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L) Comprueba si hay actualizaciones

El flujo de calor en semiconductores generalmente se produce mediante el transporte difusivo de vibraciones

de la red cristalina. Los efectos hidrodinamicos no difusivos asociados con el flujo de calor viscoso y los
efectos termoelasticos —en los que el calor modifica el espaciado interatémico en la red— pueden

afectar la conduccion de calor. Sin embargo, la interaccion entre los efectos hidrodinamicos y termoelasticos
en el transporte de calor se ha pasado por alto hasta ahora. Ademas, los efectos termoelasticos no
convencionales debidos a campos de deformacién no homogéneos a nanoescala no se han observado
experimentalmente hasta el momento. Aqui mostramos que la combinacién de efectos hidrodinamicos

y termoelasticos conduce a un régimen de transporte de calor hidrotermoelastico altamente no difusivo

con una reduccion controlable de la difusividad térmica efectiva para semiconductores bidimensionales.

Observamos este fendomeno en MoSe2 y MoS2 mediante el seguimiento del calor en el espacio

real con precisién espacial nanométrica, utilizando termometria de bombeo-sonda espaciotemporal.
Nuestros experimentos se realizan a temperatura ambiente y demuestran el control a través del
espesor del material y mediante la eleccion de calentamiento continuo o pulsado. Nuestro modelo

de transporte de calor hidrotermoelastico, basado en parametros de entrada atomisticos, reproduce las
observaciones experimentales e identifica la aparicién de una contribucién de flujo de calor

termoelastico contraintuitiva desde regiones frias a calientes.

El calor de la red cristalina es transportado por fonones a través de mecanismos difusivos Generalmente, esto resulta de la relajacion lenta del flujo de calor en relacion

y no difusivos . El transporte de calor por difusién es el mas comun y se describe con las escalas de longitud y tiempo del experimento o sistema3,4 . Esto
macroscopicamente mediante la ley de Fourier<sup iiais que es microscopicamente  corresponde al transporte viscoso y se amplifica a temperaturas inferiores a la
gobernado por eventos de dispersion fonon-fonén que no conservan el momento . El ambiente. Entre las sefiales observadas del transporte de calor hidrodinamico
transporte de calor no difusivo puede implicar movimiento balistico de fonones, descrito  se incluye la propagacion ondulatoria del calor, conocida como segundo sonido
por primera vez por Casimir2 . En el régimen de transporte balistico, la en el helidBismuto6, fluoruro de sodio7, titanato de estroncio8grafito9 y
dispersion de fonones ocurre en los limites del sistema, cuando las dimensiones del germanio10; un denominado minimo de Knudsen en fésforo negro11;
sistema son menores que los caminos libres medios de los fonones. Un segundo y flujo de Poiseuille en monocristales cuasi-unidimensionales12,

régimen de transporte de calor no difusivo implica el transporte hidrodinamico de fonones, difanato de estroncio13 y grafito14,15. Ademas, transporte de calor hidrodinamic
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Fig. 1 | Transporte de calor mapeado espaciotemporalmente en cristales de MoSe2. a, Imagenes
opticas de muestras de MoSe2 suspendidas con el espesor dado en el nimero de capas L.

b, Concepto de un experimento de termometria espaciotemporal en el que un tren de pulsos de
bombeo ultrarrapidos (verde) crea un punto caliente local en el centro de una pelicula delgada
suspendida. Al escanear espacialmente un tren de pulsos de sonda ultrarrapidos (purpura)

a través de la region suspendida, que llegan con un tiempo de retardo de bombeo-sonda de

~13 ns, rastreamos directamente cémo ocurre el flujo de calor en el plano en el espacio y el tiempo.

-4 0 4 8

Posicion, r (um)
c,d, Perfiles de reflectividad transitoria en fase (circulos rellenos) y fuera de fase (circulos vacios)
AR/R(r), normalizados al pico del ajuste de la sefial en fase, medidos en una lamina de MoSe2 de
~15 capas de espesor (c) y 1 capa de espesor (d) . Las lineas azules discontinuas y continuas
corresponden a una simulacion de transporte de calor puramente difusivo segun la ley de Fourier
con la "difusividad efectiva" como parametro ajustable (véase la seccion "Modelo fenomenolégico

difusivo de Fourier"). norm., normalizado.

Se han encontrado fenémenos a través del mapeo de calor de dispositivos combinado
con modelos de transporte mesoscoépico en aleaciones16 y silicio17,18. Las
predicciones tedricas sugirieron la existencia de comportamiento hidrodindmico de
fonones en el material de dicalcogenuro de metal de transicién (TMD) bidimensional
MoS2 posiblemente hasta temperatura ambiente19. Sin embargo, hasta ahora, no

se han observado sefiales de transporte hidrodinamico en TMD a ninguna
temperatura. Ademas, los efectos termoeldsticos se han pasado por alto en estudios
de transporte de calor no difusivo. En particular, se han predicho efectos
termoelasticos no convencionales, que surgen de campos de deformacion no
homogéneos a nanoescala20, pero nunca se han observado experimentalmente.

Aqui utilizamos termometria de bombeo-sonda espaciotemporal21 para

asociado con el comportamiento hidrodinamico y los efectos termoelasticos.

En este régimen de transporte de calor "hidrotermoelastico" no difusivo, el
calentamiento pulsado conduce a un campo de deformacion no homogéneo que da
lugar a una contribucion de flujo de calor termoelastico no convencional del frio.

a regiones calientes, lo que resulta en una reduccion de la difusividad térmica
efectiva , o conductividad, de hasta un orden de magnitud: de 39 a 3,5 W m-1 K-1
para MoSe2. Es importante destacar que nuestros resultados introducen una forma
intrinseca y sin necesidad de fabricacion para controlar el transporte de calor en
semiconductores bidimensionales . Por lo tanto, ademas de las formas extrinsecas
demostradas recientemente para impedir el transporte térmico en estos materiales,
por ejemplo, a través del apilamiento de multiples capas en diferentes angulos de
torsién22 o la estructuracion del material en cristales fonénicos23, nuestros resultados

visualizar el transporte de calor en cristales suspendidos de gran superficie de MoSe2 y Md8zoducen un control intrinseco y activo del flujo de calor.

directamente en el espacio real con una resolucién espacial mas alla del limite de
difraccién . Explicamos los resultados experimentales con un modelo mesoscépico
sin parametros de ajuste que utiliza parametros de entrada ab initio para sus
propiedades térmicas. Este enfoque experimental-teérico combinado revela una
transicion controlada por el espesor desde el régimen de difusion de Fourier
convencional en el caso de cristales relativamente gruesos a un régimen
fuertemente no difusivo para los cristales mas delgados. Atribuimos esta transicion
a la interaccion entre interacciones de fonones no locales,

Transporte de calor difusivo e hidrodinamico

Preparamos cristales de MoSe2 y MoS2 con espesores que van desde ~20

capas (20L) hasta el limite de monocapa (1L) (Fig. 1a y Fig. 1 de datos extendidos).

Estos cristales se suspendieron sobre un orificio circular con un didametro de 15 ym

para evitar los efectos del sustrato en el transporte de calor. Realizamos el

seguimiento en el espacio real del flujo de calor en estas muestras utilizando

termometria de bombeo-sonda espaciotemporal, donde los pulsos de bombeo calientan el centr
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Fig. 2 | Transporte de calor en cristales de MoSe2 con espesor variable. a, Difusividades térmicas
efectivas para MoSe2 obtenidas mediante termometria de bombeo-sonda espaciotemporal
(circulos azules rellenos), junto con valores calculados para el transporte hidrodinamico

(estrellas rosas y linea discontinua) y para el transporte que incluye efectos hidrodinamicos y
termoelasticos (estrellas azules y linea discontinua). El recuadro indica que el calentamiento se
produce mediante excitacion éptica modulada.

