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“FEs 1st nicht leicht, sich in einem Ganzen zurechtzufinden, das sich aus Gliedern zu-
sammensetzt, welche verschiedenen Dimensionen angehéren. Und solch ein Ganzes ist

sowohl die Natur als auch thr umgeformtes Abbild, die Kunst.

Es ist schwer, ein solches Ganzes, ser es Natur oder Kunst, zu tbersehen, und noch

schwerer ist es, einem anderen zum Uberblick zu verhelfen. ...

Denn es fehlt uns hier an Mitteln, eine mehrdimensionale Gleichzeitigkeit synthetisch
zu diskutieren.

Wair mussen trotz aller Mangelhaftigkeit uns eingehend mat den Teilen befassen.

Aber ber jedem Teil sollen wir, so mancherlei es auch da schon zu erwdgen gibt, uns der

Teilhandlung als solcher bewuft bleiben.”

P. Klee, Uber die moderne Kunst (1945) [105]
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Teil 1

Einleitung






Den Aufbau von Materie iiber den Prozess der Modellbildung zu verstehen, ist
eine grundlegende Motivation der Physik. Im Spannungsfeld zwischen theoreti-
scher Beschreibung und ihrer empirischen Basis, der erfassbaren Wirklichkeit,
kommt hier den Streuprozessen eine besondere Bedeutung zu: seit den Ruther-
fordschen Streuversuchen besitzen Streuexperimente eine lange Tradition bei der
Erforschung der submikroskopischen Struktur der Materie. Parallel dazu ent-
wickelte sich ein Instrumentarium zu ihrer Beschreibung im Rahmen der Quan-
tenmechanik: die quantenmechanische Streutheorie. Sie griindet sich im nicht-
relativistischen Fall auf die Losung der Schrédingergleichung. Da an lon-Atom-
Stokprozessen mindestens drei Teilchen beteiligt sind, impliziert dies die Kom-
plexitit eines Vielteilchensystems. In der Regel ist es nicht moglich, die Schro-
dingergleichung fiir ein wechselwirkendes Vielteilchensystem exakt zu 16sen. Aus
diesem Grund kann die theoretische Beschreibung solcher Stofprozesse prinizpi-
ell nur approximativ bewiltigt werden. Diese Problematik ist prinzipieller Natur
und betrifft sowohl klassische, wie quantenmechanische Systeme. Da sie sich bei
der Beschreibung aller atomaren, beziehungsweise ionischen Systeme zeigt, die
iiber das atomare Wasserstoffproblem hinausgehen, stellt die Beschreibung der
gekoppelten interelektronischen Bewegung eine Herausforderung allgemeineren
Charakters dar.

Generell eignet sich zum Studium von Vielteilcheneffekten die Untersuchung von
Stofsprozessen, bei denen mehrere Elektronen ihren Zustand &ndern. Das einfachs-
te Stofsystem an dem sich Vielteilcheneffekte wie die interelektronische Korre-
lation zeigen, ist das Stoksystem (HT;He), in dem nur vier Teilchen beteiligt
sind. Um Vielteilcheneffekte beobachten zu kénnen, ist es eminent wichtig, mog-
lichst viele Observablen zu messen. In dieser Hinsicht hat sich die experimentelle
Technik im Zuge der Zeit stark verbessert: so ist es heute mit der Entwicklung
der hochauflésenden Riickstokionenimpuls-Spektroskopie moglich, die Dynamik
von Vielteilchenstoken detailliert zu untersuchen. Diese Technik der Cold Tar-
get Recoil Ion Momentum Spectroscopy (COLTRIMS) wurde von Dérner et al.
[87] entwickelt. Die COLTRIMS-Technik erlaubt es, den Impulszustand aller am
Stol beteiligten Partner zu ermitteln und eignet sich daher insbesondere, um

Vielteilcheneffekte wie die interelektronische Korrelation nachzuweisen.

Gegenstand dieser Arbeit ist die Untersuchung der Transferionisation am Beispiel



des Stoksystems (H™; He)
HY + He(ls’) — H' + Het + e (1)

bei der ein Elektron des Projektils eingefangen und ein Elektron ins Kontinuum
emittiert wird. Sie ist somit charakterisiert durch den Ubergang zweier Elektronen
und stellt eine einfache Stofkreaktion dar, in welcher interelektronische Korrela-
tionseffekte erkennbar werden kénnen. Der Grund hierfiir liegt in der Kopplung
beider Uberginge. Stellt man die zur Transferionisation fithrenden Reaktions-
kanile zusammen, so lassen sich generell zwei Typen unterscheiden: in der ersten
Variante laufen die beiden Teiliibergénge in guter Naherung unabhéngig vonein-
ander ab, im zweiten Fall hingegen hidngen die Teiliiberginge voneinander ab.
Die Identifikation der experimentell beobachteten Strukturen findet auf der Ba-
sis der Erhaltungssitze statt: dynamische Uberlegungen liefern die Signatur der

verschiedenen Mechanismen im Impulsraum.

Anlass fiir die theoretische Untersuchung der Transferionisation im Stofisystem
(H*; He) sind experimentelle Beobachtungen, die sich auf die Anwendung der
COLTRIMS-Technik griinden. So zeigen die Experimente, die im wesentlichen
von Volker Mergel [62] an diesem Stofsystem ausgefiihrt wurden, interessante
Eigenschaften im elektronischen Emissionsverhalten. Der experimentelle Befund

weist folgende Emissionscharakteristika aus:

e Das Elektron wird bevorzugt in entgegengesetzter Richtung zum auslaufen-

den, nunmehr neutralen Projektil, emittiert.
e Man beobachtet Elektronen mit sehr hoher Emissionsenergie.

o Alle Ejektile, das He?"-lon. das Wasserstoffatom H’ und das emittierte

Elektron e~, werden in die Streuebene des Projektils emittiert.

Bislang wurde das Emissionsverhalten von theoretischer Seite noch nicht syste-
matisch untersucht, so dass fiir die Abweichung von einer radialsymmetrischen
Verteilung der Elektronenemission und die anderen beobachteten Strukturen noch
kein Grund bekannt ist. Hier besteht ein Klarungsbedarf, dem im Rahmen dieser
Arbeit Rechnung getragen werden soll: die vorliegende Untersuchung konzentriert

sich auf die Suche nach den Ursachen fiir die markanten Emissionseigenschaften.



Da es experimentelle Indizien fiir die Annahme gibt, dass zur Transferionisation
unabhéngig ablaufende Elektroneniibergdnge massgeblich beitragen, diskutieren
Mergel et al. [88] als verantwortlichen Mechanismus die kinematische Transfer-
ionisation c-KTI', i.e. die Kopplung von einem sehr schnell ablaufenden Einfang
und einer nahezu unabhéngig davon ablaufenden lonisation. Das Adjektiv kine-
matisch bezieht sich auf die vermutete Einfangsprozedur. Man nimmt hierbei an,
dass das Elektron im Target zum Stokzeitpunkt nahezu dieselben Impulskompo-
nenten aufweist, wie das Projektil und von ihm daher einfach mitgerissen werden
kann. Ein solcher Mechanismus wird als ein kinematischer Einfang bezeichnet.
Die dem Mechanismus c-KTI zugrundeliegende Hypothese ist, dafs die Ursache
fiir die pragnanten Emissionseigenschaften durch Viel-Teilchen-Eigenschaften des
Heliumatoms erzeugt werden und targetinterne Korrelationseffekte, wie Wech-
selbeziehungen in der raumlichen Verteilung der Elektronen um den Kern, die

beobachteten Verteilungsmuster verursachen.

Ausgehend davon ergibt sich folgende Untersuchungsstrategie: es wird eine Mo-
dellstruktur entwickelt, die im Bild der unabhédngigen Ereignisse verbleibt, aber
bestimmte Aspekte elektronischer Korrelation im Rahmen der Beschreibung des
Targetatoms beriicksichtigt. Es bietet sich an, durch Einbau verschiedener Wel-
lenfunktionen fiir He(1s?) den Einfluss der Targetstruktur detailliert zu untersu-

chen. Dies kann in verschiedener Hinsicht umgesetzt werden.

Da die interelektronische Korrelation im Heliumatom in radial- und winkelab-
hangige Anteile zerlegt werden kann, kann die Rolle untersucht werden, die die
funktionale Abhédngigkeit von Korrelation spielt. In einfachster Form ist dies még-
lich, indem ausschliesslich radiale Anteile von Korrelation in der Wellenfunktion
beriicksichtigt werden. Ein entsprechend gewahlter Ansatz kann als erfolgver-
sprechend gelten. Einen Anlass fiir diese Annahme bietet die Vermutung, dass
die Emission von hochenergetischen Elektronen durch eine Wechselbeziehung zwi-
schen den Elektronen erzeugt sein konnte, die sich in einer Abhéngigkeit in der
radialen Verteilung der Elektronen um den Kern dufert. Zudem sollte sich ein
strukturierter Radialanteil generell in einem facettenreichen Emissionsverhalten

aullern.

Eine anschliessende Untersuchung sollte sich auf die Gegeniiberstellung der Er-

gebnisse mit Prognosen stiitzen, die das Modell fiir Targetansitze liefert, die den

Leorrelated-Kinematical Transfer Ionisation
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iiber die Coulombabstofung der Elektronen ins Spiel gebrachten Anteil an Kor-
relation per Definition nicht abbilden. Hierzu gehoren sdmtliche auf der Basis des
Modells unabhiingiger Teilchen (IPM?) gewonnenen Ansitze. Zu nennen sind hier
sowohl storungstheoretische, als auch einige im Kontext einer Variationsrechnung
gewonnene Ansatze. Eine Sonderrolle kommt aber dem Hartree-Fock-Ansatz zu,
da er die beste Néherung im Rahmen des Modells der unabhangigen Teilchen
darstellt. So wird der Begrift der Korrelationsenergie — er bezeichnet die aus
der interelektronischen Wechselwirkung resultierende Energie — als Differenz zwi-
schen Hartree-Fock-Energie und exakter, i.e. experimentell gemessener Energie
definiert. Durch einen Vergleich der sich in qualtitativer Hinsicht unterscheiden-
den Ansétze des IPM, kann ein weiterer wichtiger Aspekt untersucht werden: der
Einfluss, der durch die Qualitéit der Targetstruktur in die Ergebnisse eingebracht
wird.

Bei der Umsetzung dieses Konzepts in konkrete Rechnungen wurden drei ver-
schiedene Ansitze fiir den Heliumgrundzustand in das Modell implementiert und
mit den Experimenten verglichen. Die beiden ersten — hier handelt es sich um
einen wasserstoffahnlichen Ansatz und einen Hartree-Fock-Ansatz — stellen Na-
herungen im Rahmen des Modells unabhangiger Teilchen dar, wéhrend der dritte

Ansatz — der Eckart-Ansatz — auch radiale Korrelationsanteile der Targetstruktur

abbildet.
Rechnungen von Belkic und Gayet [41] legen nahe, dass der Einfang in 80% bis

85% aller Félle in den Grundzustand erfolgt. In den Rechnungen im Rahmen die-
ser Arbeit wurden daher nur Beitrage durch einen Einfang in den Grundzustand

berticksichtigt.

Insgesamt gliedert sich die Arbeit wie folgt: Der erste Teil befasst sich mit der
theoretischen Behandlung der Transferionisation. Es wird eine kurze Zusammen-
stellung der Grundlagen der Streutheorie gegeben, deren Anwendung auf das
untersuchte Stofisystem wird vorgestellt, wobei insbesondere auf den Prozess der
Transferionisation eingegangen wird, bisherige Arbeiten werden diskutiert. Der
Abschnitt endet mit einer Erlauterung der Modellstruktur, die den Rechnungen
dieser Arbeit zugrundeliegt. Im zweiten Teil wird die Analyse der beitragenden
Kanéile im Hinblick auf ihr Potential vorgenommen, die experimentellen Beob-

achtungen zu erkléren. Instrument ist hier die Ableitung dynamischer Bedingun-

?Independent Particle Model



gen aus den Erhaltungsséitzen. Dies liefert auch die Basis zur Identifizierung der
Transferionisation im Experiment (Prozesssignaturen). Im dritten Teil schlieflich,
werden die experimentellen Daten mit den theoretischen Ergebnissen verglichen
und im Hinblick auf das resultierende Emissionsverhalten bewertet. Die Arbeit
schliefst mit einer kompakten Zusammenfassung der Ergebnisse, wobei auch ein
Ausblick auf eine mogliche Erweiterung des Modells gegeben wird. Eine Liste der
verwendeten nicht allgemeinverstandlichen Abkiirzungen findet man zu Referenz-

zwecken im Anhang.

Im Rahmen der Arbeit werden die Rechnungen in atomaren Einheiten ausgefiihrt,
die sich aus den Eigenschaften des Wasserstoffatoms im Grundzustand ergeben.

Man erhalt sie durch die nachstehende Setzung:

e fiir die Linge 1 a.u. (Bohr) = 5.2917710 8¢m = ag (Bohrscher Radius),
o fiir die Masse 1 a.u. = 9.1095310 2%g = m,. (Elektronenmasse ),

o fiir die Zeit 1 a.u. = 2.41889 107" s (klassische Umlaufzeit des Elektrons auf

kreisférmiger Bahn mit Radius 1 Bohr).

Daraus ergeben sich fiir die Elementarladung e, das Plancksche Wirkungsquan-
tum h, die Lichtgeschwindigkeit ¢ und die Energie als abgeleitete Dimension fol-

gende Umrechnungsfaktoren:

fiir die Elementarladung e = 1.60219107 " As = 1 a.u.

fiir das Plancksche Wirkungsquantum, dividiert durch 27,
h=1.05459107%*Js = 1 a.u.

fiir die Lichtgeschwindigkeit ¢ = 2.99792 1010% = 137a.u.

fiir die Energie, die in Einheiten der doppelten Ionisationsenergie des Was-
serstoffatoms im Grundzustand gemessen wird
Ey =27.2116 ¢V =1 a.u. (Hartree).

-~1






Teil 11

Transferionisation in der Theorie






Gegenstand dieses Teils ist die Beschreibung der Transferionisation aus theo-
retischer Sicht. Das erste Kapitel umfasst sowohl eine Zusammenstellung der
Grundlagen der Streutheorie im Uberblick, als auch deren Anwendung auf das
untersuchte Stoksystem und den betrachteten Prozess. Es wird vervollstandigt
durch eine Bestandsaufnahme der bisherigen Arbeiten. Im zweiten Kapitel wird

die den Rechnungen in dieser Arbeit zugrundeliegende Modellstruktur erldutert.
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Kapitel 1
Transferionisation im Uberblick

Das Hauptinteresse dieses Kapitels gilt der theoretischen Beschreibung einer
Transferionisation. Um das Verstdndnis der hier verwendeten Verfahren zu er-
leichtern, wird in einem Uberblick zunichst der theoretische Apparat zur Be-
schreibung von Stofprozessen vorgestellt, wobei jedoch der besondere Fokus auf
die verwendeten Ansitze gelegt wird.

Beim betrachteten Stofssystem treten Vielteilcheneffekte auf, die infolge der Ent-
kopplung der nukleonischen und der elektronischen Bewegung bei den betrachte-
ten Stokenergien nur das elektronische System betreffen. Daher wird darauf fol-
gend ein Uberblick iiber die involvierten Vielteilchenaspekte und deren Beschrei-
bung gegeben; ein Schwerpunkt bildet die theoretische Beschreibung des Helium-
atoms als Vielteilchensystem. Inhalt des sich daran anschlieffenden Abschnitts ist
die Betrachtung einer Transferionisation im Proton-Helium-Stoksystem aus dem

Blickwinkel der Theorie.

1.1 Theoretische Beschreibung von Ion-Atom-Stos-

sen

Aufgrund der inneren Struktur der stolenden Partner gestaltet sich die Beschrei-
bung von Ton-Atom-Stoéken recht komplex. Eine Vielzahl von inelastischen Prozes-
sen ist moglich, bei denen ein oder mehrere Elektronen ihren Zustand verdndern
kénnen: Beispiele hierfiir sind lonisation, Anregung, Einfang oder Kombinatio-

nen davon. Welche Prozesse tatsichlich ablaufen, ist eine Frage der Energiebilanz.

13



Vielelektroneniibergénge, wie der hier beleuchtete Fall, werden im Rahmen der

Streutheorie ausgewertet.

Die quantentheoretische Beschreibung von Ion-Atom-Stéfsen hangt sowohl von
der Geschwindigkeit der Projektilbewegung als auch von der Masse und der
Ladung der beteiligten Stofpartner ab. Fiir sehr schwere oder stark geladene

Projektil- oder Targetsysteme (Za > 0.1, a = ist die Feinstrukturkon-

L
137

%) Stoke, ist eine relativistische Behandlung

10
erforderlich [17]. Hier ist die zeitabhingige Dirac-Gleichung zu 16sen, wihrend im

stante) und sehr schnelle (?,Jp >

nicht-relativistischen Energiebereich die zeitabhangige Viel-Teilchen-Schrédinger-
Gleichung den Ausgangspunkt der Beschreibung bildet. Diese Arbeit beschréankt
sich ausschlieklich auf die Untersuchung von Streuprozessen im Bereich nicht-
relativistischer Projektilgeschwindigkeiten, der Streuung des leichtesten lons, des
Protons, am Heliumatom (Energiebereich von 0.3 MeV bis 1.4 MeV). Fiir dieses
Stolksystem ist eine nicht-relativistische Behandlung gerechtfertigt. Zu diskutieren

ist also
i 0, |¥) = H|D) (1.1)

mit geeigneten Rand- und Anfangsbedingungen. Es kann davon ausgegangen wer-
den, dass selbst relativistische Korrekturen des Hamilton-Operators, wie die Spin-
Bahn-Kopplung in sehr guter Naherung vernachléssigt werden kénnen und somit
keine spinabhingigen Wechselwirkungen auftreten. Der Spinanteil kann absepa-
riert werden und die Betrachtung beschriankt sich auf den Ortsraumanteil.

Der Hamilton-Operator H in der Ortsdarstellung setzt sich zusammen aus Ope-

ratoren, die die kinetische und potentielle Energie der beteiligten Nukleonen und
Elektronen abbilden

N N
i L . 1 1
H — TP+TT+L7PT+ 5 [Tci+l/ciT+LfciP]+§ E |—»

T — T
i=1 ig=lyi#j " J|

(1.2)

Falls infolge fehlender zeitabhingiger Krifte die Operatoren des Systems nicht
explizit zeitabhéngig sind, ist die Streuung energieerhaltend und die Beschreibung
des Stofkvorgangs kann sich auf die stationire Schrodinger-Gleichung stiitzen. Die

Evolution der Wellenfunktion ist dann durch den Energieeigenwert E und die

14



Eigenfunktion ¥ der stationiren Schrodinger-Gleichung eindeutig bestimmt zu
|U) = |T) e Ft . (1.3)

In der experimentellen Praxis finden Messungen am Stofssystem nur vor oder nach
dem Stok statt. Der genaue zeitliche Ablauf interessiert nicht. In dieser Hinsicht
ist die Beschreibung von Streuprozessen zugeschnitten auf die experimentelle Si-
tuation: man l6st hier die Schrodinger-Gleichung fiir an das physikalische Ge-
schehen angepasste Randbedingungen, die die Situation lange vor und nach dem

Stok, in asymptotischen Entfernungen vom Streuzentrum, charakterisieren.

Man teilt den Hamilton-Operator zunichst so auf, dass die Eigenzustédnde des
Hamilton-Operators H, der entstehenden Komponenten die Situation im Ein-
gangskanal, beziehungsweise Endkanal widerspiegeln. Fiir den Eingangskanal o
wahlt man den Hamilton-Operator der Komponenten so, dass er demjenigen der
Subsysteme des Stofksystems lange Zeit vor dem Stofs entspricht. Werden die Sub-
systeme des Stofsystems durch die Suffizes a und b charakterisiert, erhilt man

somit folgende Zerlegung des Hamilton-Operators:

H = H,+V,
H, = H'+H® . (1.4)

Analog wéhlt man die Eigenzustande des Hamilton-Operators der Komponenten

im Endkanal bezogen auf die Zeit lange nach dem Stof 3 , fI/g

H = H@—Ffﬁe
Hy = Hj+H; . (1.5)

Fiir Prozesse, die mit einer Umverteilung der Elektronen verbunden sind (Re-
arrangement-Prozesse), gibt es eine Zerlegung von H fiir die Situation vor dem
Stok, die sich von derjenigen, fiir die Situation nach dem Stof, unterscheidet,
da sich die Wechselwirkung zwischen den Stofspartnern im Eingangs- von der im
Endkanal unterscheidet. Jeder Kanal ist nicht nur durch die Art der Zerlegung
des Hamilton-Operators H gekennzeichnet, sondern auch durch den Zustand des
Systems, der durch den Satz an Quantenzahlen bestimmt wird, die den inneren

Zustand der Systemkomponenten eines Kanals beschreiben. Daher gehort zu jeder

15



Zerlegung von H ein ganzer Satz von Kanélen. Falls die Wellenfunktionen der

asymptotischen Zustande den Schrodinger-Gleichungen

i0,|0,) = H,|U,)
i0,|Ws) = HgWp) (1.6)

geniigen und die Wechselwirkungen zwischen den Teilsystemen VAW, v =, fir
groke absolute Zeitwerte || — oo vernachldssigbar sind, sollte sich die Wellen-
funktion des gesamten Systems aus dem asymptotischen Zustand vor dem Stols
(Index «) in den asymptotischen Zustand danach (Index 3) entwickeln. Dies ist

der Inhalt der asymptotischen Bedingungen

Jim [W) = [W,)
tl_'zj_nc;o|‘ll> = |Up)

Es gibt verschiedene Standardverfahren um die Schrodinger-Gleichung (1.1) zu
16sen: man unterscheidet hier vollstdndig qantenmechanische, semiklassische und
klassische Losungsmethoden, die in den Abschnitten 1.1.1, 1.1.2, 1.1.3 zusam-
mengefasst vorgestellt werden. Hier ist anzumerken, dass die Auflistung der un-
ter den verschiedenen Methoden angefiihrten Losungstrategien nicht erschopfend,
sondern eher exemplarisch zu verstehen ist. Aufgrund des betrachteten Energie-
bereichs und der kleinen Projektil-Ladung kommen im Rahmen dieser Arbeit
storungstheoretische Methoden und die semiklassische Ndherung zum Einsatz.

