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Resumen

En este trabajo se propone la construccion de un modelo para el estudio de la bicapa de grafeno
rotada (tBLG) irradiada con luz Iaser polarizada circularmente. Con este fin, se hace unarevision
detallada del Hamiltoniano de amarre fuerte para el tBLG y se calcula la estructura de bandas
y la densidad de estados (DOS) para diferentes angulos de rotacién. Asimismo, se propone un
Hamiltoniano dependiente del tiempo que contempla la interaccion del material con la luz de
forma clasica, y se implementa la teoria Floquet para su resolucion. Calculando la estructura de
bandas para varios angulos se observa la aparicion de brechas energéticas en los puntos de
Diracy en +A£2/2, como resultado del cruce evitado de los estados electronicos en esas zonas.
Finalmente, se identifica que el tamafo de las brechas energéticas varia segun la intensidad
del acoplamiento laser-material y la frecuencia del Iaser. En el caso de las brechas dinamicas,

su localizacién se puede ajustar mediante la frecuencia del laser.
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1 Introduccion

El grafeno consta de atomos de carbono densamente empaquetados en una red de panal de
abeja (ver Figura 1.1). Este al6tropo de carbono se aislé por primera vez en 2004 y es consi-

derado el primer material bidimensional sintetizado [1].

La importancia de este material esta definida tanto en términos de la ciencia de materiales y
la fisica de la materia condensada asi como en aplicaciones tecnoldgicas prometedoras, pues
exhibe propiedades mecanicas’, térmicas? y electrénicas® Gnicas y en él se presentan fenéme-
nos que desafian algunos de los paradigmas establecidos. Los descubrimientos clave que le
valieron al grafeno el reconocimiento como una plataforma al servicio de la ciencia son [4]: la
alta movilidad de carga [5], el transporte cuantico anémalo [3, 6, 7], la extraordinaria estabilidad
estructural que permite la suspension libre [8] y la alta elasticidad de una sola capa [2].

En el grafeno los electrones se comportan como particulas relativistas sin masa; es decir, como
fotones que cumplen el principio de exclusiéon de Pauli. Al igual que los fotones, el momento
de los electrones es directamente proporcional a su energia (E « |p|) y el factor de propor-
cionalidad es una rapidez 300 veces menor a la de la luz (v, ~ 10°m/s [9]). Naturalmente,
como veremos mas adelante, la descripcion de los electrones en el grafeno esta dada por una
ecuacion de Dirac, por lo que los electrones también se nombran fermiones de Dirac sin masa.
Estas caracteristicas dan paso al efecto Hall cuantico (observado experimentalmente a tempe-
ratura ambiente [6]) y la paradoja de Klein en el material (los electrones son inmutables ante

potenciales electrostaticos externos, transmitiéndose con probabilidad uno a través de regiones

'Experimentalmente se midieron las propiedades elasticas y la fuerza intrinseca de la monocapa de grafeno
usando un microscopio de fuerza atomica (AFM, por sus siglas en inglés). En las regiones libres de defectos, se
calcularon constantes elasticas de tercer orden, estableciendo al grafeno como el material mas fuerte hasta ahora
conocido [2].

2Se midi6 de manera experimental la conductividad térmica de una capa de grafeno, siendo esta de un valor de
5300 WmK~", mas alto que el reportado para los nanotubos de carbono y otros materiales de alta conductividad
térmica [? ].

3Desde su primer sintesis en 2004, se observo una conductancia ambipolar en el grafeno, con una movilidad
de 10000 cm?V~"s~" [1]. Afios después, se demostro que el efecto Hall cuantico podia existir en el grafeno a tem-
peratura ambiente, en contraste a otros materiales donde es necesaria una temperatura de apenas unas decenas
de Kelvin [3].
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Figura 1.1: Imagenes obtenidas mediantes microscopia de efecto tunel (STM, por sus siglas en inglés) para la
monocapa de grafeno [13] y la bicapa de grafeno rotada diferentes angulos [14]

prohibidas clasicamente debido a barreras de potencial).

Dado que el grafeno es un material laminar, resulta natural pensar en el apilamiento de capas
del mismo. El apilamiento y rotacién relativa de las capas modifica la periodicidad espacial (ver
Figura 1.1), brindando la posibilidad de generar nuevas fases electrénicas en el material [10, 11].
Uno de los trabajos mas trascendentes en esta area se publicé en el afio 2018, donde se re-
portd la superconductividad no convencional en una bicapa rotada de grafeno (tBLG, por sus

siglas en inglés) [12].

Paralelamente, se han desarrollado trabajos de investigacion en éptica y fotdnica, que se han
enfocado en la irradiacién de la monocapa de grafeno con luz |aser para manipular la estructura
electronica del material a través del acoplamiento electron-fotén. El uso de luz Iaser circularmen-
te polarizada acopla estados cercanos a la energia de Fermi, induciendo brechas energéticas;
conocidas como brechas dinamicas [15, 16] en la estructura de bandas del material. Ademas,
estas brechas dinamicas no son triviales, es decir, presentan un comportamiento llamado topo-
I6gico, el cual se caracteriza por la aparicién de estados de conduccién en el borde del material
que circulan sin dispersién [17]. La monocapa de grafeno irradiada con luz laser polarizada
circularmente ha sido reportada experimentalmente [18]. Lo anterior fue fomentado por traba-
jos relevantes de los ultimos anos, donde las brechas energéticas fotoinducidas en sistemas
manipulados opticamente han sido caracterizadas a través de espectroscopia de fotoemision
con resolucién de angulo y del tiempo (TrARPES, por sus siglas en inglés) para otro materiales,
como Bi,Se; [19, 20].
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El estudio de estos sistemas cuanticos impulsados en el tiempo es posible usando la teoria de
Floquet, un concepto empleado desde hace tiempo en el area de materia condensada que ha
incrementado su popularidad con el desarrollo moderno de espectroscopias y laseres ultrarra-
pidos, el descubrimiento de varios materiales cuanticos con propiedades exéticas y el actual

desarrollo interdisciplinario en el quehacer cientifico.

En el presente trabajo de tesis se enmarca la generacion de nuevas fases electronicas conjun-
tando la sintonizacién en la periodicidad espacial dada por el tBLG y el acoplamiento electrén-
fotdn dado por la irradiacion laser. Hasta ahora se han publicado investigaciones que proponen
sistemas similares al que estudiaremos en esta tesis, donde a través de la manipulacion del
tBLG se han caracterizado nuevos estados electronicos [21, 22]. Ambas investigaciones, pu-
blicadas a finales de 2020, demuestran el gran interés que la comunidad cientifica ha dedicado

en torno a esta area.

Comenzaremos este documento explicando la geometria de red y la construccién del Hamil-
toniano de amarre fuerte para bajas energias de la monocapa de grafeno e introduciremos al
lector a la elaboracion del Hamiltoniano de Floquet. Enseguida, realizaremos la exploracion en
el espacio reciproco de la primera zona de Brillouin del tBLG y la construccion del respectivo
Hamiltoniano. Con esta informacién, se empleara la teoria Floquet para incluir la interaccion
del tBLG con la irradiacién electromagnética. Finalmente mostraremos la estructura de bandas
del tBLG irradiado y analizaremos los efectos de la frecuencia y amplitud del laser polarizado

circularmente.



2 Objetivos

En la busqueda de nuevas propiedades electronicas, se propone el estudio de la interaccion
de dos capas de grafeno apiladas y rotadas con un potencial dependiente del tiempo, concre-

tamente iluminacion laser.

El objetivo general del proyecto es modelar la interaccion del laser con las bicapas de grafeno y
describir sus propiedades electronicas en el limite de bajas energias. Con este fin, planteamos

los siguientes objetivos especificos:

1. Deducir y graficar la relacion de dispersion del grafeno en el espacio de momentos (&),

E = E(k) y evaluar la densidad de estados.

