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Attosekunden-Stoppuhr für Kristalle
Wenn sich Elektronen durch einen Festkörper bewegen, wechselwirken 
sie laufend miteinander und definieren so wichtige Eigenschaften des 
Materials. Hochpräzise Kollisionsexperimente erlauben nun erstmals 
einen scharfen Blick auf die für Festkörper relevanten elektronischen 
Korrelationen direkt in der Zeitdomäne.

Jeder Kubikzentimeter eines Festkör­
pers enthält mehr als 1023 Elektro­
nen, die sich blitzschnell durch das 
Kristallgitter bewegen und unterein­
ander auf komplexe Art wechselwir­
ken. Diese Vielteilchen-Korrelationen 
bestimmen maßgeblich die Eigen­
schaften des Festkörpers und sind 
die treibende Kraft hinter exotischen 
Phasenübergängen wie etwa der 
Supraleitung. Allerdings sind diese 
Korrelationen experimentell oft 
schwer zu bestimmen, da sie sich oft 
nur indirekt bemerkbar machen. 
Unsere Forschungsgruppen an der 
Universität Regensburg und der Uni­
versity of Michigan haben nun ent­
deckt, dass man diese Wechselwir­
kungen direkt in der Zeitdomäne 
vermessen kann.

Dafür bedienen wir uns des glei­
chen Tricks, mit dem Navigations­
systeme Staus und Verkehrsbehin­
derungen identifizieren: Wie im 
Verkehr ändert sich die Geschwin­
digkeit von Elektronen, wenn sie 
„im Stau“ stecken, weil sie stark mit 
ihrer Umgebung interagieren. Um 
die ultraschnelle Bewegung der Elek­
tronen direkt sehen zu können, mes­
sen wir ihre Verzögerung, nachdem 
wir sie mit Licht in Bewegung ver­
setzt haben. 

Die zentrale Herausforderung 
dabei liegt in der Zeitskala: Die Dy­
namik von Ladungsträgern in einem 
Festkörper spielt sich in Femto- bis 
Attosekunden ab. Wenn man Korre­
lationen direkt in der Zeitdomäne 
nachweisen möchte, ist daher eine 
entsprechend hohe zeitliche Auflö­
sung notwendig.

Abbildung 1 zeigt das Prinzip 
unserer Experimente mit dem Halb­
leiter Wolframdiselenid (WSe2). Mit 

Photonen im nahen Infrarot (NIR), 
deren Energie genau dessen Band­
lücke überbrückt, können wir Quan­
tensprünge von Elektronen in das 
Leitungsband auslösen, wobei ein 
positiv geladenes Loch im Valenz­
band zurückbleibt. Gleichzeitig 
strahlen wir einen hochintensiven 
Lichtimpuls im ferninfraroten Tera­
hertz-Spektralbereich (THz) ein. Das 

oszillierende Trägerfeld des Impul­
ses dient als extrem schnelle Vor­
spannung, um die Ladungsträger im 
Kristall schneller als innerhalb einer 
einzigen Lichtschwingung zu be­
schleunigen (Abbildung 1b) [1]. 
Aufgrund ihrer gegensätzlichen 
elektrischen Ladung werden Elekt­
ron und Loch zunächst auseinander­
getrieben; ihr relativer Abstand x 
erhöht sich damit. Sobald das THz-
Feld sein Vorzeichen ändert, wird 
die Beschleunigung invertiert. Bei x 
= 0 kollidieren die Ladungsträger 
mit hoher Energie (blaue Trajekto­
rie) und das Elektron fällt zurück 
ins Valenzband. Die überschüssige 
Energie wird als hochenergetisches 
Licht, auch Seitenbandstrahlung 
hoher Ordnung (HSB) genannt, 
ausgesendet.

A BB.  1    � SCH E MA  DE S E X PE RIME NTS

a) Durch Absorption von Photonen 
können Elektronen (blaue Kugeln) 
vom Valenz- (VB, blau) in das Lei-
tungsband (LB, rot) angeregt werden. 
Es bleiben Löcher (rote Kugeln) zu-
rück. Zwischen den beweglichen La-
dungsträgern wirken unterschiedliche 
Kräfte (Feldlinien). b) Ein freies Elek
tron-Loch-Paar (rote und blaue Kugel) 
wird zum Zeitpunkt tex relativ zum 
oszillierenden Treiberfeld (grau schat-
tierte Fläche) durch einen ultrakurzen 
Lichtimpuls (roter Pfeil) im Festkörper 
angeregt (Injektion, Zeitpunkt 1). 
Durch das elektrische Feld werden die 
Ladungsträger beschleunigt und die 
relative Distanz x zwischen den La-
dungsträgern mit der Zeit t verändert 
(Beschleunigung, Zeitspanne 2). Nach 
Umkehrung des Vorzeichens des Trei-
berfeldes werden die Ladungsträger 
auf einen Kollisionspfad (blaue Tra-
jektorie) gelenkt und stoßen unter 
Emission von Licht zusammen (Kolli
sion, Zeitpunkt 3). Werden die La-
dungsträger zu einem späteren Zeit-
punkt erzeugt, gibt es keinen ge-
schlossenen Kollisionspfad (graue 
Trajektorie), und die Lichtemission ist 
stark unterdrückt. c) Durch Wechsel-
wirkung zwischen Elektron und Loch 
(lila Feldlinien) sowie mit anderen 
Elektronen (blaue Kugeln) wird der 
optimale Injektionszeitpunkt um t 
verschoben.
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Das entspricht einer Verschiebung 
der Emissionsmaxima zu früheren 
Injektionszeiten. Die Fehlerbalken 
von weniger als 300 as werden 
durch eine aktive Stabilisierung des 
gesamten optischen Aufbaus erreicht 
und entsprechen weniger als 1 % der 
Oszillationsdauer des Treiberfeldes 
[3].