Daher wird ein besonderes Gewicht auf diese Methoden gelegt.

Zentrales Anliegen der theoretischen Beschreibung ist die Extraktion von Obser-
vablen. Im Streuexperiment werden Energie- und Winkelverteilung der gestreuten
Teilchen gegen die Eingangsrichtung gemessen und in Form von Wirkungsquer-
schnitten angegeben. Der differentielle Wirkungsquerschnitt gibt das Verhiltnis
der Anzahl der in das Raumwinkelelement d€2 gestreuten Teilchen pro Zeitein-
heit bezogen auf die Anzahl der einlaufenden Projektile an. In der Streutheorie
berechnet man hingegen Ubergangswahrscheinlichkeiten und Teilchenstréme aus

denen sich der Wirkungsquerschnitt bestimmen lafst.

16



1.1.1 Quantenmechanische Methoden

Da die Eigenzustédnde der Subsysteme der einzelnen Kanéle ein vollstandiges
System orthogonaler Funktionen darstellen, bietet es sich an, die Gesamtwellen-

funktion der stationdren Schrodinger-Gleichung nach ihnen zu entwickeln

U) =) ap ) (1.7)
k

Mit diesem Ansatz erhilt man ein gekoppeltes System von Integralgleichungen fiir
die Koeffizienten. Dieses Verfahren ist in der Literatur unter dem Stichwort Close-
Coupling zu finden'. In der Praxis bleibt man jedoch immer auf eine endliche
Zahl von Termen beschriankt. Daher ist es notwendig, die Basis so auszuwéhlen,
dass die exakte Losung moglichst gut dargestellt wird und ein der physikalischen
Situation angemessenes Bild entsteht. Das Verhéltnis von Orbitalgeschwindigkeit
der Elektronen zu Projektilgeschwindigkeit legt die Art des Funktionensystems

fest. Hiervon gibt es generell drei Kategorien:

e Molekiilorbitale (MO-CC-Entwicklung)
e Atomare Orbitale (AO-CC-Entwicklung)

e Pseudozustande.

Ist die mittlere Projektilgeschwindigkeit klein gegeniiber der Elektronengeschwin-
digkeit, so ist ein molekulares Bild des Stofgeschehens angemessen, denn die Elek-
tronenwolke kann sich in jedem Augenblick der Nukleonenbewegung adiabatisch
anpassen. Man entwickelt die Gesamtwellenfunktion dann nach den zweizentrigen
Eigenzustinden des aus Target und Projektilsystem gebildeten Quasimolekiils
(MO-CC-Entwicklungen). Liegen beide Geschwindigkeiten in der gleichen Gro-
flenordnung, entwickelt man nach Eigenzustianden der atomaren Zentren. Man
verwendet hier sowohl Target- als auch projektilzentrierte atomare Orbitale, sowie

Kombinationen beider (Ein-Zentren- oder Zwei-Zentren-AO-CC-Entwicklungen).

Allerdings ist es wichtig, moglichst alle relevanten Reaktionskanile und Zwischen-
rustinde darzustellen. Ein Problem ist hier die Darstellung des Kontinuumanteils

des Zustandsspektrums: da sowohl die atomaren gebundenen Zustinde als auch

'Details hierzu findet man zum Beispiel in [17] oder |54].
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die molekularen orthogonal zu den Kontinuumzustéinden sind, kann damit das
Kontinuum nicht dargestellt werden. Hier setzt nun die Entwicklung nach Pseu-
dozustdnden an. Man schliefst, um eine moglichst exakte Darstellung der Streu-
wellenfunktion zu erhalten, in die Basis zusatzlich bestimmte relevante Anteile des
Kontinuums durch solche Pseudozustande ein. Diese Pseudozustandsfunktionen
werden so gewihlt, dass der Grad ihrer Uberlappung mit dem einzuschliefenden

Zustand moglichst maximal ist.

Eine weitere Moglichkeit zur Losung der Schréodinger-Gleichung ist der Einsatz
eines storungstheoretischen Verfahrens. Viele Verfahren, die in der Streutheorie
Anwendung finden, beruhen auf der Stérungsrechnung. Aus stérungstheoretischer
Sicht zerféllt der Hamilton-Operator in zwei Anteile, einen ungestorten und die
Storung V, wobei die mit der Stérung verbundenen Energiednderung klein sein
soll gegen die Energie des Ausgangszustands. Die Entscheidung, ob ein solches
Verfahren anzusetzen ist, hingt natiirlich von der Stérke der Stérung (Parameter
ist hier die Ladung der Stokpartner) und von der Zeit, in der die Wechselwirkung
wirksam ist, und damit von dem Verhéltnis der Orbitalgeschwindigkeit der Elek-
tronen zur Geschwindigkeit des Projektils ab. Fiir groke Relativgeschwindigkeiten
ist die Stofszeit klein gegeniiber den elektronischen Relaxationszeiten. In diesem

Fall kann das Wechselwirkungspotential als Stérpotential behandelt werden.

Im Rahmen der stationdren Streutheorie wird eine statistische Perspektive ein-
genommen: man verfolgt nicht das Schicksal eines einzelnen Teilchens, sondern
betrachtetet Teilchenstrome. Der physikalischen Situation gemafs, interessiert nur
der Anteil der Losung der Schrédinger-Gleichung auferhalb des Streupotenti-
als. Insofern kann der Zeitanteil abgespalten werden und es sind die Lésungen
der stationdren Schrédinger-Gleichung zu suchen: die stationdren Streuzustan-
de. Eine solche stationdre Streuwellenfunktion muf, fiir groke Abstiande R vom
Streuzentrum, sowohl einen Anteil enthalten, der einen stationiren einlaufenden
Teilchenstrahl mit bestimmtem Impuls ]g(] beschreibt, als auch einen stationidren
auslaufenden Strahl, der den Strahl der gestreuten Teilchen in Form einer Kugel-
welle mit der Amplitude f(f{, E) reprisentiert: der Vektor R weist hier in radialer
Richtung vom Streuzentrum weg, F ist die Stofkenergie. Die gesamte Information
iiber die Eigenschaften des Streupotentials steckt in der Form des auslaufenden
Teilchenstroms und geht in den Ansatz fiir die auslaufende Welle als Streuam-

plitude ein. Die Randbedingungen lassen sich fiir Streuung eines strukturlosen
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Projektils mit dem Impuls &y an einem zusammengesetzten Target, welches sich
vor dem Stof im Zustand Wy (7 ---7y) befunden hat, unter Beriicksichtigung

aller moglichen Kanile, so formulieren [20]:

L. ) ik R
vt — A eZkOR\IIO(Fl"'ﬂV)+Z.f0n(R)\Ijn('?l"'FN) . (1.8)

r—oc

Die Summation erstreckt sich iiber den vollstdndigen Satz an Targetzusténden.
Aufer von R und der Stofsenergie E, hangt die Streuamplitude noch von inneren
Freiheitsgraden des Anfangs- und Endzustandes ab. Thr Quadrat erweist sich

rzudem als direkt proportional zum differentiellen Wirkungsquerschnitt

do
dQQ

|f0n(R’ E)|2

In der Durchfiihrung reduziert sich die Berechnung des differentiellen Wirkungs-
querschnitts damit auf die Berechnung der Streuamplitude, beziehungsweise eines
T-Matrix-Elementes, welches sich von der Streuamplitude nur durch einen Vor-
faktor unterscheidet. Um das T-Matrix-Elementes fiir einen Ubergang auf der
Energieschale zu erhalten, kann man die Lippmann-Schwinger-Gleichung heran-
ziehen. Man gewinnt sie durch Umformung der stationédren Schrédinger-Gleichung

in eine Integralgleichung mit Hilfe der Greensfunktion

A 1 )
;lf:: - & . =9 /[j
E— H, tiy
(1.9)
Al
=1+ GEV )t
o= (14 Gy V) (1.10)
und ihrer formalen Lisung
ot =1+ GV )
=1+ G Vi) (1.11)
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oder in einer Darstellungsform mit Hilfe des T-Operators

. . . . f

afs

und den Mpoller-Operatoren

Diese Umformulierung hat den Nutzen, dass in der Integralform die Randbedin-
gungen (einlaufende Welle + auslaufende Streuwelle) bereits eingearbeitet sind
und so leichter handhabbar sind. Die gesuchte Losungsfunktion hat sofort die
richtige Asymptotik. Die Suffizes charakterisieren die Randbedingungen, denn
die Lippmann-Schwinger-Gleichung gibt es in zwei Formulierungen, die aus der
Freiheit, den Stoliprozess aus dem Blickwinkel zweier verschiedener zeitlicher Li-
mites (vor dem Stof und nach dem Stok) zu betrachten, geboren werden (Post-
und Prior- Formulierung). Hier steht () fiir eine auslaufende Streuwelle und (-)

fiir eine einlaufende Streuwelle.

Beide Lippmann-Schwinger-Gleichungen, (1.10) und (1.12) sind mit Hilfe der
Resolventenidentitit G = CAT“7 + G’7 v, G iterierbar und damit, falls die daraus re-
sultierende Reihe konvergiert, storungstheoretisch verwertbar. Diese Reihenent-
wicklung ist als Bornsche Reihe bekannt. Eine Bornsche Naherung n-ter Ordnung
enthilt dementsprechend die ersten n Terme der Reihe. Die einzelnen Reihenglie-
der lassen sich physikalisch deuten: das erste Glied reprisentiert eine einfache

Streuung am Potential Vi, das zweite eine Doppelstreuung, und so fort.

Erwahnenswert ist eine Methode, die im Sinne der Stoérungstheorie zwischen der
ersten und zweiten Ordnung steht: die Methode der verzerrten Wellen (DWBA?).
Man versucht hier, Potentialanteile durch Aufspalten der T-Matrix zugianglich zu
machen. Man packt einfach einen Teil der potentiellen Energie der Stérung in den
ungestorten Anteil des System-Hamilton-Operators, wendet die Stérungstheorie
in Form der Bornschen Reihe an und erhilt eine Reihenentwicklung nach Poten-
zen des Storrests. Ein Teil der Zwischenzustinde, die zu Prozessen zweiter und

héherer Ordnung beitragen, ist jetzt in der Rechnung enthalten.

2Distorted Wave Born Approximation
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Fiir den Fall eines Rearrangement-Prozesses erhilt man den differentiellen Wir-

kungsquerschnitt zu

320if _ MKy k_f

: T:¢]? . 1.1
5 = e 3 ] (1.13)

Hier sind p;, i die reduzierten Massen der Systeme im Anfangs-, beziehungsweise
Endkanal und k;, k; die Relativimpulse der stokenden Systeme im Anfangs-,

beziehungsweise Endkanal. Die Herleitung ist bei [10] ausfiihrlich dargestellt.

1.1.2 Semiklassische Verfahren

Die Idee der semiklassischen Beschreibung ist es, die Kernbewegung in einem klas-
sischen Modell zu ndhern, wo hingegen die unter dem Einflufs der Kernbewegung
stehende elektronische Bewegung quantenmechanisch behandelt wird. Dieser An-
satz ist giiltig, wenn beide Kerne zu jedem Zeitpunkt unterscheidbar sind, wenn
also die De Broglie-Wellenlinge des Wellenpaketes, welches die Bewegung der
Nukleonen beschreibt, klein gegeniiber der Ausdehnung der nuklearen Wechsel-
wirkungsregion ist. Zudem diirfen Einfliisse der Bewegung der Elektronen auf den
Zustand und die Bewegung der Kerne keine Rolle spielen, so dass das nukleare
Schwerpunktsystem in Bezug auf die Elektronenbewegung inertial ist. Dies ist
dann der Fall, wenn die kinetische Energie der Relativbewegung der Kerne grof
gegeniiber der Anderung der kinetischen Energie der Elektronen ist. Diese Be-

dingungen sind ab Stofenergien von 1.0 keV erfiillt [17].

Zur Diskussion der semiklassischen Naherung, separiert man die stationdre Form
der Schrodinger-Gleichung (1.1) in einen nukleonischen Anteil und einen An-
teil, der von den elektronischen Koordinaten abhingt und gewinnt so zwei zeit-
abhingige Gleichungen fiir Elektronen- und Kernbewegung, die iiber ein effek-
tives Potential miteinander verkoppelt sind. Aufgrund des Massenverhéltnisses
von Elektronen- zur Nukleonenmasse, diirfen Riickkopplungseffekte der elektro-
nischen Bewegung auf die Bewegung der Nukleonen vernachlissigt werden. Falls
sich dieses Potential nur langsam mit der internuklearen Koordinate dndert, er-
halt man eine klassische Bewegungsgleichung fiir das nukleonische System. Die
Nukleonen bewegen sich nun auf klassischen Trajektorien, die durch das effektive

Potential festgelegt sind. Die Elektronenbewegung ist nun iiber die Zeitabhéngig-
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keit der Kernbahn zeitabhéngig und man erhilt mit einer Phasentransformation,
mit der das effektive Potential berticksichtigt werden kann, und Vernachlassigung
von Termen der Ordnung %‘, wobei u die reduzierte Masse ist, die elektronische
Schrédinger-Gleichung der semiklassischen Naherung oder Eikonalndherung, kurz

SCA®, [22]

[7. (at + RVR) - ﬁ[cl - ‘fPT:| \de(éa 'Fla e :FNat) =0

N N

. . X . 1 1

H,= E 1 [te; + Veyr + Ve,p] + 7 El » m (1.14)
i= ij=Li#]

Eine vollige Entkopplung der nukleonischen Bewegung von der elektronischen
Dynamik erreicht man, indem man das zeitabhéngige effektive Potential durch ein
stationdres ersetzt. Es ergibt sich die Kernbahn als Losung der Keplergleichung.
Bei grofsen Einschufienergien kann man sogar annehmen, dass sich das Projektil
auf einer nahezu geraden Bahn bewegt. Das internukleare Potential 1dkt sich in

diesem Fall ganz vernachlissigen und die Kernbahn wird beschrieben durch

-

R(t)y=b+7t . (1.15)

Sie ist festgelegt durch den Stofiparameter b und die Stofkenergie E. Diese Néhe-
rung wird in der Literatur als Stofparameterniherung |22| bezeichnet. Allerdings
sind durch die Vorgabe einer festen Kernbahn, sowohl Drehimpuls-, Impuls- und

Energieerhaltung nicht mehr gewihrleistet.

Anzumerken bleibt noch,

e dass die semiklassische Formulierung fiir den Energiebereich, in dem die
Eikonalndherung giiltig ist, eine sehr gute Naherung an die vollquantenme-

chanische Formulierung darstellt [10] .

e dass sich die internukleare Wechselwirkung im Anwendungsbereich der Ei-
konalniherung durch Multiplikation der Ubergangsamplitude mit einem

Phasenfaktor beriicksichtigen lasst [10].

e dass sich differentielle Wirkungsquerschnitte gewinnen lassen [23].

3Semiclassical Approximation
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Zur Losung der nunmehr zeitabhidngigen elektronischen Schrédinger-Gleichung
(1.14) kann auf die vorgestellten Methoden, Abschnitt 1.1.1, zuriickgegriffen wer-

den. Aus den Ubergangsamplituden als Funktion des Stofparameters

- +oo
an®) = / AU [VA[Ty  Prior

+o0o
an®) = / JHTI VT Post (1.16)
erhilt man dann durch Quadrieren Besetzungs- oder Ubergangswahrscheinlich-
keiten, [17]. Den totalen Wirkungsquerschnitt liefert die Integration iiber den

Stokparameter mit der Annahme azimutaler Symmetrie
o :m/ lasi(B)]*bdb . (1.17)
Jo

Durch Entwicklung der elektronischen Wellenfunktion mit der Lippmann-Schwin-
ger-Gleichung erhélt man, wihlt man ein perturbatives Verfahren, ebensolche
Storungsreihen. Eine Erweiterung des DWBA-Ansatzes bildet die Continuum
Distorted Wave Approximation (CDW), die 1964 von Cheshire im Rahmen eines
semiklassischen Zugangs entwickelt wurde |70]*. Man zerlegt das Stérpotential so,
dass als Reststorung nur ein Teil der kinetischen Energie des aktiven Elektrons
verbleibt. In den Randbedingungen wird der Einflufs der Coulombwechselwirkun-
gen auf die asymptotischen Anfangs- und Endzustédnde in Form einer Verzerrung

der Wellenfunktion gegeniiber den ungestorten Zustéinden berticksichtigt.

1.1.3 Klassische Methoden

Hier wird, anstelle der Schrodinger-Gleichung, das klassische Viel-Korper-Problem
gelost. Beispielsweise 16st man im Rahmen der Classical Trajectory Monte Carlo-
Methode (CTMC) die klassischen Bewegungsgleichungen in der Hamiltonschen
Formulierung zur Bestimmung der Teilchenbewegung. Als klassische Naherung,

die aus der QQuantenmechanik hervorgeht, wird die quantenmechanische Orts-

4Es gibt verschiedene Wege um die CDW-Niherung anzusetzen, nicht nur denjenigen im
Rahmen der semiklassischen Naherung. Es ist ebenso moglich, sie als Ndherung erster Ordnung
der Reihenentwicklung im Rahmen des Formalismus von Dodd und Greider zu erhalten (siehe

dazu auch [101], [73].
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und Impulsverteilung der Elektronen im Anfangszustand des Targets als klassi-
sche Phasenraumverteilung, also durch ein grokes Ensemble von Elektronenkon-
figurationen mit klassischen Umlaufbahnen, préapariert. Jede Trajektorie wird fiir
einen Satz zufillig gewdhlter Parameter als Losung der Kepler-Gleichung berech-
net. Uber die jeweils unabhéngige zeitliche Entwicklung aller Phasenraumpunkte
bestimmt man die zeitliche Entwicklung des Systems. Eine statistische Analyse
der propagierten Verteilung im Hinlick auf die interessierenden Reaktionen lie-
fert den Wirkungsquerschnitt [18], [19]. Daneben gibt es weitere Ansétze, wie
zum Beispiel die klassische Impulsnidherung (BEA). Hier wird der Streuprozess
in erster Linie als klassischer Stofprozess beschrieben. Diese Methode wurde als
erstes durch L.H.Thomas 1927 |21]| auf einen Einfang-Prozess angewandt. Tho-
mas zerlegte den Einfangprozess in zwei sukzessive binédre Stoke. Von beiden
nahm er an, dass sie Rutherfordstreuungen seien und untersuchte die Bedingun-
gen unter denen es zu einem Einfang kommen kann. Unter der Annahme einer
nur vom Elektron-Kern-Abstand abhédngenden Elektronenaufenthaltswahrschein-
lichkeit im Target, errechnete er den Wirkungsquerschnitt aus dem Produkt der

Wahrscheinlichkeiten fiir die Einzelstreuprozesse.

1.2  Struktur des Targets

In diesem Kapitel geht es um den Viel-Teilchen-Charakter des Stofssystems, der
sich allerdings, bedingt durch die Entkopplung von elektronischer und nukleo-
nischer Bewegung in diesem Energiebereich, nur in dem elektronischen System
in Form von Korrelationseffekten dufert. Zuniichst wird ein Uberblick iiber Me-
thoden der Beschreibung des Targetsystems Helium gegeben. Im Anschlufs daran

wird der Blick auf die hier verwendeten Targetansitze gelenkt.

1.2.1 Beschreibung des Heliumgrundzustands

Kenntnis iiber die Struktur atomarer Zustinde gewinnt man aus der Losung
der stationdren Schrodinger-Gleichung. In nichtrelativistischer Naherung ist der

Hamilton-Operator des Targetsytems nicht spinabhéngig und kann nach Uber-
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gang ins Schwerpunktsystem fiir Helium angegeben werden zu

22 1 2 1 1

.HQ’QZ - 2_—— +ﬁ__ . _)‘ . 1.18
— 2u Vi 7 | =7 M7 Vs (1.18)
Hier ist p = H’}—i” die reduzierte Masse eines Elektrons bezogen auf den Kern

der Masse M und 75 = |7 — 13| ist der Abstand zwischen den Elektronen. Mit
Vernachlassigung des Massenpolarisationsterms, aufgrund der Annahme eines un-

endlich schweren Kerns, geht (1.18) iiber in

+— . (1.19)

=1

Das Heliumatom ist das einfachste atomare System, in dem quantenmechanische
Viel-Teilchen-Effekte zum Tragen kommen. Dazu gehéren zum einen Austausch-
effekte, die durch den fermionischen Charakter der Elektronen verursacht werden,
zum anderen Korrelationseffekte, die durch die interelektronische Coulombwech-

selwirkung entstehen.