2. Deduciry graficar la relacion de dispersion de las bicapas de grafeno rotadas en el espacio

de momentos (k), £ = E(k) y evaluar la densidad de estados.

3. Incluir la interaccién de la luz mediante un potencial vectorial periddico en el Hamiltoniano

de las bicapas de grafeno rotadas y resolver mediante la teoria de Floquet.
4. Graficar la relacion de dispersion de las bicapas con luz.

5. Identificar en tBLG las brechas energéticas ya observadas en la monocapa de grafeno y

determinar su ubicacién y tamafio.



3 Metodologia

En esta seccion se presenta la construccion geométrica de la monocapa de grafeno en el es-
pacio real y reciproco. Con una aproximacion de amarre fuerte a energias cercanas al nivel
de Fermi, construiremos un Hamiltoniano para este sistema y se obtendra la expresion de los
eigenvalores en el espacio reciproco; es decir, la relacidon de dispersion caracteristica del gra-
feno y la densidad de estados. Después, se realizara un breve repaso de la teoria Floquet y la
construccion de un Hamiltoniano de Floquet, la cual sera util para el tratamiento de sistemas

forzados en el tiempo.

3.1. Geometria de red de la monocapa de grafeno

La red de la monocapa de grafeno (SLG, por sus siglas en inglés) es una hexagonal de Bravais
en dos dimensiones con dos atomos de carbono en la celda unitaria, tipicamente etiquetados

por Ay B. Los puntos de la red de Bravais estan dados por las posiciones:

R:nlal —|—7‘L232, n17n2EZ, (31)

donde los vectores base a, y a, se definen como:

a,—a (%?) . ay—a (—%%‘5’) 7 (3.2)

y a =~ 2.46 A es el parametro de red, relacionado a la distancia carbono-carbono, d, por a = v/3d.
El area de la celda unitaria es:
Ay =lay xay[ = \/7§(12- (3.3)

Consideramos la disposicion zig-zag de los atomos de carbono alineada al eje = y la direccion

armchair alineada con el eje y (ver Figura 3.1 a)).
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Figura 3.1: Estructura geométrica de la monocapa de grafeno. a) Esquema de la red en el espacio real, donde
d = 1.42 A representa la distancia carbono-carbono. b) Esquema de la red en el espacio reciproco,
los puntos de alta simetria estan sefialados en color naranja y el punto K'= — K.

Dada la red en el espacio real, podemos definir el conjunto de puntos {G} tales que e’R¢ = 1.
Estos puntos forman la red reciproca y pueden escribirse en términos de sus vectores base del
espacio reciproco, de la siguiente manera:

G =m b, + myb, my, my, €2, (3.4)

donde los vectores b, y b, siguen por definicién:

(3.5)

Por lo tanto, b, y b, se expresan como:
dr (V3 1 dr (V31
b =57 (775) - P=gy (‘?5) ~ (3.6)

3.2. Hamiltoniano de amarre fuerte para la monocapa de gra-

feno

Con el fin de describir el comportamiento electrénico en el sistema a energias cercanas al nivel
de Fermi, basta con la construccion de un modelo de amarre fuerte, donde se considera un solo

orbital por sitio e interaccion a primeros vecinos.
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En una lamina de grafeno, cada carbono presenta una hibridacion sp?, por lo que hay tres
electrones formando enlaces o con los carbonos vecinos, y un electron deslocalizado en el

orbital p, (o ).

a b
E [eV] A
O_*
- £
7_‘_* __+12
+8
-4
T T8
£ o

Figura 3.2: Hibridacion sp? de los carbonos en el grafeno. a) Simetria de orbitales en el C(sp?). b) Energias de
los orbitales de enlace (o, ) y anti-enlace (o*, 7*) en el grafeno.

En el formalismo de segunda cuantizacién, el Hamiltoniano de amarre fuerte puede escribirse

como (ver 6):

H= > chRhcs(R+35). (3.7)
R,8,0,8

en esta expresion, clé(R) y ¢, (R) son los operadores de creacién y aniquilacién, respectivamen-
te, de un electron en un sitio de la subred o = A, B para una celda unitaria primitiva de posicién
R. El modelo que consideraremos no tiene dependencia con el espin, por o que omitimos ese

grado de libertad.

Los estados creados por c&(R) los representamos por |R, ). Adicionalmente las integrales de

salto (o parametros de salto) se escriben como h?ﬁ, y estan dadas por:

hy? = (R,al 7R +8,8), (3.8)

donde 4 es el desplazamiento a las celdas unitarias primitivas vecinas. Dado que tenemos una
red, consideramos invarianza traslacional en el sistema, que se manifiesta con la independencia

de hfs”ﬁ respecto R. La base en la que escribiremos nuestro Hamiltoniano de amarre fuerte
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corresponde a funciones ortogonales localizadas en los atomos de carbono, tipo atomicas,

llamadas funciones de Wannier' que denotaremos por,
w/-\<r_R_TA> = <r|R7A> ’ wB<r_R_TB> = <|"|R, B> ) (39)

y que estan localizadas en las posiciones que denotaremos como 7,4 = (0,0) y 75 = (0, d).
Debido a la localizacion de las funciones de Wannier, similar a los orbitales atémicos, hg‘ﬁ decae
rapidamente para grandes valores de |§|. Por tanto, solo mantendremos los parametros de salto

en el mismo sitio y a primeros vecinos:

hg” = hBB = ¢, (3.10)
hRB =nBA = ¢, (3.11)

6NN 76NN

donde 4,y son los vectores que, para cualquier sitio A, conectan su celda unitaria primitiva
a los sitios B correspondientes, d 5, = 0,—a;, —a, (ver Figura3.3). De acuerdo a calculos ab
initio, t ~ 2.7 eV [23]. Asimismo, podemos redefinir el cero de energia para que coincida con
la energia en el sitio, por lo que ¢ = 0. Por lo tanto, el Hamiltoniano de amarre fuerte para la

monocapa de grafeno (SLG) resulta de la siguiente forma:

7= —tY kR (cB<R> ep(R-ay) +cB<R—a2>> LebR) (cA<R> feaRtay) +cA<R+a2>)

R
(3.12)
En el espacio reciproco los operadores de creacién pueden escribirse como
1 .
T _ = ik-(R+1,) .1
co(K) = e ey (R (3.13)
0= 752 R)

esta expresion puede entenderse como una transformada de Fourier discreta del operador

'Las funciones de Wannier en el caso de la monocapa de grafeno son similares a los obitales p._ .
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@® Sitio A
® SitioB

- Celda unitaria

X

Figura 3.3: Esquema de la red incluyendo los vectores 6 y -

cl,(R). Usamos la propiedad

D> el HR=NY "6 ke (3.14)
G

R

que, en el caso de k, k' € BZ, resulta en
D el R = NG . (3.15)
R
Podemos invertir la suma en la ecuacién (3.13),
1 .
T _ —ik-(R¥T,,) 1
ca(R) = e oled (K). (3.16)
Ri= /52 (k)

Ahora, sustituimos las respectivas expresiones de 3.16 en cada uno de los términos del Hamil-

toniano (3.12). Para el primer término, el desarrollo correspondiente es:
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En el caso del segundo término, obtenemos:

—t) ci(R)cg(R—a) —tZe“‘ Ta~21-Ta) el (K)cg (K).

R

Y, para el tercer término:

—tY " ch(R)cg(R—a,) ——tZe“‘ Ta-3:-7a)cf (K)cg(K).

R
Dado lo anterior, la expresion del Hamiltoniano en la ecuacion (3.12) resulta:

— _tz ( ek(te—Ta) | giki(Tg—a,—7a) | gik(rg—a, TA))CL(k)CB(k) +h.c.
donde h.c. corresponde al hermitiano conjugado del primer término:

h.c. = (e—ik'(TB—”'A) 4 g tk(Tg—a1-Ta) | e_ik'(TB_aZ_TA))Cg(k)cA(k).