Las barras de error verticales indican la incertidumbre en la difusividad térmica efectiva D obtenida
(intervalo de confianza del 68%), obtenida mediante el ajuste por minimos cuadrados del perfil
espacial experimental al modelo difusivo de Fourier fenomenoldgico. Las barras de error

horizontales indican la incertidumbre en el espesor de la ldmina.
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medicion. Para este tipo de calentamiento, el experimento muestra concordancia con el calculo para el
transporte hidrotermoelastico. b, Difusividades térmicas efectivas para MoSe2 obtenidas usando
termometria Raman (circulos abiertos; ref. 24), junto con los valores calculados para transporte
puramente difusivo (estrellas naranjas y linea discontinua) y para transporte hidrodinamico (estrellas
rosas y linea discontinua). El recuadro indica que el calentamiento ocurre a través de excitacion

optica de onda continua. Las barras de error verticales representan el intervalo de confianza del 68%
informado en la ref. 24, y las barras de error horizontales indican la incertidumbre en la medicion

del espesor de la lamina informada en la misma referencia. Para este tipo de calentamiento, el

experimento muestra concordancia con el calculo del transporte hidrodinamico.

cristal suspendido, y pulsos de sonda mapean espacialmente hasta dénde se
propaga el calor. Especificamente, registramos el cambio inducido por la bomba
en la reflectividad AR /R como funcién de la distancia bomba-sonda r con un
tiempo de retardo bomba-sonda de ~13 ns (Fig. 1b). Obtenemos perfiles
espaciales tanto en fase como fuera de fase, porque modulamos el haz de
bomba mas rapido de lo que el sistema regresa al equilibrio térmico. Debido a
que la reflectividad depende de la temperatura, los perfiles espaciales
proporcionan acceso directo a la difusividad térmica . Para obtener detalles
sobre la técnica experimental y la extraccion de la difusividad térmica, consulte
las secciones "Detalles experimentales", " Modelo difusivo fenomenolégico de

Tabla 1 | Propiedades del modelo hidrotermoelastico para MoSe2

Fourier" y "Descripcion de sefiales en fase y fuera de fase ", Figs. de datos extendidos-3-6-y-ref-21-

La figura 1c muestra una medicion de ejemplo para una muestra de MoSe2 de
aproximadamente 15 capas de espesor , junto con una simulacién basada en el
transporte de calor puramente difusivo. La simulacion describe la evolucion
espaciotemporal del perfil de temperatura utilizando la ley de Fourier e incluye la
operacion de deteccidn sincrona . Al describir simultdneamente los perfiles
experimentales en fase y fuera de fase , obtenemos una difusividad D de 0,15 + 0,01
cm2 s—1 para la muestra de MoSe2 de 15L . Esta difusividad corresponde a una

Monocapa Bicapa Tricapa A granel Referencia
p (kg m-3) 6.900 6.900 6.900 6.900 32
a (K-1) 9,3 x 10-5 7,7x10 6,5 % 10 0,7 x10 30
E (GPa) 100 130 135 165 33
v 0,23 0,23 0,23 0,23 34
Cv (MJ m-3 K-1) 1,75 1,75 175 1,87 Desde el principio
K (W m 1K-1) 39 30 26 275 Desde el principio
T (ps) 754 712 282 186 Desde el principio
£(nm) 700 700 700 100 Nota complementaria 1
b 0,537 0,487 0,475 0,433 Ab initio

Para sistemas de doble y triple capa, utilizamos un coeficiente de expansion térmica a
ligeramente superior al valor de referencia. EI médulo de Young para la monocapa se
extrapola a partir de los resultados de la referencia 33.

conductividad térmica de aproximadamente 28 W m-1 K-1 y concuerda bien con los resultzténsdespeointemtelastdi2 Raman24 y mucho menores que las difusividades

y estudios tedricos ab initio26 del transporte de calor en el plano en este material.
Realizamos mediciones de termometria de bombeo-sonda espaciotemporales y
simulaciones de transporte de calor puramente difusivo para todos los diferentes
espesores y encontramos que los perfiles espaciales para cristales con un espesor
mayor a tres capas se ven cualitativamente similares (Figura 7 de Datos Extendidos).

Sorprendentemente, para la monocapa de MoSe2, encontramos que el perfil
espacial se ve drasticamente diferente: mucho mas estrecho y con una sefial fuera
de fase mas fuerte que la sefal en fase (Fig. 1d). Esto sugiere una difusividad
fuertemente disminuida. De hecho, para las muestras de MoSe2 mas delgadas, las
difusividades térmicas extraidas de nuestras mediciones de bombeo-sonda son
aproximadamente un orden de magnitud menores que para MoSe2 mas grueso.
muestras (Fig. 2a). También son mucho mas bajas que las difusividades.

predichas por los célculos ab initio de transporte de calor puramente difusivo para
estos espesores (Fig. 2b y Tabla 1). El hecho de que las técnicas Raman y
espaciotemporales tengan tamafos de punto similares pero den difusividades
sustancialmente diferentes apunta a mecanismos que van mas alla del efecto de
tamafio convencional. Mostraremos que esto es el resultado del transporte de calor
no difusivo. Las difusividades extraidas son, por lo tanto, difusividades efectivas que
no estan necesariamente asociadas con el transporte de calor difusivo. Al examinar
los perfiles espaciales para los cristales de MoSe2 mas delgados , observamos
perfiles espaciales notablemente mas estrechos en comparacién con las laminas de
MoSe2 mas gruesas (Fig. 3a-c). Observamos la misma tendencia para MoS2 (Fig.
3d-f). Ademas, el componente en fase de la sefial de reflectividad transitoria cambia
de signo alrededor de 2 pm de distancia del punto caliente fotoexcitado para MoSe2
y MoS2 monocapa y bicapa , mientras que
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Fig. 3 | Observacion experimental del transporte de calor fuertemente impedido,

explicado por el modelo de transporte hidrotermoelastico. a—f, Perfiles de reflectividad
transitoria en fase (circulos rellenos) y fuera de fase (circulos vacios), medidos en cristales

de MoSe2 monocapa (a), bicapa (b) y de 20L de espesor (c), y en cristales de MoS2
monocapa (d), bicapa (e) y de 20L de espesor (f) . La aparicién de un perfil

mucho mas estrecho y un cambio de signo alrededor de 2 pm para cristales ultrafinos

indica una transicion al transporte de calor con una difusividad (efectiva) fuertemente reducida.
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Las lineas continuas y discontinuas representan los perfiles espaciales calculados

para las sefales en fase y fuera de fase, respectivamente, segun nuestro modelo
mesoscopico de transporte hidrotermoelastico (véase el texto principal). Los perfiles se
normalizan al valor maximo del ajuste de la sefial en fase, y los perfiles fuera de fase

se multiplican por —1. Estos perfiles se convolucionan con el tamafio del punto del haz de
sonda para una comparacion directa con los experimentos.