Der fermionische Charakter definiert die Symmetrieeigenschaften der aus Spin-
und Ortsanteil kombinierten Wellenfunktion. Sie mufs so konstruiert sein, dass sie
in Bezug auf Permutationen antisymmetrisch ist. Diese Antisymmetrieforderung
bedingt das Auftreten von Effekten fiir die es kein klassisches Analogon gibt: den

Austauscheffekten.

Der Hamilton-Operator (1.19) enthélt die Elektron-Kern-Anziehung und die Elek-
tron-Elektron-Abstokung. Uber die interelektronische Wechselwirkung hiingt die
Bewegung der beiden Elektronen voneinander ab. Durch die Kopplung der elek-
tronischen Bewegung zeigt sich ein anderer Viel-Teilchen-Aspekt des Systems: die
Korrelation. Der Begriff Korrelation bezeichnet Effekte, die mit der paarweisen
Wechselwirkung zweier Elektronen (z. B. Effekte in der Verteilung der Elektronen
um den Kern, die durch die Coulombabstossung bedingt werden) zusammenhén-
gen. In der Folge dieser gegenseitigen Beeinflussung der elektronischen Bewegung
aufeinander ist die exakte Losung der Schrodinger-Gleichung nicht moglich und
man bleibt, will man die Wellenfunktion dieses Sytems ermitteln, auf Niherungs-

verfahren angewiesen.

Es gibt verschiedene Wege um die elektronische Bewegung zu entkoppeln: in ei-
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nem storungstheoretischen Ansatz ignoriert man in nullter Ordnung einfach den
Elektron- Elektron- Wechselwirkungsanteil, ein Verfahren, welches, schrankt man
die Betrachtung nicht nur auf Helium ein, nur fiir Stolssysteme, deren Kompo-
nenten nicht zu grofe Kernladungen aufweisen, funktionieren kann. Andernfalls
werden die Abschirmeffekte der inneren Elektronen so grofs, dass die Anwendbar-

keit der Storungstheorie in Frage zu stellen ist.

Eine Observable, mit der die Giite des Ansatzes eingeschéitzt werden kann, ist
der Energieerwartungswert. Fiir das Heliumatom beispielsweise gelangt man mit
einem storungstheoretischen Ansatz in nullter Ordnung zu einem Wert fiir den
Energieerwartungswert im Grundzustand, der um nahezu -38 % vom experimen-
tell bestimmten Wert abweicht. Beriicksichtigt man jedoch auch den Term erster
Ordnung betrigt die Abweichung nur noch +5.3 %.

Eine elegantere Strategie besteht darin, die Abschirmungseffekte der inneren
Elektronen grofstenteils in einen Ein-Teilchen-Operator zu packen und so einen
Ubergang in ein effektives Ein-Teilchen-Bild zu vollziehen: Die interelektronische
Wechselwirkung wird approximiert durch Ein-Teilchen-Potential-Operatoren, die
die interelektronische Wechselwirkung als Wechselwirkung des Elektrons mit dem
Feld einer gemittelten Ladungsverteilung, bestehend aus Elektron und Kern, ge-
nihert beschreiben, so dass

1

AR v )+ (w2)

g (1) + gy ) +
(1.20)

Im einfachsten Fall approximiert man die Wellenfunktion durch eine Kombination
von zwei wasserstoffidhnlichen Ein-Teilchen-Wellenfunktionen. Die Bestimmungs-
gleichung fiir die Viel-Teilchen-Wellenfunktion erhdlt man anhand der Extremal-
eigenschaft der Gesamtenergie: um die beste wasserstoffihnliche Naherung an
die exakte Wellenfunktion zu finden, minimiert man den Erwartungswert des
Hamilton-Operators beziiglich eines Parameters, der in diesem Bild einer mittle-
ren effektiven Kernladung entspricht. Man gelangt mit diesem Verfahren zu einem

Energiewert, der lediglich noch 1.93 % {iber dem experimentellen Wert liegt.

Die beste erreichbare Naherung im Rahmen des Modells der unabhdingigen Tesl-
chen resultiert aus der Anwendung des Hartree-Fock-Verfahrens. In der Sichtweise

dieses Modells ist die Grundzustandswellenfunktion eine Slater-Determinante und
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alle Ein-Teilchen-Zustande bis zur Fermienergie sind besetzt. Nun minimiert man
den Erwartungswert des Hamilton-Operators beziiglich einer Slaterdeterminan-
te nach den Ein-Teilchen-Orbitalen. Die Variationsgleichung 16st man dann mit
einem selbstkonsistenten Verfahren. Der mit dieser Methode erzielte Energieer-
wartungswert liegt jetzt nur noch um 1.44 % iiber dem experimentell bestimmten
Wert. Ein eklatanter Mangel von Hartree-Fock-Ansétzen ist, das Fehlen der elek-
tronischen Korrelation, da die interelektronische Wechselwirkung nur gemittelt
beriicksichtigt wird. So ist es nachvollziehbar, dass man im Rahmen einer all-
gemein anerkannten Definition die Korrelationsenergie als Differenz zwischen ex-
aktem Energieeigenwert des nichtrelativistischen N-Teilchen-Hamilton-Operators
und der Hartree-Fock-Energie versteht, wenn relativistische Effekte vernachlas-

sighar sind, wie im Fall des Heliumgrundzustands.

Will man nun iiber das effektive Ein-Teilchen-Bild hinausgehen, gibt es eine Viel-
zahl von Methoden. Eine Moglichkeit besteht darin, ein Prinzip auszunutzen,
wonach aus einer gegebenen Menge von Funktionen diejenige ermittelt werden
kann, die die Wellenfunktion des Systemgrundzustands am besten approximiert.
Die Minimaleigenschaft des Energieerwartungswertes ist ein solches Prinzip. Um
diese optimale Annéherung an die exakte Grundzustandswellenfunktion zu fin-
den, wird das Ritzsche Variationsverfahren verwendet. Auf der Grundlage dieser
Methode wurde 1930 von Carl Eckart |11] ein Ansatz zur Beschreibung des Heli-
umgrundzustands entwickelt, der in dieser Arbeit Verwendung findet. In diesem
Ansatz sind bereits radiale Korrelationseffekte enthalten und der so ermittelte
Energieerwartungswert fiir den Grundzustand liegt nahe beim experimentellen
Wert: er weicht nur win 0.9 % nach oben hin ab. Neben dem Eckart-Ansatz gibt
es weitere Variationsansitze, die Korrelationsanteile in unterschiedlicher Form
berticksichtigen. In der Regel handelt es sich dabei um Reihenentwicklungen, die
Potenzen der intraatomaren und interelektronischen Abstandskoordinaten ent-
halten. Ein bekanntes Beispiel hierfiir stellt der Ansatz von Hylleraas [29] dar,
mit dem man eine Grundzustandsenergie errechnet, die nur noch um 0.02 % zu
hoch liegt. Nennenswert sind dariiberhinaus die Ansétze von Pekeris et al. [28]
und von Kinoshita [58], mit denen die genauesten Ergebnisse im Hinblick auf den
Energieerwartungswert fiir den Grundzustand berechnet wurden. Sie liegen auf
dem beobachteten Wert von 2.90372 a.u. .

Daneben gibt es eine Reihe von Methoden, die auf der Hartree-Fock-Basis auf-
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bauen und ebenfalls das Variationsprinzip einsetzen. Ein Beispiel ist die Konfi-
gurationsmischung, ein Verfahren, dessen Essenz es ist, eine Uberlagerung von
Slaterdeterminanten herbeizufiihren und so héhere Beitrédge anderer Konfigura-
tionen zum betrachteten Zustand zu beriicksichtigen. Natiirlich hdngt das Er-
gebnis der Rechnung bedingt durch eine notwendigerweise endliche Anzahl an
Basistermen, die man berticksichtigen kann, nun von der Basis ab. Fiir den Heli-
umgrundzustand existieren eine Reihe von Rechnungen, siehe beispielsweise [59],
Neben der gewiinschten Reproduktion des experimentellen Werts als Energieer-
wartungswert des Target-Hamilton-Operators beziiglich der konstruierten Wel-
lenfunktion, gibt es weitere Anforderungen an eine physikalisch verniinftige Wel-

lenfunktion:

e Die Eigenfunktionen eines Viel-Teilchen-Coulomb-Systems miissen stetig

und normierbar sein |25].

e Jhre Ableitungen miissen einem Satz von Randbedingungen geniigen, die
das Verhalten der Wellenfunktion an den Coulombsingularititen und fiir
einen verschwindenden interelektronischen Abstand festlegen. Dort diver-
giert die Coulombwechselwirkung zwischen geladenen Teilchen, wenn sie
sich einander annidhern. Daher muf es eine kompensierende Divergenz in
der Wellenfunktion geben, die als Cusp bezeichnet wird und die durch
die Randbedingungen erzwungen wird. Diese Bedingungen sind als Cusp-

Bedingungen von Kato [25] bekannt.

Da der Bereich im Konfigurationsraum, in dem der Cusp eine Rolle spielt, sehr
klein ist, ist es fiir die Grundzustandsenergie nicht von Bedeutung, wenn die
Wellenfunktion den Cusp-Bedingungen nicht entspricht. Allerdings kann es einen

influf auf das Konvergenzverhalten einer Variationsrechnung geben [26].
Einflull auf das K e halt Y 0 O

Zur Beschreibung des Quantenzustandes des Heliumatoms, wird im Rahmen die-
ser Arbeit auf drei Ansétze zurilickgegriffen: einen Ansatz mit wasserstoffahnlichen
Ein-Teilchen-Orbitalen, einen Hartree-Fock-Ansatz und den Eckart-Ansatz. Der
Konfigurationsmischungsansatz stellt einen wesentlich allgemeineren Ansatz fiir
eine Viel-Teilchen-Wellenfunktion dar. Um die Ableitung der im Rahmen dieser
Arbeit entwickelten Modellstruktur, die Thema des Kapitels 2 sein wird, mog-

lichst allgemein zu halten, wird sie auch fiir einen Konfigurationsmischungsansatz
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formuliert. Neben den direkt verwendeten Ansatzen wird daher auch der Konfi-

gurationsmischungsansatz in den nichsten Kapiteln beschrieben.

1.2.2 Der Variationsansatz mit wasserstoffahnlichen Ein-
Teilchen-Orbitalen

Dieser Ansatz féllt in den Bereich der Anséitze, deren Basis das Modell unab-
hingiger Teilchen (IPM) ist. Man hat hier die Vorstellung, dass jedes Elektron
eines Atoms sich in einem effektiven Potential bewegt, das vom Kern und den
anderen Elektronen erzeugt wird. Seine Ausarbeitung stiitzt sich auf das Ritzsche
Variationsverfahren.

Diese Methode beruht auf dem Ritzschen Theorem [15]. Als Variationsprinzip
gilt hier, dass der Energieerwartungswert des System-Hamilton-Operators H ei-
ner beliebigen Wellenfunktion ¥, die den Standardanforderungen nach Stetigkeit,
Differenzierbarkeit, Eindeutigkeit und Normierbarkeit geniigt, eine obere Schran-
ke fiir die exakte Grundzustandsenergie Ey liefert

(V|H|T)

E = 2 E, | (1.21)

falls der Hamilton-Operator H hermitesch und nach unten beschrinkt ist.

Damit besitzt die stationdre Schrodinger-Gleichung eines quantenmechanischen
Systems

H®,=E,®, (1.22)

einen Satz von zueinander orthogonalen Eigenfunktionen ®,,, die der Vollsténdig-
keitsrelation geniigen und deren korrespondierende Energieeigenwerte FE,, nach
der Grofe geordnet sind

E.<E.,. . (1.23)

Die Idee eines Variationsverfahrens besteht darin, eine physikalisch motivierte
Testfunktion mit freien Parametern W(J)\;), i = 1, N zu formulieren. Die Parame-
ter werden so bestimmt, dass die Testfunktion die Eigenwertgleichung (1.22) so

gut wie moglich erfiillt. Man erhélt dann den Energieerwartungswert fiir diese
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Testfunktion in Abhangigkeit von A;

(T, AN HTA . )
(T|T)

E[T(\,....\y)] = (1.24)

und minimiert mit diesem Ansatz den Energieerwartungswert beziiglich des Hamilton-

Operators. Man bildet

OE
=0 1.25
2y (1.25)
mit der Nebenbedingung
O'F >0 (1.26)
e = '

und erhalt A" und damit den im Hinblick auf die verwendete Testfunktion besten

Zustandsvektor

WP AT (1.27)

Als Testfunktion zur Beschreibung des Heliumgrundzustands wéhlt man das Pro-
dukt zweier normierter Eigenfunktionen des wasserstoffihnlichen Ein-Teilchen--

Hamilton-Operators

U 5T 8) = ol (1) ¢l (T2) (1.28)
5 ~y3
PLT) = ([ e (1.29)

Einsetzen von (1.28) in (1.24) liefert die Ausgangsgleichung zur Minimierung des

Energieerwartungswertes der Wellenfunktion (1.28)

E[U] = E(7) =% - 2+Z + ; (1.30)
Mit (1.25) ergibt sich der optimale Wert fiir den Parameter ,,; zu % Dies
entspricht einer Grundzustandenergie von
27\ > _ ,
E(vopt) = — o) = —2.8477a.u. . (1.31)

Die physikalische Bedeutung des Variationsparameters v entspricht derjenigen

einer effektiven Kernladung. In der Sichtweise dieses Modells bewegt sich jedes
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Elektron also in einem effektiven Coulombpotential

Vel () = — Jopt
, .,

N

welches die abschirmende Wirkung des weiteren Elektrons gemittelt und unab-

hingig vom Abstand des Elektrons vom Kern berticksichtigt.

1.2.3 Das Hartree-Fock-Modell

Ausgangspunkt dieser Methode ist ebenfalls das Modell der unabhingigen Teil-

chen (IPM). Man approximiert also den N-Teilchen- Hamilton-Operator

N N
~ ~ ~ 1 ~ - -
H = Z (tz- + ch(ri)) + 3 Z Vee (T3, T5)
i i j=Liti
o 1 . Zv L |
ti(r) = ~3 VZ o L ben(ri) = — rI.V o Vee(T ) = Ea— (1.32)
7 P J

durch einen effektiven Operator, der nunmehr auf ein Teilchen wirkt,

N

Hepp = (ti+bos(ar) (1.33)
wobel ¢ = (Fi;mg,), i =1,... N. Mit der grundlegenden Idee, dass eine Viel--
Teilchen-Wellenfunktion durch Produkte von Ein-Teilchen-Wellenfunktionen an-
gendhert werden kann, kann die Losung |®) der elektronischen Schrédinger-

Gleichung
H|®) = E|) (1.34)

fiir ein System wechselwirkender Fermionen exakt als Linearkombination unend-

lich vieler Slaterdeterminanten

1 uw(Ql) e uu((Il)
\11(91:927"' 7QN> = \/ﬁ : ) : (135)
ua(qn) - u,(gn)

dargestellt werden. Die Spinorbitale u.(¢;) mit v = {nlmmy}, werden hier als or-

thonormal angenommen. Im Rahmen des Hartree-Fock-Ansatzes beriicksichtigt
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man als Eigenfunktion des Hamilton-Operators (1.33), nur eine Slaterdetermi-
nante, ndmlich diejenige, die den Satz an Spinorbitalen enthalt, die zur dominie-
renden Konfiguration gehoren. Fiir den Grundzustand ist das natiirlich die 1s%-
Konfiguration. Um die Ein-Teilchen-Orbitale zu bestimmen, minimiert man den
Erwartungswert des N-Teilchen-Hamilton-Operators, gemafl dem Variationsprin-
zip von Ritz (1.21), beziiglich einer Slaterdeterminante nach den Ein-Teilchen--
Orbitalen u.(g;) unter der Nebenbedingung, dass die Spinorbitale orthogonal
bleiben sollen. Die Hartree-Fock-Gleichungen ergeben sich aus der Variations-

gleichung zu®

(tA+i’HF)u“/(Q> = E“/ uv’(Q)v 7 =Q,...,V

_ Z / Wi (q) vee (7, 17) u,(q)dq ur(q) . (1.36)

Die N Orbitale, mit den niedrigsten Orbitalenergien, die man durch Losen dieser
Eigenwertgleichung erhélt, bilden einen Satz von besetzten Orbitalen, gehérend
zum HF-Zustand |Wg). Zusétzlich dazu bekommt man noch eine Reihe weiterer
Orbitale mit héheren Orbitalenergien, die als virtuelle oder unbesetzte Spinorbi-
tale bezeichnet werden.

Aus (1.36) ist ersichtlich, dass das Hartree-Fock-Potential aufer dem Target-
kernpotential einen Beitrag enthélt, der sich aus dem direkten Wechselwirkungs-
term und dem Austauschterm zusammensetzt. Der direkte Term beschreibt das
mittlere lokale elektrostatische Potential, welches durch die Ladungsverteilung
> oy ua(g)|* an der Stelle 7 hervorgerufen wird und damit die Kraft, die auf das
Elektron in u.(q) wirkt. Allerdings ist aufgrund der Summation iiber alle A, auch
eine Selbstwechselwirkung des Elektrons im Orbital ., enthalten, die sich mit
dem entsprechenden Term der Austauschwechselwirkung weghebt.

Der Austauschterm hingegen ist nicht lokal, sondern hingt von den Koordina-
ten im ganzen Raum ab. Er ist eine Konsequenz des Pauliprinzips und lakt sich
klassisch nicht interpretieren. Nach dem Pauliprinzip diirfen sich Fermionen mit

der gleichen Spinprojektion nicht im gleichen Raumbereich aufhalten. Damit re-

SHier bedeutet die Integration iiber dg eine Summation iiber die Spinkoordinaten und die
Integration tiber die Ortskoordinaten.
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duziert sich die potentielle Energie aufgrund der abstofenden Coulombwechsel-
wirkung zwischen diesen Elektronen um die Austauschenergie. Dadurch bedingt,
ist das Hartree-Fock-Potential auch fiir Systeme mit einem spinunabhangigen
Hamilton-Operator, wie er hier vorliegt, spinabhéngig.

Nimmt man an, dass innerhalb einer Schale fiir beide Spineinstellungen eines
Elektronenpaars der gleiche Raumanteil der Spinorbitale verwendet wird, ist der
Spin wohldefiniert und eine Eigenfunktion der Projektion des Gesamtspins in
7-Richtung. Damit wird fiir Atome oder Ionen mit geschlossenen Schalen das
Hartree-Fock-Potential spinunabhéngig. Fiir den Helium-Grundzustand zum Bei-
spiel hat man dann, dem Singulettcharakter des Heliumgrundzustands gemal,

mit

X%m}> = 6771?'7712 s (137)

und Ersetzen von ), durch 7 -,

fiir den Heliumgrundzustand ein rein lokales, weiterhin von der Coulombform

> .. in den Hartree-Fock-Gleichungen

abweichendes Hartree-Fock-Potential,

(IZ + 1A/HF) Ul (f) = (7? + @CT(7‘)) Uls (r)
W

+ / Vee (Fy 7 )|u15(17':)|2df'u15(f’) ) (1.38)

Dieses Potential entspricht einem halben Hartree-Potential und ist mit einer

Hartree-Fock-Energie von
Epr = (Vyup|H|Vgr) =2 (uis|f + ter|uts) + (uis]tee|uss) (1.39)

verkntipft.

Die Hartree-Fock-Energie deckt sich allerdings nicht mit der Summe der Orbital-
energien €,, wie man vielleicht zunachst vermuten wiirde, denn in jeder Orbital-
energie €, ist die Wechselwirkungsenergie des Elektrons in u. mit allen anderen
Elektronen in besetzten Orbitalen enthalten und wird daher doppelt gezéhlt.
Trotzdem kann man die Orbitalenergien physikalisch interpretieren. Sie kénnen
mit der Energie in Verbindung gebracht werden, die notwendig ist, um das am

schwichsten gebundenen Orbital zu entfernen, falls man voraussetzt, dass sich
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die restlichen besetzten Orbitale im ionisierten Zustand nicht &ndern, also Relax-

ationseffekte keine Rolle spielen.