10

(3.17)

(3.18)

(3.19)

(3.20)

(3.21)



CAPITULO 3. METODOLOGIA 11

Introducimos

que corresponden a las posiciones de los 3 primeros vecinos B de un sitio A (ver Figura 3.4).

Estos vectores nos permiten reescribir el Hamiltoniano de la siguiente forma

Ho=—t) (e“"dl + etkd2 4 e“"d3> ch(K)cg(K) + h.c. (3.25)
k

De igual forma podemos escribir,
I — Z ¢ (eik-dl + eikds eikds) C/T\(k)cB(k) + h.c.
k
H =Y Hk) (3.26)
k
donde

H(K)=—t (e“"dl + etkdz 4 eik'd?») cz\(k)cB(k)

—t (eik'dl + e~tkdz eik'd3> cg(k)cA(k) (3.27)

El H (k) esta escrito en la base de |k, A) y |k, B). Los elementos de matriz de H (k) son:

0 4 (ez‘kdl 4 gikds 4 eik'd3>
H(k) =

= (3.28)
¢ (e—ik-dl 1 g—ikdy e—ik~d3> 0
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Por lo tanto, el Hamiltoniano adquiere la forma:

H(k)( o <k>) (3.29)
—tf*(k) 0
siendo ;

flk) =) ek, (3.30)

=1

Para conocer los estados electronicos, se debe resolver el problema de valores propios:

H(K)|Vy ) = Eltbg ) (3.31)
el cual nos lleva a
det|H(k) — EJ| =0 (3.32)
donde J es la matriz identidad.
Los eigenvalores de H (k) son:
E_ (k) = £t/ f*(k) f(k) = £t[f (k)| (3.33)

los cuales nos dan la relacion de dispersion. Graficando la relacién de dispersidon por el camino
en el espacio reciproco K-K’-I'-M-K a través de los puntos de alta simetria (ver Figura 3.1b))

obtenemos la estructura de bandas (Figura 3.5).

Formalmente, el nivel de Fermi se define de la siguiente manera,

Er
DOS(E)dE = % (3.34)

—Oo0

donde DOS es la densidad de estados normalizada del sistema (ver panel derecho de la Figu-

ra 3.5). Por lo que, en este caso el nivel de Fermi corresponde a £ = 0.

Para el calculo de la densidad de estados (DOS), utilizamos la siguiente expresion (ver las
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o
@ ¢ ® Sitio A
; ® sitioB
Celda Unitaria
o o
] o

X
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o 0
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_5_

K K’ r M K

Figura 3.5: Estructura de bandas y densidad de estados para la monocapa de grafeno. El nivel de Fermi (E )
se sefala mediante una linea punteada roja y cerca de él, en los puntos de alta simetria (K, K’), es
visible la dispersion lineal que forma los conos de Dirac

ecuaciones (1.28) y (5.21) en la referencia [24]):

1 1
DOS(E) = ——Im ; BB (3.35)

donde n ~ 1 meV.

En el nivel de Fermi se tocan la banda de conduccion y de valencia en forma coénica en los
puntos de alta simetria Ky K’ (ver Figura 3.5). Nuestro interés es describir las propiedades
electrénicas cercanas al nivel de Fermi. Por lo tanto podemos realizar una expansion en el

espacio reciproco alrededor de los puntos de alta simetria K(= +K) y K’ (= —K), es decir
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k = £K + q, donde |g| <« |K|. Realizando esta expansion
f(K) ~ hvp(+q, —iq,) (3.36)

donde hvy, = 3td/2, el signo negativo de la expresion (3.36) corresponde al punto K'y el positivo

al punto K'. Con esto, se obtiene un Hamiltoniano de Dirac, cuya expresion es la siguiente:

0 +q, —1
H*X(q) = hvp et (3.37)
+q, +1q, 0

en consecuencia los puntos Ky K’ se denominan puntos de Dirac. En este caso, la relacion de

dispersion esta dada por,
E, = thvp|q| (3.38)

la cual es una dispersion lineal, de forma analoga a las particulas sin masa (ejemplo, los foto-
nes).
El Hamiltoniano de Dirac puede rescribirse en términos de las matrices de Pauli? de la siguiente

manera,

HX(Q) = hop(£4,0, + ,0,) = hopq - (£0,,0,) (3.39)

)Y

3.3. Hamiltoniano de Floquet

Para escribir el Hamiltoniano de Floquet, realizamos una breve revisién de la teoria de Flo-
quet [25-28]. Tedricamente, un sistema forzado de manera periddica en el tiempo (como lo es
la irradiacion continua de un material con un laser) resulta en un Hamiltoniano peridédico en el

tiempo, es decir, el Hamiltoniano cumple que

H(t) = H(t+T) (3.40)

2, _ (0 1y _ _(0 —i
==\1 0) %%~ \i o)
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donde, en el ejemplo de la irradiacion laser, la periodicidad es T' = 27/(2, siendo (2 la frecuencia

angular del fotén con energia h{).

Partiendo de la ecuacion de Schrodinger dependiente del tiempo:

0

H(t) —ihe ) 4(t) = 0 (3.41)
ot

nombramos el Hamiltoniano de Floquet (H ) al operador hermitiano H (t) — ik0,.

El teorema de Floquet es analogo al teorema de Bloch en el tiempo en lugar del espacio. De
acuerdo al teorema de Floquet, los eigenestados de la ecuacién de Schrddinger dependiente

del tiempo son de la forma:

[%(t)) = e~ V(t)) (3.42)

que consiste de dos términos, siendo el primero una fase no periédica y el segundo un modo o

estado de Floquet, periddico en el tiempo |¢(t + 1)) = |p(t)).

Reemplazando la ecuacion (3.42) en la ecuacion (3.41) obtenemos:

Hplp(t) = elo(t)) (3.43)

donde ¢ es la cuasi-energia de Floquet.

Dada la periodicidad en el tiempo el estado de Floquet se puede expandir en modos de Fou-
rier e "% con n € Z. Por lo cual, el Hamiltoniano de Floquet se transforma en una matriz
independiente del tiempo en el espacio de Sambe (S):

S=R®T (3.44)

siendo R el espacio de Hilberty T" el espacio de funciones periddicas en el tiempo.
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Consideraremos un sistema con simetria traslacional en el espacio real, por lo que una base
adecuada para S es |x,n) = |X) ® |[n) en la que |x) es el sitio en una red y |n) es una réplica de

Fourier. En esta base los estados de Floquet se calculan de la siguiente forma:

=36 Mg,) 5 [0) = Z¢ )X, n) (3.45)

donde |¢) es el estado de Floquet independiente del tiempo, ¢,,(x) es la amplitud del estado de

Floquet en el sitio x y la replica n (¢,,(X) = (X, n|®)).

Los elementos de matriz del H . escritos en esta base se calculan con el producto interno, tal

y como se indica en la siguiente expresion:

n,m dt etlm— n) /
el = [ et () + nh2 (3.46)
0



4 Resultados

Describiremos las propiedades electronicas del tBLG a energias cercanas a la de Fermi, con
un modelo de bajas energias a partir del Hamiltoniano del SLG y la interaccion electronica entre
ambas capas. Posteriormente, modelaremos el forzamiento del tBLG con un potencial periédico
en el tiempo utilizando la teoria de Floquet, y encontraremos la aparicién de brechas energéti-

cas en la estructura de bandas del tBLG.

4.1. Geometria de red para la bicapa de grafeno rotada

AR S ERESS AR LA o 0 em
........... ‘ .Cw:z)

Figura 4.1: Esquema de la bicapa de grafeno rotada un angulo 6 = 5.08° en el espacio real. Los puntos naranjas
corresponden a los atomos de carbono de la capa 1 y los puntos azules corresponden a los atomos
de carbono de la capa 2.