Las sefales desfasadas se vuelven relativamente mas grandes. Estos efectos
son consecuencia de la difusividad efectiva ultrabaja en los cristales delgados
(véase la seccion "Descripcion de las sefiales en fase y desfasadas" y la Figura
4 de los Datos Extendidos).

Dado que estas difusividades térmicas efectivas muy bajas sugieren un flujo
de calor viscoso, examinamos si la ecuacion hidrodinamica de calor de Guyer-
Krumhansl27,28 puede reproducir los resultados experimentales:

+71

=

! T=2 2
— 4 =
%t K q, q

donde q es el vector de flujo de calor, T es el tiempo de relajacion del flujo de

termometria (Fig. 2b). Esto proporciona una informacion clave: los efectos
hidrodinamicos desempefian un papel importante en el transporte de calor a
temperatura ambiente en estos TMD. En concreto, la difusividad obtenida
experimentalmente para la monocapa de MoSe2 mediante termometria Raman
es aproximadamente un 40 % menor que la predicha por el transporte difusivo.
Nuestro modelo mesoscopico, que tiene en cuenta los efectos hidrodinamicos,
predice una disminucién similar de la difusividad efectiva.

Para confirmar aun mas el efecto del transporte de calor hidrodinamico,
utilizamos un enfoque tedrico independiente, donde resolvemos la ecuacion
de transporte de Boltzmann linealizada (LBTE) con datos ab initio para una
monocapa de MoSe2 a 300 K, incluyendo efectos no difusivos y considerando

calor, k es la conductividad térmica en el plano del material y { es la longitud no local.una excitacién térmica que corresponde al tamario del punto de bombeo

Esta ecuacion es una generalizacion de la ley de Fourier, que incluye efectos de
memoria descritos por el segundo término del lado izquierdo y efectos no locales
(viscosos) descritos por el término del lado derecho. Resolvemos esta ecuacion
junto con la ecuacién de balance de energia que incluye la fuente de calor usando
elementos finitos29 con condiciones de contorno isotérmicas en los bordes del
sistema (ver la seccion 'Entrada DFT para el modelo mesoscopico' y la Nota
complementaria 1). Primero resolvemos la ecuacion sin considerar efectos no
locales y de memoria (Fig. 4a). El resultado refleja un comportamiento difusivo
convencional, y tanto los perfiles en fase como fuera de fase coinciden
cuantitativamente con el perfil espacial medido para la muestra gruesa (Fig. 3c,f),
donde usamos la conductividad térmica k obtenida de calculos ab initio (Tablas 1
y 2).

Es importante destacar que el transporte puramente difusivo daria lugar a
un aumento de la difusividad hacia cristales mas delgados, lo cual es incompatible
con las observaciones experimentales obtenidas mediante termometria Raman
y termometria de bombeo-sonda espaciotemporal (Fig. 2a,b). Al incluir efectos no
locales y de memoria, utilizando 1 a partir de datos de entrada ab initio y limitando
{ al tamafio del punto caliente inicial, el perfil se vuelve mas estrecho, lo que
refleja el comportamiento viscoso del transporte de calor hidrodinamico.
Las difusividades efectivas que extraemos de estos perfiles

concuerdan con los valores obtenidos experimentalmente mediante Ramasiderando el transporte de calor difusivo en combinacion con la termoelasticidad convencion:

experimental (véase la seccién "Detalles de DFT para calculos de LBTE").
Estos calculos arrojan una difusividad efectiva entre un 10 % y un 30 % menor
que el valor esperado para el transporte difusivo (Figura 8 de los Datos
Extendidos), lo que confirma la presencia de un efecto hidrodinamico significativo
en estos materiales a temperatura ambiente. Por lo tanto, encontramos evidencias
experimentales que confirman predicciones tedricas previas sobre el transporte
de calor hidrodinamico en MoS2 a temperatura ambiente’

Efectos hidrodinamicos y termoelasticos combinados

sobre el transporte de calor

Tras haber establecido el papel fundamental de los efectos hidrodinamicos en el
transporte de calor en MoSe2 y MoS2 ultrafinos , nos centramos ahora en comprender
la marcada reduccion de la difusividad efectiva observada en los cristales de nido
delgado bajo calentamiento pulsado. Descubrimos que los efectos hidrodinamicos

por si solos no son suficientes para explicar las observaciones experimentales

mediante termometria de bombeo-sonda espaciotemporal (Figura 9a de los Datos Extendidos).

Para abordar esto, nos damos cuenta de que el calentamiento fotoinducido conduce
a la expansion térmica dentro del punto caliente inicial y a la compresién mas lejos.
Ademas , nos damos cuenta de que los cristales mas delgados muestran un
coeficiente de expansion mayor que los cristales mas gruesos30. Curiosamente,
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Figura 4 | Contribuciones difusivas y no difusivas al transporte de calor.
a—c, Perfiles de temperatura calculados al final de una ventana de bombeo a partir
de la ecuacion de transporte para los regimenes difusivo (a), hidrodinamico (b)
e hidrotermoelastico (c) , con el perfil difusivo para comparacion, junto con flechas
cuyo tamano refleja la intensidad y la direccién del flujo de calor.

Contribucion segun los términos difusivos (flechas marrones), hidrodinamicos

(flechas azules) y termoelasticos (flechas moradas). d, Calculo de la divergencia
espacialmente dependiente del vector de desplazamiento (normalizado), que

representa el cambio normalizado en la densidad debido a la deformacién durante

una ventana de bombeo. La region central se expande, mientras que el borde se comprime.

Los efectos, especificamente considerando la expansion térmica y el intercambio
de energia termomecanica, dan como resultado un perfil espacial ligeramente
mas estrecho que el perfil puramente difusivo (Figura 9b de los datos extendidos).
Por lo tanto, los efectos termoelasticos convencionales por si solos no pueden explicar
las observaciones experimentales.

Por lo tanto, consideramos la combinacién de efectos hidrodinamicos y
termoelasticos inducidos por un campo de deformacién no homogéneo a
nanoescala, especificamente la apariciéon de relaciones de dispersiéon de

E es el médulo de Young y v es el coeficiente de Poisson), y b es la relacion
promedio de la velocidad de grupo de fonones con respecto a la velocidad de
fase. Esta ecuacién, combinada con la conservacion de la energia y la segunda
ley de Newton, incluyendo un término de expansion térmica lineal (Nota
complementaria 1), es un modelo mesoscépico completo capaz de predecir el
transporte de calor y los efectos termoelasticos a nanoescala. En resumen, el
término de flujo de calor termoelastico se obtiene del balance de momento de
fonones en presencia de un campo de deformacién no homogéneo que evoluciona

fonones no homogéneas y una modificacién de las distribuciones locales de fonones28,28émpo. La inhomogeneidad a nanoescala del perfil de deformacion,

Como se explica en la Nota complementaria 1, estos dos efectos termoelasticos
se cancelan mutuamente bajo calentamiento continuo, como en los experimentos
de termometria Raman. Por el contrario, en el caso del calentamiento pulsado,
como en el experimento de termometria de bombeo-sonda espaciotemporal, las
poblaciones locales de fonones no necesariamente se ajustan a la deformacion
local, mientras que se espera que la refraccion de fonones debido a relaciones de
dispersion no homogéneas ocurra en escalas de tiempo ultracortas, incluso en
ausencia de interacciones de fonones. Esto da como resultado la siguiente
ecuacion hidrotermoelastica bajo calentamiento pulsado:

0 2kpt
q+T—q+K T=2 2q+ kP
ot u, bCv

)

donde u es el vector de desplazamiento elastico, pt es la presién de fonones,

dado por pt = %‘\”E, (TO = 300 K, a es el coeficiente de expansion térmica,

1

originada por la expansion térmica , induce un cambio local en las relaciones de
dispersion de fonones, lo que conduce a la contribucién del flujo de calor termoelastico inclui
(Nota complementaria 1).

