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Resumo

Neste trabalho analisamos a dindmica dos qubits de éxcitons em trés sistemas quanticos
distintos, nos quais nos permitiu extrair varias informacdées relevantes, como a concorrén-
cia, que ¢ o meio pelo qual é possivel calcular o quanto que um sistema quantico esta
emaranhado. Excitons sdo quasiparticulas compostas por um par elétron-buraco. Sao ex-
celentes sistemas para serem usados como bits quanticos, pois sua neutralidade elétrica é
extremamente vantajosa, tornando-os menos suscetiveis a decoeréncia devido a flutuagdes
eletrostaticas em sua vizinhanca. Nesse trabalho, propomos dois tipos de qubits de éxcitons:
qubits de éxcitons brilhantes e qubits de éxcitons escuros . Primeiramente estudamos um
sistema quantico aberto composto por dois vales povoados por éxcitons claros, em que foi
mostrado que a concorréncia em funcdo do tempo sempre decai, ou seja, sempre alcancava
estados estaciondrios nulos. J4 no segundo estudo introduzimos ao primeiro sistema uma
microcavidade bimodal, onde fora utilizado dois estados iniciais diferentes: O primeiro com
os qubits de éxcitons em um estado ndo correlacionado, ou seja, ndo emaranhado, e os
fétons da cavidade em um estado de Bell (estado maximamente emaranhado), j4 no segundo
estado inicial, deixamos os qubit de éxcitons em um estado de Bell e os f6tons da cavidade
em um estado nao correlacionado. Em seguida foram realizados calculos pds-dinamicos,
como a separacio das matrizes de densidade do sistema composto, e por fim calculamos
a concorréncia para o sistema excitdnico. Com essa andlise foi mostrado que a concorrén-
cia apresentou valores estaciondrios satisfatorios para o seu uso na Computacdo Quantica,
mostrando que a cavidade introduzida ao sistema beneficiou o emaranhamento dos qubits
de éxcitons. No terceiro estudo trabalhamos com um sistema de trés niveis situados em
um unico vale, povoados por qubits de éxcitons claros e escuros, onde a motivacio para ser
trabalhar com essas ultimas quasiparticulas € o fato do tempo de vida radiativa serem muito
maiores do que dos éxcitons claros , portanto, sua utilidade para a Computacdo Quantica é
notével. No entanto, os éxcitons escuros sdo opticamente inativos, o que ¢ um grande desafio
a ser superado antes de qualquer tentativa de se tentar opera-los. Propomos um mecanismo
empregando um campo magnético no plano da amostra para tornar os éxcitons escuros
brilhantes. Demonstramos também que a emissdo de éxcitons escuros pode ser efetivamente
controlada pela magnitude e orientacdo do campo magnético aplicado. Ainda em relacdo ao
ultimo sistema, encontramos as solucgdes estaciondrias analiticas, como também correlacio-
namos as equacoes de movimento obtidas através da Equacdo Mestre de Lindblad com as
equacoes obtidas usando o formalismo das equacdes de taxas.

Palavras-chave: Qubits de Excitons, Emaranhamento, Concorréncia. Computac¢do Quan-

tica.



Abstract

In this work we analyze the dynamics of exciton qubits in three quantum systems different
areas in which it allowed us to extract several relevant information, such as the concurrence,
which is the means by which it is possible to calculate how entangled a quantum system is.
Excitons are quasiparticles composed of an electron-hole pair. They are excellent systems
to be used as quantum bits, because their electrical neutrality is extremely advantageous,
making them less susceptible to decoherence due to electrostatic fluctuations in your neigh-
borhood. In this work, we propose two types of exciton qubits: bright exciton qubits and
dark exciton qubits. First we study the open quantum system composed of two valleys
populated by bright excitons, in which it was shown that concurrence as a function of time
it always decays, that is, it always reached zero steady states. Already in the second study,
we introduced a bimodal microcavity to the first system, where it was used two different
initial states: The first with the exciton qubits in a non- correlated (non-entangled state) and
the cavity photons in a Bell state (unentangled state). maximally entangled), already in the
second initial state, we leave the exciton qubits in a Bell state and the cavity photons in an
uncorrelated state. Then post-dynamic calculations were performed, such as the separation
of the density matrices of the composite system, and finally we calculate the concurrennce
for the excitonic system. With this analysis it was shown that the concurrence presented
satisfactory stationary values for its use in Quantum Computing, showing that the cavity
introduced to the system benefited from the entanglement of exciton qubits. In the third
study, we worked with a system of three levels located in a single valley, populated by exciton
qubits bright and dark, where the motivation for working with these last quasiparticles is the
fact that the radiative lifetimes of dark excitons are much longer than those of bright excitons,
so their usefulness for Quantum Computing is much greater. However, dark excitons are
optically inactive, which is a big challenge to be overcome before any attempt is made to try
to operate them. We propose a mechanism employing a magnetic field in the sample plane
to make the dark excitons light. We also demonstrate that the emission of dark excitons can
be effectively controlled by the magnitude and orientation of the applied magnetic field.
Still in relation to last system we find the analytical stationary solutions, as well as compare
the equations of motion obtained through the Linblad Master Equation with the equations

obtained using the formalism of rate equations.

Keywords: Exciton Qubits, Entanglement, Concurrence. Quantum Computing.
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1 Introducao

Os computadores que as pessoas desfrutam confortavelmente nos dias de hoje, desde
um notebook utilizado em casa, a uma maquina de alto processamento usada nos grandes
centros de pesquisa, tem como premissa o modelo teérico desenvolvido por Alan Turing,
que foi publicado em seu famoso artigo de 1936 (TURING et al., 1936). Neste artigo, Turing
desenvolve ferramentas tedricas como portas logicas, linguagem bindria e circuitos, que
sdo a esséncia de qualquer computador cléssico. Na tese de Church-Turing é postulado que
qualquer problema computével pode ser resolvido usando uma Maquina de Turing, que
¢ um dispositivo abstrato baseado no artigo acima exposto, se esse problema também for
solucionével por outro computador. Essa tese nio se concentrou no tempo de processamento
do problema, pois como serd explanado a seguir, o tempo decorrente de um célculo se
tornou um empecilho nos dias de hoje. Existe um outro empecilho referente a computacgao
classica: nos primeiros computadores eram necessarios 10'° 4tomos para representar um
unico bit de informacgdo, e com o avango tecnoldgico (principalmente com a descoberta dos
transistores), a quantidade de 4&tomos necessaria para comportar um bit foi diminuindo com
o passar dos anos. Foi Gordon Moore que observou que a quantidade de 4tomos necessaria
para comportar um bit diminuia pela metade ap6s um ano e meio, ou seja, o numero de
transistores de um processador estava dobrando a cada 18 meses. O leitor pode ser perguntar:
E qual seria o limite imposto pela a que foi chamada posteriormente de Lei de Moore?
Quando um bit for representado por um unico 4tomo, ou seja, nao havendo meios fisicos
para aumentar a densidade de bits em um chip de processamento. A implicagdo disso é
que, ao se alcancar esse nivel tecnologico, o computador deixa de ser classico, logo seus
mecanismos sio explicado pela Mecanica Quantica (MATTIELO et al., 2012).

Dentro da perspectiva do grande avanco cientifico-tecnologico que vivemos atual-
mente, se notou a necessidade da construcao de computadores com maior poder de proces-
samento, tendo em vista que os computadores classicos se mostraram vagarosos (no sentido
de tempo de processamento) no célculo de algumas simulacdes. Diante desse cendrio, a
Computagdo Quantica estd ganhando cada vez mais investimento das grandes empresas de
tecnologia e universidades, pois se essa tecnologia for dominada por inteiro, toda a humani-
dade se beneficiara, e calculos que nunca se pensou que seriam possiveis no atual momento,
poderdo ser realizados em um tempo assustadoramente rdpido. Dentro dessa perspectiva,
na natureza quantica da matéria, hd um fendmeno imprescindivel para que a computagdo
quantica seja uma realidade, O Emaranhamento. O préprio Albert Einstein ndo acreditava
que esse fenomeno fosse fisicamente possivel, pois segundo ele, violaria um dos principios da
relatividade. Hoje porém, ja estd comprovado que o Emaranhamento faz parte da natureza

quantica da matéria. Vamos mostrar neste trabalho que os éxcitons sdo excelentes sistemas,
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Figura 1.1 — Eniac, um dos primeiros computadores. Teve o inicio de seu desenvolvimento em 1943,
na Universidade da Pensilvinia, Estados Unidos, sendo finalizado trés anos depois.
Ocupava 1800 metros quadrados e pesava 50 toneladas.

Fonte: WHEN... (s.d., p. 24)

quando o objetivo é a construcao de qubits (bits quanticos).

Excitons sdo sistemas formados por um par elétron-buraco, onde o primeiro se
encontra na banda de conducio e o segundo se encontra na banda de valéncia. Este presente
trabalho tem o objetivo de apresentar os resultados provenientes do estudo da Dinamica
Excitonica, onde sera feita uma minuciosa analise de dados obtidos através de métodos
computacionais confeccionados pelo autor.

No capitulo 2 serd feita uma introdugdo a Computacio Quantica, trazendo elementos
da Mecanica Quantica, tais como o conceito de operadores, vetores de estado, Equacdo de
Schrodinger, Matriz de Densidade, onde todas as ideias se mostraram imprescindiveis para a
construcao dos topicos subsequentes. A seguir, no mesmo capitulo, serd construido o conceito
de qubit e sua representacio na esfera de Bloch. A seguir traremos os conceitos de Portas
Quanticas e alguns circuitos quanticos elementares e encerraremos o capitulo trazendo os
conceitos de Estados de Bell e Emaranhamento. No capitulo 3 faremos uma introducao a
Fisica do Estado So¢lido, trazendo seus principais conceitos, como estado cristalino, rede de
Bravais, rede reciproca, zonas de Brillouin e teorema de Bloch. Em seguida, e ainda no mesmo
capitulo, introduziremos a estrutura cristalina dos TMD’s, traremos as ideias de estados
excitonicos, Pseudo-Spin e dinAmica do vale. No capitulo 4 abordaremos as metodologias
utilizadas neste trabalho, com destaque a Equacido Mestra de Lindblad, que serd protagonista
em todos os cdlculos no capitulo posterior. No capitulo 5 serdo desenvolvidos os resultados

obtidos. O primeiro sistema analisado serd o sistema qubit excitdnico povoado por éxcitons
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claros em dois vales. No segundo sistema iremos introduzir uma microcavidade bimodal ao
primeiro, onde serd mostrado que algumas propriedades fisicas, como o emaranhamento
entre os qubit de éxcitons serd drasticamente alterado de um sistema para o outro. O ultimo
estudo trard um sistema excitonico povoado por éxcitons claros e escuros, calculando sua
dindmica usando a Equa¢do Mestra de Lindblad. Ainda neste capitulo traremos a relacdo
entre os formalismos da matriz de densidade e das equacdes de taxas. Em seguida serd feito
o célculo de fotoluminescéncia do sistema excitonico, no qual ¢ introduzido um campo
magnético no plano da amostra no sentido de intensificar esse efeito nos éxcitons escuros.

No capitulo 6 traremos as consideracdes finais e as expectativas para trabalhos futuros.
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2 Computacao Quantica

2.1 Conceitos de Mecanica Quantica

A unidade bésica de informacdo de um computador classico ¢ o bit. Em linguagem
de méquina, que € a linguagem bindria, se tem combinacdes dos numeros 0 e 1, ou seja, um
bit, pode-se atribuir o valor de 0 ou de 1. O bit € a unidade bésica de informacao e todas as
tarefas que um computador cléssico realiza, estd baseado nessa linguagem. Entretanto, para
a Computacdo Quantica, a unidade basica de informacao é o qubit, que diferentemente do
bit, ¢ um sistema que obedece as leis da Mecanica Quantica. Antes de se definir o qubit é
necessdrio elucidar alguns fundamentos basicos da Mecéanica Quantica.

A Mecanica Quantica € a area da Ciéncia responsavel pela andlise de sistemas de
ordem de grandeza atdbmica ou molecular. Suas premissas foram desenvolvidas a partir
do século 20 onde, atualmente, ¢ um dos pilares que sustentam a Fisica Moderna. Nesta
subsecdo sera transmitido alguns conceitos de Mecanica Quantica, conceitos esses que se
fazem imprescindiveis para um bom entendimento das ideias que serdo abordadas adiante.

2.1.1 Equaco de Schrodinger

Na Mecénica Quantica, o objeto matematico que contém as informacoes do sistema
em estudo € o vetor de estado (OLIVEIRA, 2005):

) =D ¢ |$n) (2.1)

onde [) estd contido em um espago vetorial, chamado espaco de Hilbert . Note que 2.1
¢ um somatorio de estados |¢,) (vetores de base), logo o vetor de estado podera conter
varios estados distintos. A propriedade (¢,|¢,/) = &, , dos vetores de base, serd chamada
de produto interno e também ) " |$n) ($n| = 1 serd chamada de relagdo de completeza.
Definamos que ¢, € a amplitude de probabilidade de [1)) ser encontrado em um estado |¢,,),
onde se estiver normalizado, ou seja, se (|) = 1 se respeita a seguinte relagdo

Dlle > =1. (2.2)

Observa-se que diferentemente da Mecanica Classica, onde um sistema estara bem definido,
se souber a posicdo e 0 momento, logo um estado possivel, na Mecanica Quantica, com seu
vetor de estado, se tem as probabilidades de um sistema estar em um estado ou em outro.
A ferramenta matemadtica que encontra a forma funcional do vetor de estado ¢ a equacdo
de Schrodinger (estacionaria), que é equivalente as equacdes de Hamilton para a Mecanica
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Classica, sua forma é
—h?
—V? v =FE 2.3
V2 [Y) + V) = E[¥) (2.3)
onde % é a constante de Plank reduzida, m é a massa da particula e E € a energia. Definamos
32
como operador Hamiltoniano, ou simplesmente Hamiltoniano a quantidade H = S v v,

2m

que € um operador que atua em |), logo 2.3 pode ser escrita assim

Hyp)=E|p). (2.4)

Os valores possiveis para a energia vao depender da dimensdo do espago de Hilbert no qual
1) esté inserido. Chamemos esses valores da energia de E,,, onde para cada valor de E, esta

associado um estado |¢,), onde

H|¢,) = E, [$n)- (2.5)

Todo elemento fisico efetivamente mensuravel pode ser descrito por um operador O
hermitiano, onde os mesmos agem nos vetores de estado, tal como em 2.4. Esses operadores,
tais como foram descritos sio chamados de observaveis. O valor esperado de um certo
operador O é descrito como

(0) =@|O[). (2.6)

Uma das solucdes mais importantes para a equacdo de Schrodinger, que foi realizada
pelo proéprio fisico austriaco, € a do 4&tomo de hidrogénio, onde temos um elétron com carga
—e orbitando um nucleo com carga e, logo o potencial do sistema descrito pode ser escrito
como

V(r)= — (2.7)

onde r = 4/x% + y2 + z2 e Z é 0 numero atdmico. Se usarmos 2.3 temos

—V2 %)+ |¢> Ely) (2.8)

471'(—: r

m,m , . . 7 7 7
onde u = —+ é amassa reduzida do sistema, m, ¢ a massa do elétron e m, € a massa
me+m,,
do proton. Como o sistema estd sendo resolvido em coordenadas esféricas o laplaciano
também devera estar transformado para o sistema de coordenadas adotado. A fungdo de

onda procurada, onde foi adotada a técnica de separacio de varidveis, é do tipo

zibn,l,ml(r’e’(p) = Rn(r)El,m,(eaQb) (29)

onde n, I, m; sdo os numeros quanticos principal, azimutal e magnético, respectivamente,
em que n = 1,2,3,..., também temos que [ = 0,1,2,....n —1em; = =, — [ + 1,...,I. Da funcao
de onda temos que |5, (6,¢)|°dQ é a probabilidade do elétron ser encontrado entre € e
0 +db e ¢ e ¢+ de, analogamente |R, (r)|*r*dr é a probabilidade do elétron estar entre uma
distancia r e r + dr. As energias referentes a cada estado é dada por(OLIVEIRA, 2005)
—uzZ2e*

= 2.10
" 4mey 2hn? (2.10)
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Sistemas que sao de alguma forma semelhantes ao &tomo de hidrogénio sdo chamados de
hidrogendides. Veremos no capitulo 3 que os sistemas excitdnicos, que sdo o alvo desse
trabalho, sdo também sistemas hidrogendides.

n | | | Subnivel m, N© de orbitais no subnivel
10 1s 0 1
210 2s 0 1
1 2p -1,0,1 3
310 3s 0 1
1 3p -1,0,1 3
2 3d -2,—1,0,1,2 5
410 4s 0 1
1 4p -1,0,1 3
2 4d -2,—1,0,1,2 5
3 4f -3,—-2,—-1,0,1,2,3 7
Tabela 2.1 - Relacdo entre n, I, m; para n até 4

2.1.2 Matriz de Densidade

Antes da definicdo da Matriz de Densidade serd necessario definir os conceitos de
ensemble . Um ensemble € uma cole¢do de sistemas fisicos tal que cada um dos sistemas
¢ caracterizado pelo ket |¢)) (vetor de estado). Em um ensemble existe uma porcentagem
w, caracterizados por [3;), uma outra porcentagem w, caracterizados por [i,), e assim por
diante, onde, evidentemente Zl. w; = 1. Se quisermos calcular o valor esperado de um certo
observavel O em relacdo a um certo emsemble devemos utilizar a seguinte relacdo

(0) = Z w; <¢z§ O |¢z> (2.11)
Usaremos a relagdo de completeza na equacdo acima usando uma base geral |, ), assim
(0) = 2, wi 25 2 (®ildn) ($n] O [$m) (mn[ihr) - (2.12)
i Pn Pm

Rearranjado os produtos internos na equagdo acima temos

0y=22, (Z Wi (P %) (¢i|¢n>) (n| O |m) - (2.13)

bn Pm \ i

Definamos a Matriz de Densidade ou Operador Densidade como
p= 2 wi ). (214)
i
Substituindo a definicdo acima em 2.13, temos

(0) =232 ($u| £|$n) ($u] O |$m)- (2.15)

bn Pm
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Pela relacdo de completeza temos que |¢,) (¢,| = 1, concluindo que