La sobreposicion y rotacién (9) de dos capas de grafeno con apilamiento tipo Bernal genera
un nuevo sistema de diferente periodicidad espacial y mayor area que la de la celda unitaria
del grafeno, llamado supercelda de Moiré. Al ser la distancia entre ambas capas, d, = 3.43A,
mucho menor al tamafo de la supercelda de Moiré, aun consideramos el sistema como 2D.

Comenzamos el estudio de la geometria del tBLG en el espacio reciproco. En él, podemos vi-

sualizar la primera zona de Brillouin de la capa 1y 2, rotadas —0/2 y 6/2, respectivamente (ver

17
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Figura 4.2 a)).

Considerando los puntos de Dirac de cada capa, construimos la primera zona de Brillouin (1BZ,
por sus siglas en inglés) para tBLG (ver Figura 4.2), donde K, corresponde al punto K de la
capa 1y K/, corresponde al punto K de la capa 2. De la misma manera, se obtiene la 1BZ del

tBLG considerando los puntos K’ de ambas capas.

K =K K,
K’rn = KlaKé

M,

Figura 4.2: Espacio reciproco del tBLG. a) Construccion de la 1BZ del tBLG. La linea rayada corresponde a la
1BZ de la monocapa de arriba (capa 2) y la linea sdlida a la 1BZ de la monocapa de abajo (capa
1), los puntos K, generan los correspondientes K,y K, . b) Puntos de alta simetria en la 1BZ para
tBLG. La trayectoria para el calculo de la estructura de bandas se sefiala con una linea punteada
azul.

Los vectores de la red reciproca para tBLG estan determinados por:

b1 = b1,1 - b1,2 = \/§’AK’ <§a —7> ) b2 = b2,1 - b2,2 = \/§|AK| (§> 7) (4.1)

donde |AK| = 2|K|sin(6/2) es la separacion entre los puntos de Dirac de las dos capas, con

o s . . _
K| = 5752 Ydes la distancia carbono-carbono.

4.2. Hamiltoniano de amarre fuerte del tBLG

Para modelar las propiedades electronicas del tBLG cerca de la energia de Fermi, construimos
un Hamiltoniano continuo a partir de la aproximacion de amarre fuerte a bajas energias [29].
Esta aproximacion es util en angulos de rotacion pequefios (6 < 10°) y se expresa de la siguiente
forma:
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donde H, (¢ = 1,2) corresponde al Hamiltoniano de bajas energias de cada capay H, =
Vi, + V5, es el termino que describe la interaccion electronica intercapa, el cual obtendremos

en la aproximacion a bajas energias.

La expresion del Hamiltoniano intracapa se contruye a partir del Hamiltoniano de Dirac obtenido

para la monocapa de grafeno en la ecuacion (3.37) afadiendo la rotacion de cada capa.

K 0 ejFi(eqfé'e)
H =+h 4.3
¢ (a) vpld| o ti(0q—0,) 0 (4.3)
HFX () = +hopq - (+05', 0y (4.4)

correspondiendo / (¢ = 1,2) a la capa, v es la velocidad de Fermi ~ 10, & es la constante de

Planck reducida, o, , son las matrices de Pauli y 6 es el angulo de rotacion entre las capas.

ol =cosfo, —sinbo,, o) =sinfo, + cosfo,,. (4.5)

Incitamos al lector interesado en la deduccion de las expresiones principales del Hamiltoniano
intercapa a seguir el desarrollo durante el resto de esta seccion. En otro caso, es posible tras-

ladarse a la seccidn 4.3 para continuar la lectura.

Escribimos el Hamiltoniano intercapa en el formalismo de segunda cuantizacién usando una

base de estados tipo atomicos localizados:

Vie=_ ) el a (RIS (R, Ry)cy 5(Ry), (4.6)
R;,a,R,,08

donde la integral de salto para este modelo de amarre fuerte se escribe:
t?f(R17R2> = <1>R17a’HJ_‘27 R2aﬁ>' (4.7)

con R, (¢ =1, 2) los vectores de la red de la capa ¢, y a y  toman los valores de Ay B.
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Al reescribir los operadores en términos de ondas de Bloch obtenemos

Cza (Ry) = ~HeRetTealg ,a(ke) (4.8)

con la suma para todos los k, restringida a la zona de Brillouin de la capa ¢, obtenemos:

Vip = Z Ci,a<k1)Tf§B(k17k2>cg,5(k2)v (4.9)
k,.oKy, 3

donde definimos

L_ S e MR (R, RyeR Ml (4.10)

VNN, R, R,

El cambio de base no genera una simplificacion considerable. Sin embargo, la aproximacion de

Tféﬂ(kb k2> -

2 centros lo permitira. Esta ultima consiste en asumir que el salto intercapa solo depende de la

separacion entre los centros de los dos orbitales involucrados:

t%ﬁ(Rla R,) = t?zﬁ(Rl + 710 =Ry —Top) (4.11)

Por ende, se pueden escribir las integrales de salto en términos de una trasformada de Fourier

en dos dimensiones,

eiP (Ri+71 0 —Ro=73 5)195 ) (4.12)

t(fé3<R1 +7T14—Ry—T755) /
R2

Al conocer t‘f‘f(r), donde r es la separaciéon de 2 orbitales en el plano paralelo a las capas (ver

Figura 4.3), se evaluara ¢{7(q) invirtiendo la transformada de Fourier,

20 (p) = / d2r e P70 (r) (4.13)
[RQ

Sustituyendo la ecuacion (4.12) en (4.10), se obtiene:

« 1 d2 —1 T Of T
k) = e [ e T ) e e
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Usando la regla de la suma ZRE ekRe = N, ZGZ dx,6,» €sto puede escribirse como:
d p —1 T e 1G5 T
T7y (K Ky) = v N1N2/ (22 Z e~ C1 010 (p)e™® 280k, _p.G,%,—p,G, (4.15)
Enseguida, utilizamos la relacion entre la §-Kronecker y la funcion §-Dirac,
5k,k’ = 5<k— k,)(27'l'>2/147 (416)

donde A es el area total del sistema, para integrar sobre p, obteniendo:

NN « —1 T
12 kl,k / 1 2 Z eiG1- Trat] ﬁ k, + G,)e G, ”5k1+el,k2+e2 (4.17)

G17G2

donde ademas se redefini6 G, — —G,. Finalmente, sustituyendo el area total del sistema por

el area de la celda unitaria de cada capa A, (¢ = 1, 2), la ecuacién anterior se expresa:

1 . .
Z ezGl-TLatT‘zﬁ(kl + Gl)eizelez’B5k1+G1,k2+G2 (418)

Vv Ac.u.lAc.u.2 G,,G,

Esta ecuacion muestra la condicidon Umklapp generalizada, pues los estados de la capa 1y 2

TfCQB(kla k2> =

con respectivo momento k; y k, estan acoplados unicamente si los vectores de la red reciproca
G, y G, de cada capa cumplen:

Avanzando en el desarrollo de las expresiones, es necesario especificar la forma funcional
de t‘l"f. Para lo cual, ya que todos los sitios en grafeno corresponden al mismo orbital p, del
carbono, asumimos #15(r) = t88(r) = 28(r) = t82(r) = ¢, (r). Con la aproximacion de dos

centros, t | (r) puede escribirse en funcion de los parametros de Slater-Koster, V,,,, y V!

t) (1) = cos®(1)V,,,(\/d2 + |r[2) + sin*(1)V,, . (1/d2 + |r|?) (4.20)

Los parametros de Slater-Koster solo dependen de la distancia entre dos sitios, la distancia
entre las capas (d | ) y la distancia de la proyeccién en el plano (|r| = ). El término ~ corresponde

al angulo entre el eje z y la linea que conecta los 2 centros de los orbitales. Esquematicamente,
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C(=1)
®C(t=2)

