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Aus der Wissenschaft
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Laseranregung elektronischer Wellenpakete

in Rydberg-Atomen

Klassische Aspekte der Elektronenbewegung in Atomen

Von G. Alber, Freiburg und P. Zoller, Innsbruck*)

Durch die Entwicklung kurzer und in-
tensiver Laserpulse im optischen Fre-
quenzbereich sind Prozesse kohirenter
Anregungen im Rahmen der Atom- und
Molekiilphysik in den letzten Jahren im-
mer aktueller geworden. Im Gegensatz
zur frequenzauflosenden Laserspektro-
skopie mit Dauerstrichlasern, deren
Hauptziel darin besteht, Energie-Eigen-
zustinde selektiv anzuregen (siehe in die-
sem Zusammenhang auch die Ubersichts-
artikel [1-2]), bieten kurze Laserpulse
die Moglichkeit, solche Energie-Eigenzu-
stande kohdrent zu iiberlagern, also Wel-
lenpakete zu erzeugen. Energie-Eigenzu-
stinde beschreiben stationdre Zustinde
des Elektrons und sind rdumlich delokali-
siert. Die Wellenpakete hingegen stellen
Elektronenzustinde dar, deren Aufent-
haltswahrscheinlichkeit sich zeitlich &n-
dert. Die kurzen Laserpulse bieten somit
eine Moglichkeit, nichtstationire elektro-
nische Ladungsverteilungen zu priparie-
ren und deren Dynamik zu untersuchen.
Das einfachste und bekannteste Beispiel
fiir Wellenpakete sind die kohirenten Zu-
stinde des harmonischen Oszillators.

Im folgenden wollen wir iiber die Anre-
gung von Wellenpaketen in Rydberg-Ato-
men berichten. Rydberg-Atome sind da-
durch definiert, daB} sich ein Valenzelek-
tron in einem hochangeregten Zustand
mit groBer Quantenzahl n befindet. Da
der mittlere Bahnradius <r> eines Elek-
trons fiir kleine Bahndrehimpulse ! mit
dem Quadrat von n wichst, besitzen Ryd-
berg-Atome eine betrdchtliche Ausdeh-
nung (z. B. Wasserstoff, n = 85, [ = 1:
<r> = 10 836.5 Bohrsche Radien). In
der Literatur werden gegenwirtig zwei
Arten von laserangeregten Wellenpake-
ten in Rydberg-Atomen diskutiert (im fol-
genden ,,Rydberg-Wellenpakete* genannt
[3—9]): Radial lokalisierte Wellenpakete,
die durch die Uberlagerung von Rydberg-
Zustinden verschiedener Hauptquanten-
zahlen bei praktisch festgehaltenem
Bahndrehimpuls / und magnetischer
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Abb. I: Radiales Rydberg-Wel-
lenpaket von Wasserstoff als
Funktion der radialen Koordina-
te r (in Einheiten des Bohrschen
Radius) zu den Zeiten 1/9 T, 2/9
T, 3/9 T, mit T der klassischen
Umlaufzeit (T = 94 ps). Ein La-
serpuls (8 ps) regt p-Zustinde
mit der mittleren Hauptquanten-
zahl n = 85 an. Die Kurven zei-
gen Momentaufnahmen der Auf-
enthaltswahrscheinlichkeit des
Elektrons (in beliebigen Einhei-
ten). Die Position der Schwer-
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punkte dieser Verteilung zu drei 0
verschiedenen Zeiten beschreibt
eine klassische radiale Kepler-
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Bewegung. Der Umkehrpunkt liegt bei etwa 14 000 Bohrschen Radien, was der Ausdehnung des

Rydberg-Orbits n = 85 entspricht. (Nach [4])

Quantenzahl m entstehen, und in den
Winkelkoordinaten lokalisierte Wellenpa-
kete, die durch Superposition von Zustén-
den mit unterschiedlichem / und m bei
praktisch festgehaltenem » entstehen.

Die Untersuchung von Rydberg-Wel-
lenpaketen wird durch eine Reihe von in-
teressanten physikalischen Fragestellun-
gen motiviert. Zu allererst ist das Studium
von Rydberg-Atomen von grundsitzli-
chem Interesse, da es infolge der be-
trachtlichen Ausdehnung hochangeregter
Rydberg-Zusténde eines der Probleme an
der Grenze zwischen mikroskopischer
und makroskopischer Physik ist [1—-2].
Wellenpakete zeigen klassische Ziige, da
sich ihr Zentrum, solange es wohldefiniert
ist, wie ein klassisches Teilchen auf einer
Bahn bewegt, und erlauben somit die Dy-
namik eines atomaren Elektrons zeitauf-
gelost zu untersuchen. So beschreiben die
radialen Rydberg-Wellenpakete die radia-

le Bewegung eines Elektrons auf der klas- -

sischen Kepler-Bahn. Gleichzeitig lassen
sich dariiber hinaus auch quantenmecha-
nische Eigenschaften wie ZerflieBen und
Interferenz von Wellenpaketen beobach-
ten. Von grofem Interesse sind weiter
auch Untersuchungen iiber die Zersto-
rung von Quantenkohdrenz zwischen
Wellenpaketen durch Ankopplung an ei-
ne Umgebung, z. B. an ein fluktuierendes
Wirmebad.

