion de las orbitas de los electrones. A partir de la regla de cuantiza-

cion de Bohr—Sommerfeld 17,
fp~dq:(r+'y)27rh (16)

donde p y q representan el momento y la posicion candnicos conjugados, respectivamente, r es
un numero entero, la integral se realiza sobre un ciclo cerrado, y v es una constante de fase que
depende de la forma de la superficie de energia ¢ y de la magnitud del campo magnético H. Para

un electrén libre en un campo magnético, los significados de p y q son, respectivamente,

p:hk—%, q=R. (17)
C

donde R’ es la proyeccion del movimiento ciclotrénico del electrén en el espacio real sobre un

plano perpendicular al campo H.

Shoenberg, D. (1962). The Fermi surfaces of copper, silver and gold. |. The de Haas—Van Alphen ef-
fect. Philosophical Transactions of the Royal Society of London. Series A, Mathematical and Physical
Sciences, 255(1052), 85-133. https://doi.org/10.1098/rsta.1962.0011

7 D.J. Griffiths. Introduction to Quantum Mechanics. Cambridge University Press, 2017

27


https://doi.org/10.1098/rsta.1962.0011

Al aplicar las expresiones especificas del momento y la posicién proyectada en la condicién de
cuantizaciéon de Bohr—Sommerfeld, se obtiene que el flujo del campo magnético a través de la

trayectoria cerrada descrita por R’ es una cantidad cuantizada:

2mh

<I>:Hoz:(r+7)7, (18)

donde « representa el area encerrada por dicha trayectoria en el plano perpendicular a H. Esto
implica que la trayectoria del electrén en el espacio real esta restringida a valores de o que man-

tengan la cuantizacion del flujo magnético, bajo la condicién de que H sea constante.

Aplicando la relacion entre trayectorias reales y reciprocas dada por la ecuacién 15, es posible
redefinir la regla de cuantizacién en términos del area a encerrada por una trayectoria cerrada en

el espacio reciproco, de la siguiente forma.

a = n?a, (19)

2meH
ch

ale, k) = (r+7) . (20)

La ecuacion 20, conocida como la relacién de Onsager, determina implicitamente los nuevos ni-
veles de energia del sistema, denominados tubos de Landau, ver figura 7. Esta relaciéon impone
que solo los estados k contenidos en las fronteras del area transversal a(e, k) pueden ser ocupa-
dos. La magnitud del area a depende de valores especificos del campo magnético H y del indice

cuantico entero r.

Para continuar con el andlisis en el espacio reciproco, es necesario introducir una convencion de
coordenadas que facilite la formulacién posterior. Un punto en el espacio k se describe mediante

las coordenadas k, k. y k! ; donde k corresponde al eje paralelo a la direccion del campo magné-

Weiyao Zhao y Xiaolin Wang. “Berry phase in quantum oscillations of topological materials”. En: Advan-
ces in Physics: X 7.1 (2022), pag. 2064230

Zhao, W., & Wang, X. (2022). Berry phase in quantum oscillations of topological materials. Advances in
Physics: X, 7(1), 2064230.
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Fig. 7. Vista gréfica de los tubos de Landau, cuantizados mediante la relacién de Onsager (ecuacion 20) en
un sistema de gas de electrones libres. La esfera trazada con lineas punteadas representa la superficie de
Fermi, lo que ilustra como el campo magnético aplicado fuerza que los niveles permitidos de los electrones
sean aquellos dentro de la superficies de los tubos de Landau.

Fuente: adaptado de 8.

tico H, mientras que k.. y k! definen el plano perpendicular a dicho campo.
x Y

La forma geométrica que adoptan las secciones transversales del espacio reciproco, es decir, las
areas a(e, k) que aparecen en la regla de cuantizacion, puede explicarse considerando lo siguien-
te: dado que cada valor de k define un plano perpendicular a H, la forma de a estd determinada
por la geometria tridimensional de la banda de energia ¢ que intersecta el plano en esa posicion
de k. La interseccién entre ambos define el area transversal correspondiente, la cual, a su vez,

debe ajustarse a la condicion impuesta por la regla de cuantizacion.

Por lo tanto, el numero total de niveles que presenta el sistema puede estimarse siguiendo el ra-
zonamiento basado en la regla de cuantizacion. Habra un cierto nUmero de &reas transversales
que caben dentro del plano sin que la banda que las produce cruce la superficie de Fermi (FS),
asi como una ultima &rea transversal que se encuentra en el borde de la FS, pero aun contenida
dentro de ella. La FS marca el limite maximo de niveles, ya que, por su definicidn, es el limite de la
ocupacion de estados. Es importante identificar cual es el valor de a correspondiente a esa Ultima
seccion y, en consecuencia, determinar el valor de r asociado, ya que mas adelante se expone la

importancia de la informacién que aporta ese nivel con la energia més alta.
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Por ultimo, al conectar entre si las secciones transversales que comparten el mismo valor de r en
planos contiguos, se obtiene una figura tridimensional conocida como tubo de Landau. Estos tubos
no necesariamente se orientan en paralelo al campo magnético H; su geometria esta determinada
por la estructura electrénica del material, la cual define la direccion en la que se distribuyen dichos

niveles cuantizados en el espacio reciproco.

1.5.3. Formula de Lifshitz-Kosevich.  La férmula de Lifshitz—Kosevich (LK) es una expre-
sién analitica que surge de aplicar el concepto de tubos de Landau que gobiernan el sistema
metalico y describe la parte oscilatoria del potencial termodinamico gran candnico del sistema. A
partir de esta expresién se obtiene la informacion oscilatoria de la magnetizacion, incluyendo tanto
su dependencia respecto al campo magnético como la amplitud de dichas oscilaciones. Su forma

explicita es:

ot

~ (&

0=

s

— 1 F 1
%RT Rp R; Z —5005[271'})(? - 5) +—]. (21)

e
5 4
p=1P

2meh’ 2 (A")

Donde 8 = £ y m es la masa de ciclotron asociada al movimiento del electron en el espacio real.
Los factores Ry, Rp Yy Rs representan las reducciones de amplitud debidas a la temperatura, el

tiempo de vida de los estados cuasiestacionarios y el espin, respectivamente.

_ 2n’pkpT/BH
fr = sinh(2n2pkT /BH)’ (22)
Rp = exp(—2n’kpz/BH), (23)
1 m
R, = cos(ipﬂgm—o). (24)

En la formula de Lifshitz—Kosevich aparece la magnitud fisica que constituye la herramienta de
caracterizacion principal en este trabajo de grado, la frecuencia de las oscilaciones, denotada por
F y referida en lo sucesivo como frecuencia dHvA. Esta solamente va a depender del tubo de
Landau ocupado mas cercano al nivel de Fermi, recordando que su forma esta determinada por
la geometria de las bandas electrénicas, tal como se indic6é en una seccién previa. Para visualizar

este procedimiento, se considera dicho tubo de Landau biseccionado por una familia de planos
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perpendiculares a la direccion del campo magnético, de manera que cada interseccién define un
area transversal distinta. Solo las areas transversales de ese tubo que resultan extremales con
respecto a sus vecinas, por encima y por debajo, contribuyen a las frecuencias observadas en las
oscilaciones cuanticas. Bajo esta condicién, la frecuencia dHvVA se define mediante la siguiente
expresion.

ey (25)

"~ 2me

Donde A es un area extremal sobre la superficie de Fermi.

1.5.4. Efecto De Haas-van Alphen  Este efecto se refiere al comportamiento oscilatorio en
los valores de magnetizacion de un metal cuando se varia la magnitud de un campo magnético
homogéneo al que el material esta sometido, bajo la condicién de que se encuentre a bajas tem-

peraturas.

Utilizando la teoria del potencial termodindmico gran candnico se calcula utilizando la formula LK,

la magnetizacién, descompuesta en su componente paralela y perpendicular a H.

we () () "
¢

)

. e . 2FkpTV X exp(—2n’pkpx/BH )cos[ipmg(m/my)]

. F 1 T
My = =) rmrani’z 2 P 2sinh(2n2pkpT/BH xsin2rp( g = 5) & 7 (27)
p=1
) 1 9F -

1.5.5. Observacion experimental de oscilaciones cuanticas La observacion experi-
mental de oscilaciones cuanticas requiere condiciones fisicas particulares, entre ellas bajas tem-

peraturas, campos magnéticos intensos y monocristales de alta calidad. Bajo estas condiciones, el
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movimiento electrénico transversal al campo magnético se cuantiza en niveles de Landau, permi-

tiendo la aparicion de oscilaciones periddicas asociadas a la estructura de la superficie de Fermi.

Las oscilaciones cuanticas pueden detectarse mediante diferentes técnicas experimentales. En el
efecto de Haas—van Alphen (dHvA), las oscilaciones aparecen en la magnetizacion del material,
mientras que en el efecto Shubnikov—de Haas (SdH) se manifiestan en propiedades de transpor-
te, como la resistividad longitudinal. Ambos fenédmenos poseen el mismo origen fisico y permiten

obtener informacién sobre las 6rbitas extremales de la superficie de Fermi.

