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Optische Eigenschaften von 2D Materialien

Einleitung

Zweidimensionale Materialien besitzen eine Reihe auflerge-
wohnlicher Eigenschaften. Besonders interessant sind dabei
Eigenschaften, die einen Beitrag zur Bewaltigung der groflen
Herausforderungen unserer Zeit liefern kénnen. Dies sind z.B.
die Umwandlung von Licht in elektrische Energie in Solarzellen
und der umgekehrte Effekt in Leuchtdioden. Wie in konventio-
nellen 3D Materialien funktioniert diese Umwandlung beson-
ders effektiv, wenn eine direkte Bandllicke ,passender” Grofle
vorhanden ist. Durch die Absorption von Licht kann so ein be-
setzter elektronischer Zustand angeregt werden. Wahrend das
am meisten erforschte 2D Material Graphen keine Bandllcke
aufweist, sind mittlerweile eine groRe Zahl an Materialien mit
unterschiedlich groRen Bandllicken identifiziert worden. Dazu
gehoéren z.B. hexagonales Bornitrid oder die Klasse der Uber-
gangsmetall-Dichalkogeniden wie MoS, (kurz TMDCs) [1]. Mehr
als 1500 weitere Kandidaten sind theoretisch vorhergesagt
worden [2] und warten auf ihre experimentelle Synthetisierung.

Optische Absorption von Monolagen

Neben Anregungen, die energetisch oberhalb der direkten
Bandlucke stattfinden, kbnnen das angeregte Elektron und das
zurlckbleibende Loch binden. Aufgrund ihrer unterschiedlichen
Ladung bildet sich ein elektronischer Zustand aus, der Exziton
genannt wird und welcher sich analog zum Wasserstoffatom
verhalt. Die Starke der anziehenden Coulombwechselwirkung,
d.h. die Bindungsenergie, ist in 2D Materialien oft recht grof,
bis zu mehr als 1 eV [2]. Dartber hinaus kann so eine Anregung
auch noch ein weiteres Elektron (oder auch Loch) binden und
zu einem sogenannten Trion werden, falls - wie experimentell
oft beobachtet - eine Dotierung vorliegt. Diese klassisch nicht
erklarbare Bindung findet statt, weil das Elektron das Exziton
polarisiert und dann wiederum am positiven Ende binden kann.
Eine realistische Beschreibung von Exzitonen und Trionen ist
erst im Rahmen der Quantenphysik maoglich [3]. Bild 1 ver-
gleicht beispielhaft die experimentelle Messung der Absorption
mit theoretischen ab-initio Rechnungen.

Startpunkt fur diese Rechnungen ist die Dichtefunktionaltheo-
rie, welche in der Lage ist, die zeitunabhangige elektronische
Schrédingergleichung flr feste Atompositionen naherungs-
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Bild 1: Optische Absorption von WS,. a) Schematisch, b) experimentelle Mes-
sung und c) ab-initio Rechnung. Modifiziert nach [2].

weise zu l6sen. Bei zusatzlicher Bertcksichtigung der van der
Waals Wechselwirkungen lasst sich so die atomare Struktur der
2D Schichten sehr gut vorhersagen. Auch eine erste Naherung
fur viele weitere Eigenschaften, wie z.B. der Bandstruktur, lasst
sich finden. Aufgrund der unvollstandigen Beschreibung der
elektrostatischen Effekte ist die Glte begrenzt, beispielsweise
werden Bandlicken von 2D Materialien um durchschnittlich
etwa 40% unterschatzt [2]. Die Vielteilchenstérungstheorie
bietet eine deutlich verbesserte Beschreibung von Eigenschaf-
ten, die nicht ausschliefllich vom elektronischen Grundzustand
beeinflusst werden. In der zumeist verwendeten GW Néherung
zeigen etwa die gerade angesprochenen Bandlicken eine sehr
gute Ubereinstimmung mit experimentellen Werten. Die resul-
tierenden Zustéande sind sogenannte Quasiteilchen, also Elek-
tronen und Locher, die als kollektive Eigenschaft des Materials
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zu verstehen sind. Zur Beschreibung von Exzitonen und Trio-
nen muss zusatzlich noch deren Wechselwirkung ausgewertet
werden. Im Rahmen der Bethe-Salpeter Gleichung [4] lassen
sich die Energien dieser Anregungen sowie die Oszillatorstar-
ke der Wechselwirkung mit Licht bestimmen. Um eine ausrei-
chend genaue Beschreibung zu erhalten, werden Rechenleis-
tungen bendtigt, die typischerweise nur auf Supercomputern
zur Verfugung stehen.