Wir wollen uns zuerst der Frage zuwen-
den, warum die Anregung durch kurze
Laserpulse zu radialen Rydberg-Wellen-

0031—-9279/89/1212—0477 $ 02.50/0 — © Physik-Verlag GmbH, D-6940 Weinheim, 1989

paketen fiihrt [3, 4]. Wir betrachten dazu
ein Atom, das von einem niedrigliegen-
den Zustand aus durch einen kurzen Puls
der Dauer 7 in Zustédnde knapp unterhalb
der Jonisationsschwelle angeregt wird.
Die mittlere Hauptquantenzahl der ange-
regten Zustinde sei mit n bezeichnet, ihre
Energie mit E;. Falls die spektrale Fou-
rier-Breite A/t des Pulses sehr viel grofer
ist als der mittlere Energieabstand AE;
zweier Rydberg-Zustinde der mittleren
Hauptquantenzahl #, tberlagern sich
zahlreiche solche Zustdnde kohidrent. Im
Zeitbild entspricht dies der Bedingung,
daB die Pulsdauer des Lasers sehr viel
kleiner als die klassische Umlaufzeit

Tg; = 2nh/AE; = an~3 1/ Ry

eines Kepler-Teilchens der Energie Ej ist
(Ry = Rydberg-Energie, entspricht der
Ionisierungsenergie eines Wasserstoff-
Atoms). Eine zweite Bedingung fiir das
Entstehen von Wellenpaketen ist die der
raumlich begrenzten Anregung. Diese
Voraussetzung ist immer dann erfiillt,
wenn der anfinglich besetzte Zustand
energetisch tief liegt und seine Ausdeh-
nung daher klein ist: Beide Bedingungen
zusammen ergeben somit, daf ein kurzer
Laserpuls v <€ Tg; ein Wellenpaket mit ei-
ner Ausdehnung sehr viel kleiner als die
GroBe der Rydberg-Zustinde erzeugt.
Man beachte allerdings, daf3 aufgrund der
Dipolauswahlregeln bei der Laseranre-
gung (! — [ £ 1) nur wenige Drehimpuls-
zustdnde besetzt werden koénnen und so-
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mit die Winkelkoordinaten des angereg-
ten Elektrons nach wie vor im quanten-
mechanischen Sinn delokalisiert sind. Die
Ursache fiir die Entstehung eines solchen
Rydberg-Wellenpaketes sind quantenme-
chanische Interferenzeffekte zwischen den
zahlreichen, kohidrent angeregten Ener-
gieeigenzustinden verschiedener Haupt-
quantenzahlen. Dies stellt somit einen
Extremfall herkommlicher, kohidrenter
atomarer Laseranregungsprozesse dar,
bei denen typischerweise nur einige weni-
ge Fein- oder Hyperfeinstrukturzustinde
angeregt und die daraus resultierenden
Quanteninterferenzphinomene unter-
sucht werden.

Abbildung 1 zeigt als Beispiel die zeit-
liche Entwicklung eines Rydberg-Wellen-
paketes in einem Wasserstoffatom [4].
Aufgetragen ist die radiale Aufenthalts-
wahrscheinlichkeit des angeregten Elek-
trons, das von einem s-Zustand aus mit
einem Laserpuls der Linge T = 8 ps in
einen Zustand mit mittlerer Hauptquan-
tenzahl n = 85, entsprechend einer mitt-
leren  klassischen  Umlaufzeit von
T = 94 ps, angeregt wurde. Die Ausdeh-
nung des angeregten Rydberg-Orbits be-
trigt etwa 14 000 Borsche Radien.