Figura 4.3: Esquematizacion de los parametros v y d; en una zona reducida de la bicapa rotada.

podemos visualizar estos términos en la Figura 4.3 por lo que:

d2
0032(’}/> = m (421)
() = T’ 4.22
SiNn (’y) = m ( . )

Para evaluar ¢, adoptamos un modelo de decrecimiento exponencial de los parametros de

Slater-Koster respecto la separaciéon entre dos sitios:

Vypo (1) = /0807140y V(1) = —tetx(1-7/4) (4.23)

p ppm

donde t" = 0.375eV, y los valores de ¢, y ¢, cumplen [30]

4 _ 4
22 = “T = 2218A. 4.24

Usando este modelo, determinamos numéricamente ¢, (p) evaluando la siguiente integral (ver
figura 4.4):

t(p) = 2n / dr rJo(pIr)t (1) (4.25)

donde J,(z) es una funcion de Bessel de primer tipo, que resulta en una integracién angular en

la ecuacion (4.13). El valor de ¢, (p) decae rapidamente en el espacio reciproco y, valiendo d



CAPITULO 4. RESULTADOS 23

casi el doble de d, el término ¢, (r) tiene una débil dependencia de r para valores r < d .

|p| [A~1]

Figura 4.4: Célculo numérico del pardmetro ¢, = t“ﬁ

En rotaciones pequenas, los puntos de Dirac K, de las capas estan proximos entre ellos; y K,
y K; estan lejos, por lo que podemos ignorar un acoplamiento entre ellos, como se visualiza
en la Figura 4.5a). En la descripcion de bajas energias, es necesario realizar una expansion

alrededor de los puntos K,, por lo que escribimos
k, =K, +4q,, (4.26)

Sustituyendo en el acoplamiento intercapa, la ecuacion (4.18) es:

12 (qla q2 Z ezGl Ty, atOé/B K + qa, 4+ G1)e_iGQ'T2'65K1+q1+G1,K2+q2+G2 (427)
Acau G,,G,

ximacion ¢, (K, +q, + G,) ~ ¢, (K; + G,). Evocando que ¢, (p) decae rapidamente como fun-
cién de |p|, unicamente se consideran los 3 procesos mas relevantes, que corresponden a los
términos de salto intercapa con momento cercano a los 3 puntos equivalente de Dirac, co-
nectados por una linea punteada en la Figura 4.5a). En consecuencia, la suma se restringe a
G, = 9,,,9,29,300n0,, = 0, 9,0 = b,»y 9,3 = —b, ;. Esto conduce a:

TSFs (4.28)

af af
T15'(dy,9,) = Tq, 9q,—q, ,qb+thr5q1 ~a,-q,, T 1a, %,-q,-q,
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2) ANGE

Ao
DN N

Figura 4.5: a) Puntos K, equivalentes de cada capa, conectados por una linea punteada. Los vectores b, y b,
corresponden a los vectores en el espacio reciproco de la capa 1 (hexagono sélido).b) Red hexago-
nal en eI_ espacio reciproco conformada por los puntos K,, con los vectores q,, q,,. ¥ 4,, indicados
en amarillo, rojo y azul, respectivamente.

donde se empled [K; + g, | = [K| = 47/(3a) para n = 1(b),2(tr), 3(t!). En la ecuacion ante-
rior, se definio 7% = L(Kg™:.. T1.0e7192.. 725, ¢| cual puede escribirse en la siguiente forma

matricial:

(KD (11

7, = LR (4.29)
% Ac.u. 1 1
O e’ 1
Tq :Me*“ﬂlz""o (4.30)
o Ac.u. e_i¢ eid}
t (K] i e’ 1
T, =850 (4.31)
i Ac.u. ei¢ e_i¢

con ¢ = 27/3. Ademas, se han introducido los vectores

q, =K +9,,-Ky—9,, (4.33)
qd, =K +9,;,—Ky,—9,, (4.34)

En el sistema coordenado donde la capa 2 esta rotada 0/2 y la capa 1 —0/2, estos vectores
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estan explicitamente dados por

a, = |AK|(0,~1) (4.35)

V31
qt?‘ = |AK| (77 5

V31
qtl = |AK| <_77 5

El salto intercapa de la capa 2 a la capa 1 puede obtenerse del hermitiano conjugado de la

(4.36)

(4.37)

ecuacion (4.28):

T;iﬁ(qz’ ql) - (T(?ba)* 5q2*q17qb + (Tqﬁj>* 5q27q17qtr + (Tqﬁt(ll)* 5q2*q1’qtl (438)

La deducciodn para el acoplamiento intercapa de estados cercanos a K; es completamente ana-

loga a K,. Por lo tanto, las ecuaciones finales son

B _ qap o B
Ty (9,,9,) = Tq, 0q,~a,.a, T Tiﬁsql—qg»qw +Tq, 0q,~q,.q,, (4.39)

con

o~ t (K (11

T, = 4.4
Y AL 11 (4.40)

(KD g (&1

Tq = = Ve"¥i27o . . (4.41)
r Ac.u. ew5 efwﬁ

KD g (€

7, = LB e, omo (4.42)
¢ Acu e~ i® gi®

4.3. Hamiltoniano del tBLG

Para una descripcién apropiada de la estructura electronica del tBLG es necesario considerar el

acoplamiento de cada estado de la capa 1 con los estados de la capa 2 y viceversa. Prestemos
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atencion a la Figura 4.5 a). En este esquema estan representados los puntos K, y K2 para
¢ = 1 (capa 1, morado) y ¢ = 2 (capa 2, verde). Tres de estos puntos son equivalentes y
estan conectados mediante una linea punteada para el caso de K,. Al existir estos tres puntos
equivalentes, se consideran tres procesos de salto representados mediante las matrices qu
donde j = b, tl, tr (ver su expresion a partir de la ec. 4.28).

Ya que los procesos de salto se dan de manera reiterada, es posible generar una red tipo panal
de abeja con los puntos K, y K, en el espacio reciproco.

Reescribiendo q, por q, las expresiones generalizadas para representar los estados electroni-

cos de cada capa son:

|17 q, (617 62)7 a) = ‘17 Kl +q+ €1b71n + elbgn7 Oé> (443)

|27 q, (617 e2)7 a) = ‘27 K2 +q-+ qb + ele + elbgn, CY> (444)

donde el primer término (¢) corresponde al numero de capa, el segundo término (q) al momento

del cristal y « al subindice de subred.

Figura 4.6: Red hexagonal de puntos K, en el espacio reciproco para e;, e, = —1,0,1

Considerando el acoplamiento de 9 puntos K de cada capa (ver Figura 4.6), construimos la

matriz Hamiltoniana de este sistema (ecuacién 4.47). Con el fin de simplificar la notacion se
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omitira el término « y se modificara la expresion 4.3 a:

+K(~eleg> — fyci€2 ( )
H/X(q%2) = H; 4.45
o ~o e
donde el término q°1“2 representa
~
ere m m
1%2 — ( )
q Ky +a+ 0,0, + e by +eyb3 4.46
—+ a) =
Hipra,o@ =
00
HY 0 0 0 0 0 0 0 0 Tq, 0 Ty, 0 0 Ty, 0 0 0
10
0 H} 0 0 0 0 0 0 0 Tq,, Ta, 0 Ty, 0 0 0 0 0
01
0 0 HYo o0 0 0 0 0 0 0 Tq, 0 T, 0 0 0 0
11
0 0 0 H} 0 0 0 0 0 0 0 Ty, Ta, 0 0 0 0 0
0 0 0 0 Hytl 0 0 0 0 0 0 0 0 Ty, 0 0 0 0
0 0 0 0 0 H10 0 0 0 0 0 0 0 Ty,  Ta, 0 0 0
0 0 0 0 0 0 Hyt 0 0 0 0 0 0 0 Ty Tq 0 0
tr b
0-1
0 0 0 0 0 0 0 HY1o 0 Ty,,. 0 0 0 0 0 T, Ty, 0
1-1
(1 (; 0 0 0 0 0 (T) H} 0 Ty, 0 0 0 0 0 T, Ty,
00
Tq, Tth . 0 0 0 0 0 Tq,. ? HY 0 0 0 0 0 0 0 0
10
0 Tq, 0 0 0 0 0 0 dy,. 0 H} 0 0 0 0 0 0 0
T i) il 01
Tq,, ? Tg, TqT” 0 0 0 0 0 0 0 HY 0 0 0 0 0 0
11
0 Ty, 0 Tq, 0 0 0 0 0 0 0 0 H} 0 0 0 0 0
T T il —11
(: 0 Tq,, 0 Tq, Tqu (T) 0 0 0 0 0 0 Hj 0 0 0 0
10
Tq,, 0 0 0 0 Tg, Tq;r ? 0 0 0 0 0 0 H 0 0 0
—1-1
0 0 0 0 0 0 Tq, qu” (; 0 0 0 0 0 0 H3 0 0
0-1
0 0 0 0 0 0 0 Tg, Ta,, 0 0 0 0 0 0 0 HY 0
0 0 0 0 0 0 0 0 Tq, 0 0 0 0 0 0 0 0 Hi !
(4.47)

Por lo tanto, la base simplificada en la cual esté escrita el Hamiltoniano es de la forma |/, (e, e5))

y sus elementos son:

[11,(0,0)),11,(1,0)),[1,(0, 1)), |1, (1,1)) , |1, (=1, 1)}, |1, (=1,0)) ,
|17 (_17 _1)> ’ |17 (07 _1>> ’ |17 (17 _1>> ’ |27 (07 0)> ) |27 (17 0>> ’ |27 (07 1)> )
|27 (17 1)> ) ‘27 (_L 1)> ) |2a (_17 O)> ’ ’27 (_17 _1)> ) ’27 (Ov _1>> ’ |27 (17 _1>> ]T (4-48)

Conforme aumenta el numero de puntos K, considerados, el modelos es mas acertado. En
nuestro caso utilizamos 25 puntos K,, este Hamiltoniano se diagonalizé numéricamente utili-

zando un meétodo de diagonalizacion directa con codigos propios escritos en Python [31]. Se
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obtuvo la estructura de bandas en la trayectoria indicada en la Figura 4.2 y la densidad de

estados para diferentes angulos conmensurados:

DOS

DOS

Figura 4.7: Estructura de bandas y densidad de estados para (arriba) 6 = 3.89°, (centro) 6 = 5.08° y (abajo)
0 = 7.34°. Las lineas sdlidas corresponden a la estructura de bandas de K y las lineas punteadas a
K

En la estructura electronica se puede observar que la dispersion lineal alrededor de los puntos
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de Dirac se mantiene. Sin embargo, se modifica su pendiente, hecho que se puede asociar a
una renormalizacion de la velocidad de Fermi (ver Figura 4.7). La simetria electron-hueco se
conserva y las singularidades de Van Hove emergen a energias mas bajas a comparacion de
la monocapa. En la Figura 4.7, las lineas sdlidas corresponden a la estructura de bandas de K,
mientras las lineas punteadas corresponden a la estructura de bandas de K'. Notamos que los
eigenvalores para el caso de K’ son el negativo de los eigenvalores de K.

En el caso del angulo magico, observamos la aparicion de bandas planas, por lo que la velo-
cidad de Fermi tiende a cero, a este angulo se presentd experimentalmente el fendmeno de
superconductividad [12] (ver Figura 4.8). Ya que el modelo utilizado no contempla relajaciones
de la red que ocurren a angulos # < 1.1°, realizamos el ajuste necesario para visualizar las
bandas planas.

La relajacion de red es una modificacion de la estructura del patron de Moiré donde se favorece
el predominio de zonas con apilamiento A/B y B/A, a expensas de las zonas con apilamiento
A/A y B/B. De acuerdo con la literatura, la forma de introducir la relajacién de la red en el
modelo continuo de bajas energias es modificando los parametros intercapa de las ecuaciones

(4.29) [32]. Las nuevas expresiones resultan de la siguiente manera:

1-t 1-
Ty = ( A AB) (4.49)
T, = e 91,270 & tas  Litap (4.50)
e e*iqb.tBA ew'tBB

) e -t 1-¢

—ig, .T AA AB

Ty, =€ "7 ( w i ) (4.51)
e -tpy € - -tpp
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Figura 4.8: Estructura de bandas para el angulo magico, § = 1.1°, considerando la relajacion de la red (izquier-
da) y sin relajacion de red (derecha).

El mero entendimiento de la construccion y aplicacion del Hamiltoniano continuo de bajas ener-
gias para el tBLG representa un abanico diverso de aplicaciones. Entre ellas, podemos aludir
a una reciente colaboracion donde utilizando una construccion cinematica explicamos la des-

viacion de la corriente eléctrica en dispositivos basados en tBLG [33].

4.4. Hamiltoniano de Floquet para la bicapa rotada

El propdsito de este apartado es resolver el problema del tBLG irradiado con luz laser de forma

perpendicular, considerando una interaccion no perturbativa y no adiabatica (ver Figura 4.9).

Figura 4.9: Representacion esquematica de la bicapa de grafeno irradiada perpendicularmente con luz laser
polarizada circularmente.
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Realizaremos una aproximacion semiclasica, donde el potencial vector (Iaser) se incluye en
el Hamiltoniano de nuestro sistema considerando unicamente un acoplamiento minimo en el

término intracapa, de la forma:

q—q-— %A(t) (4.52)

siendo e la carga elemental del electrén y A(t) el potencial vector. Este ultimo lo expresamos

como:

A(t) = Re{A,e'"} (4.53)
A, = A,(1,e%%) (4.54)

donde A, corresponde a la intensidad del laser y ¢ a la polarizacion del laser. Se ha reportado
que la monocapa de grafeno forzada con luz laser polarizada circularmente presenta brechas
energéticas en su estructura de bandas [34]. Para los propédsitos de este trabajo, consideramos

una polarizacion circular en el potencial vector que corresponde a:

7'('
p=13 (4.55)

Realizamos la insercidn del potencial periddico en el tBLG sustituyendo la expresion (4.52) en

los términos intracapa del Hamiltoniano del sistema (ecuacion (4.47)):

m m (& m m
HZKUQ +9+ 9,59, +e;b; +e3by) — HZK(KZ +(q— ﬁA(t)) + 8y 029, +e1b; +esby)
(4.56)

Por simplicidad, reescribimos la expresién (4.56):

SA() = HO (1) (4.57)

PG

Por consiguiente, el Hamiltoniano completo dependiente del tiempo para el tBLG resulta:
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H{frco@ )=

HYO(t) 0 0 0 0 0 0 0 0 Tq, 0 Tq, 0 0 Ta,, 0 0 0

0 H1O(t) 0 0 0 0 0 0 0 Tq,, Ty, 0 Tg, 0 0 0 0 0

0 0 HYL(t) 0 0 0 0 0 0 0 Ty, 0 Ta,, 0 0 0 0

0 0 0 HIl(t) 0 0 0 0 0 0 0 Ty, Tq, 0 0 0 0 0

0 0 0 0 Hy(t) 0 0 0 0 0 0 0 0 Tq, 0 0 0 0

0 0 0 0 0 HTYO(t) 0 0 0 0 0 0 0 Ty, Tq, 0 0 0

0 0 0 0 0 0 Hyl7l(t) 0 0 0 0 0 0 0 Tq,, Tq, 0 0

0 0 0 0 0 0 0 HYL(t) 0 Tq, 0 0 0 0 0 Ta,, Ty, 0

0 0 0 0 0 0 0 0 H71(1) 0 Tq,, 0 0 0 0 0 T, Tq,
T4, T4, 0 0 0 0 0 Ty, 0 HYO(t) 0 0 0 0 0 0 0 0