(0) = 2} 21 ($m| PO |pm) = tr(00), (2.16)

bn bm
ou seja, o valor esperado de um certo observavel € o traco do produto entre o Operador Den-
sidade pelo proprio observavel. Existem algumas propriedades extremamente importantes
do Operador Densidade. A primeira ¢ que o mesmo ¢ hermitiano, a segunda ¢ que esse

operador obedece a condicdo de normalizacgdo, ou seja

tr(p) = D D wi {Palthi) (Wil @) = D) D wi (| (Bl = D wi (Wil = D w; = 1.
i ¢y i ¢ i i
(2.17)

Uma importante caracteristica do Operador de Densidade para ensembles puros é p? = p,
onde a consequéncia imediata dessa propriedade ¢ (NAPOLITANO; SAKURAI, 2013)

tr(p?) = 1. (2.18)

2.2 Qubits (Bits Quanticos)

Nesta secdo serd definido o conceito de qubit como também as principais portas
l6gicas usadas para operar esses objetos. Basicamente um qubit é um sistema quantico de

dois niveis com o seguinte estado
) =al0)+F[1) (2.19)

onde a e § sio numeros complexos e obedecem 2.2. Como o qubit é um sistema de dois
niveis, temos que os vetores de estado |0) e |1) podem ser escritos como vetores colunas de

1 0
|0) = (o) 1) = (1> (2.20)

Nota-se a principal diferenca entre um bit classico e o qubit: Enquanto que o bit classico

ordem dois, assim

sO existe em um estado bem definido, ou sendo 0, ou sendo 1, o qubit pode existir nos
dois estados simultaneamente (principio da superposicdo), fazendo com que o qubit seja
extremamente poderoso no ponto de vista computacional. Um empecilho a esse tipo de
sistema ¢ sua alta sensibilidade ao interagir com o meio ao qual esté inserido, pois, o simples

ato de medir um sistema quantico, colapsa o estado de superposicdo para os estados |0) ou

11)-

2.2.1 Esfera de Bloch

Como « e § de 2.19 sdo numeros complexos, definamos que seus respectivos ar-
gumentos definidos no intervalo [0,27], sejam Arg(a) = & e Arg(B) — Arg(a) = 4, logo
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podemos escrever 2.19 como
[¥) = lale® |0) + |BleCHD 1), (2.21)
Como «a e § obedecem 2.2 , podemos escrevemos
le|* + 181> =1, (2.22)

que € andlogo a sin’n + cos*n = 1, portanto podemos escrever os modulos de o e § em
funcdo de senos e cossenos. Facamos |a| = cos(n) e |B| = sen(n), e em seguida 6 = 27, logo
2.21 pode ser escrito como

) = e [cos (g) |0) + ei*sen (%) |1)] , (2.23)

onde podemos negligenciar e*, que é chamado de fator de fase global, com isso a equacio

poder4 ser escrita assim

) = cos (g) |0) + e'*sen (g) |1). (2.24)

O estado de um qubit pode ser representado através de um vetor de estado situado em uma
esfera unitaria, chamada de Esfera de Bloch, como mostrado na figura 2.2(SILVA, 2018).

10)

-

)

Figura 2.2 — Esfera de Bloch

Fonte: Feito pelo autor

2.3 Operadores Logicos (Portas Quanticas)

A funcio dos operadores na Mecanica Quantica é realizar uma transformacao sobre
um determinado estado |1, ) resultando em um novo estado |3,), onde a operagdo inversa
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6 4 |¥ direcao
00 |0) polo norte

T | 0] |1) polo sul

g 0 @ equador, eixo X
T T |0)+i|1) .

~ | 3 7 equador, eixoy.

Tabela 2.2 -~ Algumas posig¢des do vetor de estado [i)) na Esfera de Bloch

(com o operador inverso) podera ser realizada. Em virtude do carater de inversibilidade do
operador, temos que considerarmos que operador O obedeca a seguinte relacio OO = 1.
Vamos agora trazer alguns detalhes de alguns operadores (portas légicas) que, na visdo do
autor, s3o as mais elementares e significativas (do ponto de vista didatico) para a Computacado
Quantica.

2.3.1 Operador Not

Também chamado de Porta X ou Matriz X de Pauli. Esse operador tem a propiedade
de girar o vetor de estado do qubit em 7 rad em torno do eixo x. Sua forma matricial é dada
por

10

O Operador Not age nos estados de base do qubit como mostrado abaixo

X = (O 1). (2.25)

X |0) =[1)
X [1)=10). (2.26)

Vejamos como exemplo a aplicagdo desse operador no seguinte estado

V3

B =210+ 3 1), 227)

Vamos primeiramente analisar onde € a posicdo desse vetor de estado na Esfera de Bloch.

Para isso devemos encontrar 6 e 4. Para encontrar 6, por definicio devemos lembrar que

e

a= 73 ep = % logo 6 = 2cos™ <§> = 2sen™! G) = g rad. Para encontrar 1 temos que

lembrar que Arg(p) — Arg(a) = 4, logo Arg(%) — Arg(@) = A = 0 rad, pois tanto a como
B sdo numeros reais, logo a parte imagindria é nula. Ao aplicarmos a Operador Not notamos

\/—

X[p) = % 10) + 73 Iny. (2.28)

que

Analisaremos agora a posi¢cdo do novo vetor de estado. Entdo temos 6 = 2cos™* (%) =
2sen! (?) = 2?” rad e 4 = 0, logo o vetor de estado girou 7 rad em relagdo ao eixo x, como

pode ser visto na figura 2.3.
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2.3.2 PortaY

A Porta Y, que também ¢ chamada de Matriz Y de Pauli, gira o vetor de estado 7 rad

em torno do eixo y. Sua forma matricial é

0 —i
(0 7) -

Se usarmos o estado dado por 2.27 como exemplo novamente, teremos o seguinte estado

apos a aplicacdo do operador

\/_

Y[y) = _71 0) + % 1) (2.30)

No estado acima temos a = _?l ep = %, logo |a| = % e|f| = g, e portanto 6 = 2?” rad. J&
para A temos Arg(%) — Arg(_?i) = A = mrad.

Nota-se na figura 2.5 que o vetor de estado gira 77 rad em relagdo ao eixo y quando a
Porta Y € aplicada.

|0)

'\
1) ¥ \\
2=\ 1B _
g Y .
H M I
X )

Figura 2.3 - Mudanga do estado |) ap6s a aplicagdo do Operador Not

Fonte: Feito pelo autor

X

Figura 2.4 - Representacdes do Operador Not

Fonte: Feito pelo autor
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Figura 2.5 - Mudanga do estado |) ap6s a aplicagdo da Porta Y

Fonte: Feito pelo autor

2.3.3 PortaZ

A porta Z, que também ¢ chamada de Matriz Z de Pauli, tem a propriedade de girar
o vetor de estado em 7z rad em torno do eixo z. Sua forma matricial é

1 0
Z= (0 _1). (2.31)

Aplicando esse operador em 2.27 temos

\3 1
V4 =—10)—=[1). 2.32
) =5100-511) (232)
Diretamente temos 6 = —g rad e 4 = 0 rad. Observe na figura 2.7 que o vetor de estado gira

7 rad em torno do eixo z apds a aplicagdo da Porta Z.

Y

Figura 2.6 — Representacoes da Porta Y

Fonte: Feito pelo autor
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Figura 2.7 - Mudanga do estado [1) ap6s a aplicagdo da Porta Z

Fonte: Feito pelo autor

2.3.4 Porta Hadamard

. V9 . .
Esse operador gira o vetor estado N rad em torno do eixo y e 77 rad em torno do eixo

H= % (1 11>. (2.33)
1 -

Essa operacdo ¢ muito ttil pois ao ser aplicado nos estados |0) e |1) temos

x. Sua forma matricial é

0) + 1)
V2
0) —11)

V2

H|0) =

HI|1) = (2.34)

VA

Figura 2.8 - Representacgdes da Porta Z

Fonte: Feito pelo autor
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ou seja, transforma-os em estados de superposicdo com probabilidades iguais de |0) e |1).
Aplicando a porta Hadamard em no estado 2.27 temos

V3+1, - W3-

0) +

V8 V8

onde temos diretamente 6 = % rad e A = 0 rad . Observa-se na figura 2.9 que o vetor de

H ) = Ly, (2.35)

. w . .
estado |§) girou N rad em torno do eixo y e 7 rad em torno do eixo X.

10)
4
H|y)

T
(5]

|y \

1)

Figura 2.9 - Mudanga do estado |1) ap6s a aplicagdo da Porta Hadamard

Fonte: Feito pelo autor

H

Figura 2.10 - Representacdo da Porta Hadamard

Fonte: Feito pelo autor

2.3.5 PortaC,,

E um operador que age em um sistema com dois qubits. O primeiro qubit ¢ chamado
de controlador e o segundo ¢ chamado de alvo. Quando o qubit controlador estd no estado
|0.), 0 operador C,,,, age como operador unitario, ou seja, o sistema se mantém sem alteragao.
Contudo se o estado do qubit controlador for |1.) o operador C,,,, altera o estado do qubit



32

alvo, ou seja, se 0 qubit alvo estiver no estado |0,) € alterado para |1,) e se estiver no estado
|1,) ¢ alterado para |0,) . Sua forma matricial &

1000
0100

Crot = 2.36

o=l 0 0 1 (2.36)
0010

Supomos dois qubits,

¥a) € |Y.), onde seus vetores de estado sdo |.) = % (|0c) + 1)) e

[ba) = % (|04) — [14))- O sistema com dois qubits € expresso pelo produto tensorial dos dois

vetores de estado, |.) ® |,) = |‘I’c,a>. Logo temos

|1Pc,a> = %(|0c0a> - |Oc1a> + |100a> - |1c1a>) (2-37)

onde |A.B;) = |A.) ® |B,) € A, e B, sdo os estados do qubit controlador e do qubit alvo,
respectivamente. Agora aplicando o operador C,,,, em l‘PC’a> temos

1
Cnot |lpc,a> = 5 (|0c0a> - |0c1a> + |1c1a> - |1c0a>) (2-38)

onde é notado as alteracées somente nos estados referentes ao qubit alvo, quando o estado
do qubit controlador € |1.).

N

Figura 2.11 - Representacgdo da Porta C,,,;

Fonte: Feito pelo autor

2.3.6 Porta Toffoli

A Porta Toffoli é similar a porta C,,,, (SILVA, 2018), diferindo desta por se tratar de
um sistema de trés qubits, dois controladores e um alvo. A forma matricial da Porta Toffoli é
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(2.39)

o ©O O =M O O O O
S ©O B O O O O O
_ O O ©O O © O O
o B O O O O O O

SO ©O O © O o O =
o ©O O © O O +~ O
o ©O O © o + O O
o ©O O ©O B O O O

-
\

N

Figura 2.12 - Representacédo da Porta Toffoli

Fonte: Feito pelo autor

2.4 Circuitos Quanticos

Circuitos Quanticos sdo conjuntos de portas logicas, onde operacdes sio realizadas
com um conjunto de qubits. As operacdes com os qubits sdo guiadas por "fios”, que ser-
vem como o caminho pelo os quais os qubits devem passar. A leitura de circuito quantico,
convencionalmente, deve acontecer da esquerda para a direita. Neste presente trabalho
iremos trazer com mais detalhes tedricos o circuito quantico mais elementar , O algoritmo
de Deutsch, e citaremos outros circuitos, porém, sem nos prender aos detalhes técnicos.
Antes de iniciarmos devemos nos atentar a um detalhe extremamente singular, detalhe esse
que é uma das razdes pelas quais faz com que a Computa¢do Quantica seja extremamente
poderosa: O Paralelismo Quantico, que € a propriedade que torna possivel a realizacdo de
varias operacOes simultaneamente, que € a esséncia da Algoritmo de Deutsch.

2.4.1 Algoritmo de Deutsch

Se uma dada funcdo ¢ definida como f : {0,1} — {0,1} entdo, a partir de ferramentas
provenientes da Computacdo Quantica poder-se-a determinar se esta funcao é constante, ou
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seja f(0) = f(1) ou balanceada, f(0) # f(1). Essa tarefa, usando a Computacdo Cléssica,
demandaria duas operacées, porém usando a propriedade de Paralelismo da Computacio
Quantica, pode ser realizada com uma unica operacao. Inicialmente temos um estado
[o) = 10) ® |1) = |01), que serd operado por duas portas Hadamard H, logo apds essa
operagdo temos |¢;) dado por

|1

[$2) = HI0)H|1) = 5

Q(l0) — [1)+=-®(|0) — [1)) (2.40)

0+ [1) ®[|o>—|1> _10)
V2 V2 2

Agora, sobre |1, ) aplicamos o seguinte operador U, chamado na literatura de Ordculo, que

¢ um operador (porta) criado conforme a necessidade, porém seguindo todas as normas das
operagoOes quanticas citadas anteriormente. U, agindo em um estado genérico |x) ® |y) =
|x,y) deverd transforma-lo conforme a seguinte expressio

Uy lx.y) = |x.y @ f(x)) (2.41)

onde @ € o simbolo para soma de numeros binarios. Aplicando U em [, ), temos

0)

Usw = [ @0 - |+ v, [ @ 0y - | = |

Deio|-uv,[SLeom|

(2.42)
w0, [Re0]-u, e
(2.43)

0y — H H
0) — H I' T

0) — A H
0y 4 H l I

0y — H Z H

Figura 2.13 - Representacdo de um circuito quantico

Fonte: (BAISHYA et al., s.d.)
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Aplicando a defini¢do 2.58 obtemos a seguinte expressao

Uy 1) = %{|I0>® 10)® f(0)) = [10)® 1) @ f(0)) + |[1) ® 10) ® f(1)) - [|1) ® 1) & f(D)}.

2.44
Analisando a equacdo acima para f(0) = f(1) = 0, temos que .
U, ) = %(|00> — |01) + [10) — |11)). (2.45)

Analisando o caso para f(0) = f(1) = 1 obtemos
Uy 1) = 5 (101) = [00) + |11) — [10)). (2.46)

Nota-se uma certa semelhanca entre as duas equacdes acima, precisamente nos dois pri-
meiros e nos dois ultimos termos das equacdes, que diferem entre si somente pelo sinal.
Contudo o que fora exposto acima, postularemos o seguinte resultado geral do operador U
aplicado no estado |x) ® (]J0) — |1)), assim

Ur[1x) ® (10) = [1)] = (=1)/® |x) ® (|0) — [1)). (2.47)

A equacdo acima ¢ valida para todos os casos, inclusive para f(0) # f(1). Testando o
resultado acima em |3, ) obtido em 2.40, temos

Use = 00 [R ooy -]+ o0 [ Beam-m|. @

que pode ser testado para f(0) = f(1) = 0e f(0) = f(1) = 1, onde chegaremos nos
resultados 2.45 e 2.46, respectivamente. Na forma geral, podemos escrever para o caso

f(0) = f(1), assim
10) + 1)
2

Uy ) = (-1)/®

0y — 1)
® , (2.49)
[ V2 ]

e para o caso f(0) # f(1)

U, ) = + [ '%‘5”] ® ['(’)\/‘5'”]. (2.50)

Chamaremos 2.49 e 2.50 de [1),). Agora para finalizar o circuito se aplica a porta Hadamard

em ambos 0s casos obtendo
— [0)—|1) _
#10)® | 2L | sef () = 0

0= [1) . (2.51)
1)@ | 2L |se(0) # 10

H hbz) =

Observa-se em 2.51 que com uma unica medida encontra-se a solu¢do para o problema, pois
se medirmos o primeiro qubit e tivermos como resposta o estado |0), logoa f(0) = f(1) e
se tivermos como resposta o estado |1), logo a fun¢ao é balanceada, ou seja, f(0) # f(1),
medida essa que classicamente nio € possivel ser realizada simultaneamente. (SILVA, 2018).
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2.4.2 Outros Circuitos Quanticos

Existem uma infinidade de outros Circuitos Quanticos que sdo deveras importantes
por suas aplicacdes, entretanto, por conta de suas complexidades, no sentido do arcabouco
tedrico que o possuem, fogem do escopo desse trabalho. Porém devemos cita-los aqui, e o
leitor mais curioso devera consultar as referéncias bibliograficas dessa dissertacdo, onde

terdo acesso aos trabalhos que tratam desses circuitos. Os mais significativos sdo:

Algoritmo de Shor

Algoritmo de Grover
« Soma Aritmética de Draper

Transformada de Fourier Quantica: E a um algoritmo que se utiliza da transformada

de Fourier discreta, na perspectiva da Mecanica Quantica.

2.5 Estados de Bell (Emaranhamento Quantico)

Supomos os estados 2.20 citados anteriormente. Sabemos que o estado composto
|10), pode ser obtido pelo produto tensorial abaixo

0 1
o= -()a(])-

Entretanto existem estados compostos que ndo podem ser obtidos pelo produto tensorial de

(2.52)

S = O O

dois estados mais elementares, como no exemplo 2.52. Esses estados especiais sdo chamados
de estados de Bell. Esses estados podem ser obtidos usando a Porta Hadamard em conjunto

H

y=11)

1 1 i 1
[Wo) |gs1) Y2) y3)

Figura 2.14 - Representacdo do Algoritmo de Deutsch.
Fonte: (SILVA, 2018)
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com a Porta C,,,. Primeiramente usamos o estado composto de 2.52 e nele aplicamos a porta

Hadamard, assim :

0)—|1 1
H10)= H[1) ® [0) = (M>®|o>= L ooy- 0. (@53)
V2 V2
Agora, no estado obtido em 2.53 aplicamos a Porta C,,;, logo, podemos escrever
1 1
Coor | —=(100) — |10>)] = —(]00) — [11)), (2.54)
V2 V2

que ¢ um Estado de Bell, ou seja, esse estado encontrado ndo pode ser obtido pelo produto
tensorial de dois estados mais elementares. Os Estados de Bell se apresentam na suas formas

gerais como se segue:

BL) = —= (100) 1)), 82) = —= (|01) % [10)).. (2.55)
V2 V2
Os Estados de Bell sdo importantes pois se os qubits envolvidos estiverem nesses estados,
eles estardo totalmente emaranhados, ou seja, existe uma ligacdo entre eles de tal maneira,
que se quisermos descrever algumas das propriedades de um dos qubits, isso somente sera
possivel se 0 outro qubit também for mensurado, de modo que, podemos entender que o
emaranhamento de dois estados quanticos nada mais € que a transformacao de dois estados,
outrora sendo duas entidades totalmente separadas, em um estado em que ndo podemos
distinguir totalmente um estado do outro (mesmo que os qubits estejam separados por
grandes distancias), por isso que em muitos textos da literatura cientifica o emaranhamento

quantico também ¢ chamado de entrelacamento.

