WECHSELSPIEL VON LICHT
UND MATERIE

Trifft Licht auf Materie, dann lost dies eine Reihe von Prozessen aus, an
denen Elektronen und Atome beteiligt sind. Diese Prozesse lassen sich
mithilfe von Computersimulationen quantitativ verstehen.

Solarzellen finden sich auf vielen Dachern und
wandeln die Energie der Sonnenstrahlung in elek-
trischen Strom um. Obwohl sie technisch immer
besser werden, kénnen sie niemals die gesamte
Sonnenenergie in elektrische Energie umwan-
deln: Ihr Wirkungsgrad hat eine physikalische
Grenze. Um diese Grenze zu verstehen, muss man
die Prozesse, die bei der Umwandlung von Lichtin
Strom auf atomarer Ebene stattfinden, entschlis-
seln. cke sein.

teren Energiezustand im ,Valenzband™ in den ho-
hen Energiezustand des ,Leitungsbands” zu brin-
gen. Der Unterschied zwischen beiden Bandern
ist die ,Bandlicke". Da-
liee I ool Fine zentrale Erkenntnis der Quantenphy-
Sl RE R ETIA Tl sik (st dass jedes Photon eine genau fest-
nen abgeben konnen, WBEExeNlalylNalviole/lRlakd AV BTl
muss ihre Energie also RUELll RNy -CN TN e e
groller als die Bandli- [Weldelsls
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LICHTABSORPTION IN HALBLEITERN

Lichtteilchen (Phatonen) kénnen ihre Energie nur
dann an die Elektronen im Solarzellenmaterial ab-
geben, wenn diese einen passenden Wert hat: Sie
muss grol genug sein, um Elektronen aus dem un-

Nicht alle Photonen von der Sonne sind kurzwel-
lig — also energiereich — genug, um die Bandllcke
zu Uberwinden (etwa Infrarotlicht und noch lang-
welligere Strahlung). Bei Photonen hingegen, de-
ren Energie groler ist als die Bandlicke, ist nicht
ihre gesamte Energie elektrisch nutzbar. Ein von



einem besonders energiereichen Photon hoch an-
geregtes Elektron gibt die Uberschiissige Energie
an die Atome des Festkdrpers ab: Das Material er-
warmt sich.

Das bedeutet: Lichtteilchen aus dem niederener-
getischen Teil des Sonnenspektrums konnen gar
nicht, und solche aus dem hochenergetischen Teil
nicht vollstandig zur Stromerzeugung genutzt
werden. Diese beiden Effekte begrenzen den Wir-
kungsgrad einer Solarzelle.

Die beschriebenen Vorgange kénnen in dhnlicher
Weise auch bei der Absorption von Strahlung in
einem Metall auftreten. Im Unterschied zum Halb-

ENERGIEVERLUSTE IN FESTKORPERN

Ein Elektron gibt seine Energie im Festikorper im
Wesentlichen durch zwei Prozesse ab: Durch 5t6-
Re mit anderen Elektronen oder durch Anregung

von Schwingungen von Atomen um ihre Position
im Kristall. Die Energie dieser Schwingungen ist
durch die Quantenmechanik festgelegt. Die Ener-
giequanten dieser Schwingungen heillen Phono-
nen —in Anlehnung an die Lichtquanten, die Pho-
tonen. Ihre Energie ist in der Regel sehr viel klei-
ner als die des beteiligten angeregten Elektrons.
Cibt das Elektron seine Energie ab, entstehen so-
mit viele Phononen, sodass dieser Prozess prak-
tisch nicht umkehrbar ist. Die den Elektronen ver-

loren gegangene Energie verbleibt im Kristallgit-
ter und fihrt zur Erwdarmung des Materials.

leiter hat ein Metall allerdings keine Bandlicke.
Somit kénnen bereits Photonen niedrigster Ener-
gie absorbiert werden. Allerdings wird deren
Energie dann nahezu vollstandig an das Kristall-
gitter abgegeben und fuhrt so zur Erwarmung.