Fundamentalmente, encontramos que solo la combinacion de términos
hidrodinamicos y termoelasticos no convencionales produce un perfil espacial estrecho
en fase con un cambio de signo como en los experimentos (Figura 9c de los datos extendidos).
Validamos las predicciones tedricas contra los datos experimentales para
muestras ultradelgadas de MoSe2 y MoS2 utilizando resultados ab initio para k, Cv, T
y b, asi como valores de la literatura para las propiedades elasticas30, y limitando
la longitud no local ¢ al tamario del punto caliente inicial (Tablas 1y 2).
Este modelo hidrotermoelastico mesoscopico, que no tiene parametros de ajuste ,
predice los perfiles espaciales que concuerdan muy bien con los observados
experimentalmente, reproduciendo la estrecha regién central, la amplitud de las
sefales tanto en fase como fuera de fase,
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Tabla 2 | Propiedades del modelo hidrotermoelastico para MoS2

Monocapa Bicapa Agranel Referencia
p (kg m-3) 5.060 5.060 5.060 32
a(K-1) 575x10  4,8x10 1,15 x 10-5 30
E (GPa) 250 290 330 35
v 0,24 0,24 0,24 34
Cv (MJ m-3 K-1) 1,77 1,77 1,86 Desde el principio
K (W m-1K-1) 53.5 46 43.9 Desde el principio
7 (ps) 82.3 82.3 88.4 Desde el principio
£ (nm) 700 700 70 Nota complementaria 1
b 0,52 0,4863 0,45 Desde el principio

Para el sistema de doble capa, utilizamos un coeficiente de expansion térmica a ligeramente incrementado
con respecto al valor de la bibliografia.

y el cambio de signo observado en el componente en fase fuera de la regién central
(Fig. 3). Las regiones con AR/R negativo se vuelven mas pronunciadas cuando el
espesor disminuye hasta el limite de monocapa. Esto se debe a la fuerte variacion
en las propiedades termoelasticas, particularmente el coeficiente de expansion
térmica (a), con el espesor (Tablas 1y 2). Para cristales mas gruesos, los efectos
termoelasticos son mas débiles, lo que conduce a un perfil espacial mas amplio,

sin ningin cambio de signo en la sefial en fase.

Comparacion de los regimenes difusivo,

hidrodindmico e hidrotermoelastico.

Para comprender mejor las observaciones y contribuciones de cada una de las
contribuciones difusivas y no difusivas al transporte de calor, analizamos el perfil
de temperatura al final de la ventana de bombeo para los tres regimenes de
transporte de calor diferentes: regimenes difusivo, hidrodinamico e hidrotermoelastico.
En el caso puramente difusivo (Fig. 4a), el perfil de temperatura es amplio, como
se espera de la conduccion de calor clasica , donde los gradientes térmicos
impulsan el flujo de calor uniformemente desde el centro hacia afuera. Luego,
cuando incluimos los efectos hidrodinamicos en el modelo (Fig. 4b), el perfil de
temperatura se vuelve notablemente mas estrecho. Esto se debe a que las
contribuciones hidrodinamicas restringen el flujo de calor a través de un
comportamiento de fonones de tipo viscoso, impidiendo efectivamente la
propagacion del calor . Finalmente, cuando incorporamos tanto los efectos
hidrodinamicos como los termoelasticos no convencionales en la ecuacion de
transporte, la region caliente se vuelve aun mas localizada (Fig. 4c).

El origen microscopico de la muy limitada propagacion del calor en el régimen
hidrotermoelastico radica en que la expansion térmica en la region de excitacion
induce un perfil de deformacién y densidad fuertemente inhomogéneo a lo largo de
la muestra (Fig. 4d). La contribucion termoelastica al flujo de calor, impulsada por
el campo de deformacion, apunta desde la regién comprimida (fria) hacia la regién
expandida (caliente), apuntando asi hacia la region central calentada del cristal.
Microscopicamente, este flujo de calor es consecuencia de las diferentes relaciones
de dispersion establecidas en las regiones comprimidas y expandidas, lo que
induce una modificacién del momento acomodado por cada modo fondnico ( Nota
complementaria 1). Junto con los efectos hidrodinamicos, esto produce un perfil
de temperatura muy estrecho que se alinea bien con las observaciones
experimentales para laminas ultrafinas.

En conclusién, hemos identificado una fuerte restricciéon en la propagaciéon
del calor debido a la interaccion entre los efectos hidrodinamicos y termoelasticos
en cristales ultrafinos de MoSe2 y MoS2 a temperatura ambiente. Los efectos
termoelasticos estan relacionados con el gran coeficiente de expansion de los
cristales mas delgados, mientras que los efectos hidrodinamicos son causados por
la gran longitud no local { (Figura suplementaria 1). Esto Gltimo probablemente esté
relacionado con el camino libre medio excepcionalmente largo de los modos de
flexiéon en particular en los cristales mas delgados de estos materiales24,26.
Ademas, nuestros resultados proporcionan las firmas experimentales de dos teorias

efectos predichos, pero aiin no observados experimentalmente, a saber, (1)
una contribucién de flujo de calor termoelastico no convencional originada por
campos de deformacién no homogéneos a nanoescala20 y (2) transporte de
calor hidrodinamico en TMD a temperatura ambiente19. Ademas de la
controlabilidad a través del espesor y el tipo de calentamiento, predecimos
que los efectos hidrotermoelasticos son controlables por el tamafio de la
region calentada: si esta se vuelve mayor que la longitud no local intrinseca,
por ejemplo, los efectos hidrodinamicos e hidrotermoelasticos no desempefiaran
un papel. Nuestro descubrimiento de un nuevo régimen de transporte de calor
no difusivo a temperatura ambiente proporciona informacion importante sobre
fenémenos fundamentales de transporte térmico y tiene implicaciones practicas cruciale:
Futuras investigaciones podrian explorar materiales relacionados
(bidimensionales) , asi como variar parametros experimentales como la temperatura
y la geometria, para manipular aun mas el flujo de calor. Esperamos que se
produzcan efectos hidrotermoelasticos similares en otros materiales de baja
dimensién que combinen una expansion térmica suficientemente grande con
longitudes de transporte de calor no locales suficientemente largas. Se necesita
trabajo tedrico para desarrollar una imagen puramente microscoépica del impacto
de la interaccion entre fonones y campos elasticos en el transporte térmico, que
también podria explorarse utilizando el método de Boltzmann de celosia31. Nuestro
descubrimiento del fuerte efecto de la termoelasticidad en la excitacion pulsada
ofrece posibilidades para controlar activamente el flujo de calor. La observacion de
que en el régimen hidrotermoelastico el calor se mueve fuera de una regién
calentada mucho mas lentamente que en el caso del transporte puramente difusivo
podria ser interesante para aplicaciones termoeléctricas. Nuestros estudios podrian
conducir a soluciones de gestion térmica a medida, abriendo vias para estrategias
innovadoras de propagacion y enrutamiento del calor. Estos avances tienen el
potencial de minimizar la pérdida de calor y mejorar la eficiencia en dispositivos
electronicos, optoelectronicos y foténicos, sistemas termoeléctricos y otros campos.
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Métodos