2.5.1 Concorréncia

E de suma importancia para um sistema quantico composto por mais de um qubit, o
calculo do quanto que o sistema estd emaranhado. A medida fisica que mede o quanto que
o sistema estd emaranhado chama-se Concorréncia. Definindo a Matriz de Densidade do
sistema dado por 2.14, definimos a Concorréncia por

Cp) = max {0./1; = \/15; = \/165 — 1} (2.56)
onde x,, sdo os autovalores da matriz 8, definida como:
8 = pp. (2.57)

Definamos g como
pP=FRY)p"(Y®Y), (2.58)

onde Y ¢ a Porta Y definida por 2.29 e p* é o conjugado complexo de p. Em alguns textos
da literatura cientifica g € chamado de de "spin-flip"de p. Os valores de C(p) se encontram
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no intervalo [0,1] onde se C(p) = 0 é dito que o sistema ndo estd emaranhadoe C(p) =1 ¢
dito que o sistema est4 maximamente emaranhado, como nos Estados de Bell. E importante
salientar que a matriz de densidade pode ser dependente do tempo, portanto, a Concorréncia,
que é um funcional da matriz de densidade, também tera essa dependéncia. No capitulo 5
deste trabalho serd mostrado o comportamento da concorréncia em funcdo do tempo em
sistemas compostos.
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3 Materiais Bidimensionais

3.1 Conceitos Basicos

Com a descoberta do grafeno em 2004, o mundo se deparou com certos tipos materiais
tidos como simplesmente teéricos até entdo. Os materiais bidimensionais, ou 2D, possuem
propriedades unicas e tem sido objeto de intenso estudo por parte da comunidade cientifica.
Com o avanco da espectroscopia de materiais foi observado que algumas amostras sio
constituidas de finas camadas , como o grafite, por exemplo. Com o0 avanco dos anos varios
outros materiais dessa natureza foram descobertos, tais como o Disseleneto de Tungsténio
(WSe,) , entre outros(MIRO; AUDIFFRED; HEINE, 2014). No presente trabalho os materiais
analisados serdo do tipo TMD (Dicalcogenetos de Metais de Transi¢ao), que tem sua estrutura
cristalina formada por metais de transicao e calcogenetos .

3.2 Conceitos de Fisica do Estado Solido

Serd tratado a seguir alguns tépicos de Fisica do Estado Sélido. Esses tépicos sdo
considerados essenciais para um entendimento pleno dos resultados que foram obtidos nesta

dissertacdo, logo os mesmos ndo podem ser negligenciados.

3.2.1 Rede de Bravais

A periodicidade de uma estrutura bésica, que podem conter &tomos ou grupos de
atomos ligados entre si, € a caracteristica fundamental do estado cristalino, de onde muitas
das propriedades fisicas sdo oriundas. Uma rede de Bravais ¢ um arranjo infinito de pon-
tos arranjados periodicamente de tal maneira, que qualquer ponto neste objeto pode ser
encontrado por um vetor do tipo

R = n,@, + n,d, + nyd, (3.1)

~ , . . - - - o . .
onde n,, n, e n; sio numeros inteiros e a;, a, e a; sdo chamados de vetores primitivos.

3.2.2 Rede Reciproca

A ideia de rede reciproca leva em consideracgao os efeitos do potencial da rede crista-
lina sobre os elétrons (OLIVEIRA, 2005). Define-se como rede reciproca formada por vetores

de onda K em que ¢ obedecido a seguinte relacdo

elKR = 1, (3.2)
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{a) {b} (e)

Figura 3.15 - Rede de Bravais:(a) Cubica Simples(SC), (b) Cubica de Corpo Centrado(BCC) e (c)
Cubica de Face Centrada(FCC).

Fonte: UNIT... (s.d., p. 24)

A rede reciproca deve conter a propriedade de periodicidade , logo se consideramos a onda
plana X temos

eif{'? — ei13~(?+ﬁ)’ (3'3)
onde a igualdade de 3.3 s6 podera ser satisfeita se 3.2 também o for.
Os vetores primitivos da rede de Bravais (a,, d,, d;) se relacionam com os vetores da rede
Reciproca (51, 52, 53) através das seguintes relacoes:

> a, X a.
by = 2m——
a; - (a; X a3)
> a; X @,
b2 = 271'% (3-4)
a; - (a; X a3)
> a, X a.
by =2m————.
a; - (a; X az)
Observe que @, - (d, X ;) é o volume da célula unitaria da rede de Bravais e que
bi'aj =27T5ij' (3.5)

3.2.3 Primeira Zona de Brillouin (PZB)
Tomemos duas func¢des de onda , e ¢, x onde K ¢ um vetor da rede reciproca do
tipo
IZ == Klgl + Kzl;z + K353. (3.6)

Como a rede reciproca € periddica isso implica que

[Vi? = [k, (3.7)

logo todos os valores de k que sdo fisicamente diferentes pertencem a uma tnica célula
unitdria da rede reciproca. A essa regido chama-se de Primeira Zona de Brillouin (PZB).
A PBZ pode ser construida tomando um ponto arbitrario da rede reciproca, e ligando esse
objeto aos primeiros vizinhos. Logo em seguida traga-se planos perpendiculares nos pontos
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médios dessas linhas. O interseccdo desses planos, que equivale a um ponto no espaco
reciproco, e que contém toda a fisica necessaria para o entendimento da estrutura cristalina
¢ chamada de PZB(OLIVEIRA, 2005).

—
(o
e
S
R, O

O\G)\O/Z(O
s
o)
N

o & oY

/] o Nw

5

Figura 3.16 - Primeira(vermelha) e segunda(amarela) zonas de Brillouin para uma rede SC
bidimensional.

Fonte: BRILLOUIN... (s.d., p. 24)

3.2.4 Teorema de Bloch

Sabe-se que os ions da rede cristalina ocupam posicoes regulares, o que implica numa
propriedade periddica do potencial U(¥), ou seja

U(F) = UF+R), (3.8)

onde R é um vetor de rede. Ao se pensar em duas funcoes de ondas do tipo do tipo %(F) e
W(F + R) é de esperar que

PP = W@ + B, (3.9)
ou seja, as funcgdes de onda se diferem somente por um fator de fase do tipo elkR , logo
podemos escrever

b + R) = eFRyp(P). (3.10)
A expressdo 3.10 € o teorema de Bloch, e nele estd explicita a propriedade de periodicidade
da funcdo de onda da rede cristalina. Devido a importancia desse teorema, se mostra a
necessidade de uma demostragdo. Construamos um operador de traslacdo Tz, que, ao ser
aplicado em uma funcéo, acresce o argumento fi assim

Tzf(¥) = f(F+R). (3.11)
Ao se considerar uma Hamiltoniana periddica, sendo operada por Tz temos

TzHy = H( + Ry + R) = HY(F + R) = HT 9, (3.12)
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que implica em
[TzH] = 0. (3.13)

Ao se fazer sucessivas aplicacdes do operador de traslacio na mesma funcao € facil notar
que TT3%(F) = »(F + R+R), ou seja

T

~
~

1

Il
-
.

Il
~

I
.

(3.14)

Da mecéanica quantica sabemos que os autoestados de H podem, portanto, ser escolhidos
como autoestados simultaneos para todos os Tz (ASHCROFT; MERMIN, 1976), logo

Tz = c(R)Y, (3.15)

onde c(ﬁ) sdo os autovalores de T;. E facil perceber também que TxT lg,l,b(?) = c(ﬁ)c(ﬁ’)gb(?)
e que se usarmos 3.14 vemos que T3T % =T o9 = c(l_i + 13’)1,[», concluindo que

c(R+R) = c(R)c(R). (3.16)

Consideramos trés vetores primitivos da rede de Bravais a;, logo se pode escrever c(q;), da
seguinte maneira
c(a;) = e¥™, (3.17)

por escolhas adequadas de x;. Ao calcular c(l_i) onde R ¢ um vetor da rede de Bravais do
tipo 3.1, e usando 3.16 temos que C(R) = n,@; + n,@, + nya@s = c(n,d,)c(n,d,)c(n,@,) onde
encontramos

c(R) = c(@)e(@)e(a@s)". (3.18)

Usando 3.17 temos que ¢(R) = e2mixim2rixam2nixins — p2mitam+xm+xn) oy seja, podemos
definir um vetor do tipo
k = xlbl + X2b2 + X3b3 (3.19)

em que a propriedade 3.5 seja aplicavel para escrever
c(R) = eiFE, (3.20)
onde k é um vetor da rede reciproca. Finalmente escrevemos
T = 9(F + B) = c(®yp = "Ry (P), (321)

demonstrando assim o teorema de Bloch 3.10(ASHCROFT; MERMIN, 1976).

3.3 Estrutura dos TMD’s

Os TMD’s sdo materiais que obedecem a seguinte configuracdo MX,, onde M é um

metal de transicao, onde os mais estudados sdo dos grupos IV, V e VI e X ¢ um calcogénio.



43

Esses materiais, em sua forma bidimensional , tem excelentes propriedades Opticas e eletroni-
cas, propriedades essas que ndo sdo encontradas geralmente na suas formas tridimensionais
ou bulk. Para obtencdo desses materiais existem varias técnicas de esfoliagaio(DAMINELLI,
2019). Em sua estrutura tridimensional, os TMD’s se assemelham ao grafite, com a dife-
rencga que nestes as "'monocamadas”sdo formadas por uma camada composta por metais
de transicdo "sanduichados"por duas camadas de calcogenetos, conforme pode ser visto na
figura 3.18. Em relaclo a polimorfia dos TMD’s exitem trés categorias :1T, 2H e 3R, onde o
numero geralmente representa o quantidade de camadas presente por célula unitiriae a
letra representa respectivamente tetragonal, hexagonal e romboédrico. Enquanto a estrutura
1T tem caracteristica metalica (geralmente do grupo VI), o 2H e 3R s3o semicondutores e
sdo geralmente instaveis.

: MX :
e 2 2 1B WM 15 16 17 | e
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woan | o Al AL A e
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Figura 3.17 - Tabela periodica onde estdo destacados os metais de transicdo e os calcogenetos

Fonte: Daminelli (2019, p. 24)

Ja as monocamadas de TMD’s se apresentam como 1T e 2H. Neste trabalho investi-
garemos a estrutura 2H, por ter comportamento semicondutor, com os metais de transi¢do
do grupo VI, com diversas possibilidades de aplicagées. Na monocamada 2H, o metal de
transicao se liga trigonalmente a seis 4&tomos de calcogénios e cada calcogénio se liga a trés
atomos de metal. De modo geral o vetores da rede de Bravais de um TMD de estrutura 2H
sdo

R, = (a,0,0) (3.22)

R 2
2 2 ) (3 3)

onde a ¢ a constante de rede. Usando as equacdes 3.4 podemos encontrar os vetores da rede
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Figura 3.18 - Estruturas 1T, 2H e 3R.Os 4tomos escuros representam metal de transicio e os 4tomos
claros representam calcogénios.

Fonte: Coogan e Gun’ko (2021, p. 24)

Figura 3.19 - Trés primeiras zonas de Brillouin: Na figura estdo destacados os pontos de alta simetria
I'Ke K', como também os vetores de rede, K; e K,. Também est4 destacado o ponto
M que é o ponto médio dos pontos K e K.

Fonte: Riche (2020, p. 24)

Reciproca, que sdo

K. = - .24
1 2’2’ (3 )

-2 (03
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K, = (0,1,0). (3.25)

Para célculo da estrutura de bandas dentre outros, devemos definir alguns pontos de alta
simetria da rede cristalina. Sdo eles os pontos T, K e K’ de coordenadas ' = (0,0,0),K =

3a’V3a’

pontos K e K. Nessas estruturas ha também a quebra de degenerescéncia do spin devido ao

(2” - 0) eK = (z—”,o,o). Uma propriedade dessas estruturas ¢ o gap de banda direto nos
a

acoplamento spin-Orbita e também a propriedade de conservacio de simetria temporal e

assimetria de inversdo espacial.

B CAMADAS & CAMADAS

%0

M K I

Energia (eV)

Figura 3.20 - Estruturas de banda do WSe, para varios tipos de estruturas, desde a sua forma bulk,
até a monocamada: Nota-se, que comparando as estruturas de bandas, a inica que
apresenta um gap direto, ¢ a monocamada.

Fonte: Kumar e Ahluwalia (2012, p. 24)

3.3.1 Estados Excitonicos

Excitons sdo quasiparticulas formados por um par elétron-buraco ligados pela intera-
¢do Coulombiana. O confinamento quantico e a blindagem reduzida apresentam nos TMD’s
bidimensionais fortes interacdes Coulombianas, favorecendo o aparecimento de éxcitons.
Os semicondutores convencionais apresentam energia de ligacdo bem mais baixa do que
as os TMD’s, como também os éxcitons podem ser observados em temperaturas mais alta
nesses materiais (RICHE, 2020). A constante dielétrica do material também interfere quanto
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a ligacdo do par elétron-buraco , sendo que os materiais com constante dielétrica menor

tendem a ter a energia de ligacdo maior (RICHE, 2020).

—_
(6)]
|

Energia(eV)
o

Figura 3.21 - Estrutura de banda com acoplamento spin-orbita da monocamada de WSe, usando
DFT (utilizando o pacote computacional Quantum Espresso): A cor vermelha
representa o estado com spin para cima e a cor preta representa o estado com spin para
baixo. Est4 em destaque os pontos de alta simetria T, K e K’, que sdo respectivamente a
origem e os vértices da primeira Zona de Brillouin.

Fonte: Feito pelo autor

Uma diferenca notavel entre os semicondutores convencionais e os TMD’s bidimen-
sionais € que naqueles a formacao excitonica se d4 na origem da primeira zona de Brillouin,
no ponto T, e ja nesses a formacio se d4 nos vértices da primeira zona de Brillouin (K e K’),
onde se pode manipular os graus de liberdade mais facilmente(RICHE, 2020). Para se criar
um éxciton a partir da incidéncia da luz sobre o TMD, deve-se obedecer trés regras:

+ A frequéncia dos fotons incidentes sobre o sistema devem ser maiores ou iguais que o

_I____—_—_—_—_—_—_—_—_—_—_—_—
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gap de banda optico.
« Devera haver conservacao do momento.

« O spin total devem ser zero.

Tais sistemas que obedecem a essas trés regras sdo chamados de éxcitons claros.
Quando se bombeia f6tons no material TMD algumas dessas particulas sdo absorvidas
pelos os elétrons que estdo na banda de valéncia, logo esses elétrons se transferem para
a banda de conducdo deixando o buraco, com carga positiva nesta banda. Esses éxcitons
decaem radioativamente podendo com isso ocorrer o desacoplamento do par elétron-buraco.
Uma caracteristica importante dos éxcitons claros é que essas quasiparticulas tendem a
ser éxcitons diretos, ou seja, o par elétron-buraco se localizam nos pontos K e K’ e tem
momento de centro de massa igual a zero. Existem uma outra classe de éxcitons, chamados
de éxcitons escuros, que ndo sio formados pela interacdo da luz com a matéria , mas por
processos de espalhamento (emissdo ou absor¢do de fonons) e que podem ser opticamente
ativados por outros mecanismos fisicos. Essas quasiparticulas podem se apresentar em duas

configuracdes:

« O elétron e o buraco em vales diferentes(buraco no vale K e elétron no vale K’ por
exemplo, que sdo éxcitons indiretos) e sdo proibidos pelo momento.

+ O elétron e o buraco podem estar no mesmo vale( éxciton direto) porém com spins

opostos, ou seja, proibidos pelo spin.

(a) : 6) © :

NN NN NN

Figura 3.22 - Representacdo das configuracoes excitonicas: (a) éxciton claro, nota-se que elétron e
buraco estao no mesmo vale e tem spins iguais.(b) éxciton escuro com spin proibido,
nota-se que o elétron e o buraco estdo no mesmo vale, porém com spins opostos. (c)
éxciton escuro com conservagio do momento proibido, ou seja elétron e buraco com
mesmo spin, porém em vales diferentes.

Fonte: Riche (2020, p. 24)
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Existem ainda éxcitons idnicos, que sdo chamados de trions, onde evidentemente
sdo formados por trés particulas, ou um elétron e dois buracos (carga positiva) ou por dois
elétrons e um buraco (carga negativa) sendo os mais mais comuns o singleto e o tripleto e o
trion escuro. Na figura 3.23 contém os diagramas das configuracoes dos trés trions citados.

@ ¢ b) (©) :

Nt N Nt g | Nl s

NN P W N NN

Figura 3.23 - Representacdo das configuracoes excitonicas dos trions (a) singleto. (b tripleto, (c)
trion escuro.

Fonte: Riche (2020, p. 24)

Quando h4 uma grande quantidade de fotons incidindo sobre o material, havera uma
grande quantidade de éxcitons claros sendo criados, porém se o espectro de fotolumines-
céncia (que mede a luminosidade da amostra) for analisado, serd percebido que depois de
um certo valor para energia, ndo havera mais o aumento da luminosidade da amostra. A
resposta para esse fendmeno € que com o aumento do namero de éxcitons claros, aumen-
tard por sua vez a possibilidade de colisdo entre os éxcitons, podendo assim haver algum
aniquilamento. Como h4 um desbalanceio de carga no sistema, haver4 a possibilidade da
formacao de éxcitons com quatro corpos, denominados biéxcitons. Segue na figura 3.24 as
configuracoes possiveis dos biéxcitons.