La Figura 8 muestra un ejemplo tipico de mediciones experimentales de oscilaciones SdH en fun-
cién del campo magnético aplicado para distintos angulos de orientacion. A medida que el campo
magnético aumenta, las oscilaciones cuanticas se vuelven progresivamente mas visibles sobre la
medicion del observable de resistividad longitudinal. Ademas, la variaciéon angular de las curvas
muestra que la respuesta magnetotransportiva no solo depende de la magnitud del campo, sino

también de su orientacion respecto a la muestra.

Aunque el presente trabajo no realiza mediciones experimentales, esta conexién permite ubicar
las frecuencias calculadas dentro del contexto fisico en el que normalmente se observan las os-
cilaciones cuanticas. En particular, las frecuencias obtenidas a partir de SKEAF representan las
areas extremales que, en un experimento real, podrian manifestarse como componentes oscilato-
rias en sefales de magnetizacion o magnetotransporte. Por tanto, esta discusion experimental se
incluye Unicamente como una referencia conceptual para entender el tipo de observable al que se

vinculan los célculos desarrollados en esta tesis.

% Tian Liang et al. “Ultrahigh mobility and giant magnetoresistance in the Dirac semimetal Cd 3 As 2”. En:
Nature materials 14.3 (2015), pags. 280-284

32



Fig. 8. Ejemplo experimental de oscilaciones Shubnikov—de Haas observadas en la resistividad
longitudinal p., como funcién del campo magnético B para diferentes orientaciones angulares del campo
aplicado. La figura ilustra cémo las oscilaciones cuanticas pueden detectarse en mediciones de
magnetotransporte a bajas temperaturas y cémo su sefal aparece superpuesta sobre la medicién de
magnetorresistencia del material.

I f—e=11° o 4 4°
-19° -4

0.10

0.02

Fuente: adaptado de '°.
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1.6. ALGORITMO COMPUTACIONAL SKEAF

SKEAF es un algoritmo computacional desarrollado por P.M.C. Rourke y S.R. Julian, disefiado para
extraer las frecuencias del efecto de Haas-van Alphen (dHvA) y las masas efectivas de los elec-

trones. El algoritmo requiere como entrada un archivo que contenga la superficie de Fermi (FS).

Antes de describir su funcionamiento, es adecuado presentar algunas definiciones clave. Una ér-
bita es el camino que resulta de la interseccion de la FS con un plano perpendicular al campo
magnético H; es decir, el conjunto de puntos k que el electrén puede recorrer debido a la restric-

cion de su trayectoria ciclotrénica.

Una orbita cerrada corresponde a una trayectoria que forma un ciclo completo dentro de una re-

gion de la FS. En la figura 9, la orbita | ilustra este tipo.

Una érbita extremal es una érbita cerrada cuya area transversal alcanza un valor maximo o mi-
nimo local en comparacion con las 6rbitas adyacentes. La érbita Il en la figura 9 ejemplifica este

concepto.

Por otro lado, una 6rbita abierta se extiende indefinidamente a lo largo de la FS sin cerrar su tra-
yectoria. Este tipo de drbitas no contribuye a las oscilaciones dHvA, como se muestra en la érbita

IV de la figura mencionada.
También es importante distinguir entre los dos tipos de 6rbitas extremales segun el tipo de por-
tador. Una érbita de electron encierra puntos k con estados ocupados, separandolos de los no

ocupados. En contraste, una 6rbita de hueco rodea regiones de estados desocupados.

Una de las ideas fundamentales en las oscilaciones cuanticas es que las 6rbitas extremales de-

% Rourke, P. M. C., & Julian, S. R. (2012). Numerical extraction of de Haas—van Alphen frequencies from
calculated band energies. Computer Physics Communications, 183(2), 324—332. https://doi.org/
10.1016/j.cpc.2011.10.015
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Fig. 9. Grafico en la red reciproca y superficie de Fermi para U Pt3, donde se muestran distintos tipos de
oOrbitas.

Fuente: adaptado de '°.

terminan las frecuencias observadas del efecto dHvVA, como lo establece la ecuacién 25. Por lo
tanto, el primer objetivo de SKEAF es identificar las areas extremales a partir del diagrama de la

FS, para una direccion dada del campo magnético H.

Con este fin, el algoritmo construye una supercelda cubica de puntos k, cuyos lados son cuatro
veces mas largos que el del vector reciproco mas grande. Esta supercelda se alinea con la direc-
cién de H, como se muestra en la figura 10. El uso de una celda tan grande es necesario porque
pueden existir érbitas cerradas que surgen de la unidon de multiples celdas reciprocas, como ocu-

rre con las érbitas 1l y IV de la figura 9.
Los datos de la celda reciproca se asignan a la supercelda mediante transformaciones afines.
Luego, un algoritmo iterativo desarrollado por los autores detecta las 6rbitas presentes en toda la

supercelda para un mismo angulo del campo magnético.

Una vez detectadas, no solo se almacenan los puntos de cada 6rbita, sino que también se calcula

la pendiente de la energia en dos componentes: una paralela a la FS, ((‘%)i, y otra perpendicular,
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(%)i. Estas pendientes seran utilizadas mas adelante para calcular la masa efectiva.

Fig. 10. Supercelda utilizada en el algoritmo SKEAF

'\\2\

Fuente: adaptado de '°.

Después de extraer las érbitas, SKEAF reconstruye la superficie de Fermi. No obstante, en muchos
materiales, la FS puede estar compuesta por multiples hojas o secciones. Un ejemplo de ello son
los cilindros centrales observables en la figura 11. Por tanto, puede haber multiples intersecciones
entre la FS y el plano perpendicular a H. El algoritmo se encarga de agrupar las érbitas que per-

tenecen a una misma hoja.

Posteriormente, dentro de cada grupo, se identifican las 6rbitas extremales. Estas se organizan
por frecuencia vy, si dos érbitas presentan frecuencias dentro de un margen especificado por el

usuario (por defecto, 1 %), se consideran como copias multiples de la misma 6rbita.

Este proceso culmina en una representacion grafica de las frecuencias dHvA en funcion del an-
gulo del campo magnético, como se observa en las figuras 12 las cual presentan las frecuencias

dhva detectadas por SKEAF para 4 tipos de superficies.

20 IR Shein y AL lvanovskii. “Electronic band structure, Fermi surface, and elastic properties of new 4.2 K
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Fig. 11. Superficie de Fermi del SrPtAs, donde se observan mdltiples hojas.

Fuente: adaptado de 2°.

Ademas de las frecuencias dHvA, otra magnitud fundamental obtenida a partir de las érbitas ex-
tremales es la masa efectiva ciclotron. Esta cantidad describe la respuesta dinamica de los por-
tadores dentro del cristal y constituye una medida de cémo la estructura de bandas modifica el

comportamiento de los electrones.

En la teoria semiclasica de oscilaciones cuanticas, la masa efectiva se relaciona con la variacién

del area extremal de la superficie de Fermi respecto a la energia mediante la expresion,

m* = hj% (29)
21 OF
donde A(FE) corresponde al &rea de una orbita electrénica cerrada en el espacio reciproco para
una energia dada. Esta relacion no se restringe Unicamente a las érbitas localizadas exactamente
sobre el nivel de Fermi, sino que puede aplicarse a cualquier érbita cerrada asociada a una super-
ficie de energia constante. En el caso particular de las oscilaciones dHVA, la ecuacion se evalua
sobre las 6Orbitas extremales que pertenecen a la superficie de Fermi. La ecuacion muestra que
la masa efectiva depende directamente de cémo cambia geométricamente la 6rbita electrénica al

modificar ligeramente la energia'®.

superconductor SrPtAs from first-principles calculations”. En: arXiv preprint arXiv:1105.2386 (2011)
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Por otra parte, la velocidad de grupo de los electrones dentro de una banda esta dada por

1

v(k) -

ViE(k), (30)

lo que implica que el gradiente de energia en el espacio reciproco controla la movilidad local de
los portadores sobre la superficie de Fermi. En regiones donde las bandas electrdnicas son poco
dispersivas, el gradiente V. E es pequeno, lo que implica velocidades de grupo reducidas y, en
consecuencia, masas efectivas mas grandes. Por el contrario, bandas altamente dispersivas pro-

ducen velocidades mayores y masas efectivas menores?’.

A partir de estas relaciones, SKEAF implementa una formulacién numérica discreta para calcular
la masa efectiva promedio a lo largo de cada orbita extremal detectada sobre la superficie de

Fermi. La expresion utilizada por el codigo es

N—1
. h? V@rsit1 — 2rs)? + (Yrsit1 — Yrs,)?
m* = Z T , (31)
2mme i=1 |% i

donde m. es la masa del electrdn libre y la suma se realiza sobre los distintos puntos discretiza-
dos que conforman la érbita sobre la superficie de Fermi. El término del numerador representa un
elemento diferencial de longitud sobre la trayectoria de una érbita electrdnica, mientras que \% ;

corresponde al modulo local de la pendiente de energia sobre la 6rbita.

Desde el punto de vista fisico, esta ecuacidn puede interpretarse como una suma de contribucio-
nes locales asociadas al movimiento electrénico sobre la superficie de Fermi. Regiones donde la
energia varia lentamente con el momento contribuyen més fuertemente a la masa efectiva, mien-
tras que regiones mas dispersivas generan contribuciones menores. En consecuencia, la masa
efectiva obtenida mediante oscilaciones dHvVA proporciona informacion directa sobre la geometria
de la superficie de Fermi y sobre la naturaleza dindmica de los portadores presentes en cada

pocket electronico.