Detalles experimentales

Se extrajeron mecanicamente laminas de MoSe2 y MoS2 de diferentes
espesores de cristales masivos sobre un molde viscoelastico de
polidimetilsiloxano y posteriormente se transfirieron mediante una técnica de
transferencia en seco a sustratos de nitruro de silicio recubiertos de titanio (5
nm)/oro (50 nm) con orificios circulares de 15 ym de didmetro (Norcada,
NTPRO05D-C15), obteniéndose asi laminas suspendidas. Estas laminas son
monocristalinas y presentan superficies limpias y baja tension36. Para las
mediciones, utilizamos muestras suspendidas sobre los orificios de 15 ym,
obteniéndose resultados similares también para los orificios de 10 ym (Figura
suplementaria 2). El sistema de termometria de bombeo-sonda espaciotemporal
(Figura 2 de Datos Extendidos y referencia 21) utiliza un laser FLINT de LIGHT
CONVERSION, que opera a una frecuencia de 76 MHz y produce pulsos
centrados en 1030 nm con una resolucién temporal inferior a 200 fs . La mayor
parte de la potencia del laser alimenta un oscilador paramétrico éptico que
genera una sefal de salida variable que abarca desde 1320 hasta 2000 nm.
Utilizamos el segundo o tercer armoénico de esta sefial de salida como sonda,
sintonizandola a las resonancias de excitones: 800 nm para MoSe2 y 615 nm
para MoS2. Utilizando un sistema de espejos de escaneo (Optics in Motion
0OIM101), controlamos la direccién de la sonda, mientras que el haz de bombeo
(a 515 nm, el segundo arménico de la fuente laser fundamental) pasa a través

En estas mediciones, mantenemos las fluencias de bombeo y de sondeo en el rango de
6-20 pJ cm-2, para asegurar que el sistema se encuentre en un régimen en el que la
reflectividad transitoria varie linealmente con la potencia de bombeo (Figuras 5, 6 y 10
de los Datos Extendidos ). En este caso, el aumento tipico de temperatura es del orden
de 10 K.

Dados los informes recientes que indican que los semiconductores en capas
pueden exhibir fases exéticas de plasma de electrones y huecos39 debido a fuertes
interacciones electronicas , realizamos mediciones de fotoluminiscencia (PL) en una
muestra monocapa de MoSe2 para confirmar que estamos operando dentro del régimen
electrénico lineal. Esto garantiza que nuestras observaciones no se vean influenciadas
por efectos no lineales del plasma de electrones y huecos. La Figura 10a de los Datos
Extendidos muestra los espectros de PL con fluencia laser creciente (bombeo, 515 nm).
Observamos consistentemente un aumento lineal en el promedio espectral (area bajo el
espectro de fotoluminiscencia) con la fluencia del laser (Figura 10b de los Datos
Extendidos), lo que sugiere que estamos muy por debajo del limite de transicion de Mott
y descarta la presencia de fases exéticas. En particular, realizamos estas mediciones
de fotoluminiscencia con configuraciones casi idénticas a las de las mediciones de
termometria espaciotemporal, con la Unica diferencia de que la emision de
fotoluminiscencia se recoge mediante un cable de fibra 6ptica conectado al espectrometro
(Figura 10c de los Datos Extendidos).

Modelo difusivo de Fourier fenomenoldgico

de una linea de retardo Newport DL255 y un modulador electrodptico que controla Idrecbameiaute tiodividaiberfeeacnaetr fratad@s0cidniz)ansitoria de la reflectividad

Ambos haces se combinan mediante un espejo dicroico y luego se enfocan en
puntos submicrométricos mediante una lente objetivo de microscopio con una
apertura numérica de 0,65. Los tamafios de los puntos de bombeo y de sondeo son
opu = 0,27 ym y opr = 0,35 ym, respectivamente. Detectamos el haz de sondeo
reflejado mediante un fotodiodo de silicio.

Las mediciones de termometria de bombeo-sonda espaciotemporales, descritas
en detalle en la referencia 21, se basan en el hecho de que, en un nanosegundo37, la
energia de la excitacion electrénica inicial inducida por el bombeo se transfiere a la red,
donde los fonones transportan la energia como calor de red hacia el disipador de calor
metdlico en el borde del cristal suspendido, lo que ocurre en una escala de tiempo de
microsegundos (Figura 3 de Datos Extendidos). En el caso de un transporte de calor
puramente difusivo que sigue la ley de Fourier, esto conduce a un perfil de temperatura
espacial que depende exclusivamente de la difusividad térmica, la geometria del sistema
conocida con precision y dos frecuencias relacionadas con la fotoexcitacion pulsada: la
tasa de repeticion del laser frep y la frecuencia de modulacién del bombeo fmod. Por lo
tanto, la medicion del perfil espacial proporciona acceso directo a la difusividad térmica.
Registramos el perfil espacial con un retardo de bombeo-sonda ligeramente negativo,
correspondiente a un tiempo de retardo de 1/frep = 13 ns, donde la reflectividad
transitoria resulta del cambio de temperatura de la red inducido por el bombeo, sin
ninguna contribucién de las especies electronicas fotoexcitadas. La reflectividad
transitoria es sensible a la temperatura de la red AT a través del ancho de linea del
exciton dependiente de la temperatura38. Modulamos la intensidad del haz de bombeo
a una frecuencia fmod = 240 kHz y demodulamos usando un amplificador lock-in (Zurich
MFLI), obteniendo sefiales en fase y fuera de fase . Realizamos todas las mediciones
en vacio (~10-5 mbar) y a temperatura ambiente.

Para asegurar que podamos correlacionar con precision la sefial de reflectividad
transitoria con la temperatura de la red, necesitamos operar en el régimen lineal, donde
un aumento en la fluencia de bombeo produce un aumento proporcional en la
temperatura y, por lo tanto, en la reflectividad transitoria. Para confirmar que estamos
en el régimen lineal en nuestros experimentos, primero realizamos mediciones de
dindmica temporal variando la fluencia de bombeo. Ademas, realizamos barridos
espaciales en la region suspendida variando la fluencia de bombeo. La Figura 6a-d de
los Datos Extendidos muestra los resultados obtenidos para una muestra de MoSe2 de
casi ocho capas . Tanto las sefiales en fase como fuera de fase exhiben un aumento
lineal con la fluencia de bombeo, como se evidencia en sus respectivas graficas
normalizadas. Esta dependencia lineal de la sefial respalda el uso del perfil de
reflectividad transitoria como representacion del perfil de temperatura espacial. Ademas,
variamos la fluencia de la sonda (y fijamos la potencia de bombeo) en la muestra de
MoSe2 de tres capas suspendida, obteniendo observaciones similares (Figura 6e-h de
los Datos Extendidos).

observada en nuestros experimentos, utilizamos la ley de calor difusivo de Fourier para
modelar la propagacién del calor desde el punto caliente localizado inducido por la
bomba hasta el disipador de calor:

al =D 2T Q , 3)
+ ot cv
donde T es la temperatura de la red, t es el tiempo, D es la difusividad, Q es la
potencia inyectada por el laser de bombeo y Cv es la capacidad calorifica.
Inicialmente, comenzamos con un perfil de temperatura gaussiano que representa el
calentamiento localizado de un solo pulso de bombeo. A medida que transcurre el
tiempo, este perfil de temperatura se difunde hacia afuera y decae, a medida que el
calor fluye hacia el disipador de calor. Debido al intervalo de tiempo relativamente
corto entre pulsos laser consecutivos (13 ns, correspondiente a la frecuencia de
repeticion de 76 MHz, frep), el perfil de temperatura no regresa completamente al
equilibrio antes de que llegue el siguiente pulso de bombeo.