3.3.2 Pseudo-Spin

Como foi explicado anteriormente, ao incindir luz em uma amostra de TMD, pode-
remos ter a criacdo de éxcitons. Na verdade, se incidirmos luz circularmente polarizada a
direita (sentido horario) o, conseguiremos acessar o vale K, ou seja, podemos criar éxcitons
no vale K, ja se incidirmos luz polarizada a esquerda (sentido anti-horario) o_ poderemos ter
acesso ao vale K’, criando éxcitons nesse vale. Essa situacdo pode ser descrita como um sis-
tema de dois niveis, com os estados |Ki> e logo esses estados podem ser representados através
de uma esfera de Bloch, onde um estado situado no polo norte configura um estado |K, Yluz
circularmente polarizada a direta, acessando o vale K) e um estado situado no polo sul confi-
gura o estado |K_)(luz circularmente polarizada a esquerda, acessando o vale K’), e também

o estado poderd estar no equador , configurando um estado misturado |Ki> equivalente a
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Figura 3.24 - Representacao das configuracoes excitonicas dos biéxcitons: (a) biéxciton claro-claro
intravale. (b) biéxciton claro-claro intervale. (c) biéxciton claro-escuro intravale. (d)
biéxciton claro-escuro intervale. (e) biéxciton escuro-escuro intravale. (f) biéxciton

escuro-escuro intervale

Fonte: Riche (2020, p. 24)

uma luz linearmente polarizada. Esse tipo de sistema ¢ chamado de pseudo-spin do vale.
Com a descoberta de materiais 2D(TMD’s), como o grafeno, por exemplo, o interesse por esse
tipo de sistema aumentou exponencialmente, muito do que se deve as diversas aplicacoes
que o estudo desses sistemas oferece. O estudo mais elaborado desses sistemas descobriu que
os picos das bandas de conducdo e de valéncia podem ser encontrados, utilizando os indices
pseudospin do vale, o que traz consigo algumas informacdes importantes sobre o comporta-
mento quantico do sistema em estudo. Uma das maiores dificuldades desses sistemas é que
o tempo de coeréncia do vale é extremamente pequeno, dificultando sua andlise. Se tivermos
uma estrutura com geometria hexagonal, as bandas de valéncia e conducao localizadas nos
vales K e K’ apontam para os vértices dessa estrutura. Devido a forte interacio Coulombiana,
sio formados éxcitons (par elétron-buraco). Devido & localizacio do éxciton (K ou K') eles s6
podem ser excitados por luzes circularmente polarizadas (c* ou 0™), e isso é muito parecido
com a definicdo de spin, por exemplo no que foi realizado no experimento de Stern-Gerlach.
Por causa dessa semelhanca, esses vales podem ser considerados como um pseudo-spins,
que podem ser representados por um vetor S* na esfera Bloch. Essa representacao pode ser
feita da seguinte forma: As componentes do vetor St que estdo no plano xy sdo §§C e 57; onde
5?; descreve a polarizacdo do vale e §; descreve a superposicao coerente dos estados do vale.
A dinamica do vale pode ser modelada através da equagdo: (YANG et al., 2015) (ROBERT
et al., 2017)
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st -

o= Q% ST+ 7Q,2 X ST — 7,57 — 7, (57 — 57, (3.26)
onde 7 = +1 é o indice para os valesK e K, dL = & :B", onde ]§l~ € o campo proveniente da

interacdo de troca Coulombiana e Q,(B,), onde B, ¢ um campo magnético perpendicular ao
plano da amostra (YANG et al., 2015). O primeiro e o segundo termo desta equagio descrevem
a precessdo de spin sobre os campos, o terceiro termo descreve o relaxamento de spin
intrinseco dentro de um determinado vale com taxa de y, e o quarto termo € o espalhamento
entre vales conservando o spin com taxa y,. Consideramos que ﬁL = Q;(cosOx + sinby),
portanto, um campo paralelo ao plano xy. Separando em termos dos vales K e K, temos

dsk

—r = Qu(cos(O)% + sen(6)9) SK + Q% x Sk — y Sk —y,(Sk — SK') (3.27)
€ -
dSK, R R -, ~ -, -, N -,
T Q;(cos(0)x + sen(0)y) x SK — Q2 X SK —y SK" +y,(SK — SK). (3.28)
Executando os produtos vetoriais das equacdes acima, temos
dS_}( K K 2 K 4 K 5 K 3 K 3.
T Q;(sen(0)S; X + cos(0)Sy Z — cos(0)S; Y — sen(0)Sy2) + Q(Sx Y — Sy %)
— V(855 + 5K + 5K2) — y,[(S¥ — SK)% + (SK) — SK )9 + (S5 - 5K)2] (3.29)
e
dS_)K £ K A & A & A K - K &
T Q;(sen(0)S; X + cos(0)Sy Z — cos(0)S; P — sen(0)Sy 2) — Q,(Sy P =Sy %)

—7,(SK % + SK 9 + SK 2) + 7, [(SK — SK)% + (SK = SK)p + (SK — SK)2]. (3.30)
Separando agora, em termos dos componentes cartesianos, temos

SX = Q,sen(6)SK — Q,SK —y,S¥ —y,(S¥ - Sf,)

SK = —Q,c05(6)SK + Q,SK — 1,55 — y,(X = 5¥)

SK = 0, (cos(8)SE — 5en(8)SK) — 1,55 — y,(S¥ — 5K
S = Q;5en(0)SE + Q,SK —y,SK +7,(SK — SK) (3.31)

S)If = _QLCOS(G)SE - QeS)IE - YSSE + YU(S)IJ( - S)If )

$K' = 0y (cos(8)SK — sen(8)SK ) — 7,55 +7,(sK - 55),

que pode ser facilmente resolvido numericamente.

Vemos na figura 3.25 as solu¢des numéricas para SX, Sf' e S,, em que as duas pri-
meiras sdo curvas periddicas que sdo amortecidas pelo fator y,, em contrapartida temos uma
curva estaciondria para S,. Observamos que comportamento ondulatoério das solugdes sdo
por conta da precessao de pseudo-spin dominados pelos fatores Q, e Q; .
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Figura 3.25 - Representacgio das solucoes do pseudo-spin para o vale K e K’. Foi usado a seguinte

condicdo inicial Sf(O) = 1 .Parametros usados: Q; = 24 GHz, Q, = 0, y; = 0.33 GHz,
Y, =0e0 = % rad (YANG et al., 2015).

Fonte: Feito pelo autor

3.3.3 Dinamica do Vale

Agora nos deteremos ao estudo da dindmica excitonica via equacoes de taxas. No

nosso trabalho, o objetivo serd calcular a dindmica excitonica utilizando o formalismo da
matriz de densidade, porém, por ser tratar de formalismos equivalentes e devido a sua
importancia, traremos aqui o formalismo das equacdes de taxas para um sistema de seis
niveis, ou seja, um sistema excitonico situado em dois vales, K e K’, cada um portando o
estado fundamental |0), um estado referente ao éxcitons claros ‘XC,C,> e um estado referente
a0 excitons escuros |Xe,e,).

Analisando o diagrama de estados da figura 3.26 podemos construir o seguinte sistema

figura 3.26 ndo est4 incluso. As equagoes sdo:

de equacoes diferenciais acopladas, considerando inclusive o vale K’, que na perspectiva da

X, X, X, Xo X. X, (3.32)
dt & Tx Tskx Tskx Ts f Ts =) .
dXx X X X
e _Ze_Zeileg (3.33)
dt Txd TSf Ty
dX/ X ! X/ X X’ X !
¢ _ g, _Dd A c _“c G)(xo—x) e (3.34)
dt Tx Tskx Tskx Ts Ts f
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Figura 3.26 - Diagrama de Estados

Fonte: Riche (2020, p. 24)

dX, Xo Xo Xy
e — e e + _CG)(XO—X)’ (335)
dt Teg Ty Tsf

onde a funcdo ©,_, ) € definida como

u(T,x), x> Xx,
®(x—x0) == (336)
1, X < X,

—|AEx|

u(T,x)=e =7 , (3.37)

onde 3.37 ¢ a funclo de distribuicdo de Boltzmann, que se apresenta nos termos que vao de
um nivel de energia mais baixo para um mais alto (sentido ndo natural), AE, representa a
diferenca de energia entre os estados excitonicos, T € a temperatura, k; é. a constante de
Boltzmann e X.(X,) e X,(X,/) sdo as concentracdes dos éxcitons claros e escuros no vale
K(K'). Temos também g e g’ que é a taxa de criacio de éxcitons claros nos valesK e K’, 7, e
7,4 que sdo os tempos de recombinacao dos éxcitons claros e escuros, ou seja, 0 tempo em
que os elétrons decaem para o estado fundamental, 7, é o tempo de espalhamento intervale
e 7,; € 0 tempo de espalhamento entre os éxcitons claros e escuros intravale. Note que nas
equacdes acima negligenciamos os casos em que x < X, por ser tratar de uma espalhamento

natural, logo a fun¢do 0,_, = u(T,x).

Fazendo as derivadas temporais de todas equacdes acima iguais a zero, encontramos

um sistema de equacdes lineares, que podem ser resolvidas facilmente, encontrando assim as
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solucdes, chamadas de solucdes estaciondrias. Com posse das solucoes estaciondrias é possi-
vel o calculo de varias propriedades fisicas do material TMD, tais como a fotoluminescéncia
e a polarizagdo do vale.
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4 Metodologia

4.1 Teoria do Funcional de Densidade

Para o problema de muitos corpos, que € o caso da estrutura cristalina, onde temos
nucleos positivos e pesados e elétrons leves com carga negativa, a Hamiltoniana que descreve
o sistema € do tipo

H=T,+T,+Ve+Vy+ Ve (4.1)

onde T, ¢ a energia cinética dos elétrons, T, € a energia cinética nuclear, V,, ¢ a interacdo
elétron-elétron, V,, € a interacdo nucleo-nucleo e V,, € a interacdo elétron-nucleo. Como se
trata de multicorpos temos que a energia cinética para o sistema acima € a soma da energia
cinética dos nucleos (T,,), dado por
hZ
T,=), —V2 4.2
i=1

onde M; e R; s30 a massa e a posicao nuclear, respectivamente. A energia cinética dos elétrons
(T,) é dada por

}‘;lZ
T, = Z o V2, (4.3)

i=1 l
onde m; e r; sdo a massa e a posicdo do elétron. A energia potencial é a soma das energias
potenciais das interagdes elétron-elétron (V,,), dada por

= Z Z (4.4)

47Z'€0|I” —r; |

A interacdo nucleo-nucleo (V,,,) pode ser escrita como

ZZ e?
- ZZ Ameo|R; — R;| (4.5)

Nas equacdes 4.4 e 4.5 temos que i # j, pois se assim ndo fosse coincidiria a posicio de dois
elétrons ou dois nucleos, gerando assim potencial infinito, logo o somatoério é dividido por 2
e Z; e Z; sdo os numeros atdmicos dos nucleos. Para a interagdo nucleo-elétron(V,,) temos

2
Vie=2,2. _2e (4.6)
. arey|r; — Rjl

Usando a aproximacdo de Born-Oppenheimer € possivel separar a parte eletronica da
nuclear, levando em consideracdo que a massa do nucleo é muito superior a massa eletronica,
e portanto, a velocidade de um elétron é bem maior que a de um nucleo, de modo que os
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elétrons mudam seu estado de movimento quase que instantaneo a mudanca de posicio do
nucleo. Levando em consideracdo essa aproximacao temos que T,, = 0 e V,,, = constante,
logo o Hamiltoniano pode ser expresso como

H,=T,+V, +V,,, 4.7)

onde V,, é chamado nesta perspectiva, de potencial externo e vai depender do material.
Usaremos os dois teoremas de Hohenberg-Kohn no Hamiltoniano 4.7. O primeiro teorema
diz que a energia total do sistema e o potencial sdo um tnico funcional da densidade
eletronica. Chamando V,, de V(¥), que é o potencial externo da rede cristalina, n(r) de
densidade eletronica, logo o funcional da energia total E {n(¥)} ¢

E{n(P)} = (@[ H, [p) = f WPV F)F + F n®), “48)

onde F {n(r)} = T, {n(¥)} + V.. {n(")}, que ¢ chamado de funcional de Hohenberg-Konh, que
¢ independente do material. J4 o segundo teorema relata que a densidade eletronica que
minimiza a energia, ¢ a densidade do estado fundamental, ou seja, se usarmos uma fun¢do

de onda de teste |z,5>, temos

B H[5) = [ GV F + (a6 = EO} > B ). (49)

ou seja, qualquer densidade que ndo seja a do estado fundamental fornecera uma energia
maior do que E {n(?)} . O problema ainda ndo estaria solucionado pois para usarmos o
principio variacional e obter o estado fundamental é necessario conhecer F {n(r)}. Em 1965,
Kohn e Sham, publicaram um artigo que contém a equacgdo, que é chamada na literatura de
equacdo de Kohn-Sham, que determinam F {n(f’)}. Nesse aproximacao V,, € escrito como

Vo {n(M)} = Vi {n(#}, (4.10)
onde V {n(?)} ¢ a potencial de Hartree, que é o potencial Coulombiano, potencial esse que
¢ dado por

!/
wtn®y=1 [ [ arar 220 (411)

Nesta aproximacdo a energia cinética T, € substituida pela energia cinética de um gas de
elétrons ndo interagente T, mais um termo E,, {n(?)} que se refere aos termos de troca-
correlacdo . Com essas aproximacoes a equacdo da energia total 4.8 pode ser reescrita como

B} = I 9) = [ @V @+ 1)+ 3 [ [ arar '”(?)”(rl') + B n()}.
(4.12)
Agora tém-se a equagio de Kohn-Sham, definida como

(‘%Vz + Us(?)) $:(F) = Ei(7), (4.13)
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onde v,(¥), que ¢ chamado de potencial externo efetivo, que ¢ definido como

o
v,(F) = V() + f dr’% + Ve ()} (4.14)
r—r!
onde V. {n(?)} ¢ o potencial de troca-correlacdo definido por
aExc {n(?)}
Ve in@hl = ———=. 4.15
= —3 (4.15)
Uma solucgdo para a equacdo de Kohn-Sham, que representa a densidade é
n(@) = 3, 1P (4.16)
Isolando V(F) em 4.14 e substituindo em 4.12 temos
, n(r) "
E{n(M}= | n()|-v@+ | dr EE + Vi An(O}H dF + T {n(¥)} (4.17)
r—r!
1 n(An7)
+§ drdr W + Exc {I’l(l_"))} . (418)

Realizando os devidos produtos eliminamos uma das integrais, logo podemos escrever

E{n(M} = f n(P,(F)dr — f/ n(Bn() dr'dr — /n(?)ch In(M}dr + T, {n(H} + E,. {n(F}.

r - r’
(4.19)

Em relacdo a energia de troca-correlacio, sua forma exata nio € conhecida. Porém existem
algumas aproximacdes, como a de densidade local (LDA). A energia de troca e correlacio

usando essa aproximacao é

EIPA = f 47 (n(?), (4.20)

onde f(n(r)) é uma funcio da densidade do estado fundamental. E importante salientar
que a solucdo da equacdo 4.13 necessita de um procedimento auto-consistente, ou seja,
inicialmente comeca-se com um "chute”para a densidade do estado fundamental, em que se
determina v,, entdo a equacdo 4.13 pode ser resolvida, encontrando-se 4.16. O resultado 4.16
¢ comparado com o passo anterior, e esse procedimento é repetido reiteradas vezes até que
haja uma convergéncia entre v, e 4.16. Essa densidade obtida da convergéncia ¢ a densidade
do estado fundamental(DIAS, 2016)(FREIRE, 2017).
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Figura 4.27 - Célculo de Estrutura de Bandas e célculo de DOS(Densidade dos estado) do WSe,
usando DFT(Quantum Espresso).

Fonte:Dias (2019, p. 24)

4.2 Modelo de Tight-Binding

Cada espécie quimica na natureza (dtomos) contém niveis eletronicos bem definidos.
No formato cristalino, onde varios elétrons estdo interagindo, existe um acoplamento dos
niveis eletronicos formando niveis que se diferem dos niveis dos 4tomos isolados. Esses aco-
plamentos das func¢des de onda sdo bem diferentes se os materiais sdo condutores, isolantes
ou semicondutores. Se o material for um condutor, geralmente os acoplamentos sao baixos
devido aos elétrons de valéncia estarem bem préximos ao nucleo atdmico (ROY, 2015), logo,
existe uma forte interacdo Coulombiana entre eles. J4 nos materiais condutores, geralmente,
o acoplamento € alto e os elétrons de valéncia conseguem se deslocar com muita facilidade.
J4 os semicondutores tem um caracter intermediario e 0o modelo Tight-Binding foi construido
para ser aplicado nesses ultimos, em que a sobreposi¢cdo das fun¢oes de ondas de 4tomos
vizinhos sdo suficientemente grandes para que haja uma correcdo nas funcdes de ondas
dos atomos isolados. Neste modelo, o Hamiltoniano da rede pode ser aproximado para um
Hamiltoniano de um ponto de rede, como uma posicdo atémica, por exemplo. Para o calculo
de bandas usando modelo Tight-Binding partimos da equagdo de Schrodinger

H|¥,)=E,|¥,), (4.21)
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onde a funcio de onda ‘PAE,?) ¢ expressa através das func¢des de Bloch, logo

W, (k) = 3 o () (.7, (4.22)

S
onde n sdo os niveis eletronicos, k é o vetor de estado e 7 é o vetor posicdo. Temos também
que

¢n’(’z’7) = % ZR: eiﬁggn(? - R))’ (423)

onde ¢,, sdo os orbitais atdbmicos e e'® é o fator de fase apresentado em 3.10 que representa
a periodicidade da rede cristalina, ou seja, as fun¢ées de Bloch devem ser invariantes as

translacoes, portanto, se somarmos um vetor qualquer R’ as referidas fungoes temos
e 1 iRk (7 _ (R _ 7
¢k +R) = — > e®¢, (F— (R - R)). (4.24)
VN 7
realizando a seguinte operacdo R” = R — R, obtemos

BT +R) = —= 30 TR G (R1)) = ——eF 3 ¥, (F—Rr) = ¥, (67
VN R VN % VN

(4.25)
O célculo da energia em fun¢do do vetor de onda E, ¢ dado pelo valor esperado do Hamilto-
niano, fazendo n’ = 1 em 4.23 temos

E(k) = f ¢*(k,HHP(k,F)dF. (4.26)

Substituindo 4.23 com as devidas observacoes citadas acima temos

g 1 B - =, 1 DI = g >
E(k) = / l— De Rk F - R)|H|—= D e®*¢(F - R | dF, (4.27)
VN % VN®
ficando )
Py — ik(R'—R) (P _ B 2> BNAT
E(k) = ZRJ ; e f ¢*(F — R)HC(F — R)dr, (4.28)
onde adotamos que X = 7 — R, logo temos
2y L ik(R'—R) % (3 2 _ (R — R\IR
E(k) = ZRJ ; e C*(R)HE(X — (R — R)dX. (4.29)
Considerando novamente que R'=R —-R chegamos a
E(k) = % >N ek f ¢ (F)HE (R — RM)dX. (4.30)
R RN

Como o primeiro somatoério vai até o limite N , podemos entio escrever

E(k) = e*®’ f C*EHE (R — RM)dX, (4.31)

RN
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onde podemos, neste momento separar os diferentes termos do somatorio acima, primeira-
-
mente, o primeiro termo desse somatorio é calculado fazendo R” = 0, calculando entdo esse

termo temos:

f ¢ BHC (R 4.32)

Sabendo que H¢(X) = €,¢(X) encontramos
[ g = [ ¢ Gtz =e, (433)

S

onde concluimos que para R” = 0 encontramos €,, que ¢ a energia do orbital s do 4tomo

isolado. Como encontramos o primeiro termo do somatoério 4.31, devemos fazer mais trans-
-

formacoes, onde R” = 7 # 0, logo 4.31 ficard

E(k) =+ . e f CHRDHE(R — 7)dR, (4.34)
n
e fazendo
o = [ ¢GoHgG - ), (435)
temos finalmente
E(k) = € + Z eiEﬁy(n), (4.36)

U
onde a funcio y(#) terd valores que variam para cada material.