Da die Wechselwirkungsterme in (1.36) selbst noch von den zu bestimmenden
Ein-Teilchen-Orbitalen abhidngen, ist zur Bestimmung der Eigenfunktionen und
des Hartree-Fock-Potentials ein Selbstkonsistenz-Verfahren anzusetzen. Details
dazu findet man zum Beispiel bei [15], [16]. In der numerischen Umsetzung gibt

es zwel Moglichkeiten:

1. Man 16st die Hartree-Fock-Gleichungen im Ortsraum numerisch und erhalt
als Resultat den Radialanteil R,;(r) der Ein-Teilchen-Orbitale

Unt(7) = Ry (1) Yo (0, )

in Form tabellierter Datensitze. Dieses Verfahren wurde zum Beispiel von

C. Froese-Fischer angewendet [32].

2. Da es niitzlich ist, analytische Ndherungen an die Ergebnisse der Hartree-
Fock-Rechnungen zu besitzen, entwickelt man das unbekannte Orbital nach
einem geeigneten Satz an Basisfunktionen und formt die Hartree-Fock-
Gleichungen in numerisch zugéngliche algebraische Gleichungen um (Roo-
than-Gleichungen), die mit Hilfe des Variationsverfahrens iterativ gelost
werden. Eine geeignete Basis stellen zum Beispiel Slaterorbitale dar. Die
Ergebnisse dieser Rechnungen sind in Tabellenwerken o6ffentlich verfiighar.
Ein bekanntes Beispiel ist die Zusammenstellung von Clementi und Roetti
[31]. Einzelheiten findet man zum Beispiel bei Roothan [30].

1.2.4 Der Eckart-Ansatz

Der Ansatz fiir den Grundzustand des atomaren Heliums wurde 1930 von Carl
Eckart entwickelt, der hierzu ebenfalls das Ritzsche Variationsverfahren einsetzte.
Beim Eckart-Ansatz wiahlt man als Testfunktion fiir den Helium-Grundzustand
einen zweiparametrigen Ansatz, der aus einer Kombination von zwei Wasserstoff-

Grundzustandswellenfunktionen mit den zu optimierenden Abschirmparametern,
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a und f3, besteht

V5@ 8) = Naslef, (T1) o1, (F2) + 91 (F1) 91 (3)]
A2
@i\q('a = ;eiAét A=a,f
T2
1 8(af)?
Nog = —— c=(o‘—’,).3 : (1.40)
[2(1+ c2)]2 (a+ B)

Man erhélt mit (1.24) einen Ausdruck fiir die Energie als Funktion von a und j

a? +2a Bc? + B2

Elsz((]/,,/f,))) = =2 ((1/+;8) + 9 (1 + 02)
3 2 jl +1 3 }
Tre |l (%1 1)’ " (3 :1)5 0

Die numerische Auswertung von (1.41) beziiglich (1.25) und (1.26) liefert die

Werte «,,, und 3, fiir die der Energieerwartungswert minimal wird

Oopt = 2.14 /30])75 =1.19

Navgpi Bopt 0.53 Copt = 0.88
Ero(aopt, Bopt) = —2.87T5a.u. . (1.42)

Die physikalisch anschauliche Deutung diese Ansatzes geht in die folgende Rich-
tung: man hat hier das Bild eines kernndheren und eines entfernteren Elektrons,
die sich beide in einem abgeschirmten Feld des Kerns bewegen. Die effektive
Kernladung, die das jeweilige Elektron sieht, resultiert aus der Uberlagerung der
Coulombfelder des Kerns und des jeweiligen zweiten Elektrons. Das innere Elek-
tron erfihrt also zusétzlich zur tatsichlichen Kernladung Z = 2 eine abstofende
Coulombkraft durch das sich weiter auken bewegende Elektron, die den Elektron-
Kern-Abstand verkleinert. Als Konsequenz sieht das innere Elektron eine gegen-
iiber der tatsichlichen Kernladung erh6hte Ladung von 2.14. Das dufere Elektron
wird durch das abstokende Feld des inneren Elektrons nach aufen gedriickt und

sieht infolgedessen eine abgeschwichte Kernladung von 1.19.

Die aufgrund der interelektronischen Coulombwechselwirkung erwartete Korre-

lation in der Wellenfunktion zwischen den Orten der beiden Elektronen wird in
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einem Aspekt in dem von Eckart entwickelten Ansatz beriicksichtigt: er enthélt
eine Korrelation der Elektronen-Abstinde vom Kern, dass heifst, die mit diesem
Ansatz berechnetete Wahrscheinlichkeit, die beiden Elektronen gleichzeitig zu
finden, ist um so kleiner, je ndher sie in radialer Richtung beieinander sind. In

dieser Hinsicht geht dieser Ansatz iiber das effektive Ein-Teilchen-Bild hinaus.
Die Energie zur Ablésung eines Elektrons aus dem Heliumatom (erstes Ionisa-
tionspotential) kann man als Differenz der Energie des 1s?- Zustandes und der
Bindungsenergie des nach Ablésung des ersten weiterhin gebundenen zweiten
Elektrons, welches jetzt die volle Kernladung Z = 2 sieht, berechnen zu

IP = Eype(top, Bo) — Fr(Z =2) (1.43)

= 287%au. —2au. =08775au. . (1.44)

Der Energiecigenwert Ey (Z = 2) ist der Energieeigenwert fiir ein wasserstoffihn-
liches Ion

Z2
E.(Z=2) =

T 2n2

Der experimentell bestimmte Wert fiir das erste lonisationspotential [P liegt bei
0.904 a.u..

1.2.5 Der Konfigurationsmischungsansatz

Eine Methode, das Viel-Teilchen-Problem in den Griff zu bekommen, die iiber das
Modell der unabhédngigen Teilchen hinausgeht, besteht darin, die Gesamtwellen-
funktion des Systems definierter Symmetrie als endliche Linearkombinationen von
sogenannten Konfigurationen darzustellen und so Korrelation miteinzuschliefien.
Dieses Verfahren beruht ebenfalls auf dem Ritzschen Variationsprinzip, allerdings
minimiert man den Energieerwartungswert beziiglich des Hamilton-Operators
nun nicht mehr nach den Ein-Teilchen-Orbitalen der Slaterdeterminanten, son-

dern nach den Entwicklungskoeffizienten. Als Ansatz fiir eine CI-Viel-Teilchen-
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Wellenfunktion wahlt man also

B Vv
TG gy) = (G gy) + )Y UG )

BV

+ZZC;% na( @ )+
a,B T,

vV B
ZZ(:Z\I/Z A=o,f...B; R=r,s,...V (1.45)
R A

QILMS|GILMSY =%~ |e3]* = 1. Jede der Konfigurationen

mit der Normierung (
U kann sowohl aus einer als auch aus mehreren Slaterdeterminanten zusammen-
gesetzt sein, die bereits zum richtigen Gesamtdrehimpuls gekoppelt sind. Diese
Slaterdeterminanten kénnen natiirlich sowohl aus besetzten als auch aus virtuel-
len Spinorbitalen konstruiert sein und werden hinsichtlich der angeregten Orbitale
im Vergleich zur Referenzfunktion ¥ durch Indizes charakterisiert. So bezeichnet
U’ eine Konfiguration, in der das Elektron, das sich in der Referenzfunktion im
Orbital u, befunden hat, in das Orbital u, angeregt wurde. Analog dazu gibt es
doppelt-, dreifach-, mehrfach angeregte Konfigurationen, die genau so definiert
sind. Die Summation iiber A erfolgt iiber die in der jeweiligen Konfiguration
besetzten B Orbitale, die auch in der Referenzfunktion besetzt waren. Analog
représentiert der Summationsindex R die Summation iiber die V' virtuellen Or-
bitale.

Wie schon zu Anfang erwidhnt wurde, ergeben sich die Bestimmungsgleichun-
gen fiir die Entwicklungskoeffizienten aus der Anwendung des Ritzschen Variati-
onsprinzips (1.21). Dazu schreibt man die Variationsgleichungen, die man durch
Einsetzen des CI-Ansatzes in das Energiefunktional gewinnt, in ein Eigenwert-

problem um:

DY (WRIH - B9yl =0 A=1,....BiR=1,....V .  (1.46)
R A/

In (1.46) stecken auker der Summation iiber die Konfigurationen natiirlich noch
Summationen iiber Ein-Teilchen-Matrixelemente, die die Handhabung der Be-
rechnung von (1.46) erschweren, denn mit der Anzahl der mitgenommenen Kon-

figurationen steigt der numerische Aufwand. Zudem konvergiert die Entwicklung
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nur langsam [34]|. In der Praxis beschrankt man sich daher hiufig auf die Be-
riicksichtigung von Einfach- und Zweifach-Anregungen oder man versucht die
Konvergenz zu beschleunigen, indem man eine verbesserte Basis einsetzt. Hier
werden zum Beispiel Basis-Ansatze verwendet, die im Radialanteil den interelek-
tronischen Abstand direkt enthalten [35].

Verwendet man als Referenzfunktion (g, - - - , ¢y ) in der Entwicklung eine Hartree-
Fock-Basis, so vereinfachen sich die CI-Gleichungen (1.46) betrichtlich, denn nach
dem Theorem von Brillouin verschwinden die Matrixelemente von direkten Kopp-
lungen zwischen der HF-Referenzfunktion ¥y p und den einfach-angeregten Kon-

figurationen U7,
(Uurp|H|T,) =0 Va,r . (1.47)

Zudem sind alle Matrixelemente zwischen Determinanten gleich Null, die sich
in mehr als zwei Spinorbitalen unterscheiden. Details kénnen zum Beispiel bei

Harris et al. [16] nachgelesen werden.

Als Abschluk dieses kurzen Uberblicks iiber die Konfigurationsmischung als Me-
thode zur Strukturberechnung, wird noch kurz auf den Heliumgrundzustand in

der CI-Entwicklung eingegangnen.

Im atomaren Helium ist N = 2. Falls vor dem Stofs beide Elektronen im Grund-
zustand des Helium-Targets priapariert sind, sind Spin- und Bahn-Drehimpuls im
Grundzustand gleich Null, i.e. J =0, S =0, also L = 0 und M = 0. Die Elek-
tronendrehimpulse miissen infolgedessen den Bedingungen I' = [ und m = —m/
geniigen. Ein Konfigurationsmischungsansatz fiir den Grundzustand des Heliu-

matoms ist daher in der Form
\IID(]((?I(]_)?) = (O\I/ (]1 (]2 +Z n(]nl(]l nln (10) ((]1,@) (1—18)
nn'l

zu konstruieren, wobei fiir eine HF-Basis aufgrund des Theorems von Brillouin
nur Beitrage durch Doppelanregungen eine Rolle spielen: n, n’ # 1. Aufgrund der

Abgeschlossenheit der Schalen und der Wohldefiniertheit des Gesamtspins kann
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man (1.48) nur fiir den Ortsanteil der Spinorbitale formulieren

1)l—m
\DOO — nn
) = 25 S el ¥ Ui
X (“}%’le(rl) pn’lfm(’?) + \/QILITIL(FQ) Ltjn,’lfm(f)l)> . (149)
Werden im einfachsten Fall nur Konfigurationen mit n = n' beriicksichtigt,

nimmt die elektronische Wellenfunktion die folgende Form an

IIIUU Z Cnl Z 9l+ r’nlm(rl)@nl m(72) . (150)

Da hier alle Konfigurationen nur doppelt angeregte Orbitale enthalten, werden die
Indizes, im Sinne einer einfachen Darstellung, nun fortgelassen. Die Ortsanteile

der gebundenen Ein-Teilchen-Orbitale
Pnlm (F) = Rif (T) }/}m(ér> (151)

bilden einen Satz von Funktionen, die den Orthonormalititsbedingungen gentigen

/“pnlm( )‘r’ﬂ'l/ '(?)(ZF: (517,n’5ll’5mm’ . (152)

Hier ist R”™(r) der Radialanteil der Wellenfunktion. Die Indizes Z und n, be-
zeichnen die Kernladungszahl und die Anzahl der gebundenen Elektronen. Die

Gesamtwellenfunktion ist auf 1 normiert

/di_’l /d’FQ\IJOO*(’I;i,TQ) 71,7‘2 Z |Cn[|2 =1 . (153)

1.3 Transferionisation im (H*, He)-Stofisystem

1.3.1 Transferionisation als Prozess

Stokt ein Proton auf ein Heliumatom, so ist ein Vielzahl von Reaktionen moéglich:
Elastische Streuung, Anregung, lonisation und Einfang sowie Kombinationen da-
von, also Prozesse, bei denen nur ein Elektron oder auch beide ihren Zustand

andern konnen. Die Zustandsanderung eines Elektrons kann in einem Schritt,
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durch eine einmalige Wechselwirkung, oder auch in mehreren Schritten, durch
mehrfaches Wechselwirken, erfolgen. Reaktionen in denen beide Elektronen ihren
Zustand andern, erfordern natiirlich die Berticksichtigung von mindestens zwei

Wechselwirkungen.

Im Rahmen dieser Arbeit richtet sich das Augenmerk auf einen Prozess, bei dem
ein solcher Zwei-Elektroneniibergang stattfindet: den Prozess einer Transferioni-
sation. Die Transferionisation, bei der ein Elektron durch das Projektil eingefan-
gen wird und ein Elektron ionisiert wird, bietet Gelegenheit zur Untersuchung
von Korrelationseffekten. Der Grund hierfiir liegt in der Kopplung zweier Prozes-
se, Einfang und Ionisation, die unabhingig oder abhiangig voneinander ablaufen

konnen.

Im Stofgeschehen einer Transferionisation sind mindestens 4 Teilchen involviert.
Dies hat zur Konsequenz, dass man es mit der Komplexitit einer Viel-Teilchen--
Problematik zu tun hat. Eine theoretische Beschreibung kann vor diesem Hinter-

grund nur approximativ sein und bestimmte ausgewdhlte Aspekte betonen.

Zum Beispiel kann man in unterschiedlicher Hinsicht, der Abédngigheit der bei-
den Teiliiberginge voneinander Rechnung tragen. Es gibt zwei Angriffspunkte zu

deren Beriicksichtigung:

e Zum einen die Beschreibung des Targetatoms. So lassen sich Korrelations-

effekte im ungestorten Heliumatom beriicksichtigen.

e Eine weitere Moglichkeit ist die Beschreibung des Ubergangs. Mit der Wahl
der Nidherungen in der T-Matrix lassen sich stofsdynamische Korrelations-

effekte einschliefien.

In einer exakten Beschreibung ist die gesamte Vielfalt an moglichen Reaktionswe-
gen, die zu einer Transferionisation fithren und somit zum Wirkungsquerschnitt
beitragen, bereits implizit enthalten. Uber die Wahl der Herangehensweise kann
man verschiedene Mechanismen erfassen, die sich in Grad und Qualitidt der Ab-
hiangigkeit voneinander unterscheiden. Allerdings enféllt mit der Beschrénkung
auf bestimmte Mechanismen ein wichtiger quantenmechanischer Aspekt: die ko-

hirente Uberlagerung aller Amplituden, die zur Transferionisation beitragen.

Eine Transferionisation, die durch abhédngige Prozesse zustandekommt, kann so-

wohl im Rahmen einer quantenmechanischen Berechnung des T-Matrixelementes
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T;s, als auch in einem klassischen Modell erfasst werden. Will man sie im Rahmen
eines storungstheoretischen Zugangs beschreiben, muss dies in mindestens zweiter

Ordnung erfolgen. So lassen sich stolsdynamische Korrelationseffekte erfassen.

Laufen die beiden Teiliiberginge vergleichsweise unabhingig ab, kénnen sie in
einem Modell erfasst werden, in dem man beide Uberginge getrennt behandelt.
Hier gibt es zum einen das Modell unabhéngiger Teilchen (IPM), das von McGuire
und Weaver |36] entwickelt wurde. Dieses Modell beruht auf einem effektiven Ein-

Teilchen-Bild. Mit den Annahmen, dass

1. die Einschufenergien in einem Bereich liegen, in dem die Stofparameterni-

herung giiltig ist

2. und die elektronische Gesamtstreuwellenfunktion lI!;—Ll als Produkt von Ein-

Teilchen-Wellenfunktionen approximiert werden kann

2
W (R, )~ [ [ er () (1.54)
k=1

und damit alle Wechselwirkungen, die das aktive Elektron erfahrt, durch

effektive Ein-Teilchen-Potentiale genihert werden kénnen
2
H~ E he (1.55)
k=1

ergibt sich die in der Stofparameterniherung berechnete Ubergangsamplitude
als Produkt von Ein-Teilchen-Amplituden. Allerdings werden Korrelationseffekte

komplett vernachléssigt.

Das Modell unabhéngiger Ereignisse (IEM)® wurde von Crothers u. McCarroll

[1] entwickelt. Seine Verwendbarkeit hingt von bestimmten Bedingungen ab:

® Der dominante Beitrag in der Streuung kann iiber die Beriicksichtigung von

zwel Zwischenzustanden beschrieben werden.

o Interferenzterme, die die beiden Ubergiinge miteinander verkoppeln, kénnen

vernachlassigt werden.

6Independent Event Model
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Innerhalb dieses Modells versteht man den Zwei-Elektroneniibergang als suk-
zessive Abfolge von zwei unabhingig voneinander ablaufenden Ubergingen, die
als Ereignisse aufgefasst werden. Fiir jedes einzelne Ereignis wird das nicht am
betrachteten Ubergang teilnehmende Elektron als vollkommen passiv angenom-
men, wahrend das andere, “aktive” Elektron von einem Zustand in einen anderen
wechselt. Im Sinne dieses Bildes ergibt sich die Nettowahrscheinlichkeit P,.; des
Ubergangs als Produkt der Wahrscheinlichkeiten fiir jedes einzelne Ereignis P
und es folgt P,.; = P, - P,. Gibt es mehrere mogliche spezielle Abfolgen, die zum
gleichen Gesamtereignis fithren, werden die Wahrscheinlichkeiten der Subabfolgen
addiert. Die Vorstellung einer sukzessiven Abfolge pragt dem Prozess eine zeitli-
che Ordnung auf: die Ubergiinge laufen in einer bestimmten Reihenfolge ab. Fiir
das Zustandekommen einer Transferionisation gibt es zwei mogliche Abfolgen.
Das erste Ereignis kann entweder eine lonisation oder ein Einfang sein. Durch
die Art des ersten Ereignisses ist das zweite Ereignis festgelegt. Die Nettowahr-
scheinlichkeit fiir die Transferionisation ist die Summe der Wahrscheinlichkeiten

fiir jeden einzelnen Weg, also
Pag=PFPaPan+PnPne - (1.56)

Die Indizes j = I, ¢ der Einzelwahrscheinlichkeiten stehen fiir die Art der Pro-
zesse (¢ Einfang und I lonisation) und die Reihenfolge ihres Auftretens k = 1,2.
Der Term Pry.o zum Beispiel, stellt die Wahrscheinlichkeit fiir einen Einfang nach
erfolgter Ionisation dar. Uber die Beriicksichtigung dieser Reihenfolge lassen sich
zum Teil auch hier in einem sehr geringen Grad stofdynamische Anteile der
Korrelation erfassen, denn man vernachlissigt zum einen die Verkopplung der
Uberginge durch quantenmechanische Interferenz und nimmt lediglich zwei Zwi-

schenzustande mit.

Nach Dunseath und Crothers [3] bestehen die Unterschiede zwischen IEM und
IPM in der unterschiedlichen Bedeutung der Wahrscheinlichkeiten. Im IEM wird
ein Zwei-Elektroneniibergang als eine Sequenz zweier konsekutiver Ereignisse auf-
gefasst, in denen jedes Elektron einen bestimmten Ubergang eingeht. Zum End-
zustand fithren zwei mogliche Ereignisabfolgen. Die Wahrscheinlichkeit eines Tei-
lereignisses bezieht sich auf beide Elektronen. Im IPM hingegen griindet sich die
Wahrscheinlichkeit nicht auf Ereignisse, sondern auf die Wahrscheinlichkeit, dass

irgendeines der beiden Elektronen an einem bestimmten Ubergang teilnimmt. In-
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folgedessen hat man kein zeitliches Bild des Gesamtprozesses. In diesem Sinne ist

die Frage nach Relaxation bedeutungslos.

Da sich das Modell der unabhingigen Ereignisse nicht auf die Darstellung der
Gesamtstreuwellenfunktion als Produktansatz stiitzt, konnen auch Korrelations-
anteile durch eine dementsprechend gewihlte Beschreibung des Targets beriick-
sichtigt werden.

Ein solcher Weg wurde mit dieser Arbeit beschritten und eine Modellstruktur
entwickelt, die den gesamten Ubergang aus der Perspektive des IEM betrachtet.
Eine ausfiihrliche Herleitung der grundlegenden Gleichungen wird in Abschnitt

2.1 gegeben.

Beiden Ansétzen ist gemeinsam, dass der Zwei-Elektroneniibergang in zwei un-
abhingig ablaufende Ein-Teilchen-Uberginge zerlegt wird, die beide getrennt
beschrieben werden. So stellt sich hier die Frage, wie Einfang und Ionisation
angemessen beschrieben werden kénnen. Dies wird im nachfolgenden Abschnitt

zunéchst fiir den Einfang und anschlieffend fiir die Ionisation untersucht.

Der Einfang eines Elektrons in einen gebundenen Zustand des Projektils unter-

liegt den folgenden Bedingungen:

1. Der Einfang eines Elektrons durch das Projektil beinhaltet den Wechsel vom
Targetsystem ins Projektilsystem. Der Energieiibertrag, bezichungsweise
der Betrag des Impulsiibertrags auf das Elektron wihrend des Stofses, muss
daher mindestens so grok sein, dass die Geschwindigkeit des Elektrons im
Laborsystem nach dem Stofs zwischen Projektilgeschwindigkeit nach dem
Stofs und der dazu addierten Entweichgeschwindigkeit aus dem Projektil
liegt

|JP| < |U€| S |7jp + l-;entweich| . (157)

2. Ein Einfangprozess kann dynamisch betrachtet nur auftreten, wenn es in-
nerhalb des Streuprozesses, mindestens zwei Wechselwirkungen zwischen
den beteiligten Partnern gibt, sofern man die Moglichkeit von Abstrah-

lungsprozessen nicht betrachtet.