Ent=13ns (ot =frep) —), inyectamos un pulso de energia gaussiana en la

distribucién de temperatura existente, parcialmente decaida. Este ciclo se repite hasta

el final de la ventana de bombeo. El nimero de estos pulsos gaussianos (N) que

contribuyen al calor acumulado durante la ventana de bombeo esta determinado por la

tasa de repeticion del laser y la frecuencia de modulacion del bombeo (fmod), dada por
frep.

N = para un ciclo de trabajo del 50 % (~160 pulsg'ﬁ-,;n nuestro caso). Cuando el bombeo
MO«

se bloquea durante la ventana de bombeo apagado , el calor acumulado se disipa por
completo. El ciclo de calentamiento se reanuda entonces con la siguiente ventana de
bombeo encendido.

Realizamos nuestras simulaciones en dos dimensiones con simetria radial y
calculamos el aumento de temperatura AT(x, y) a lo largo del tiempo utilizando el
método de diferencias finitas centradas en el espacio y con avance temporal.
Establecemos la condicién de contorno en r = 7,5 um (el borde de la regién
suspendida) como un disipador de calor perfecto, AT = 0 K, para representar el
sustrato recubierto de oro. Para obtener los perfiles de reflectividad transitoria
convolucionados en fase y fuera de fase a partir de las predicciones del modelo,
realizamos las operaciones de deteccién sincrona descritas en la seccion «Descripcién de sefials

Entrada DFT para el modelo mesoscopico

Los calculos ab initio se realizan utilizando la teoria del funcional de la densidad
implementada en el programa SIESTA40,41, como se describe en detalle en la

referencia 26. Brevemente, la celda y las posiciones atémicas se optimizan utilizando

un método de gradiente conjugado, asegurando que las fuerzas maximas sobre los

4tomos se mantengan por debajo de 10-5 eV A-1. Para estructuras de baja

dimension, se utiliza un espesor de vacio de 17 A para evitar interacciones periddicas

a lo largo de la direccion de apilamiento. A diferencia de la referencia 24, no normalizamos la
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conductividad térmica teniendo en cuenta este volumen adicional. Todos los célculos
utilizan la aproximacion de gradiente generalizado de Perdew-Burke-Ernzerhof42,43
con funcionales de van der Waals, como se reparametrizo en la ref. 44. Se utiliza una
malla k de 20 x 20 x 1 para monocapas, bicapas y tricapas, y de 20 x 20 x 20 para
otros sistemas, con pseudopotenciales que conservan la norma45 obtenidos de la
biblioteca PseudoDojo46.

Para calcular las constantes de fuerza interatomicas (IFC), generamos
superceldas de tamafio 10 x 10 x 10 para sistemas masivos y 10 x 10 x 1 para las
demas estructuras. Los desplazamientos atémicos se inicializan térmicamente
utilizando una distribucién de Bose-Einstein, simulando fonones a 300 K, utilizando
rutinas TDEP47. Con estas superceldas pobladas térmicamente, calculamos las IFC
de segundo y tercer orden, con cortes de fuerza en el espacio real de 5 A para las IFC
de tercer orden y 8 A para las IFC de segundo orden. Posteriormente, se realizan
célculos de propiedades térmicas en una malla de puntos q de 128 x 128 x 1 para
monocapas, 64 x 64 x 1 para bicapas y tricapas, y 24 x 24 x 24 para sistemas
masivos. Las propiedades térmicas calculadas para MoSe2 y MoS2 se presentan en
las Tablas 1y 2, respectivamente, y sirven como parametros de entrada para nuestro
modelo mesoscodpico. Especificamente, obtenemos directamente la capacidad
calorifica Cv y utilizamos la solucion completa de la ecuacién de transporte de
Boltzmann para obtener la conductividad térmica k.

Ademas, las vidas medias resueltas por modo TA, las velocidades de grupo VA y las
velocidades de fase cA sirven como parametros de entrada para obtener el tiempo
de relajacion del flujo de calor 1y la longitud no local { utilizada en la ecuacion de
transporte hidrodinamico que describimos mas adelante28.

Modelo hidrotermoelastico

Las predicciones del modelo hidrodinamico y termoelastico de los perfiles
térmicos convolucionados se obtienen resolviendo la ecuacion de transporte
hidrotermoelastico (ecuacion (2)), junto con la ecuacién de balance de
energia que incluye el intercambio de energia termomecanicay la ley de
Newton para la evolucién del campo elastico que incluye un término de
expansion térmica lineal (Nota suplementaria 1). Las soluciones numéricas
se obtienen utilizando elementos finitos29. En las Tablas 1y 2, presentamos
los valores de los parametros termoelasticos intrinsecos que aparecen en las
ecuaciones del modelo para MoSe2 y MoS2, respectivamente. En ausencia
de efectos hidrodinamicos y termoelasticos, la ecuacién hidrotermoelastica
se reduce a la ley de Fourier. Al combinar esta ecuacion de transporte
simplificada con la ecuacion de balance de energia, se recupera la ecuacion

obtenido a partir del modelo de Fourier durante multiples ciclos de modulacién.
En primer lugar, examinamos el caso con una difusividad térmica de 0,20 cm2 s-1 a

una frecuencia de modulacion fmod de 10 kHz. La temperatura aumenta durante el
periodo de bombeo, alcanzando su valor méximo al final de esta ventana, y luego
disminuye durante el periodo de bombeo apagado, volviendo a cero en aproximadamente
2 ps durante la ventana de bombeo apagado (Figura 4a de los datos extendidos).

Para simular el funcionamiento en fase, multiplicamos esta sefial de temperatura
por una funcién seno (para obtener la sefial en fase) y una funcién coseno (para
obtener la sefial fuera de fase), ambas a la frecuencia de modulacién de la bomba
(Figura 4b,c de los Datos Extendidos). Obtenemos las sefiales en fase y fuera de
fase promediando estos productos en el tiempo. Repitiendo este proceso para la
dindmica de temperatura en diferentes posiciones espaciales (desde el punto caliente
hasta el disipador de calor) podemos reconstruir los perfiles espaciales en fase y
fuera de fase (Figura 4d de los Datos Extendidos). La dinamica de temperatura
ponderada por el coseno se promedia a casi cero, mientras que la dinamica ponderada
por el seno permanece finita, lo que indica una respuesta predominantemente en fase
y una contribucién fuera de fase insignificante.

A continuacion, consideramos una frecuencia de modulacién mas alta, fmod
= 240 kHz, y repetimos la simulacién de Fourier con D = 0,20 cm?*s . La Figura
4e de los Datos Extendidos muestra la dinamica de temperatura resultante en
varias posiciones espaciales. La temperatura aumenta durante el periodo de
bombeo, alcanza su maximo cerca del final de esta ventana y luego decae durante
el periodo de bombeo desactivado, volviendo casi a cero antes del inicio del
siguiente ciclo de bombeo. A diferencia del caso de 10 kHz, una sefial de
temperatura finita persiste durante la ventana de bombeo desactivado. Esta
diferencia clave conduce a una contribucion desfasada finita al promediar la

dinamica de temperatura ponderada por el coseno (Figuras 4f-h de los Datos Extendidos).