Podemos realizar o calculo, em caracter de exemplo, do caso de um cristal unidimen-
» 7 2 ,
sional (onde ¢ possivel realizar o cdlculo analitico), ou seja 77 = +a,i e k = ki, em que a, é a

constante de rede, logo a solucao para 4.36 fica

E(k) = €, + y(ap) [e® + e~ ] = ¢, + 2y(ay)cos(kay). (4.37)

A equacdo 4.37 fornece a relacdo de dispersdo de uma banda em um cristal unidimensional.
Na figura 4.28 vemos também que 4.37 nos fornece a largura da banda, que no espaco de
Bravais € equivalente a constante da rede a, e no espaco reciproco € igual 3 2 Z. De maneira
analoga, se pode encontrar as expressoes para cristais em duas e trés dlmensoes

Na natureza sdo mais comuns materiais que contém mais de uma espécie quimica
na célula unitaria. De maneira geral, usando o teorema de Bloch, podemos encontrar que

|H — E()I| = 0, (4.38)

onde H é o matriz Hamiltoniana do sistema e I é a matriz identidade que acompanha a
dimensdo da Hamiltoniana. Para um caso simples de um material com dois &tomos por

célula unitaria temos uma Hamiltoniana do tipo

H,,—E H
H= ( a4 A ) . (4.39)
HBA HBB —E
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E+2Y

E-2Y

0 1 2
k (2r/ag)

Figura 4.28 - Relacdo E(k) para uma unica banda em um cristal unidimensional

Fonte: Roy (2015, p. 24)

Sabendo que H,p = Hj, temos como solugdo da equacao 2.27 a seguinte expressio

- 1 1 2
E(k) = ) (Hpa + Hpp) £ \/Z (Haa — Hpp)" + |H 43/, (4.40)

onde os elementos da Hamiltoniana podem ser encontrados utilizando o mesmos procedi-
mentos que foram usados para a banda tnica(ROY, 2015)(DIAS, 2016).

4.2.1 Funcodes de Wannier

Como foi exposto através da equacido 4.23, as funcdes de base nas quais foi construida
toda a teoria até aqui exposta, sdo baseadas em orbitais atdmicos, meio este que gera fun-
coes localizadas provenientes da estrutura cristalografica. Porém exitem outras maneiras de
escolher estas funcdes de base e ainda assim, gerar funcdes bem localizadas, que € o caso
das Funcoes de Wannier, que sdo funcdes oriundas das transformadas inversas de Fourier
das funcées de Bloch,. Essa transformacdo faz com que as bases das funcdes de Wannier
pertencam ao espaco real e sejam ortonormais, diferentemente das funcées de Bloch, que per-
tencem ao espaco reciproco. Existe um pacote computacional p6s DFT, chamado Wannier90,

que gera as funcoes de Wannier.
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4.3 Equacao Mestra de Lindblad

4.3.1 Operador de Evolucdo Temporal

Dado o estado no tempo t, como |ct) e um estado em um tempo posterior ¢ dado por
a,ty,t) em que se cumpra o seguinte limite

lim
t—>t0

At t) = |a), (4.41)

a mudanca de estado sera definido através de um operador U(t,t,) que serd construido
conforme a seguinte equagao
|ato,t) = Ult,to) |, (4.42)

onde sabemos que

|ot,to) = D @/ (d |ty = D cw(ty) |a'), (4.43)

onde |a’) (a’| ¢ chamado de operador de projecdo e ¢, sdo os coeficientes de expansdo. Em
um tempo posterior temos

A,to,t) = Z |a) (a’
a/

ato,t) = D cu(t) |a'), (4.44)
a’
onde claramente

Dlea®OP = lea ), (4.45)

pois as somas das probabilidades antes e depois tem que ser invariantes a um deslocamento
temporal. Assumamos que |a,t,t) € |or) sdo normalizados, logo

(ot tp,t|aty,t) = (cx|ar) =1, (4.46)

como também temos

(a| UT(tg,)U(ty,t) |t) = (at,ty,t|atto,t), (4.47)

onde concluimos que

portanto U(t,,t) € unitario e serd chamado de operador de evolucdo temporal. Uma outra
propriedade que sera exigida de U(t,t) é

U(to,t,) = U(t,t)U(bgty) = £ > £ > 1. (4.49)

Para um operador de evolucdo temporal infinitesimal temos

a,to.ty + dty = Ulto,ty + dt) aty) (4.50)
em que o limite seja cumprido

lim Uto.ty +dt) = 1. (4.51)
t—=0
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Suporemos que

onde Q é Hermitiano. Substituindo 4.52 em 4.50 encontramos

Calculando o limite para dt — 0 temos como resultado |a,t,), como esperado. Analisando

agora o produto interno U (¢,,t, + dt)U t,,t, + dt) , temos
(1+4iQ%dr) (1 —iQdt) = 1. (4.54)

onde iremos descartar termos de segunda ordem, como dt*. Como Q tem dimensio de

frequéncia e sabendo que o Hamiltoniano que € o gerador da evolucio temporal, portanto
H . ~ .

Q= o com isso a equacao 4.52 pode ser escrita como

H
Aplicando a propriedade 4.49 temos

Ulty,t +dt) = Ut + dO)U(tg,t) = (1 - i%dt) Utot). (4.56)

Subtraindo dos dois lados da equacio acima pelo termo U(¢,t) , rearranjando os termos e
dividindo toda a equacéao por dt temos

U(t,,t dt) — U(t ,t 1
Gl + V0D _ _Hy,), .57)

onde o lado esquerdo da equagdo acima ¢ a definicio de derivada, logo, usando essa infor-
macdo e multiplicando toda a equacio por if, encontramos

ih—— = = HU(ty.), (4.58)

que € a equacdo de Schrondinger para o operador de evolucdo temporal. Multiplicando 4.58
por |a,t,), recuperamos a equacdo de Schrodinger habitual. Ha trés casos para a solugdo de
4.58:

« H é independente do tempo.
« H é dependente do tempo e [H(t;),H(t,)] = 0 para t; # t,.

« H é dependente do tempo e [H(t;),H(t,)] # 0 para t; # t,.

Nos preocupemos com o primeiro caso pois como veremos no capitulo 5, os Hamiltonianos
tratados neste trabalho sdo do tipo independentes do tempo. Resolvendo 4.58, que é uma
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equacao diferencial parcial onde H é constante no tempo. Consideremos a solucio para 4.58

como
—iH(t—tg)

U(ty,t) =e » (4.59)

. , . ~ oo x"
onde pode-se provar que o operador acima ¢ obtido usando a expansao de Taylor Zn —=e,
nt
até termos de segunda ordem, onde

e =14 _IH(;_ ) (_21)2 [H(t = t‘))]. (4.60)
Calculando a derivada temporal nos dois lados da igualdade de 4.60 temos
i%ew - %(1 - %(t - to)), (4.61)
lembrando que i
iH
tim | 1 - ﬂ —e (4.62)

comprovando assim que 4.59 é solucdo de 4.58(NAPOLITANO; SAKURALI, 2013).

4.3.2 Sistemas Quanticos Fechados

Aplicando o Operador de Evolucdo Temporal na defini¢do de matriz de densidade
2.14, podemos escrever

p() = D w, [$a (D) (®a(D)] = D) w,U [,(0)) (,(0)| U = Up(O)UT.  (4.63)

Usando agora o resultado 4.59 com ¢, = 0, temos

—iHt iHt

pt)y=en p(0)en. (4.64)

Aplicando a derivada dos dois lados da equacdo e em seguida utilizando a regra do produto
para derivagdo temos

ih? = HUp(O)UT — Up(0)UH = [H,p(1)], (4.65)

onde a equacdo 4.65 é chamada de Equacdo de Liouville, que é andloga a equacgdo de
Schrédinger, ou seja, também € uma equacdo de carcter dindmico para sistemas quanticos.
(NAPOLITANO; SAKURALI, 2013).

4.3.3 Sistemas Quanticos Abertos

Em Sistemas Quanticos Abertos, h4 interacdo do meio externo com o sistema, ha-
vendo evidentemente perda de coeréncia, que ¢ a propriedade quantica responsavel pela
superposicdo de estados, que por sua vez, estd totalmente ligada ao emaranhamento. Nestes
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sistemas, a evolucao temporal ndo € dada por um operador unitario, como é o caso de siste-
mas fechados, logo a equacdo que governa a Dinadmica desses tipos de sistemas ndo pode ser
dado por 4.65. A equagdo que governa Sistemas Quanticos Abertos € a Equacdo Mestra de

Lindblad, dada por

0
ih% = [H.p(t)] + £ (p(1)), (4.66)

onde £ (p(t)) é chamado de Liouvilliano e é o termo responsavel pela decoeréncia do sistema
(acoplamento entre o sistema e o meio no qual o mesmo esté introduzido). O Liouvilliano

em sua forma geral, ¢ dado por
1
£ () = X T (LupL; = 5 (L0} (467)

onde L, sdo chamados de operadores de colapso, que sdo os operadores dos quais o ambiente
se acopla ao sistema e I',, s30 as respectivas taxas. As solucoes de 4.66 sdo obtidas através da
um sistema de equagdes diferencias acopladas, onde o objetivo é encontrar os elementos
da matriz de densidade. Na maioria dos casos, exceto para o sistema de dois niveis, 4.66 s6
admite solucdo numérica, onde se pode adotar algum método de aproximac¢ao numérico,
como o método Runge-Kutta. H4 um empecilho nas solucdes de 4.66, pois a matriz de
densidade total (solucdo) esta em funciao também do meio externo (que é tratado como um
subsistema), logo deve-se encontrar uma maneira de se separar a matriz de densidade do
sistema em que se deseja estudar suas propriedades, da matriz de densidade total. A matriz

de densidade do sistema isolado (subsistema), é chamada de matriz de densidade reduzida.

4.3.4 Matriz de Densidade Reduzida

Antes de definir a matriz de densidade reduzida iremos introduzir um exemplo

simples, e depois desenvolver o formalismo geral. Considerando o seguinte vetor de estado:

1
Yap = T(|0A03> + [1415)), (4.68)
2
onde definiremos a matriz de densidade total do sistema A acoplado com o sistema B como

Pap = |¢AB> <¢AB| . (4.69)

Substituindo na equacdo acima os seus respectivos vetores de estados, temos

1
Pap = §(|0A03> (040p] + [0,05) (1415| + [1415)(040p] + [1415) {141p). (4.70)

Vamos definir a matriz de densidade reduzida do sistema A como

Pa = trg(pap), (4.71)
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onde fry é o traco parcial referente ao sistema B. Desenvolvendo 4.71, temos

1
Pa = E(trB(|0A0B> (040]) + trp(]0405) (1415]) + trp(|1,15)(0,405|) + trp(|1415) (1415])).
(4.72)
Como trp s6 atua em |0g) e |15) , logo

04 = 5(ral102) 0al1104) (O] + tr[105) (151110, (L

+ trg[115) (0p|] [14) (04| + trg[115) (1511 114) (1al). (4.73)

Sabendo que o traco de uma matriz € a soma de sua diagonal principal, portanto podemos
escrever

trg(105)(0g]) = 1, (4.74)

pois |05) (05| € uma matriz que possui apenas um elemento diferente de zero. Por exemplo,
se chamarmos essa matriz de B, o elemento ndo nulo seria b, e todos os outros elementos

dessa matriz sdo iguais a zero, portanto

trg(|0g) (15]) = 0. (4.75)

Por ser uma matriz onde o unico elemento que nao € nulo esta fora da diagonal principal ,

logo a soma de sua diagonal principal € zero, concluindo que

tre(|11p) (1) = 1, (4.76)
e também
trg(|1p)(0g|) = 0. (4.77)

Observe que temos apenas alguns casos em que o traco € igual a um, onde é o bra € igual ao
ket, e se forem diferentes o resultado ¢ igual a zero, entdo podemos substituir esses tracos
por deltas de kronecker , assim

trg(|b) (b’

)= (b‘b’) =8h - (4.78)
Substituindo este resultado em 4.73 temos
1
Pa= §(<OB|OB> 104) (04| +(0p|15) [04) (1al + (15]|05) [14) (04l + (15|15) [14) (14l), (4.79)

que permanece em sua forma final

04 = 50104004l + L) (Lal) (4.80)

Vamos agora definir o caso geral, partindo do seguinte vetor de estado

'(,b = Z Cab |a’b> > (481)
a,b
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onde temos
pas = [P) (Y| (4.82)

Com isso podemos definir, usando os resultados anteriores que

pa = trg(Pap), (4.83)

onde o procedimento de céalculo pode ser seguido como fora feito anteriormente. Observe
que podemos fazer o mesmo procedimento para calcular p,.

Com tudo o que foi dito anteriormente, podemos entdo concluir, que as matriz de
densidade do subsistema A ¢é

pa =2 ¢ la)al, (4.84)
e do subsistema B
Py = ; ¢y [b) (b . (4.85)
Entio a matriz de densidade total pode ser escrita como
pap = ) (W] = Z; Z; CanClry lasb)(a'b]. (4.86)
abd b

Vamos agora calcular a matriz de densidade reduzida do subsistema A em relacio a
matriz de densidade total, dada por 4.86, assim:

pa = trg(pap) = ”’B(Z Z Ca,bcz/b/ |a,b) <a b)) (4.87)

ab d b

O trago parcial € uma operacdo que pode ser introduzida nos somatorios, portanto a equacao
acima pode ser escrita como

pa =D, 0, trp(capcs,, |ab) (d' ). (4.88)

ab d b

Como trg s6 atua em |b) e (b/| temos

Pa= 20 2 CanClyytra(Ib) (b la) (@] (4.89)
a,b a',b’
Aplicando a equacdo 4.78 na equacdo acima, podemos escrever
Pa =20 2 CanCloy Bow l@){a], (4.90)

ab d b

chegando na expressdo

Pa =25 2l la)(d]. (4.91)
aa b
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Testando nossa solucao geral em

1
Yap = ?(|OAOB> + [1415)), (4.92)
2
onde ¢yy = ¢y = % Calculando a matriz de densidade total:
Pap = CooCog 10405) {0405] + CooCy; 10405) (1alpl +C11C0 [1a15) (0405] + 1167, [1alp) (1415].
(4.93)

Aplicando diretamente 4.91 a 4.93 encontramos

Pa = CooCoo 104) (04| + c11¢7; 114) (14l (4.94)

concluindo que
1
Pa= §(|0A> (04] + [14) LA, (4.95)

que é a forma final da matriz de densidade reduzida do exemplo proposto.
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5 Resultados

5.1 Qubits de Excitons Claros

5.1.1 Qubits de Excitons Claros

Excitons sdo quasiparticulas formadas por um par elétron-buraco. O par elétron-
buraco estd unido em virtude da interacdo Coulombiana, em que o buraco tem carga positiva
e o elétron tem carga negativa. Nesta secao, serd visualizado o estudo de dois subsistemas
excitonicos (um no vale K e outro no vale K/) , onde cada subsistema terd dois niveis, logo o
numero de estados possiveis para o sistema total também serdo quatro :

10) ® |0k) = |0k, O:) = [0) (5.1)
10g) ® [1kr) = |0k, 1) = [1) (5.2)
1) ® |0x) = [1x.0¢) = 12) (5.3)
116) ® 1) = g, 1x) = 13), (5.4)

onde |0 ) e |1) sdo o estado fundamental e o estado excitado no vale K, respectivamente,
e |0x) e |15 sdo os estados fundamentais e excitados no vale K, respectivamente. Vamos
considerar também que haverd interacio de troca entre os éxcitons em distintos vales e
consideraremos a interacdo da luz com o sistema. O Hamiltoniano que descreve o sistema,
sera (BORGES H et al., 2022)

H = HX + HXL + Hexch’ (5.5)

onde o primeiro termo do Hamiltoniano pode ser escrito como

Hy = h[wySK + ol SK], (5.6)

que descreve o sistema excitonico sem interacdes. Os operadores excitonicos sdo

SE =1 1@ 1F (5.7)
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SK = 1K ® |1), (1], (5.8)

onde 1X e 1X’ sdo os operadores identidades definidos nos espacos vetoriais dos éxcitons nos
vales K e K’, respectivamente, hwy = Eé{X + E, e howy, = E(Ig( — E, onde E}, sdo a energia do
éxciton do vale 7 de campo zero e E, = ggbB ¢ a energia de Zeeman, u € o magneton de
Bohr e g, = —4,25 ¢ o fator de Lande para éxcitons claros do material WSe, (FORSTE et al.,
2020).

O segundo termo de (5.5) é a interacdo éxciton-laser, que é dada por
Q .y Q_ N
Hyp = —-(SE @ 19)e + —=(1% @ SX)e™! + h.c,

onde Q, ¢ a forca do acoplamento Optico para o laser polarizado o, e h.c representa o
conjugado Hermitiano. O terceiro termo corresponde a contribuicdo da interacdo de troca,
ou exchange, que ¢ dado por

Hexen = 5(S.IE &® SX' 4 X ® Sf,),

onde & € o parAmetro de acoplamento da troca de Coulomb e Sff’K' = |Dgx Olg g € SEK =

|0) g {1lx k- O Hamiltoniano 5.5 em sua forma matricial pode ser escrita na forma(h = 1)

Q+(e_”°~’R) Q_(e—itcuL)

Wy + Wy 0
Q+(e2itwR) - 5 Q_(ez—imL)
H = Q_(e"L) / Q. (e7it¥R) (5.9)
o) Wy
2 Q (eitwL) Q (ei[wR) 2
0 = * 0

2

2

Com este Hamiltoniano, podemos agora calcular a dindmica do sistema usando a equagdo
mestre de Lindblad
do(t)  —i

~ar ?[H,P(t)] + £L(p), (5.10)

onde p(t) é a matriz densidade do sistema, £(p) = Zn[% [2L,p(t)L} —p(O)ILIL, — LI L, p(t)]
L, sdo operadores de colapso, que no nosso caso, usaremos a seguinte colecio de operadores:

Ly =T, [0) (1 (5.11)
Lyy = VT |0) (2] (5.12)
Ly =Ty (1) (2| (5.13)

Lsy = /T3 [0) (3] (5.14)
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Ly = \/F_31|1><3|

Ly, = \/F_32|2><3|

Li)Lio = VT 10V Tio [1)(0[0) (1] = Ty [1)(1]

Lj)Lao = VTV Ta [2)00) (2] = Ty [2) (2]

Ly Ly = VTV Ty 2)(111)(2] = Ty [2) 2

L} Ly = VT30\/T3 13)(0]0) (3] = T’y 3) (3]

L} Ly = T3\/Ts 13)(1|1) (3] = Ty, 3) (3]

LLy, = VTaVT5 13)212) (3] = T5, [3) 3] -

(5.15)

(5.16)

(5.17)

(5.18)

(5.19)

(5.20)

(5.21)

(5.22)

Os operadores representam o decaimento excitonico do um estado para outro, respeitando

que sempre que os decaimentos ocorram de um estado de maior energia para um estado de

menor energia. Esses operadores sdo responsaveis pelas relaxacoes do sistema, ou seja, o

segundo termo de 5.10 € responsavel pelo acoplamento entre o ambiente e o sistema, vindo

assim a destruir a coeréncia, que é uma propriedade fundamental nos sistemas quanticos.