21 Charles Kittel y Paul McEuen. Introduction to solid state physics. John Wiley & Sons, 2018
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1.6.1. Relacion entre la dependencia angular de la frecuencia dHvA y la geometria
de los bolsillos  Las curvas F(6) y F(¢) obtenidas con SKEAF permiten inferir la geometria
de los pockets de la superficie de Fermi a través de la relacion de Onsager, F' o< Acxt, de modo
que la forma de F(0) o F(¢) refleja cdmo varia el area extremal Ay al rotar la direccién de
muestreo. De ahi que se observen patrones muy claros en los resultados asociados a geometrias
simples de pocket. Primero, cuando la frecuencia se mantiene aproximadamente constante con el
angulo, es decir, cuando la curva se asemeja a una linea casi horizontal, esto sugiere un pocket
cercano a una esfera (figura 12A), ya que el area extremal practicamente no cambia al rotar la
direccion de muestreo. Segundo, cuando la curva presenta un comportamiento oscilatorio, se
obtiene una senal caracteristica de pocket con caracter elipsoidal (figura 12B). Tercero, cuando la
frecuencia aumenta exponencialmente indica que el pocket tiene geometria de tubo (figura 12C),
pues el area transversal aumenta en direcciones de muestreo paralelas al area abierta del tubo.
Por ultimo, también puede existir el caso de pockets que poseen mas de un area extremal en una

misma direccion de medicién, como se presenta en la figura 12D).

1.7. TEOREMA DE LUTTINGER.

El teorema de Luttinger dice que el nimero de electrones de un sistema esté relacionado con
el volumen que ocupan los estados electronicos en el espacio k. Lo interesante es que este
volumen no cambia cuando se activan las interacciones, como las interacciones electrén-electron
y electron-fonén, siempre y cuando se conserve el numero de particulas.

La férmula que lo resume es:
1 N

— dPk = — (32)
(2m)P /G(k,w:l])>0 2V

Ahi aparece la funcién de Green, G(k,w), que es una herramienta que describe cdmo se propaga
un electrén en el sistema cuando se le agrega una perturbacion. En otras palabras, da informacion
sobre la probabilidad de que una particula con cierto momento k y energia w pueda existir en el
sistema. Cuando evaluamos esta funcion en w = 0, basicamente estamos viendo qué estados

estan activos justo en el nivel de Fermi.
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Fig. 12. Ejemplos ideales de la dependencia angular de la frecuencia dHvA para distintas geometrias de
pockets de una superficie de Fermi: (A) esfera, (B) elipsoide, (C) cilindro o tubo y (D) tubo con una regién
abultada de caracter elipsoidal. Estos patrones sirven como guia cualitativa para interpretar curvas F vs.
angulo obtenidas con SKEAF.

3.0
29

28}

27
26
25

23
22
21
2.0

dHVA frequency (KT)

dHvA frequency (kT)
&

241

( l Spﬁere C

e

N e

Ideal

O Extracted |

dHVA frequency (kT)

0 10 20 30 40 50 60 70 80

Magnetic field angle ¢ (degrees)

90

( ICyIi Ir'ldel'l

O Extracted

Ideal

dHvA frequency (kT)

Fuente: adaptado de '°

0 N L L " ) "
0 10 20 30 40 50 60 70 80

Magnetic field angle ¢ (degrees)

90

40

T T T T T

Elliptic sphere .

............ ©  Extracted
Ideal ]

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Magnetic field angle ¢ (degrees)

35

30

25

10F Approximate ideal (belly) ... o

F(d) ' all're‘
Vg |
20 ' ' wv:?.

S5k X (neck)

T T T T i

©  Extracted (belly)

Approximate ideal (neck)

0 " N L "
0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Magnetic field angle ¢ (degrees)



La condicion G(k,w = 0) > 0 selecciona los estados ocupados, y eso define una region del espa-

cio k que se puede interpretar como la parte “dentro” de la superficie de Fermi generalizada.

A la derecha aparece N/V, que es la densidad de particulas por unidad de volumen, y el 1/2 es

porque se cuenta solo un espin. Si se consideran ambos espines, se multiplica por 2.

Este teorema es Util porque dice que, a pesar de las interacciones, la estructura de la superficie
de Fermi se conserva, y eso permite usarla para estudiar propiedades electrénicas sin necesidad

de conocer todos los detalles del sistema.

1.8. ONDAS DE DENSIDAD DE CARGA (CDWS)

Gran parte del contenido tedrico desarrollado en esta secciéon ha sido tomado de las obras de
George Griiner, especialmente su libro Density Waves in Solids (1994) 22 y su articulo de revisién
The Dynamics of Charge-Density Waves (1988) 23. Estos textos constituyen una referencia fun-
damental para el estudio de las CDWSs y han servido como base para la organizacion y redaccién

del presente apartado.

1.8.1. Concepto general Las ondas de densidad de carga (CDWs, por sus siglas en inglés)
son estados colectivos que emergen en ciertos materiales cuando los electrones se organizan de
manera periddica en el espacio, acompanados por una distorsion de la red cristalina. Este tipo de

ordenamiento surge por la interaccion entre los electrones y los fonones.

Lo que hace especiales a estos estados es que rompen la simetria de traslacién del sistema,

22 George Gruner. Density waves in solids. CRC press, 2018

23 @G. Gruner. “The dynamics of charge-density waves”. En: Rev. Mod. Phys. 60 (4 1988), pags. 1129-1181.
DOI: 10.1103/RevModPhys.60.1129
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dando lugar a una modulacién periédica en la densidad electrénica:

p(x) = po + p1cos(2kpx + @), (33)

donde pq es la densidad promedio, p; la amplitud de la modulacién, kr el vector de Fermiy ¢ una
fase que puede variar en el espacio y el tiempo. Esta estructura describe la base sobre la que se
construye toda la teoria de CDWs: un condensado de pares electron-hueco que se propaga con

una periodicidad determinada por la configuracion electrénica del material.

Lo interesante es que estas ondas no surgen por azar. Existen mecanismos fisicos que favorecen
su formacién en condiciones especificas. Para entenderlos, conviene empezar desde un modelo

simple: el gas de electrones unidimensional.

1.8.2. Modelo del gas de electrones unidimensional  Imaginemos un alambre muy del-
gado por el que los electrones solo pueden moverse hacia adelante o hacia atras. Este sistema,

conocido como gas de electrones unidimensional, tiene una relacion de dispersion parabdlica:

R2k?
e(k) = om (34)
El nivel de energia de Fermi es:
R2 (Nom\> h%k%
6F_2m<2L> = om (35)

donde Ny es el numero total de electrones, L es la longitud del alambre y m la masa del electrén

libre.

Cuando el sistema es sometido a un potencial externo, como una vibracién de la red, se puede
inducir una carga en respuesta. La eficiencia con la que esto ocurre esta cuantificada por la funcion

de respuesta de Lindhard 24:

24 Neil W Ashcroft y ND Mermin. “Solid state”. En: Physics (New York: Holt, Rinehart and Winston) Appen-
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d _
X(q) :/(d k fk fk+q (36)

2m)e € — €tq
donde f;, es la funcién de ocupacion de Fermi. Esta funcién indica qué tan facil es para el sistema
crear una densidad inducida bajo una perturbacion de onda q.
En el caso unidimensional, la funcién de respuesta se ve fuertemente influenciada por las caracte-
risticas de la superficie de Fermi, que en este modelo se reduce a dos puntos: +kr. El numerador
de la integral, f; — fr+4, NO €s nulo cuando se conectan pares de estados ocupados con desocu-
pados. Por otro lado, el denominador, ¢, — €4, tiende a cero cuando los estados involucrados
tienen energias muy similares, lo que provoca una divergencia en la funcion. Estas dos condicio-
nes se cumplen cuando la perturbacion tiene un vector de onda ¢ = 2kr y se conecta estados en
los planos opuestos de la FS, lo que da lugar a un pico en x(q). Este comportamiento divergen-
te representa la manifestacion matematica del fenémeno conocido como anidamiento perfecto,
ilustrado en el diagrama de la superficie de Fermi en la figura 13, y constituye un elemento clave

en la formacion de inestabilidades electronicas como las ondas de densidad de carga.

Fig. 13. Superficie de Fermi para el gas de electrones libres unidimensional. Las flechas indican perturba-
ciones de magnitud 2k, y donde todas conectan ambos planos simbolizan el anidamiento perfecto.

)

v

h 4

Y v v

Fuente: adaptado de 22,

dix C 1 (1976)
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En una dimension, x(¢) muestra una divergencia logaritmica en g = 2kp:

q+ 2kp
x(g) ~ —In ‘ T 2hp| (37)
La relacién de la carga inducida con la funcién de respuesta y el potencial ¢(q) es.
pG) = x(D)e(q) (38)

La divergencia de la funcién de respuesta significa que el sistema es extremadamente sensible
a perturbaciones con ese valor de momento. De hecho, se traduce en una redistribucién de la
densidad de carga en todo el hilo si se analiza la informacién de la férmula 38. Esta describe la
carga inducida en el espacio reciproco. Por lo tanto mediante la transformada de Fourier de una
funcié que diverge en ¢ = 2k, quiere decir que la carga esta distribuida peridédicamente sobre el
hilo con una longitud de onda de.

