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Kapitel 1

Einleitung

Ion-Ion-St68e sind sowohl in der Natur als auch in der Technik von Bedeutung und stel-
len an die Durchfiihrung entsprechender Experimente und die Losung der zugehorigen
theoretischen Problemstellung hohe Anspriiche. Die durch Theorie und Experiment ge-
wonnenen Erkenntnisse iiber mogliche Reaktionsmechanismen in Ion-Ion-Sté8en kénnen
genutzt werden, um die Prozesse, die diesbeziiglich in Natur und Technik auftreten, zu
verstehen und zu erkléren.

Als natiirliche Phinomene treten Ion-Ion-St6f3e im Bereich der Astro-, Atmosphéren-
und Plasmaphysik auf. So wird beispielsweise die Spektrallinie bei 4686A im Emissions-
spektrum der Sonnen-Chromosphire durch das Vorhandensein von ionisiertem Helium
erklart. Da jedoch bei den dort herrschenden Temperaturen Helium nicht ionisiert wer-
den kann, muf} die Existenz der Helium-Ionen durch den Prozef§ des Elektroneneinfangs
von a-Teilchen, die in den solaren Kernreaktionen entstehen, verstanden werden [SE 90].
AuBlerdem werden von der Korona der Sonne auch lithiumé#hnliche Ionen emittiert
[EN 75], die mit den «-Teilchen des Sonnenwindes oder der kosmischen Strahlung in
vielfaltiger Art und Weise wechselwirken konnen. Solche Stofisysteme werden in dieser
Arbeit untersucht.

Im Rahmen der technischen Anwendungen sind Informationen iiber atomare Stofipro-
zesse in lon-Ion-StoBen zur Plasmadiagnostik notwendig, die auf dem Gebiet der kon-
trollierten Kernfusion eine entscheidende Rolle spielt [Di 98]. So wird beispielsweise die
Plasmatemperatur bei der kontrollierten Kernfusion durch magnetischen Einschluf} we-
gen des Energieverlustes des Fusionsplasmas begrenzt. Ursache hierfiir sind die durch
die Plasma- Wand- Wechselwirkung entstehenden Verunreinigungsionen und die daraus re-
sultierenden Stofiprozesse mit Brennstoffionen. Im Bereich der schwerioneninduzierten
Kernfusion konnen Ion-Ion-Stéfe im Speicherring Ladungsdnderungen der Ionen durch
Ionisation oder Ladungsaustausch hervorrufen und so zu Teilchenverlusten fithren. Erst
die genaue Kenntnis der Gréfle von Einfang- und Ionisationsquerschnitten ermoglicht die
Minimierung der angesprochenen Verluste. Dariiber hinaus darf nicht vergessen werden,
daf} sowohl Theorie als auch Experiment auf dem Gebiet der Ion-Ion-St68e in erheblichem
Mafle zur Grundlagenforschung in der Atomphysik beitragen.

Die in dieser Arbeit erwdhnten Streuexperimente wurden alle mit der Gielener Ion-
Ion crossed beams Apparatur gemacht [RMS 85, RMR 86]. Die besondere Schwierigkeit
bei der experimentellen Durchfiihrung besteht darin, dafl beide Stofipartner, Projektil
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und Target, in ionisierter Form vorliegen miissen. Um eine Stofireaktion herbeifiihren
zu konnen, sind folglich zwei impulsanalysierte, definierte Ionenstrahlen zu erzeugen, zu
beschleunigen und anschlieffend unter einem bestimmten Wechselwirkungswinkel zu kreu-
zen. Da die Teilchendichten der Ionenstrahlen durch Raumladungseffekte begrenzt sind,
ergibt sich nur eine sehr kleine Wechselwirkungsldnge und damit unmittelbar verbunden
nur sehr geringe Reaktionsraten. Diese Problematik wird auflerdem noch durch das Auf-
treten von Ion-Restgas-Stoflen verstéarkt, weshalb im Ultrahochvakuum gearbeitet werden
muf}. Nach dem eigentlichen Ion-Ion-Stof} sind dann die wenigen Reaktionsprodukte mit
sehr hoher Prézision aus den lonenstrahlen zu extrahieren und zu detektieren. Die be-
schriebene Vorgehensweise ist mit erheblichem technischen Aufwand und experimentellem
Geschick verbunden.

In der theoretischen Behandlung ist der zentrale Punkt die Diskussion der das je-
weilige System beschreibenden Schrédinger- oder Dirac-Gleichung. Da die Losung dieser
Gleichungen nur fiir wenige Spezialfille analytisch moglich ist, konzentriert sich das Inter-
esse auf die Entwicklung effizienter numerischer Losungsmethoden und deren Umsetzung
auf leistungsfihigen Rechnern. Die Mechanismen der elementaren inelastischen Prozesse,
d.h. Anregung, Ionisation und Elektroneneinfang, sind analog zur Messung im Experiment
sehr anspruchsvoll zu handhaben und miissen durch die jeweilige Losungsmethode ent-
sprechend beriicksichtigt werden. Dariiber hinaus besteht in der Theorie eine besondere
Problematik in der geeigneten quantenmechanischen Beschreibung der eventuell auftre-
tenden Vielelektronendynamik.

Eine exakte Abbildung des wechselwirkenden Vielteilchensystems auf ein effektives
Einteilchenbild ist durch die Dichtefunktionaltheorie (DFT) gewihrleistet. Da jedoch die
korrekten Konstruktionsvorschriften fiir viele interessierende Funktionale nicht bekannt
sind, miissen Ndherungen gemacht werden. Die resultierenden effektiven Einteilchenglei-
chungen sind dann fiir jede Anfangsbedingung unter Beriicksichtigung der im betrachteten
Energiebereich moglichen inelastischen Prozesse zu losen.

Fiir hohe Projektilgeschwindigkeiten ist die Ionisation der dominante inelastische Ka-
nal. Man findet hier Elektronen, die in die Umgebung des Targets bzw. des Projek-
tils (ECC') emittiert werden und sogenannte BE?-Elektronen, die bei harten StoSen
in Vorwartsrichtung erzeugt werden und die doppelte Projektilgeschwindigkeit besitzen
[SDR 97]. Fiir kleine Stoflenergien wird der Hauptbeitrag zu totalen inelastischen Wir-
kungsquerschnitten durch den Elektroneneinfang aufgrund des Tunneleffektes bzw. bei
nahen Stoflen durch ’Overbarrier’-Prozesse gebildet [BM 92]. Der Elektronentransfer ist
durch die Kopplung zwischen Zustéinden des Quasimolekiils - zusammengesetzt aus Pro-
jektil und Target - bestimmt und somit ein eindeutig nichtklassischer Prozefl. Ist der
Einfang mit der Emission elektromagnetischer Strahlung verbunden, so wird er als strah-
lender Elektroneneinfang (REC?) bezeichnet [EM 95]. Fiir hochrelativistische Stofe ge-
winnt schliellich die Elektron-Positron Paarerzeugung als neuer Effekt an Bedeutung und
muf} in die Rechnung einbezogen werden [Ei 90].

In dieser Arbeit werden Ion-Ion-St6éfle in einem Energiebereich betrachtet, in dem die
inelastischen Prozesse Anregung, Ionisation und Einfang gleichermaflen auftreten kénnen

IECC: Electron Capture to the Projectile Continuum
2BE: Binary Encounter
3REC: Radiative Electron Capture
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und somit in Konkurrenz zueinander stehen. Verwendet wird zur Losung der effekti-
ven Einteilchengleichung die Basis Generator Methode (BGM) [LHK 96, KLK 99|, die
eine entsprechende Beschreibung und Handhabung der Endkanile erlaubt
(Kapitel 2). Zunéchst soll die Leistungsfihigkeit dieser Methode an zwei elementaren
Ion-Ion Einelektron-Stoflsystemen, dem heteronuklearen System p+ He' und dem homo-
nuklearen System He?' + He', getestet werden. Im niichsten Schritt wird die Streuung
von «-Teilchen an Li-dhnlichen Ionen untersucht. Prinzipiell handelt es sich dabei um
Dreielektronensysteme, bei denen jedoch die K-Schalen-Elektronen der Targetionen zu
stark gebunden sind, um aktiv am Stof§ teilzunehmen. Thr Einfluf mufl in Form eines
entsprechenden Abschirmpotentials beriicksichtigt werden. Die Variation der Targetla-
dung verdeutlicht systemspezifisches Verhalten, dem nur bedingt Systematik zugeordnet
werden kann (Kapitel 3). Das System He®™ + C®" dieser Sequenz soll im Detail be-
trachtet werden (Kapitel 5). Eine Erh6hung der Projektilladung leitet die Aktivierung
der K-Schalen-Elektronen ein, was an Stofen zwischen vollstindig ionisierten Projektilen
und N** verdeutlicht werden kann (Kapitel 4). Im Stosystem C°* + N** sind schlies-
lich Vielelektroneniibergénge moglich, die im einzelnen analysiert und untersucht werden
sollen.

In der gesamten Arbeit finden durchgehend atomare Einheiten - charakterisiert durch
h =me =e =1 - Verwendung.






Kapitel 2

Theorie

Das durch die beiden Kerne und deren Elektronenhiillen gebildete quantenmechanische
Vielteilchenproblem der in dieser Arbeit behandelten Ion-Ion-St68e wird in einem Ener-
giebereich betrachtet, in dem relativistische Effekte vernachlissigt werden konnen, da
die Stofigeschwindigkeiten klein im Vergleich zur Lichtgeschwindigkeit sind. Dariiber hin-
aus sind die untersuchten Kernladungen klein gegen die Inverse der Feinstrukturkonstan-
ten. Auflerdem kann die Bewegung der Kerne klassisch beschrieben werden, weil zwi-
schen ihnen und den Elektronen ein erheblicher Massenunterschied (mgiektron/Micern =
1/2000) besteht. Diese Behandlung eines Stoflsystems mit quantenmechanisch beschriebe-
nen Elektronen und klassisch betrachteten Kernen wird semiklassische Niherung (SCA)
genannt. Im Rahmen dieser semiklassischen und nichtrelativistischen Betrachtung wird
das quantenmechanische Vielteilchenproblem fiir die in den Coulomb-Feldern der klas-
sisch bewegten Kerne quantenmechanisch beschriebenen Elektronen auf eine zeitabhéngi-
ge Schrédinger-Gleichung (TDSE?)

(H(t) —id)[2(®) =0,  [¥(to)) = o) (2.1)

reduziert. Nimmt man an, daf§ vor dem Stof8 keine Elektronen am Projektil gebunden
sind, so setzt sich der Hamilton-Operator H des Systems

H(t) = T+ Vie+ Veul(t) (2.2)
_ N 1 al 1 N (—Qr —Qp
- i—zl(_EAi>+§j|ri_rj|+i—zl< ri +|7°z'—R|> 23)

aus der kinetischen Energie T der Elektronen, der Elektron-Elektron-Wechselwirkung Vee
und dem #uBeren Potential Vi (t) zusammen, das aufgrund der klassisch bewegten Ker-
ne explizit zeitabhéngig ist. In dieser Gleichung bezeichnet (Qp die Projektilladung, Qr
die Targetladung, r; die Koordinaten der N Elektronen beziiglich des Targetzentrums
und R die klassische Relativkoordinate zwischen den nuklearen Zentren. Die einzige ex-
plizit zeitabhingige Grofle ist also der Ortsvektor R(t) = (b,0,vt) des Projektils, der
durch die konstante Projektilgeschwindigkeit v und den Stolparameter b bestimmt wird.
Die Orientierung dieser beiden Gréfien zueinander definiert die Streuebene, wobei der
Hamilton-Operator (2.3) beziiglich Spiegelungen an dieser Ebene invariant ist.

LTDSE: Time Dependent Schrédinger Equation
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In den folgenden Abschnitten soll nun die Abbildung des Vielelektronenproblems im
Rahmen der zeitabhiingigen Dichtefunktionaltheorie (TDDFT?) auf ein effektives Einteil-
chenproblem, die Losung der resultierenden Einteilchengleichungen sowie die Extraktion
experimentell zugénglicher Observablen beschrieben werden.

2.1 Das effektive Einteilchenbild

Die Grundlage der Dichtefunktionaltheorie (DFT) bildet das Hohenberg-Kohn-Theorem
[HK 64], demzufolge sich die Observablen eines wechselwirkenden Vielteilchensystems
allein durch die Einteilchendichte n vollstindig, und zwar als Funktionale von n, bestim-
men lassen. Dabei ist bemerkenswert, dafl es moglich ist, diese Dichte aus einem Satz
von Einteilchengleichungen zu berechnen, ohne dafl die Losung der vollen Schrédinger-
Gleichung fiir das wechselwirkende System notwendig ist. In den sich ergebenden Kohn-
Sham-Gleichungen (KS) [KS 65] konnen die Effekte der Elektron-Elektron-Wechselwirkung
mit Hilfe eines multiplikativen effektiven Potentials erfalt werden. In den beiden Biichern
[PY 89, DG 90] ist ein allgemeiner Uberblick der Dichtefunktionaltheorie und in den Ar-
tikeln [JG 89, Na 98] eine Ubersicht von Anwendungen auf den Gebieten der Atom-, Mo-
lekiil- und Festkérperphysik zu finden.

Fiir explizit zeitabhiingige Probleme werden die Grundaussagen der DF'T durch das
Runge-Gross-Theorem [RG 84] fundiert, das folgendes besagt: Wenn sich ein System fiir
zwei duflere Potentiale zu einem Anfangszeitpunkt ¢y in einem jeweils gemeinsamen Zu-
stand |Wy) befindet, sich diese Potentiale um mehr als eine rein zeitabhingige Funktion
¢(t) unterscheiden und um den Anfangszeitpunkt ¢y in Taylor-Reihen entwickelbar sind,
so haben sie fiir Zeiten ¢ > ¢, voneinander verschiedene Einteilchendichten zur Folge. Auf
diese Weise ist eine injektive und somit umkehrbare Abbildung der Potentiale auf die
Menge der v-darstellbaren Dichten® gewihrleistet. Bis auf die rein zeitabhiingige Funkti-
on c(t) ist folglich das externe Potential ein eindeutiges Funktional der Dichte. Dariiber
hinaus kann auch die Vielteilchenwellenfunktion |¥(¢)) bis auf eine zeitabhéngige Phase
als Funktional von n betrachtet werden, wird das externe Potential doch im Rahmen der
TDSE auf |¥(t)) abgebildet. Observablen, die als Erwartungswerte von hermiteschen Ope-
ratoren berechnet werden, in denen keine Zeitableitung enthalten ist, sind also ebenfalls
eindeutige Funktionale der Dichte, weil sich die Phasen im Bra- und Ketvektor gegenseitig
aufheben. Fiir Ubergangsamplituden [UG 97], die beispielsweise in Streuproblemen von
groflem Interesse sind, gilt die gleiche Aussage. Der Beweis ist allerdings nur fiir einen
festen Anfangszustand |¥y) moglich, so da8 alle GroBen implizit von diesem Zustand
abhéingen. Das ist jedoch im Rahmen dieser Arbeit unproblematisch, da lediglich Stof3-
systeme untersucht werden, die sich zum Zeitpunkt ¢, im Grundzustand befinden, der
gemifl dem Hohenberg-Kohn-Theorem selbst ein Funktional von 7 ist.

Das Runge-Gross-Theorem fiihrt so auf die zeitabhéngigen Kohn-Sham-Gleichungen

2TDDFT: Time Dependent Density Functional Theory

3Eine Dichte wird dann als v-darstellbar bezeichnet, wenn ein externes Potential existiert, das tiber
die Losung der Schrédinger-Gleichung und eine entsprechende Integration auf eben diese Dichte fiihrt.
Die Surjektivitdt der Abbildung wird dabei durch die Einschrénkung der Bildmenge auf v-darstellbare
Dichten gesichert.
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(TDKS) R
iatwi(rut) = h(t)djl(rat) ) 1= 17"'aN ) (24)
mit dem Einteilchen-Hamilton-Operator
- 1
h(t) = —5A + vroks([n]; r,7) (2.5)

der das externe, multiplikative Potential vrpks(t) enthilt, welches ein Funktional der
exakten Dichte n ist. Diese ergibt sich aus den Losungen der TDKS-Gleichungen zu

n(r,t) = 3 (r ) (2.6)

Fiir den Anfangszeitpunkt ¢ = ¢y miissen die Orbitale {¢;} so gew#hlt werden, dafi Glei-
chung (2.6) die Dichte des ungestorten Systems ergibt.

Bis zu dieser Stelle der Abbildung des wechselwirkenden zeitabhéngigen Vielteilchen-
problems auf ein Einteilchenschema wurden keinerlei Ndherungen gemacht. Die durch die
Gleichungen (2.4), (2.5) und (2.6) definierte Abbildung ist exakt und darum auch dem
zeitabhingigen Hartree-Fock-Formalismus (TDHF) iiberlegen, der von einer Niherung
der Losung der TDSE (2.1) in Form einer einzelnen Slater-Determinante ausgeht. Pro-
blematisch ist die Losung der TDKS-Gleichungen, da die exakte Form des Funktionals
vrpks|n] nicht bekannt ist und so Ndherungen, die im folgenden vorgestellt werden sollen,
unumgénglich sind.

Um das effektive Elektron-Elektron-Potential zu erhalten, wird von vrpks das externe
Potential veyt der beiden Kerne abgezogen

vee([n]; 7, t) = vrpks([n]; 7, t) — Vext (7, ) (2.7)
_ —Qr —-Qp
Vext (T, 1) = . + TR (2.8)

Vee kann in einen stationdren und einen zeitabhingigen Anteil zerlegt werden. Der sta-
tiondre Beitrag beschreibt dabei das ungestorte atomare System vor dem Stofl mit dem
Projektil, der zeitabhingige die Verinderung von v., aufgrund der Reaktion der elektro-
nischen Dichte auf das Vorhandensein des Projektilfeldes

Vee([n]; 7, 1) = vee([n0];7) + dvee([n]; 7, 1) , (2.9)

wobei mit ny die Grundzustandsdichte des ungestorten Targetatoms bezeichnet wird.
Werden Stoflsysteme betrachtet, bei denen die Geschwindigkeit des Projektils grofl im
Vergleich zu typischen Orbitalgeschwindigkeiten ist, so kann der Responsbeitrag v, in
Vee Vernachléssigt werden

Vee([n];7,t) = 0. (2.10)

Auch fiir St6le mit lediglich einem aktiven Elektron ist diese statische Néherung ge-
rechtfertigt, wohingegen durch den Ansatz (2.10) Prozesse, die von einer Anderung der
elektronischen Abschirmung wihrend des Stofles abhéingen, nicht erfafit werden.
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Im néchsten Schritt sollen nun zwei Ndherungsmoglichkeiten fiir das Funktional vkg[n]
im stationéren Fall vorgestellt werden. Ausgangspunkt sind die stationdren KS-Gleichungen

1
(—5 + (o)) @i(r) = i i(r) (2.11)
die das multiplikative KS-Potential

vks([10]; ) = Vext (T) + Vee([n0]; 7) (2.12)

enthalten. Fiir die hier betrachtete Situation entspricht das Coulomb-Potential des Tar-

getkerns dem dufleren Potential vey. Die Grundzustandsdichte ny des Systems ist dabei
durch

no(r) = ; i (r)|* (2.13)

gegeben, wobei die Orbitale {¢;} Losungen von (2.11) sind. Fiir die selbstkonsistente
Losung dieser Gleichungen besteht die entscheidende Problematik in der geeigneten Kon-
struktion einer Nidherung fiir das Austausch-Korrelations- (xc) Potential. Dieses ist als
Differenz zwischen v., und dem Hartree-Potential vy gegeben

Vge([nol;m) = veel[no]; 7) — vu([nol; ) (2.14)
N 3 no(r')
vir(n); ) = /dr T (2.15)

Gemifl dem Rayleigh-Ritzschen-Variationsprinzip ist v,.([no]; ) die Funktionalableitung
der Austausch-Korrelationsenergie F,. nach der Dichte

nellnafir) = 2l

(2.16)

no=n(r)

Eyp = T—T,+W — Ey . (2.17)

Diese Energie wiederum ergibt sich als Summe zweier Differenzen. Zum einen der Differenz
zwischen der kinetischen Energie 7' des wechselwirkenden Vielteilchensystems und der
durch die KS-Orbitale definierten kinetischen Energie T, gegeben durch

T,= 3 [dreir) -y M)er). (218)

und zum anderen der Differenz der vollen elektronischen Wechselwirkungsenergie W und
dem klassischen Hartree-Beitrag

En = %/df”r/d?’r’ % . (2.19)

Das Hartree-Potential (2.15) erhilt man analog als Funktionalableitung von Ey nach der
Dichte.
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Die Verwendung der Dichteabhéngigkeit von E,. fiir das homogene Elektronengas
(HEG) als lokale Néherung fiir das zu untersuchende inhomogene System

ELPA[) = / d*r eMEC (n(r)) | (2.20)

wird als Lokaldichtendherung (LDA) [KS 65] bezeichnet. Der Austausch- (x) Anteil ergibt
sich zu