Substituindo em £(p) os devidas contribuicdes de espalhamento, temos sua forma explicita,

dada por:

1 1 . ;
L(p) = 5[2L10p(t)LIO—p(t)]LIOLlo—LIOme(t)]+5[2L20p(t)L;0—p(t)]L;0L20—LzOLZOp(t)+

1 " 1
3[2Lo1p(OL], = p(OIL} Loy = Ly Loy p(0)]5[2Lsop (LY, = PO Lso — LigLsop(t)]+

2

Substituindo nossos operadores na equacao acima temos

1 1
512Lsy p(OL3, = p(OIL3 Ly = L3y L p(0)] + 5 [2Laop (L], = p(OIL3, Ly = Ly Lz (0)].

(5.23)
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£(9) = T 10) (11 9 11)40]=5(Tyg [1) (1] p+0Ts0 [1) (L) +To0 10)(21 9 12) 01— 5T 2) 21
+pTp 12) 2D)+T [1) (21 9 12) (1= 12) (2] 40T [2) 2D+To0 10) (31 013) 015 (T [3) (31
+ 0T 133D + Ty 131 2131
— (T 13) (31 p + T3 13) (3D + Ty 12) (31 913420 = 3T 13) 31 p + pT3 13) 3D (524)

Sabendo que (1| p |1), (2| p |2) e (3| p |3) sdo os elementos da matriz de densidade p;;, py, €
P33, respectivamente, podemos escrever a relacdo acima como

£(6) = T1910) €01 P11 =5 (Tro [1) 11 +PT 11111+ T [0) (0] o225 (T 12 (2] p+6T0 [2) 21)
+ T [1) (1] P2y = 5 (Tar 12921 0+ pT1 12)21) + i 10) (0] 3 = 5 (T 13) (31 0+ T30 13) 31

1 1
+T5 1) (1] P33—§(F31 13) (3] p+pT51 [3) (3D +T5, 12) (2] P33—§(F32 13) (3| p+pI's, [3) (3]).

(5.25)
Podemos escrever a equacao acima na forma matricial, assim:
Top11+20022+ 130033 0 0 0
0 I1022-T10p11+ 131033 0 0
L(p) = +
0 0 —p22(T20+T21)+T32033 0
0 0 0 —p33(T30+I31+T'32)
1
0 —Po1 %rm —Po2 E(F20+F21) —Po3 %(F30+F31 +I'32)
1 1 1
—P105T10 0 —P125(Tro+T20+T21) —P135(T1o+T30+T 31 +T32)
—P20 %(rzo"‘rm) —P21 é(r10+1—‘20+r21) 0 —P23 %(F20+r21 +30+T31+32)
1
—P30§(F30+F31 +I3)  —pa %(F10+F30+F31 +In)  —p3n E(r20+r21 +I30+ 031+ 32) 0
(5.26)

1 1 1 1
Se fizermos ;FIO =71 ;(F20+P21) =72 ;(F10+F20+F21) =73 ;(F30+F31 +I35,) = ¥4,
%(FIO + F30 + F31) + F32 = ys € %(on + F21 + F30 + F31 + F32) = y6’ na Segunda matl’iZ, pOdel’nOS

escrever

Tyop11+20022+ 30033 0 0 0
0 I21022-T10p11+ 131033 0 0

L(p) = +
0 0 —p22(T20+T21)+T32033 0

0 0 0 —p33(T30+031+132)
0 —Po1¥1  —Po2¥2  —Po3V4
—-pr1 0 —pura —purs
, (5.27)
—P20Y2  —P2173 0 —P23Y6

—P30¥s  —P31Ys  —P32Ve 0
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onde a primeira matriz € chamada de matriz de decaimento e a segunda ¢ chamada de matriz

de defasagem. Com posse do Liouvilliano e do Hamiltoniano do sistema podemos calcular

& Concorréncia
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Figura 5.29 - Populagdes Excitonicas e Concorréncia em funcio do tempo. Neste graficos foram
usados os seguintes pardmetros: Q, = Q_ = 0.1meV, § = 0.5meV, 'y = ;o = 1meV,
Iy =T3=I3=T53=0.

a dindmica exciténica usando 5.10, onde devemos resolver um sistema de 16 equacdes
diferenciais temporais acopladas, onde cada uma das solucdes equivale ao um elemento
da matriz de densidade. Apds termos resolvido o sistema numericamente, podemos enfim
calcular a concorréncia usando 2.56.

Note que na Fig.5.29 que a concorréncia cai abruptamente, juntamente com as
populagdes (termos da diagonal principal da matriz de densidade) devido a forte interacao
do sistema quantico com o meio externo, fazendo com que a decoeréncia seja predominante.
Observando ainda a figura 5.29 vemos que o estado inicial utilizado € um estado de Bell,
tendo em vista que a concorréncia parte do maximo permitido, e vemos que mesmo com esse
estado privilegiado para o emaranhamento do sistema excitonico ndo fora suficiente para se
ter solucdes estaciondrias nao nulas. Analisaremos na sec¢do seguinte que o acréscimo de uma
cavidade ao sistema exerce um papel fundamental contra os mecanismos de decoeréncia.
Vemos na Fig.5.30 que a concorréncia pode ser alterada variando o valor do exchange.
Essa propriedade serd mais usada no préximo sistema a ser estudado, pois se viu que os
efeitos de decoeréncia em todos os casos estudados no presente sistema sempre derrubam
a concorréncia, mostrando que o mesmo deveré ser alterado para que possamos alcancar
estados estaciondrios ndo nulos.
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Concorréncia

tempo(ps)

Figura 5.30 - Concorréncia em funcio do tempo com diferentes valores de 6. Neste grafico foram
usados os seguintes parimetros: g, = g, = 0.1meV , Ty =Ty = 1meV e
Iy =T3 =03 =I3=0.

5.1.2 Qubits de Excitons Claros em uma Nanocavidade

Traremos nessa se¢do o estudo de éxcitons claros localizados em diferentes vales,
acoplados por dois modos de cavidade. Consideramos uma monocamada de WSe, integrada
em uma cavidade Optica bimodal de simetria circular. Os vetores de base que formam o
sistema descrito acima sdo do tipo |c;,c5,€;,e,), onde |e;) e |e,) sdo os estados dos éxcitons nos
vales K e K’ (RUAN et al., 2022), respectivamente e podem valer em ambos os vales, IOK,K,> e
|1 K,K,) e |c;) e |c,) sdo os estados de Fock para os modos da cavidade de polarizacdo R (direita)
e L (esquerda), respectivamente e podem valer em ambos os modos |OR,L> e |1R,L>. A base
do estado de Fock é numericamente truncada para qualquer valor esperado relevante e ndo
muda quando o tamanho da base aumenta em um, extrapolando o limite acima estabelecido,
isto é, é permitido no maximo um féton criando éxcitons em cada um dos vales. Podemos
notar que através da base que foi estabelecida e dentro dos limites dos estados do sistema
excitonico e da cavidade, que se terd uma colecdo de 16 estados possiveis. Diferente do
sistema anterior, ndo poderemos explicitar matricialmente o Hamiltoniano e o Liouvilliano,
como também os vetores das bases que o formam, por se tratar de matrizes de ordem 16,
deixando assim invidvel sua exposicao explicita, logo usaremos a nota¢ao de operadores, que
¢ mais compacta. O Hamiltoniano do sistema sob a aproximacio de onda girante (RWA) é
descrito por (BORGES H et al., 2022)
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H = HX +HC +HI +Hexch’ (528)

onde o primeiro termo da Eq. 5.28 é o Hamiltoniano proveniente dos éxcitons, dado por

Hy = 2 [xSE + w0} SK], (5.29)
onde
SK=TR@ - (1) (1) @ ¥ (5.30)
€
SK=1R@ 1P @ 1 ® (|1)g (1) » (5.31)

em que 1% e 1%, 1¥ e 1¥ sdio os operadores identidades definidos nos espacos vetoriais dos
modos da cavidade R e L e dos éxcitons nos vales K e K’, respectivamente. (FERNANDEZ,
2016). Além disso, as energias hwy = Ey, + E; e hol, = Eg( — E, onde E}, sdo a energia
do éxciton do vale r de campo zeroe E, = g g,B € a energia de Zeeman, u é o magneton de
Bohr e g, é o fator de Lande para éxcitons claros do material WSe, (FORSTE et al., 2020). O

Hamiltoniano da cavidade bimodal é
H,. = hw,a’a + haw,b'b, (5.32)

onde os modos de cavidade sao descritos pelos operadores bosonicos a’a e b'b. Os operadores
a’ (b") e a(b) criam e aniquilam éxcitons no vale K(K’) respectivamente, e suas formas
explicitas (em formato de operadores) sdo

a=(]0), (1) ® 1' ® 1¥ ® 1¥' (5.33)

b=18® (]0), (1],) ® 1¥ ® 1¥. (5.34)

A frequéncia da cavidade de cada modo € dada por w, e w,. Para satisfazer as regras de
selecdo optica, o modo a (b) é circular a direita (R) (esquerda (L)) . O terceiro termo de (5.28)
¢ a interacdo éxciton-cavidade, que pode ser escrita como

H=g [ad(1F1r®sX®1X)]+g_ [b (1*® 1" ® 1¥ ® S¥')]| + h.c, (5.35)

onde, g, representa a forca de acoplamento entre os éxcitons claros nos vales K(K’) com

. — . s KK’ KK’
os modos da cavidade , h.c significa o conjugado Hermitiano , S, = [1)g x, (O]g €S- =
|0)x x+ (1| x- Finalmente, o ultimo termo de (5.28) refere-se a interagdo Coulombiana de
exchange entre os éxcitons claros, dado por

§e—2ie(nR R 1" ®SK®SK) + gem(ﬂR ® 1" ® SX @ sX), (5.36)

Heonh = )

onde 6 € o angulo no plano polar xy.
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A dinamica é estudada por meio do operador da matriz de densidade p(¢t) do sistema
composto formado pelos dois éxcitons claros nos seus respectivos vales e a cavidade bimodal.
Sua evolucao temporal é dada pela Equagdo Mestra de Lindblad 4.66, onde o Liouvilliano
L(p) = L + Loy descreve as contribuigdes da decoeréncia para a dindmica, sendo £y,
o operador para decoeréncia excitonica, onde usaremos os seguintes operadores de colapso

! !
KK & 55D de forma que

+

F ! 7 ’ ’ ! /
Lin = 7" [25?“‘ )pSKED _ pGKIKIGKIK') _ gR(K) gK(K )p] , (5.37)
e L, € o contribuicio para a decoeréncia do campo da cavidade que pode ser expresso como
Loy = g (2apa’ — pa'a —a'ap) + g (2bpb" — pb™b — bbp),

onde x ¢ sua respectiva taxa. Dentro deste contexto, exploraremos a dindmica do sistema
dissipativo e analisaremos o comportamento dindmico do emaranhamento quantico entre
qubits excitonicos. Para este proposito, consideraremos dois tipos de estados iniciais, o
primeiro €

%) = ) ® [¥F). (5.38)

em que o subsistema excitonico estd em um estado ndo correlacionado (ndo emaranhado)
[bx) = [1)x ® |0)/, enquanto que o campo estd em um estado linearmente polarizado, que
corresponde a um estado de Bell, que ¢ maximamente emaranhado (TOKMAN; WANG;

BELYANIN, 2015), l,b? > = — (10)¢ |1y, + 1), |0), ). O segundo estado inicial que considera-
mos €

2

¥s) = [¢5%) ® [¥). (5.39)

¢}b;> =C, |O>K |1>K, + C, |1>K |O>Ku €o
¥r) = 10); |1);. Aqui, [C,* + |Cy> = 1,se B=0e

onde os éxcitons estdo em um estado emaranhado,

campo € dado por um estado de Fock,
1

quando EX, = EK Jentdo C, = C, =

0x’ V2
Vamos definir a dessintonia de energia entre os modos do campo e os éxcitons como
Ag = ES, — ho, (5.40)
e
Ay = EX. — hay, (5.41)

Se as energias de dois modos sdo estritamente iguais, entdo Ay = Ag,. No entanto, as
imperfeicoes da simetria da cavidade podem modificar a energia dos modos levando a uma
pequena diferenca entre as dessintonias no vale K e K’, ou seja, Ag # Ag,. Em nosso sistema,
os dois estados do éxciton sdo acoplados indiretamente via campo da cavidade, servindo
como um sistema de dois qubits. O emaranhamento de dois qubits é quantificado por meio
da concorréncia 2.56 que pode ser obtida da matriz de densidade reduzida dos éxcitons py.
Essa matriz de densidade reduzida carrega apenas a dinamica dos éxcitons considerando



76

os efeitos de todas as interacdes contidas no Hamiltoniano total. Obtemos py calculando o
traco parcial da matriz da matriz de densidade geral do sistema, como foi realizado em 4.91
logo temos(NIELSEN; CHUANG, 2000)

px = Tr.(ps), (5.42)

onde o indice c se refere as varidveis do campo da cavidade. Para calcular a concorréncia
excitonica, devemos resolver a Equacdo Mestra de Lindblad, considerando o Hamiltoniano
completo 5.28, levando em consideracio a decoeréncia excitonica 5.37 e de perda de cavidade
5.38. Uma vez obtida a matriz de densidade total do sistema pg(t) (matriz essa que é obtida
apos a solucdo de um sistema de 256 equacdes diferenciais acopladas, onde cada equacio
equivale a um elemento da matriz de densidade), aplicamos a opera¢do de trago parcial 5.42
para obter a matriz de densidade reduzida do sistema excitdnico, py. Em seguida, calculamos
a concorréncia C(p), que deve nos informar sobre o emaranhamento resultante das multiplas
interacdes dos éxcitons com os campos da cavidade . Também avaliamos a concorréncia
estaciondria, C(p)(t — o0), que € obtida para tempos suficientemente longos, onde ndo se
observa variagcdo temporal da concorréncia (BORGES H et al., 2022).

O resultado baseado em dindmica unitéria, assumindo que o estado inicial do campo é
um estado de Bell (C(p) = 1), onde desligamos todos os canais de espalhamento que causam
a decoeréncia do campo e dos éxcitons (£ (p(t)) = 0) pode ser observado na figura 5.31.
Como nio foram considerados mecanismos de decoeréncia, verificamos que a concorréncia
oscila periodicamente e atinge seu valor maximo em momentos bem definidos.

Esse comportamento indica que, em dindmica unitaria, h4 uma efetiva transferéncia
de emaranhamento entre o campo quantico e o subsistema do éxciton. Vamos demonstrar
que essa transferéncia também pode ser efetiva em dindmicas ndo-unitarias (£ (o(t)) # 0) e
leva a0 emaranhamento excitonico estaciondrio. A menos que mencionado explicitamente,
os seguintes parametros sdo usados nos célculos: § = §, = 0.6meV (MOLAS et al., 2019)(RO-
BERT et al., 2017), acoplamento de modos de cavidade com os éxcitons g, = g_ = 0.1THz,
e as taxas de perda I'y = 'y, = 1THz (DE; LAKE, 2017), ¥ = x, = 0,243THz (DE; LAKE,
2017). A concorréncia estacionaria é mostrada na Figura 5.32, C(p)(t — o) em funcdo das
dessintonias Ax e A, em B = 0 para os dois estados iniciais (a) |¥,) e (b)|¥p).

Dois recursos interessantes sdo exibidos: Um € o impacto do estado inicial na concor-
réncia, e a outra é a dependéncia da concorréncia em relacio as dessintonias (Ag, Ag/). Para
o sistema com dessintonia ressonante (A = Ag,), se o sistema evolui do estado inicial |¥,),
a concorréncia aumenta inicialmente e depois oscila com o tempo , finalmente satura em
seu valor maximo de C(p) ~ 0.3. Em contraste, se o sistema estd no estado inicial |¥3), a
concorréncia tem uma queda em Ay = Ag, e um valor estaciondrio de C(p) ~ 0,9 na regido
ampla da figura onde Ay # Ay . A fisica embutida na figura 5.32 pode ser entendida da
seguinte forma: Se Ay = Ag,, entdo o acoplamento entre os éxcitons e os modos de cavidade

¢ grande. Para o sistema com um estado inicial |¥,), o subsistema dos f6tons maximamente
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Figura 5.31 - Populagoes nos vales K(K’) e Concorréncia em funcao do tempo usando o estado
inicial |W5) Neste calculo foi considerado todos os temos de decoeréncia iguais a
zero(£L [p(1)] = 0)

emaranhados transfere parte de seu emaranhamento para os éxcitons, levando a um au-
mento da emaranhamento do sistema excitonico. Este comportamento € mais pronunciado
para Ay < 2meV. Por outro lado, para o sistema com um estado excitonico inicialmente
emaranhado |¥;), ele pode transferir uma fracdo de seu emaranhamento para o subsistema
dos fotons. Isso causa uma diminui¢do abrupta no emaranhamento excitonico na regidao
definida por Ay = Ay, onde o acoplamento éxciton-campo € mais eficiente. A oscilacdo
apreciavel da concorréncia dos éxcitons na escala de tempo de picossegundos evidencia a
transferéncia de emaranhamento entre os dois subsistemas. Além disso, os canais de espalha-
mento provenientes da decoeréncia provoca um comportamento assintdtico das populacoes
excitonicas, estacionando o emaranhamento no intervalo C(p) < 0.3.