Den letzten Punkt macht man sich klar, wenn man sich iiberlegt, dass der Im-
pulstibertrag auf das Elektron so geartet sein muss, dass Elektron- und Projek-

tilgeschwindigkeitsvektoren im zeitlichen Mittel in die gleiche Richtung weisen
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und der Bedingung (1.57) geniigen miissen. Dazu muss die {iberschiissige Energie
des Elektrons nach dem Stols abgefiihrt werden. Dies geht, falls die tiberschiissige
Energie nicht durch Abstrahlung oder Absorption innerhalb des Systems (z.B.
Anregung eines Projektilelektrons) verloren wird, nur tiber eine weitere Wech-
selwirkung. Quantenmechanisch gibt es allerdings eine Wahrscheinlichkeit dafiir,
dass das Elektron von vornherein eine Geschwindigkeit mit 0. = @, besitzt, die
natiirlich mit zunehmender Stokgeschwindigkeit abnimmt. In diesem Fall wird ein
Impuls auf einen dritten Koérper iibertragen, so dass man es in der Konsequenz

mit einem Dreikoérpereinfachstreuprozess zu tun hat.

Der Charakter der Einfangprozesse und damit auch die Art sie zu beschrei-
ben, hangt stark von der Relativgeschwindigkeit des Projektils verglichen mit
der Elektronengeschwindigkeit im Target ab. Im Bereich hoher Relativenergien,
also schneller Stofe, wird die Situation vollkommen vom Bezugssystemwechsel
des Elektrons gepragt. Hier kommen namlich die Hauptbeitrage zum Wirkungs-
querschnitt aus Regionen, in denen die Elektronendichte besonders hoch ist. Das
entspricht einem Stofiparameterbereich von einigen Bohrradien. In diesem Bereich
spielt die Streuung zwischen den Kernen keine Rolle und die Relativbewegung der
Kerne kann sehr gut durch eine klassische gerade Bahn angenihert werden. Da
die Impulsverteilung des Elektrons im Grundzustand bei Null maximal ist, ist es
vorstellbar, dass Doppel- oder Mehrfachstreuprozesse gegeniiber Einfachstreupro-
zessen iiberwiegen. Uberdies konnte gezeigt werden, dass fiir ein System von drei
wechselwirkenden Teilchen Beitrdge hoherer Ordnung im Bereich asymptotisch

hoher Stofenergien nicht iiber den Term zweiter Ordnung dominieren [37], [38].

Nahezu alle Berechnungen von Einfangprozessen in diesem Bereich verwenden die
Storungstheorie, denn der Wirkungsquerschnitt ist hier sehr klein und die Wech-
selwirkung zwischen den stofsenden Partnern kann als kleine Stérung aufgefasst
werden. Die Berechnung der Ubergangsmatrix sollte Einfach- und Doppelstreu-
reaktionen beriicksichtigen und ist somit stérungstheoretisch von 2. Ordnung.
Daher stellt die Berechnung des T-Matrixelementes hoherer Ordnung den Aus-
gangspunkt der meisten existierenden Rechnungen dar. Sie unterscheiden sich
dann hinsichtlich der mitgenommenen Zwischenzustinde, der Beschreibung des
Targets und dem T-Operator. In vielen Fillen wird der Einfang mit einem Ansatz

der verzerrten Wellen (CDW™ ) [3], [41], [42] oder mit einer zweiten Bornschen

"Continuum Distorted Wave
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Néherung [38], [39], [40] berechnet.

Fiir niedrige Geschwindigkeiten spielen die dynamischen Bedingungen eine nicht
so grofse Rolle. Verlauft der Stof sehr langsam, so kann das Feld des Projektils die
Elektronenwolke, die zuvor um das Targetzentrum herum liegt, so in Richtung des
Projektils verzerren, dass das Elektron vom Projektil mitgerissen wird. Aufgrund
des relativ grofen Wirkungsquerschnitts und der mit der niedrigen Stokgeschwin-
digkeit verkniipften langen Stofdauer, sind stérungstheoretische Methoden hier
nicht angebracht. Dann behandelt man das gesamte System als Quasimolekiil,
das seinen Zustand adiabatisch an die sich &ndernde Wechselwirkungssituati-
on infolge des variablen Abstandes zwischen den Kernen anpasst und versucht
die Schrédinger-Gleichung direkt zu l6sen: man entwickelt die Gesamtstreuwel-
lenfunktion nach einer notwendigerweise endlichen Basis, die aus zweizentrigen

Orbitalen dieses Quasimolekiils besteht.

Betrachtet man lonisation, so fillt auf, dass die Freisetzung eines Elektrons aus
einem gebundenen Targetzustand, induziert durch ein nacktes Projektil, mindes-
tens ein Drei-Korper-Problem ist. So richtet sich deren Beschreibung nach der
Dominanz der Wechselwirkung im Endkanal, i.e. die Wechselwirkung zwischen
aktivem emittiertem Elektron und den beiden Stofszentren Projektil und verblei-
bendes Targetion. Dementsprechend wird auch die Wellenfunktion des emittierten

Elektrons konstruiert.

Entlang dieses Sachverhalts hat man ein Begriffskonzept entwickelt: bewegt sich
das emittierte Elektron beispielsweise stark unter dem Einflul des Targetfeldes, so
spricht man von einer Ein-Zentren-Target-Emission, spielt eher das Projektilfeld
eine Rolle, von einer Ein-Zentren-Projektil-Emission. Natiirlich gibt es auch den
Fall, dass keines der Felder vernachléissigt werden kann. Dann hat man einen
Zwei-Zentren-Fall. In manchen Naherungen vernachldssigt man sogar jegliche

Coulombwechselwirkung im Endkanal und beschreibt das auslaufende Elektron

als ebene Welle (Null-Zentren-Fall), [43].

Eine Targetionisation, ist entweder unter Beriicksichtigung von Zwei-Zentren-
Effekten zu beschreiben, oder man kann im giinstigen Fall die Tonisation auf eine
Ein-Zentren- oder die Null-Zentren-Emission reduzieren.

Zur Beschreibung von lonisationsprozessen gibt es eine Vielzahl von Modellen,
die man in die bereits genannten Schemata zur Lésung der Schrédinger-Gleichung

aufteilen kann: auch hier existieren perturbative Ansitze, als auch klassische und
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solche, in denen man versucht, die Schréodinger-Gleichung direkt, durch Basissat-

zentwicklung, zu l6sen.

Die Art der Beschreibung einer Ionisation hdngt von der Stiarke der Wechselwir-
kung zwischen den beteiligten Partnern, und damit von ihrer Ladung, der Stof-
energie — denn diese bestimmt die Stofsdauer — und der Energie der auslaufenden

Elektronen ab.

Storungstheoretische Methoden liefern brauchbare Aussagen, zum Beispiel fiir
schnelle Stoke mit leichten, schwach geladenen Projektilionen, da der Einflufs
des Projektils aufgrund der kurzen Stokdauer als kleine Stoérung betrachtet wer-
den kann. Dies gilt sogar schon schon fiir Methoden erster Ordnung (PWBAS |
OBK1° ), deren Ergebnisse allerdings mit einer Berechnung in zweiter Ordnung
(OBK2'" ) verbessert werden kénnen. In beiden Fillen betrachtet man lediglich
Null-Zentren- oder Ein-Zentren-Target-Emission [93], [45]. Spielen Zwei-Zentren-
Effekte eine Rolle, liefern Ansétze gute Ergebnisse, die im Einzugsbereich der
Methode der verzerrten Wellen (Distorted Wave) angesiedelt sind. Hierzu gehé-
ren die CDW-Niherung [51] oder der CDWEIS-Ansatz'! [52]. Im Rahmen der
CDW-Niherung wird die Verzerrung der Wellenfunktion fiir den Eingangs- und
den Endkanal in Form eines Kontinuumfaktors berticksichtigt. Den CDW-EIS-
Ansatz erhilt man hingegen als Naherung des CDW-Ansatzes: die Verzerrung der
Wellenfunktion im Eingangskanal wird in Form einer Eikonalphase beschrieben,
die dem Verhalten des CDW-Kontinuumfaktors fiir asymptotisch grofie Distanzen
entspricht.

Eine solche Situation, in der beide Zentren einen Einfluk auf das auslaufende
Elektron besitzen, tritt im Bereich mittlerer elektronischer Geschwindigkeiten
auf, wenn Projektil- und Elektronengeschwindigkeiten in der gleichen Grofen-
ordnung liegen konnen, ohne dass das Elektron das Einzugsgebiet des Targets

verlassen hat.

Steht die Anwendbarkeit der Stérungstheorie aufgrund von geringerer Stofener-
gie oder zunehmender Ladung, in Frage, kann man entweder klassische Metho-
den, wie CTMC [46], [47], einsetzen oder man versucht die direkte Losung der

Schrédinger-Gleichung mit Hilfe einer Basisentwicklung. Dieses Verfahren wird

8Plane Wave Born Approximation

90Oppenheimer Brinkmann Kramers 1

190ppenheimer Brinkmann Kramers 2

1 Continuum Distorted Wave with Eikonal Initial State
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rumeist im Rahmen der semiklassischen Naherung angewendet. Hier steht man
vor der Situation das Kontinuum in irgend einer Form reprisentieren zu miissen.
In Abschnitt 1.1.1 wurde bereits die Moglichkeit erwidhnt, in die Basis zur Dar-
stellung der Streuwellenfunktion bestimmte relevante Anteile des Kontinuums
durch sogenannte Pseudozustidnde miteinzuschlieken. Hier gibt es sowohl Ein-
([48], [49]) als auch Zwei-Zentren-Entwicklungen [50].

In manchen Féllen wird der Streuprozess auf einen binéiren Stof (BE!%) zwischen
Elektron und Projektil reduziert und der Targetkern verursacht nur die anfangli-
che Impulsverteilung des emittierten Elektrons. Hier ist die “free-electron”™ oder
[Impulsnidherung einzuordnen, in der Effekte des Targetkerns aut den Stols vollig

vernachlassigt werden.

1.3.2 Das Stofisystem

Beim Proton-Helium-Stofssystem sind, wie schon erwdhnt, insgesamt vier Teil-
chen am Stofgeschehen beteiligt. Dem Viel-Teilchen-Charakter, der sich in der
Verkopplung der Bewegungen der Elektronen und der Kerne dufert, begegnet
man mit einer gingigen Strategie: man versucht verkoppelte dynamische Va-
riablen zu entkoppeln. Der Hamilton-Operator separiert dann im Hinblick auf
die entkoppelten Variablen und die zugehorige Eigenfunktion faktorisiert in nur
von den entkoppelten Variablen abhéngige Anteile. Ein Beispiel hierfiir ist der
Ubergang ins Schwerpunktsystem: in sehr guter Niherung kann das Stofsystem
aufgrund fehlender externer Krafteinwirkung als abgeschlossenenes System auf-
gefasst werden. Alle Wechselwirkungen, die im Hamilton-Operator H dieses Stok-
systems auftreten, sind gegeniiber einer Translation des Stofsystems invariant,
dass heift sie hiingen nur von der relativen Lage der Stofssystemkomponenten ab.
Die uniforme Bewegung des Schwerpunkts, die aufgrund ihrer Trivialitdt bereits
bekannt ist und infolgedessen nicht weiter betrachtet werden muss, kann von der

Relativbewegung des Systems getrennt behandelt werden

i How = i

21
2Binary Encounter
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Man erhalt dann

H' = Ty+Ver+H
f{d = Ltel + 1?52 + @ng + @EZT + @elP + /ﬁEQP + Ve - (158)

Sinnvollerweise wird die Relativhewegung der Teilchen auf die atomaren Zentren
bezogen angegeben und hingt daher vom betrachteten Kanal ab. So enthalten
die Operatoren fiir die kinetische Energie der Relativbewegung zunéchst Jacobi-
Koordinaten und reduzierte Massen bezogen auf die Schwerpunkte der atomaren
Zentren der jeweiligen Kandle. Wahrend man fiir die Situation im Eingangskanal,
wenn beide Elektronen noch im Heliumatom gebunden sind, folgende Formulie-

rung findet

. . - 1 1 1
T/V + tel + teg = - AHQ a5 Ar

——A,
20 20 QU

T2 ?

beschreibt man das emittierte Elektron, das sich im Endkanal im Feld des ver-
bleibenden zweifach positiv geladenen Heliumions bewegt. targetzentriert und
man kann die Relativbewegung im Endkanal bezogen auf die Schwerpunkte von
Wasserstoff und HeTangeben

1 1 1

Ty + te, +te, = —=— Ag, AL, —T
T2

P A,
23 2upy

T2
Fiir alle praktischen Zwecke kann man aufgrund des grofsen Massenunterschiedes
zwischen Elektron und Kern davon ausgehen, dass die elektronische Masse die

Lage des Schwerpunkts nicht beeinflufst.

Damit vereinfachen sich die Massenterme und Ortsvektoren zu

mp (mr + 2) mpmy
/1/04 = ~ = I[{[/
mp+my+2  mp4+mp

(mp+1)(my+1) N

s ez !
my + 1
Py = 2 ~ 1
— mr ~
pra = mr +1 -
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mp

ppr = — =
mp 4— 1
- - -
3 -~ mrrr+ri+r =
l%04 = T'p— ; ~ }%
mr —+ 2
7 mrry4+ry  mprp 41 7
£ = —_ ~ i
g my + 1 mp + 1
- -
S S Mmprr 47y S
rmo= N - /=
mr —+ 1
'y = T2 =TT =22
_ - - _ -
'rvp = M —7Tp =8
> 2= 2 == =
¥ = T;—7p §=7;—7p . (1.59)

Die Koordinaten beziehen sich auf ein galileisches Koordinatensystem mit belie-
biger Lage des Ursprungs. ;. Z;, §; sind die Ortsvektoren des j-ten Elektrons
bezogen auf den Ursprung, das Targetatom und das Projektilatom, 7 und 7p
sind die Ortsvektoren der Kerne bezogen auf den Ursprung. Der Index N steht
allgemein fiir nukleonische Variablen, P bezieht sich speziell auf projektilbezo-
gene, T auf targetbezogene und j bezeichnet die elektronischen Variablen. Die

restlichen Bestandteile des Hamilton-Operators (1.58) sind die Operatoren, die

x1

He2+

R
p

Abbildung 1.1: Koordinatensytem des He, H'-Stolsystems
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die potentielle Energie der Bestandteile des Stofssystems abbilden

. Zy
V.. = ——
. |7
. Zp
Ve, P = —75,
Sj
v _ Zp Zq
PT R
. 1 1 1
Uee = > > — 75 e —y (160)
|71 — 7% |55 — 51 |7y — 7|

Die Stofsparameterndherung (siehe 1.1.2) ist im hier untersuchten Energiebereich
in sehr guter Naherung vertretbar: die Trajektorie der nukleonischen Relativbe-

wegung kann als gerade Bahn angegeben werden

S
=y
Il
o

R(t) =b+ it (1.61)
Im Giiltigkeitsbereich der semiklassischen Naherung (SCA) lift sich die internu-
kleare Wechselwirkung mit einer kanonischen Transformation aus dem Hamilton-
Operator entfernen, so dass sich die transformierte Wellenfunktion nur durch
einen Phasenfaktor von der nicht transformierten unterscheidet. Hierbei kann
man den Einfluf der internuklearen Wechselwirkung Vpr(R) durch Multiplikati-
on der Ubergangsamplitude im Stofparameterbild mit einem Phasenfaktor G(b)
beriicksichtigen. Da dieser Weg hier beschritten wird, wird die die internukleare
Wechselwirkung Vpr im Folgenden fortgelassen. Zu 16sen ist also die zeitabhiin-

gige elektronische Schrodinger-Gleichung
(z 0, — H’) [T (t)) =0 (1.62)

mit den Anfangssbedingungen einer aus- beziehungsweise einlaufenden Streuwelle

TH(t) o D (¢) (1.63)
() o A (1.64)

¢ und (P? sind die Losungen der Schrodinger-Gleichung fiir den elektronischen

Anteil der voneinander isolierten atomaren Systeme des Eingangs- und des End-
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kanals

(za[—ﬁ;’) 1B2(t)) = 0 (1.65)

(z'at—f?lg’> @0(1) = 0 . (1.66)

Die Zusammensetzung der Kanal-Hamilton-Operatoren ﬁg’ und ﬁf;’ entspricht
dem elektronischen Anteil der Kanal-Hamilton-Operatoren H, und Hjp, die die
asymptotischen Zustinde des Systems vor und nach dem Stof, |a;) und |3;),
definieren. Sie wird an spéterer Stelle besprochen (1.70), (1.73).

Da die stolparameterabhéngige Formulierung im Giiltigkeitsbereich der semiklas-
sischen Naherung eine sehr gute Ndherung an die rein quantenmechanische For-
mulierung darstellt, und dann stofsparameterabhéngige Formulierung und quan-
tenmechanische Formulierung durch eine Fouriertransformation auseinander her-
vorgehen'?, kann man also aus dem T-Matrixelement 7,5 fiir einen Ubergang

vom Anfangszustand |a;) in einen Endzustand |3y) mit
Tos = (Bl Tas) (1.67)

und ( 1.12) die Ubergangsamplitude
+oo

o) = i [ anw ) (168)

>

gewinnen und umgekehrt!,

Die Zustinde |a;) und [3f) beschreiben die asymptotischen und infolge ihrer

Zeitentwicklung stationiren Zustinde vor und nach dem Ubergang
H* + He(1s*) — H(nglymg) + Het + e . (1.69)

Hier stehen die Indizes i und f jeweils fiir den Satz an Quantenzahlen, der die in-

nere Struktur des Zustands festlegt. Die Zustinde miissen, um dem Pauli-Prinzip

13Siehe Abschnitt (1.1.2) und auch [23].
I Natiirlich gibt es die Ubergangsamplitude auch noch in einer alternativen Formulierung

+oco
ap® =i [ anwom )
Details dazu findet man in Abschnitt 1.1.2.
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zu geniigen, antisymmetrisch gegeniiber einer Vertauschung der Teilchenkoordi-
naten sein. Da der Spinanteil im Grundzustand des Heliumatoms, aus dem der
Ubergang erfolgt, antisymmetrisch ist (S = 0), muss der Ortsanteil der Grund-
zustandswellenfunktion symmetrisch sein. Hier wird angenommen, dass spinab-
hingige Wechselwirkungen withrend des Ubergangs vernachlissigt werden kénnen
und die Symmetrieeigenschaften der Zustinde, die hier als Konsequenz der Uber-

génge bevolkert werden, denen des Anfangszustands entsprechen.

Lange Zeit vor dem StoR sind Projektil A und Target He (1s?) weit voneinander
entfernt. Der asymptotisch ungestérte Zustand im Eingangskanal |a;) in (1.67)
wird dann durch den Hamilton-Operator fiir | E| > |Z;| definiert und geniigt der

stationdren Schrodinger-Gleichung

[;Ta|(yi) = FE|w) (1.70)

-H(y - T‘N"JI_H(L;[

mit
2

Vo= iep - (1.71)

=1

Die zugehorigen Eigenzustinde zu H, haben die Gestalt
|CI/,j> = |[(Q; ('n|l|m1 nglgmg)H600> . (172)

Die Wellenfunktion enthélt die gebundenen elektronischen Zustédnde des Helium-
atoms sowie einen Anteil, der die nukleonische Bewegung mit dem Impuls K,
beschreibt.

Die Situation nach der Streuung sieht folgendermafen aus: das eingefangene Elek-
tron bewegt sich mit dem Proton. Fiir asymptotisch grofse Abstédnde zwischen
den Zentren des Endkanals gilt daher |13;| > |Seqp|. Die Koordinate §,, gibt die
intratomare Position des eingefangenen Elektrons relativ zum Wasserstoftkern
an. Aufgrund dessen kann man die Wechselwirkung zwischen dem eingefange-
nen Elektron und dem Target-Kern in den Stéranteil des Hamiltonoperator mit
einschliefen. Das emittierte Elektron bewegt sich sowohl im Feld von He** als

auch des Projektils. Die Aufteilung des Hamilton-Operators in einen ungestorten
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und einen Storanteil ist in diesem Fall nicht eindeutig. Sie steht und féllt mit der

Stérke der Wechselwirkung.

Aufgrund der vergleichsweise hoheren Ladung des Targetkerns gegeniiber der des
Projektils, die zudem durch das eingefangene Elektron abgeschirmt wird, wird
der Einfluk des Projektilfeldes auf das emittierte Elektron als Storung aufgefasst

und man hat die folgende Aufteilung im Endkanal®®

Hslps) = E|By)
Hy = Ty+Hyf (1.73)

mit

-Vg = 1701}3 + 'IAJQT + 'IAJCC . (174)

Es stellt sich hier die Frage, wie das freie Elektron zu beschreiben ist. Als mogliche

Optionen hat man

e cine Zwei-Zentren-Coulombwellenfunktion, die den Einfluls des Targetteldes
und des Projektilfeldes berticksichtigt,

e cine Ein-Zentren-Coulombwellenfunktion im Targetkontinuum,

e cine Ein-Zentren-Coulombwellenfunktion im Kontinuum des Projektils.