0 Td, 0 0 0 0 0 0 T4, 0 H1O(t) 0 0 0 0 0 0 0
Ty, 0 T4, T4, 0 0 0 0 0 0 0 HY(¢) 0 0 0 0 0 0

0 a4 0 T4, 0 0 0 0 0 0 0 0 HiL(t) 0 0 0 0 0

0 0 Tq,, 0 T4, T4, 0 0 0 0 0 0 0 Hy'(t) 0 0 0 0
T4, 0 0 0 0 T4, T4, 0 0 0 0 0 0 o H310(¢) 0 0 0

o 0 0 0 0 0 T4, i, 0 0 0 0 0 0 0 Hy (1) 0 0

0 0 0 0 0 0 0 i, T, 0 0 0 0 0 0 0 HY 1 (t) 0

0 0 0 0 0 0 0 0 T‘Ib 0 0 0 0 0 0 0 0 HI(t)

(4.58)

Para resolver la ecuacion (4.58), empleamos la teoria Floquet introducida en la seccién 3.3. El

Hamiltoniano dependiente del tiempo se introduce en la expresion (3.46), de la siguiente forma:
Tdt
[HF]Z:;T} = /0 Tez(m—n)ﬁt <q|H:§LG79(q7 t)|q/> + nhQéa@;’(sn,m (459)

El primer término de la ecuacion anterior corresponde a una integral que efectuamos en los
elementos de la diagonal de la matriz, H,*“*(¢) (aportacion intracapa).

T
dt
2 ai(m—nm)Qt gyeie2 _
e H,"™(t) =
/0 T

: im-n q ‘a i(— Aye
= 0 thfO dtgil >Qt(qw_lqy_e( 6/2) Age )
hv g fOT digilm-—m)Qt(g 4 iay _ efi(79/2)%) 0
0 q. —iq )s, . —eil-0/2)Acs
= h’UF - - . A (qm qy) m,n h “m,n+1 (460)
(@, +§,)8,, , —e 02 A5 )

Ademas, el segundo término de la ecuacion (4.59) suma el elemento nAf) en la diagonal de la
. +K . . n,m N

matriz H,z; - o(q). EI Hamiltoniano de Floquet [HF]q’q, resulta en una matriz infinita de m x n

elementos. Para calcular los estados electronicos de nuestro sistema, consideramos nueva-

mente 25 puntos K de cada capa (ngLQ%(d)) y 5 replicas en el tiempo (m = n = 5) para
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asegurar la convergencia del célculo. En consecuencia, obtuvimos una matriz [H;|"""" con di-
4.9

mensiones 1100 x 1100 que se resolvié con codigos propios en Python (ver Figura 4.10).

[Hpl o' =
H — 510 A~ 0 0 0 0 0 0 0 0 0
At H — 4hQ A 0 0 0 0 0 0 0 0
0 At H — 310 A~ 0 0 0 0 0 0 0
0 0 At H-—2rQ A~ 0 0 0 0 0 0
0 0 0 At H—-nQ A 0 0 0 0 0
0 0 0 0 At H A 0 0 0 0
0 0 0 0 0 At H+hQ A~ 0 0 0
0 0 0 0 0 0 At H+2hrQ A~ 0 0
0 0 0 0 0 0 0 At H + 3192 A~ 0
0 0 0 0 0 0 0 0 At H + 4hQ A~
0 0 0 0 0 0 0 0 0 At H + 510
(4.61)
donde H = H; ; »5(Q) Y
0 —eil-0/2) e 0 0
AT =1® Pl AT =I® (4.62)
0 0 —ei(-0/2) Ao

siendo I una matriz identidad de 50x50.

Con la finalidad de medir el acoplamiento entre la irradiacién y el tBLG incluimos el parametro

adimensional j:

evpAg

B = 0 (4.63)

el cual toma valores 0 <« g « 1. Conforme aumenta §, la interaccion entre el laser y el tBLG es

mas intensa.

Realizamos una extensa exploracion de la interaccidon del tBLG con la luz laser polarizada
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circularmente donde identificamos brechas energéticas en el punto de Dirac y en +A4£2/2, cuya
aparicion habia sido ya predicha teéricamente [15, 34] y reportada experimentalmente [18] para

la monocapa de grafeno irradiada (Figura 4.10).
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Figura 4.10: Estructura de bandas del tBLG irradiado con 3 = 0.1 y hQ2 = 0.25eV para (arriba) 0 = 3.98°,
(centro) 6 = 5.08° y (abajo) 8 = 7.32°. El color de las bandas representa el promedio temporal de
los estados, es decir el peso en la replica cero.

Estas brechas dinamicas aparecen en la estructura de bandas por el cruce evitado (avoided
crossing) de los estados. El cruce de los estados que difieren de un fotén recae en +7iQ /2y
al anadir el campo ac (E(t) = —0A/0t), la degeneracion se evita y se producen las brechas

energéticas.

Cuando mantenemos 5 = cte. y modificamos la frecuencia de irradiacion a2 (ver Figura 4.11),
podemos observar el desplazamiento de las brechas dinamicas (rojo) a la energia +h£)/2 para

tres diferentes frecuencias del laser.
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Figura 4.11: Estructura de bandas para tBLG (6 = 5.08°) irradiado con 8 = 0.3 y (izquierda) A2 = 0.1 eV, (cen-
tro) K2 = 0.25eV y (derecha) 72 = 0.4 eV. El area azul corresponde a la brecha energética en los
puntos de Dirac (K,,, y K/,) Y el area roja corresponde a la brecha energética dinamica en +4$2/2.

Otra manera de manipular el sistema es modificando la interaccion entre el tBLG y el potencial
periddico a través de 3, manteniendo 72 = cte.. Con este cambio, estamos modificando de

manera proporcional la amplitud del laser irradiado. En la estructura de bandas, el efecto de este
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cambio se da en el tamafio de las brechas energéticas en los puntos de Dirac y las dinamicas.
Tres casos representativos de este efecto en la estructura de bandas se presentan en la Figura

4.12.
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Figura 4.12: Estructura de bandas para tBLG (6 = 5.08°) irradiado con frecuencia h$2 = 0.25 eV y (izquierda)
3=0.1, (centro) 8=0.3 y (derecha) 5=0.5. El area azul corresponde a la brecha energética en los
puntos de Dirac (K,,, y K/,)y el area roja corresponde a la brecha energética dinamica en +4$2/2.

Calculamos el tamafio de las brechas energéticas (A FE) para los angulos 6 = 3.98°, 5.08° y 7.34°

y valores de g diferentes. A continuacién, se presentan los graficos de los resultados:
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Figura 4.13: Tamafio de la brecha energética (izquierda) en los puntos de Dirac y (derecha) dinamica para 6 =
3.98°, 5.08°y 7.34°.

El tamafo de la brecha energética en los puntos de Dirac aumenta de manera lineal conforme
aumenta 3. Ademas, estas brechas se van diferenciando, siendo mas grandes para angulos
mayores. Las brechas energéticas en los puntos de Dirac no se presentan con g = 0.5.

Ahora bien, en el caso de la brecha energética dinamica, su tamano se modifica de forma
cuadratica al aumentar 5. Ademas, para angulos grandes, AE cambia de manera uniforme y

es independiente del angulo elegido.