Pero este comportamiento se diluye a medida que se aumenta la dimensionalidad del sistema ya
que la funcién de respuesta no diverge. Por eso, las CDWSs aparecen con mas facilidad en mate-

riales cuasi-unidimensionales, cuya topologia de la superficie de Fermi se parece a la del caso 1D

La importancia de este modelo no esta solo en su simplicidad. Permite anticipar, desde la teoria,

qué tipo de geometria electronica favorece la aparicion de CDWs.

24 Griner, G. (2018). Density waves in solids. CRC Press.
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2. METODOLOGIA Y DETALLES COMPUTACIONALES

2.1. CALCULOS DFT

Los calculos de estructura electronica de TaTe, y NbTe, se realizaron dentro del marco de la teoria
del funcional de la densidad (DFT). Para los casos en los que no se consideré el acoplamiento
espin—6rbita (SOC) se empleé DFT convencional, mientras que para los célculos que incluyen
SOC se utilizé la version dependiente del espin (SDFT). Estos ultimos se llevaron a cabo me-
diante el método PAW (Projector Augmented Wave) 25, tal como esta implementado en el paquete
VASP 26.27,28,29,30 Enp todos los casos se empled el funcional de intercambio—correlacion PBE
(Perdew—Burke—Ernzerhof) en la aproximacion GGA (Generalized Gradient Approximation) 3!, con

las versiones de pseudopotenciales PAW_PBE especificadas para cada atomo:

= Ta: PAW_PBE Ta_pv (07Sep2000), configuracién de valencia 5p6s25d3, Zya = 11, Exnvax =
223,667 eV.

= Nb: PAW_PBE Nb_sv (25May2007), configuracion de valencia 4p®5s'4d*, Z,. = 13, Exymax =

25 Peter E Blochl. “Projector augmented-wave method”. En: Physical review B 50.24 (1994), pag. 17953

26 G. Kresse y J. Hafner. “Ab initio molecular dynamics for liquid metals”. En: Phys. Rev. B 47 (1993),
pags. 558-561. DOI: 10.1103/PhysRevB.47.558

27 @G. Kresse y J. Furthmdiller. “Efficiency of ab-initio total energy calculations for metals and semiconduc-
tors using a plane-wave basis set”. En: Computational Materials Science 6.1 (1996), pags. 15-50. DOI:
10.1016/0927-0256(96) 00008-0

28 @G. Kresse y J. Furthmiiller. “Efficient iterative schemes for ab initio total-energy calculations using a
plane-wave basis set”. En: Phys. Rev. B 54 (1996), pags. 11169-11186. DOI: 10.1103/PhysRevB.54.
11169

29 Georg Kresse y Jurgen Hafner. “Norm-conserving and ultrasoft pseudopotentials for first-row and
transition elements”. En: Journal of Physics: Condensed Matter 6.40 (1994), pag. 8245

30 Georg Kresse y Daniel Joubert. “From ultrasoft pseudopotentials to the projector augmented-wave
method”. En: Physical review b 59.3 (1999), pag. 1758

31 John P Perdew et al. “Atoms, molecules, solids, and surfaces: Applications of the generalized gradient
approximation for exchange and correlation”. En: Physical review B 46.11 (1992), pag. 6671
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293,235 V.

= Te:PAW_PBE Te (08Apr2002), configuracion de valencia 5s25p*, Zva = 6, Ennviax = 174,982eV.

En todos los casos, la energia de corte para las ondas planas se fijo en 600eV, garantizando
convergencia de la energia total por debajo de 10~¢ ¢V y fuerzas residuales menores a 105 ¢V /A
(EDIFFG = -1E-5) tras la relajacién estructural. Se activé la correccién de proyecciones no esféri-
cas (LASPH = .TRUE.) y el refinamiento de cuadricula (ADDGRID = .TRUE.) para mejorar la preci-

sién los calculos dentro de las esferas de augmentacion.

Configuraciones especificas para la superficie de Fermi  Se realizaron cuatro célculos

independientes con el fin de obtener las superficies de Fermi de los siguientes sistemas.

1. TaTe, sin acoplamiento espin—orbita (SOC)

s Mallak: 15 x 15 x 15 centrada en T".

» SOC desactivado (LSORBIT = .FALSE.).
2. TaTe, con SOC

s Mallak:11 x 11 x 11 centradaenT.

m SOC activado (LSORBIT = .TRUE.) con eje de cuantizacion S,yis = (0,0, 1).
3. NbTe, sin SOC

m Mallak:11 x 11 x 11 centrada en I".

= SOC desactivado (LSORBIT = .FALSE.).
4. NbTe, con SOC

s Mallak:11 x 11 x 11 centrada en T..

m SOC activado (LSORBIT = .TRUE.) con eje de cuantizacion S,yis = (0,0, 1).
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En todos los casos, la integracién en el espacio reciproco se realizd con el esquema Monkhorst—
Pack, usando tratamiento de ocupaciones ISMEAR = 1y anchura de smearing o = 0,025852¢V.
Se emple6 ISYM = -1 para evitar la reduccién automatica de simetrias.

Las energias de Kohn—Sham convergidas se evaluaron en calculos no auto—consistentes (ICHARG
= 11, NSW = 0) usando la misma malla k del calculo SCF correspondiente (15 x 15 x 15 para TaTe,
sin SOC y 11 x 11 x 11 para los otros tres casos). Los eigenvalores obtenidos se usaron como
entrada de SKEAF para extraer las areas extremales y las frecuencias de oscilaciones cuanticas

para diferentes orientaciones del campo magnético.

2.2. CONSTRUCCION DE SUPERFICIES DE FERMI.

La construccion de las superficies de Fermi (FS) parte de los calculos de estructura electrdnica
realizados con VASP. En estos calculos, el archivo de salida PROCAR proporciona, para cada punto
k de la malla, sus coordenadas en la primera zona de Brillouin, seguidas por el autovalor de ener-
gia de cada una de las bandas existentes para ese punto, junto con su ocupacién electronica y el
peso asociado a dicho k-punto. En consecuencia, PROCAR contiene la informacién necesaria para

identificar los puntos que pertenecen a la superficie de Fermi.

Para llevar a cabo esta identificacion, se emplea como criterio de filtrado el valor de la energia de
Fermi, el cual es determinado por el propio VASP. De este modo, Unicamente se seleccionaron las
bandas que cruzan, o se encuentran lo suficientemente cerca, del nivel de Fermi, ya que estas

son las relevantes para el andlisis posterior de oscilaciones cuanticas.

Una vez definidas las bandas de interés, la informacién de sus energias se transforma al formato
.bxsf, perteneciente al programa XCrySDen %2, Este formato almacena los valores de energia en
una malla de puntos k equivalente a la utilizada por VASP. Por tanto, la conversién a .bxsf se rea-

liza mediante herramientas de post-proceso que adaptan el estilo de malla de vASP al requerido

32 Anton Kokalj. “XCrySDen—a new program for displaying crystalline structures and electron densities”.
En: Journal of Molecular Graphics and Modelling 17.3 (1999), pags. 176-179. DOI: https://doi.org/
10.1016/81093-3263(99)00028-5

47


https://doi.org/https://doi.org/10.1016/S1093-3263(99)00028-5
https://doi.org/https://doi.org/10.1016/S1093-3263(99)00028-5

por BXSF.

Finalmente, el archivo .bxsf resultante constituye la entrada principal para SKEAF, el cual requiere

que la malla k sea lo suficientemente fina como para capturar con precision la geometria de la FS.

2.3. SKEAF Y ANALISIS ANGULAR DHVA

El andlisis de las oscilaciones cuanticas del tipo de Haas—van Alphen (dHvA) se realizé utilizando
el algoritmo SKEAF (Supercell K-space Extremal Area Finder), un algoritmo disefiado especifica-
mente para identificar las orbitas extremales de la superficie de Fermi (FS) y calcular las frecuen-

cias de oscilacion asociadas.

El programa genera principalmente dos tipos de resultados. El primero corresponde a la repre-
sentacion de la frecuencia dHvA en funcion de un parametro angular que describe la orientacién
considerada para el muestreo. En esta tesis, dicha orientacion se introduce de manera andloga
a la direccién del campo magnético en un experimento dHvA, sin simular explicitamente su mag-
nitud, pues el calculo de la frecuencia depende Unicamente del area extremal de la superficie de
Fermi perpendicular a esa direccién. El mosaico de figuras 16 presentan este tipo de resultado:
en ellas se observa la evolucién angular de cada bolsillo de la superficie de Fermi, cuyas ramas
aparecen como funciones continuas de 6 o ¢ (coordenadas esféricas). Ademas, la forma funcional

de cada curva proporciona informacion directa sobre la geometria de los pockets.