Gemaf der Argumentation zur Aufteilung des Hamilton-Operators im Endkanal,
kann die Wirkung des Projektilfeldes auf das emittierte Elektron vernachlas-
sigt werden und es wird zugunsten einer targetzentrierten Ein-Zentren-Coulomb-
wellenfunktion entschieden. Die Endzustandswellenfunktion enthilt also sowohl
einen Term, der die Relativbewegung der Nukleonen beschreibt, als auch zwei
elektronische Ein-Teilchen-Wellenfunktionen. Hier handelt es sich um einen ge-

bundenen Zustand im atomaren Wasserstoffsystem ® sowie einen Kontinu-

nflfmf
umzustand im Feld des zweifach negativ geladenen Heliumions yj.
e

185y = s (K)o (nplpmp)u) (1.75)

15Der Operator Vg ist, ebenso wie H@, nicht symmetrisch. Eine Symmetrisierung ist auch
nicht notwendig, falls die Zustéinde symmetrisiert sind, da 5(5\(}5|’7>5 = </6’|§T(>g§ vy =
</3|STST05517> = s(BlOly)s. Hier ist S der Symmetrisierungsoperator. Er ist im Zwei-
Teilchenfall S = %(Pu +1) . S ist hermitesch S = ST und es gilt S? = 5.
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Die normierte!d und symmetrisierte Gesamtwellenfunktion kann man fiir groRe

internukleare Zusténde folgendermaken ansetzen

-

(R.3,7,|8;) = (R, 51,12|1€5 (ES) gres s (ngplpmg) o)

1[&3H

|
N

O(nylymy)(51) /\ke(rg) + O(nslymy)(5y) Xz (:fl))
= eiKﬁR\p;’(R,g.@)

mit § = ¥ — ﬁ X =5 + R. Die elektronischen Koordinaten beziehen sich

auf verschiedene Zentren: § bezieht sich auf den Projektilkern und # auf den

Targetkern.

Hier ist ®(nim)(5) = RL'(s) Yim(&,) ein gebundener Wasserstoffzustand und

X/Z??(@ ist ein Streuzustand im Feld des He?-Ion. Beide Zustinde sind in der

iiblichen Form normiert

Xp) = 8(k. — I.)

o (D(nim)|P(n'I'm')) = 0, 010,

® (X

Fiir grofe internukleare Distanzen ist der Uberlapp zwischen Wasserstoffatom!7
®(nim)(¥) = RY (s(T, R)) Vi (&:(7, F))
und elektronischem Streuzustand vernachldssigbar und es gilt
(@(nlm)]g,) =0

Damit ist der gesamte asymptotische Zustand normiert mit

/(]R/dllff]?zqf 5 1,;’f2) \I/f/(é,fl,fg)

) (5(1&3 — IX 5) (kf — ]{‘/ ) nfn’ 5lf[l 5mfmf . (11—6)

1$Hierbei wurde beru(‘,ksmhtlgt7 dass zur Berechnung des Wirkungsquerschnitts (1.13) die

freie Relativhewegung der Nukleonen normiert sein muss geméaf
(00 (|6} (Kyn)) = (2781 8(Ry — Ko)

Details findet man in [10].

17Da die Koordinaten der Anteile der gesamten Wellenfunktion sich auf verschiedene Zentren
beziehen, miissen die intraatomaren Koordinaten der Subsysteme zur Normierung der gesamten
Wellenfunktion auf dasselbe Zentrum bezogen werden.
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Hier steht der Index f fiir den Satz Quantenzahlen, der die innere Struktur des

Zustands beschreibt.

1.4 Bisherige theoretische Untersuchungen

In diesem Abschnitt geht es um eine Bestandsaufnahme der theoretischen Modelle
zur Beschreibung der Transferionisation fiir das betrachtete Stoksystem. Wichtige
Aspekte dabei sind die Beschreibung des Stolprozesses, die Beschreibung des
Targets und die Extraktion der Observablen. Die relevanten Resultate — hier
handelt es sich lediglich um totale Wirkungsquerschnitte werden in Abschnitt
(4.6.3) prasentiert. Man kann die bisherigen Arbeiten zur Transferionisation in

zwei Kategorien einteilen:

e Kategorie I: Beide Prozesse, Einfang und Ionisation, werden abhingig von-
einander beschrieben. Die meisten der Untersuchungen, die zu dieser Kate-
gorie gehoren, konzentrieren sich allerdings nur auf die Beschreibung des ee-
Thomas-Prozesses. Dazu zahlt die historisch bedeutende Pionierarbeit von
L.H. Thomas [21], der die Transferionisation im Rahmen einer klassischen
Betrachtungsweise beschrieben hat, und die Rechnungen von Briggs und
Taulbjerg [71] und McGuire et al. [73], [72], die den ee-Thomas-Beitrag zum
Wirkungsquerschnitt in zweiter Bornscher Niherung abschiitzten. Uber die
Berechnung des ee-Thomas-Beitrags hinaus, gehen die Rechnungen von Ol-
son et al.[535], |56], [62], die einen CTMC-Ansatz anwendeten.

e Kategorie II: Beide Prozesse werden unabhéngig von einander beschrieben.
Sie sind von daher nur in der Lage Beitrage zum Wirkungsquerschnitt zu
erfassen, die durch in guter Ndherung unabhéngige Prozesse zu stande kom-
men. Hierunter fallen die Arbeiten von Crothers und Dunseath im Rahmen
des IEM, [3], als auch diejenigen von Gayet und Salin [67], [68], [69]. Die

Rechnungen der letztgenannten Autoren basieren auf dem IPM-Ansatz.

Leider haben die meisten Autoren lediglich totale Wirkungsquerschnitte berech-
net, differentielle winkelabhéngige Querschnitte gibt es nur im Rahmen der Ar-
beiten von Gayet/Salin [69]'® und McGuire et al. [72].

!8Die von Gayet und Salin berechneten differentiellen Wirkungsquerschnitte werden aller-
dings lediglich in Form des Verhé&ltnisses von Transferionisation zur Summe aus Transferioni-
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Es existiert noch eine Vielzahl anderer Untersuchungen, die sich auf ein ande-
res Stoksystem beziehen und an dieser Stelle teilweise Erwahnung finden sollen.
Die hier angefiihrten quantenmechanischen Rechnungen, die sich nicht nur auf
den ee-Thomas-Beitrag zum Wirkungsquerschnitt beschranken, gehen alle von
der Annahme aus, dass die Ubergénge der Elektronen sich in ihrer Dynamik ge-
genseitig nicht beeinflussen. Stokdynamische Korrelationseffekte werden daher in
keinem der Ansétze beriicksichtigt. Jene zum Untersuchungsgegenstand zu ma-
chen, war erkldrtes Ziel einer Rechnung von Belkic et al. [76]. Sie entwickelten
einen Formalismus, in dem sowohl stof- als auch targetinterne Korrelation mit

eingeschlossen ist: das sogenannte CDW-4body-Model.

Shingal und Lin [64] haben Wirkungsquerschnitte im Bereich niedriger Stokener-
gien fiir eine Transferionisation mit einer gekoppelten Kanalrechnung in einem
semiklassischen Ansatz berechnet, der auf den Annahmen des Modells der un-
abhingigen Teilchen beruht. Allerdings bezogen sich ihre Arbeiten nicht auf das
(H*, He)-Stoksystem. Sie zeigten, dass die korrekte Wahl der Ionisierungsener-
gie in jedem der beiden Uberginge einen grofen Einfluf auf die Richtigkeit der
berechneten totalen Wirkungsquerschnitte hat. Da das effektive Einteilchenpo-
tential des Targetatoms die korrekte Ionisierungsenergie liefert, So werden alle
Einelektroneniibergénge gut beschrieben, denn das effektive Einteilchenpotential
des Targetatoms liefert die korrekte lonisierungsenergie. Die totalen Wirkungs-
querschnitte fiir alle Zweielektroneniiberginge werden allerdings nur dann gut be-
schrieben, wenn man ein solches effektives Potential annimmt, in dem die Energie
fiir die Einfachionisation halb so grof ist wie die Energie fiir die Doppelionisation
von Helium. Mit dieser Wahl wird der Effekt beriicksichtigt, der durch die An-
derung der Abschirmung zwischen den Elektronen infolge des Ubergangs beider

Elektronen entsteht.

sation und Einfacheinfang angegeben,

do't
dfp
deTT doCAP

dop dop
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1.4.1 Klassische Impulsnidherung

Die klassische Impulsniherung wurde 1927 durch L. H. Thomas [21] auf die Trans-
ferionisation angewendet. Er zerlegte den Prozess in zwei aufeinander abfolgende,
quasielastische Stoke unter der Annahme, dass beide Rutherfordstreuungen seien
und untersuchte die Bedingungen unter denen eine sukzessive Abfolge zweier St6-
ke eines Projektils der Masse m,, mit einem Targetatom zu einer Transferonisation

fiithrt.

Thomas ging dazu von der plausiblen Vorstellung aus, dass ein Einfang dann
stattgefunden habe, wenn die Geschwindigkeit des emittierten Elektrons in etwa
der Geschwindigkeit des einlaufenden Projektils entspricht. Mit den Annahmen,
dass die Elektronen im Target in Ruhe und das Elektron-Targetpotential vernach-
lassigbar seien und die Geschwindigkeit des Projektils infolge des Massenunter-
schieds zwischen Elektron und Projektil durch die Streuung an einem Elektron

kaum verdndert werde, liefern Impuls- und Energieerhaltung Bedingungen fiir

den Ablaufmechanismus (siche Abb. 1.2):

1. Im ersten Schritt wird das Projektil am Targetelektron unter einem sehr

kleinen Winkel von fp = mi = 0.55 mrad relativ zur Einflugrichtung
P
des Projektils gestreut, wobei das Elektron eine Geschwindigkeit von /2 v

erhilt und in einem Winkel von ¢, = 45° emittiert wird.

2. Im zweiten Schritt wird das emittierte Elektron am zweiten Targetelektron
gestreut. Eines der beiden Elektronen verldkt das Target unter einem Win-
kel von #. = 90° relativ zur Projektilflugrichtung, das andere unter einem
Winkel von 0°. Beide Elektronen laufen mit dem Geschwindigkeitsbetrag

|U| aus.

Den Wirkungsquerschnitt erhélt man mit der Annahme einer homogenen Vertei-

lung des Elektrons im charakteristischen Abstand ry um den Targetkern zu

I~

W 4 o [ Zp)\?
Ope = A N (N —1)a (—P> ot (1.77)
PTarget ds 3 To

3

Hier ist dW die Gesamtwahrscheinlichkeit fiir den jeweiligen Doppelstreuprozess,
Prarger ist die Targetdichte, also die Anzahl an Targetatomen pro Volumenele-

ment, ds ist die Targetschichtdicke, N die Anzahl der Elektronen pro Targe-
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tatom. Fiir den charakteristischen Abstand ry nahm Thomas den Bohrradius

fiir wasserstoftfahnliche Atome ry = % an. Die Gesamtwahrscheinlichkeit dW
ergibt sich aus dem Produkt der Wahrscheinlichkeiten fiir die beiden Rutherford-
Einzelstreuprozesse, sowie aus den Bedingungen, die aus der Verkniipfung der

beiden Streuprozesse resultieren.

Eine methodisch &hnliche Rechnung, die ebenfalls die klassische Impulsndherung
anwendet, stammt von Bates und Mapleton [57]. Sie gingen jedoch von einer etwas
anderen Verteilung der Elektronen um den Targetkern aus: sie ersetzten die Del-
tafunktion in der Radialverteilung um den Kern durch die klassisch korrekte Ver-
teilung und erhielten fiir den Proton-Helium-Stof anstelle der v~!'-Abhéngigkeit
eine v~?-Abhingigkeit des Wirkungsquerschnitts von der Stofgeschwindigkeit.
Dieser Sachverhalt deutet eine Sensitivitat der klassischen Berechnung von der

verwendeten Anfangsverteilung der Elektronen im Target an.

1.4.2 Classical Trajectory Monte Carlo (CTMC)

Die Classical Trajectory Monte Carlo-Methode (CTMC) stellt eine vollstindig
klassische Methode zur Beschreibung von quantenmechanischen Systemen zur
Verfiigung. Genau darin begriindet liegen ihre Vor- und Nachteile. Positiv ins
Gewicht fillt zum Beispiel ihr groker Anwendungsbereich: genau dann, wenn sto-
rungstheoretische Methoden versagen und Close-Coupling-Methoden aufgrund
der Unvollstandigkeit der Basis zu aufwendig werden, kann die CTMC-Methode

Abbildung 1.2: Der ee-Thomas-Prozess
v 7 /2/’ p
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eingesetzt werden. Zudem ist sie als klassisches Verfahren recht anschaulich.
Samtliche Erhaltungsatze werden erfiillt, die Dynamik wird, wenn auch klassisch,
exakt behandelt und man kann alle Umladungen eines Stofisystems gleichzeitig
berechnen. Auf der anderen Seite steht natiirlich das Festhalten am klassischen
Bahnbegriff: an einem Teilchen, das zu jedem Zeitpunkt einen festen Impuls und
eine feste Energie hat und der damit einhergehenden Vernachlassigung der quan-
tenmechanischen Vielteilchenaspekte der Wellenfunktion. Ein Problem ist zum
Beispiel die Instabilitét der klassischen Mehrelektronenatome. Diese Instabilitit
resultiert aus der Moglichkeit intraatomarer Stofse zwischen den Elektronen, die
zur Autoionisation fithren kénnen. Um dem Rechnung zu tragen, wird in den mei-
sten Fallen die Elektron-Elektron-Wechselwirkung entweder vernachlassigt oder
so beriicksichtigt (effektive Ladungen, Modellpotential, etc.), dass keine Autoioni-
sation auftreten kann. Die Orts- und Impulsverteilung der quantenmechanischen
Aspekte des Anfangszustandes wird in der CTMC-Methode durch eine grofes
Ensemble von Elektronenkonfigurationen mit klassischen Umlaufbahnen repri-
sentiert. Diese klassischen Orbits gewinnt man als Losung der Keplergleichung,
unter der Nebenbedingung, dass die Hamilton-Funktion H der Gesamtenergie des
Systems entspricht. Man erhélt die Phasenraumtrajektorie des Teilchens aus der
direkten numerischen Integration der klassischen Bewegungsgleichungen in der

Hamiltonschen Formulierung fiir zufillig ausgewihlte Randbedingungen'®.

Insgesamt gliedert sich eine CTMC-Rechnung in drei Schritte:

1. die Initialisierung des quantenmechanischen Anfangszustandes des Targets
als mikrokanonische Phasenraumverteilung und die Initialisierung des Pro-
jektils,

2. die Integration der klassischen Bewegungsgleichungen,

3. die Untersuchung der asymptotischen Trajektorien zur Diagnose des End-

zustandes und die Berechnung der Observablen.

Die Berechnung von totalen und von differentiellen Wirkungsquerschnitten fiir

das Proton-Helium-Stofisystem mit dem CTMC-Ansatz wurde von Olson et al.

19Giehe auch Abschnitt (1.1.2).
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durchgefiihrt [55], [56], [62]. Die Autoren losen die Hamiltonschen Bewegungs-
gleichungen fiir das Vier-Korper-Stoksystem, das aus dem einlaufenden Projek-
til, dem Targetkern und den beiden Elektronen besteht. Die Gleichungen wer-
den fiir sehr viele verschiedene Anfangsbedingungen numerisch gel6st, in denen
Stokparameter, die Relativgeschwindigkeit des Projektils relativ zum Target, die
Ortsvektoren und die Impulse der Elektronen spezifiziert werden. Fiir jeden Satz
an Anfangsbedingungen berechnet man die klassischen Trajektorien der Kerne
iiber die ganze Bandbreite der internuklearen Distanzen hinweg, i.e. fiir groke

internukleare Abstédnde vor und nach dem Stof bis hin zur grékten Anndherung.

In den verschiedenen Verdffentlichungen von Olson et al. werden verschiedene
Wege beschritten, die in der Targetbeschreibung, speziell in der Behandlung der

interelektronischen Wechselwirkung, differieren.

Im ersten Ansatztyp — es handelt sich um eine Variante des sogenannten nCTMC-
Ansatzes, der in [55], [56] eingefithrt wurde — wird die Wechselwirkung der Elek-
tronen explizit beriicksichtigt. Dem Problem der Autoionisation begegnen Olson
et al. mit der Methode von Kirschbaum und Wilets [61], die um den Kollaps des
“klassischen” Atoms zu verhindern, die Heisenbergsche Unschirferelation verwen-
den. Zu den Coulombwechselwirkungspotentialen wird ein zusétzliches Potential
addiert, dessen Form durch die Heisenbergsche Unschérferelation motiviert ist.
Dieses Potential sorgt dafiir, dass unerlaubte Bereiche des Phasenraumes von den

Elektronen nicht eingenommen werden.

In einer weiteren Variante?? wird die Elektron-Elektron-Wechselwirkung durch
ein dynamisch verdnderliches Effektivpotential approximiert. Dieser unter dem
Namen dynamical-screening-CTMC-Methode (ACTMC) eingefiihrte Weg erlaubt
es, die Stiarke der Abschirmung auf die physikalische Situation abzustimmen,
da die effektive Wechselwirkung zwischen Target und Elektron vom verdnderli-
chen Abstand zwischen zweitem Elektron und Target abhangt. So schlielst man
Response-Effekte in den Ansatz mit ein. In der Version, die von Olson et al. ent-
wickelt wurde, wird das verdnderliche Abschirmpotential, wenn das Elektron den
gebundenen Zustand des Targets verldft, ab- und die vollstindigen Potentiale

eingeschaltet.

Was die Beschreibung des Targetatoms anbetrifft, kann, da die interelektroni-

sche Wechselwirkung mit beriicksichtigt wird, fiir die Ladung des Targetatoms

20Die Ergebnisse dieses Ansatzes findet man in der Dissertation von V. Mergel [62].
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die tatsdchliche Ladung anstelle einer effektiven verwendet werden und eine Bin-
dungsenergie von 0.903 a.u., die die potentielle Energie aufgrund der Elektron-
Elektron-Wechselwirkung beinhaltet.

Wihrend des Stofkes wird die Bewegung der Stofspartikel ausgehend von der

Hamilton-Funktion des Stofssystems

Ky Kb ZpZr ~~(K. Zr Z 1
-1 P Lr T+Z<4—l—£>+— (1.78)

C 2myp 2mp R

mit den Impulsen des Targets Ky, des Projektils A'p und der Elektronen k.,
durch direkte numerische Integration der Hamiltonschen Bewegungsgleichungen

berechnet.

Die Analyse der elektronischen Zustédnde nach dem Stof liefert den Wirkungs-
querschnitt. Um die abschliefende statistische Auswertung der Verteilung der
elektronischen Endzustinde aussagekriftig zu gestalten, muss ein grokes Ensem-
ble an Trajektorien der Berechnung zugrundegelegt werden: Olson et al. werte-
ten zwischen 5000 und 10000 Trajektorien aus und berechneten damit den tota-
len Wirkungsquerschnitt fiir verschiedene Stofenergien fiir das System Proton-

Helium.

1.4.3 Das Modell unabhingiger Teilchen (IPM)

Das Modell unabhéngiger Teilchen basiert auf den Annahmen, jedes Elektron des
Grundzustands bewege sich unter dem Einfluk eines zentralen effektiven Poten-
tials und der gendherte Hamilton-Operator sei in Bezug auf die elektronischen
Koordinaten separierbar. Im Rahmen der Stofkparameterndherung, geméf der die

Relativbewegung der Kerne einem klassischen geraden Pfad folgt

- = -

Rbt)y=b+0t 70=0 |, (1.79)

kann die elektronische Wellenfunktion infolgedessen als Produkt von Ein-Teilchen-
Spinorbitalen (1.54) dargestellt werden. Der Ortsanteil der Ein-Teilchen-Orbitale

61



geniigt der zeitabhidngigen Schréodinger-Gleichung

i00(F,t) = hab(7t)
. . Z
h = te—f—i-{):{f(x) : (1.80)

die auf verschiedenen Wegen gelost werden kann. Somit zerfillt die Amplitude fiir
den Ubergang vom Zustand « in den Zustand 3 in ein Produkt von Ein-Teilchen-

Amplituden fiir einen Ubergang aus dem Grundzustand des Heliumatoms

= = =,

Aup(D) = gy 5, (D) an,p, (D) a1 =ay . (1.81)

Gleichung (1.81) beriicksichtigt nur den Ortsanteil der Wellenfunktion, der in
diesem Fall symmetrisch ist. Der Ubergang eines Elektrons bleibt im Rahmen
dieser Annahmen ohne Einflul auf das passive Elektron und wird auch nicht von
diesem beeinflusst. Den Wirkungsquerschnitt fiir eine Transferionisation gewinnt
man mit (1.81) dann auf der Basis der Ein-Teilchen-Wahrscheinlichkeiten fiir

Tonisation P, = |a;y,|? und Einfang P.,, = |a..,[|* 7u

ooy = 2r / i, / 2 ey (B)]2 [aion (b, F )P bl (1.82)
0

falls andere Kanile vernachlédssigt werden [66].