As Figuras 5.33 e 5.34 mostram a evolucdo temporal da concorréncia dos qubits
de éxcitons para diferentes valores da forca de interacdo de troca elétron-buraco (). As
curvas nos graficos 5.33 (a) e (b) sdo obtidas assumindo que |¥,) € o estado inicial, enquanto
que nos graficos 5.34 (a) e (b) mostram as concorréncias com um estado de Bell para os
éxcitons, onde portanto, o estado inicial é |¥5). Em 5.33, para os sistemas com dessintonias
ressonantes (Ay = Ag/) e ndo ressonantes (A # Ag/), a concorréncia ndo exibe uma
diferenca observavel. Nota-se que 6 s6 desempenha um papel em estagios iniciais da dinamica
da concorréncia. Com o passar do tempo, a concorréncia evolui para um estigio estacionario

devido a decoeréncia. Em ambos 0s casos, a concorréncia estacionaria é de cerca de 0,25.
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Figura 5.32 - Concorréncia C(p)(t - o) em funcio de dessintonias do campo exciténico quando
B = 0T. O painel (a) é para o estado inicial |¥4). O painel (b) é para o estado inicial
|¥3). (veja o texto para uma descricdo dos estados iniciais). Os seguintes parametros

sdo usados nos célculos: § = §, = 0.6meV (MOLAS et al., 2019; ROBERT et al., 2017),
acoplamentos dos modos éxciton-cavidade g, = g_ = 0.1THz, e as taxas de
decoeréncia I'y = I'yy = 1THz (DE; LAKE, 2017), ¥ = x, = 0,243THz (DE; LAKE,
2017). Os pontos em cinzas no painel (b) representam os dois conjuntos de parametros
de dessintonias (Ag, Ags) usados na maioria dos calculos.(BORGES H et al., 2022)

Quando o estado inicial é trocado de |¥,) para |¥3), porém, a concorréncia apresenta uma
evolucdo temporal e dependente de § , veja os graficos 5.34 (a) e (b).

O emaranhamento de qubits excitonicos decorrentes do estado inicial decai rapida-
mente nos primeiros picossegundos da dindmica. Esse comportamento depende apenas
ligeiramente de §. Isso € atribuido a alta taxa de recombinagdo excitdonica. Ao contrario do
caso anterior mostrado na figura 5.33, a evolucdo temporal da concorréncia depende forte-
mente das condicdes de dessintonia. Chama a atencdo o comportamento da concorréncia
no caso mostrado na figura 5.34 (a). Aqui, o estado inicial dos éxcitons corresponde a uma
superposicdo dos estados de Bell. O subespaco desses estados se comporta como um sis-
tema de dois niveis acoplado pelo exchange (&). Este subespaco € relevante para a dinamica
de todo o sistema, uma vez que os estagios iniciais da evolucio temporal sdo governados
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Figura 5.33 - Evolucéo temporal da concorréncia excitdnica em B = 0T para diferentes §. Em ambos
os graficos (a) e (b) usamos o estado inicial |¥,) . Na figura superior temos uma
dessintonia ressonante (Ax = Ags), enquanto na figura inferior corresponde & uma
dessintonia ndo ressonante (Ag # Ag/).

pelo exchange e o estado inicial, que por sua vez estd emaranhado, é essencialmente um
autoestado desse subespaco. A recombinacdo do éxciton forca a concorréncia a diminuir
rapidamente para 0,5, independente do valor do acoplamento do exchange. A medida que
o tempo aumenta, o acoplamento 6ptico entra em dindmica, o acoplamento efetivo entre
o sistema excitdnico e o campo agora inclui exchange como ~ 4/ 82 + g2. Assim, aumen-
tando o exchange, o acoplamento éxciton-campo efetivo aumenta e o sistema excitonico
transfere uma fracdo de seu emaranhamento para o campo. Para ¢t > 5 ps, entretanto, a
concorréncia C(p) diminui linearmente com o tempo com uma inclinagdo muito pequena
da ordem de 107 para § < 2§,. Portanto, pode-se considera-lo aproximadamente como
uma concorréncia estaciondria. No entanto, para um exchange forte (6 > 29,) altera-se esta
situacdo, suprimindo o emaranhamento dos qubits (BORGES H et al., 2022).

No caso de Ay # Ag,, mostrado em Fig.5.34 (b), o acoplamento entre os éxcitons
e o campo da cavidade € menos eficiente, o que desfavorece a transferéncia de emaranha-
mento dos éxcitons para o campo. Mas a interacdo desse mecanismo e a grande taxa de
recombinacio excitonica resulta em uma diminuicdo pronunciada do emaranhamento dos
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Figura 5.34 - Evolucéo temporal da concorréncia excitdnica em B = 0T para diferentes §. Em ambos
os graficos (a) e (b) usamos o estado inicial |¥3) . Na figura superior temos uma
dessintonia ressonante (Ax = Ag), enquanto na figura inferior corresponde a uma
dessintonia ndo ressonante (Ag # Ag/).

éxcitons nos primeiros picossegundos. Curiosamente, com o passar do tempo, a interferéncia
quantica governada pelo exchange cria uma superposi¢do dos estados de Bell estacionarios
do éxciton que sio autoestados do Hamiltoniano excitonico em B = 0. Consequentemente, 0
emaranhamento cresce e a concorréncia pode atingir um valor muito alto, proximo a um. E
interessante lembrar que a transferéncia de emaranhamento € amortecida pelos mecanismos
de perda da cavidade. No entanto, em tempos curtos os processos dissipativos produzem
uma diminuicio acentuada da concorréncia, o emaranhamento transferido para o campo é
rapidamente amortecido devido a acdo das perdas da cavidade, o subsistema excitdonico é

levado a um estado estaciondrio de concorréncia quase que maxima.

Até agora, concentramos nossa atenc¢ao principalmente na concorréncia dos qubits de
, . . K _ KI . . _ /
éxcitons nos estados degenerados do vale, ou seja, Ej, = E, 0 que implica que hwy = haw}.
Como se sabe, um campo magnético externo pode aumentar a degenerescéncia do vale
dos estados excitonicos em monocamadas de TMD devido a divisdo do vale de Zeeman.
Isso nos permite estudar o emaranhamento de dois estados excitonicos ndo degenerados

nos vales K e K’, sujeito a um campo magnético externo B = 0,5T ao longo do eixo z, que
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Figura 5.35 - Igual a Fig.5.33 mas para B = 0.5T. As curvas mostradas nos graficos (a) e (b) sdo
obtidas com o estado inicial |¥ ), Grafico superior corresponde a dessintonia
ressonante (Ag = Ags), enquanto o grafico inferior correspondem a dessintonia nao
ressonante (Ag # Ag/).

produz uma divisido do vale de Zeeman de 0,12 meV. Embora essa divisdo seja pequena
em comparag¢do com outras escalas de energia do problema, ela pode induzir um impacto
profundo no comportamento da concorréncia. Nas figuras 5.35 e 5.36 mostram que para
um valor moderado de § (6 < 29,), o levantamento da degenerescéncia do vale do éxciton
suprime o emaranhamento . Além disso, esse comportamento ocorre para um parametro
de exchange experimentalmente acessivel. Para quebrar a degenerescéncia excitonica €
necessario tornar sua dinamica mais suscetivel a efeitos incoerentes, portanto a correlagdao
entre os éxcitons induzidos por um exchange fraco ndo é forte o suficiente para levar o
sistema a um estado quase estaciondrio e manter o emaranhamento. Nos graficos (a) e (b) da
Fig. 5.35, mostramos a evolucao temporal da concorréncia dos éxcitons no sistema com um
estado inicial |¥,). Em contraste com as Figs. 5.33 (a) e (b), a concorréncia é fortemente
dependente do acoplamento de troca 6. Como mencionado anteriormente, para § < 29,,
a concorréncia diminui exponencialmente. Para ¢ > 300ps, o grau de emaranhamento
praticamente desaparece. Para valor de exchange (6 > 89,), entretanto, a concorréncia pode
estabelecer seu valor quase estacionario. Além disso, o comportamento da concorréncia
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depende apenas ligeiramente da dessintonia . Nos casos de dessintonia ressonante e ndo

ressonante, o valor assintotico de C(p) ~ 0,25 para § = 164,

C(p)

A=A=TmeV

_—6=60

T=35=25,
0,2 " J—3-85,
0,0 5=16 T , | . = ——T .
0 100 200 300 400 500

tempo (ps)

Figura 5.36 - Igual a Fig.5.34 mas para B = 0.5T. Os painéis (a) e (b) correspondem ao estado inicial
|¥p). Grafico superior corresponde a dessintonia ressonante (Ax = Ag/), enquanto o
Gréfico inferior correspondem a dessintonia ndo ressonante (Ag # Agr).

Os gréficos (a) e (b) da Fig. 5.36 mostram a concorréncia de qubits de éxcitons com o
estado inicial |Wy) para vérios valores 6. Para § < 29,,, 0 emaranhamento excitonico inicial é
rapidamente amortecido. A transferéncia do emaranhamento para o subsistema de campo e
as fontes dissipativas impedem que o sistema atinja seu estado estacionario. No entanto, um
aumento da correlacdo excitonica mediada pelo exchange causa uma recuperagao progressiva
do comportamento quase estacionario da concorréncia. Portanto, o exchange pode ser
empregado para restaurar o emaranhamento excitonico, independentemente de sua condicdo
de dessintonia. Por exemplo, para § = 16§, o valor estacionério da concorréncia atinge
quase 1. Uma vez que o campo magnético externo levanta a degenerescéncia excitonica nos
vales K e K’ devido a divisdo do vale. As figuras mostradas na Fig. 5.36 sdo a concorréncia dos
éxcitons em condi¢do de dessintonia essencialmente ndo ressonante. Portanto, a Fig. 5.35
(a) e (b) exibe um comportamento semelhante com Fig. 5.36 (a) e (b) . Em comparacdo da
Fig. 5.34 (a) com a Fig. 5.36 (a), a concorréncia de dois estados ndo degenerados do éxciton é
bem diferente daquela de dois estados degenerados (BORGES H et al., 2022).
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Figura 5.37 - Evolucdo temporal da concorréncia excitonica em monocamada de WSe,
monocamada integrada a cavidade em campo magnético vertical zero (grafico
superior(a)) e 0,5 T (grafico inferior(b)) para cinco taxas de perda de cavidade, para
Ag = 7meV, Ag, = 3,5meV, a taxa de perda de cavidade é dimensionada por x = 5k,
com ko = 0,234THz e acoplamento de troca § = §, = 0,6meV. Assumimos neste
grafico o estado inicial |¥,4).

Finalmente, as Figuras 5.38 e 5.37 mostram os efeitos da taxa de perda da cavidade
x na concorréncia excitonica para § = §,, Ay = 7meV e Ag, = 3,5meV. Os resultados
mostrados nos graficos da Fig5.37 (a) e (b) sdo obtidos assumindo que o estado inicial é
|¥,), e nos graficos da Fig5.38 (a) e (b) sdo obtidos assumindo que o estado inicial (|¥g)).
Como a perda de campo da cavidade modifica significativamente a evolucio temporal da
concorréncia, usamos uma escala de tempo maior nestas figuras do que a usada nas figuras
anteriores. Por conveniéncia, k¥ ¢ dimensionado com um parametro 7, de modo que x = nx,,.
Na auséncia de campo magnético, os dois estados do éxciton sdo estados degenerados de
vale. Com o passar do tempo, a concorréncia estabelece seu valor estaciondario que depende
apenas ligeiramente de x na faixa de aproximadamente (0.1 — 1)x,. No caso ndo degenerado,
por exemplo, em B = 0,5 T, no entanto, a concorréncia inevitavelmente diminui para zero

por tempos suficientemente longos. Além disso, quanto menor a taxa de perda da cavidade,
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mais rapido a concorréncia se aproxima de zero.
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Figura 5.38 - Evolucdo temporal da concorréncia excitonica em monocamada de WSe, integrada a

cavidade em campo magnético vertical zero (grafico superior (a)) e 0,5 T (grafico
inferior(b)) para cinco taxas de perda de cavidade, para Ay = 7 meV, Ag, = 3,5meV, a
taxa de perda de cavidade é dimensionada por x = nx, com x, = 0,234THz e
acoplamento de troca § = 8, = 0,6meV. Esse grafico foi obtido assumindo o estado
inicial |Wg).

E interessante lembrar que o rapido decaimento da concorréncia pode ser contornado

| .
1500 2000

quando o acoplamento de troca ¢ grande o suficiente, por exemplo, § > 15§, veja Fig.5.36.

Portanto, a perda da cavidade desempenha um papel importante principalmente nos estagios

iniciais da dindmica da concorréncia, enquanto seu valor estacionério € apenas ligeiramente
alterado pela perda da cavidade (BORGES H et al., 2022).

5.2 Qubits de Excitons Escuros

Agora nesta secdo estudaremos um novo sistema excitonico. Vimos nos capitulo 3

que os éxcitons podem se apresentar de duas formas: éxcitons claros, que foi estudado em
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detalhes nas secOes anteriores, e 0s éxcitons escuros, que serd alvo do nosso estudo a partir
de agora. Sabemos que o éxciton escuro nao interage com a luz, e também que o seu tempo
de vida é bem maior que do éxciton claro, fazendo com que esses sistemas excitonicos sejam
bastante estudados por conta da suas aplicacdes em Computacio Quantica. Nesse trabalho
serd estudado o sistema excitonico de trés niveis, composto por um estado fundamental |0),
um estado referente aos éxcitons escuros |1) e um estado referente aos éxcitons claros |2)
conforme Fig.5.39. O Hamiltoniano que governa esse sistema, em sua forma matricial é

1)

Figura 5.39 — Diagrama de estados do sistema excitonico de trés niveis

Fonte: Rivera et al. (2015, p. 24)

o 0 &

S 0wy

com ¢, = ﬁoz.ﬁe‘m , hw,, € a energia do estado |1) e hw,, € a energia do estado |2). Fare-
mos uma transformagdo unitaria em 5.43 no sentido de deixa-lo independente do tempo,
pois sistemas governados por Hamiltonianos independentes do tempo sdo melhores de se
solucionar, do ponto de vista computacional. Essa transformacio que faremos em detalhes a
seguir é chamada de transformacgao de onda girante (RWA)(RIVERA et al., 2015). Utilizando
a equacgao de Schrodinder

o}

H [y = ihﬂ, (5.44)
ot

iremos introduzir um operador unitério (rotacdo) U, tal que UU' = 1. Multiplicando U do

lado esquerdo e UU" do lado direto de ambos os lados da equacdo de Schrodinger temos

80U )

3 (5.45)

UTHUU' |p) = ik

Sabendo que

U'lpy=1[4), (5.46)
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logo temos
oU |y’
U'HU |¢§') = ihU’ a|;’b >. (5.47)
Usando a regra do produto para derivacdo podemos escrever
o \¢>
U'HU |[¢') = ihU" \zp Y+ U——|. (5.48)
Aplicando U' nos termos entre parénteses, temos
, )
U'HU[Y') = hUT |z,b ) +ihUTU—L— 5 (5.49)
logo obtemos
a !’
U'HU|¢') — ihU” aaU ¥') = ih%, (5.50)
e concluimos que
LS9
(UTHU thT ) |zp T (5.51)

Se compararmos a equacao acima com 5.44 vemos que o termo entre parénteses ¢ uma

espécie de Hamiltoniano transformado, é de fato podemos escrever esse novo Hamiltoniano

H' como U
H =U'HU — ihUt— 5 (5.52)
Enunciaremos a forma geral para U, que € do tipo
U = eldt, (5.53)
onde
0 0O
A=|0 0 0]. (5.54)
0 0 w
Fazendo 7 = 1 e substituindo U em 5.52 temos
0 0 Q
H=[0 w, 0], (5.55)
Q 0 ¢

onde Q = i, .E é chamada de frequéncia de Rabi, e § = w,, — w. Usando a equacdo mestre
de Lindblad 5.10 onde, usaremos o seguinte Liouvilliano

P10 + P22 0 0 0 —Po171 —Po2?2
L(p) = 0 P2l — Pl 0 + | —P10?1 0 —P12V3 |
0 0 —022(Ty0 + ') —P2V2 —P2Y3 0

(5.56)
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onde, diferentemente do sistema anterior, em que tinhamos 256 equacoes diferenciais acopla-
das, podemos para esse sistema expor as equacdes dinamicas provindas da equacio mestra
de Lindblad, que sio:

Poo = —Qi (P20 — Po2) + P11l10 + P2l20 (5.57)
Por = —i(Qpx — Poi@i0) = a1 (5.58)

Poz = —1[Qp2 — Qpoy — 6P02] — P22 (5.59)
Pro = =i(P1p@10 = QP12) = P1o¥1 (5.60)

P11 = Pnls — Pl (5.61)

P12 = —i w1001 — QP10 — 8p12] — T3p12 (5.62)
P20 = —1[Qpoo + 8Pz — QP2a] = V2020 (5.63)
P = —1[Qpo1 + 0051 — W10l = V3Pn (5.64)
P2 = —Qi(py, — P20)—P,,(T20 + Ta). (5.65)

Fazendo p;; = 0 podemos resolver o sistema de equagdes lineares, encontrando assim as
solucoes estaciondrias, ou seja, as solucdes onde nio hd variacdes nas populacdes no decorrer
do tempo. As solugdes estaciondrias para o nosso sistema sao

(TyoT'06 + T’y 6 + Ty 1—‘20}’5 + T10T217§ + 2T,7,0%)

Poo = ) > 2 2 (5.66)
[pl508 — Tyol6 + [yol0y; + Tiolnyy + 4007202 + 2T57,Q
Po1 = P10 =0 (5.67)
oy = —QI' 200 + QI[56 + QI'yoogyai — QiloIn 750 (5.68)
02 = .
[o0082 — T30y 82 + Tylay; — Tilnys + 4050y, Q02 — 2I0,,y,02
P20 = Pgy (5.69)
2I,,7,02
P = e - - (570)
[olp06 — T'yplp6 + [ola0y; + Thola1y; + 4007207 + 2T 7,Q
P12 =P =0 (5.71)
2T, 7,02
pn = 1072 (5.72)

[g506% — T'ypl5;6% + Florzoyg - F10T217§ + 400y, Q% — 2I5,y,Q2 ,

onde p;; = ,oji. Simplificando as equacdes da diagonal principal, ou seja, fazendo p; = n;,

temos

nlrlo + nzrzo +a (nz - no) =0 (5.73)
1y (Tyo + Iap) + a(ny — 1) (5.74)

no + 1’11 + I’L2 = 1 (5.75)