El segundo tipo de calculo consiste en fijar un valor particular del angulo de rotacién y, a partir
de este, extraer las coordenadas de los puntos que constituyen las érbitas detectadas para dicha
orientacién del campo. Esta informacién es esencial para representar posteriormente las orbitas
directamente sobre la superficie de Fermi. De este modo, es posible identificar con mayor certe-
za qué bolsillo es responsable de una frecuencia dada, pues la orbita puede visualizarse trazada
sobre la propia superficie, delimitando el contorno del bolsillo asociado. Un ejemplo de este trata-

miento de datos se presenta en las graficas 19-22.
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Para garantizar la calidad de los resultados, en los calculos realizados con SKEAF fue necesario
establecer cuatro condiciones fundamentales. En primer lugar, se establece la frecuencia dHvA
minima detectable, cuyo valor en este trabajo se fij6 en 161,9T. Ademas, para poder identificar
cuando diferentes trayectorias corresponden en realidad a la misma 6rbita, se utiliza un criterio
de semejanza en frecuencia, que permite promediarlas Unicamente si la diferencia relativa entre
ellas no supera el 1 %. De forma complementaria, también se incorpora un criterio espacial, que
compara las coordenadas promedio de las 6rbitas y solo permite combinarlas si la separacion re-
lativa no excede el 5 % de la longitud del lado de la celda unitaria reciproca (RUC). Finalmente, se
contempla la posibilidad de incluir las 6rbitas extremales cercanas a las paredes de la supercelda;

en este estudio se decidié permitirlas.

Como resultado de este procedimiento, SKEAF permitié obtener informacién clave como las masas
efectivas de los portadores, la naturaleza de cada pocket (tipo electrén o tipo hueco) y el nimero

de copias encontradas por érbita.

2.4. METODO DE APLICACION DEL TEOREMA DE LUTTINGER

El volumen de cada pocket se estimdé como una fraccién del volumen de la primera zona de
Brillouin, Vg, a partir de las energias de banda E, (k) muestreadas en una malla uniforme de
k-puntos N; x Ny x N3 (reconstruida desde PROCAR). Para cada banda n se definié un enmas-
caramiento binario M, (k) usando como criterio una tolerancia AE alrededor del nivel de Fermi
Er:

1, |En(k) — Ep| < AE,
My (k) = (40)
0, |E.(k)— Ep| > AE.

De este modo, los puntos que cumplen el criterio energético se marcan como 1 y los que no lo
cumplen como 0, identificando numéricamente la regién de interés asociada a la superficie de

Fermi.

Para identificar los pockets se aplic6 un algoritmo de etiquetado de componentes conexas (connected-
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component labeling) sobre la méscara M,,(k), implementado mediante una busqueda tipo flood-fill
(BFS/DES). El procedimiento parte de un punto marcado M,, = 1 no visitado, explora iterativamen-
te todos sus vecinos también marcados y asigna a todo el conjunto la misma etiqueta; el proceso
se repite hasta agotar los puntos marcados. Cada etiqueta final corresponde a un pocket, es decir,
a un conjunto de puntos conectados dentro de la rejilla segun la vecindad elegida, por ejemplo 6,

18 0 26 vecinos en 3D.

Ademas, esta conectividad se evalué incorporando la periodicidad del espacio reciproco. En tér-
minos discretos, esto equivale a envolver los indices: si un punto esté en el borde i = 0, su vecino
en direccion —x se busca en i = N; — 1 y analogamente en y y z. Algunos pockets se extienden
mas alla de la celda reciproca. Por esta razén, es necesario incorporar la periodicidad del espa-
cio reciproco. En consecuencia, se implemento6 un criterio de conectividad periédica que permite
asociar y unir dichas componentes a través de las fronteras de la rejilla, reconstruyendo asi cada

pocket como un objeto Unico.

Una vez identificado cada pocket p, su volumen V,, se estimé mediante un conteo volumétrico so-
bre la rejilla. La discretizacién uniforme implica que el volumen total Vg, se reparte en elementos

iguales, por lo que a cada punto de la malla se le asocia un volumen elemental constante

VBz
AV, = —BZ 41
Vi N NoN; (41)

Si el pocket p contiene NNV, puntos marcados, considerando la conectividad con la periodicidad,

entonces su volumen se aproxima como
V, ~ N, AV} (42)

De manera equivalente, su fraccién respecto a la zona de Brillouin queda dada por

Vo o Ny
Vez  NiN3Ns3’
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En el caso de pockets que aparecen partidos dentro de la celda, es importante distinguir entre
los fragmentos locales, es decir, las porciones dentro de la celda reciproca, y el pocket periddico
completo el cual corresponde al la unidén de todos los fragmentos pertenecientes a celdas vecinas.

Rl volumen reportado V,, corresponde al pocket completo.

Para clasificar cada pocket como cerrado o abierto, se aplicd una regla basada en la periodicidad.
Un pocket se considera cerrado si al unir sus fragmentos pertenecientes a las celdas vecinas se
forma una superficie cerrada. En contraste, un pocket se considera abierto si, al unir sus fragmen-
tos nunca se logra formar una superficie cerrada. El factor responsable de esto ultimo es que la

geometria del fragmento permite la conexién con el fragmento equivalente de la celda vecina.

Finalmente, el teorema de Luttinger se aplicé a cada pocket a través de su fraccion volumétrica.

La contribucion a la densidad de portadores por celda asociada al pocket p se calculé como

v
Neell,p = Sp Kfz) (44)
donde s, = +1 para pockets tipo electron y s, = —1 para pockets tipo hueco. La densidad volu-
métrica se obtuvo usando el volumen real de la celda V¢4 extraido de POSCAR como
Neell
Nyol,p = =R, (45)
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3. RESULTADOS Y ANALISIS.

El contenido de este capitulo se organiza en cuatro bloques principales. En primer lugar, se pre-
sentan las superficies de Fermi (FS) calculadas para TaTe, y NbTe,, tanto con como sin acopla-
miento espin—orbita (SOC), destacando la morfologia general de cada hoja, la anisotropia asocia-
da a su caracter cuasi-1D y la identificacion de los distintos pockets presentes en cada superficie
de Fermi. Posteriormente, se muestran las dependencias angulares de las frecuencias dHvA obte-
nidas con el algoritmo SKEAF, las cuales permiten identificar las orbitas extremales responsables
de las oscilaciones cuanticas. En la tercera parte, se analizan las masas efectivas extraidas de
dichas orbitas y se presentan las densidades de portadores estimadas mediante el teorema de
Luttinger, proporcionando asi una vision integral del transporte electrénico en ambos compuestos.
Finalmente, se presentan las representaciones graficas de las 6rbitas extremales superpuestas
sobre las superficies de Fermi, mostrando Unicamente las érbitas asociadas a las masas efectivas

mas altas obtenidas para cada uno de los tres pockets identificados en los calculos.

3.1. SUPERFICIES DE FERMI

En esta seccidén se presentan las superficies de Fermi (FS) calculadas a partir de los resulta-
dos obtenidos mediante teoria funcional de la densidad (DFT), empleando el cédigo VASP, para
los cuatro casos considerados: TaTey y NbTey, cada uno con y sin la presencia del acoplamien-
to espin—orbita. Para cada caso se graficaron las superficies de Fermi en tres celdas reciprocas
vecinas, con el fin de visualizar con mayor claridad la conectividad por periodicidad y facilitar la
identificacion de los pockets que se describiran mas adelante. La celda reciproca de estos com-

puestos presenta una forma cuadrada, producida por la simetria tetragonal de los cristales. Lo
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anterior se observa en la Figura 14, generada con el software de graficacion PyProcar®3:34, |a cual
muestra las cuatro graficas correspondientes a los casos de estudio. Se observa que las cuatro
superficies de Fermi obtenidas presentan una gran similitud entre si. Exhiben una geometria fuer-
temente anisotrépica, ya que la forma de la superficie se mantiene similar en las direcciones b; y
b, pero cambia notablemente en la direccién b3, donde se extienden las cadenas de la estructura

cristalina.

Cada superficies de Fermi mostrada presenta las superficies cerradas que se denominan pockets.
En todos los casos se distinguen tres pockets, que en adelante se denotaran como «, 3y 6*.
Esta nomenclatura se adopta debido a que, al comparar TaTe, y NbTey4, con y sin acoplamiento
espin—0rbita, los tres pockets conservan una morfologia y una ubicacion en el espacio reciproco
esencialmente equivalentes. Ahora, al observar la figura, pueden identificarse claramente los tres
pockets mencionados. El pocket « se encuentra centrado en el punto de alta simetria A y presenta
una forma de l6bulo aproximadamente esférico. Por su parte, el pocket § posee una geometria tipo
cruz y esta centrado en el punto de alta simetria M. Finalmente, el pocket 5 se ubica en el punto
Z y presenta una geometria plana y en forma de cruz. En el caso del pocket 3, esta disposicion
geométrica es analoga a la superficie de Fermi teérica de un gas de electrones unidimensional
confinado en una red cristalina tipo cadena, ilustrada en la Figura 13. Esta analogia se funda-
menta principalmente en dos caracteristicas geométricas observables en las superficies de Fermi

obtenidas para ambos compuestos.

