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Exotische Exzitonen

Besondere energiereiche Exzitonen bewirken Quanteninterferenzeffekte

in atomar diinnen Halbleitern.

Torsten Stiehm und Ursula Wurstbauer

W erden Quantenzustinde iiber
unterschiedliche Anregungspfade
adressiert, kann es aufgrund des Welle-
Teilchen-Dualismus - analog zum
Doppelspalt-Experiment - zu Quan-
teninterferenzen kommen. Eines der
wenigen Festkorpersysteme, das Quan-
teninterferenz zeigt, sind Uberginge
zwischen den quantenmechanischen
Energieeigenwerten im Quantentrog
(Intersubband-Ubergénge innerhalb
eines Bandes). Technologisch interes-
sant ist unter anderem die Tatsache,
dass in diesen Systemen optische Ver-
stairkung ohne Besetzungsinversion
auftreten kann. Dies ist die Grundlage,
um die mittlerweile weit verbreiteten
Quantenkaskadenlaser zu realisieren
[1]. Bislang sind diese jedoch auf den In-
frarot- und Terahertz-Spektralbereich
beschrénkt. Insbesondere bei grofieren
Energien und héheren Temperaturen
sind Quanteninterferenzeffekte in
Festkorpersystemen aufgrund inho-

mogener Verbreiterung elektronischer
Zustande, beispielsweise durch ther-
mische Effekte und Imperfektionen im
Gitter, unterdriickt [2].
Quanteninterferenzeffekte im
UVA-Spektralbereich zeigten sich
erstmals vor wenigen Jahren im ato-
mar diinnen, zweidimensionalen
Halbleiter WSe; [2]. Sie gehen darauf
zuriick, dass atomartige Anregungs-
zustande im Festkorper — sogenannte
Exzitonen - eine hohe Oszillatorstarke
besitzen und so die Inhomogenitéten
im Festkorper ausgleichen. Kiirzlich
ist es Forschenden aus Regensburg,
Dresden, Cambridge (Groflbritan-
nien), Tsukuba (Japan), Berkeley und
Yale (USA) unter Leitung von John
Lupton in Regensburg gelungen,
die Existenz exotischer hochenerge-
tischer Exzitonen mit signifikanter
Emissionsstarke weit oberhalb der
fundamentalen Bandliicke in die-
sen zweidimensionalen Halbleitern

nachzuweisen [3]. Sie kdnnen unter
anderem die bereits beobachteten
Quanteninterferenzeffekte erklaren.
Ein neutrales Exziton ist ein
Quasiteilchen, das durch ein Cou-
lomb-Wechselwirkung gebundenes
Elektron-Loch-Paar gebildet wird.
Exzitonen lassen sich analog zum
Wasserstoffatom beschreiben. Thre
Bindungsenergie hidngt von der
Dimensionalitét, der dielektrischen
Umgebung und den aus der Kriim-
mung der Binder resultierenden
effektiven Massen der beteiligten
Elektron- und Lochzustiande ab. Auf-
grund der reduzierten Dimensiona-
litdt und dielektrischen Abschirmung
haben Exzitonen in atomar diinnen
2D-Halbleitern eine besonders grof3e
Bindungsenergie von etwa 0,5 eV.
Dies iibertrifft die Bindungsenergie
von Exzitonen in konventionellen
3D-Halbleitern um ein bis zwei Gro-
Benordnungen [4]. Dadurch lassen

a - cangepasst aus [3]
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Die HX-Exzitonen werden dhnlich wie in einem Auger-Prozess aufkonvertiert (a). Hierbei sind Valenz- (VB) und Leitungsbander (CB1

und CB2) mit positiver (CB1) und negativer Krimmung (VB, CB2) beteiligt (b). Das resonante Pumpen von VB zu CB1 férdert die impulsselek-
tive Anregung in das hohere Leitungsband CB2. Im Emissionsspektrum (c), das unter resonanter Dauerstrichanregung mit 1,73 eV entsteht,
zeigen sich die aufkonvertierte Photolumineszenz (UPL) mit HX-Linie (0), die Phononenreplika (1 bis 9) sowie die zweite Harmonische

(CW SHG). Die gebundenen Elektron-Loch-Paare im zweidimensionalen Kristallgitter (d) bestehen aus einem Elektron mit positiver effek-
tiver Masse (AX) und mit negativer effektiver Masse (HX).
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sich in 2D-Halbleitern und daraus
aufgebauten Schichtstrukturen viele
exzitonische Phdnomene ergriinden,
beispielsweise geladene Exzitonen,
Einzelphotonenemitter oder korre-
lierte Exzitonenensemble [5].

Die neuartige Exzitonen-Gattung
zeigte sich in einer Monolage WSe,,
die in diinnem hexagonalen Bornitrit
eingekapselt ist. Das Exziton besitzt
mit 3,4 eV etwa die doppelte Ener-
gie des Bandkanten-Exzitons (AX).
Daher ist die Rede von einem hoch-
gelegenen Exziton (High-lying Exci-
ton, HX) [2], das mehrere Besonder-
heiten aufweist:

m Dashochgelegene Exziton entsteht
durch resonante optische Anregung
eines Elektrons bei 1,73 eV nahe dem
AX-Ubergang. Das angeregte Elek-
tron wird vom Leitungsband CBI in
ein hohergelegenes Leitungsband
CB2 konvertiert, dhnlich dem Auger-
Prozess. Das aufkonvertierte Elektron
rekombiniert mit dem freien Loch-
Zustand im Valenzband unter Emis-
sion eines UV-Photons (Abb. 1a,b). Da
die gemessene Lichtpolarisation nicht
von der Kristallrichtung abhangt und
aufgrund der Stérke der nichtlinearen
Beziehung zwischen Emissions- und
Anregungsintensitit, kommen die Er-
zeugung der zweiten Harmonischen
(Second Harmonic Generation) und
die Zwei-Photonen-Absorption nicht
als ursdchliche Prozesse fiir die beo-
bachtete Lichtemission infrage.

