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HEISSE ELEKTRONEN IN GOLD

Elektronen in einem Materialverbund konnen Uberschussige Energie
durch StoRe und Transport umverteilen. Diese Ablaufe zu verstehen, ist
wichtig fur die Optimierung elektronischer Bauteile. Mit unseren
Experimenten konnen wir nachvollziehen, was genau passiert.

Ein elektrischer Leiter, der sich erwarmt; eine So-
lar- oder eine Brennstoffzelle, die Strom liefert:
Hinter solchen makroskopischen Phanomenen
stecken mikroskopische Prozesse. So hat die Er-
warmung eines Stromleiters mit StéRen zwischen
Elektronen und Atomriimpfen zu tun, der Solar-
strom mit Lichtteilchen, die von Elektronen absor-
biert werden, und in der Brennstoffzelle findet
eine chemische Reaktion statt. Solche Schlisse
von makroskopischen Beobachtungen auf die da-
hinterstehenden elementaren Prozesse bemiihen
mal etablierte Modelle, mal beruhen sie nur auf
plausiblen Vorstellungen. Quantitativen Auf-
schluss geben Experimente.

ENERGIEUMVERTEILUNG IN ORT UND ZEIT

Betrachten wir als Beispiel Gold — einen metalli-
schen, elektrischen Leiter. Ein Elektron in diesem
Material kann durch die Absorption eines Licht-
teilchens, also eines Photons, auf ein hdheres
Energieniveau angeregt werden und sich infolge-

dessen als ,heifles” Elektron
durch das Material bewegen.
Dabei verliert es seine Energie
durch unterschiedliche Pro-
zesse — es relaxiert. Die Ther-
modynamik erlaubt es, die Prinzipien dieses Pro-
zesses mithilfe der Boltzmann-Gleichung zu be-
schreiben. Demnach andert sich die elektronische
Verteilung im Lauf der Zeit durch

die ausschlieBlich zeitabhdngige Umvertei-
lung durch Stollprozesse an Ort und Stelle,

+  die Umverteilung durch Transport,

+ und die Umverteilung, die, falls vorhanden,
durch ein duleres elektrisches Feld bewirkt
wird.

Die Bedeutung dieser drei Beitrage zur Relaxation
lasst sich experimentell ermitteln. Da diese Pro-
zesse alle sehr schnell ablaufen, braucht es dafir
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Die Umverteilung von Energie kann an Ort und Stelle geschehen {links): Ein Elektron wird varn ersten Lichtblitz angeregt, verliert
dann durch StoRe Energie und wird vom zweiten Lichtblitz erneut angeregt und emittiert. Uber den Energieerhaltungssatz lasst
sich aus der kinetischen Energie am Ende die durch StéRe verlorene Energie guantifizieren. Rechts ist die Umverteilung von
Energie durch Transport gezeigt. Elektronen wandern zu Orten mit geringerer Teilchendichte.

eine Zeitauflésung von wenigen Femtosekunden.
Diese erreichen wir mit Anrege-Abfrage-Spektro-
skopie. Wir haben dieses Verfahren, bei dem mi-
kroskopische Vorgénge mit Lichtblitzen ausgeldst
und anschlieBend beobachtet werden, mit Photo-
elektronenspektroskopie kombiniert, mit der die
Energie der austretenden Elektronen bestimmt
werden kann. Durch den ersten Lichtpuls wird ein
Elektron angeregt; durch den zweiten, stérkeren
Lichtpuls wird es emittiert = dies ist die ,Abfrage".
Die Analyse der kinetischen Energie der emittier-
ten heifen Elektronen erlaubt dann zu erkunden,
was mit ihnen nach der Anregung passiert ist. Die
Methode wird 2PPE genannt, was flir Zwei-Pho-
ton-Photoelektronenspektroskopie steht. Damit
kénnen wir den Prozess beobachten und die ge-
nannten Beitrdge zur Relaxation — zeitabhingige
Umverteilung und Umverteilung durch Transport—
quantitativ untersuchen.

zeit der Elektronen durch die Heterostruktur und
damit den Transportprozess untersuchen.