Das Modell der unabhingigen Elektronen wurde von A. Salin und R. Gayet auf
die Transferionisation angewandt [67], [68]. Sie berechneten den differentiellen
Wirkungsquerschnitt fiir Streuung des Projektils in den Rauminkel €2, um die
Richtung (¢,, ©,) [69], die sich aus der Fouriertransformierten der Ubergangs-

amplituden fiir die Transferionisation a.;(b, l%;) = a.(b) a;(b, EE)bQi” 7u

2

aO' 8 m; - i -
o= 2L [ dk, |Tos(7f, k) |? 1.83
ol = 2 [k ) | (183)
m2v? [ . ) - — 2 ;
= 2 4p 5 /dl{:e /ac,-(b,k‘e)c_l"bbdb cnp=m,v0, (1.84)
PR . , ,

(im Laborsystem) gewinnen lésst, wobei 5 der Impulsiibertrag senkrecht zur Ein-
ZpZry

v

gangsrichtung ist. Der Phasenfaktor ** mit v =

beriicksichtigt die inter-
nukleare Wechselwirkung. In Konsistenz mit dem IPM-Ansatz wird der Helium-

grundzustand auf der Basis von Hartree-Fock beschrieben; die Autoren verwen-
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deten eine Funktion von Clementi und Roetti [31].

Gayet und Salin gehen die Berechnung der Ein-Teilchen-Amplituden mit etablier-
ten storungstheoretischen Methoden an: die Einfangsamplitude wird im Rahmen
der CDW-Niherung gewonnen, die lonisationsamplitude in erster Bornscher Na-
herung.

Als Spezialfall eines DWBA-Ansatzes, beriicksichtigt die CDW-Amplitude der
Natur des Einfangprozesses geméf Beitrdge hoherer Ordnung der Stérungstheo-
rie. Fiir einen Ubergang aus dem Zustand ¢%(Z,¢) in einen Zustand é?(é’, t) hat

die Ubergangsamplitude in Prior-Formulierung die Gestalt

(L/i@fa = ’[j/dt(d,,‘_h;a — Uy

Hierbei wurde der Storanteil u,, in den ungestorten Anteil des Hamilton-Operators

i (1.85)

mit aufgenommen. Obige Formulierung (1.85) ist nur zuléssig, falls die durch den

Storanteil u,, verzerrte Wellenfunktion y¢* der Bedingung
; Wit oty s vty =
Lim @y e P INGT) = Lim (UT\§ ) = 0 (1.86)

gentigt. Hier driickt sich die Forderung aus, nur solche Storanteile in der verzerr-
ten Wellenfunktion zu beriicksichtigen, die nicht zu einem Ubergang fithren. Die
Langreichweitigkeit der Coulombwechselwirkung dufert sich in einer Verzerrung
der asymptotischen Anfangs- und Endzustinde ¢$ (7, ¢) und (,b? (r,t), die in den

Randbedingungen beriicksichtigt wird

G B S L

t—oc
T (Zp —1 |
o= ZrZe =l
v '
o (2 g A7 1) i
O U B A GHRC
Zp(Zy —1
o= ZeWm D p g (1.87)
K

Da nach dem Einfang des Elektrons das Projektil nunmehr neutral ist und somit
73 gleich Null ist, entfdllt im Endkanal 8 der verzerrende Effekt auf die asymp-
totischen Zustande fiir das vorliegende Stofssystem. Der Vekor i lokalisiert den

Ort des Elektrons relativ zum Ursprung des Bezugskoordinatensystems. In der
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Regel wihlt man hier den Mittelpunkt der internuklearen Verbindungslinie. Da
die elektronischen Koordinaten in den Eigenzustanden der stationdren atoma-
ren Subsysteme auf die atomaren Zentren bezogen angegeben werden, enthalten
die asymptotischen Wellenfunktionen neben den Eigenzustidnden der Subsysteme
im Eingangs- und im Endkanal ¢¢ (%) und p?(é’) Translationsfaktoren, die den

Einflufs durch die zuséitzliche Bewegung der atomaren Zentren berticksichtigen

GAit) = Qi(F)e e
= Larr Leiga
o = §vr+§v +€t
/3 g /3 —1
SFY = e
1,, 1,
s = —;vr—i—gvt—i—eft . (1.88)

Die durch den zusitzlich mitgenommenen Storanteil verzerrte Wellenfunktion

Y$t wird durch die Schrédinger-Gleichung
(Hj’”’ - i@t) ) = 0, HPYW =t tua+u, . (1.89)
definiert zu
Xt = (i t) LE (8, t)
+ /=2 7 ZP iZpZ1 In(v R—v% t) ~ZP . =
L7 (5t) = N(—)e' > F(i—,1,ivs+ 73 (1.90)
v v

und erfiillt natiirlich die Randbedingungen des Systems (1.87). Die CDW-Nih-

erung ergibt sich aus dem speziellen Ansatz

b= (7 ) s WO (7 ) = AP (7 —(7

V() G TR E) = (P ) Ly () (1.91)
fiir die Gesamtstreuwellenfunktion ¢~ (7, t). Einsetzen in (1.80), liefert eine Be-

stimmungsgleichung fiir den Anteil L7 (#,¢). Man wihlt L7 (Z,t) so, dass ledig-

lich ein Teil der kinetischen Energie der Elektronen als Stéranteil (v, — u,) iibrig
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bleibt, so dass gilt

VA Zp. > A

L;(7,t) = N( 1‘) eI B In(v Rk ’)F(iTT, 1, ive +77)
(va —ua)\§ T (7 1) = 7OV T ) VLT (3,1)
(B —id) ) (0 = 0, HPY =it
TR = efEe ™ (1.92)

Die asymptotischen Wellenfunktionen enthalten jetzt einen gebundenen Anteil
und einen Kontinuumanteil, so dass Effekte zweiter Ordnung wie die Ankopplung
der elektronischen Zwischenzustinde an das Kontinuum in der Ubergangsampli-
tude mit eingeschlossen sind. Die Gesamtamplitude fiir den Einfang nimmt dann

die nachstehende Form an

- Z’ Z
aas(b) = iN(=F)N(==) (bv) Q”’/dt/dre i+ =)0 g0 -
v
of — 3+ Z = B/ - Z . N
Sy = S OFGT L i 4 TH VG @)V FGEE L v +79)
v
Zk Z—k Z
N(=) = e T(1—i=); k=PT . (1.93)
v v

Die Ladung Z}. entspricht der effektiven Ladung des Targets, die das aktive Elek-

tron sieht. Die Autoren Gayet unfd Salin setzen hierfiir an

o=

Zp = (=2n}€) (1.94)

Hier entspricht n; der Hauptquantenzahl des aktiven Elektrons im Anfangszu-

stand und ¢; seiner Orbitalenergie.

Zur Beschreibung des Ionisationsprozesses ist in erster Bornscher Niherung das

T-Matrixelement
T = (1676 (1.95)

zu berechnen. Hier ist Xz ein Kontinuumzustand, der das mit einem Impuls
]?c emittierte Elektron beschreibt und ¢ ist der Impulsiibertrag des Projektils.
Die numerische Integration der Schrodingergleichung liefert fiir ein Elektron im

Feld des effektiven Targetpotentials Vﬁff(r) die gebundenen Anfangs- und die
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Kontinuum-Endzustinde. Zwei-Zentreneffekte werden vernachlissigt. Als effekti-
ves Targetpotential Vﬁff(r) verwenden Gayet und Salin einen analytischen Fit an
das Hartree-Fock-Potential. Um die stofparameterabhingige Ubergangsamplitu-
de zu erhalten, ist eine Fouriertransformation zu berechnen, die sich nach Integra-
tion iiber den winkelabhidngigen Anteil des senkrechten Anteils des Impulsiiber-
trags auf eine Hankeltransformation reduziert. Da fiir kleine Stofenergien oder
grofse Ladungen der storungstheoretische Ansatz in Frage gestellt sein konnte,
berechneten die Autoren die lonisationsamplitude fiir eine Einschussenergie von
400 keV mit einer nichtstorungstheoretischen Methode, die auf einer targetzen-
trierten Multipol-Entwicklung (MEDOC)? beruht. Dazu wurde die Ein-Teilchen-
Wellenfunktion (7, t) nach Kugelflichenfunktionen um das Target entwickelt.
Nach Einsetzen dieses Ansatzes in die zeitabhangige Schrodinger-Gleichung (1.80)
erhilt man so einen Satz von gekoppelten Differentialgleichungen, die von Gayet
und Salin numerisch mit Hilfe der Methode der finiten Differenzen gelost wer-
den. Ein Vergleich der Ergebnisse fiir die totalen Querschnitte zeigt, dass bei
Beriicksichtigung der Partialwellen [ = 0 und [ = 1 Differenzen zwischen dem
storungstheoretisch berechneten und dem mit MEDOC berechneten Wert auftre-

ten.

Ein etwas kritischerer Punkt bleibt zu erwdhnen: die Wahl der Bindungsenergien.
Als elektronische Bindungsenergie wurde fiir jeden Ubergang die Hartree-Fock-
Orbitalenergie gewihlt, die -0.9042 a.u. betragt. In der Summe macht das eine
Grundzustandsenergie von etwas mehr als 1.8 a.u.. Der experimentelle Wert liegt
jedoch bei 2.904 a.u. und wird damit zweifelsohne unterschitzt. Zudem ist zu
iiberpriifen, ob die Beriicksichtigung von lediglich insgesamt 4 Partialwellen, im

Fall der Bornschen Nédherung befriedigende Ergebnisse liefern kann.

1.4.4 Das Modell unabhingiger Ereignisse (IEM)

Von Dunseath und Crothers [3] wurde die Transferionisation im Independent
Event Model-Ansatz (IEM), der auch von ihnen entwickelt wurde, beschrieben.
Dazu wird der Ubergang entsprechend dem physikalischen Bild eines Zwei-Schritt-

Ubergangs, der iiber einen Zwischenzustand verlauft, in eine sukzessive Folge von

2IMultipol Expansion Defined on One Centre
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Subereignissen zerlegt:

HY +Hej;» - He'

/7’11 l] ma

— He"

‘nilimy

2 —
+ Hnngmg — He * + Hls + €L

+ e —

In diesem Modell ergibt sich der totale Wirkungsquerschnitt zu
va=27 [ b (Pa®) Poa® + Pal®) Pac) . (199
0

Dann sind die Ubergangswahrscheinlichkeiten P(g) fiir jedes Subereignis einer
Abfolge die Quadrate der Ubergangsamplituden und man hat

- -

e fiir den Einfang P(b) = |a(b) |?

e und fiir die Ionisation integriert {iber die Endimpulse des emittierten Elek-

trons P(b) = | Ak | a(b, k) |2 .

Crothers und Dunseath berechnen die Ubergangsamplituden fiir alle Subereig-
nisse als Fouriertransformierte der T-Matrixelemente im Rahmen der CDW-
Néherung. Die Zwischenzusténde in (1.97) enthalten lediglich gebundene Zustin-
de, deren Beschreibung mit normierten wasserstoffihnlichen Wellenfunktionen
erfolgen kann, und den Kontinuumzustand des emittierten Elektrons, der in die-

sem Ansatz als targetzentrierter Einzentrenzustand beschrieben wird.

Die vollstandige CDW-Formulierung fiir das Vier-Kérper-Problem ist kompliziert,
da sie die Wechselwirkungsterme aller Teilchen untereinander enthilt. Daher ver-
nachlissigen Dunseath und Crothers im ersten Ubergang sowohl die Wechselwir-
kung des Projektils mit dem passiven Elektron, als auch die Elektron-Elektron-
Wechselwirkung, nehmen allerdings die Verzerrung durch die Wechselwirkung des

Projektils mit dem aktiven Elektron mit.

Um den Effekt elektronischer Korrelation im ungestorten Target explizit in der
Targetbeschreibung miteinzuschliefen, wird der Heliumgrundzustand mit einer

Wellenfunktion beschrieben, die von Pluvinage [74] 1950 angegeben wurde zu

(2, 7)) = (k) o(@) o(8) X (ki 212)

- 1
(kiz) = e Ry (1 + oA 2,271]1',17) : (1.97)
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Sie erfiillt sogar die Cusp-Bedingungen und erfasst {iber den interelektronischen
Abstand x5 Korrelation innerhalb des Targets. Die Art der eingearbeiteten Nahe-
rungen reduziert im ersten Ubergang allerdings die Rolle des passiven Elektrons
jeweils auf die Bereitstellung eben jener Korrelation. Im zweiten Ubergang wird
die Anwesenheit des passiven Elektrons nur noch im Rahmen eines effektiven
Ein-Teilchen-Modells berticksichtigt.

Die Auswertung der totalen Wirkungsquerschnitte (1.96) erfordert aufwendige
und komplizierte Berechnungen. Die Integrationen, die in den Wahrscheinlich-
keitsamplituden stecken, werden numerisch ausgefithrt. Allein in der Berechnung
von P; stecken 6 Integrationen. Crothers und Dunseath berechneten mit die-
sem Modellansatz eine Reihe von totalen Wirkungsquerschnitten als Funktion
der Stobenergien, und zwar fiir das (H™, He)- und das (He*T, He)-Stobsystem.

1.4.5 Die zweite Bornsche Niherung

Um eine quantenmechanische Beschreibung des dem ee-Thomas-Mechanismus
(1.2) entsprechenden Ubergangs im Bereich hoher Stofgeschwindigkeiten zu ge-
ben, haben Briggs und Taulbjerg [71], die Transferionisation in zweiter Bornscher
Naherung berechnet. In diesem Bereich ist die Stofparameterndherung anwend-
bar und man hat fiir das Matrixelement zweiter Ordnung fiir einen Stofs eines

nackten Projektils mit einem Zwei-Elektronen-Target

/ C"SDS 7 _ N e Bivr ~ 17 o \
Afl. )y = —i dt((IDf Vi o Vo |2F) (1.98)
, '1
Jo (Fot; 7, 1) = . . 1.99
Jo(T t; 7, 1) o~ H i (1.99)

Weitere Naherungen machen die Berechnung von (1.98) handhabbar:

e Propagation des Zwischenzustandes durch Greensfunktion eines freien Teil-

chens

1
0, — (fel + tA@) + iy

Galtiots) & o7 17,7 (1.100)

e Vernachlissigung der Austauschwechselwirkung
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e Beschreibung des Heliumgrundzustandes im effektiven Ein-Teilchen-Bild
(1, 7, t) = () (7 )e ™2 (1.101)

e Beschreibung des emittierten Elektrons als ebene Welle unter Vernachlas-
sigung der verzerrenden Effekte durch die Projektil- und Targetwechselwir-

kung,

so dass,

gDs
B

A% (b) ~ _/1:/dt<q)§|@ee!70ﬁelP|q)?> . (1.102)

Zusatzlich dazu ist, um die Integrationen ausfiihren zu kénnen, die Anwendung
verschiedener weiterer Naherungen notwendig, die unter dem Namen Peaking Na-
herung bekannt sind und im wesentlichen die gegeniiber der Projektilgeschwin-
digkeit vernachlassighar kleinen Geschwindigkeiten der gebundenen Elektronen
ausnutzen. Die Asymptotik des totalen Wirkungsquerschnitts fiir v — o0 er-

gibt sich damit zu

2 72 75, 73

_ (1.103)
Zp + 22 Zy '

Es gibt eine dhnliche Berechnung des Beitrags zweiter Ordnung zum Transferio-
nisationsquerschnitt von McGuire et al. [?], [72], die sich in ein paar Aspekten

von dem Briggs/Taulbjerg-Ansatz unterscheidet:

e Der Austauschterm wird beriicksichtigt.

e Etwas andere Peaking Naherungen werden angesetzt.

Um die Peaking Ndherungen, die es erméglichen, das Matrixelement in analytisch
geschlossenener Form darstellen zu kénnen, zu iiberpriifen, haben die Autoren
das T-Matrixelement ebenfalls numerisch berechnet. Hier zeigte sich, dass die
verwendeten Peaking Ndherungen zu Fehlern in der Form und der Lage des Peaks

in den differentiellen Wirkungsquerschnitten fiihrt.

Ein Ergebnis der Rechnungen ist die Prognose verschiedener Strukturen, die als

Folge der Heisenbergschen Unschéarferelation und der Vernachléssigung der elek-
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tronischen Anfangsimpulse in den klassischen Rechnungen auftreten. In der quan-
tenmechanischen Berechnung bleibt im Zwischenzustand die Gesamtenergie in-
folge der Heisenbergschen Unschérferelation nicht unbedingt erhalten. Hier gibt
es eine Propagation des Elektrons in Zwischenzustande, die die Energieerhaltung
im Rahmen der Energie-Zeit-Unschérfe verletzen. Fordert man nur die Erhaltung
der Gesamtenergie und des Gesamtimpulses, so liefert die Kombination der Er-
haltungssitze eine Gleichung fiir die Lage des Thomas-Peaks. Die Struktur, die
sich daraus ergibt, wird als kinematische Erhohung zweiter Ordnung (kinematic
ridge) bezeichnet. Die Breite dieser Erhohung ergibt sich aus der Impulsverteilung
der Elektronen im Target. Die Bergkammstruktur entsteht durch die Anwesenheit
des Targetkerns, der sich im Gegensatz zu der Annahme der klassischen Thomas-
Rechnung nicht darauf beschrinkt, die Elektronen zu lokalisieren, so dass die

Beitrige »um Wirkungsquerschnitt an den Stellen

{+Fk =—ARKr=0 (1.104)
und
Fe? — 2
C()S(@C) = gk—(;@ (1105)

erhoht sein sollten, bei Vernachlidssigung der Impulse der gebundenen Elektronen.

Hier ist ¢ = I;’a — I_{’g der Impuls, den das Projektil iibertrigt,
AKL = Ki— K (1.106)

die Impulsianderung des Targetkerns und l:; ist der Impuls des emittierten Elek-
trons. Dieser Struktur iiberlagert ist eine zweite Erh6hung, deren Scheitel mit der

Erhaltung der Energie in den Zwischenzustédnden korrespondiert 1}?; ~ 0.

Der klassische Thomas-Peak liegt genau auf dem Schnittpunkt der beiden Riicken
an dem Punkt, wo sowohl die Erhaltungssitze fiir den Gesamtprozess, als auch
fiir die Zwischenzustiande gelten. McGuire et al. schitzten, dass circa 50% des
totalen Wirkungsquerschnitts Beitriige durch nichtenergieerhaltende Uberginge

in Zwischenzustiande darstellen.



Kapitel 2
Die korrelierte Transferionisation

Ziel dieser Arbeit ist die Beschreibung der Transferionisation im Bild unabhén-
giger Ereignisse. In diesem Kapitel soll es daher um die Ableitung einer hierfiir
geeigneten Modellstruktur zur Beschreibung der Transferionisation und die Um-
setzung des Modells in konkrete Rechnungen gehen. Wichtige Aspekte hierbei
sind die Beschreibung des Targets, des Stofiprozesses und die Extraktion der
Observablen. Diesem Ansatz ist die unabhingige Behandlung der beiden Teil-
iiberginge lonisation und Einfang zugrunde gelegt. Nachdem in einem ersten
Abschnitt die Grundgleichungen fiir den gesamten Stofprozess hergeleitet wer-
den, werden anschliefend sich auf Einfang und Ionisation beziehende Anteile der

Rechnung behandelt.

2.1 Beschreibung der Modellstruktur

Die Struktur des in dieser Arbeit zur Beschreibung der Transferionisation verwen-
deten Modells ist motiviert durch das Modell unabhingiger Ereignisse (IEM). Die
Herleitung der Grundgleichungen dieses Modells fuft auf den folgenden grundle-

genden Naherungen:

1. Im betrachteten Energiebereich ist ein nicht-relativistischer Ansatz gerecht-

fertigt und der Spin wird nicht beriicksichtigt.

2. Der Prozess ist in einem stérungstheoretischen Rahmen zu beschreiben.



3. Die semiklassische bzw. Eikonalndherung kann als Folge der Auswertung des

Massenunterschieds zwischen Elektron und Nukleon angewendet werden.

4. Der Gesamtiibergang wird als Zweischrittprozess dargestellt, wobei in jedem
Teilschritt jeweils ein Elektron seinen Zustand dndert und beide Teilschritte

voneinander unabhéngig ablaufen.

5. Es werden nur 2 Zwischenzustinde beriicksichtigt, und zwar

+

Henlll mq + Hﬂzlz?’nz
+ _

Henlll mi + €

6. Den Zwischenzustinden, die beriicksichtigt werden, wird im Rahmen der

Closure-Nédherung eine mittlere Energie zugewiesen.

Die Wahl der IEM-Strategie bietet sich fiir solche Kanéle der Transferionisation
an, bei denen die definierenden Prozesse aus einer Kombination nahezu unab-
hédngig ablaufender Einelektroneniiberginge bestehen und lediglich targetinterne
Korrelation beriicksichtigt werden muss. Mit der IEM-Strategie verfiigt man iiber
einen theoretischen Rahmen, der es erlaubt, den Einfluss verschiedener Ansitze

zur Beschreibung des Targets auf den Prozess zu untersuchen.