2)1/3
EXPAln) = / d*rn(r))*/3 (2.21)
5ELDA[n] (37r ng)'/3
LDA _ z = Y 2.22
v () on(r)  Ino=n(r) d ’ (2:22)

wobei anzumerken ist, daf} fiir den Korrelations- (c) Beitrag lediglich Interpolationsfor-
meln existieren. Problematisch bei dieser Ndherung ist die unvollstindige Korrektur der
Selbstwechselwirkung. Wéhrend im HF-Schema die im Hartree-Term enthaltene Selbst-
wechselwirkung durch die Addition des Fock-Terms genau korrigiert wird, ist dies infolge
der groben Niherung des Fock-Potentials durch das LDA-Potential nicht mehr der Fall.
Die Ursache hierfiir ist der viel zu schnelle exponentielle Abfall des LDA-Potentials im
Vergleich zur N/r-Asymptotik des Hartree-Terms, so dafl sich fiir das Gesamtpotential
nicht die korrekte —1/r-Asymptotik ergibt. Die Asymptotik ist fiir Streuprobleme sehr
wichtig, bestimmt sie doch die Bindung der dufleren Elektronen. Durch das LDA-Potential
wird folglich eine zu grofie Abschirmung simuliert, was zu einer zu geringen Bindung der
dufBeren Elektronen fiihrt. Um diese Problematik zu umgehen, wird mit Hilfe der soge-
nannten Latter-Korrektur [LAT 55| nachtriiglich die Asymptotik der Potentiale angepafit

{ vEPA(ng) fiir vEPA(ng) < —1/r

—1/r sonst

LDA/L

Uze (no) = (223)

Das angesprochene Problem der Selbstwechselwirkungskorrektur kann mit Hilfe der
Optimierten Potential Methode (OPM) [TS 76] gelost werden. Dabei wird die Darstellung
der Austausch-Korrelationsenergie als explizites Dichtefunktional aufgegeben und statt
dessen ein implizites Dichtefunktional

Eue = Enp]  mit ¢ ={g,...} (2.24)

definiert. Hierbei wurde E,. als Funktional der KS-Orbitale ausgedriickt, die selbst wieder
Funktionale der Einteilchendichte n sind. Dabei soll, um das KS-Schema weiterhin beizu-
behalten, das Austausch-Korrelationspotential multiplikativ bleiben und nicht wie in der
Hartree-Fock-Methode zu einem nichtlokalen oder orbitalabhingigen Operator werden. Es
ergibt sich wie vorher als Funktionalableitung von E,. nach n, wobei nun die Kettenregel
beachtet werden muf}

5E9w[90 /d3 ' 5UKS /d3 " al 590k ”) 5E$UC[‘P]

Sn(r 2 Suxs () 301 (1) +cec. . (2.25)

Vge(T) =



10 2. Theorie

Hierbei wurde mit c.c. der zum ersten Summanden konjugiert komplexe Term bezeichnet.
Multipliziert man diese Gleichung mit der Inversen des ersten Terms und integriert iiber
die Koordinate von v,., so erhélt man wegen der Relation

3, dvgs(r') on(r) 5@
/d on(r) wvks(r") 5 ) (2.26)

nach einer Umbenennung der Koordinaten die Integralgleichung

3,/ (’I"') 3 /690k xc[‘P]
.C. . 2.2
/d (vas(’l") U;cc /d 5UKS tec ( 7)

Mit der Losung dieser OPM-Integralgleichung wird ein multiplikatives Austausch-Kor-
relationspotential zu einem vorgegebenen orbitalabhéngigen Funktional E,. gewonnen.
Die Selbstwechselwirkung im Hartree-Term kann nun durch die Verwendung des Standard-
Fock-Ausdrucks fiir den Austauschbeitrag

— __/d3 /dS ] Z 5m3k,m3l (’I")QDl(’T‘) Wf(T')SDk(T') (228)

k=1 r — 7|

erreicht werden, wobei KS-Orbitale einzusetzen sind. Die Deltafunktion spiegelt die Tat-
sache wieder, dafl nur bei gleichgerichtetem Spin des k-ten und l-ten Orbitals Austausch-
effekte auftreten. Auf diese Weise wird die korrekte Asymptotik von v, garantiert.

Die Losung der Gleichung (2.27) ist numerisch sehr aufwendig und anspruchsvoll,
kann jedoch fiir sphérische Systeme den Fock-Austausch betreffend mit hoher Genauig-
keit durchgefiihrt werden [EV 93]. Bei der Betrachtung komplizierterer Systeme miissen
weitere Niaherungen gemacht werden (KLI-N#herung: [KLI 90], Anwendung auf atomare
Systeme [KLI 92]).

Einen Uberblick iiber die Entwicklung orbitalabhingiger Funktionale fiir den Korre-
lationsanteil E, geben die Referenzen [CS 75, GL 94, EFK 98].

2.2 Losung der Einteilchengleichungen

Der in den zu losenden Einteilchengleichungen bei Vernachléssigung der Respons im effek-
tiven Elektron-Elektron-Potential v, (2.10) vorkommende Einteilchen-Hamilton-Operator
(2.5) kann in einen stationéiren Targetanteil mit sphérischer Symmetrie und ein zeitabhéingi-
ges Projektilpotential zerlegt werden

h(t) = ho+o(t) (2.29)
he = —%A +vp(r) = —%A _ % + e (o] 7) (2.30)

o —Qp

o) = g (2.31)

In diesem Abschnitt sollen einige Methoden angesprochen werden, die zur Lésung der Ein-
teilchengleichungen (2.4) entwickelt worden sind. Der kurze Uberblick soll sich dabei auf
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rein quantenmechanische Losungsansitze konzentrieren, klassische Losungsvarianten im
Rahmen von CTMC*-Rechnungen [OS 77] werden nicht niher besprochen. Ein Uberblick
iiber die gingigen Methoden wird in dem Buch [BM 92] sowie dem #lteren Ubersichtsar-
tikel [BMS 78] gegeben.

Das Ziel der Losung der Einteilchengleichungen besteht darin, die Streuwellenfunktion
|1;(t)) nach Amplituden

¢} = lim (F(H)]Wi(1)) (2.32)

t—o0

fiir Ubergéinge in physikalisch interpretierbare Endkanile | f) zu analysieren. Dazu kénnen
grundsétzlich zwei Ansétze verfolgt werden:

e perturbative Ansétze
e nichtperturbative Ansétze.

Der Ausgangspunkt fiir perturbative Methoden besteht in der Idee, die Losung durch
Iteration der zur Schrédinger-Gleichung dquivalenten Operator-Integralgleichung im Wech-
selwirkungsbild, d.h. der zeitgeordneten Reihe

Ul(ty, t;) = Texp [—i/t;f v}(t)dt] (2.33)

fiir den Zeitentwicklungsoperator des Systems, zu gewinnen. Die Ubergangsamplituden
zwischen dem Anfangszustand des Systems zum Zeitpunkt ¢ = ¢; und den interessierenden
asymptotischen Zustinden zum Zeitpunkt ¢ = ¢; nach dem Stof sind dann entsprechend
als Matrixelemente dieses Ausdrucks zu berechnen. In erster Ordnung ergibt sich die
sogenannte erste Bornsche Niherung (B1)

i = =i [ e ®ple) dt (2:34)

Details zur zeitabh#ngigen Stérungstheorie kénnen beispielsweise in den Biichern [Jo 75,
EM 95] und dem Ubersichtsartikel [BGS 79] gefunden werden.

Der nichtperturbative Bereich der Losungsmethoden 148t sich in zwei prinzipiell ver-
schiedene Ansétze unterteilen. Zum einen kann die Losung der Schrédinger-Gleichung mit
Hilfe einer finiten Differenzenmethode durch die Diskretisierung von Raum und Zeit ge-
wonnen werden und zum anderen durch die Diskussion von gekoppelten Kanalgleichungen
im Rahmen von Basisentwicklungen der Wellenfunktion. Die Losung der zeitabhéingigen
Schrédinger-Gleichung durch eine numerische finite Differenzenapproximation kann zum
Beispiel mit Hilfe des Crank-Nicholson-Verfahrens [PTV 92] geschehen. Dabei wird die
Unitaritit der Schrodinger-Gleichung und somit ihre Zeitumkehrinvarianz in das Diskre-
tisierungsschema eingebaut. Solche Verfahren sind in den Referenzen [SWK 97, KPR 98|
auf einem dreidimensionalen kartesischen Gitter durchgefiihrt worden. Problematisch ist
dabei die Endlichkeit des durch die Diskretisierung erfafiten Ortsraumes sowie die endli-
che Gitterweite. Aus diesem Grund kénnen Anteile der Wellenfunktion an den Gitterrand
gelangen und unphysikalische Reflektionen hervorrufen.

4CTMC: Classical Trajectory Monte Carlo Method
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Als Alternative hierzu kénnen im nichtperturbativen Bereich Basisentwicklungen der
Wellenfunktion vorgenommen werden. Zur Bestimmung der entsprechenden Entwick-
lungskoeffizienten ist dann ein System gekoppelter Differentialgleichungen zu lésen. Ein
Uberblick der gebriiuchlichen Methoden ist in den Referenzen [FL 91, JP 81, JW 85]
und [KLD 99b] zusammengestellt. Traditionell werden Entwicklungen nach molekula-
ren Orbitalen (MO) oder nach atomaren Orbitalen (AO) vorgenommen, wobei sich die
MO-Methode recht gut zur Beschreibung adiabatischer Stofe, die AO-Methode zur Be-
schreibung diabatischer Stofle eignet. Beide Methoden liefern physikalisch interpretierbare
Ubergangsamplituden, jedoch ist das Kontinuum, d.h. die Ionisationskanéle, nur schwer
zu beschreiben. Diese Problematik wird beispielsweise an der Tatsache deutlich, dafl die
molekularen Orbitale asymptotisch in gebundene atomare Zustéinde iibergehen und so
der Ionisationsanteil bei grofleren Abstdnden von Projektil und Target in Transfer- oder
angeregte Targetkanile eingefangen wird. Es wird versucht, diese Problematik durch die
Ergidnzung der MO-Basis mit Pseudozustinden zwischen Projektil und Target zu umge-
hen. In analoger Vorgehensweise werden AO-Basisentwicklungen durch Pseudozusténde
zu positiven Energien auf beiden Zentren erginzt, um lonisationsprozesse zu beschreiben.

Dennoch muf} eine Basisentwicklung in jeder praktischen Rechnung endlich bleiben,
so daf} die Zeitentwicklung der anfangs besetzten Orbitale immer auf einen endlichdi-
mensionalen Teilraum A des Hilbert-Raumes beschrinkt bleibt und die Kopplung dieses
Teilraumes an sein Komplement B vernachlissigt werden muf}. Da auch in dieser Arbeit
eine spezielle Basisentwicklung zur Losung der Einteilchengleichungen verwendet wird,
soll nun die angesprochene Kopplung néher beschrieben werden.

Ausgangspunkt hierfiir ist die Betrachtung der Zeitentwicklung des Systems im Wech-
selwirkungsbild, welches durch eine unitére Transformation beziiglich des ungestorten
Hamilton-Operators hy (2.30)

(1 (1)) = expliho(t — to)][1 (1)) (2-35)

definiert ist und im folgenden durch den Index I gekennzeichnet wird. Die entsprechende
Schrédinger-Gleichung im Wechselwirkungsbild fiir jede Anfangsbedingung ergibt sich
dann durch Einsetzen dieser Transformation in die Einteilchengleichungen (2.4) mit dem
Hamilton-Operator (2.29) zu

Or®n(8)) = (Vi) —id) i (1)) (2.36)
Vi(t) = expliho(t —to)] 9(t) exp[—iho(t — to)] - (2.37)

Durch die Einfiihrung der beiden indempotenten, hermiteschen Projektoren Aund B , die
zueinander orthogonal sind, wird dann die Abbildung eines beliebigen Zustandsvektors
auf die Modellrdume A und B erméglicht

A~ ~

B=1-A AB=BA=0. (2.38)

Mit Hilte dieser Projektoren kann die Schrédinger-Gleichung im Wechselwirkungsbild
in zwei gekoppelte Gleichungen fiir die beiden Teilraumlésungen [17') = Al|+;) und
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[YBY = BW)[) aufgespalten werden

A0 Alyf)y = —AO,BlyP) (2-39)
BOBlP) = —BO A . (2.40)

Als formale Losung der Gleichung fiir den B-Raumanteil (2.40) erhélt man dann
A N (H A !
WP®) = =i | Bilt, )0 (¢))at (2.41)
0
wobei die Definition
B(t)O;(t)B(t,t') =0  By(t,t) = B(t) (2.42)
fiir den Entwicklungsoperator der Zusténde in B verwendet wurde. Die Beziehung (2.41)

kann nun in die Gleichung (2.39) eingesetzt werden, so daf sich fiir die Darstellung der
Losung im Teilraum A

AOIA|¢}4> = Vopt |1/’}4> (2.43)
N ~ A 2N A
V) = GAWMO1(t) [ Bit,t)0r(#) it (¢)dt (2.44)

ergibt. Es ist zu erkennen, daf} diese Losung iiber den nicht-hermiteschen Operator ‘Z)pt,
das optische Potential, an den Teilraum B gekoppelt ist. Wird nun der Projektor A durch
ein orthonormales Funktionensystem {|(;(t)),7 = 1,..., N} definiert, so erhélt man mit
den Entwicklungskoeffizienten c;(t) = (i (t)[14(t)) aus (2.44) die gekoppelten Kanalglei-
chungen

ie(t) = 30 es 0601010 G0 —zz / ()G (I On () Br(8,#)01 ()] ()

(2.45)
die vollkommen &dquivalent zur Schrédinger-Gleichung (2.36) sind. In den vorher beschrie-
benen Lésungsansétzen endlicher Basisentwicklungen wird der Einflufl des optischen Po-
tentials vollstdndig vernachléssigt und lediglich die Gleichung

AO Al =0 (2.46)

im vorgegebenen endlichen Modellraum A gelost. Durch moglichst vollstandige Basisent-
wicklungen wird dabei versucht, ein Verschwinden des optischen Potentials zu erreichen. In
dieser Arbeit soll eine alternative Strategie verfolgt werden, die auf eine Basisentwicklung
hinauslduft, die moglichst optimal den eindimensionalen Unterraum des Hilbert-Raumes
enthilt, in dem die Losung der Gleichung (2.36) zu einer vorgegebenen Anfangsbedingung
liegt.
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2.2.1 Die Basis Generator Methode (BGM)

Um eine moglichst optimale Darstellung der Losung der zeitabhéngigen Gleichung (2.36)
zu erhalten, muf} ein entsprechender Modellraum A so konstruiert werden, dafi die Kopp-
lung an den nicht erfafiten Komplementérraum B iiber das beschriebene optische Potential
minimal wird. Ausgangspunkt dafiir sind die gebundenen Eigenfunktionen des ungestorten
Hamilton-Operators 710, in denen fiir die Zeit ¢ — —oc die physikalische Anfangsbedin-
gung enthalten ist, da dann das Potential 9(¢) verschwindet

ho|d9) = e,|00) = —idy @)  v=1,...,V . (2.47)

Die Transformation ins Wechselwirkungsbild erfolgt gem#fi der Gleichung (2.35) mit Hilfe
einer Energiephase zu

|85) = explie, (t — t0)]|¢) - (2.48)
Aus diesen Funktionen kann durch sukzessive Anwendung des Schrédinger-Operators 0
das nicht orthonormierte Funktionensystem

68) = (Or(t) — &) |ob ")
= (Os(t) — £,)"4%) , u=1,....,U, wv=1,...,V (2.49)

aufgebaut werden, dessen Funktionen linear unabhéngig sind [LHK 96]. Die Basis {|¢%(¢))}
ist durch die sukzessive Anwendung des Schrédinger-Operators, der ja die genaue Form
der systemspezifischen zeitabhingigen Wechselwirkung enthilt, der jeweiligen Problem-
stellung angepaft und spannt einen (U +1) x V dimensionalen Teilraum A" des Hilbert-
Raumes auf. Da die Zustéinde nichtorthonormiert sind, taucht im Projektor A" auf diesen

Teilraum AYY die Inverse der Uberlappmatrix (¢%[¢%) " auf

= 3 3 on(gen) (o] . (2.50)

uu'=0 vv'=1

Setzt man den Projektor AUV in die Bewegungsgleichung (2.43) fiir einen beliebigen Mo-
dellraum ein, so nehmen die gekoppelten Kanalgleichungen in AYY die Gestalt

i3 () (g ot ZZ 4101 ()|

u=0v=1 u=0v=1

LYy / SENL OIBYY (1, ¢ 6 (¢))de' (2.51)

u=0v=1

an. Fiir die Kopplung eines Basiszustandes an den Komplementirraum BYY ist also die
Projektion

0 fallsu < U —1

2.52
|petty  fallsu > U (2:52)

BUY|gt1) = (i — AVY)|gp+) = {

ausschlaggebend. Wie in Abbildung 2.1 verdeutlicht wird, kénnen die Zusténde mit v < U
nur innerhalb des Modellraumes AYY koppeln, wohingegen Kopplungen zwischen AYY
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Abbildung 2.1: Darstellung des Kopplungsschemas fiir den optimierten Darstellungsraum:
Der endliche Modellraum AYY wird durch den durchgezogenen Kreis symbolisiert, dessen Kom-
plementirraum BYY befindet sich auBerhalb dieses Kreises. Die Pfeile weisen auf mégliche Kopp-
lungen fiir die verschiedenen Ordnungen w« hin.

und dem komplementiren Raum BYY iiber das optische Potential nur fiir Zustinde der

hochsten Ordnung u = U moglich sind. Werden also wihrend der Zeitentwicklung eines
zu betrachtenden Systems diese Zustidnde nicht besetzt, so verschwindet die Kopplung an
BYV und die gesamte Losung der Schrédinger-Gleichung (2.36) ist in AYY exakt enthalten.
Aus diesem Grund kann die Besetzung der Zustinde dieses dufleren Unterraums mit v = U
als Maf fiir die Konvergenz der Basis angesehen werden.

Um einen Eindruck von der konkreten Struktur der auf diese Weise konstruierten
Funktionen zu gewinnen, sollen nun die Konstruktionsvorschriften fiir die Zustinde der
ersten Ordnungen u = 1,2, 3 explizit ausgeschrieben werden. Geméfl der Vorschrift (2.49)
ergeben sich diese zu

A

9 = Vi) (2:53)
) = (- @i (2:54)
69 = (V30 —3iV1(00Vi(2) — BVi()]69) (2:5)

Es ist zu erkennen, daf sie in u-ter Ordnung durch Anwendung eines Polynoms u-ten
Grades im Operator V; gebildet werden. Wie in Referenz [LHK 96] fiir die allgemeine
Konstruktion dieser Polynome bewiesen wurde, enthalten die auftretenden Zeitableitun-
gen von VI im Wechselwirkungsbild Kommutatorterme mit iLO

aVi(t) = 0 (expliho(t —t0)] 8(t) exp[—iho(t — to)])
= expliho(t — to)] (ilho, 8(1)] + 0,6(t)) exp—iho(t — to)] (2.56)
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A~

RVi(t) = i (expliho(t —to)] (ilho, ()] + Bi0(t)) expl—iho(t — to)))
= expliho(t — to)] (= [ho, [ho, 5(t)]] + 2ilho, D3 ()] + O} (1))
X exp[—iho(t — to)] - (2.57)

Eine explizite Auswertung dieser Vielfachkommutatoren mit dem Einteilchenoperator
ho = —%A + vy und Beriicksichtigung der Eigenwertgleichung (2.47) ergibt schlie8lich

¢y = expliho(t — to)
62) = expliho(t — to)

63) = expliho(t — to)]
— 30(1)i0,0(t) — 020 (t) + V30(t) - V — 30(t)Vo(t) - V + 2i0,Vi(t) - V
L V(VO(t)- V) -V + Vi(t) - V®0> 09) . (2.60)

Der Ubergang ins von nun an verwendete Schrédinger-Bild erfolgt durch die Transforma-
tion A

|p%) = expliho(t — to)]|¢¥), u=0,...,U. (2.61)
Es ist offensichtlich, da§ die Struktur dieser Basiszustéinde |¢¥) mit steigender Ordnung
u immer komplizierter wird und eine explizite Konstruktion iiber die ersten Ordnungen
hinaus nicht moglich ist.