88

2
onde a = % . Podemos também simplificar p,, como
73
Q
P = (iy,—9), (5.76)
T (e)+Q+ap)
onde 8 = Lot Na figura 5.40 notamos que as solugdes analiticas para os estados

T1o(T20+T21)
estaciondrios coincidem com as solucdes numéricas obtidas usando o sistema de equacdes

diferencias acopladas. Notamos ainda que quando usamos o sistema de equacdes diferencias
temos mais informacao do sistema quantico nos instantes iniciais da dinimica. Esse fato
também ocorre quando se usa as equacdes de taxas (onde fazemos também as derivadas
temporais iguais a zero), mostrando assim que o formalismo da matriz de densidade ¢ um
modelo que traz consigo mais informacdes do comportamento populacional do sistema em
estudo. A absorcdo A pode ser calculada como I'm {p,,}, logo temos (RIVERA et al., 2015)

A= Qy,
(P4 +Q+ap)

(5.77)

5.2.1 Relac¢do Entre os Formalismos da Matriz de Densidade e das Equacgoes

de Taxas

Geralmente os operadores de colapso que sdo inseridos no Liouvilliano, levam em
conta somente termos de espalhamento favoravel (de um nivel maior para um nivel menor
de energia), porém se adicionarmos os operadores de colapso também considerando espa-
lhamento desfavoravel (de um nivel de energia menor para um nivel de energia maior, tal
como ¢é feito usando o formalismo das equacdes de taxas) o Liouvilliano pode ser escrito, na

sua forma matricial como:

T10P11+T20022=T01P00=T02000 0 0
L [p(t)] = 0 I1p22=Tr0P11+ 01 P00 —T12011 0 +
0 0 —p22(T20+T21)+ 02000+ 12011
0 —Po1 %Flo—%rmpm—%rozpm—%rlzplo —.002é(F20+r21)—érmpoz—%rozpoz
—Plo%rlo—érmplo—%rozplo—érlzpm 0 —P12%(F10+rzo+F21)—§r12P12
—on%(F20+F21)—%Fmpzo—érozpzo —Pn %(F10+FZO+F21)_§F12921 0

(5.78)

Se nos fazermos %(F10 + Ty + Ty, + T'n) = 74, %(on + Ty +Ty+T,) =y, e

%(Fm + ')y + I'5; + T'1,) = ¥3, na segunda matriz, temos
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Figura 5.40 - Dinamica excitonica do sistema de trés niveis: Foram usados os seguintes pardmetros:
Iy =0.1ueV, 'y = 0.005ueV, I'y; = 0.2ueV, wyy = 2eV, wig = 1.95eV,w = 1.93eV e
Q = 0.12eV. Notamos que as solucdes referentes a matriz de densidade tendem a um
estado estaciondrio devido a relaxacdo provenientes do Liouvilliano coincidindo com

~ C . . ~ A d
as solucdes estaciondrias oriundas do sistema de equacdes homogéneas (d—f =0).

Notamos também que para qualquer intervalo de tempo temos pgg + P11 + P2 =1
como também n, + n; + n, = 1. (GUPTA et al., 2021)

Fonte:Feito pelo autor

T10011 4120022 =T 01000 =T 02000 0
0 I21p22—T10P11+ 0100012011 0
£1p(0)] = ;
0 0 —p22(T20+T21)+T 02000+ 12011

0 —Po1¥1 —PY2
—P1071 0 —enavs| (5.79)
—P2072 —P2173 0

onde a primeira é a matriz de decaimento e a segunda ¢ a matriz de defasagem.
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Vamos agora considerar um sistema de trés niveis sob a perspectiva das equacoes

de taxas. Estamos adotando g = =2, onde (taxa de criacdo de éxcitons), onde T} i = L. As
oo Tij

equagdes de taxas para esse sistema sao

dn n n n n
2, 22 (5.80)
dt Tz Tz T To

dn n n n n
a2, A (5.81)
dt Tor Tor Tio T2

dn n n n n
=1l 2_2_2 (5.82)
dt Tio T0 To1r To2

Vamos analisar a matriz de decaimento, vamos chama-la de D (p(t))

T0p11+120022—T01P00—T02/000 0 0
ﬂ(p(t)) = 0 I'21022—T10P11+ 01000~ T 12011 0 . (583)
0 0 —p22(T20+T21)+T 02000+ 12011

1 . . .
Usando I';; = — e fazendo n, = , N, = en, = , € em seguida substituindo na
ij 0 00 1 11 2 22

Tij
matriz acima, podemos escrever

Lyl M 0 0
T10 720 To1 To2 " " " "
2 1 0 1
D(p®) = 0 S 0 . (584
0 0 - T S

Vemos que o elementos da diagonal principal da matriz de decaimento sdo exatamente
iguais ao lado direito das equacdes de taxas, portanto, as equacdes diferenciais provenientes
da equacdo mestre de Lindblad que ficam na diagonal principal (referentes as populagdes)
em que somente temos a contribuicdo da matriz de decaimento (pois as contribui¢cdes da

matriz de defasagem sé interfere nos elementos fora da diagonal principal ) sdo do tipo

dp;; dn,
dt dt’
com isso a equacdo 5.85 relaciona o formalismo da matriz de densidade com o formalismo

= i[H,p] + decaimento = i[H,p] + (5.85)

das equacoes de taxas. Como exemplo a equacdo referente a p,,(Populacées do estado |2),
éxcitons claros) pode ser escrita como:

dn,

Pn =1(2|Hp|2) =i Q2| pH |2) + —=.

(5.86)

Substituindo pela equacio de taxa correspondente temos

n n n n
P =1(2IHp|2) =i (2] pH [2) + =+ — — —= — =, (5.87)
12
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~ 1
e usando novamente a relacdo I';; = — temos
Tij

P =2/ Hp |2) —i(2| pH |2) — p2p(T0 + I'y1) + Topp00 + 12011 (5.88)

5.2.2 Célculo da Fotoluminescéncia de um Sistema formado por Qubits de

Excitons

Ao sistema de trés niveis tratado anteriormente, onde consideramos apenas o vale
K, iremos adicionar o vale K’, analogamente como foi feito ao sistema descrito em 3.3.3.
Com as solucdes estaciondrias das equacdes de taxas € possivel calcular varias propriedades
fisicas importantes, como a fotoluminescéncia (PL), que consiste na emissdo de luz de uma
amostra, quando a mesma ¢ submetida a um estimulo externo, que no nosso caso ¢ a luz
incidente. Como o sistema é composto por éxcitons claros e escuros, a motivacdo do nosso
estudo consiste em fazer com que os éxcitons escuros fiquem brilhantes (medidos pela
fotoluminescéncia) usando um mecanismo que nio seja a incidéncia de luz, pois como ja
foi falado anteriormente, essas quasiparticulas ndo interagem com os f6tons de luz. Esse
processo € importante tendo em vista que os éxcitons escuros tem um tempo de vida bem
maior do que os éxcitons claros, sendo portanto mais estaveis e com isso o seu estudo é
de extremo interesse para a Computacdo Quantica. O mecanismo que iremos utilizar para
realizar esse processo € introduzir um campo magnético no plano da amostra. Com isso, tanto
os éxcitons claros como os escuros terdo seus estados misturados, assim (VASCONCELOS
et al., 2018)

IXD)™ = Gge |XT) — ae™ |XT) (5.89)

IXDY™ = @, |XE) + Qe |XT), (5.90)

onde |X[) e |X{) sdo os estados dos éxcitons claros e escuros no vale 7, respectivamente, e 6 é
o angulo do campo magnético no plano. O indice "mix"estd sendo empregado para significar a
mistura dos estados excitonicos. Nota-se que na auséncia do campo a,, = a,. = 0. Definindo
que a intensidade de fotoluminescéncia pode ser calculado, para o caso dos éxcitons escuros
(%,) como

Pe = |ace*T1ony, (5.91)

onde |a,.|* é a fragdo da populagdo dos éxcitons escuros que foram clareados. Para o caso do

éxcitons claros (P,) podemos escrever
j)c = |acc|2F20n2' (592)

Como o vales K e K’ sdo acessados por luz circularmente polarizada, as suas emissoes

também devem ter a mesma natureza (quando um elétron decai de um nivel maior de
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energia para um nivel menor ha emissdo de um féton). Com isso podemos definir o grau de
polarizacao do vale para os éxcitons escuros como
_ P e P ,e
PE = m, (5.93)
onde 7', é a intensidade de fotoluminescéncia referente aos éxcitons escuros no vale K'.
Analogamente o grau de polariza¢do do vale para os éxcitons claros é definido como
_ P c P ,c
T (5.94)

onde ', ¢ a intensidade de fotoluminescéncia referente aos éxcitons claros no vale K’. Como

SD T T T T T T T T T
ey citon Claro

45 T — [y cilon Escuro

40T T

Folarizacdo do Vale(%)

Campo Magnético(T)

Figura 5.41 - Polarizacgdo do vale: Nota-se que a polarizacdo do vale se mantém constante no caso
dos estados referentes aos éxcitons claros. Isso se deve ao fato de termos aplicado um
campo paralelo ao plano da amostra (6 = %rad), fazendo com que a polarizagdo do
vale referentes aos éxcitons escuros varie com o campo. Nota-se também que em B = 0
T nio ha ha mistura dos estados exciténicos(os éxcitons escuros ndo brilham).

Fonte:Feito pelo autor

serd analisado espalhamentos de um nivel menor de energia para um de um nivel maior,
devemos, portanto, introduzir as equacdes dinamicas o fator 3.37, como foi detalhado em
3.3.3. A diferenca de energia que aparece em 3.37 é definida como

L &upB)

Eg - EeT = Ac + Tgs:uBBJ_ + > (595)
20,
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onde E! € a energia do éxciton claro no vale 7, E; ¢ a energia do éxciton escuro no vale 7,
g, = 2 é o fator g do spin, uz € o magneton de Bohr, B . = Bcos(9) é a intensidade do campo
magnético perpendicular & amostra , §|| = Bsen(0)¢é a intensidade do campo magnético
paralela a amostra e A, € a diferenca de energia que ha entre as bandas de conduco por
conta da interacdo spin-Orbita. Nos nossos calculos estamos interessados na mistura que
h4 entre os estados referentes aos éxcitons claros e escuros, e isso se d4 quando o campo
magnético aplicado é paralelo ao plano da amostra (VASCONCELOS et al., 2018).

Na figura 5.41 vemos que o efeito do campo aplicado no plano da amostra (6 = grad)
ndo altera a polarizacao do vale referente aos éxcitons claros. No ponto de intersecao das
duas curvas (B = 0 T) vemos que ndo ha criacdo de éxcitons escuros brilhantes. Na figura

Excitan Clara
0.9r — i o0 Escuro T

Fotoluminescéncialu.a)
© 2 2 o
= cn o -l

=
[
T

=~
M

01

10

Campo Magnético(T)

Figura 5.42 - Intensidade de fotoluminescéncia em fun¢do do campo magnético do plano: Nota-se
que analogamente o que aconteceu com a polarizacio do vale, a alteracdo do campo
magnético no plano ndo alterou a intensidade de fotoluminescéncia dos éxcitons
claros, como era previsto.

Fonte:Feito pelo autor

5.42 temos a intensidade de fotoluminescéncia em funcido do campo magnético. Vemos que
analogamente o que aconteceu em Fig. 5.41 ndo temos alteracdo da intensidade de fotolumi-
nescéncia dos éxcitons claros, pois os estados dessa classe excitonica se mantém inalterados

com a mudanca do campo magnético no plano da amostra, o que nao acontece com 0s
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éxcitons escuros, que tem seus estados alterados com o campo. Para calcularmos o espectro
de fotoluminescéncia em funcdo da energia, usaremos a seguinte Lorentziana:(RICHE, 2020)

P(E))

PE) = E_[Eo_smw')coth(%_l)] ’

(5.96)
1+

r2

onde I" é alargura do pico a meia altura, P(E,) é aintensidade de fotoluminescéncia (altura do
pico), E, é a energia do éxcitonem T = 0, S = 2 é um fator de acoplamento e (hw’) = 30meV
€ o valor esperado para energia do fonon.

1,0
——50T

08 —— 40T
3 30T
5 ——20T
S 0,6 - 10T
s 0T
(]
(O]
£
£ 0,4
>
3
3
L

0,2 1

0,0 —— —

1,37 1,38 1,39 1,40 1,41 1,42 1,43

Energia(eV)

Figura 5.43 - Espectro de fotoluminescéncia & 50K dos éxcitons escuros em funcio da energia: E
notado que a intensidade de fotoluminescéncia aumenta a medida que a intensidade
do campo magnético no plano aumenta, como era previsto (SCHWARTZ et al.,
2015)(SHAN et al., 2022).

Fonte:Feito pelo autor

Para os célculos de fotoluminescéncia usamos os seguintes parametros: 7,, = 14ps,
Tyo = 2808, Ty; = 1ps, Ty = —Bcos(6)+1ps, A, = 36meV, E, = E, + A; - A? ~V,E, = E,+
% + % —Vep,onde E, e E, s30 as energias dos éxcitons claros e escuros, respectivamente, E, =
2,5eV ¢ a energia do gap, A, = 460meV ¢ a diferenca de energia das bandas de valéncia por
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conta da interacdo spin-orbita e V,, = 0.79eV € a interacao elétron-buraco (VASCONCELOS
et al., 2018). Na Figura 5.43 vemos como a intensidade de fotoluminescéncia dos éxcitons
escuros no vale K se comporta com o aumento do campo magnético paralelo ao plano da
amostra. Notamos o aumento significativo dos picos, demostrando que o campo magnético
com essas propriedades mistura os estados excitonicos, fazendo com que os éxcitons escuros
fiquem brilhantes, podendo com isso serem operados como qubits excitonicos.
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Figura 5.44 - Espectro de fotoluminescéncia dos éxcitons claros e escuros no vale K em funcio da
energia a 50K: Nota-se que quando o angulo € de 0 rad, significando que o campo
magnético é perpendicular ao plano da amostra ndo h4 mistura nos estados
excitonicos, fazendo com que nfo haja clareamento dos éxcitons escuros. Fazendo o
angulo igual a %rad temos uma componente ndo nula do vetor campo magnético no

plano da amostra fazendo com que haja clareamento de alguns éxcitons escuros. Em
. A e /e . Jor 7
contrapartida quando o angulo é de 3 rad, ou seja quando o campo magnético esta

contido paralelamente ao plano da amostra temos mistura dos estados excitdnicos,
fazendo com que mais éxcitons escuros brilhem.

Fonte:Feito pelo autor

Ja na figura 5.44 temos o espectro de fotoluminescéncia do vale K dos éxcitons claros
e escuros, onde variamos o angulo do campo magnético. Para & = 0 temos que o campo
magnético estd totalmente perpendicular ao plano da amostra, o que ndo faz com que os

, . . . . A T
éxcitons escuros sejam clareados em virtude da mistura de estados. Para o 4ngulo de Zrad
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temos uma componente do vetor campo magnético sobre o plano fazendo que alguns éxcitons
. , T 7

escuros sejam clareados. Ja para 6 = S temos que o campo estd paralelo ao plano da amostra,

fazendo com que haja uma fotoluminescéncia significativa com relacdo aos éxcitons escuros.
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6 Conclusao

No primeiro sistema do capitulo 5 foi verificado que a concorréncia sempre decaia
para valores nulos, o que faz com que ele ndo seja atraente para a Computacdo Quantica,
porém, como foi visto anteriormente, ao introduzir uma cavidade bimodal a esse sistema foi
conseguido valores significativos para a concorréncia, fazendo sim, desse ultimo, um sistema
bastante atrativo para esse novo ramo da computacdo. Notamos também que a interacao
Coulombiana de exchange desempenhou um papel fundamental para que se obtivesse
os estados estaciondrios para a concorréncia (isso na verdade pode ser visto inclusive no
primeiro sistema). No terceiro sistema que foi trabalhado conseguimos correlacionar o
formalismo da matriz de densidade com o formalismo das equacdes de taxas, conseguimos
encontrar as solucdes analiticas para o estado estaciondrio das populacdes para um sistema
de trés niveis, o que pode ser expandido para sistemas maiores. Ainda em relacdo ao terceiro
sistema, foi calculado o espectro de fotoluminescéncia, onde foi mostrado o efeito de um
campo magnético projetado no plano da amostra que pode misturar os estados excitonicos,
fazendo com que os éxcitons escuros, que ndo interagem com a luz, sejam clareados, fazendo
com que haja a possibilidade de que essas quasiparticulas sejam operéveis, do ponto de vista
computacional, uma vez que seus tempo de vida sdo bastante apreciaveis, comparados com

os éxcitons claros.

Concluimos que a cavidade ,como intensificador da concorréncia, ¢ uma maneira
eficaz de transformar um sistema sem emaranhamento (primeiro sistema), podendo ser
testado em sistemas maiores, adicionando éxcitons escuros, por exemplo, ou seja, podemos
alterar o terceiro sistema que foi analisado, introduzindo mais um vale e uma nanocavidade,
e em seguida testar os efeitos dessa ultima sobre o sistema excitonico, o que motiva que o
nosso trabalho continue nessa linha, pois a partir do estudo de algum sistema fisico, sempre
o modelo pode ser sofisticado para abranger uma maior quantidade de fend6menos. Para
o célculo da fotoluminescéncia, vimos a importancia do campo magnético aplicado no
plano da amostra. O obstéculo a ser superado em um proximo trabalho, seria o cdlculo da
fotoluminescéncia via equacdo mestra de Lindblad, pois como foi visto nos resultados obtidos,
essa maneira de se calcular a dindmica excitonica traz consigo mais informacao do sistema
fisico do que via equacdes de taxas. Em um proximo trabalho também poderemos testar
outros materiais do tipo TMD, como o MoTe,, que est4d sendo muito estudado atualmente

por suas 6timas propriedades dpticas e eletronicas.

O campo da Informacdo Quéantica é extremamente rica em possibilidades e ha muito
trabalho para ser feito até que a humanidade possa desfrutar dessa nova tecnologia plena-
mente, pois essa drea, tdo nova e ao mesmo tempo essencial a evolugdo da tecnologia e até

mesmo da propria humanidade, tendo em vista que atualmente os computadores sdo usados
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todos os campos do conhecimento, faz com que cada vez mais pesquisadores voltem seus

esforcos para torna-la uma realidade para todas as pessoas.
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