m Die hochgelegenen Exzitonen
zeichnen sich durch prominente Pho-
nonen-Replika aus (Abb. 1c). Bei kryo-
genen Temperaturen sind bis zu zehn
Phononen-Replika klar erkennbar, die
aus einem mehrstufigen Streuprozess
zwischen dem Exziton und Phono-
nen resultieren. Diese Schwingungs-
moden des Gitters tragen jeweils eine
Energie von 15,5 + 0,1 meV. Die starke
Wechselwirkung zwischen longitudi-
nalen akustischen Phononenmoden
und Exzitonen ist eine Besonderheit
der HX und zeigt sich nicht im Emis-
sionsverhalten der Exzitonen an der
fundamentalen Bandliicke. Das Re-
sultat dieser starken Kopplung kénnte
die Entstehung von Polaronen sein,
also hybrider Quasiteilchen aus einem
Exziton und einem Phonon.

® Analog zum AX ist der Dipol des
hochgelegenen Exzitons in der Ebene
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des 2D-Kristalls orientiert (Abb. 1d).
Die HX-Emissionslinie ist dhnlich
scharf wie die des AX. Das ist er-
staunlich, da die Linienbreite hoher-
liegender Emissionskanale aufgrund
vermehrter nichtstrahlender Relaxa-
tionskandle meist zunimmt.

m Der Vergleich der experimen-
tellen Ergebnisse mit ab-initio-Be-
rechnungen offenbart eine weitere
Besonderheit: Das hoherliegende
Leitungsband CB2 besitzt eine nega-
tive Kriimmung (Abb. 1b). Aus diesem
Grund relaxieren die angeregten Elek-
tronen vom Maximum weg (griine
Pfeile), was die Phononen-Replika
erkldrt. Die negative Kriimmung re-
sultiert in einer negativen effektiven
Elektronenmasse, aufgrund derer sich
Elektron und Loch des hochgelegenen
Exzitons in unterschiedlichen Kreis-
bahnen um einen gemeinsamen
Massenschwerpunkt auflerhalb ihrer
Verbindungslinie bewegen (Abb. 1d).
Damit unterscheiden sie sich von
»konventionellen® Exzitonen wie
den AX, bei denen sich der Massen-
schwerpunkt zwischen Elektron und
Loch befindet (Abb. 1d).

Die Entstehung und die besonde-
ren Eigenschaften hochgelegener Ex-
zitonen sind generisch fiir die Klasse
der halbleitenden Ubergangsmetall-
dichalkogenide, zu der auch WSe,
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gehort. Die resonante Anregung
des fundamentalen Interbandiiber-
gangs beim AX treibt den eingangs
beschriebenen Quanteninterferenz-
effekt zur Aufkonversion zum HX.
Die HX-Energie lasst sich entweder
durch die dielektrische Umgebung
oder auch durch geschickte Einbet-
tung in Mehrlagensysteme beeinflus-
sen [6]. So konnten exzitonische Mul-
ti-Niveau-Strukturen entstehen, die
grofles Potenzial fiir die Entwicklung
neuartiger zweidimensionaler Laser
ohne Besetzungsinversion aufweisen
und auch fiir die Umsetzung optischer
Quanteninformationssysteme interes-
sant sind.
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Schiitzende Masken

Forschende des MPI fiir Dynamik und
Selbstorganisation in Gottingen haben die
Wirksamkeit medizinischer Masken gegen
eine Infektion mit SARS-CoV-2 untersucht.
Dazu bestimmten sie experimentell die
Dichtheit der Masken und berechneten das
Ansteckungsrisiko: OP-Masken reduzieren
dieses nur halb so gut wie schlecht sitzende
FFP2-Masken. Mit einer optimal sitzenden
und fixierten FFP2-Maske liegt das Infek-
tionsrisiko auch in kurzer Distanz zu einer
infizierten Person nur im Promillebereich.

G. Bagheri et al., PNAS 118, €2110117118
(2021)

Revolution in der Bildgebung

Ein internationales Forschungsteam hat an
der Neutronenquelle FRM Il der TU Miin-
chen ein bildgebendes Verfahren entwi-
ckelt, das Neutronen mit dreimal besserer
raumlicher Auflésung und siebenmal we-
niger Rauschen detektiert. Dazu weist das

Team die Photonen, welche die Neutronen
im Szintillationsdetektor erzeugen, einzeln
nach. Dieses Verfahren kdnnte auch Ront-
genaufnahmen deutlich verbessern.

A. S. Losko et al., Sci. Rep. 11, 21360 (2021)

Egoistisch optimiert
Forschende aus Disseldorf, Darmstadt
und Garching haben die Gruppendynamik
kommunizierender aktiver Teilchen unter-
sucht. Dazu nutzten sie das Verhalten von
Pinguinen, die sich in der Antarktis
gegenseitig in Gruppen warmen.
Dabei suchen alle egoistisch ihre
Wohlfiihltemperatur — und opti-
mieren so die Gruppe. Das lasst
sich mit Dreikorperkréften
beschreiben und trifft auch
auf Bakterien zu.

A. V. Zampetaki et al.,
PNAS 118, 2111142118
(2021)
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