Im Rahmen der Basis Generator Methode (BGM) wird deshalb versucht, eine einfa-
chere Konstruktionsvorschrift zur Definition eines neuen Modellraumes R™” zu finden,
in dem der Modellraum A"V vollstindig enthalten ist und somit auch in diesem Raum
die gesamte Losung der gekoppelten Kanalgleichungen liegt. Die Konstruktion des neuen
Basissatzes {|x“(t)),v =1,...,N,u=0,..., M} erfolgt dabei durch eine Abbildung X,
die nur die Potenzen des Potentials ©(t) enthélt

(1) = X (0(£))"x,,) (2.62)

und die schon formulierte Bedingung
AUV C RMN = ||yk(t)), v=1,...,N, p=0,...,M (2.63)

erfiillt. Dabei sind die Entwicklungsgrenzen M (U, V) und N(U,V) als Funktion der ur-
spriinglichen Grenzen (U, V') zu bestimmen. Wie in Referenz [KLK 99] gezeigt wird, sind
zur  Erfillung der Bedingung (2.63) zwei Anforderungen an die Basis
{Ix4(t)),v = 1,...,N,u = 0,..., M} zu stellen. Zum einen miissen die Eigenzustéinde
|©%), die ja die physikalische Anfangsbedingung beschreiben, in RM”Y enthalten sein

(Wo) = [U(ty)) € A%V C ROV, (2.64)

zum anderen miissen sich die Zustdnde [x%) unter der Abbildung h(t) — i0, strukturell
reproduzieren. Damit ist gemeint, daf eine Anwendung von h(t) — i0; auf einen Basiszu-
stand |x%) wiederum eine endliche Linearkombination £,, von Basiszustinden {|x5(¢))}
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erzeugen muf
(h(t) = i) Ixt(8) = Luw({XKEND) € |IXE®), A=1,..., L, k=0,...,K|.  (2.65)

Dabei gilt L = L(p,v) und K = K(u,v) und im allgemeinen auch L > v und K > p.
Der Beweis, dal zur Erfiillung der Bedingung (2.63) die Gleichungen (2.64) und (2.65)
hinreichend sind, erfolgt induktiv nach dem Schema

by 2 LX) A
oy = (h(t) — 0|l = (h(t) — D) L(|x))
= £((h(t) = i3)[x0) “EL (L) = £(x))
AV g RMN (2.66)

Die Formulierung dieser Bedingungen fiir die Auffindung eines neuen Modellraumes R™"
der den alten Modellraum AYY vollstéindig enthélt, ist unabhingig von der Form der
Wechselwirkung in der zeitabhéingigen Schrédinger-Gleichung (2.36). Jedoch muf3 wech-
selwirkungsspezifisch eine Basis gefunden werden, die die Bedingungen (2.64) und (2.65)
erfiillt. Ist dies geschehen, so kann der Indexbereich dieser Basis nach (2.66) so bestimmt
werden, daf die vollstindige Einbettung von A"V in RMYN gewihrleistet ist. In Referenz
[KLK 99] wird gezeigt, daf fiir Streuprobleme, in denen Projektil- und Targetpotential
coulombartig sind, eine solche Basis {|x*(¢))} gefunden werden kann. Sie lautet

Xoim (T, € €2) = 10 exp(=€rep) (/1) Y™ (0, ) (2.67)
Xﬁlm (Ir’ ta ga €r, eP) = (WP(ta eP))uXSle(,ra ga GT) (268)
mit der Definition 7., = [r? + €2]'/2 und den Indexbereichen
Lu,L,N,M € Ny, m,n,N, € Z
l<m<I<L I+4N,<n<N
N,<O0<L<N-1, 0<u<M. (2.69)

Hierbei wurden die Coulomb-Potentiale der beiden Zentren durch die regularisierten Aus-
driicke

Q Q
T 7 e =)
Q Q
_rP(I:f) — 10 +P€%]1/2 = —QpWhp(t, €p) (2.70)

ersetzt. Der Abstand des Elektrons vom Projektil ist mit r(¢) =

|r — R(t)| definiert wor-

den. Die auftretenden endlichen Konstanten e, und €, sind Regularisierungsparameter
und koénnen als endliche Kernradien interpretiert werden. Die Regularisierung ist not-
wendig, um andernfalls auftretende Divergenzen zu vermeiden. Unter Verwendung dieser
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Definitionen setzt sich der Hamilton-Operator des coulombartigen Einelektronsystems
folgendermaflen zusammen

h(t) = —%A — QrWir(er) — QeWp(t er) - (2.71)

Die so gefundene BGM-Basis fiir coulombartige Systeme ist unabhéngig von der Pro-
jektilladung und -geschwindigkeit, hingt aber iiber die Abschirmkonstante £, die durch
die physikalische Anfangsbedingung bestimmt wird, implizit von der Targetladung ab.
Per Definition ist dabei sichergestellt, dal diese Basis das Ziel der BGM erfiillt, den
eindimensionalen Teilraum des Hilbert-Raums aufzuspannen, der durch die Losung der
Schrédinger-Gleichung zu einer gegebenen Anfangsbedingung definiert wird.

2.2.2 Numerische Umsetzung der BGM

Bei der bisherigen Umsetzung des BGM-Konzepts wurden einige Niherungen vorgenom-
men, die von der im vorhergehenden Abschnitt beschriebenen exakten Konstruktionsvor-
schrift fiir die Basisfunktionen abweichen, um den numerischen Aufwand zu reduzieren.
Dabei wurde zunichst die generierende Basis {x2,,,} (Gleichung (2.67)) durch die atoma-
ren Eigenfunktionen des ungestérten Targetatoms {2, 1} ersetzt

Xoutm (75 &5 €2) = @i () (2.72)
und die Konstruktionsvorschrift (2.68) auf diese Funktionen angewendet
Xoim (75t €2) = (Wp(t, €0))" i (7) - (2.73)

Formal werden durch diesen Schritt die Bedingungen (2.63) und (2.65) verletzt, wohinge-
gen die Bedingung (2.64) nun natiirlich explizit von der generierenden Basis erfiillt wird.
Weiterhin hat sich gezeigt, daf es aufgrund numerischer Anforderungen notwendig ist,
den Parameter nicht wie anzunehmen ¢, < 1 zu wéhlen, sondern mit dem Wert ¢, ~ 1
zu arbeiten.

Konvergenzuntersuchungen fiir diese Basis [LHK 96] haben ergeben, dafl sich sowohl
mit wachsender BasisgroBe (Index N) als auch mit der Hinzunahme héherer Potentialpo-
tenzen (Index M) ein entsprechendes Konvergenzverhalten einstellt. Allerdings zeigt sich,
daB erst die Hinzunahme hoherer Potenzen von Wp die Beschreibung des Zweizentren-
charakters eines Systems moglich macht. Diese Konvergenz der gendherten BGM-Basis
mit steigender Ordnung M kann durch eine weitere Modifikation des Ansatzes (2.73) be-
schleunigt werden

Xt (Tt €, 00) = (Wp(t, €0))" (1 — exp(—arp,))" @hm(r) , (2.74)

der zur Simulation der exponentiellen Asymptotik atomarer Projektilzustinde dient und
eine verbesserte Darstellung solcher Zustinde bewirkt. In dieser Gleichung wurde die
Abkiirzung 7,, = [r2(t) + €2]'/? verwendet. Die Wirkung des Zusatzterms wird offensicht-
lich, wenn man ihn gem&f dem Binomischen Lehrsatz entwickelt

(1 — exp(—arp,)) = z“j (’;) (—1)* exp(—ary, ) . (2.75)

A=0
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In der u-ten Ordnung der Basis werden folglich Exponentialfaktoren zu den Abschirmkon-
stanten « bis - erzeugt, die die Darstellung der exponentiellen Asymptotik unterstiitzen
und somit eine beschleunigte Darstellung bewirken. Die Verwendung dieses Zusatzterms
(1 — exp(—arp,))" macht es gleichzeitig méglich, den Regularisierungsparameter €, be-
liebig klein zu wihlen, da die auftretenden Divergenzen durch den Zusatzterm selbst
beseitigt werden. Der Parameter kann deshalb in der Praxis ¢, = 0 gesetzt werden, so
daB fiir die Konstruktionsvorschrift der Basis schliefilich

1 u
Min(rst,0) = (—=(1=exp(=ars))) @hin(r)
P
= It
= (We(t,)" @ln(r) (2.76)
iibrigbleibt. Fiir den in dieser Formulierung auftretenden Parameter o wurde iiblicherweise

a =1 gewdhlt.

Um den Rechenaufwand bei der Losung der Schrodinger-Gleichung in dieser Basis
(2.76) weiter zu reduzieren, kann die Invarianz des elektronischen Hamilton-Operators
beziiglich Spiegelungen an der Streuebene ausgenutzt werden. Dabei werden statt der
iiblichen komplexen, symmetrieangepafite reelle Kugelflachenfunktionen fiir die Winke-
lanteile in den Basisfunktionen verwendet

{Y™(0,¢),—l <m <1} = {P™(cos ) cos(my), P"(cos ) sin(mep),0 < m <1} . (2.77)

Wegen der angesprochenen Spiegelsymmetrie tritt wihrend der Zeitentwicklung des Sy-
stems keine Mischung zwischen den Anteilen der Basis mit cos(m¢) (‘gerader’ Anteil)
und denen mit sin(mep) (‘ungerader’ Anteil) auf. Fiir einen Anfangszustand mit gege-
bener Symmetrie ist es folglich ausreichend, die Zeitentwicklung in dem entsprechenden
‘geraden’ oder 'ungeraden’ Teilraum zu verfolgen®.

Zur Stabilisierung der Numerik und einer méglichst direkten Interpretierbarkeit der
Ergebnisse werden die Funktionen der Ordnungen p > 1 in der Basis (2.76) orthogonal zu
den atomaren Eigenfunktionen {¢?, } konstruiert. Eine solche Orthogonalisierung kann
in allgemeiner Form durch den Polynomansatz

i) = 307 3 a2leh) 278)

erreicht werden, wobei die Quantenzahlen nlm wieder durch den Multiindex v abgekiirzt
wurden. Fiir die angesprochene spezielle Orthogonalisierung werden diese Koeffizienten
aff,lff im Anhang A.1 explizit bestimmt.

Die Losung der Einteilchengleichungen (2.4) mit dem Hamilton-Operator (2.29) erfolgt
dann durch Entwicklung der Einteilchenorbitale |¢;(¢)) nach der Basis (2.78)

|4i(t) Z Z Couo (£)IX5) (2.79)

p=0v=1

5So setzt sich beispielsweise die Wellenfunktion ¢o,,, folgendermafien aus einem ’geraden’ Anteil
¢2p,, und einem 'ungeraden’ Anteil ¢y, zusammen: gy, , = % (¢2p1, £ P2py, ). Zustéinde mit m =0
besitzen lediglich einen 'geraden’ Anteil.
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und der Losung der sich daraus ergebenden gekoppelten Kanalgleichungen

MV MV
P30 3 G MEIRE) = 32 3 el (DRI — i0X%) (2.80)
p=0v=1 p=0v=1
fiir alle anfinglich besetzten Zustinde. Da keine vollstédndige Orthogonalisierung der Ba-
sis (2.78) vorgenommen wurde, treten in dieser Gleichung neben den Wechselwirkungs-
matrixelementen auf der rechten Seite auch Uberlappmatrixelemente auf der linken Seite
auf. Alle diese Matrixelemente kénnen aus drei Typen von Grundmatrixelementen auf-
gebaut werden, die in Anhang A.2 zusammengefafit sind. Details zur Lésung von (2.80)
sind in der Referenz [Ki 99] zu finden.

Die in diesemm Abschnitt beschriebene numerische Umsetzung des BGM-Konzeptes
wurde bereits auf Ion-Atom-StéBe [KGL 97, KGL 98, KLD 99a] und Ion-Molekiil-Sté8e
[EEG 99] angewendet. In dieser Arbeit sollen mit Hilfe der beschriebenen Methode Ion-
Ion-StoBe untersucht werden [KKA 99].

2.3 Berechnung der Observablen

Wie schon in Abschnitt 2.2 beschrieben wurde, sind im Rahmen der TDFT auf der Grund-
lage des Runge-Gross-Theorems alle Observablen allein durch die zeitabhéngige Dichte
bestimmt. Da der funktionale Zusammenhang zwischen der Dichte und den meisten inte-
ressierenden Observablen jedoch nicht bekannt ist, sind weitere vereinfachende Annahmen
bei der Auswertung der Einteilchenlésungen und der Interpretation dieser Ergebnisse un-
umgénglich.

Um Aussagen iiber die einzelnen elektronischen Prozesse wie Einfang, Ionisation und
Verbleib am Target machen zu kénnen, kann man beispielsweise die Entwicklung der Ge-
samtdichte im Ortsraum betrachten. Ist diese nach dem Stof§ klar in Teildichten zerlegbar,
die diesen Prozessen zugeordnet werden konnen, d.h. die Prozesse entsprechen eindeutig
voneinander getrennten Raumbereichen, so kann die mittlere Elektronenzahl am Projektil,
im Kontinuum und am Target als Integral der Dichte iiber das jeweilige Gebiet berechnet
werden. Diese Aufteilung des Ortsraums ist jedoch in der Praxis nicht moglich, da die
Zeitentwicklung bei einer endlichen Zeit nach dem Stof angehalten werden muf. Ionisa-
tion in der Ndhe des Targetkerns oder auch im Bereich des Projektilzentrums kann dann
noch nicht eindeutig von Anregung oder Einfang unterschieden werden.

Man umgeht diese Problematik, wenn die einzelnen Prozesse hinsichtlich einer Ka-
naldarstellung der Dichte analysiert werden. Dies ist streng genommen nur dann korrekt,
wenn sich das Projektil nach dem Durchdringen der Wechselwirkungszone auf seiner klas-
sischen Bahn wieder vom Targetzentrum entfernt hat (¢ — oo). Wie schon weiter oben
erwahnt worden ist, mufl in der Praxis jedoch die Propagation der gekoppelten Kanal-
gleichungen (2.80) bei einer endlichen Zeit ¢ = t; gestoppt werden, bis zu der sich die
jeweiligen Observablen ausreichend stabilisiert haben. Die zugehérigen Einteilchen-Uber-
gangswahrscheinlichkeiten p} ergeben sich dann als Betragsquadrat der Projektion der
Einteilchenlosung ;(t;) auf eine Kanalfunktion |f), deren Form von den Randbedingun-
gen des Streuproblems bestimmt wird

pi = leptn)* = [{ftr)lwalte) - (2.81)
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Um Aussagen iiber Einfang oder Targetanregungen zu erhalten, sind hierfiir die asymp-
totischen Losungen der Schrédinger-Gleichung zu verwenden. Dabei ist zu beachten, dafl
das Coulomb-Potential des jeweils anderen Zentrums aufgrund seiner Langreichweitigkeit
die Phasen dieser atomaren Zusténde beeinflufit. Betrachtet man die Zeitableitung der
Ubergangsamplituden und nutzt die Gleichungen (2.4) fiir |¢;) bzw. (2.29) fiir h(t) aus,
so zeigt sich, daf sie tatsdchlich zeitlich konvergieren

é} = O(f(t)|wi(t))
f(

= (G Ov(1)) + {f ()10 (1))
= —i{(h(t) = 0) (1) I3 (1)) (2.82)
=0 fiir t—oo

Wie zu erkennen ist, verschwindet der Bravektor in der letzten Zeile von Gleichung (2.82)
fiir ¢ — oo nur dann, wenn die asymptotischen Losungen der Schrodinger-Gleichung
eingesetzt werden. Folglich werden die Ubergangsamplituden nicht stabil, da eine Rest-
wechselwirkung auftritt.

In dieser Arbeit werden dennoch ungestorte atomare Orbitale auf den beiden Zentren
zur Auswertung der Einteilchenlosungen verwendet, da im numerischen Sinne eine zeit-
liche Konvergenz der Amplituden gewéhrleistet werden kann. Zur Analyse des Target-
anteils, d.h. zur Ermittlung von Anregungs-Ubergangswahrscheinlichkeiten, werden die
Eigenfunktionen des ungestérten Hamilton-Operators {|¢2),v = 1,...,V} verwendet, die
gleichzeitig als N#herung fiir die generierende BGM-Basis (siehe Gleichung (2.76)) die-
nen. Da diese Zusténde durch den Polynomansatz (2.78) orthogonal zur restlichen Basis
konstruiert wurden, kénnen die Entwicklungskoeffizienten

con(ts) = (Dleilty)) (2.83)

als Amplituden fiir elastische Streuung und Einteilchenanregungen interpretiert werden.
Zur analogen Ermittlung der zum Elektroneneinfang gehoérenden Amplituden ist die Pro-
jektion der Einteilchenlésungen auf bewegte Projektilorbitale zu berechnen, die sich wie-
derum als Losung der Einteilchengleichungen

1

ol (r0) = (—58— 22) ol (1) (2.84)
2 Tp

ergeben. In Anhang A.3 findet man die Einzelheiten zur Durchfiihrung der Integration

bei der Berechnung der Ubergangsamplituden

ci (tr) = (ek (tp)lilty)) - (2.85)

Um auch noch den lonisationsanteil zu erhalten, werden die einzelnen Beitriige der Einteil-
chenlésungen, d.h. Projektilanteil (Einfang), Kontinuumsanteil (Ionisation) und Targetan-
teil (elastische Streuung und Anregung), durch die zueinander orthogonalen Projektoren
]5, I und T beschrieben

TP=TI=PI=0, (2.86)
die auch die Vollstindigkeitsrelation im Einteilchen-Hilbert-Raum erfiillen. Gemé&fi der
obigen Beschreibung dienen ungestérte atomare Zustéinde sowohl auf dem Projektil (|¢f))
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als auch auf dem Target (|¢y)) der Beschreibung von gebundenen Anteilen auf beiden
Zentren. Die Projektoren P und 7 sind also durch die Beziehungen

P = ’;waﬂwﬂ (2.87)
T = Z_:l\w2><902| (2.88)

definiert. Unter der Voraussetzung, dafl hierbei alle wesentlich beitragenden gebundenen
Kanile durch die endlichen Summen mit den Indices K und V erfaft werden, bleibt fiir
den Kontinuumsanteil der Projektor

I=1-T-P (2.89)

iibrig. Die Auftrennung der Einteilchenlosungen in die entsprechenden drei Anteile ist
folglich durch

Wilty)) = (T+P+1)vilty))
= [T + [¥F) + [¢F) (2.90)

gegeben. Fiir die Ionisationswahrscheinlichkeit p/°® des betrachteten Einelektronsystems
findet man den Erwartungswert

P = (Gilty)| 1 =T = Plyi(ty))
4 K
% 2 P 2
= 1= leq ()l = Dl (tn)l* - (2.91)
v=1 k=1
Aus den so erhaltenen Wahrscheinlichkeiten p; fiir die verschiedenen Prozesse ergeben

sich dann im Rahmen der semiklassischen Naherung des Stofiparametermodells durch das
Integral

o = 21 / " dbbps(b) (2.92)
0

die entsprechenden totalen Wirkungsquerschnitte o;, die direkt mit den experimentellen
Ergebnissen verglichen werden kénnen.
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2.4 Anwendung der BGM am Beispiel von Einelek-
tronstoflsystemen

Die in den vorhergehenden Abschnitten beschriebene Basis Generator Methode (BGM)
soll nun exemplarisch auf zwei einfache Einelektronstoflsysteme angewendet werden. Zu-

erst wird dabei die Streuung von Protonen an einfach ionisierten Helium-Atomen betrach-
tet.

0 2 4 6 g§ 10 12 14 16 18

OO ' I ' I ' I ' I ' I ' I ' I ' I
I —— He' (n=3)
-0.5 / — He™ (n=2)
-1.0 -
—-15F -
=
.
—~ -2.0 - ——
=
H -2.5 ¢ .
-3.0 -
-3.5
m= Fingangskanal He ' (1s)
=== Einfangkanal H (1s)
-4.0 : : :

R [a.u.]

Abbildung 2.2: Korrelationsdiagramm fiir (H — He)?" als Funktion des internuklearen Ab-
standes R. Hervorgehoben sind Eingangskanal und mogliche Einfangkanile.

Einen Anhaltspunkt fiir mogliche Reaktionsabldufe bei niedrigen Stoflenergien zeigt
das in Abbildung 2.2 wiedergegebene Korrelationsdiagramm fiir ein entsprechendes
(H — He)?**-Quasimolekiil. Das Korrelationsdiagramm wurde durch Diagonalisierung des
Einteilchen-Hamilton-Operators fiir verschiedene internukleare Abstéinde in der BGM-
Basis berechnet. Man erkennt deutlich, dal der Eingangskanal energetisch unterhalb des
Einfangkanals in den Grundzustand des Protons verlduft und deswegen lediglich Transfer
in das 1s-Niveau des Projektilions erwartet werden kann.
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Die entsprechenden totalen Wirkungsquerschnitte fiir Verlust, Einfang und Ionisation
sind in Abbildung 2.3 zusammen mit den experimentellen Daten dargestellt. Mit Verlust
wird hierbei die Summe der beiden ladungsverdndernden Reaktionen, d.h. Einfang

p+He" — H+ He** (2.93)

und Jonisation
p+ Het — p+ He*" +e (2.94)

bezeichnet. Die Berechnung des Einfangs erfolgt dabei durch Projektion der durch die
Losung der Einteilchengleichung gefundenen Wellenfunktion auf bewegte, wasserstoffihn-
liche Orbitale der Kernladung Z = 1. Die Wirkungsquerschnitte aus Abbildung 2.3 wur-
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Abbildung 2.3: p+ Het: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Verlust, Einfang und Tonisation als
Funktion der Projektilenergie im Laborsystem, berechnet mit N = 10 generierenden Funktionen
und M = 6 Hierarchiestufen; experimentelle Daten fiir Verlust (o): [RMR 86], Einfang (e):
[RMS 85], Ionisation (d): [RMR 86].

den mit Hilfe von 46 BGM-Funktionen, ausgewihlt aus einer Basis von /N = 10 generie-
renden Funktionen und M = 6 Hierarchiestufen, berechnet. Dabei kann nicht der gesamte
Satz von urspriinglich 70 Funktionen in der praktischen Rechnung eingesetzt werden, da
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numerische lineare Abhéngigkeiten zwischen den nichtorthogonalen Zusténden (2.76) auf-
treten. Diese resultieren daraus, dafl mit steigender Ordnung M der Zusténde die Norm-
und Uberlappintegrale iiber einige Gréf8enordnungen hinweg variieren und somit der Or-
thogonalisierung der Basis aufgrund der endlichen Rechengenauigkeit Grenzen gesetzt
sind. Um ein linear unabhéngiges Basissystem zu gewihrleisten, wurde die Zahl der ver-
wendeten Funktionen wie genannt reduziert. Man erkennt, daf ab 40 keV /amu der berech-
nete Verlust das Experiment um ungefihr 15% iiberschétzt. Im mittleren Energiebereich
liegt der ermittelte Transferquerschnitt in dhnlicher Weise unter den experimentellen Da-
ten, so dafl der gemessene lonisationsquerschnitt, der sich sowohl in der Theorie als auch
im Experiment als Differenz zwischen Verlust und Einfang ergibt, iiberschétzt wird. Der
Transfer erfolgt fast ausschlieflich in den Grundzustand des Projektils.
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100 1 s 1 1 1 1 1 5
10 2 5 10 2

Erap [keV/amu]

Abbildung 2.4: p+ Het: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Verlust, Einfang und Ionisation als
Funktion der Projektilenergie im Laborsystem, berechnet mit N = 20 generierenden Funktionen
und M = 6 Hierarchiestufen; experimentelle Daten fiir Verlust (o): [RMR 86], Einfang (e):
[RMS 85], Ionisation (d): [RMR 86].