Um unser Konzept auf den Prüf­
stand zu stellen, haben wir auch un­
tersucht, wie sich die Rekollisionszeit 
verändert, wenn wir die Stärke des 
beschleunigenden THz-Feldes variie­
ren. Für stärkere Felder wird die An­
ziehung zwischen Elektron und Loch 
tatsächlich immer weniger relevant. 
Dies lässt sich mit quantenmechani­
schen Modellen sehr genau erklären. 
Außerdem können wir in atomar dün­
nem WSe2 die wichtige Eigenschaft 
des sogenannten Valley-Pseudospins 
kontrollieren [4], womit sich Vielteil­
chen-Korrelationen präzise einstellen 
lassen.

Mit Attosekunden-Präzision lässt 
sich nun zum ersten Mal der Einfluss 
von Korrelationen auf delokalisierte 
Elektronen direkt in der Zeitdomäne 
untersuchen. Diese neuartige Stopp­
uhr könnte in Zukunft besonders hilf­
reich dabei sein, Vielteilchenkorrela­
tionen zu verstehen, die überraschen­
den Phasenübergängen zugrunde 
liegen. Auch für die Quanteninforma­
tionstechnologie könnte Attosekun­
den-Beschleunigung von elektrischen 
Strömen relevant werden.
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Wegen der ultrakurzen Dauer 
der NIR-Impulse von nur 9 fs können 
die Elektron-Loch-Paare zu einem 
fest definierten Zeitpunkt tex inner­
halb einer einzigen Halbschwingung 
des THz-Impulses erzeugt werden 
(„Injektion“). Entscheidend ist, dass 
nicht jeder Injektionszeitpunkt zu 
gleich starker HSB führt. Werden die 
Ladungsträger kurz nach einem Null­
durchgang des Feldes angeregt, wer­
den sie so lange durch das THz-Feld 
voneinander weg beschleunigt, dass 
eine spätere Kollision unmöglich 
wird (Abbildung 1b, graue Trajekto­
rie). In der Regel wird HSB am 
stärksten emittiert, wenn die La­
dungsträger kurz vor einem Null­
durchgang des Feldes injiziert wer­
den und damit die Kollisionen sehr 
effizient stattfinden können. Treten 
starke Korrelationen zwischen La­
dungsträgern auf (Abbildung 1c), 
zum Beispiel aufgrund starker Cou­
lomb-Anziehung zwischen Elektron 
und Loch oder Wechselwirkung mit 
anderen Elektronen, verändert sich 
die THz-getriebene Dynamik, und 
die Injektionszeit, zu der maximal 
viel HSB emittiert wird, verschiebt 
sich um t.

Im Experiment können wir die 
Stärke der Coulomb-Wechselwirkung 
einstellen, indem wir eine 60 nm 
dicke Probe WSe2 mit einer atomar 
dünnen Schicht desselben Materials 
vergleichen [2]. In der ultimativ dün­
nen Schicht können die elektrischen 
Feldlinien zwischen Elektron und 
Loch oben und unten aus der Probe 
heraustreten, sodass sie nicht effektiv 
abgeschirmt werden. Dadurch sind 
Coulomb-Korrelationen um ein Viel­
faches stärker. Die HSB-Emission aus 
beiden Proben (Abbildung 2a) zeigt 
klare Modulationen, die gute und 
schlechte Injektionszeiten widerspie­
geln. Allerdings sind die Intensitäts­
maxima bei der Monolage systema­
tisch zu kleineren Injektionszeiten 
verschoben.

Diese winzige, aber zuverlässig 
messbare Verschiebung beträgt über 
die hier gezeigten Maxima gemittelt 
1,2 ± 0,3 fs (Abbildung 2b). Da die 
Coulomb-Kraft attraktiv zwischen 
Elektron und Loch wirkt, müssen 
diese in der Monolage früher inji­
ziert werden, damit das THz-Feld sie 
dennoch ausreichend weit separie­
ren kann. Nur so können sie wäh­
rend der Beschleunigung genug 
Schwung mitnehmen, um anschlie­
ßend mit hoher Energie zu kollidieren. 

ABB.  2    � SUBZYKLE N- DYNA MIK

a) Oszillierendes Treiberfeld (oben) 
sowie Lichtemission (unten) einer Vo-
lumenprobe (orange) und einer Mono-
lage WSe2 (blau) für verschiedene In-
jektionszeiten tex. Für beide Festkörper 
sind gute und schlechte Injektionszei-
ten anhand der zeitlich variierenden 
Intensität festzustellen. Deutlich zu 
erkennen ist jedoch, dass die Injekti-
onszeiten für maximale Emissionsin-
tensität für die Monolage systematisch 
zu früheren Zeiten verschoben ist (sie-
he Vergrößerung des gestrichelten 
Rechtecks). b) Eine quantitative Analy-
se dieser Verschiebung für die einzel-
nen Emissionsmaxima verdeutlicht den 
signifikanten Unterschied in den Viel-
teilchen-Wechselwirkungen in der 
Volumenprobe und der Monolage.