In den Arbeitsgruppen der Theoretischen Physik
beschaftigen wir uns mit der Modellierung der
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Um die Energiebander der Elektronen zu be- 1 f’ ' ’
rechnen, verwenden wir die Dichtefunktio- | ™
naltheorie (DFT), die sich als sehr erfolgreich
in der Modellierung von Materialien erwiesen
hat. Man geht dabei davon aus, dass durch die
Dichteverteilung aller Elektronen an allen Or-
ten im Material bereits alles Wissenswerte
Uiber die Elektronenenergie eindeutig festge-
legt ist. Zeitaufgeldste Berechnungen dieser
Dichte erlauben es uns, das zeitlich schwingende elektrische Feld eines Lasers und die daraus resultierende zeitliche Veranderung des
Systems zu berechnen. Damit lassen sich alle wichtigen Gréfen aus der zeitlich verdnderlichen Dichte der Elektronen berechnen, bei-
spielsweise auch die mikroskopische Verteilung der elektrischen Strome.

Zunachst berechnen wir den elektronischen Grundzustand einer Einheitszelle des Materials, also des periodisch wiederkehrenden
Grundbausteins eines Kristalls. Dann betrachten wir den Einfall des Lichts, indem wir die Auswirkung elektromagnetischer Felder zu-
sammen mit den Wechselwirkungen jedes Elektrons mit den anderen Elektronen und Atomkernen berechnen — insgesamt haben wir
bis zu 19 Atome mit 270 Elektronen beriicksichtigt. Durch den Vergleich des sich zeitlich verdandernden Elektronenzustands mit dem
Grundzustand konnen wir nachweisen, an welcher Stelle der Strultur und in welchem quantenmechanischen Zustand Energie depo-
niert wurde.

Diese Berechnungen sind sehr rechenintensiv und profitierten stark vom Einsatz hochentwickelter Software und von grofRen, parallel
arbeitenden Hachleistungsrechnern wie dem Supercomputer MagnitUDE an der Universitdt Duisburg-Essen (Foto oben). In unseren

Simulationen haben wir sehr viele einzelne DFT-Berechnungen gemacht, von denen jede mehrere Tage dauerte.
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Polarisation parallel zu den Lagen

Magnesium

Polarisation senkrecht zu den Lagen

Oben: Laseranregung mit Polarisation des elektrischen Feldes parallel zu
den Lagen. Die Auswirkung auf die Ladungsverteilung direkt nach
Abklingen des Laserpulses ist fur niedrige Anregungsenergie (links) und fir
hohe Anregungsenergie {rechts) gezeigt.

Unten: Polarisation senkrecht zu den Lagen, ebenfalls fir niedrige {links)
und hohe Energie der anregenden Photonen (rechts).

Rote Strukturen in der Ladungsverteilung in beiden Abbildungen zeigen
eine Abnahme der eingeschlossenen Ladung, blaue eine Zunahme. In der
Mitte ist zur Zuordnung der Ladungsverteilungen zu den Atomen jeweils
eine Einheitszelle der Heterostruktur gezeigt.

Energie

Eisen Mg0-Grenzflache Mg0-Zentrallage
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Ort

Schematische Darstellung der Energie der Orbitale als Funktion der
Atomlage (Ort). Die Photonen des Laserpulses regen Elektronen aus
besetzten Orbitalen unterhalb der Fermi-Energie in unbesetzte, darliber
liegende Orbitale an (violette Pfeile), Angeregte Elektronen (blauer
Rahmen) hinterlassen dabei positiv geladene Locher {roter Rahmen).
Wahrend das Metall durch ein Kontinuum an Zustanden um die Fermi-
Energie ausgezeichnet ist (graue Flache), gibt es im Isolator eine
Bandliicke {weiRer Bereich}) zwischen Valenz- und Leitungsband (lila
Flachen). In der Grenzflachenlage existieren jedoch hybridisierte Zustinde
{graue Streifen), die eine Anregung vom Isolator ins Metall und umgekehrt
auch flr niedrige Photonenenergien erlauben, die fir eine direkte
Anregung tber die Bandllicke nicht ausreichen.

Prozesse bei der Anregung von Materialien mittels
Laserpulsen. Wir berechnen dafiir Modelle realer
Systeme, wie sie von unseren Kolleginnen aus
der Experimentalphysilk untersucht werden.

ANRECGUNGEN IN EINER HETEROSTRUKTUR

Unsere Modellsysteme sind Materialkombinatio-
nen = sogenannte Heterostrukturen - in denen
sich ultradiinne Metall- und lIsolatorlagen ab-
wechseln. Sie kénnen besondere Eigenschaften
aufweisen, etwa eine stark unterschiedliche Leit-
fahigkeit innerhalb oder senkrecht zu den Lagen.
Als Beispielsystem nutzen wir eine Heterostruktur
aus einer Eisen-Lage und drei Ubereinandergesta-
pelten Lagen des Isolators Magnesiumoxid.