Um die Konvergenz der Basis zu iiberpriifen, zeigt Abbildung 2.4 die gleichen Er-
gebnisse, die jedoch mit Hilfe von 104 BGM-Funktionen, ausgewihlt aus einer Basis von
N = 20 generierenden Funktionen und M = 6 Hierarchiestufen, berechnet worden sind.
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Die geringen Verdnderungen der Wirkungsquerschnitte weisen darauf hin, daf§ die Basis-
grofle ausreichend ist. Offensichtlich hat die Ausweitung der Basis zu einer verbesserten
Darstellung des Einfangkanals gefiihrt, stimmen doch die berechneten Werte nun ausge-
zeichnet mit den experimentellen Daten iiberein. Der Verlust wird jetzt ab 40 keV/amu
nur noch um rund 9% iiberschitzt, so daf} sich auch der Ionisationsquerschnitt verbessert
hat.

0 2 4 6 & 10 12 14 16 18 20
0.0 S s e L R s B S B B

I . He' (n=3)
He' (n=2)

—40 [ . +
=== Fingangskanal He ' (1s)

m=== Einfangkanal He ' (1s)

R [a.u.]

_45 | | |

Abbildung 2.5: Korrelationsdiagramm fiir (He — He)3t als Funktion des internuklearen
Abstandes R. Hervorgehoben sind Eingangskanal und mégliche Einfangkanéle.

Nun soll das Proton als Projektil durch ein a-Teilchen ersetzt werden. Das Korrelati-
onsdiagramm fiir dieses homonukleare Stoflsystem wird in Abbildung 2.5 wiedergegeben
und weist sofort auf den resonanten Charakter dieses Systems hin. Mit anderen Worten,
das im 1s-Zustand einlaufende Elektron des Targetions sollte resonant, d.h. fast ausschlief}-
lich, in das 1s-Niveau des Projektilions eingefangen werden.

Die entsprechenden totalen Wirkungsquerschnitte fiir Verlust, Einfang und Ionisation
werden in Abbildung 2.6 zusammen mit den experimentellen Daten gezeigt. Es wurden
hierzu 46 BGM-Funktionen, ausgewihlt aus einer Basis von N = 10 generierenden Funk-
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Abbildung 2.6: He?>* + He': Totale Wirkungsquerschnitte fiir Verlust, Einfang und Ionisa-
tion als Funktion der Projektilenergie im Laborsystem; experimentelle Daten fiir Einfang (e):
[MKS 95].

tionen und M = 6 Hierarchiestufen verwendet, die Berechnung des Einfangs erfolgte durch
Projektion der durch die Losung der Einteilchengleichung gefundenen Wellenfunktion auf
bewegte, wasserstoffihnliche Orbitale der Kernladung Z = 2. Man erkennt sofort, daf der
Einfangquerschnitt den resonanten Charakter dieses Stofisystems wiedergibt, stellt doch
praktisch der gesamte Transfer Einfang in den Grundzustand des a-Teilchens dar. Das
Experiment ist in sehr guter Ubereinstimmung mit den BGM-Daten, fast jeder Daten-
punkt liegt auf der Kurve. Ab einer Laborenergie von 150 keV /amu wird der Verlust dann
zunehmend durch die Ionisation dominiert, die bei 200 keV /amu maximal ist.

Anhand der in Abbildung 2.7 dargestellten Entwicklung der elektronischen Dich-
te wihrend des Stofles fiir eine Stoflenergie von 10 keV/amu bei einem StoSparameter
b=1,8 a.u. wird der beschriebene Sachverhalt noch einmal verdeutlicht. Die Zeitentwick-
lung verlduft spaltenweise von links nach rechts und in den Spalten jeweils von oben nach
unten. In jedem Segment ist als Positionsangabe der internukleare Abstand R der bei-
den Zentren angegeben. Das Projektil fliegt von links nach rechts am Target vorbei, so
dafl diese Distanz zunéchst kleiner und nach dem Erreichen des Punktes der néchsten
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Abbildung 2.7: He’t+ Het, Epap = 10keV/amu, b=1,8 a.u.: Uber die zur Streuebene trans-
versale Richtung integrierte Dichte bei verschiedenen internuklearen Abstinden R = [b? + 22]'/2.
Das Targetzentrum liegt im Koordinatenursprung, das Projektilzentrum bei den Koordinaten
(6,0, z). Die Zeitentwicklung verliuft spaltenweise, die Graustufen skalieren logarithmisch.

Anndherung wieder grofler wird. An diesem Punkt entspricht R dann dem Stolparameter
b. Man erkennt eindeutig den Ubergang der Dichte vom Grundzustand des Targetions in
das 1s-Niveau des Projektilions und somit den resonanten Charakter des Systems, wobei
keinerlei Ionisation auftritt.

Fiir zwei echte Einelektronsysteme konnte die BGM also in befriedigender Weise ge-
testet und die Konvergenz der verwendeten Basis iiberpriift werden. In den nachfolgenden
Kapiteln wird diese Methode auf Stole mit Li-dhnlichen Targetionen angewendet. Hierbei
handelt es sich um Dreielektronensysteme, die bei entsprechender Beriicksichtigung von
Abschirmeffekten als effektive Einteilchenprobleme beschrieben werden konnen. Dies fiihrt
zu komplizierteren Kopplungsmoglichkeiten in den Korrelationsdiagrammen und ist eine
anspruchsvollere Aufgabe fiir die BGM.



Kapitel 3

Streuung von a-Teilchen an
Li-dhnlichen Ionen

Wie schon in der Einleitung erwéhnt, sind Ion-Ion-St68e sowohl in der Natur als auch in
der Technik von Bedeutung. In diesem Kapitel sollen Stée zwischen a-Teilchen und Li-
dhnlichen Bor-, Kohlenstoff-, Stickstoff- und Sauerstoff-lonen untersucht werden. Wihrend
eines solchen Ion-Ion-Stofles konnen dabei grundsitzlich vier die elektronische Konfigura-
tion der Stofiteilnehmer betreffende Prozesse ablaufen:

FElastische Streuung : A*T + BT — A%" 4+ BbF
Anregung : A*T + B A%t o (B”+)* (3.1)
Einfang: A*" + B — Ale-D+ 4 po+D+
Tonisation : A%t + Bb® — A%t 4 BT+ 4 o=

Dabei werden Anregung, Einfang und Ionisation als inelastische Streuung bezeichnet,
Einfang und Ionisation stellen die sogenannten Umladungskanéle dar. Diese vier Prozes-
se konnen einzeln, in Kombination und unter Beteiligung mehrerer aktiver Elektronen
auftreten, stehen somit in Konkurrenz zueinander.

Im hier betrachteten Fall von Stoflsystemen aus a-Teilchen (Projektil) und Li-&hn-
lichen Tonen (Target) besitzt das Projektil keine Elektronen, das Target hingegen drei.
Von diesen drei Elektronen des Li-dhnlichen Targetions stellen die beiden inneren 1s-
Elektronen lediglich passive Zuschauerelektronen dar, nur das duflere 2s-Leuchtelektron
nimmt aktiv am Stof teil. Aus diesem Grund ist es moglich, das Dreielektronenproblem als
effektives Einelektronproblem zu behandeln und den Einflul der Elektronen der K-Schale
mit Hilfe eines effektiven Abschirmpotentials zu beriicksichtigen.

Die Losung der so entstehenden Einteilchengleichung erfolgt nach der in Abschnitt 2.2
beschriebenen Basis Generator Methode (BGM) mit einer Basisgréle von N = 20 und
einer Hierarchiestufe M = 8 in einem Energiebereich von 1 keV/amu bis 500 keV/amu
Projektilenergie im Laborsystem. Das Potential fiir die Li-dhnlichen Ionen wurde nach der
in Abschnitt 2.1 kurz beschriebenen Optimierten Potential Methode (OPM) berechnet.
Zur Ermittlung des Einfangs erfolgte eine Projektion der errechneten Wellenfunktion auf
den 1s-Zustand und die n = 2 Zustinde des Projektils.
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3.1 Umladungsprozesse

Zunichst sollen in diesem Abschnitt Einfang und Ionisation als Bestandteile des Elektro-
nenverlusts untersucht werden.

Anhaltspunkt fiir ablaufende Einfangprozesse ist dabei das Korrelationsdiagramm des
jeweiligen Quasimolekiils, gebildet aus Projektil und Target (adiabatischer Grenzfall),
berechnet durch Diagonalisierung des Einteilchen-Hamilton-Operators in der BGM-Basis.
Die darin sichtbaren Kopplungen zwischen Eingangskanal und den Einfangkan#len weisen
auf mogliche Einfangreaktionen bei niedrigen Stoflenergien hin.

3.1.1 He?" + B2t

0_0 T T T T T T T T T T T T T T T T

3.5 + ]
4.0 .
sl == Fingangskanal BiJr(QS)
-4. === Einfangkanal He (1s)
L mmm Finfangkanal He+(2pi1)
-5.0 I
R [a.u.]

Abbildung 3.1: Korrelationsdiagramm fiir (B — He)*" als Funktion des internuklearen Ab-
standes R. Hervorgehoben sind Eingangskanal und mogliche Einfangkanile.

Zur Losung der Einteilchengleichung fiir dieses Stosystem wurden 100 BGM-Funk-
tionen verwendet. Aus dem Korrelationsdiagramm in Abbildung 3.1 geht hervor, daf§
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der Eingangskanal des aktiven 2s-Leuchtelektrons des Bor-Ions energetisch zwischen dem
Einfangkanal in den Grundzustand und den Einfangkanilen in die L-Schale (n = 2) des
Helium-Ions verlduft. Wie zu erkennen ist, werden diese angeregten Projektilzustinde
recht gut durch die verwendete Basis dargestellt.

Beide Einfangkanéle sind folglich realisierbar, so gestattet beispielsweise eine Rota-
tionskopplung den Einfang des Leuchtelektrons in das 2p,,-Niveau bzw. eine Radialkopp-
lung den Einfang des Leuchtelektrons in den Grundzustand des Helium-Ions.

— Verlust

—— Einfang

--- FEinfangin 1s

—- - KEinfang in 2p,
Tonisation

10 2 5 10 2 5 10 2 5
Erap [keV /amu]

Abbildung 3.2: He?t 4 B?*: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Verlust, Einfang und Tonisation
als Funktion der Projektilenergie im Laborsystem.

Es ergeben sich die in Abbildung 3.2 gezeigten totalen Wirkungsquerschnitte fiir Ver-
lust, Einfang und Ionisation. Man erkennt, daf§ bis zu 30 keV/amu Projektilenergie der
Verlust durch den Einfang dargestellt wird. Zu grofleren Projektilenergien hin dominiert
schliefllich die Ionisation, bis bei einer Projektilenergie von 500 keV /amu fast kein Einfang
mehr auftritt.

Wie man sieht, setzt sich der Einfang seinerseits aus zwei Bestandteilen zusammen. Bei
Projektilenergien bis zu 50 keV/amu wird dominant in das 2p_,-Niveau des Helium-Ions
eingefangen, ab 50 keV/amu jedoch erfolgt Transfer hauptséchlich in dessen Grundzu-
stand.
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Die beiden Einfangkanile, die schon anhand des Korrelationsdiagramms vermutet wer-
den konnten, sind also realisiert worden. Aus kinematischen Griinden erfolgt dabei der
Transfer bei niedrigen StoBenergien zuniichst in die L-Schale des Projektils. Diese Uber-
legung ergibt sich unmittelbar aus einer Betrachtung der kinetischen Energieverhiltnisse.

Der Transfer in die L.-Schale des a-Teilchens kann durch eine energetische Anhebung
der Einfangkanéle infolge der kinetischen Energie des Projektilions plausibel gemacht
werden. Auf diese Weise wird die Kopplung in die angeregten Einfangkanéle (n = 2) mit
steigender Stoflenergie geschwicht, entfernen diese sich doch energetisch immer weiter
vom Eingangskanal. Andererseits wird dadurch die Distanz zwischen dem Eingangskanal
und dem Einfangkanal in den Grundzustand des «a-Teilchens verringert, was diese Kopp-
lung verstirkt. Fiir groflere Projektilgeschwindigkeiten bricht das hier zugrundegelegte
molekulare Bild des Korrelationsdiagramms, das streng nur im adiabatischen Grenzfall
Giiltigkeit besitzt, zusammen.

In diesem Energiebereich kann der Wechsel des Transfers von der L-Schale in die
K-Schale durch die geringere Differenz der kinetischen Energien des Projektils und des
eingefangenen Elektrons im entsprechenden Projektilorbital erkliart werden (Matching-
Geschwindigkeit). Gem#afl dem Bohrschen Atommodell besitzt ein Elektron in der n-ten
Hauptschale eines wasserstoffihnlichen Systems der Kernladung Z [Ma 94] eine zur Haupt-
quantenzahl n umgekehrt proportionale Orbitalgeschwindigkeit v,, in atomaren Einheiten

Up = — . 3.2
= (32)
In einem angeregten Niveau n > 1 hat ein Elektron also eine geringere kinetische Energie
als im Grundzustand, so daf} die angesprochene Energiedifferenz mit wachsender Projek-
tilgeschwindigkeit fiir immer kleinere n minimal wird.

Um den Mechanismus dieser Einfangreaktion ndher zu untersuchen, zeigt Abbildung
3.3 die Entwicklung der elektronischen Dichte, die {iber die Achse senkrecht zur Streuebene
integriert wurde, fiir eine Laborenergie von Epsp = 1keV/amu und den StoSparameter
b=0,55 a.u. als Funktion des internuklearen Abstandes R. Deutlich ist im ersten Sektor
des Bildes (links oben) zur erkennen, wie die kugelsymmetrische Dichteverteilung des
2s-Orbitals des Targets durch das sich ndhernde Projektil deformiert wird und sich ein
antibindender molekularer Zwischenzustand mit einer stabilen Knotenebene ausbildet. Im
weiteren Verlauf des Stofles bleibt diese Knotenebene erhalten und fiihrt beim Projektil
zur Ausbildung einer hantelférmigen Verteilung der elektronischen Dichte (Sektor rechts
unten). Der Vorgang ist gleichbedeutend mit Transfer in das 2p,,-Niveau des Helium-
Ions, fiir das die angesprochene Geometrie typisch ist. Auch am Target zeigt sich eine
vergleichbare Struktur, die auf grole Anteile von 2p-Anregungen hinweist.
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Bei dieser Stoflenergie ist keine Ionisation sichtbar, die gesamte vorhandene Dichte
konzentriert sich sowohl um das Target als auch um das Projektil, wobei beachtet werden

muf, dal die Skalierung der Graustufen logarithmisch ist.
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Abbildung 3.3: He?t+B?t, Epap = 1keV/amu, b=0,55 a.u.: Uber die zur Streuebene trans-
versale Richtung integrierte Dichte bei verschiedenen internuklearen Abstéinden R = [b? 4 2%]/2.
Das Targetzentrum liegt im Koordinatenursprung, das Projektilzentrum bei den Koordinaten
(0,0, z). Die Zeitentwicklung verlduft spaltenweise, die Graustufen skalieren logarithmisch.



34 3. Streuung von a-Teilchen an Li-dhnlichen Ionen

3.1.2 He?t + C3*

He' (n=2)
™" (n=4)
C*" (n=3)

" (2p)

6 F == Fingangskanal C3+(2s
m=== Einfangkanal He' (1s)

R [a.u.]

)

Abbildung 3.4: Korrelationsdiagramm fiir (C' — He)®t als Funktion des internuklearen Ab-
standes R. Hervorgehoben sind Eingangskanal und Einfangkanal.

Das dem B?*-Ion in der Sequenz folgende nichst hoher geladene Li-ihnliche Ion ist das
C3*. Bei diesem ist aufgrund der hoheren Projektilladung das aktive 2s-Leuchtelektron
starker gebunden. Man erkennt an dem in Abbildung 3.4 dargestellten Korrelationsdia-
gramm, daf} eine starke Radialkopplung zwischen dem Eingangskanal und dem Einfangka-
nal in den Grundzustand des Helium-Ions vorhanden ist. Einfang in angeregte Projektil-
zusténde ist somit nicht zu erwarten, diese werden jedoch, wie das Korrelationsdiagramm
zeigt, von der verwendeten Basis gut dargestellt.

In Abbildung 3.5 sind die mit einem Satz von 99 BGM-Funktionen errechneten Wir-
kungsquerschnitte fiir Verlust, Einfang und Ionisation zu sehen. Man erkennt, daf§ bei
niedrigen Projektilenergien der Einfang, bei hohen Projektilenergien die lonisation den
Verlust dominieren. Uber den gesamten Energiebereich hinweg setzt sich der Einfang zu
fast 95% aus Einfang in den Grundzustand des Helium-Ions zusammen, die ab 20 keV /amu
einsetzende Ionisation erreicht bei ca. 100 keV/amu ihr Maximum.
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— Verlust
— Einfang

--- FKinfangin 1s
""""" Tonisation

1()O 2 5 101 2 5 102 2 5

ELAB [keV/amU]

Abbildung 3.5: He?t + C3t: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Verlust, Einfang und Ionisa-
tion als Funktion der Projektilenergie im Laborsystem; experimentelle Daten fiir Einfang (e):
[MMK 97].

Die dargestellten experimentellen Werte fiir den Einfang werden bei niedrigen Energien
sehr gut durch den BGM-Querschnitt wiedergegeben, das Maximum wird um ca. 20%
unterschitzt und zu hoheren Energien hin liegen die berechneten Werte fast um den Faktor
zwei unter dem Experiment. Auf diesen Sachverhalt wird in Kapitel 5 ndher eingegangen.



36 3. Streuung von «-Teilchen an Li-dhnlichen Ionen

3.1.3 He?" + N4+

== Fingangskanal N4+<28)
m=== Einfangkanal He' (1s)

R [a.u.]

Abbildung 3.6: Korrelationsdiagramm fiir (N — He)%" als Funktion des internuklearen Ab-
standes R. Hervorgehoben sind Eingangskanal und Einfangkanal.

Eine weitere Erhohung der Targetladung fiihrt auf das System He?' + N4*. Wie
das Korrelationsdiagramm in Abbildung 3.6 deutlich zeigt, hat die im Vergleich zum
C3*-Ion erneut stirkere Bindung des 2s-Leuchtelektrons im N*"-Ion zu einer weiteren
energetischen Trennung von Eingangs- und Einfangkanal in den Grundzustand des o-
Teilchens gefiihrt.

Nun liegt der Eingangskanal energetisch gesehen unterhalb des Einfangkanals, so dafl
wiederum lediglich Einfang in das 1s-Niveau des Projektils erwartet werden kann.

Bei Betrachtung von Abbildung 3.7, welche die mit 101 BGM-Funktionen ermittelten
Wirkungsquerschnitte zeigt, bestéitigt sich diese Hypothese. Fast der gesamte Elektro-
nentransfer entspricht dem Einfang in den Grundzustand des Projektils und dominiert
wiederum den Verlustquerschnitt bei kleinen Stofilenergien. Die bei ca. 150 keV /amu ma-
ximale Ionisation iibernimmt diese Rolle mit zunehmender Projektilgeschwindigkeit.
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Abbildung 3.7: He?t + N**: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Verlust, Einfang und Ionisa-
tion als Funktion der Projektilenergie im Laborsystem; experimentelle Daten fiir Einfang (e):

[DMP 99].

Die berechneten Werte geben fast iiber den gesamten Energiebereich hinweg die expe-
rimentellen Daten wieder. Lediglich das Maximum des gemessenen Wirkungsquerschnitts
bei 20 keV/amu wird #hnlich wie bei dem im vorhergehenden Abschnitt behandelten
He?t + C3*-StoBsystem um ca. 20% unterschitzt.
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3.1.4 He?" + O
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Abbildung 3.8: Korrelationsdiagramm fiir (O — He)"t als Funktion des internuklearen Ab-
standes R. Hervorgehoben sind Eingangskanal und Einfangkanal.