5 Conclusiones

En este trabajo presentamos la sintonizacién de nuevas fases electrénicas en la bicapa de
grafeno. Mediante el cambio de la rotacion relativa de las capas se identificd la manipulacion
directa de la v, en el material. Ademas, al incluir el forzamiento del sistema con la irradiacion la-
ser polarizada circularmente, aparecieron brechas energéticas cuyo tamafo y posicion pueden
ajustarse por medio de los parametros del laser. El orden de magnitud de la brecha en el cero
es de centenas de milielectronvolts (~ 100 meV), mientras el orden de las brechas dinamicas

es de decenas de miliectronvolts (~ 10 meV).

Este modelo es adecuado para estudiar angulos de rotacion pequefos y estados electronicos
a bajas energias. Por otra parte, la deduccion analitica del modelo de la bicapa rotada y la
implementacion de la teoria Floquet son herramientas utiles que abren una gama de posibilida-
des en cuanto aplicaciones tedricas y experimentales, pues la investigacion en torno a nuevos

materiales cuanticos es un area de crecimiento exponencial.
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6 Apéndice A

En las presentes anotaciones se encuentra el desarrollo del Hamiltoniano de amarre fuerte de

la monocapa de grafeno en el formalismo de segunda cuantizacion.

6.1. Hamiltoniano general
Comenzamos con la expresion del Hamiltoniano general de un sdélido,
H = ‘}gnu + 7/nu,nu + Ji/el + 7/nu,el + nj/el,el (6.1)

donde

. ¢ Energia cinética de los nucleos.

You.nu Energia potencial de interaccién entre los nucleos.
g = Energia cinética de los electrones.
Ynu.e ¢ Energia potencial de interaccion entre los nucleos y los electrones.
Yo+ Energia potencial de interaccion entre los electrones.

En primera instancia, consideramos la aproximacion de Born-Oppenheimer. Esta aproximacion
dice que las escalas temporales de movimiento de los nucleos y los electrones son de diferente
orden debido a la gran diferencia entre sus masas. De modo que, para realizar una descripcion

de los electrones, los nucleo se pueden considerar como estaticos:

f%%o = 7/nu,nu + '%/el + 7/nu,el + %I,el (6-2)

donde ¥, , es independiente de las coordenadas de los electrones, por lo que es un valor

constante dada la posicion fija de los nucleos. Definimos el Hamiltoniano que depende Unica-
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mente de las coordenadas electronicas,
Hy = Ho+ Vuel + Yelel - (6.3)
Buscamos resolver,

HpoWe = UVyq
(K + Prunu) Yot = UV
<%ﬂel\l[el = (U - 7/nu,nu)‘1’e|
Ao Ve = Ve (6.4)

donde hemos definido &, = U — 7, », €l cual representa la energia puramente electronica y
U es la energia electronica incluyendo la repulsion internuclear.
Introducimos una nueva aproximacion, en la que despreciamos la interaccion entre electrones;

es decir, 7, ¢ ~ 0. Por lo que,
Ho ~ Ko+ Vel (6.5)

el cual es un Hamiltoniano separable para cada electron; es decir,

’%I = E %n electrén

electrones

= Z <‘%/unelectrc'>n+ Z af/nu,unelectrén> (6-6)

electrones nucleos

De forma explicita, el Hamiltoniano de un solo electron es,

jﬁe = %n electron — un electréon + E 7/nu,un electron

nucleos

h? Z.,e> 1
— " v2_ nu 6.7
2m Z Amey [r— Ryl (©.7)

nucleos

donde h es la constante de Planck reducida, m es la masa del electron, Z,, es el numero

atdmico y e es la carga elemental. Notamos que, en el caso de un cristal, la energia potencial
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entre los nucleos y un electrdn tiene la periodicidad dada por la red; es decir,

7/nu,un electrén(r) = 7/nu,un electron (r + R) (6-8)

donde R son los puntos de la red en el espacio real.

6.2. Hamiltoniano de amarre fuerte.

Con el fin de determinar el espectro del Hamiltoniano de un electron (.77, ) escribimos el Hamil-
toniano en una base de funciones ortogonales localizadas en los atomos (funciones de Wannier)

para los diferentes orbitales,
wa,orb(r —R— Ta,orb) = <I’|R, a> (6-9)

donde « es el indice de los diferentes atomos en la celda unitaria y orb es el indice de cada
orbital. En nuestro caso consideramos solo un orbital por atomo, por lo que no escribiremos el

indice orb.

El uso de una base nos lleva a reescribir la ecuacion de Schrodinger a un sistema de ecuaciones

de la forma,
YV = ESY (6.10)

donde las matrices 77}, y . son la matriz Hamiltoniana y la matriz de traslape, respectivamente
y ¥ es un vector.

Los elementos de matriz del Hamiltoniano estan dados por,
heoP ) :/d3r wg(r—R—er)%ﬂewﬁ(r—R’—frﬂ) (6.11)

Escribimos R” = R + 4, donde 4 es un vector de la red en el espacio real. Por lo que podemos
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reescribir los elementos de matriz por

hgf—ra,RMMB = /dgr wi,(r—R—171,)ws(r —R—6 —7p) (6.12)

Dado que tenemos una periodicidad en el espacio real los elementos de matriz son indepen-

dientes del valor de R, entonces

To:0+Tg

heP = /d3r wh(F—7,) M ews(F —8 —Tp) (6.13)

aun mas, la referencia al indice o y 3 esta en el superindice por lo que ya no es necesario

mencionarlo en el subindice,
h?ﬁ=1/d%Wﬁxr—TJﬁﬁawxr—6—Tm = (R, a|#|R, B) (6.14)

En la aproximacion de amarre fuerte solo consideramos que hf;’ﬁ es distinta de cero si § corres-
ponde a algun vector de una celda unitaria vecina.

Los elementos de la matriz de traslape estan dados por,

SR+TQ R +74

o, = /d3r w”(;(r— R —Ta)w5(r— R’ _7-3> = <R,Oé’R, B) (615)

dado que la base es ortogonal, s6lo seran diferentes de cero los elementos que corresponden
al mismo atomo en la misma posicion. Ademas, consideraremos que las funciones base estan
normalizadas, por lo que . es la matriz identidad.

Por lo tanto, el sistema de ecuaciones (6.10) se escribe como
[hs P @ = B (6.16)

donde U es un vector en la base de |R, «). Recalcamos que R representa los puntos de la red

de Bravais y « es el indice de cada atomo de la celda unitaria.
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6.3. Segunda cuantizacion

El formalismo de segunda cuantizacion provee una manera compacta de representar proble-
mas de varias particulas. En segunda cuantizacion escribimos cuantas particulas hay en cada
estado en lugar de describir en qué estado esta cada particula. En el caso de grafeno, el Ha-
miltoniano describe fermiones, por lo que la ocupacion de los estados sélo puede ser 0 o 1.

Tomando esto en cuenta, el ket
IR,a) =10,05,...,0,_1,1;,0; 1, ...) (6.17)
se trata del i-ésimo estado ocupado. Introducimos los operadores de aniquilacion,
¢ (R)IR, @) =104,0,,...,0,_1,0,,0,, ¢, ...) = |0) (6.18)
y creacion de estados,
¢h(R)|0) = [R,a) = |04,0,...,0; 1,14, 041, ) (6.19)
Entre las propiedades de estos operadores, tenemos que:
(ch(R)T =c,(R). (6.20)

donde f denota la adjunta (la transpuesta conjugada). La adjunta es igual a la inversa si la
matriz tiene determinante igual a la unidad.

Para modificar la representacion de una particula (.77;,) a n particulas en un operador, este se
puede expresar en términos de una base en la que es diagonal junto con los operadores de

creacion y aniquilacion (ver ecuacion (2.11) en [35]).

H = (Ral#R,B)ch(R)cs(R) (6.21)
R,d,c,3
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Finalmente, podemos escribir la matriz Hamiltoniana de amarre fuerte como:

H= > chRh’cs(R+6). (6.22)
R,8,0,8
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