Finalmente, consideramos el caso de una difusividad menor, 0,02 cm2 s-1, y
repetimos la simulacién de Fourier a fmod = 240 kHz. La Figura 4i de los Datos
Extendidos ilustra la dinamica de temperatura para este escenario en varias
posiciones espaciales. Surgen dos diferencias clave. Primero, como se muestra en la
Figura 3 de los Datos Extendidos, la temperatura no decae completamente durante
el periodo de apagado del bombeo, a diferencia del caso de mayor difusividad.
Segundo, alrededor de 2 ym de la fuente de calor, la temperatura aumenta lentamente
durante la ventana de encendido del bombeo y decae igualmente lentamente durante
la ventana de apagado del bombeo. La menor difusividad hace que el calor se
propague mas lentamente, lo que resulta en un aumento de temperatura retardado,

de difusion térmica descrita en la seccion "Modelo difusivo fenomenoldgico de Foemield' temperatura méaxima a 2 um ocurriendo durante la fase de apagado del bombeo.

Imponemos simetria radial y restringimos la deformacioén a las direcciones en el
plano. La temperatura y el desplazamiento en los bordes de la muestra son fijos. La
excitacion se modela como una densidad de potencia gaussiana en la ecuacién de
balance de energia con un tamafo caracteristico de L = 700 nm, que se supone
mayor que el tamafio del punto éptico para tener en cuenta la rapida difusion de los
electrones calientes y excitones excitados épticamente antes de que depositen
energia en la red48. Observamos que los perfiles de temperatura resultantes son
cualitativamente insensibles al tamafio exacto de la fuente térmica. En el dominio del
tiempo, la densidad de potencia de excitacion sigue una funcién cuadrada con una
frecuencia de 240 kHz. Por lo tanto, no simulamos explicitamente los pulsos de
energia durante la etapa de bombeo, como se describié anteriormente. Esta
simplificacion reduce en gran medida el costo computacional al evitar la propagacién
de ondas acusticas, y verificamos que no modifica significativamente la temperatura
promedio y los campos elasticos predichos por el modelo (Fig. suplementaria 3).

Finalmente, para obtener los perfiles térmicos convolucionados en fase y fuera de
fase a partir de las predicciones del modelo, realizamos las operaciones de

Este calentamiento retardado provoca que la dinamica de temperatura en esta
ubicacion esté desfasada 1, lo que conlleva un cambio de signo en la sefial en fase.

. .

da esta d

Notese que la sefial d
Matematicamente, estas sefiales negativas en fase se producen porque, al multiplicar

da /2 con respecto a la sefial en fase.

la dindmica de temperatura por la onda sinusoidal, una parte sustancial de la parte
negativa del seno se superpone con la temperatura durante el periodo de apagado
del bombeo. En consecuencia, tras promediar, ciertas regiones del perfil espacial en
fase presentan cambios de signo (Figura 4j-| de los Datos Extendidos). En resumen,
el cambio de signo observado en la sefial en fase en nuestros experimentos no indica
temperaturas diferenciales negativas, sino que es resultado del funcionamiento del
blogueo . Este fendmeno se hace evidente cuando existe un flujo de calor lento y
altamente viscoso, como se observa en semiconductores de capas ultrafinas (véase
el texto principal) con baja difusividad térmica.

Detalles de DFT para calculos de LBTE

Como enfoque independiente, realizamos calculos de LBTE que incluyen efectos no

sincronizacion descritas en la seccién "Descripcion de las sefiales en fase y fuera de fadiésivos, excepto los efectos termoelasticos. Seguimos la estrategia presentada en

En la Nota complementaria 1 se ofrecen mas detalles.

Descripcion de sefiales en fase y fuera de fase

Para modelar la fotorrespuesta, especificamente las sefiales en fase y fuera de fase ,
utilizamos los resultados de las simulaciones tanto del modelo difusivo de Fourier
fenomenoldgico como de los modelos hidrodinamicos y termoelasticos mesoscépicos,
y simulamos el proceso de deteccion sincrona.

Como ejemplo, la Figura 4a de los Datos Extendidos muestra la dinamica de la temperatura.

la referencia 49 para resolver el LBTE:

agn 1
— +vn gn=Qpn + anWn,jaj(chT -gj) ot (4)
i

donde gn es la densidad de energia de fonones desviacional por modo, Q es la tasa
de generacion de calor volumétrica macroscopica y los valores pn describen la
distribucion del calentamiento entre los modos de fonones. La continua
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La integral del término de colisién en la ecuacion de transporte de Boltzmann se
ha discretizado como la matriz Wn,j , que es una matriz de dispersion general
de dimensiones M x M que describe la tasa de dispersion entre los estados de
fonones n y j, actuando sobre la diferencia entre las funciones de distribucion de
equilibrio y no equilibrio. La tasa de generacion de calor expresada como Q =
8(t)x(x), donde &(t) es la delta de Dirac, corresponde al calentamiento por laser
de impulsos con un perfil de intensidad espacial x(x). La temperatura T se
define49 como el valor para el cual la densidad de energia de equilibrio de los
fonones coincide con la densidad de energia de no equilibrio. La linealizacion da
el aumento de temperatura AT como la relacion de la densidad de energia de no
equilibrio de los fonones dividida por la capacidad calorifica Cv:

1
AT=
= z an. ()

Para obtener los datos necesarios para las predicciones balisticas y de

LBTE, realizamos célculos de DFT utilizando el paquete QUANTUM ESPRESSO.

Se probaron varios pseudopotenciales y funcionales de intercambio-correlacion,
incluyendo el pseudopotencial relativista completo que conserva la norma,
pseudopotenciales ultrasuaves y pseudopotenciales estandar de estado sélido
con la aproximacion de gradiente generalizado de Perdew-Burke-Ernzerhof y
PBEsol. Los parametros de calculo DFT utilizados en este trabajo son los
siguientes: se utiliza una malla k de Monkhorst -Pack de 20 x 20 x 1, 20 x 20 x
1,16 x 16 x 16 y 16 x 16 x 16 con un corte de energia cinética de 110, 120, 100
y 100 Ry y criterios de convergencia de 1 x 10-15, 1 x 10-16, 1 x 10-14, 1 x
10-14 Ry para MoS2 monocapa, MoSe2 monocapa, MoS2 masivo y MoSe2
masivo, respectivamente. Se utilizaron superceldas de constantes de fuerza de
segundoordende 8 x 8 x 1,8 x 8 x 1,4 x4 x4y4 x4 x4, yconstantes de
fuerza de tercerordende 4 x4 x 1,4 x4 x 1,4 x4 x 4y 4 x 4 x 4 hasta el
quinto vecino mas cercano , donde solo se consideraron las funciones de onda
en el punto gamma para la extraccion de las constantes de fuerza de tercer
orden para MoS2 monocapa, MoSe2 monocapa, MoS2 masivo y MoSe2 masivo,
respectivamente. Los archivos de entrada y salida de la ecuacién de transporte
de DFT y Boltzmann estan disponibles a través de GitHub en https://github.com/
jamalabouhaibeh/Calculations. Los resultados para el régimen balistico se
describen en la Nota complementaria 2 y en las Figuras complementarias 4 y 5.
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= 70L