Das in diesem Abschnitt untersuchte Stoflsystem mit der hochsten Targetladung ist
die Streuung von a-Teilchen an O%"-Tonen. Als Hinweis auf mégliche Einfangreaktionen
dient wiederum das in Abbildung 3.8 dargestellte Korrelationsdiagramm. Nun ist der Ein-
gangskanal im Vergleich zum in Abschnitt 3.1.3 behandelten Fall energetisch noch weiter
vom Einfangkanal in den Grundzustand des Projektils separiert. Die erh6hte Ladung des
Targets hat zu einer erneuten Verstirkung der Bindung des aktiven 2s-Leuchtelektrons
gefithrt. Aus diesem Grund wurde die fiir den Einfang verantwortliche Radialkopplung
zwischen Eingangs- und 1s-Projektilkanal weiter geschwiicht, so dafl mit einer Verminde-
rung des Einfangquerschnittes bei kleinen Stoflenergien gerechnet werden kann.

Sowohl die theoretischen als auch die experimentellen Ergebnisse sind in Abbildung 3.9
zu finden. Tatséchlich rekrutiert sich der Einfang zu 98% aus Einfang in den Grundzustand
des a-Teilchens. Der Verlust wird bei den niedrigsten Energien wie schon in den vorherigen
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Abbildung 3.9: He?t + O°t: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Verlust, Einfang und Ionisa-
tion als Funktion der Projektilenergie im Laborsystem; experimentelle Daten fiir Einfang (e):
[DMP 99].

StoBsystemen vom Einfang und bei den héchsten Stolenergien von der Ionisation gebildet,
welche ihr Maximum bei ca. 180 keV /amu erreicht.

Der Vergleich zwischen Theorie und Experiment ergibt eine sehr gute Ubereinstim-
mung bis ca. 40 keV/amu Projektilenergie. Zu noch gréfleren Energien hin scheint die
mit 94 BGM-Funktionen durchgefiihrte Rechnung das Experiment zu unterschitzen, was
aber aufgrund der groflen Fehlerbalken und Schwankungen der Mefipunkte nur vermutet
werden kann.
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3.1.5 Vergleich der Stoflsysteme

Die bisher untersuchten Stofisysteme kénnen nun im betrachteten Energiebereich im Hin-
blick auf Einfang und lonisation verglichen werden.

In Abbildung 3.10 sind alle berechneten und experimentell gemessenen Einfangquer-
schnitte fiir die vier Systeme dargestellt.

ELAB [keV/amU]

Abbildung 3.10: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Einfang als Funktion der Projektilenergie
im Laborsystem; experimentelle Daten fiir Einfang: Kohlenstoff: (o) [MMK 97|, Stickstoff (A)
[DMP 99], Sauerstoff (O0) [DMP 99].

Man kann an diesem Bild keine Systematik, z.B. in Form eines Skalierungsgesetzes,
fiir alle Systeme entdecken.

Die Ursache hierfiir wird durch die Betrachtung der Korrelationsdiagramme angedeu-
tet. Wihrend im System (B — He)®" der Eingangskanal energetisch zwischen den Ein-
fangkanilen in den Grundzustand und in die L-Schale des Projektils verlauft, verschiebt
er sich mit zunehmender Targetladung und somit zunehmender Bindungsstirke immer
weiter zu kleineren Energien hin. Die Kreuzungssituation zwischen Eingangskanal und
Einfangkanal in den Grundzustand des a-Teilchens wird beim Kohlenstoff erreicht.

Fiir Stickstoff, Sauerstoff und noch hohere Projektilladungen befindet sich der Ein-
gangskanal energetisch unterhalb des 1s-Projektil-Einfangkanals und entfernt sich immer
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Abbildung 3.11: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Ionisation als Funktion der Projektilener-
gie im Laborsystem.

weiter. Dieses unterschiedliche Kopplungsverhalten zeigt, dafl erst ab dreifach positiver
Targetladung eine systematische Abnahme der Einfangquerschnitte auftritt (siehe Abbil-
dung 3.10). Das System He?' + B?T kann wegen des Einfangs in angeregte Projektil-
zustinde nicht in diese Systematik eingeordnet werden.

Eine andere Situation findet man bei den Ionisationsquerschnitten. Diese sind fiir
alle vier Systeme in Abbildung 3.11 zu sehen. Deutlich erkennbar ist eine systematische
Abnahme der Querschnitte mit zunehmender Targetladung.

Der Grund hierfiir ist in dem mit groferer Targetladung ansteigenden Ionisations-
potential fiir das aktive 2s-Leuchtelektron des jeweiligen Targetions zu sehen. Die Ioni-

Ion || Ionisationspotential [a.u.]
B2t 1,389
C3+ 2,364
N4+ 3,091
0>+ 5,067

Tabelle 3.1: Ionisationspotentiale der 2s-Elektronen der Li-dhnlichen Ionen.
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sationspotentiale fiir die vier verwendeten Li-dhnlichen Ionen sind in Tabelle 3.1 zusam-
mengefafit. Das 2s-Elektron des B?*-Ions besitzt das kleinste Ionisationspotential und ist
somit am schwichsten gebunden, d.h. auch am leichtesten zu entfernen. Die zunehmende
elektrostatische Ladung fiihrt zu einer stirkeren Bindung und einer geringeren Ionisa-
tionswahrscheinlichkeit fiir das jeweilige 2s-Elektron. Daraus resultiert unmittelbar, daf§
die Ionisationsquerschnitte mit zunehmender Targetladung kleiner werden und sich ihre
Maxima zu immer gréfleren Projektilenergien hin verschieben (Abbildung 3.11).

3.2 Untersuchung der 2p-Anregung im Stofisystem
Hez+_|_05+

Wie schon in der Einleitung zu diesem Kapitel erwidhnt wurde, existiert neben Einfang
und Ionisation noch ein dritter inelastischer Prozef: die Anregung. Betrachtet man die
in den vorangegangenen Abschnitten erlduterten Korrelationsdiagramme fiir Stosysteme
aus a-Teilchen und Li-&hnlichen Ionen genauer, so féllt auf, daf§ die Eingangskanile fiir
die aktiven 2s-Leuchtelektronen der Targetionen energetisch immer sehr dicht bei den
2p-Anregungskanilen verlaufen. Auf diese Weise ergeben sich starke Kopplungen in die
2p-Niveaus, weswegen auch grofie 2p-Anregungsquerschnitte erwartet werden kénnen.

In diesem Abschnitt soll betrachtet werden, inwieweit diese grofien Querschnitte zur
Untersuchung des Abschirmpotentials genutzt werden konnen, das zur Beschreibung der
passiven 1s-Elektronen verwendet wird. Ein effektives Coulomb-Potential mit Kernladung
Zepr wird dabei mit den Ergebnissen des LDA- bzw. OPM-Potentials im Stofsystem
He?* + O5F verglichen.

3.2.1 Verwendete Potentiale

Die wesentlichen Unterschiede des LDA- und des OPM-Potentials wurden schon in Ab-
schnitt 2.1 behandelt. An dieser Stelle sei noch einmal erwihnt, da} wegen der unvoll-
kommenen Korrektur des Selbstwechselwirkungsterms der Austauschanteil des Potentials
in der LDA mangelhaft ist!. Im Gegensatz dazu ist der exakte Austausch, d.h. dessen
optimale lokale Ndherung, im OPM-Potential enthalten. Der Vergleich beider Potentiale
bietet sich also an, um Austauscheffekte zu untersuchen.

Eine noch einfachere Modellierung der betrachteten Dreielektronen-Situation erhilt
man durch ein effektives Coulomb-Potential. Es ergibt sich zu

Z, Z — Ny,
Verr = — Tff == (3.3)

d.h. die wahre Kernladung Z wird duch Subtraktion der Anzahl der vorhandenen inneren
1s-Elektronen N, auf eine effektive Kernladung Z.; reduziert.

1Selbstversténdlich ist das LDA-Potential Latter-korrigiert, besitzt also die korrekte riumliche Asymp-
totik. Der exponentielle Abfall wurde einer -1/r-Asymptotik des Gesamtpotentials angepaft.
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3.2.2 Ergebnisse im Vergleich

Um zu beurteilen, ob Austauscheffekte beobachtet werden kénnen, zeigt Abbildung 3.12
die totalen Wirkungsquerschnitte von Einfang, Verlust und 2p-Anregung sowohl fiir das
LDA- als auch das OPM-Potential. Es ist leicht zu erkennen, dafl die jeweiligen Kurven
fiir beide Potentiale nahezu identisch verlaufen. Das Stoflsystem ist also elektrostatisch
dominiert, Austauscheffekte sind von untergeordneter Bedeutung.
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Abbildung 3.12: He?t + O5*: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Verlust, Einfang und 2p-
Anregung als Funktion der Projektilenergie im Laborsystem fiir LDA- und OPM-Potential;
experimentelle Daten fiir Einfang (e): [DMP 99].

Wie zu sehen ist, liegen die 2p-Anregungsquerschnitte im gesamten Energiebereich um
fast eine Gréflenordnung iiber dem Verlustquerschnitt. Dieses Phéanomen, die Grofle der
2p-Anregungsquerschnitte betreffend, wurde schon in den Korrelationsdiagrammen durch
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die unmittelbare Nihe von Einfang- und 2p-Anregungskanilen angedeutet und bestétigt
sich in diesem Bild. Vergleicht man die 2p-Anregungsquerschnitte fiir alle drei Potentiale
(Abbildung 3.13), so treten hier doch recht grofie Abweichungen zwischen dem Z;s-
Potential einerseits und dem LDA- bzw. OPM-Potential andererseits auf. Man kann die
starke Erhohung des mit dem Z.;;-Potential berechneten Wirkungsquerschnittes durch
die im Gegensatz zum LDA- bzw. OPM-Potential vorhandene Entartung zwischen den
2p- und den 2s-Niveaus erkldren. Diese Entartung der n = 2 Zusténde fiir das Zs-
Potential wird im Falle des LDA- bzw. OPM-Potentials durch die Abschirmung der bei-
den inneren ls-Elektronen aufgehoben, so dafi schliellich lediglich die 2p-Niveaus ent-
artet sind. Auf diese Weise kommt der in Abbildung 3.13 am niederenergetischen Ende
der Skala die beiden anderen Kurven um fast drei Gréflenordnungen iiberwiegende 2p-
Anregungsquerschnitt fiir das effektive Coulomb-Potential zustande.
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Abbildung 3.13: He?* + O%t: Totale Wirkungsquerschnitte fiir 2p-Anregung als Funktion
der Projektilenergie im Laborsystem fiir LDA-, OPM- und Z,¢-Potential.

Da auch der Einflu der Korrelation rein elektrostatischer Natur ist, kann darauf
gehofft werden, die 2p-Anregung in diesen Systemen zur Untersuchung der, wenn auch
recht schwachen, Korrelationseffekte zu verwenden und vielleicht im Wirkungsquerschnitt
sichtbar machen zu kénnen.



Kapitel 4

Stofle vollstindig ionisierter
Projektilionen mit N4*

In der Einleitung zu Kapitel 3 wurde darauf hingewiesen, daf} fiir Stofisysteme aus a-
Teilchen und Li-&dhnlichen Ionen die inneren 1s-Elektronen des Targetions lediglich pas-
sive Zuschauerelektronen sind, d.h. sie sind nicht am Stof8 beteiligt und kénnen in Form
eines effektiven Abschirmpotentials beschrieben werden. Wird jedoch die Projektilladung
erhoht, so kommt es zu einer Aktivierung der 1s-Elektronen und fiir das 2s-Leuchtelektron
bieten sich immer hohere Projektilschalen als Einfangkanéle an. Dieser Sachverhalt soll
im vorliegenden Kapitel anhand von Stéfen vollstéindig ionisierter Projektilionen mit N4+
erliutert werden. Die Energieeigenwerte fiir die 1s- und 2s-Schale des N**-Ions betragen
N4*t(1s): -18,219 a.u. und N**(2s): - 3,591 a.u. .

Vergleicht man diese mit den Energieeigenwerten der n-ten Hauptschalen fiir wasser-

stoffihnliche Ionen der Kernladung Z, die sich gemifl der Formel
Z2

in atomaren Einheiten ergeben (Tabelle 4.1), so wird die angesprochene Verschiebung der
Einfangkanéle bzw. die Aktivierung der 1s-Elektronen sichtbar.

n
Projektil | Z 1 2 3

p 1|-05|-0,125 || -0,055
He*™ || 2| -2,0 || -0,500 || -0,220
L3t 31 -45 |-1,125 | -0,500
Be't 41 -8,0 | -2,000 || -0,880
Bt 5 -12,5 || -3,125 || -1,380
Co+ 6 || -18,0 || -4,500 || -2,000

Tabelle 4.1: Energieeigenwerte fiir wasserstoffihnliche Tonen.
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Die Details werden in den nachfolgenden Abschnitten anhand von Korrelationsdia-
grammen fiir die einzelnen Systeme erldutert. Die verwendete BGM-Basis umfafite 108
Funktionen mit den Parametern N =20 und M = 8.

4.1 p+ N

Ausgangspunkt fiir die betrachtete Sequenz ist das Stofsystem p + N**. Der einzig mogli-
che Einfangkanal verlduft energetisch gesehen i{iber dem Eingangskanal des 2s-Leucht-
elektrons des N**-Ions, wie das Korrelationsdiagramm in Abbildung 4.1 zeigt. Somit stellt
der Einfang in den Grundzustand des Protons die einzige Moglichkeit fiir eine Transfer-
reaktion dar.

0 2 1 6 5 0 12
0 w ‘ ‘ ‘ ‘
7?"_—-_—__ﬁ-m—'-mw
T N*" (2p)
-5 */ |
5: —10 [ )
S,
<
/) -15 - |
-20 - .
. 4+
— EmgangSkanal N <1S>
=== Eingangskanal N4+<2S)
- Ejnfangkanal H (]-S)
25

R [a.u.]

Abbildung 4.1: Korrelationsdiagramm fiir p + N*t als Funktion des internuklearen
Abstandes R. Hervorgehoben sind Eingangskanal und Einfangkanal.
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4.2 Li3T + N*+

Da das dem Proton folgende nichst hoher geladene Projektil, das a-Teilchen, schon
in Abschnitt 3.1.3 behandelt wurde, wird nun als Projektil das Li**-Ion verwendet.
Bei diesem System liegt der Eingangskanal des 2s-Leuchtelektrons des N**-Ions ener-
getisch zwischen dem Einfangkanal in den Grundzustand und den Einfangkanélen in die
n = 2 Schale des Projektils, was im Korrelationsdiagramm in Abbildung 4.2 zu erken-
nen ist. Die Situation ist dhnlich der des in Abschnitt 3.1.1 besprochenen Stoflsystems
He?™ + B**. Die 1s-Elektronen des Targets bleiben wegen des grofien energetischen Ab-
stands zu den Projektilkanélen weiterhin passiv.

=== Fingangskanal N4+(ls)
=== Fingangskanal N4+<28)
mmm Finfangkanal L12+(1s)

R [a.u.]

Abbildung 4.2: Korrelationsdiagramm fiir Li** + N** als Funktion des internuklearen
Abstandes R. Hervorgehoben sind Eingangskanal und Einfangkanal.
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4.3 Be*t + N4*

Dem L4*"-Target folgt in der Sequenz das Be**-Ion als Target. Das entsprechende Korre-
lationsdiagramm fiir dieses Stoflsystem ist in Abbildung 4.3 dargestellt. Wahrend der
Einfangkanal in den Grundzustand des Projektils sich energetisch immer weiter dem
Eingangskanal der 1s-Elektronen des N**-Ions niihert, riickt der Eingangskanal des 2s-
Leuchtelektrons des Targets immer nidher an die Einfangkanile in die n = 2 Schale des
Projektils heran. Er verlauft allerdings immer noch zwischen den Einfangkanélen in das
1s-Orbital bzw. die n = 2 Schale des Projektils. Jedoch wird bei diesem Stoflsystem im
Vergleich zum vorhergehenden der Einfang nach n = 2 zunehmend betont.

0 2 4 6 8 10 12
O . T T T T I ‘ f ‘ { ‘ 4
N (n=3)
Be'" (n=2)
—'-10 ',———-_----------------..---
5
S, l"
VS "
SARLY.
@ -15 Y |
-20
m— Eingangskanal N'*(1s)
=== Fingangskanal N4+(28)
mmm Einfangkanal Be3+(1S>
-25 | |

R [a.u.]

Abbildung 4.3: Korrelationsdiagramm fiir Be*t + N*T als Funktion des internuklearen
Abstandes R. Hervorgehoben sind Eingangskanal und Einfangkanal.
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4.4 B®T + N*+

Als vorletztes Projektil wird das B5*-Ion betrachtet. Man erkennt am Korrelationsdia-
gramm (Abbildung 4.4), daf8 sich der Einfangkanal in den Grundzustand des Projektils
energetisch noch weiter dem Eingangskanal der 1s-Elektronen des N*t-Ions geniihert hat.
Diese inneren Targetelektronen werden also zunehmend aktiviert und nehmen am Sto8-
geschehen teil. Der Einfang des 2s-Leuchtelektrons des Targets in den Grundzustand des
Projektils wird im Zuge dieser Entwicklung immer mehr unterdriickt. Energetisch verlauft
dessen Eingangskanal nun sehr dicht unterhalb der Einfangkanéle in die angeregten Pro-
jektilzustdnde mit n = 2, welche nun den gesamten Einfang dominieren.

0 2 4 6 8 10 12
0 x x x x x A
N (n=3)
———— | B" (n=2)
4
Al N (2p)
-10 - _

------;
------------------
-
-

E(R) [a.u.]

— EingangSkanal N4+ ( 1S>
me= Fingangskanal N4+<25)
- Ejnfangkanal B4+<]—S)

R [a.u.]

Abbildung 4.4: Korrelationsdiagramm fiir B>t + N*t als Funktion des internuklearen
Abstandes R. Hervorgehoben sind Eingangskanal und Einfangkanal.
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4.5 CO 4+ N4+

Das héchstgeladene Projektil in der Stofsequenz ist das C®T-Ion. Am Korrelationsdia-
gramm in Abbildung 4.5 zeigt sich sofort, dafi die 1s-Elektronen des Targets nun erheb-
lichen Einfluf} besitzen. Ihr Eingangskanal verlduft energetisch gesehen nur noch knapp
oberhalb dem Einfangkanal in den Grundzustand des Projektils. Hier ist eine starke Ra-
dialkopplung zu erwarten. Der Eingangskanal des 2s-Leuchtelektrons des Targets ist da-
gegen energetisch eine Schale aufwirts geschoben worden und verliuft jetzt zwischen den
Einfangkanélen in die n = 2 und n = 3 Schalen des Projektils.

0 2 4 6 8 10 12
0 — T T T T T
C”" (n=3)
N (2p)
5k cr (n=2)
:5 -10 + -
.
&
/M -15 - .
-20
4 . 4+
LR/ == Fingangskanal N4 (1s)
1 ¥/ === Eingangskanal N' ' (2s)
W mmm Einfangkanal C'(1s)
-25 l

R [a.u.]

Abbildung 4.5: Korrelationsdiagramm fiir C%t + N*t als Funktion des internuklearen
Abstandes R. Hervorgehoben sind Eingangskanal und Einfangkanal.

Um die Aktivitdt der inneren 1s-Elektronen des Targetions zu bestdtigen, sind in
Abbildung 4.6 die entsprechenden Wirkungsquerschnitte fiir Verlust und Einfang eines
1s-Elektrons gezeigt.

Sofort wird deutlich, daf3 fast iiber den gesamten Energiebereich hinweg der Verlust
durch den Einfang dominiert wird. Erst am hochenergetischen Ende der Skala gewinnt die
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Ionisation an Bedeutung. Mit anderen Worten, wenn die 1s-Elektronen aktiviert werden,
dann in Form einer Einfangreaktion. Die Ionisation eines solchen K-Schalen-Elektrons ist
sehr unwahrscheinlich.

5 —— Verlust aus 1s
--------- Einfang aus 1s

100 2 5 101 2 5 102 2 5

Erap [keV/amu]

Abbildung 4.6: C%* + N**: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Verlust und Einfang als Funk-
tion der Projektilenergie im Laborsystem fiir ein aktives 1s-Elektron.
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4.6 Vergleich der Stoflsysteme

Die in den vorhergehenden Abschnitten dargestellten Sachverhalte, zum einen die Ak-
tivierung der 1s-Elektronen und zum anderen die Verschiebung der Einfangkanéle fiir
das 2s-Leuchtelektron des Targets, werden in den beiden Abbildungen 4.7 und 4.8 als
Funktionen der Projektilladung verdeutlicht.

Abbildung 4.7 zeigt, wie beispielsweise bei einer Projektilenergie von 100 keV/amu im
Laborsystem der Verlustquerschnitt fiir ein 1s-Elektron iiber drei Groflenordnungen hin-
weg zunimmt. Wie schon zuvor erwéhnt, ist der Verlust im Falle der K-Schalen-Elektronen
mit dem Einfang gleichzusetzen.

— Verlust (1s)

b Helt Lidt Be'lt Bt o+
Projektil

Abbildung 4.7: Totaler Wirkungsquerschnitt fiir den Verlust eines 1s-Elektrons bei
100 keV /amu Projektilenergie im Laborsystem fiir die verschiedenen vollsténdig ionisierten Pro-
jektile.