In unserer Simulation regen wir diese Strukturen
nun mit unterschiedlichen Laserpulsen an - mit
Energie unterhalb und oberhalb der Bandlicke
von Magnesiumoxid und mit der Ausrichtung des
elektrischen Feldes des Lichts parallel und senk-
recht zu den Schichten.

Die Verteilung der Elektronen um die Atome ver-
andert sich nach dem Laserpuls abhangig von
Energie und Feldrichtung. Bei niedrigen Photo-
nenenergien und einer Polarisation parallel zur
Grenzflache wird hauptsachlich die Eisenschicht
angeregt — bei hohen Energien und senkrechter
Polarisation des Lichts vor allem die MgO-5Schicht.
Diese Ergebnisse zeigen, dass wir die Anregung in
dieser Heterostrulktur mithilfe der Energie und Po-
larisationsrichtung des Laserpulses gezielt steu-
ern kdnnen.

In einem weiteren Schritt konnten wir einen kom-
plexen Mechanismus identifizieren: An der Grenz-
fliche zwischen Magnesiumoxid und Eisen gibt es
zusdtzliche besetzbare Energiezustinde. Diese
beruhen darauf, dass die moglichen Energiezu-
stande von Eisen und Magnesium dort Uberlap-
pen. So kann ein Elektron aus dem Valenzband
des Magnesiumoxids in einen Leitungsbandzu-
stand des Metalls Ubergehen und sich von dortin
das Metall weiterbewegen. Analog kann an der
Grenzfldche ein Elektron aus dem Metall in das
Leitungsband des Isolators hinein angeregt wer-
den. Da beide Prozesse gleichzeitig ablaufen,
bleibt die Zahl der angeregten Elektronen und der
fehlenden Elektronen gleich und die Heterostruk-
tur als Ganzes damit ladungsneutral. Dennoch se-
hen wir eine Umverteilung der Anregungsenergie
vom Metall zum Isolator, da die Zustande der Elek-
tronen im Magnesiumoxid einen viel gréReren
Energieunterschied aufweisen als im Metall.



RATENGLEICHUNGEN
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RATENGLEICHUNGEN FUR LANGERE ZEITRAUME

Um den Verbleib der Energie Uber — in unserem
Kontext - langere Zeiten, also langer als eine Piko-
sekunde, zu verfolgen, nutzen wir ein weiteres Re-
chenverfahren, da die Berechnungen der zeitab-
hangigen Dichtefunktionaltheorie daflr viel zu
rechenaufwandig wdren. Das Verfahren basiert
auf einem System von Ratengleichungen und
nutzt zusatzliche Naherungsannahmen.

Solch ein auf Ratengleichungen basierendes Mo-
dell haben wir fir eine dinne Bleischicht auf Sili-
zium entwickelt und die Simulationsergebnisse
mit experimentellen Resultaten verglichen. Dabei
bot sich dieses aus finf Atomlagen bestehende
Materialsystem an, weil es sehr kontrolliert herge-
stellt werden kann und der allmahliche Energie-
verlust der Elektronen im Blei experimentell gut
zu verfolgen ist. Da die Energie des verwendeten
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Lichts kleiner als die Bandliicke von Silizium war,
konnten weder Elektronen im Silizium angeregt
werden, noch konnten die im Blei angeregten
Elektronen in das Silizium lGbergehen. Die Umver-
teilung der Energie muss daher Uber die Anregung
von Phononen erfolgen, wie sie in den Ratenglei-
chungen beschrieben werden. Deshalb eignet
sich dieses Materialsystem sehr gut dazu, Experi-
ment und Theorie zu vergleichen. Es zeigt sich,
dass die genauen Berechnungen des Ratenmo-
dells fir die Zeit zwischen 0,15 und 0,4 Pikose-
kunden nach dem anregenden Puls eine verbes-
serte Ubereinstimmungen mit den Messwerten
liefern. Das bedeutet, dass Elektron-Elektron-5t&-
Re eine kurze, jedoch messbare Zeitspanne bend-
tigen, um ein thermisches Gleichgewicht herzu-
stellen.

Leitung der Projekte:
Markus Gruner, Peter Kratzer, Rossitza Pentcheva
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