La primera corresponde a la presencia de regiones aproximadamente planas y paralelas entre si,
orientadas perpendicularmente a la direccion b3. Esta geometria implica que las velocidades de

grupo de los portadores asociados a dichas regiones tienden a orientarse preferencialmente a lo

33 Uthpala Herath et al. “PyProcar: A Python library for electronic structure pre/post-processing”. En: Com-
puter Physics Communications 251 (2020), p4g. 107080. DOI: https://doi.org/10.1016/j . cpc.
2019.107080

34 Logan Lang et al. “Expanding PyProcar for new features, maintainability, and reliability”. En: Computer
Physics Communications 297 (2024), pag. 109063. DOI: https://doi.org/10.1016/j.cpc.2023.
109063
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largo de esa direccién, lo que evidencia un comportamiento electrénico marcadamente anisétropo
35, Aunque este caracter plano se manifiesta de manera mas pronunciada en el pocket (3, el pocket
0 también presenta regiones parcialmente planas, o que sugiere que ambos pockets conservan

cierto grado de anisotropia asociado al caracter cuasi—unidimensional del sistema.

La segunda caracteristica corresponde a la disposicién aproximadamente opuesta y simétrica de
estas regiones respecto al origen del espacio reciproco, en analogia con las dos ramas caracte-
risticas localizadas en +kr del modelo de gas de electrones libres unidimensional. En conjunto,
estas similitudes geométricas refuerzan la analogia con el caso 1D y constituyen un indicio de
comportamiento electrénico cuasi—unidimensional en TaTe, y NbTe,. Ademas, la existencia de
regiones aproximadamente paralelas sobre la superficie de Fermi favorece posibles condiciones
de anidamiento (nesting), las cuales suelen asociarse con la aparicion de ondas de densidad de

carga (CDW) en materiales cuasi—unidimensionales 22.

Adicionalmente, el mosaico de la Figura 15 presenta la estructura de bandas correspondiente a
cada uno de los sistemas en estudio. En cada una de estas graficas, los cruces de las bandas
con el nivel de Fermi se encuentran asociados a los distintos pockets de la superficie de Fermi. En
particular, el pocket § se identifica mediante circulos de color negro, el pocket 3 con color verde, y

el pocket o con color rosado.

3.2. ANALISIS ANGULAR DE LAS FRECUENCIAS DHVA

El analisis angular de las frecuencias dHvA permite establecer una relacién directa entre la geo-
metria de la superficie de Fermi y las érbitas extremales obtenidas para distintas orientaciones
de la direccién simulada del campo magnético. Para cada compuesto se realizaron dos barridos
angulares independientes, cubriendo un rango total de 0°a 180°. En el primer barrido, el campo
magnético se orienta inicialmente en la direccidn del eje —a, luego rota hacia el eje b y finalmente

hasta el eje a, completando los 180°. En el segundo barrido, el campo parte del eje —c, se desplaza

35 Tapash Chakraborty. Encyclopedia of condensed matter physics. Elsevier Science & Technology, 2023
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Fig. 14. Las figuras (a)—(d) muestran las superficies de Fermi de los compuestos NbTe, y TaTey, con y
sin acoplamiento espin—orbita (SOC). En cada una se grafican dos celdas reciprocas vecinas a la celda
central, mostrando que los pockets estan presentes en las fronteras de las celdas. Ademas, dado que
NbTe, y TaTe, son compuestos isoestructurales e isoelectrénicos, es normal observar una geometria casi
idéntica y el mismo numero de pockets en todos los casos. Debido a esta similitud, utilizamos la misma
notacién para pockets similares en cada caso: el pocket « esta centrado en el punto de alta simetria A,
el pocket 0 esta centrado en M, y el pocket 3 esta centrado en Z. Para este ultimo pocket, aunque no se
grafica la celda reciproca superior asociada al punto Z, debido a la periodicidad del espacio reciproco, las
celdas vecinas mostradas hacia la izquierda permiten apreciar la forma completa del pocket 5.

(a) NbTe, sin SOC. (b) NbTe,4 con SOC.

(c) TaTe4 sin SOC.

Fuente: elaboracién propia a partir de los calculos DFT realizados en este trabajo.

55



Fig. 15. Las figuras (a)—(d) muestran la estructura de bandas calculada para cada uno de los sistemas
considerados. En cada panel se identifican los cruces de las bandas con el nivel de Fermi, los cuales
se asocian a los distintos pockets de la superficie de Fermi. En particular, el pocket § se indica mediante
circulos de color negro, el pocket 3 en color verde y el pocket a en color rosado.

(a) NbTe, sin SOC. (b) NbTe, con SOC.
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Fuente: elaboracién propia a partir de los calculos DFT realizados en este trabajo.
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nuevamente hacia el eje b y luego hasta el eje ¢, de modo que ambos barridos son perpendicula-
res entre si. Este procedimiento garantiza una exploracion completa de las érbitas extremales en

los planos cristalogréaficos ab 'y cb, respectivamente.

Las figuras del mosaico 16 presentan las curvas de frecuencia dHvA en funcion del angulo de
rotacién del campo magnético para TaTe, y NbTey, con y sin acoplamiento espin—érbita (SOC).
En cada grafico se muestran las frecuencias calculadas (en Teslas, T) asociadas a los pockets
a, By 0, el eje horizontal representa el angulo de 0°-180°y el eje vertical la frecuencia dHVA.
Cada punto corresponde a una érbita extremal identificada por SKEAF; el color indica el pocket al
que pertenece (azul: «, naranja: g, verde: ) y la forma del marcador distingue el tipo de portador

(circulos: electrones; cuadrados: huecos).

Esta dependencia angular muestra que la forma de las ramas de frecuencia dHvA es consistente
con la geometria de los pockets. En particular, en todos los barridos aparece una linea horizontal
continua a lo largo de todo el rango angular, asociada al pocket «, 0 que indica una frecuencia
practicamente constante para cualquier angulo de rotacion y, por tanto, es una pocket con una

geometria esférica. Comportamiento que fue descrito en la subseccién 1.6.1 15.

Analizando las magnitudes de las frecuencias extremales detectadas, las mas pequefas aso-
ciadas al pocket & se observan en NbTe, y aparecen tanto cuando se incluye el acoplamiento
espin—érbita como cuando no se incluye, particularmente en el rango de frecuencias mas bajas
del conjunto de resultados. El origen de estas frecuencias se relaciona directamente con la apa-
ricibn de un hueco ubicado en el punto de alta simetria M en el pocket § de NbTey, el cual le
confiere al pocket una forma similar a la de un anillo. La existencia de este hueco representa la
diferencia mas notable entre las superficies de Fermi de NbTe, y TaTey, ya que en TaTe4 el poc-
ket § no presenta ese hueco central y mantiene una morfologia compacta, no anular. En NbTey,
el adelgazamiento del pocket alrededor del hueco reduce considerablemente el area transversal
efectiva, dando lugar a las frecuencias mas bajas observadas. La correspondencia entre esta ca-

racteristica geométrica y las frecuencias detectadas confirma que los resultados obtenidos son
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consistentes y que el algoritmo SKEAF reproduce con alta fidelidad las 6rbitas extremales reales

de la superficie de Fermi.

En cuanto a la magnitud de las frecuencias obtenidas, se observa que el TaTe, presenta valores
mas altos que el NbTe, en ambos planos de rotacién del campo magnético. En el plano ab, las
frecuencias de TaTe, alcanzan hasta aproximadamente 8500 T sin SOC y cerca de 7800 T con
SOC, mientras que en el plano ac oscilan alrededor de 4970 T en ambos casos. En comparacion,
NbTe, exhibe frecuencias mas reducidas: en el plano ab los valores no superan los 7100 T y
en el plano ac permanecen por debajo de 4300 T. Por otra parte, la inclusion del acoplamiento
espin—érbita produce una ligera disminucién general de las frecuencias en ambos compuestos, lo
que sugiere una contraccién moderada de las secciones extremales y indica que el SOC tiene una
influencia notable sobre la superficie de Fermi.

En conjunto, estos resultados confirman que la inclusién del acoplamiento espin—6rbita provoca
una ligera contraccion de las areas extremales y, en consecuencia, una reduccién general de las
frecuencias dHvA. La similitud entre los patrones angulares de TaTe; y NbTe, demuestra que
ambos compuestos conservan la misma estructura electrénica fundamental, mientras que las pe-
quenas diferencias observadas se deben principalmente a la distinta intensidad del acoplamiento

espin—oérbita y a la geometria particular de los pockets en cada sistema.

58



Fig. 16. Frecuencias dHvA calculadas para TaTe, y NbTey, con y sin el efecto SOC. Las figuras de la co-
lumna izquierda corresponden a los muestreos angulares realizados en el plano ab, siguiendo la trayectoria
que parte del vector reciproco a, pasa por b y termina en —a. Por su parte, las figuras de la columna dere-
cha corresponden a los muestreos realizados en el plano ac, siguiendo la trayectoria que parte de a, pasa

por cy finaliza en —a.

(a) TaTe, con SOC.
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3.3. COMPARACION CON FRECUENCIAS EXPERIMENTALES REPORTADAS EN LA
LITERATURA

Actualmente existen una gran cantidad de trabajos de informacién enfocados en realizar las medi-
ciones experimentales de las frecuencias dHVa para el compuesto TaTe4. Aunque para el NbTe4
la cantidad de trabajos publicados ha sido mucho menor a comparacién de su compariero isoelec-

trénico.