In Abbildung 4.8 ist zu sehen, wie z.B. bei einer Energie von 1 keV /amu der Einfang
des 2s-Elektrons des N%*-Ions mit wachsender Projektilladung in hohere Schalen des
Projektils stattfindet. Dabei ist beispielsweise am Projektilwechsel von B>t nach C%* zu
erkennen, dafl im Falle zweier Transferkanile zunéchst bei niedrigen Stoflenergien in den
hoher angeregten Projektilzustand eingefangen wird. So sieht man, daf§ fiir die Situation
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C%*t + N** | in der sowohl Einfang nach n = 2 als auch nach n = 3 denkbar wire, zuerst
der Einfang in das héher angeregte n = 3 Niveau dominiert. Im Zuge dieser Entwicklung
nimmt der Einfangquerschnitt nach n = 3 im Vergleich zum vorhergehenden Projektil zu,
wohingegen der nach n = 2 kleiner wird. Dies hat wie schon weiter oben erwéhnt wurde
(sieche Abschnitt 3.1.1) kinematische Griinde.

10" * Y S

""""" Einfang in n=2 ]
— Einfang in n=3 A

0[10_16cm

_6 L x L x L x Il x Il
2+ 3+ 4t 5+ 6+
p He Li Be B C

Projektil

Abbildung 4.8: Totale Wirkungsquerschnitte fiir den Einfang nach n = 2 und n = 3 bei
1 keV/amu Projektilenergie im Laborsystem fiir die verschiedenen vollstindig ionisierten Pro-
jektile.

Das unsystematische Verhalten der beiden Kurven fiir den Einfang nach n = 2 und
n = 3 im Bereich der Projektile Li3t und Be** resultiert aus numerischen Problemen
bei der Darstellung der entsprechenden bewegten Projektilzustéinde durch die benutzten
BGM-Funktionen.
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4.7 Auswertung von moglichen Vielteilchenprozessen
im Stoflsystem C®* + N**

Die Abschnitte 4.5 und 4.6 haben gezeigt, dafl im Sto8system C®* + N** alle drei Target-
elektronen aktiv sind. Damit sind natiirlich im Prinzip auch Mehrteilchenreaktionen, wie
z.B. Mehrfacheinfang, Mehrfachionisation und Transferionisation, realisierbar und kénnen
entsprechend ausgewertet werden.

/ — le - Einfang
2 S ~ Ze -Einfang
S 3 e - Einfang

-3 LSl L L
107 5 ! ’

10 2 5 10 2 5 10 2 5
Erap [keV /amu]

Abbildung 4.9: C%t + N*F: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Vielfacheinfang als Funktion
der Projektilenergie im Laborsystem.

Fiir die drei Elektronen des Stofsystems C%* + N** sind die verschiedenen aktiven
Schalen voneinander separiert, d.h. die inneren 1s-Elektronen des Targetions werden im-
mer in den Grundzustand des Projektils eingefangen, das 2s-Leuchtelektron ausnahmslos
in entsprechend hoher angeregte Einfangkanile. Aus diesem Grund ist eine Multinomial-
auswertung im Rahmen des Modells unabhéngiger Teilchen gerechtfertigt, und es kann auf
die Komplikationen, die bei Beriicksichtigung des Pauli-Prinzips und der Schalenstruktur
auftreten [Ki 99|, verzichtet werden.

So ergeben sich aus einfachen kombinatorischen Uberlegungen fiir die drei mogli-
chen Einfangreaktionen die Vielfachwahrscheinlichkeiten (4.2), (4.3) und (4.4), wobei mit
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P,, die Wahrscheinlichkeit fiir den Einfang von z-Elektronen und die Ionisation von y-
Elektronen bezeichnet wurde. Die so berechneten Wirkungsquerschnitte sind in Abbildung
4.9 zusammengestellt

Einfach-Einfang: Py = 2Pi,(1—Py,)(1 - P%,) +

Pé‘in(l - P&irl)(l T lefserl) (42)
Zweifach-Einfang: Py = 2Pp, P2, (1 — PE.,) +

Pé‘znpé‘zn(l - szfirl) (43)
Dreifach-Einfang: Py = P Pi Pe . (4.4)

Wie zu erwarten war, werden die Wirkungsquerschnitte mit steigender Zahl der einge-
fangenen Elektronen kleiner, wobei der Einfacheinfang natiirlich durch den Einfang des
2s-Leuchtelektrons des C®"-Ions dominiert wird.

1 - I / E
0 —— 1 e - Ionisation / 2
5 | ——- 2¢ - Ionisation // A
-------- 3 e - Ionisation / R

2 | Y /A | Lo

100 2 51012 5 100 2 5

Erap [keV/amu]

Abbildung 4.10: C%t + N*t: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Vielfachionisation als Funk-
tion der Projektilenergie im Laborsystem.

Eine analoge Uberlegung 148t sich fiir die Vielfachionisation anstellen. Die Vielfach-
ionisationswahrscheinlichkeiten (4.5), (4.6) und (4.7) fithren zu den in Abbildung 4.10
gezeigten Wirkungsquerschnitten
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Einfach-Tonisation: Py, = 2(Py,, — Pei,)(1— Pl (1 — PE.) +
(P‘%irl - Péin)(l - P\}"z}rl)(l - P‘}"Zrl)
(4.5)
Zweifach-Tonisation: Py, = 2(P,; — P (P, — Pas,) (1 — Pl,) +
(P‘}'fzrl - Péin) (P\}"Zrl - Péin)(l - P‘%Z'rl)
(4.6)
Dreifach-Tonisation: Pos = (P‘lfserl - PEl‘:n)(Péirl - Péin)(P‘%irl - Pb%zn) .
(4.7)

Auffillig ist der starke Abfall der Wirkungsquerschnitte fiir Zwei- bzw. Dreifachionisation.
Er kann durch die Eigenschaft der 1s-Elektronen des C%*-Targets erklirt werden, die fast
ausschliefllich zu Einfangreaktionen beitragen. Erst bei sehr groflen Stoflenergien bietet
sich die Moglichkeit, diese Elektronen zu ionisieren.

Kombinationen aus Einfang und lonisation sind ebenfalls denkbar. Wendet man die
Trinomialstatistik auf solche Transferreaktionen (4.8), (4.9) und (4.10) an, dann erhélt
man die Wirkungsquerschnitte fiir Transferionisation, wie sie in Abbildung 4.11 zu sehen
sind

Transferionisation (Einfacheinfang, Einfachionisation):

P11 = 2P1’}L‘§n(P\%irl - P]%in)(l - P‘lfirl) +
QPéin(P‘l/Zrl - PElfjn)(l - P\}Zrl) +
2P]}J‘:n(P\£‘Zrl - P]é‘in)(l - P‘%Zrl) (48)

Mehrfachtransfer I (Zweifacheinfang, Einfachionisation):

Py = QPEinPE‘in (P‘}'Zrl - Péin) +
Pé'inpéin(P‘%irl - Pé‘in) (49)

Mehrfachtransfer II (Einfacheinfang, Zweifachionisation):

P12 = 2P]é‘in(P\1/Zrl - PIEn) (P\%Zrl - P]%in) +
Péﬁn(Péirl - PLI*?":n) (P\%zrl - Péin) . (410)

Den deutlich grofiten Beitrag liefert die einfache Transferionisation (4.8), gefolgt von den
Kombinationen mit héheren Teilchenzahlen. Hierbei ist der Querschnitt fiir die Trans-
ferreaktion, die eine Ionisation zweier Elektronen beinhaltet, wesentlich kleiner als der
Querschnitt der beiden anderen, da hier wenigstens ein 1s-Elektron ionisiert werden mu$.
Diese besondere Eigenschaft der K-Schalen-Elektronen, fast ausschliellich zum Einfang
beizutragen, spiegelt sich also auch in der Gréfle der Transferquerschnitte wieder.

Bei der Betrachtung der Vielteilcheniibergdnge mufi an dieser Stelle noch auf eini-
ge grundlegende Schwéchen des verwendeten Modells hingewiesen werden. Zum einen
wird im Rahmen der statischen Potentialndherung nicht auf die sich verdndernden Poten-
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100 T T ———
5 | = Transferl (1e Ein, 1 e lon) .
——- Transfer2 (2 e Ein, 1 e Ton) ]

o | Transfer3 (1 ¢ Ein, 2 ¢ Ion) J

ELAB [keV/amU]

Abbildung 4.11: C%t 4+ N*t: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Vielfachtransfer als Funktion
der Projektilenergie im Laborsystem.

tialverhéltnisse, z.B. bei Ionisation eines Elektrons, eingegangen. Dies hat zur Folge, dafl
sich beispielsweise fiir den Fall der Zweifachionisation das Potential fiir das zweite zu io-
nisierende Elektron durch den Verlust des ersten geiindert hat. Es befindet sich nun im
Feld eines mit (n-1)-Elektronen umgebenen Targetkerns. Diese Veréinderung wird durch
das eingefrorene Potential nicht erfafit.

Fiir Vielfacheinfang iibertragt sich diese Problematik ebenso auf das Projektil, wes-
wegen mit einer Uberschiitzung der Vielfacheinfangquerschnitte zu rechnen ist.






Kapitel 5

Genauere Betrachtung des
StoBlsystems He?t + C3+

Wie am Ende von Abschnitt 3.1.2 erwidhnt worden ist, soll nun auf die Diskrepanzen zwi-
schen den experimentellen Daten und dem mit der Basis Generator Methode berechneten
Wirkungsquerschnitt fiir den Einfang im Stofisystem He?™ + 3% eingegangen werden.
Da fiir dieses System noch zwei weitere Rechnungen existieren, genauer eine AO- und

] R
= R
O \
= "
|O “
=100 - \ |
5 109 " i
8 | —— Verlust “‘ ]
— Einfang W l
6 | ---- Einfangin Is ‘,_i C )\
5 | Tonisation AN R
O Einfang [OMP 97] EE ‘
4 LR [

10" 5 100 o 5 10° o

ELAB [keV/amu]

Abbildung 5.1: He?t 4 C3*: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Verlust, Einfang und Ionisa-
tion als Funktion der Projektilenergie im Laborsystem im Vergleich zu einer MO-Theorie
[OMP97].
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eine MO-Theorie, sollen zunichst einmal die drei Ergebnisse einander gegeniibergestellt
werden.

Die Ergebnisse der MO-Rechnung und die der BGM sind in Abbildung 5.1 zusam-
men mit dem Experiment dargestellt. Man erkennt sofort, daf die Datenpunkte der MO-
Theorie fast {iber den gesamten Energiebereich hinweg die experimentellen Punkte wieder-
geben, wohingegen die BGM bei einer Laborenergie von ca. 80 keV /amu das Experiment
um fast einen Faktor zwei unterschitzt. Da in der MO-Rechnung lediglich der Grundzu-
stand des a-Teilchens als Einfangkanal angeboten wird, stellt also der gesamte auf diese
Weise gewonnene Transferquerschnitt Einfang in den 1s-Zustand des Projektils dar. Im
Gegensatz zur BGM wird von der MO-Theorie keine lonisation in diesem Energiebereich
erwartet. Eine vollig andere Situation zeigen die Ergebnisse einer Berechnung mit Hilfe

4 [TT T T T } T}Y TT { T T T T T TTT T ]
3 r S T
o R
A\
| 'Y |
Nl_| \
\
= \
o \
= )
1 \
2 0 ‘\ o
—_ 1 — \ —
) 09 | i
8 | — Verlust £ |
7 | — Einfang \ ]
6| T Finfang in 1s WO |
""""" Ionisation :.}'i
5 | O Einfang [MMK 97] \‘ \
/A  Einfang in 1s [MMK 97] S l
4 Il NI - Il Il

100 2 5 101 2 5 10 2

Erap [keV/amu]

Abbildung 5.2: He?>T + C3*: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Verlust, Einfang und Ionisa-
tion als Funktion der Projektilenergie im Laborsystem im Vergleich zu einer AO-Theorie
[MMK 97].

einer Zweizentren-AQO-Theorie, die zusammen mit den BGM-Ergebnissen und dem Expe-
riment in Abbildung 5.2 zu finden sind. Wie dort zu sehen ist, liegt auch in diesem Fall der
von der AO-Theorie gegebene totale Einfangquerschnitt nahezu im ganzen Energiebereich
auf dem Experiment. Der Anteil des Einfangs in den Grundzustand des Projektils ist in
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guter Ubereinstimmung mit den BGM-Daten. In der AO-Rechnung wird die Diskrepanz
zwischen dem gesamten Einfang und dem Transfer in den Grundzustand mit Einfang in
angeregte Projektilzustinde erkldrt. lonisation tritt auch hier im Gegensatz zur BGM
nicht auf.

Zusammengefaflt 148t sich sagen, dafl die drei Theorien recht unterschiedliche Ergeb-
nisse liefern. Wihrend die MO-Theorie den gesamten experimentell gemessenen Transfer
durch Einfang in den Grundzustand erklért, liefert die AO-Theorie bei Laborenergien ab
50 keV /amu erhebliche Beitréige von Einfang in hohere Schalen des Projektils. Beide Theo-
rien prognostizieren im Gegensatz zur BGM keine Ionisation in diesem Energiebereich.
Erinnert man sich allerdings an die in Abbildung 3.11 gezeigten Ionisationsquerschnitte
fiir die gesamte Sequenz aus St68en zwischen a-Teilchen und Li-dhnlichen Tonen und deren
Systematik, so scheint es plausibel zu sein, auch im StoSsystem He?*™ + C3* Ionisation
zu erwarten, andernfalls wiirde die gezeigte Systematik durch einen wesentlich kleineren
Ionisationsquerschnitt im Kohlenstoff-System gebrochen.
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Abbildung 5.3: He*t + C3F: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Einfang aus verschiedenen
Anfangsbedingungen; experimentelle Daten fiir Einfang (e): [MMK 97].

In diesem Kapitel soll nun die angesprochene Diskrepanz im Wirkungsquerschnitt
untersucht werden, die offensichtlich von den verschiedenen Theorien in widerspriichli-
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cher Weise erklirt wird. Da durch entsprechende Rechnungen in der BGM-Basis fiir eine
1s-Anfangsbedingung die Beteiligung dieser Elektronen an der Einfangreaktion definitiv
ausgeschlossen werden kann und auch eine Verdopplung der Basisgrofie von N = 10 auf
N = 20 die Konvergenz der Rechnung bestitigt hat, mufl die Ursache fiir die genannten
Unstimmigkeiten anderer Natur sein.

Ausgangspunkt fiir die folgenden Uberlegungen sind die in Abbildung 5.3 dargestell-
ten Wirkungsquerschnitte, die zu jeweils anderen Anfangsbedingungen fiir das einlaufende
Elektron gehoren. Es fillt auf, dafl die Wirkungsquerschnitte fiir die 2py- und die 2p4;-
Anfangsbedingungen in dem Energiebereich ihre Maxima aufweisen, in dem der BGM-
Wirkungsquerschnitt fiir die eigentlich relevante 2s-Anfangsbedingung das Experiment er-
heblich unterschitzt. Jeglicher Einfluf dieser 2p-Anfangsbedingung wére folglich hilfreich.
Die nachfolgenden Abschnitte zeichnen im wesentlichen die Versuche nach, die unternom-
men werden konnen, um mit Hilfe dieser Besonderheit der 2p-Anfangsbedingungen den fiir
die 2s-Anfangsbedingung mit der BGM berechneten Wirkungsquerschnitt zu verbessern.
Im einzelnen sind dies:

Einfang in das Kontinuum des Projektils

DoppelstoB3-Szenario

Metastabile

Hybrid-Hypothese

Einflufl der Korrelation

5.1 Einfang in das Kontinuum des Projektils

In diesem ersten Diskussionspunkt soll untersucht werden, inwieweit die Uberhéhung des
experimentellen Einfangs im Vergleich zur vorliegenden Rechnung durch den Einfang in
das Kontinuum des Projektils (ECC!) erklirt werden kann. Eine solche Transferreaktion
miifite aus theoretischer Sicht zur Ionisation gezdhlt werden, wiirde aber im Experiment
falschlicher Weise zum Einfang beitragen, falls keine Vorkehrungen zur Ladungstrennung
getroffen worden wiren. Ein wesentlicher Anteil an Einfang in das Kontinuum des a-
Teilchens wiirde folglich eine Erkldrung fiir die Unterschitzung des Wirkungsquerschnittes
durch die BGM liefern.

Gegen diese Behauptung sprechen zwei Griinde: Einerseits werden im Experiment,
wie in Anhang B beschrieben, elektrostatische Sektorfelder zur Ladungstrennung der Re-
aktionsprodukte verwendet, so dafl mit dem Projektil mitfliegende Elektronen im Falle
eines ECC-Prozesses entsprechend abgelenkt werden wiirden. Andererseits kann auch von

IECC: Electron Capture to the Projectile Continuum
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theoretischer Seite durch Betrachtung der im Stof} auftretenden Dichteverteilung auf die
vorkommenden lonisationsmechanismen geschlossen werden. Zu diesem Zweck zeigt Ab-
bildung 5.4 fiir eine Laborenergie von 100 keV/amu beim Stoparamter b=1 a.u., dem
Maximum der Ionisation, die iiber die Achse senkrecht zur Streuebene integrierte Dichte-
verteilung bei verschiedenen internuklearen Absténden.
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Abbildung 5.4: He** + C3t, Epap = 100keV/amu, b=1 a.u.: Uber die zur Streuebene trans-
versale Richtung integrierte Dichte bei verschiedenen internuklearen Abstéinden R = [b? 4 2%]/2.
Das Targetzentrum liegt im Koordinatenursprung, das Projektilzentrum bei den Koordinaten
(0,0, z). Die Zeitentwicklung verliuft spaltenweise, die Graustufen skalieren logarithmisch.

Im Sektor links oben und den folgenden drei Szenen ist zu sehen, wie sich das o-
Teilchen nach und nach der kugelsymmetrischen Dichteverteilung des 2s-Orbitals des ak-
tiven Leuchtelektrons nihert. Der folgende Ausschnitt zeigt, da schon kurz nach Uber-
schreiten des Punktes der nichsten Anniherung zwischen Projektil und Target sehr
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schnelle Elektronen in Vorwirtsrichtung ionisiert werden. Es handelt sich dabei um so-
genannte BE?-Elektronen, die vor allem in Vorwértsrichtung mit doppelter Projektilge-
schwindigkeit emittiert werden [SDR 97]|. Die beiden rechten Spalten der Abbildung 5.4
stellen den weiteren Verlauf des Stofles dar. Es bildet sich um beide Zentren eine reich-
haltige Struktur aus, die auf Zusténde mit hohem Drehimpuls und somit auf das Vorhan-
densein von Ionisation hindeutet. Auch zwischen Projektil und Target scheint sich Dichte
in Form ionisierter Elektronen zu sammeln. Bedenkt man die logarithmische Skalierung
der Graustufen in dieser Abbildung und die Tatsache, daf}, wie zuvor schon beschrieben,
der gesamte Einfang in diesem System durch Transfer in den Grundzustand des Projektils
gebildet wird, so ist die verbleibende Dichte, die um das Projektilzentrum konzentriert ist,
als ECC zu betrachten und spielt im Vergleich zum Einfang lediglich eine untergeordnete
Rolle.

5.2 Doppelstof3-Szenario

Die in der gesamten Stoflsequenz - wie schon in Abschnitt 3.2 angesprochen - groflen
2p-Anregungsquerschnitte lassen die Uberlegung zu, daf8 das aktive 2s-Leuchtelektron in
einem Doppelstofl zunéchst in ein 2p-Niveau angeregt (erster Stof}) und dann aus diesem
Niveau vom Projektil eingefangen werden kénnte (zweiter Stof8). Dabei ist zu beachten,
dafl dieser Zweistufenprozefl in jeder der beiden Stufen bei verschiedenen Stofiparametern
geschehen kann. Die Einfangquerschnitte fiir die 2s- bzw. 2p-Anfangsbedingungen sind
folglich mit einem Gewichtungsfaktor A zu addieren:

2 2

Dieser ergibt sich als Quotient aus dem Wirkungsquerschnitt fiir eine Anregung vom
2s- in einen 2p-Zustand und der Summe iiber die Wirkungsquerschnitte aller m&glichen
Prozesse, d.h. elastische Streuung, Verlust und Anregung:

25—2p

A= T Anreg . (5.3)

O Anreg + OElast T Overt

Der Gewichtungsfaktor A beschreibt also den Bruchteil der 2p-Anregungen im Vergleich
zu allen anderen moglichen Reaktionsablaufen.

Soll dieses Doppelstofiszenario als Erkldrungsmoglichkeit fiir die Diskrepanzen im
He*™ + (C3*- StoBsystem dienen, so muf es in konsistenter Weise auch fiir die anderen
Stoflsysteme der Sequenz giiltig sein. In Abbildung 5.5 ist der so ausgewertete Wirkungs-
querschnitt fiir das He?" 4+ O%t-Stofisystem dargestellt. Es ist offensichtlich, daf auch
diese Uberlegung als Erklirung ausscheidet.

2BE: Binary Encounter
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Abbildung 5.5: He*t 4+ O°t: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Einfang, Verlust und
Doppelsto-Szenario; experimentelle Daten fiir Einfang (e): [DMP 99].

5.3 Metastabile

Da im Experiment (siehe Anhang B) die verwendeten Targetionen lediglich durch einen
Umlenkmagneten nach ihrem Ladungs-Masse-Verhéltnis analysiert werden, besteht keine
Kontrolle iiber den jeweiligen Zustand, in dem sich diese Ionen befinden. So ist grundsétz-
lich auch das Vorhandensein sogenannter metastabiler Ionen im Targetstrahl, die bei ent-
sprechend langer Lebenszeit auch in die Reaktionskammer gelangen kénnten, moglich. Da
dann eine vollig andere Anfangssituation vorliegt, ist die Rechnung fiir eine 2s-Anfangs-
bedingung hinfillig.