In Bild 1 lasst sich das Resultat einer solchen Rechnung flr das
TMDC WS, erkennen. Unterhalb der direkten elektronischen
Bandliicke von etwa 2.8 eV (im Vakuum) finden sich Peaks, die
sowohl von Exzitonen als auch Trionen stammen. Die réumliche
Vorstellung dieser Anregungen ist aufgrund der vielen Freiheits-
grade nicht einfach. In Bild 1c ist dazu die Position des Lochs
in der Mitte festgehalten und es wird die Wahrscheinlichkeit ein
Elektron zu finden abgebildet. Die fast kreisformigen Anregun-
gen erstrecken sich ber mehrere Nanometer, d.h. hunderte
Atome. Im Vergleich zu Exzitonen sind Trionen etwas weiter
ausgedehnt, da sich die beiden negativ geladenen Elektronen
abstofRen. Die energetisch tiefsten optisch aktiven Zustanden
finden sich bei etwas Uber 2 eV und haben 1s Charakter. Mit
fast 200 meV hoherer Energie sind weitere Peaks erkennbar,
analog zum Wasserstoffatom handelt es sich hierbei um 2s Zu-
stande. Im Experiment zeigt sich fur die tiefsten Anregungen
eine sehr starke Lichtabsorption von ca. 25% durch nur eine 2D
Schicht mit einer Dicke von 3 Atomen. So kdnnen 2D Materiali-
en auch mit geringstem Volumen sehr effizient sein.

Veranderung durch die Umgebung/Stapelung

2D Materialien haben naturgemaf eine sehr grole Oberfla-
che. Auch wenn einzelne 2D Schichten weitgehend inert sind
und hauptsachlich durch die van der Waals Wechselwirkung
binden, lassen sie sich von auflen beeinflussen. Schon in
Bild 1 zeigte das Experiment, in welchem WS, in hexagona-
lem Bornitrid eingeschlossen ist, eine deutliche Verkleinerung
der Bandllcke auf gut 2.2 eV. Andererseits hat sich gezeigt,
dass die optischen Eigenschaften durch die Umgebung we-
niger stark beeinflusst werden - oft resultiert nur eine Ver-
schiebung zu tieferen Energien um wenige meV [5]. Anders
sieht die Situation jedoch aus, wenn man eine weitere Schicht
eines 2D Materials mit dhnlichen energetischen Zustanden
in Kontakt bringt. Beispielsweise lassen sich hier jegliche
Kombinationen aus den meistverwendeten TMDCs MX, mit
M=Mo/W und X=S/Se/Te nennen. Die grundlegenden phy-
sikalischen Eigenschaften sind aber schon in zwei gleichen
Schichten vorhanden, beispielsweise einer Bilage MoS,. Ne-
ben leicht modifizierten Anregungen, welche auch in nur einer
Schicht vorhanden sind, hat sich gezeigt, dass es weitere An-
regungen gibt, die zwischen den Schichten stattfinden - so
genannte Interlagen-Anregungen [6]. Aufgrund des grofReren
mittleren Abstands von Elektronen und Léchern auf verschie-
denen Schichten ist ihre Lebenszeit deutlich grofer und auch
die Trennung von Elektron und Loch einfacher. Zur Untersu-
chung des Charakters der Anregungen bieten sich vertikale
elektrische Felder an. Wahrend die Eigenschaften der ein-
zelnen Schichten gleich bleiben, lasst sich ihre energetische
Lage zueinander verschieben.
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Bild 2: Exzitonische Wellenfunktion und Reflektivitat der Bilage MoS, in Ab-
hangigkeit des vertikalen elektrischen Feldes F,. Modifiziert nach [3].