MEHR ENERGIE, SCHNELLERE RELAXATION

Beim 2PPE-Experiment erfassen wir die Intensitat
fir verschiedene Elektronenenergien in Abhan-
gigkeit der Verzogerung zwischen den Lichtpul-
sen, also zwischen Anregung und Abfrage. So
lkonnten wir feststellen, dass die Intensitat expo-
nentiell mit der Zeit abnimmt. Daraus l3sst sich
eine energieabhdngige Relaxationszeit bestim-
men. Aus den breiter werdenden Intensitatsver-
ldufen ist ersichtlich, dass diese Zeit mit abneh-
mender Energie ldnger wird. Das bedeutet: Die
Wahrscheinlichkeit, dass das Elektron seinen an-
geregten Zustand verlasst, ist umso geringer, je

In salch einer Ultrahochvakuumapparatur werden die Proben hergestellt und
charakterisiert sowie die austretenden Photoelektronen analysiert. Hinter
dem transparenten Yorhang befindet sich der verwendete Kurzpulslaser,

ZWEI SEITEN EINER STRUKTUR

Fir unsere Experimente haben wir eine
Heterostruktur benutzt, die aus einer
dinnen Eisenschicht und einer etwas
dickeren Goldschicht besteht. Einmal
liefen wir sowohl den Anrege- als auch
den Abfrage-Laserpuls auf die Goldsei-
te treffen. Bei einem zweiten Durchgang
fiel der anregende Lichtpuls auf die Ei-
senseite und die Abfrage erfolgte auf
der Goldseite. Auf diese Weise konnten
wir zusatzlich zur Relaxation die Lauf-

Eine Heterostruktur ist eine kinstliche Kombination na-

turlich verkommender Materialien, die — verglichen mit

den einzelnen Materialien — neue FEigenschaften auf-

weist.
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Schematische Skizze des Experiments und dazu die zeitaufgeldste 2PPE-Intensitat fur unterschiedliche Energien (oberhalb des Grundzustands) nach der Anregung
(vereinfacht nach Beyazit et al,, Phys. Rev. Lett. 125, 076803 (2020)). Im ersten Durchgang (links) wird die Heterostruktur auf der Goldseite angeregt und dann mit
einem zweiten Laserpuls, der die doppelte Frequenz des Abfragepulses hat und aus diesem erzeugt wird, abgefragt. Austretende Photoelektronen werden mithilfe
eines Elektronenspektrometers nachgewiesen. Beim zweiten Durchgang (rechts) erfolgt die Anregung auf der Eisenseite und die Abfrage auf der Goldseite, Die
Anregung bei Verzégerungszeit null ist in beiden Graphen deutlich zu erkennen. Abhangig von der Energie der Elektronen erfolgt dann im weiteren Zeitverlauf die

Relaxation, erkennbar an der abnehmenden Intensitat,

geringer die Anregung ist — oder umgekehrt umso
héher, je mehr Energie das Elektron hat.

Informationen iber die Laufzeit der Elektronen
durch die Heterostruktur erhielten wir im zweiten
Experiment, in dem die Eisenseite angeregt und
die Goldseite abgefragt wurde, Das Intensitdtsma-
ximum ist hier abhangig von der Energie entlang
der Zeitachse verschoben - was der Laufzeit
durch die Heterostruktur entspricht. Diese nimmt
mit kleinerer Elektronenenergie zu - je geringer
die Energie, desto langer brauchen die Elektro-
nen, um die Heterostruktur zu durchqueren.