Figura 1 de datos extendidos | Muestras de MoS2 en suspension. Imagenes de microscopio 6ptico de las muestras de MoS2 en suspension medidas . La barra de escala (15 pm) para la monocapa (1L) es valida para todas

las imagenes. Para obtener mas informacion sobre la fabricacion y caracterizacion de las muestras, consulte la referencia 36.
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Figura 2 de datos extendidos | Esquema detallado del sistema de termometria espaciotemporal. OPO: Oscilador paramétrico dptico, EOM: Modulador electrodptico, LBO: Cristal de
triborato de litio, LP: Filtro de paso largo, BS: Divisor de haz. Para mas detalles, véase la referencia 21.
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Figura 3 de datos ampliados | Disminucién de la temperatura debido a la difusién de calor en el plano. ciclo, lo que permite que el sistema alcance el equilibrio térmico antes del siguiente periodo de bombeo.
Dinamica de la temperatura calculada mediante el modelo fenomenolégico de Fourier en una ventana de Por el contrario, una menor difusividad térmica de 0,02 cm? /s conlleva una propagacion del calor mas
modulacién completa de 4 ps (1/240 kHz). Una difusividad térmica relativamente grande de 0,20 lenta, lo que resulta en una mayor acumulacion de calor y calor residual al final del periodo de modulacion.

cm2 /s conduce a una eficiente propagacion del calor hacia el disipador de calor en los bordes del cristal

suspendido. En consecuencia, se acumula menos calor dentro de cada
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Figura 4 de datos extendidos | La operacion de sincronizacion demostrada con diferentes posiciones espaciales r. e-l, Los mismos resultados ( fmod = 240 kHz)
el modelo fenomenoldgico de Fourier. a, Dinamica de temperatura obtenida a partir del usando una difusividad de D = 0,20 cm2 /s (e—h) y D = 0,02 cm2 /s (i-1). I, Los perfiles
modelo difusivo de Fourier utilizando una difusividad de D = 0,20 cm2 /s en dos espaciales en fase y fuera de fase obtenidos para D = 0,02 cm2 /s, donde los perfiles en
ubicaciones diferentes, a saber, r = 0 y 2 ym del punto caliente central, durante ciclos fase muestran una caida con sefial negativa a unos pocos micrémetros del punto caliente central.
de modulacién de onda cuadrada ( fmod = 10 kHz) . b, ¢, Dinamica de temperatura Los perfiles desfasados en los paneles d, h y | se multiplican por - 1 para facilitar la
multiplicada por funciones seno (b) y coseno (c). d, Perfiles espaciales resultantes en comparacion.

fase y fuera de fase después de promediar la dinamica de temperatura multiplicada por seno y coseno en
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Figura 5 de datos extendidos | Dindmica de decaimiento y dependencia de la fluencia de bombeo a los disipadores de calor. b—d, Las sefiales de reflectividad transitoria en At = 13 ns muestran una
en AR/R. a, Dindmica temporal en la regién suspendida de una lamina de MoSe2 monocapa, bicapa dependencia lineal con la fluencia de bombeo para monocapa (b), bicapa (c) y tricapa (d).
y tricapa. Como se discute en el texto principal y en detalle en la Ref. 21, la sefial en At < 0 (o muestras de MoSe2 , lo que convierte la reflectividad transitoria en un indicador adecuado de la
At = 13 ns) representa el calor fonénico acumulado en el sistema. temperatura de la red. Las barras de error representan la desviacion estandar de la sefial promedio
Las l4minas mas delgadas muestran una mayor acumulacion de calor debido a una menor eficiencia en la transferencia de calor. antes de At <0 (At =13 ns).
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Figura 6 de datos extendidos | Escaneos espaciales dependientes de la fluencia. a—

b, Sefiales en fase (a) y fuera de fase (b) (en voltios, V) obtenidas de una muestra de
MoSe2 de 8 capas a diferentes fluencias de bombeo. c-d, Perfiles normalizados,

cuyas formas casi idénticas confirman que estamos operando en el régimen lineal y que
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Sefiales de fase (e) y fuera de fase (f) (en voltios, V) obtenidas de un MoSe2 de 3 capas
muestra a diferentes fluencias de sonda. g—h, Perfiles normalizados, cuyas formas

casi idénticas indican que no hay efectos no deseados de nuestra luz de sonda en los
perfiles espaciales.

el perfil de reflectividad transitoria es un indicador adecuado del perfil de temperatura de la red. e—f, En-
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Figura 7 de datos extendidos | Perfiles espaciales obtenidos experimentalmente para Ecuacion basada en el modelo de Fourier que incorpora la operacién de sincronizacion
diferentes espesores. a—h, Perfiles espaciales en fase (marcadores rellenos) y fuera de (linea continua para fase, linea discontinua para desfase). Los perfiles desfasados se
fase (marcadores vacios) medidos en MoSe2 suspendido de diferentes espesores, desde multiplican por -1. Las difusividades (efectivas) obtenidas se representan en la figura 2d.

3 (a) capas hasta 20 (h) capas. Los conjuntos de datos se describen mediante la difusién de calor.
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Figura 8 de datos extendidos | Perfiles de temperatura calculados a partir de la LBTE. a-b,

Perfiles de temperatura obtenidos mediante soluciones a la LBTE para la monocapa de MoSe2
con un impulso de calor gaussiano inicial de o = 0,7 pym a T = 300 K para los pseudopotenciales
(a) NC-PBE y (b) US-PBESOL. El ajuste de estos perfiles a un modelo difusivo produce
difusividades efectivas de 0,25 cm2 /s para NC-PBE y 0,18 cm2 /s para US-PBESOL,

correspondientes a reducciones del 30% y del 10% con respecto al modelo difusivo.
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valor limite de monocapa, respectivamente. Las reducciones porcentuales de LBTE

concuerdan razonablemente con las reducciones observadas en las mediciones Raman,

lo que confirma el papel del transporte de calor no difusivo. La LBTE en su forma aqui

presentada no explica las mediciones espaciotemporales, ya que no incluye efectos

termoelasticos.
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Figura 9 de datos extendidos | Comparacion de modelos hidrodinamicos,
termoelasticos convencionales e hidrotermoelasticos. a, Perfiles espaciales obtenidos
utilizando el modelo hidrodinamico que describe los componentes en fase (linea
continua) y fuera de fase (linea discontinua) de una sefial de monocapa de MoSe2
(circulos so¢lidos para en fase, circulos abiertos para fuera de fase). b, Perfiles

Position r (pm)

el balance energético termomecanico, pero sin incluir una contribucion de flujo de

calor termoelastico. ¢, Perfiles del modelo hidrotermoelastico combinado, que
proporciona la mejor descripcién del conjunto de datos experimentales. Todos los
perfiles estan normalizados al pico del ajuste de la sefial en fase, y los perfiles fuera de

fase se multiplican por - 1.

correspondientes obtenidos utilizando el modelo termoelastico convencional, que considera la expansion térmica y
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Figura 10 de datos ampliados | Mediciones de fotoluminiscencia.

a, Espectros de fotoluminiscencia (PL) adquiridos de la region suspendida de una muestra
de monocapa de MoSe2 a diferentes potencias del laser de bombeo (longitud de onda =
515 nm). b, Promedio espectral de los espectros de PL a diferentes fluencias, que muestran

una dependencia lineal, lo que demuestra que se pueden descartar los efectos de una
fase liquida de electrones y huecos. ¢, Esquema del montaje de medicion de PL, que es una
adaptacion sencilla del montaje de termometria espaciotemporal.
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