Als metastabile Zustinde kommen dabei Konfigurationen in Frage, die wegen ent-
sprechender Auswahlregeln oder Verbote nicht sofort zerfallen konnen [St 87]. Im be-
trachteten Fall von Li-&hnlichen Tonen sind dafiir die Konfigurationen 1s2s®> bzw. ein
1s2s2p-Quartett-Zustand denkbar. Wihrend die 1s2s?-Konfiguration wegen der Auswahl-
regeln Al = +£1 und Am = 0,+1 fiir Dipolstrahlung in erster Ordnung Stérungstheorie
nicht zerfallen kann, ist der Zerfall eines 1s2s2p-Quartett-Zustandes zunichst geméf der
Schrédinger-Gleichung Spin-verboten.
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Abbildung 5.6: He?t + N*t: Totale Wirkungsquerschnitte fiir den Einfang aus der meta-
stabilen Anfangskonfiguration 1s2s2p mit verschiedenen Potentialen; experimentelle Daten fiir
Einfang (e): [DMP 99].

Hier soll zuniichst der 1s2s2p-Quartett-Zustand fiir das Stofsystem He?™ + N*t un-
tersucht werden, da diese Hypothese fiir alle Stoflsysteme der Sequenz in gleicher Weise
gelten mufl. Wie schon in Abschnitt 4.7 festgestellt, wird die Wahrscheinlichkeit fiir Ein-
elektroneinfang aus einer solchen Anfangskonfiguration im Modell unabhéngiger Teilchen
gemifl den Regeln der Kombinatorik zu

15252pg 15282p41
1s2s2p PEzn + 2PEzn

3

Pé'i?zﬂpx = (1 - P&"Zrl)( - P\%irl)PéIz)ﬁ +
)
)

1
= (1 - Péiz'rl (1 - P\%I;:'l)PLQEjn +
= (1—-P3.)1 - PE)P, (5.5)

erl
berechnet. Es ist jedoch darauf zu achten, daf fiir eine 1s2s2p-Konfiguration die Ab-
schirmung eines der beiden 1s-Elektronen im Vergleich zur Grundzustands-Konfiguration
(15?2s) entfillt (siehe Anhang C). In Abbildung 5.6 ist zu erkennen, wie stark Konfigura-
tionseffekte den berechneten Einfangquerschnitt beeinflussen. Somit ist es unumgénglich,
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Abbildung 5.7: He*t 4+ C3F: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Einfang aus den Anfangskon-
figurationen 1s22s und 2s22p; experimentelle Daten fiir Einfang (e): [MMK 97].

das der entsprechenden Konfiguration zugehorige korrekte Potential zur Auswertung zu
verwenden. Auflerdem zeigt sich, dal der Wirkungsquerschnitt fiir den Einelektroneinfang
aus einer solchen metastabilen 1s2s2p-Quartett-Konfiguration keinerlei Ubereinstimmung
mit den experimentellen Daten aufweist.

Betrachtet man die Lebenszeit dieses Zustandes [CLJ 74, GMN 75, SSM 79], so stellt
man fest, dafl fiir dessen Zerfall zwei unterschiedliche Zerfallswege, ndmlich durch M2-
Strahlung bzw. durch Autoionisation, existieren. Beide unterscheiden sich erheblich in den
angegebenen Ubergangsraten. Da es sich jedoch um statistisch voneinander unabhingige
Prozesse handelt, werden die Zerfallskonstanten beider Zerfallswege addiert [Be 96]. Auf
diese Weise verbleibt insgesamt lediglich eine Lebensdauer im Bereich von 10~° Sekunden,
was im Vergleich zur Flugzeit des Targetions zwischen Ionenquelle und Reaktionskammer
von 1075 Sekunden jedoch verschwindend gering ist (siehe Anhang B), d.h. sogar schon
vor Erreichen des Analysiermagneten sind die metastabilen Zusténde zerfallen und spielen
keine Rolle mehr, so dafl auch diese Hypothese als Erklédrungsversuch entfillt.

Am Ende dieses Abschnitts soll noch kurz auf eine Besonderheit bei dieser Art der Aus-
wertung verschiedener Anfangskonfigurationen fiir das StoBsystem He*™ + C3t hingewie-



68 5. Genauere Betrachtung des StoBsystems He?™ + C3T

sen werden. Betrachtet man als Ausgangspunkt eine 2s22p-Konfiguration und berechnet
mit kombinatorischen Mitteln wie oben die Wahrscheinlichkeit fiir den Einelektroneinfang
gemif

P2§22p0 + 2P2§22P:I:1
PézZZp — FEin 3 FEin (56)

PEP = 2(1- P%,)(1 - PP, +
= (1-P%,)(1-P%,)PZ, (5.7)

so resultiert als Wirkungsquerschnitt die in Abbildung 5.7 gezeigte Kurve. Diese gibt das
Experiment nahezu iiber den gesamten Energiebereich hinweg wieder, ist aber von den
physikalischen Voraussetzungen her nicht begriindbar (2s%2p zerfllt iiber Dipolstrahlung
in 15%2s [CKD 79]).

5.4 Hybrid-Hypothese

Im Experiment sind in vielfdltiger Weise elektrische und magnetische Felder vorhanden
(sieche Anhang B). Sie treten sowohl bei der Erzeugung der Ionen als auch bei der Pripara-
tion der Ionenstrahlen, deren Beschleunigung, Umlenkung und Leitung auf. Da die Ionen
also stindig dem Einflufl solcher Felder unterliegen, ist eine Anregung des Grundzustandes
in einen Mischzustand 2s — 2p moglich (Quenching). Tritt dieser Fall ein, so ist der entste-
hende Zustand kein Eigenzustand des ungestorten atomaren Target-Hamilton-Operators
mehr, sondern zeitabhéngig. Bleibt solch ein sogenannter Hybridzustand [Co 78] bestehen,
dann éndert sich die Anfangsbedingung drastisch. Zur Ermittlung der Einfangwahrschein-
lichkeit mufl nun das bewegte Projektilorbital auf einen solchen Hybridzustand projiziert
werden

Hybrid 2 3
PE{Z "= ‘(XHe +|¢IC{erid>|2 (5.8)

Dieser ergibt sich als Linearkombination der atomaren 2s- und 2p-Orbitale

[Wftyria) = a5 + (1= a) |95, (5.9)

mit dem Gewichtungsfaktor a fiir jedes Orbital, der aus Griinden der Normierung die
Bedingung 0 < a < 1 erfiillen muf}, was in diesem Fall beispielhaft fiir einen spo-
Hybridzustand angegeben worden ist. Setzt man (5.9) in (5.8) ein, erhiilt man den Aus-
druck

Py = a?Pg, + (1 — a)* Pl + 2a(1 — a) Re (™" |46 ) (™" [w5))  (5.10)
fiir die Einfangwahrscheinlichkeit aus diesem Hybridzustand mit dem entsprechend auf-
tretenden Interferenzterm. Der Wirkungsquerschnitt fiir solch einen spy-Hybridzustand
als Anfangsbedingung ist in Abbildung 5.8 fiir verschiedene Parameter a zu sehen. Man
erkennt deutlich, da auch diese Uberlegung fiir jegliche Wahl von a nicht zu einer Uber-
einstimmung mit dem Experiment im gesamten Energiebereich fiihrt und somit als Al-
ternative ausscheidet.
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Abbildung 5.8: He?™ 4+ C?t: Totale Wirkungsquerschnitte fiir Einfang aus dem Hybrid-
zustand in Abhéngigkeit von dem Gewichtungsfaktor a. Der Parameter a variiert von a = 1,
was dem Einfangquerschnitt der 2s-Anfangsbedingung entspricht, bis a = 0, woraus sich der
Wirkungsquerschnitt fiir die 2pg-Anfangsbedingung ergibt. Die Kurven sind fiir eine Schritt-
weite von einem Zehntel eingezeichnet, a = 0,2...0,8 als durchgezogene, a = 0,1...0,9 als
gestrichelte Linien; experimentelle Daten fiir Einfang (e): [MMK 97].

5.5 Einfluf} der Korrelation

Als letzter Punkt der Liste von Moglichkeiten, um die Diskrepanzen im Wirkungsquerschnitt
des Systems He*T 4 C3* zu untersuchen, sollen in diesem Abschnitt einige Bemerkungen
zum Einflufl der Korrelation in den betrachteten Stofisystemen gemacht werden.

Bei den verwendeten Li-dhnlichen Targetionen handelt es sich um echte Dreielektro-
nensysteme, die im Rahmen einer Vielteilchenbeschreibung auch durch eine Vielteilchen-
wellenfunktion dargestellt werden miissen [Hi 75, We 61]. Diese Vielteilchenwellenfunktion
kann nun mit Hilfe einer MCHF?-Rechnung [Le 99] nach entsprechend beitragenden Kon-
figurationen untersucht werden. Wie sich zeigt, ist jedoch die Grundzustandskonfiguration
(1s%2s) fiir diese Li-dhnlichen Systeme der zu 99% dominierende Anteil, die Mischungs-

3MCHF: Multi Configuration Hartree Fock
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koeffizienten fiir andere Konfigurationen, die z.B. die 2p-Niveaus beinhalten, sind um
mehr als eine Gréenordnung kleiner. Als Beispiel sind in Tabelle 5.1 die Ergebnisse einer
solchen Rechnung fiir atomares Lithium angegeben.

Der Anteil der Korrelationsenergie an der Gesamtenergie eines solchen Systems betréigt
weniger als 0,2% [CKE 96]. Aus diesem Grund ist durch den minimalen Einflu§ der
Korrelation keine Verbesserung der Wirkungsquerschnitte méoglich.

Konfiguration || Mischungskoeffizient
1s%2s 0,9962
25235" 0,0012
35225 2,550 - 1075
45225" 1,392-107
2p22s 0,0017
3p?2s 6,084 - 1075
4p?2s 3,686 -107°
3d?2s 8,281-107°
4d32s 6,250+ 1076
4122s 8,940-10°°
59%2s 1,904 -10°°
18352 6,209 - 1075
1s2p3 0,0001
1s3p2 2,143-107°
1s3d> 9,985-107°

1s3s'(3S) - 2s 1,849 - 1075

1s - 2p33p3(3S) 0,0002

1s - 3d34d3(3S) 7,672-10°°
15252 6,724 -1077

1s3s'(1S) - 25 3,169-10°°
15%3s 2,714-107°

Tabelle 5.1: Ergebnisse einer MCHF-Rechnung fiir atomares Lithium [FrF 77]. Die totale
Wellenfunktion fiir den 1522s-Grundzustand von Lithium setzt sich aus den entsprechend ge-
wichteten Konfigurationen zusammen.



Kapitel 6

Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit werden Stofle zwischen a-Teilchen und Li-ahnlichen Tonen
sowie Stofle zwischen vollstindig ionisierten Projektilionen und dem Li-ihnlichen Ion N4+
untersucht. Hierzu wird die zeitabhéngige Schrodinger-Gleichung unter Verwendung einer
effektiven Einteilchenbeschreibung im Rahmen der nichtperturbativen Basis Generator
Methode (BGM) gelst.

Ausgangspunkt ist die Abbildung des wechselwirkenden Vielelektronensystems auf ein
effektives Einteilchenbild auf der Grundlage der zeitabhingigen Dichtefunktionaltheorie
(DFT), wobei alle elektronischen Wechselwirkungseffekte durch ein multiplikatives effek-
tives Potential beriicksichtigt werden und sich prinzipiell alle Observablen eindeutig aus
der Einteilchendichte bestimmen lassen. Da die exakten funktionalen Zusammenhénge fiir
das effektive Potential und vieler Observablen nicht bekannt sind, werden Naherungen
unumgénglich. Fiir die betrachteten Stofsysteme werden in dieser Arbeit folgende An-
nahmen fiir das Li-dhnliche Targetpotential vorausgesetzt: (i) Korrelationseffekte fiir das
aktive Leuchtelektron werden vernachlissigt und (ii) die Riickwirkung der zeitabhéingigen
Dichte auf das effektive Potential (Respons) wird nicht beriicksichtigt.

Im Rahmen der Basis Generator Methode werden die effektiven Einteilchengleichun-
gen in einem endlichdimensionalen Modellraum gel6st. Da durch dieses Losungsschema
eine dynamische Anpassung des endlichen Darstellungsraumes an die Zeitentwicklung der
Einteilchenprobleme erreicht wird, kann die Ankopplung dieses Modellraumes an sein un-
endlichdimensionales Komplement im Hilbert-Raum minimiert werden. Eine Vernachléssi-
gung dieser Kopplung ist somit gerechtfertigt. Der durch die einfache Konstruktionsvor-
schrift der BGM aufgespannte optimierte Modellraum sollte in guter Niaherung die ge-
samte Losung des Streuproblems enthalten, die dann nach den Streukanilen Anregung,
Einfang und lonisation analysiert werden kann.

Die BGM wird zunichst fiir zwei echte Einelektronsysteme, p+ Het und He*t + He™t,
getestet. Es zeigt sich eine sehr gute Ubereinstimmung mit den experimentell bestimmten
totalen Einfangquerschnitten.

Die Streuung von a-Teilchen an Li-dhnlichen Ionen (Bor, Kohlenstoff, Stickstoff,
Sauerstoff) wird unter der Annahme einer statischen Niherung des effektiven Einteil-
chenpotentials untersucht. Diese Ndherung ist fiir schwach geladene Projektile gerecht-
fertigt, da die K-Schalen-Elektronen der Targetionen zu stark gebunden sind, um aktiv
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am Stofl teilnehmen zu konnen. Sie verursachen die Abschirmung des Kernpotentials
fiir das aktive Leuchtelektron. Da Korrelation fiir Li-dhnliche Systeme unbedeutend ist
(vergleiche Tabelle 5.1), kann man mit dem verwendeten OPM-Potential eine verniinftige
Beschreibung von Umladungs- und Anregungsprozessen in diesen Stoflsystemen erwarten.
Es zeigt sich, daf} fiir den Einfangquerschnitt insbesondere bei kleinen Energien keinerlei
Skalierungsgesetz gefunden werden kann, da sich z.B. das Quasimolekiil (He — B)** in
seinem Kopplungsschema erheblich von den anderen Systemen unterscheidet. Wéahrend
fir den Fall (He — B)** sowohl Einfang in den Grundzustand als auch in die L-Schale
des a-Teilchens gefunden wird, ergibt sich der Transferquerschnitt fiir die iibrigen Li-dhn-
lichen Targetionen fast ausschliefllich aus Einfang in den Grundzustand des Projektils.
Der Vergleich zwischen Theorie und Experiment zeigt fiir die Targetsysteme Kohlenstoff,
Stickstoff und Sauerstoff eine recht gute Ubereinstimmung bei niedrigen Laborenergien bis
zu Epap = 30keV/amu. Die Maxima der totalen Einfangquerschnitte werden um ca. 20%
in allen Systemen unterschétzt. Fiir das Kohlenstoff-Target liegen die berechneten Werte
fiir Elektronentransfer ab ca. Fpap = 50keV/amu um fast einen Faktor 2 unter dem
Experiment. Um die Unterschiede zwischen Theorie und Experiment kldren zu kénnen,
werden verschiedene Stofszenarien untersucht, die eine angeregte 2p-Konfiguration des
C3*-Targets als Anfangsbedingung erlauben. Es zeigt sich, daf§ die Einfangquerschnitte fiir
diese Anfangsbedingungen genau in der Energieregion maximal werden, in der die Grund-
zustandskonfiguration von C3* den Wirkungsquerschnitt unterschitzt. Alle untersuchten
realistischen Szenarien fiithren jedoch zu keiner befriedigenden Erklérung der beobachteten
Diskrepanz. Ein anderes Bild wird bei der Gegeniiberstellung der Ionisationsquerschnitte
gefunden. Diese verhalten sich dem mit zunehmender Targetladung wachsenden Ionisa-
tionspotential des aktiven 2s-Leuchtelektrons entsprechend systematisch und werden in
der Sequenz von Bor nach Sauerstoff skalierbar kleiner.

Der weitaus dominierende inelastische Kanal ist die 2s —2p-Anregung in allen betrach-
teten Stofisystemen. Die Anregung ist empfindlich abhéingig von der Energiedifferenz zwi-
schen den beteiligten Einteilchenniveaus und deshalb geeignet, verschiedene Ansétze fiir
das effektive Targetpotential zu untersuchen. Insbesondere der Vergleich zwischen einem
effektiven Coulomb-Potential, fiir das die Niveaus 2s und 2p energetisch entartet sind,
und dem OPM-Potential zeigt bei kleinen Einschuflenergien dramatische Unterschiede in
der Anregung. Verschiedene Ansitze fiir das Austauschpotential (OPM im Vergleich zu
LDA) sind in der Anregung nicht sichtbar.

Um die Aktivierung der K-Schalen-Elektronen zu sehen, werden Stéfle zwischen voll-
stindig ionisierten Projektilionen und dem Li-#hnlichen Targetion N** untersucht. An-
hand der verschiedenen Korrelationsdiagramme kénnen die auftretenden Prozesse, insbe-
sondere die zunehmende Aktivierung der 1s-Elektronen mit wachsender Projektilener-
gie und die Verschiebung der Einfangkanile relativ zum einlaufenden Kanal des 2s-
Leuchtelektrons, verdeutlicht werden.

Dariiber hinaus wird das Stoflsystem C®*+ N** nach Vielelektroneniibergéingen analy-
siert. Die Auswertung fiir die Vielelektronenumladungsprozesse erfolgt unter Vernachléssi-
gung des Pauli-Prinzips durch eine statistische Multinomialformel. Diese Form der Ana-
lyse kann im betrachteten Fall durch die starke energetische Separation der Schalen der
aktiven Elektronen am Target und der Einfangkanéle am Projektil gerechtfertigt werden.
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Allerdings ist beispielsweise fiir die Vielfachionisation durch die Vernachlissigung von
Respons-Effekten im effektiven Elektron-Elektron-Potential und der damit unmittelbar
verbundenen Vernachlidssigung der Abschirmung der Projektilladung bzw. der erhéhten
Attraktivitdt des Targetpotentials beim Einsetzen der lonisation mit einer deutlichen
Uberschiitzung der entsprechenden Wirkungsquerschnitte zu rechnen. Es stellt sich her-
aus, dafl die K-Schalen-Elektronen des Li-#hnlichen N4*-Targetions fast ausschlieflich
durch Einfang in den Grundzustand des C%*-Projektilions am Stof teilnehmen, d.h. nur
duBerst schwer ionisiert werden kénnen. Aus diesem Grund sind die entsprechenden Wir-
kungsquerschnitte fiir Vielelektroneniibergéinge mit einem Anteil von mehr als zwei zu
ionisierenden Elektronen sehr klein.

Zusammenfassend 148t sich sagen, dafl mit Hilfe der BGM inelastische Prozesse fiir
die betrachteten Systeme recht gut beschrieben werden kénnen. Wie genauere Konver-
genzuntersuchungen zeigen [Ki 99|, werden Schwiichen im Bereich der Auftrennung des
Verlustes in Einfang und Tonisation bei hohen Stoflenergien sichtbar. Um diese beheben zu
kénnen, miissen zunéchst die Auswirkungen der Nidherungen im BGM-Konzept, wie z.B.
fiir die generierende Basis (2.72), untersucht und durch die exakten BGM-Funktionen
(2.68) ersetzt werden. Zur Verbesserung der Darstellbarkeit der Projektilkanéle ist ei-
ne explizite Integration von bewegten Projektilfunktionen in die generierende Basis des
BGM-Schemas anstelle des hier verwendeten Einzentrenansatzes denkbar. Auf diese Wei-
se wire keine Projektion zur Ermittlung des Einfangs aus dem Verlust mehr notwendig,
die auftretenden numerischen Instabilititen wiren beseitigt und auch die Behandlung
aktiver Elektronen am Projektil wire moglich. Der numerische Aufwand zur Umsetzung
eines solchen Konzepts ist jedoch vergleichsweise hoch.

Mit dem in dieser Arbeit vorgestellten Modell wurden ausschliefilich totale Wirkungs-
querschnitte fiir die betrachteten Stoflsysteme berechnet. Eine anspruchsvollere Aufgabe
besteht dariiber hinaus in der Ermittlung winkeldifferentieller Querschnitte, wie sie auch
im Gielener Experiment gemessen worden sind. Aus theoretischer Sicht ergeben diese
sich als Bessel-Transformation der Ubergangsamplituden (2.85) im Rahmen der semiklas-
sischen Nidherung des Stofiparametermodells zu

2

do;
Ok , (6.1)

d<2

00 ; . ©®
(©) = p*v? /0 dbb et T, —m. (Q,Lw sin b)

wobei mit © der Streuwinkel, p die reduzierte Masse und v die Projektilgeschwindigkeit
bezeichnet wurden [BM 92]. Eine solche Auswertung ist prinzipiell mit den vorhandenen
Daten mdoglich.