Estas mediciones son hechas a muy bajas temperaturas del orden de 2K hatas 150K, por lo
tanto, ambos compuestos estan dentro de la temperatura donde poseen un estado de onda de
densidad de carga. Este ultimo produce un reordenamiento estructural, lo que produce cambio
en la estructura electrdnica y por tanto, cambios en la geometria de la superficie de Fermi que
afecta directamente las mediciones de oscilaciones cuénticas. Sin embargo, aun en la fase de on-
da de densidad de carga el superficie de Fermi conserva caracteristicas de las superfie de Fermi

del estado base del compuesto, siendo esta Ultima la superifice de Fermi recreada en este trabajo.

La primera fuente de datos experimentales se obtiene del trabajo Rojas Castillo®. El cual realiza
mediciones del efecto Shubnikov-de Haas para el TaTes en los rangos de temperaturas de 1,3K
hasta 30K . De esta forma los datos obtenidos por él se presentan en las figuras 17. Ambas figuras
muestran intensidad normalizada de la transformada rapida de Fourier (FFT) de las oscilacines
detectadas, donde el eje Y corresponde a la magnitud de las oscilacioens y le eje X el angulo de

incidencia defi campo magnético.

3.4. MASAS EFECTIVAS

En los célculos computacionales realizados mediante SKEAF, la masa efectiva se obtiene a partir
de la dispersion electronica a lo largo de las érbitas extremales sobre la superficie de Fermi, segun

la ecuacién 31. En primera instancia, estos resultados permiten identificar cuales 6rbitas pueden

36 Julian David Rojas Castillo. “Electronic and Topological Properties of TaTe4 and Cu Doped TaTe4”.
Thesis. Bogotd, Colombia: University of Los Andes, 2023
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Fig. 17. Mapas experimentales de oscilaciones Shubnikov—de Haas en TaTe, para la muestra S4, reporta-
dos por Rojas Castillo. Las figuras muestran la intensidad normalizada de la transformada rapida de Fourier
(FFT) en funcion del angulo de rotacion del campo magnético y de la frecuencia de oscilacion. El panel
izquierdo corresponde a la rotacién en el plano a—a, mientras que el panel derecho corresponde a la rota-
cion en el plano a—c. En ambos casos se observan frecuencias altas asociadas principalmente al bolsillo g,
representado mediante las lineas azules. En el plano a—a también se identifica una contribucién adicional
de menor frecuencia asociada al bolsillo «, indicada por la linea verde.
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Fuente: adaptado de 6.

ser mas susceptibles de detectarse experimentalmente mediante el efecto dHvA, ya que un au-
mento en la masa efectiva produce una mayor reduccion de la amplitud de oscilacién del momento
magnético. Este comportamiento esta contenido en el factor de reduccién térmico de la ecuacion
de Lifshitz—Kosevich (véase la ecuacion 22), por lo que las érbitas con menor masa efectiva son,

en principio, las méas favorables para su observacion experimental 6.

El mosaico de graficas de la figura 18 presenta las masas efectivas de las 6rbitas extremales de-
tectadas en los mapeos angulares realizados sobre los planos aby ac para las frecuencias dHvA
de todos los casos. En general, el pocket «, para cualquier caso y cualquier direccidon de mues-
treo, redne varias de las ramas con menor masa efectiva. Siendo la principal la rama aquella con
forma de recta horizontal de color azul que se presenta en cada una de las mediciones cerca al
valor de 0,5 m.. En consecuencia, este pocket se perfila como el més favorable para una eventual

deteccion experimental entre los tres pockets identificados.

Por otro lado, el pocket § constituye el segundo pocket mas favorable para su posible observacion
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experimental, ya que produce érbitas con masas efectivas por debajo de 1,6m,. en cualquier plano
de medicién. En TaTey, tanto con SOC como sin SOC, las ramas mas favorables de este pocket
dentro del plano ab se localizan cuando el campo magnético se orienta en las direcciones a y b. En
contraste, para NbTey, con y sin SOC, la regién angular mas favorable se ubica cuando el campo
magnético apunta entre los vectores a y b. En el plano ac, el comportamiento también difiere entre
compuestos. En TaTey, con y sin SOC, las ramas mas favorables del pocket 6 aparecen cuando
el campo magnético se orienta hacia la direccion c¢. Para NbTe, con SOC, la mayor probabilidad
de deteccién se concentra en orientaciones intermedias entre a y ¢, mientras que en ausencia
de SOC las ramas mas favorables se ubican nuevamente cerca de las direcciones a y c. Estas
diferencias se deben al agujero central presente en los casos de NbTey, ya que este origina las
masas efectivas mas pequenas para este pocket, como se observa en las figuras 22b y 23b, en
las cuales se grafica la érbita responsable de la masa efectiva mas pequefa, representada con

una linea de color negro. Se puede observar que esta 6rbita cruza el agujero central del pocket 6.

Finalmente, el pocket S presenta un comportamiento menos homogéneo en los cuatro casos ana-
lizados. En el plano ab, sus ramas mas favorables se encuentran de manera sistemdtica cuando
el campo magnético se orienta en las direcciones a y b, mientras que en el plano ac la mejor con-
dicion de observacion se obtiene hacia la direccién c. En particular, la érbita asociada a la menor
masa efectiva de este pocket corresponde a la orientacidén en la que el campo magnético apunta
en la direccién b, la cual puede identificarse en las figuras 20a, 21a, 22a y 23a como una 6rbita

localizada en uno de los I6bulos cercanos a la frontera de la zona de Brillouin.

, o - c c ,
Las tablas 2-5 presentan las masas efectivas minimas y maximas (mg ;. , m¢ ..) y sus frecuencias

asociadas para cada uno de los tres pockets («, 5y d) identificados en los compuestos TaTey y

NbTe,, con y sin acoplamiento espin—érbita (SOC).
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Fig. 18. Masas efectivas calculadas para TaTe, y NbTe,, con y sin el efecto SOC. Las figuras de la columna
izquierda corresponden a los muestreos angulares realizados en el plano ab, siguiendo la trayectoria que
parte del vector reciproco by, pasa por b, y termina en —b;. Por su parte, las figuras de la columna derecha
corresponden a los muestreos realizados en el plano ac, siguiendo la trayectoria que parte de b,, pasa por
bs y finaliza en —b;.
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Fuente: elaboracion propia a partir de los resultadosggptenidos con SKEAF.



Tabla 2. Masas ciclotron efectivas minimas y maximas (mS ., y m¢,.), junto con las frecuencias dHvA
asociadas (F'), para los bolsillos a, 8y 6 en TaTey, calculadas con SKEAF incluyendo acoplamiento espin—
orbita (SOC).

Pockets m . [m.] FI[T] m, [me] FI[T]

o 0.535 777.0 0.545 786.3
B 0.587 1014.6 6.993 7741.4
) 0.724 1109.6 1.647 1941.6

Fuente: elaboracién propia a partir de los resultados obtenidos con SKEAF.

Fig. 19. Orbitas extremales correspondientes a las menores masas ciclotrén efectivas m* de los distintos
pockets de la superficie de Fermi en TaTey, incluyendo acoplamiento espin—orbita.

b a

(a) Orbita extremal asociada a lamenor  (b) Orbitas extremales asociadas a
masa ciclotrén efectiva m* del bolsillo 3 las menores masas ciclotron efectivas

(verde). m* de los bolsillos « (rosa) y ¢ (ne-
gro).

Fuente: elaboracion propia a partir de los resultados obtenidos con SKEAF.
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Tabla 3. Masas ciclotron efectivas minimas y maximas (m< ., y m¢,.), junto con las frecuencias dHvA
asociadas (F), para los bolsillos «, 8y § en TaTey, calculadas con SKEAF sin incluir acoplamiento espin—
orbita.

Pockets m . [m.] FI[T] m, [me] FI[T]

o 0.526 772.6 0.577 823.7
B 0.565 1181.6 5.100 8782.2
) 0.578 4370.9 1.909 3186.9

Fuente: elaboracién propia a partir de los resultados obtenidos con SKEAF.

Fig. 20. Orbitas extremales correspondientes a las menores masas ciclotrén efectivas m* de los distintos
bolsillos de la superficie de Fermi en TaTey, sin incluir acoplamiento espin—orbita.

0

ol

(a) Orbita extremal asociada a la menor  (b) Orbitas extremales asociadas a

masa ciclotrén efectiva m* del bolsillo 3 las menores masas ciclotron efecti-
(verde). vas m* de los bolsillos « (rosa) y ¢

(negro).

Fuente: elaboracion propia a partir de los resultados obtenidos con SKEAF.
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Tabla 4. Masas ciclotron efectivas minimas y maximas (m< .,y m¢,.), junto con las frecuencias dHvA
asociadas (F'), para los bolsillos «, 8y 6 en NbTey, calculadas con SKEAF incluyendo acoplamiento espin—
o6rbita (SOC).

Pockets mg . [me] F[T] mg . [me] F[T]

o 0.547 7341 0.681 766.4
B 0.531 927.6 8.857 3621.5
0 0.569 171.7 3.871 2210.0

Fuente: elaboracién propia a partir de los resultados obtenidos con SKEAF.

Fig. 21. Orbitas extremales correspondientes a las menores masas ciclotrén efectivas m* de los distintos
bolsillos de la superficie de Fermi en NbTe,, incluyendo acoplamiento espin—orbita.

0

s

(a) Orbita extremal asociada a la me-  (b) Orbitas extremales asociadas a las
nor masa ciclotron efectiva m* del bol- menores masas ciclotron efectivas m*

sillo 5 (verde). de los bolsillos « (rosa) y d (negro).