In Bild 2 fuhrt das dazu, dass einige Anregungen energetisch
unverandert bleiben, wahrend andere linear mit dem angeleg-
ten Feld verschieben. Die theoretischen Rechnungen sind als
farbige Linien dargestellt, welche auf die experimentellen Mes-
sungen gezeichnet sind. Die Anregungen in beiden Schichten
(A, Ay, ...) finden separat und bei gleichen Energien auf der
oberen und der unteren Schicht statt. Anders sieht dies fir die
Interlagen-Anregungen (IL,,, und B, ,,) aus. Weil es sowohl eine
Anregung von der oberen zur unteren Schicht und umgekehrt
geben kann, finden sich zwei Peaks, die bei Anlegen des elek-
trischen Feldes mit unterschiedlichem Vorzeichen verschieben.
Im Vergleich zu Heterostukturen, die aus verschiedenen Mate-
rialien zusammengesetzt sind, ist die Oszillatorstarke in der Bi-
lage sehr grof3. Die Interlagen-Exzitonen sind mit Anregungen,
die nur in einer Schicht stattfinden, gemischt, was sogar die
Beobachtung bei Raumtemperatur erméglicht [6]. Andererseits
ist das Interlagen-Exziton energetisch nicht die tiefste Anregung.
Hetrostrukturen zeichnen sich oftmals durch energetisch tiefste
Interlagen-Zustande aus, welche aufgrund der fehlenden Mi-
schung aber nur eine sehr kleine Oszillatorstarke besitzen. Im
Gegensatz zu Bild 2 weisen diese keine X-formige Signatur beim
Anlegen eines elektrischen Feldes auf, sondern zeigen aufgrund
der gebrochenen Symmetrie nur eine der beiden Linien.

Fazit
Neben den vorgestellten Eigenschaften zeigen 2D Materialien
weitere spannende Phanomene. Bei der ldentifikation der

optischen Anregungen lasst sich beispielsweise der Zeeman-
Effekt ausnutzen, welcher die Peaks unterschiedlich stark in
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angelegten Magnetfeldern verschiebt. In TMDCs sind diese
optischen Anregungen mit dem Spin gekoppelt und der Spin
kann durch zirkular polarisiertes Licht ausgelesen bzw. gean-
dert werden [7]. Weitere spannende Anknupfungspunkte bie-
tet auch die Klasse der 2D Magneten. So gibt es eine Reihe
von Materialien wie Cr,Ge,Teg oder Crl;, die sowohl ferromag-
netische Eigenschaften als auch eine vielversprechende opti-
sche Signatur haben [8]. 2D Materialien bieten so zum einen
eine grofe Spielwiese, um Fragestellungen fir die Grundla-
genforschung, vor allem im Rahmen der Quantenphysik, zu be-
arbeiten. Zum anderen haben sie auch Anwendungspotential
flr neue optoelektronische Bauteile oder um einfach nur die
Materialmengen und somit thermischen Verluste zu reduzieren.
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ZITATBOX

Albert Einstein (1879 - 1955)

,Der intuitive Geist ist ein heiliges Geschenk und der
rationale Verstand ein treuer Diener. Wir haben eine
Gesellschaft erschaffen, die den Diener ehrt und das
Geschenk vergessen hat.“

,Wenn ein unordentlicher Schreibtisch einen unor-
dentlichen Geist repréasentiert, was sagt dann ein lee-
rer Schreibtisch uber den Menschen, der ihn benutzt
aus?“

Quelle: https://gutezitate.com/zitate/geist
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Johann Wolfgang von Goethe (1749 - 1832)

,ES ist nicht genug zu wissen - man muss auch anwen-
den. Es ist nicht genug zu wollen - man muss auch tun.“

,Wo Recht zu Unrecht wird, wird Widerstand zur Pflicht.“
LJeder kehre vor der eigenen Tiir, und die Welt ist sauber.”

,Das Land, das die Fremden nicht beschdtzt, geht bald
unter.”

,Wer sich den Gesetzen nicht fligen will, muss die
Gegend verlassen, wo sie gelten.”

,Willst Du glticklich leben, hasse niemanden und uber-
lasse die Zukunft Gott.“

,Man muss das Wahre immer wiederholen, weil auch
der Irrtum um uns her immer wieder gepredigt wird,
und zwar nicht von einzelnen, sondern von der Mas-
se. In Zeitungen und Encyklopé&dien, auf Schulen und
Universitéten, Gberall ist der Irrtum obenauf, und es ist
ihm wohl und behaglich im Geftihl der Majoritat, die
auf seiner Seite ist.“

Quelle: https://gutezitate.com/autor/johann-wolfgang-von-goethe
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