Um die statische Potentialndherung (2.10) und die damit verbundenen Schwichen
des Modells bei der Beschreibung von Vielelektroneniibergéingen zu beseitigen, kdnnen
Respons-Effekte modelliert [Ki 99] oder auch eine zeitabhéngige Potentialgleichung mit-
gelost werden. Eine solche Modifikation der in dieser Arbeit zugrunde gelegten theoreti-
schen Beschreibung ist dhnlich der oben angesprochenen Erweiterung des BGM-Schemas
mit erheblichem numerischen Aufwand und auflerdem weiteren konzeptuellen Schwierig-
keiten verbunden.






Anhang A

Details zur praktischen Umsetzung
des BGM-Konzepts

A.1 Vororthogonalisierung der Basis

Die Teilrdume zu den Hierarchiestufen 4 = 0 und p > 1 der durch die Wechselwirkung
Wp generierten Basis (2.76) sollen zueinander orthogonalisiert werden. Hierfiir verwendet
man den Projektor P auf den durch V orthonormierte atomare Funktionen aufgespannten
Teilraum zur Ordnung p =0
v
P =Y e (A1)
v=1

Zu diesem Teilraum orthogonale Zustinde der Ordnung p > 1 ergeben sich {iber den

Ansatz
) = (1— P)Y(Wae)"|¢h) . (A.2)

Nach dem Einsetzen der Definition (A.1) fiir P in (A.2) und Sortieren nach den auftre-
tenden Potenzen von Wp erhilt man schliellich

X4 = (Wp) lep) + Z ) L) (A.3)

v'=1

wobei die Matrixelemente beziiglich der atomaren Zustéinde mit

(W) = (02| (Wp) |9) (A4)

abgekiirzt wurden. Wie im Anhang der Referenz [LHK 96] wurde gezeigt, daf} eine allge-
meine Transformation der Basis zur orthogonalen Konstruktion aller Teilrdume mit Hilfe
des Polynomansatzes

i) = 307 3 a2leh) (A5)

vorgenommen werden kann. Im Rahmen der hier angestrebten speziellen Orthogonalisie-
rung ergeben sich die nicht verschwindenden Koeffizienten a!,! zu

by
Apryy = (5,,,/,,
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; — (W) . (A.6)

Da die Matrixelemente ip bezug auf Potenzen der Wechselwirkung Wp reell sind, sind
auch die Koeffizienten a},} reell.

A.2 Berechnung der Matrixelemente

Unter Verwendung des Polynomansatzes (2.78) fiir die Basisfunktionen lauten die in den
gekoppelten Kanalgleichungen (2.80) vorkommenden Matrixelemente

A
Sob = (WX =D D X ald i@l (We) ¢l (A.7)

1%
A'=0p'=0 wv'=1
I A a V ! ~ s = i
MY = (RIR(E) — 0|y =Z Z Z {m w (0% (W)Y ho (W)™ [ 3)

+<go&|<v*vp)”+~v<t> > (@5 | (Wp)Y 0, (Wp)* |6%))
— iai, et (ol | (W)X 00} (A.8)

Da die Eigenfunktionen |¢?) von kg zeitunabhiingig sind, kann man das in (A.8) auf-
tauchende innere Matrixelement mit dem Zeitableitungsoperator als Kern mit Hilfe der
Kettenregel in Zeitableitungen von Potentialmatrixelementen umschreiben

!

e O () ) (1.9)

(oo (Wp) 0 (Wp)¥ |oy) =

Fiir das innere Matrixelement mit dem Operatorkern BO konnte im Anhang D der Referenz
[LHK 96] die Beziehung

/ + )\/ I + )\I
+ <</wa|§A'u'(VWp)2(VT/p)A 200 (A.10)

ho(Wp)N '+ ——— (Wp)X T Rg[ 03,

(o (We) ho(We)|00) = (¢l

bewiesen werden. Unter Verwendung der Eigenwertgleichung (2.47) fiir die atomaren
Zustinde erhilt man

= ra = / M’ )\I = I
(0T ) 68 = (o e ) (RI0T 1)

1 I, T T N
+§AN<¢%I|(VWP)2(WP)H“ 2[03) - (A.11)

Die inneren Matrixelemente der Uberlapp- und Wechselwirkungsmatrix (A.7, A.8) lassen
sich auf diese Weise aus drei Typen von Grundmatrixelementen

Qe = (oo (Wp) ]¢l) (A.12)
B, xaw = (e | (W)X H0 o() ) (A.13)
Yoo, v = (P (VWp) (W)X 20 (A.14)
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Abbildung A.1: Geometrie interatomarer Stofie [Ki 99], T: Target, P: Projektil.

berechnen. Dabei wird die Zeitableitung von .y, y4, fiir das Matrixelement (A.9) nu-

merisch durch eine Splines-Differentiation berechnet. Auch die Koeffizienten a’” lassen
sich vollsténdig auf die Matrixelemente o, x4, (vergleiche A.6) zuriickfiihren.

Wie zu erkennen ist, sind alle Grundmatrixelemente Zweizentrenintegrale der Form

(Onim!F (re) [ i) (A.15)

mit den in die Quantenzahlen (nim) aufgelosten Multiindices, wobei sich die magnetischen
Quantenzahlen auf die symmetrisierten Winkelfunktionen cos(me), sin(mep) (2.77) bezie-
hen. Auf diese Weise zerfallen die Matrixelemente in nicht-mischende Anteile (g)erader
und (u)ngerader Symmetrie, deren Berechnung jeweils durch die Ausfiihrung einer drei-
dimensionalen Integration erfolgt. Durch eine Transformation auf das rotierende Koor-
dinatensystem z; kann diese dreidimensionale Integration in einer Dimension analytisch
vorgenommen werden (Abbildung A.1).

Dazu werden die Matrixelemente zunéchst beziiglich in Richtung der internuklearen
Achse quantisierter Basisfunktionen berechnet (z-Achse). Anschlieend werden die Ma-
trixelemente mit Hilfe der Wignerschen d-Matrizen auf in Richtung der Strahlachse des
Intertialsystems z; quantisierte Basisfunktionen transformiert. Hierzu schiebt man den
Drehoperator ]%(0), der die Drehung der Quantisierungsachse der Basiszustinde von der
Strahlachse in die Richtung der internuklearen Achse um den Winkel 6 = arcsinl% be-
schreibt

|Q5(7)zlm> = R(O)‘nglm> = GXp[—iZy0]|(p9le> ’ (A16)
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auf beiden Seiten von F(rp) in (A.15) ein und erhélt

(o F () |2 O™ = <¢2lm\ﬁz—1(em(e)F(rP)R—l( VR(0) |00 ) 9™
= (G ROVF (1) R (0) @) ™
! 4
= LI 0)dL e (0) (| F ()| @ ae ™
M=0 M"=0

(A.17)

Die Koeffizienten d'\9/")(6) bezeichnen die Matrixelemente des Drehoperators (A.16) in
bezug auf die symmetrlslerten Wellenfunktionen

Aty (6) = (Buml RO)|Burr) "™ (A.18)
die sich aus den gewohnlichen Wignerschen d-Matrizen
dl o (0) fallsm =M =0

a9y = V2dl,,(0) fallsm = 0 oderM =0
dl (@) + (=1)Mdl ,,(0) sonst

~ ! — (=1)Mq! fall M
710 9) {de(e> (=1)Mdf, 5, (0) falls m, M >0 (A19)
0 sonst
zusammensetzen. In (A.17) wurde die Symmetrierelation
A (=0) = df (0) (A.20)

benutzt. Um nun das innere Integral in Gleichung (A.17) zu berechnen, werden prolat-
elliptische Koordinaten verwendet, die dem Zweizentrencharakter des Integrals angepafit
sind. Diese Koordinaten werden durch die Abstinde eines Raumpunktes zu den beiden
Zentren (Projektil und Target) definiert

T+ 7Tp R
= < —
S _1<n<1 ro= e _p) (A.21)
n= R =n=1, P_2 n) . .

Dabei stellt der gewohnliche Azimutwinkel 0 < ¢ < 27 beziiglich der z-Achse die dritte
benétigte Koordinate dar. Die Verkniipfung der prolat-elliptischen Koordinaten mit den
kartesischen Koordinaten (z,y, z) des rotierenden Systems ergibt sich durch die Transfor-
mationsgleichungen

—1?)(€? — 1)]% cos ¢

8
Il
—
—~
—_

) (€2 — 1)]7 sin

(En+1). (A.22)

<

I
SEISEISES

I
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Daraus folgen fiir die Polarwinkel ¢, 9, beziiglich beider Zentren die Beziehungen

£n+1

z
9 = = A.23
cos F T etn ( )
(z—R) _&n—1

costp = = . A.24
? Tp E—n ( )

Das Volumenelement d3r lautet fiir prolat-elliptische Koordinaten

R3
d'r = —= (& — n*)dedndyp , (A.25)
so daB sich fiir das Matrixelement (A.15) schliefilich
(Gl P = 5 [ [ anger — o) (A.26)
~0 %
X G (r(€,1m), 08 (&, M) F(r (€, 7)) G (r (€, m), cos 9(E, m))
" /%d cos(Mp) cos(M'p) g
0 sin(Mp)sin(M'y) u
3 1 :
S () B (A27)
(1 — 5M0)7T(5MM' u
ergibt, mit den entsprechenden symmetrisierten Wellenfunktionen
Pruna (7(€,m), cos I(E,m)) cos(My) g
(pglM( ) = { lM . (A.28)
Bount (r(€,1m), cos 9(E, ) sin(Mp) u

Die Berechnung des verbleibenden zweidimensionalen Integrals I(£,n) wird numerisch mit
Hilfe einer Gauss-Legendre-Quadratur [PTV 92, SH 82| ausgefiihrt. Die Matrixelemente
(A.28) miissen dabei fiir die drei Typen von Grundmatrixelementen (A.14) als Funktion
des internuklearen Abstandes berechnet werden. Da sie weder von der Projektilgeschwin-
digkeit v noch vom Stoflparameter b abhingig sind und die Projektilladung @) p lediglich
als globaler Vorfaktor im Grundmatrixelement [y, x4, auftritt, konnen sie fiir ein ge-
gebenes Targetsystem universell fiir alle interessierenden Kombinationen von v, b und @ p
zur Losung der gekoppelten Kanalgleichungen (2.80) eingesetzt werden.

A.3 Projektion auf bewegte Projektilzustinde

Die Berechnung der Ubergangsamplituden (2.85) erfolgt wie im vorangegangenen Ab-
schnitt in bezug auf entlang der internuklearen Achse quantisierter Orbitale. Dazu werden
wie zuvor Drehoperatoren R(O) auf beiden Seiten der Ubergangsamplituden eingeschoben
und die Definitionen (A.16, A.18) fiir die gedrehten Zustéinde und die Matrixelemente des
Drehoperators benutzt. Die Ubergangsamplituden lassen sich analog den Matrixelemen-
ten nach (g)erader und (u)ngerader Symmetrie beziiglich Spiegelungen an der Streuebene
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unterscheiden

it () = (0 () W)
= (Pl ()[BT O RO [ (1))

= 3 (B e EOIRO)BE s, EONBE 1 s () ()™

Mk:()
= z i ONGE | aa, (E0) i)™ (A.29)
Mk 0

Um das angegebene Uberlappintegral zu berechnen, betrachtet man zuniichst die Ent-
wicklung der Orbitale [1;) nach den nichtorthogonalen Basiszusténden (2.76)

M V
i) = D D cpn(t)|Xh) = Z Z by () (We) |0%) (A.30)
H:O'u:]_ ,Lt =0v'=1

wobei die Entwicklungskoeffizienten durch

() =3 S e, (t)alk (A.31)

p=p' v=1

gegeben sind, mit den Koeffizienten a“ " aus dem Ausdruck (A.6). Die Auflosung des
Multiindex »" in die Quantenzahlen n l’ m' und nochmaliges Einschieben von R™1(#)R(6)
in Gleichung (A.29) fijhrt auf

M
u l u 7 (g/u
nklkmk (tf)(g/ ) = Z Z Z bu n’l'm’ rr’:k(g/{k)(e) dm'(]s\]/;' )(9)
w'=0 n'l'm' Mp=0M'=
X (Grtnn, (T f)I(WP) @) - (A.32)

Anders als im Matrixelement (A.27) tragen hier die im Bravektor auftauchenden projek-
tilzentrierten Zusténde aus der Sicht des inertialen Targetsystems eine Translationsphase.
Diese resultiert aus ihrer Bewegung mit der Projektilgeschwindigkeit v entlang der Strahl-
achse (vergleiche Abschnitt 3.7 der Referenz [BM 92]). In der hier verwendeten Geometrie
einer geraden Projektilbahn ergibt sich fiir das Integral in Gleichung (A.32)

Wul)nklkMk)n’l’M' = <(Ib’l€klkMk (tf)‘(WP)“ |¢’9L’l'M’>
[ v? . . . '
= exp [z (5 + 5k> tf] /d‘o’rcpnflkMk (rp,ts) exp[—ivzr | (We(re, t1))* @ ()
(A.33)

wobei z; die z-Koordinate im inertialen Targetsystem bezeichnet, wihrend die anderen
Koordinaten auf das rotierende System bezogen sind (siehe Abbildung A.1). Durch die
Koordinatentransformation

2z = zcosf — xsinf (A.34)
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und Verwendung der Beziehung (A.22, A.23, A.24) kann der Integrand in (A.33) vollsténdig
durch die im rotierenden System definierten prolat-elliptischen Koordinaten (A.21) aus-
gedriickt werden. Mit Hilfe der Definitionen

6= gv cos 0 (A.35)

und
(€ m) = osinl(1 - )& ~ DI} (4.30

sowie dem Volumenelement (A.25) bleibt dann

07 R? oot .
Wit gt My v mar = eXp[’L(E + Ek)tf] ) /1 d§ /_1 dﬂ(§2 - 772) exp[—id(§n + 1))

X Gnonn, (rp(€,1), €089 (€, 1)) (Wi (rp(€,m)) Grpragr (1(E,m), cos D(E, m))

27 M MI
X dcpexp[m(f,n)cosw]{ cos(Myp) cos(M'y) g
0

sin(Mye) sin(M'p) u (A.37)

zu berechnen, wobei die £n-Anteile der Projektil- und Targetwellenfunktionen entspre-
chend Gleichung (A.28) definiert worden sind. Wegen des x-Anteils der Translationsphase
gestaltet sich die @-Integration hier komplizierter als im Matrixelement (A.27). Es ist
jedoch moglich, sowohl fiir den (g) als auch fiir den (u) Anteil diese Bestandteile der Inte-
grale auf Kombinationen einer Integraldarstellung der Bessel-Funktionen J,,(z) zuriick-
zufiihren. Gemé#f Formel 9.1.41 aus [AS 84] gilt fiir ¢ # 0 die Entwicklung

St D)= ¥ e, (A39)

n=—oo

exp

Nach Durchfiihrung der Substitution ¢ = 7exp[ip], Multiplikation mit exp[—im¢p] und
Integration iiber ¢ erhélt man aus (A.38)

, M 2m
I () = ZZ—W dp expli(z cos ¢ — myp)] , (A.39)
0
wobei die Relationen
Jom(z) = (=)™ Ip(x) = Ju(—2) (A.40)

gelten. Lost man die trigonometrischen Funktionen in (A.37) mit Hilfe der Additions-
theoreme in Exponentialfunktionen auf und verwendet die Beziehungen (A.39, A.40), so
kénnen die p-Integrale als

I, = OZWdtp explik cos @] cos(Myp) cos(M'p)

= (0" Tageear (8) + @) s () (A.41)
I, = OQWdtp explik cos @] sin(Myp) sin(M' )

= = (@™ g (8) = (1) asar () (A42)

geschrieben werden. Die (£, n)-Integration in Gleichung (A.37) wird wie bei den Grund-
matrixelementen im vorhergehenden Abschnitt numerisch durchgefiihrt.






Anhang B

Uberblick des experimentellen
Aufbaus

5-GHz-ECR
N2 €}\

Vl M2 Langsamer Strahl"
U, <20kV

I A" + BY— A®Y + B(q+1)+|

Hochspannungsterminal
AZA“ 5+ \
ATA"
10-GHz—-ECR S1
[T g JTITTTITTTI 7Tl
o u .I.L.LLLLLLLLJB = A+
S7
/ ,»Schneller Strahl"
U, <200 kV B
"s1-85 : Vakuumrezipienten (Schneller Strahl) |
L1-L4 : Vakuumrezipienten (Langsamer Strahl)
K1, K2, S6, S7 : Ultrahochvakuumrezipienten i
M1, M2 : Analysiermagnete | 0 0.5 1.0m
| C1-C4 : Kollimationsschlitze i
B : Beschleunigungsrohr
{ Q1-Q3 : Elektrostatische Quadrupolmultipletts |

Abbildung B.1: Schematische Darstellung des Gesamtaufbaus des Giefiener Ion-Ion crossed
beams Experiments [Di 98].

Alle in dieser Arbeit angesprochenen Experimente wurden mit der Gieflener Ion-Ion
crossed beamns Apparatur durchgefithrt [Di 98]. Abbildung B.1 zeigt den Gesamtaufbau
dieses Experiments, das im wesentlichen aus den lonenquellen, zwei getrennten Strahl-
zweigen, der Wechselwirkungszone K1 und den in den Hochvakuumrezipienten S6 und S7
untergebrachten Detektoren besteht.
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Die benutzten Projektil- und Targetionen werden mit Hilfe zweier EZR-Ionenquellen
(Elektron Zyklotron Resonanz) durch Elektronenstofiionisation entsprechender Atome,
die gasformig in die Ionenquelle eingebracht werden, erzeugt. Der niederenergetische oder
langsame Strahlzweig mit Beschleunigungsspannungen bis zu 20kV leitet dabei die Tar-
getionen, der hochenergetische oder schnelle Strahlzweig mit Beschleunigungsspannungen
bis zu 200kV die Projektilionen in die Wechselwirkungszone K1, in der sich beide Strah-
len unter einem Wechselwirkungswinkel von g = 17,5° kreuzen. Zur Verdnderung der
Stoflenergie wird hierbei die Energie der Projektilionen im schnellen Strahl mit Hilfe des
Beschleunigungsrohres B variiert, die Energie der Targetionen bleibt unveréndert.

Die beiden Analysiermagneten M1 und M2 stellen magnetische Sektorfelder zur Im-
pulsselektion der zu untersuchenden Ionensorten dar. Nach der Wechselwirkung beider
Strahlen werden die Reaktionsereignisse je nach Ladung durch elektrostatische Sektorfel-
der getrennt und die Stréme dieser Strahlen in Faraday-Cups, die in den Hochvakuumre-
zipienten S6 und S7 untergebracht sind, gemessen. Dazu verwendet man bei Ladungsaus-
tauschreaktionen die Koinzidenzmeimethode zur Bestimmung der Reaktionsrate. Hierbei
wird ausgenutzt, dafl zwischen den zum selben Zeitpunkt entstandenen Umladungspro-
dukten des zu untersuchenden Ion-Ion-Stofisystems eine bestimme zeitliche Korrelation
zwischen dem Verlassen der Wechselwirkungszone und dem Erreichen der Detektoroffnung
besteht. Auf diese Weise konnen Ion-Ion-Ereignisse von Ion-Restgas-Stoen unterschieden
werden.

Nun sollen die Flugzeiten der Li-dhnlichen Targetionen im langsamen Strahl zwischen
Ionenquelle und Wechselwirkungszone mit einer Beschleunigungsspannung von U = 20kV
abgeschitzt werden. Deren Geschwindigkeiten v ergeben sich iiber den Energiesatz geméifl

Eelelctrisch = Ekinetisch (B . ]‘)
1
qU = §m1)2 (BQ)

v o= @, (B.3)

wobei m die Masse und ¢ die Ladung bezeichnen. Setzt man die angegebenen Zahlenwerte
ein, so ergeben sich die in Tabelle B.1 aufgelisteten Geschwindigkeiten und die bei einer
geschétzten Flugstrecke von 5m ermittelten Flugzeiten ¢.

Ion || Ladung q || Masse m [amu] | v [m/s] t [s]

B2t 2 11 8,53-10° || 5,86-10°°
o3t 3 13 9,61-10° | 5,20-1075
N4+ 4 14 1,07-10°% || 4,67-10°°
05+ 5 16 1,11-10° || 4,50-10°°

Tabelle B.1: Flugzeit-Abschitzungen fiir Li-dhnliche Targetionen im langsamen Strahl.



Anhang C

Ionisationspotentiale zu
verschiedenen Konfigurationen

Die Tabellen C.1 und C.2 enthalten die mit der Optimierten Potential Methode (OPM) be-
rechneten Ionisationspotentiale in atomaren Einheiten fiir die 1s-, 2s-, und 2p-Elektronen
bei verschiedenen Konfigurationen der Targetionen C3* und N**. Deutlich sind die von
den verschiedenen Konfigurationen abhéngigen Abschirmeffekte zu erkennen.

Elektron
Konfiguration 1s 2s 2p
15%2s 12,682 || 2,364 || 2,065
15252 15,831 || 2,599 || 2,317
1s2s2p 14,946 || 2,727 || 2,441
2522p 15,638 || 2,909 || 2,775

Tabelle C.1: Ionisationspotentiale in atomaren Einheiten fiir C37.

Elektron
Konfiguration 1s 2s 2p
15225 18,219 || 3,591 || 3,216
15252 22,045 | 3,876 || 3,534
152s2p 20,884 || 4,033 || 3,683
2522p 21,801 || 4,345 || 4,189

Tabelle C.2: Ionisationspotentiale in atomaren Einheiten fiir N4F.
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