Fuente: elaboracién propia a partir de los resultados obtenidos con SKEAF.
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Tabla 5. Masas ciclotron efectivas minimas y maximas (m< .y m¢,.), junto con las frecuencias dHvA
asociadas (F), para los bolsillos «, 5y § en NbTey, calculadas con SKEAF sin incluir acoplamiento espin—
orbita.

Pockets mg . [me] F[T] mg . [me] F[T]

o 0.534 756.5 0.673 779.6
B 0.533 992.5 6.779 3740.7
0 0.598 425.1 4.800 2852.1

Fuente: elaboracién propia a partir de los resultados obtenidos con SKEAF.

Fig. 22. Orbitas extremales correspondientes a las menores masas ciclotrén efectivas m* de los distintos
bolsillos de la superficie de Fermi en NbTe,, sin incluir acoplamiento espin—orbita.

0

(a) Orbita extremal asociada a la me- (b) Orbitas extremales asociadas a las

nor masa ciclotrén efectiva m* del bol- menores masas ciclotrén efectivas m*

sillo 5 (verde). de los bolsillos « (rosa) y § (negro).

Fuente: elaboracién propia a partir de los resultados obtenidos con SKEAF.
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3.5. TEOREMA DE LUTTINGER

En la Tabla 6 se presentan los resultados obtenidos a partir de la aplicacion del teorema de Luttin-
ger para los compuestos TaTes y NbTey, tanto con como sin acoplamiento espin—érbita (SOC). La
tabla organiza la informacion en varias columnas: en primer lugar, se indica el compuesto y el caso
de estudio considerado (con SOC o sin SOC); posteriormente, se especifica el pocket analizado
(c, B 0 6) junto con el tipo de portador que posee (electrén o hueco) y si es un pocket abierto o
cerrado. Finalmente, se reportan el volumen del pocket, Vpocket, Calculado a partir de la superficie
de Fermi, y la densidad de portadores correspondiente n,, obtenida mediante la relacion estable-
cida por el teorema de Luttinger 44 entre el volumen ocupado en el espacio & y la densidad de

particulas en el espacio real.

3.5.1. Balance electron—hueco y tipo de conductor A partir de las densidades por

pocket se define el balance neto de portadores como

ne= Y my, (46)
pockets e~
np = Z Np, (47)
pockets h
Tinet = Ne — Np. (48)

El signo de nnet permite inferir el tipo de conduccién dominante: npet > 0 indica un metal tipo-n y

nnet < 0 indica un metal tipo-p; si npet =~ 0 el sistema es aproximadamente compensado.

Para TaTe, con SOC se obtiene npet = —2,4063 x 10?° cm™3, lo que indica un comportamiento
tipo-p dominado por huecos; este resultado es consistente con la dominancia en magnitud del
pocket 3, que fija el caracter del balance. En contraste, NbTe, con SOC presenta nnet ~ 0, l0 que
sugiere un escenario cercano a compensacion electron—hueco, aun cuando el pocket 5 aporta
la mayor densidad individual. En ausencia de SOC, TaTe, muestra un balance levemente tipo-n

con npet = +2,0625 x 10! cm ™3, correspondiente a un sistema casi compensado pero con ligera
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predominancia electrénica; en este caso, el pocket dominante es § , cuya contribucién determina
el caracter final del sistema. Por su parte, NbTe, sin SOC es marcadamente tipo-n, con npet =

+4,8337 x 10%° cm~3, resultado coherente con la dominancia del pocket 4.

Tabla 6. Resultados del teorema de Luttinger para TaTe, y NbTey, con y sin acoplamiento espin—oérbita
(SOC). Para cada caso se reporta el tipo de portadores del pocket (electrones o huecos), su condicién
geomeétrica (abierto si la superficie se conecta consigo misma a través de los bordes de la primera zona de
Brillouin por periodicidad, o cerrado si forma una superficie cerrada contenida dentro de ella), el volumen de
Luttinger Vy,ocket @sociado a cada pocket y la densidad de portadores correspondiente. Debido a la inclusion
de SOC, la contribucién de espin no se introduce como duplicacién independiente; en su lugar, la densidad
de cada pocket se obtuvo sumando las contribuciones de las bandas que lo componen. En ausencia de
SOC y sin polarizacién magnética, se consideré la duplicaciéon asociada a las dos orientaciones de espin,
de modo que cada volumen de pocket contribuye con dos estados de espin a la densidad de portadores.

Portador / V’f"f’;e’ n

Compuesto / Caso Pockets geometria (A7) (portadores/cm?)
a electrén - Cerrado 5,1903 x 107 4,1848 x 10%
hueco - Abierto  7,9151 x 107°2  6,3819 x 10%
electrén - Cerrado 4,4117 x 107°2  3.5571 x 10%°
electron - Cerrado 5,2130 x 10793 4,2032 x 10'°
hueco - Cerrado  1,3033 x 107°2  1,0508 x 102

B
0
[0
B
5 electrén - Cerrado 7,8195 x 1079 6,3048 x 10%
(8%
5
0
«
B

TaTe, con SOC

NbTe, con SOC

electrén - Cerrado 8,1875 x 107 6,6015 x 10%
hueco - Abierto  8,4433 x 107%2  6,8077 x 10
electron - Cerrado 7,8805 x 10792 6,3540 x 10%°
electrén - Cerrado 5,2130 x 1079 4,2032 x 10%
hueco - Cerrado  1,3033 x 107°2  1,0508 x 10%

) electron - Cerrado 6,7769 x 10792 54642 x 10%°

Fuente: elaboracién propia a partir del andlisis de volumenes de Luttinger realizado en este trabajo.

TaTe, sin SOC

NbTe, sin SOC
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4. CONCLUSIONES

A partir de célculos de primeros principios se calcularon las superficies de Fermi de TaTe, y NbTey,
identificandose tres pockets en cada compuesto. Aunque se trata de materiales distintos, en este
trabajo se adopt6 la misma nomenclatura «, 8y § para ambos sistemas. Al comparar las super-
ficies de Fermi, los pockets muestran geometrias similares en forma, tamano y ubicacién en el
espacio reciproco, en concordancia con la relacion isoelectrdnica e isoestructural entre TaTe, y
NbTe4. Mediante la estimacion computacional de oscilaciones cuanticas del efecto de de Haas—
van Alphen se contrasto las frecuencias de oscilacién tipo dHVA vy, ademas, se identificaron las
frecuencias asociadas a cada pocket a lo largo del muestreo angular, las cuales constituyen una
referencia directa para futuras comparaciones con mediciones experimentales de oscilaciones

cuanticas.

Los resultados obtenidos respaldan que ambos compuestos se comportan como semimetales
multibanda, ya que las densidades de portadores calculadas mediante el teorema de Luttinger se
ubican en el rango ~ 10'°-10%° cm~3, caracteristico de este tipo de sistemas. Adicionalmente, el
pocket S es generado por una banda distinta a la que origina los pockets « y §, mientras que estos
dos ultimos provienen de una misma banda; en consecuencia, el transporte en ambos compues-

tos es intrinsecamente multibanda.

Un resultado central muestra que el acoplamiento espin—érbita (SOC) no actia como una co-
rreccion menor, sino que modifica de manera significativa la superficie de Fermi. En particular, al
incluir SOC el pocket con mayor contribucidén de portadores cambia de ¢ a 5. Asimismo, en NbTe,
el SOC altera de forma marcada la geometria del pocket ¢ y reduce su volumen, comportamiento
que no se observa con la misma intensidad en a y 3. Esta reconstruccién tiene implicaciones
directas sobre el caracter global del sistema y sobre su respuesta de magnetotransporte, ya que
modifica el balance neto entre electrones y huecos. En particular, TaTe, con SOC presenta un ba-

lance neto tipo-p, mientras que sin SOC se aproxima a un escenario casi compensado con ligera
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predominancia electrénica.

El' hecho de que el pocket 3 concentre la mayor densidad de portadores en los casos considerados
mas cercanos a la situacion fisica real, es decir, aquellos en los que se incluye SOC, constituye un
indicio adicional de que esta hoja podria desempefiar un papel importante en los mecanismos de
anidamiento de la superficie de Fermi que favorecen la formacién de ondas de densidad de carga.
En este sentido, y en conjunto con la presencia de regiones geométricamente planas en la superfi-

cie de Fermi, se motiva como trabajo futuro un analisis explicito de las condiciones de anidamiento.

En consecuencia, a partir de las masas efectivas ciclétron calculadas es posible anticipar qué
pockets tienen mayor probabilidad de ser observados en futuras mediciones del efecto de Haas—
van Alphen en estos compuestos: aquellos asociados a masas mas ligeras tenderan a presentar
amplitudes mas robustas, mientras que los vinculados a masas grandes seran menos favorables y
requeriran temperaturas mas bajas y campos magnéticos mas altos para su deteccién. Finalmen-
te, se resalta la obtencion de las dependencias angulares de las frecuencias dHvA para NbTey:
de acuerdo con el estado del arte disponible al momento de este trabajo, no se encontraron re-
portes previos, ni tedricos ni experimentales, de oscilaciones dHvA en este compuesto, por lo
que estos resultados aportan una guia cuantitativa para futuras campanas experimentales y su

interpretacion.
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