Unsere Messdaten zeigen also, dass die Relaxati-
onszeit und die Laufzeit umso kirzer sind, je mehr
Energie die Elektronen haben. Die Laufzeiten und
die Relaxationszeiten hatten in unserem Experi-
ment zudem sehr dhnliche Zahlenwerte: Elektro-
nen brauchten zwischen 20 und 100 Femtose-
kunden, um zu relaxieren. Wenn die Elektronen
durch das Material laufen, bendtigen Sie daflr
eine Zeit von 60 Femtosekunden.

Da sich die Relaxationszeit als mittlere Zeit zwi-
schen zwei inelastischen Streuereignissen verste-
hen ldsst, bedeutet das, dass ein Elektron wéh-
rend des Durchquerens der Heterostruktur im
Schnitt einmal inelastisch gestreut wird.
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EINBLICKC IN EINE VERGRABENE SCHICHT

Fur den Vergleich mit Literaturwerten haben wir
aus unserem Experiment eine Relaxationszeit von
60 Femtosekunden bei 0,8 Elektronenvolt abge-
leitet — deutlich schneller als im Volumenkristall.
Um der Ursache hierfir auf den Grund zu gehen,
haben wir verschiedene Goldschichtdicken be-
trachtet — zundchst mithilfe einer analytischen
Uberlegung.

Angenommen, die Elekironen relaxieren unab-
hangig voneinander im Eisen oder im Gold und
Streuung an der Grenzflache zwischen den Mate-
rialien wirde keine Rolle spielen, dann missten
die Elektronen mit wachsender Schichtdicke ei-
nen langeren Weg im Gold zuriicklegen. Wir sind
daher von einem linearen Zusammenhang zwi-
schen dem Kehrwert der Relaxationszeit in Gold
und dem Kehrwert der Goldschichtdicke ausge-
gangen. Diesen Zusammenhang konnten wir tat-
sachlich experimentell bestdtigen und daraus
Werte fUr die Relaxationszeit von Gold und Eisen
ableiten. Sie stimmten im Rahmen der Messunsi-
cherheit mit den Literaturwerten fir einen Volu-
menkristall iberein. Man kann also durch die Ana-
lyse der Schichtdickenabhangigkeit spektrosko-
pisch in eine vergrabene Schicht hineinsehen - in
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diesem Fall Eisen, das zwischen dem Gold und
dem Magnesiumonxid-Substrat versteckt ist.

Bei weiterfihrenden Experimenten kénnte man
die Schichtdicke des Eisens variieren. Damit sollte
es mdglich sein, die Relaxationsrate direkt an der
Grenzflache zu bestimmen. Zusatzlich ist es denk-
bar, die Transporteffekte zu eliminieren: Dazu
miisste man eine ausreichend diinne Goldschicht
auf einem isolierenden Substrat untersuchen, so-
dass die Elektronen sich gar nicht wegbewegen
kénnen. Aufbauend auf Experimenten anderer Ar-
beitsgruppen werden wir aulerdem die Umvertei-
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Auf der linken Achse sind die Relaxationszeiten fir Anregung auf der Eisen-
und der Goldseite dargestelit. Als rote Linie ist die Verzogerung in der Laufzeit
auf der rechten Achse bei Anregung der Eisenseite gezeigt. Fir die Anregung
der Goldseite fanden wir keine solche Verzogerung,

lung der Elektronenenergie in einem elektrischen
Feld genauer untersuchen. So kénnen die in der
Boltzmann-Gleichung beschriebenen Beitrage zur
Relaxation von heillen Elektronen an unterschied-
lichen Systemen quantitativ erforscht werden.
Das gibt beispielsweise Aufschluss Gber den La-
dungstransport in Leitern, Halbleitern und an
Grenzflachen von Heterostrukturen.
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Die gemessene Relaxationszeit in der Heterostruktur hangt nicht nur von der
Energie, sondern auch von der Dicke der Goldschicht ab, Je dlinner sie ist, desto
kiirzer ist die Relaxationszeit in der Heterostruktur,

wo re (AN

MgO Fe
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