Der Nachweis von Rydberg-Wellenpa-
keten kann im Rahmen eines ,,Pump-
Tast-Experimentes* geschehen. Dem er-
sten Laserpuls, dem Pumppuls, der das
Wellenpaket anregt, folgt zeitverzogert
ein zweiter Puls, der Tastpuls, der einen
Ubergang in einen anderen atomaren Zu-
stand induziert. Gemessen wird die Wahr-
scheinlichkeit, das Atom in diesem End-
zustand zu finden (z. B. iiber c¢in Ionensi-
gnal oder mittels Fluoreszenz) als Funk-
tion der Zeitverzégerung der beiden Pul-
se. Ein solcher Ubergang kann nur dann
stattfinden, wenn die Zeitverzdgerung
zwischen beiden Pulsen ein ganzzahliges
Vielfaches der mittleren klassischen Um-
laufzeit des Rydberg-Wellenpaketes ist,
d. h. das Wellenpaket seine grofite Auf-
enthaltswahrscheinlichkeit in der Nihe
des Atomkerns hat (innerer Umkehr-
punkt). Diese Behauptung ist sofort ein-
sichtig, wenn der Tastpuls das Wellenpa-
ket auf einen der niedrigliegenden atoma-
ren Zustdnde abregt, da in Umkehrung
obiger Argumentation zur Erzeugung von
Wellenpaketen (2. Bedingung!) der End-
zustand wiederum nur eine Ausdehnung
von einigen Bohrschen Radien hat. De-
taillierte Untersuchungen zeigen, daf} die-
ses Argument auch fiir einen lonisations-
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Abb. 2: Photoionisationssignal eines radialen
Rydberg-Wellenpaketes als Funktion der Ver-
zogerung zwischen Pump- und Tastpuls
(A =594.8 nm, © = 6 ps). Die Riickkehr des
Wellenpaketes zum inneren Umkehrpunkt der
radialen Kepler-Bahn fiihrt bei 9 ps zu einer
Erhohung des lonisationssignals. Nach etwa
zwei Umldufen ist das Wellenpaket durch Di-
spersion zerflossen. (Nach [8])

prozef3 der Rydberg-Zustande ins Konti-
nuum giiltig ist [10]. Wir erwarten somit,
daB die Ubergangswahrscheinlichkeit ei-
nes solchen Pump-Tast-Experimentes ab-
héngig von der Zeitverzogerung der Pulse
eine Modulation mit der klassischen Um-
laufzeit zeigt.

Ein solches Pump-Tast-Experiment
wurde kiirzlich im FOM-Institut in Am-
sterdam erfolgreich durchgefiihrt [8]. Da-
bei wurden Rubidium-Atome in d-Zu-
stinde mit der mittleren Hauptquanten-
zahl 7 = 42 angeregt und mit einem Tast-
puls ionisiert. Abbildung 2 zeigt die ent-
sprechende Ionisationswahrscheinlichkeit
in Abhéngigkeit von der Zeitverzogerung
zwischen den Pulsen. Die Struktur um
9 ps entspricht der klassischen Wieder-
kehr des Rydberg-Wellenpaketes; fiir gro-
Bere Zeiten ist das Paket zerflossen.

Die theoretische Untersuchung und die
experimentelle Beobachtung eines in be-
zug auf die Winkelkoordinaten lokalisier-
ten elektronischen Wellenpaketes haben
Yeazell und Stroud [5-6] kiirzlich berich-
tet. Dabei wurden mittels eines Zweipho-
tonen-Anregungsprozesses (A = 483,7 nm,
© = 500 ps) in Anwesenheit eines zusitzli-
chen Mikrowellenfeldes (v = 65 MHz)
Rydberg-Zustinde des Natriumatoms mit
groBen Drehimpulsquantenzahlen / inner-
halb der » = 50-Mannigfaltigkeit iiberla-
gert. Auf diese Weise wurde ein Wellen-
paket pripariert, das zwar in bezug auf
den Azimut- und Polwinkel, nicht aber in

bezug auf die Radialkoordinate lokalisiert
ist. Die Dynamik dieses Wellenpaketes
spiegelt die zeitliche Entwicklung des
Runge-Lenz-Vektors wider. Dieser Vek-
tor ist eine Konstante der Bewegung im
reinen e*/r-Potential, er zeigt vom Brenn-
punkt der Kepler-Ellipse zum Perihel.
Ein zeitlich sich dndernder Runge-Lenz-
Vektor reflektiert die Abweichung des
Kernpotentials von einem reinen Cou-
lomb-Potential. Die Prézession des Run-
ge-Lenz-Vektors unter dem Einflu} eines
AuBeren, schwachen, statischen elektri-
schen Feldes wurde in Rubidium ebenfalls
vor kurzem experimentell untersucht (sie-
he [9]).

Es scheint in Zukunft moglich zu sein,
Rydberg-Wellenpakete zu préparieren,
die sowohl in radialer Richtung als auch
in den Winkelkoordinaten lokalisiert sind.
Im Rahmen der Grenzen die die Quan-
tenmechanik auferlegt, wiirde ein solches
Wellenpaket dem Bild eines Elektrons,
das sich geméB den Gesetzen der klassi-
schen Mechanik auf einer Kepler-Bahn
bewegt, am néchsten kommen (siehe auch
[11]). Von besonderem Interesse ist in
diesem Zusammenhang die Untersuchung
der Dynamik von Rydberg-Wellenpake-
ten in Systemen, die klassisches Chaos
zeigen, wie es bei Rydberg-Atomen in
Gegenwart eines statischen Magnetfeldes
der Fall ist (vgl. [2, 12]).
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