Hierzu wurden drei verschiedene Ansdtze zur Beschreibung des Heliumgrund-
zustands in die Modellstruktur implementiert. Zur Beschreibung des Einfangs
wurde zugunsten des CDW-Ansatzes entschieden, die Beschreibung der lonisati-
on erfolgt in erster Bornscher Niaherung. Details werden in den entsprechenden
Abschnitten ausgefiihrt. Die im Hinblick auf den Vergleich mit dem Experiment
aussagekraftigen Observablen sind solche, die sensitiv auf rdumliche Verteilung
und den Energiegehalt der Elektronen sind. Daher werden hier fiinffach differen-

tielle Wirkungsquerschnitte berechnet.

2.2 Beschreibung des Targets

Um untersuchen zu koénnen, welche Aspekte der Targetbeschreibung bei diesem
Prozess eine Rolle spielen, wurden verschiedene Ansitze fiir den Heliumgrund-

zustand in das Modell implementiert: ein Ansatz mit wasserstoffihnlichen Ein-
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Teilchen-Orbitalen, ein HF- und ein Eckartansatz. Zusétzlich wurde die Her-
leitung der Modellgleichungen fiir einen Konfigurationsmischungsansatz, der in

Ortsdarstellung die nachstehende Form (siehe 1.50) hat

_1)l—m
\POO (flf2> - Z Cnl Z (7/7‘971,[777, (fl) 9917,1—177,(52) 5
— — V2l +1

formuliert.

2.2.1 Der wasserstoffahnliche Ansatz

Der einfachste der implementierten Varianten der Targetbeschreibung ist der aus

einer Kombination zweier wasserstoffahnlicher Orbitale bestehende Ansatz?

U5 (FLE) = o3 eiy()
. AL 27
»91\5(7‘) = - ¢ b A:E . (2.1)

Als Bindungsenergie eines Elektrons wird der Energieeigenwert fiir ein wasser-
stoffihnliches Ion mit der effektiven Kernladung A gewahlt

2
A A

T —0.84766 a.u. . (2.2)

2.2.2 Der Hartree-Fock-Ansatz

Den Ausfiihrungen des Abschnitts 1.2.3 gemél, in welchem der HF-Ansatz be-
schrieben wurde, kann der Ortsanteil der Hartree-Fock-Wellenfunktion fiir den
Heliumgrundzustand angegeben werden zu

U571 ) = pra(T1) pralTa) (2.3)

Die analytische Darstellung der ortsabhéngigen Ein-Teilchen-Orbitale ¢, (%) in

einer Basis aus Slater ahnlichen Orbitalen sind dem Tabellenwerk von Clementi-

ISiehe Abschnitt 1.2.2.



Roetti [31] entnommen. Sie haben fiir den Grundzustand die Form

99100(55") = Z CpXp

P

e ‘ . 25 0.5
XP(F‘) = N,e & Yoozxp(r), z\pz( p)

(2!)05

(2.4)

Die Werte fiir die Entwicklungskoeffizienten ¢, die Orbitalexponenten §, und die

Anzahl der Terme p werden dort angegeben zu:

Entwicklungskoeffizienten ¢, Orbitalexponent §,

0.76838 1.41714
0.22346 2.37682
0.04082 4.39628
-0.00994 6.52699
0.00230 7.94252

Fiir beide Uberginge wird als elektronische Bindungsenergie die Hartree-Fock-
Orbitalenergie angesetzt, die fiir den Heliumgrundzustand einen Wert von €, (1s?) =

—0.9175 a.u. annimmt.

2.2.3 Der Eckart-Ansatz

Der in Abschnitt (1.2.4) vorgestellte Eckart-Ansatz bildet radiale Anteile von

Korrelation ab. Er besitzt die nachstehende Form

U5 (F1L, 7)) = Naglef, (31) 91, (F2) + 98, (F1) o1, (72)]
; Xﬁ
o (7)) = \/ — e (x) A=, f
T
1 8(ap)?
Nog = —— c= —(a,/)i . (2.5)
[2(1+c2)]? (v + ) |
mit
Oopt = 2.14 /30])75 =1.19
l\ra(/ptﬁ(/pt = 053 Copt = 088
Ero(aopt, Bopr) = —2.87T5a.u. . (2.6)
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Um die Uberginge getrennt beschreiben zu kénnen, braucht man die Bindungs-
energien jedes Elektrons. Innerhalb des Eckart-Ansatzes hat man die Vorstellung
zweler Elektronen, deren Abstand zum Kern hin unterschiedlich ist. Daher wird
fiir die elektronische Bindungsenergie der Energieeigenwert eines wasserstoffahn-

lichen Ions mit der jeweiligen effektiven Kernladung «, 5 gewahlt, also

/\2
A .
Ep=1 = _9 n2’ A= v, 5
e€_, = —229a.u.
! = —0.70805 a.u. (2.7)

Die Summe der beiden Energien liegt damit etwas oberhalb vom berechneten

Energiewert E\ e (Qopt, Bopt)-

2.3 Das Modell unabhangiger Ereignisse

Um Vielfachstreuprozesse zu beschreiben, betrachtet man das T-Matrixelement

T5 =5 (3;[Vs GEViJai)s (2.8)
|a;) ist der Anfangs- (1.72) und |3;) der Endzustand des Ubergangs (1.75), V,
und f/:g sind die Potentialoperatoren des Stéranteils im Eingangs- und Endka-
nal, (1.71) und (1.74). Physikalisch enthélt das T-Matrixelement unendlich viele

Mehrfachstreuprozesse, da die vollstindige Greensfunktion

. 1
+ = - = . (29)
E—H +ny

die die Propagation des Systems unter dem Einfluk des vollsténdigen Hamilton-

Operators (1.58) beschreibt, enthalten ist.

Im Rahmen des Modells voneinander unabhangiger Ereignisse wird die Transfer-
ionisation als Kombination von zwei sukzessiv und unabhingig voneinander ab-
laufenden Teilprozessen aufgefasst. Daher werden in (2.8) nur Doppelstreubeitri-
ge beriicksichtigt.

Zu einem reinen Doppelstreu-Matrixelement kommt man mit der folgenden Uber-

legung: die Zwischenzustinde

~.), tiber die der Prozess verlauft, sind Eigenzu-

|
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stinde des vollstindigen Hamilton-Operators

B =B ) =0, (2.10)

wobei
<A/z

Sie bilden einen vollstandigen Satz von Funktionen mit der Vollstandigkeitsrela-

ﬁ/z’> = 522/ . (211)

tion

r\/’r

=1

z

Einfiigen der Vollstdndigkeitsrelation rechts und links der Greensfunktion (2.9)
und Auswerten von (2.10), (2.11) liefert

Ty = ZZ (BrlValre)s s(7-

-y s(BslVals)s s
E—-FE, £

Var)s (V= [Valoi) s

s (2.12)

z

(2.12) enthélt eine Summation iiber alle elektronischen Zusténde, sowohl die elek-
tronisch gebundenen als auch die Kontinuumzustinde und ein Integral iiber die
Relativimpulse der nukleonischen Bewegung, die iiber einen Phasenfaktor ein-
gehen. Formal lafst sich jeder Summand als Folge von zwei Streuprozessen mit

jeweils eingeschalteter Propagation des Zwischenzustandes interpretieren.

Allerdings enthélt die Darstellung der Resolvente in (2.12) noch die Propagation
in der vollen Wechselwirkung und damit implizit auch unendlich viele Mehr-
fachstreuprozesse. An dieser Stelle greift jetzt der wesentliche Aspekt des TEM-
Ansatzes: die Zerlegung des Ubergangs in zwei unabhingige Einelektroneniiber-
génge. Im Bild des IEM-Modells wechselwirkt in jedem dieser Teilprozesse jeweils
ein Elektron unabhangig vom anderen mit dem Projektil. Diese Wechselwirkung
hat einen Ubergang des Elektrons in den jeweiligen elektronischen Endzustand
zur Konsequenz. Das nicht am betrachteten Ubergang teilnehmende Elektron
nimmt man dagegen als vollkommen passiv an. Mathematisch wird der Ansatz

in zwei Naherungen manifest:

1. In (2.12) beriicksichtigt man nur die Beitrige, in denen sich das aktive Elek-

tron nach einem ersten Ubergang entweder gebunden im Wasserstoffatom
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oder im Kontinuum befindet und man hat

SIALELDS

z zd

Vo) (Vedl + ) Iv'zk«><“/zk|} : (2.13)
zk

Die Indizes zd? und zk® kennzeichnen die Quantenzahlen, die die interne
Struktur der Systeme des Zwischenzustandes beschreiben. zd charakterisiert
Zwischenzustinde in denen das aktive Elektron nach dem Ubergang im

Wasserstoffatom gebunden ist,
H (nglymsy) + He™ (nylymy) (2.14)

und zk bezeichnet Zustande in denen sich das aktive Elektron im Kontinuum
befindet
H* + Het(nilhmy) + e . (2.15)

2. Die beiden Zwischenzustandstypen werden durch Eigenzustinde von jeweils
einem der beiden voneinander verschiedenen Hamilton-Operatoren (1.70)

3

(1.73) des Anfangs- und des Endkanals approximiert

Ve = Beas [Eps., — Hsl|B.q) =0

Yk = . [Ba, — Hlaw) =0 (2.16)

Xk

und die wechselwirkende Greensfunktion ersetzt durch

1

~

G:I: ~ éi: == (217)
E—-H,xu '
beziehungsweise
. A 1
GrmGE=—F—— . (2.18)
" E—-Hzgtin

Die Struktur und die Normierung dieser gendherten Zwischenzustinde ist

im Detail im Anhang (B) nachzulesen.

Jetzt hat man geméal der Strategie des IEM-Ansatzes, die Reduktion auf einen

echten Doppelstreuterm und eine Entkopplung der beiden Uberginge erreicht.

2diskreter Anteil
3kontinuierlicher Anteil



Die Greensfunktionen @f beriicksichtigen nurmehr Korrelationsanteile, die durch
die Beschreibung des Targets ins Spiel gebracht werden. Stolkorrelation wird
hier vernachlissigt und die Verkniipfung der Ubergénge ist aufgehoben. Unter
diesen Vorraussetzungen erhalt man fiir den Fall einer Doppelstreuung an den

Potentialen V,und Vj

ros _ L5~ s{OrlVslazi)s s(aar|Valai)s
af 2 , E - Eﬂ’z/c + l77
1 5BVl B:a)s s(B:alVal i) s
) T T : 2.19
+2 E—FE; , +in ( )

zd

Dieses Matrixelement kann als aufeinanderfolgende Streuung an den Potentialen
Vo und V3 mit dazwischengeschalteter Propagation des virtuellen Zwischenzu-
stands, gefolgt von einem Ubergang in einen beobachtbaren Endzustand interpre-
tiert werden. Er entspricht prinzipiell dem Doppelstreuterm in zweiter Bornschen

Néherung.

2.3.1 Closure-Niherung

Das Matrixelement enthélt sowohl eine Integration iiber den nukleonischen Anteil
als auch die Integration beziehungsweise Summation iiber die elektronischen Zwi-
schenzusténde, von denen auch der Energienenner in den einzelnen Summanden
abhingt

T = = Z [/(]Ixzk/dkE/dRe (=B B (5ol Vs ath) s

nlllml

dﬁl i(Ko—K ) B /‘jl‘
/ S<a"k E—-FE,, Lin

/dlx/d > /dRe LK) R (5518 s

nglamy

/dRI z(I\ -K, ) <3€l|‘/a|ael>

v,

ael>

1

T 2.20
E - FEz  tin ( )

Der demzufolge schwer auszuwertende Summenausdruck lakt sich mit der Closure-
Néherung [13] handhaben. Im Rahmen dieser Naherung weist man der Energie

der Zwischenzustande einen mittleren Wert E, zu. Dadurch wird der Nenner der
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Greensfunktion unabhéngig gemacht von den Energien der eingeschobenen Zu-
stinde und kann vor das Integral gezogen werden. Somit erhilt man mit einem
Gewichtungsfaktor multiplizierte T-Matrixelemente. Dieser Gewichtungsfaktor,
der die Energieskalierung bestimmt, hangt nur noch von der Gesamtenergie und
der mittleren Energie der Zwischenzustande ab. Der Fall, dass der Energienen-
ner verschwindet, kann nicht eintreten, denn beim Einschieben des vollstandigen
Satzes an Zwischenzustédnden (2.10) wurden keinerlei Einschrankungen beziiglich
ihrer energetischen Struktur gemacht. Daher enthélt Gleichung (2.20) sowohl ei-
ne Summation iiber energieerhaltende On-Shell-Beitrige, als auch iiber Off-Shell-
Beitrage, fiir die die Energiebilanz vor und nach einem Teiliibergang ungleich Null
ist. Fiir den Gesamtiibergang muss natiirlich Energieerhaltung gewahrleistet sein.
Mittelt man nun iiber alle Zustandsenergien, so kann der erhaltene Wert niemals

gleich der Gesamtenergie des Systems sein.

Angesichts der enthaltenen Kontinuumzustdnde und der Unkenntnis der Projek-
tilbewegung nach dem Stofs ist eine direkte Abschidtzung der mittleren Energie
der berticksichtigten Zwischenzustédnde nicht méglich. Dennoch sollte ein weiterer
wichtiger Punkt diskutiert werden: die Stokenergieabhangigkeit des Gewichtungs-
faktors. Damit steht und fallt ndmlich der qualtitative Vergleich berechneter und
gemessener Querschnitte, wihrend ein quantitativerVergleich die Kenntnis seiner

absoluten Hohe vorraussetzt.

Der Gewichtungsfaktor entspricht der Differenz aus Gesamtenergie des Systems
und der mittleren Energie des Zwischenzustandes. Die Gesamtenergie des Sy-

stems entspricht der Energie des asymptotischen Zustands vor dem Stok, die sich
K3

2u
gie der Elektronen im Heliumatom E{I{ zusammensetzt. Die mittlere Energie des

3

aus der Summe von kinetischer Energie des Projektils und der Bindungsener-

Zwischenzustandes besteht aus der mittleren kinetischen Energie des auslaufen-
&
2u
Zu den Komponenten des Gewichtungsfaktors, deren Grofe von der Stofsenergie

den Projektils und den mittleren Energien der beiden Elektronen E(1,2).

abhingen kann, gehoren der sehr geringe Energieverlust des Projektils und die

mittlere kinetische Energie der Kontinuumselektronen

— K K —
E-F. = —%_ =4 pl_F,12) . (2.21)
21 21 3

Letztlich bleibt die Frage nach der Stokenergieabhidngigkeit des Gewichtungsfak-
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tors offen. Man kann sich iiberlegen, dass ein hinsichtlich der Stofenergie un-
sensibler Gewichtungsfaktor physikalisch eine von der Stofenergie unabhangige
Bevolkerung der elektronischen Kontinuumszwischenzustinde bedeutet. Dies ist
allerdings selbst fiir schnelle Stoke eine auf den ersten Blick unwahrscheinliche
Vorstellung, da der Energieiibertrag in das System um so grofser sein sollte, je
grofer die Projektilgeschwindigkeit ist. Intuitiv ist aufgrund dessen eher anzu-

nehmen, dass der Gewichtungsfaktor von der Energie des Projektils abhédngt.

Im Folgenden wird der Skalierungsfaktor g(E, E.) unterdriickt durch

7S

(e 6

=779 4(E,E.) (2.22)

afs

und das T-Matrixelement erhalt die Gestalt

~ J 1 ‘ - : —»e 5 5
T((y?g) I~ 5 Z [/ dﬁzk/dk‘zf tCQ((IQk) t[l(glk)

mhm]

+/dl_fz(l Z t12(G2a) l‘cl(fﬁd)] . (2.23)

nsloms

Hier sind

Valays

tar(q1r) = /dﬁei(qfr)RSh;i
too (o) = / dR )R (34 [Vl g

5 el = = C
Ver :{ Py 7=y =c (2.24)

. r=kar=1I
die T-Matrix-Beitriige der einzelnen Schritte?, wobei
qir = K, — K.,

und

— -
- 33 >
qor = -[er - -Aﬁ

die Impulsiibertrige sind, die bei jedem Schritt iibertragen werden. Aufgrund der

*Der Index x steht fiir einen Einfang (c) oder fiir eine Tonisation (I).

80



Erhaltung des Gesamtimpulses gilt
(j‘: [(w - [(,3 = (]\lr + (727'

2.3.2 Berechnung des T-Matrixelementes auf der Basis von

Ein-Teilchen-Matrixelementen

Man hat im IEM eine Faktorisierung der elektronischen Zwei-Teilchen-Terme

af)s

.
Vo

S<7§i

und
s(87 Valin)s

in Ein-Teilchen-Beitrage. Diese Faktorisierung ist dem IEM durch die Vernachléas-
sigung der interelektronischen Wechselwirkung in (2.12) und die mit der Zuwei-
sung einer mittleren Energie der Zwischenzustdnde verkniipfte Unabhéngigkeit
der beiden Ubergiinge bereits inhiirent. Die Potentialoperatoren V,, und V3, die die
potentielle Energie der Wechselwirkungen im Eingangs-, beziehungsweise Endka-
nal enthalten, umfassen nur elektronische Ein-Teilchen-Wechselwirkungsterme,

die auf eine elektronische Koordinate wirken

- i
V, = E (8

Betrachtet man die Einschrittbeitriage ¢,;(7;,) auf der Basis der Ein-Teilchen-
Terme, so fallen viele Beitrage durch die Orthogonalitit der Ein-Teilchen-Zustéande
weg. Die Untersuchung der Beitrdge der einzelnen Terme ¢,;({;, ) zur Gesamtiiber-
gangsamplitude wird im Anhang (C) ausfiihrlich dargestellt. Sie liefert eine Reihe

von Auswahlregeln, die die méglichen Ubergidnge einschrianken

lLi=1 mi=-m (2.25)
nyg=mny; lr=10NLi my=my (2.26)
bzw. kG = kS (2.27)

fiir Einfang und lonisation im ersten Schritt (2.25), fiir lonisation im zweiten
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Schritt (2.26) und fiir Einfang im zweiten Schritt (2.27). Diese beziehen sich je-
weils auf das “inaktive” zweite Elektron. Die Auswahlregeln (2.25) zeigen, dass
im ersten Ubergang hochstens Anregung in solche Zustinde des Het-Ions eine
Rolle spielt, in denen sich nur die Hauptquantenzahl dndert, wihrend die win-
kelabhéngige Struktur der Zustande erhalten bleibt, die durch Drehimpuls- und
magnetische Quantenzahlen beschrieben wird. Im zweiten Ubergang gibt es bei
lonisation des “aktiven” Elektrons keinen Beitrag durch Anregung des “inaktiven”
zweiten Elektrons in héhere Wasserstoffzustinde und bei Einfang des “aktiven”
Elektrons tragen nur solche Kontinuumszustinde des “inaktiven” zweiten Elek-
trons bei, die denen des Endzustandes des ionisierten Elektrons entsprechen. Fiir

die gesamte Transferionisation unter Beriicksichtigung beider Wege hat man

. 1 . . ) o
TL(‘,,?S)(Q_’) ~ 3 Z [/dfizk/dk‘j te2 (o) t (k)

nylymy

+ / dK.q Z tr2(¢ad) fc1(471d)] (2.28)
" nzlz?nz

Die Einschrittbeitriage t,;({;.) faktorisieren in Ein-Elektronen-Beitrage 7,;(;.).

Je nach Ansatz, den man zur Beschreibung des Zwei-Elektronen-Problems wahlt,

bekommt man fiir den ersten Schritt

1. mit dem CIl-Ansatz

tcl(qﬁld) = Z an 9[+ 21/22(7717’&1)17\/“{\/77'”[ me( d)

nl m

tn (i) = ZMZ 2[+ 222 ()2 AR () (2.29)

nl m

—

G = [ AR R oy ) ) (2.30)

2. mit dem wasserstoffdhnlichen Ansatz: entspricht (2.29) mit den zuséitzlichen

Bedingungen 91,,d¢; dg,, und ¢1g = 1. Er enthélt also nur einen Summanden.
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3. mit dem HF-Ansatz: der Beitrag entspricht ebenfalls (2.29) mit den zusétz-

lichen Bedingungen 01,,0¢; dy,,, und c19 = 1.

4. mit dem Eckart-Ansatz

. - 0 1/5 C(100)e
ta(qa) = ﬂledﬁa@['7‘2’1/’3’2(”110)7}(1 )H”(md)

N 100)%, ., o
+r3 ’2(”110)70(1 )He((hd)]

. . 015 L1000 o
tn(qik) = V2 Nag[r2Y/P2(n,10) 7;1 He(qir)
#1212 (0110) 7y " (714 ] (2.31)

L=

100)%, o =310 7O g ~
Vi (fg) = / dR " Fe =R Bl (ol pm ) v, (100) )

(100)%

e () = / AR KD R () oy | (100) ) (2:32)

und fir den zweiten Schritt

— o nilm) ., —
tl?(( 2(1) — 17\/2(1 T](Q v et (q?d)énfug 6ltf12 6mfm2
hog = e = e Te
to( @) = Tt T (o) (Fs — ) (2.33)

nil—m - 2 (K —K 51 .
ro I () = / AR SR TR gl ) ey 4 veal (il = m) )

nilm o S 2 = H/1 o
7_1(211 )H8+(q2d) — /dR/el(A” AB)R§<I§7;

Vep + Ver| (nalm) go+) . (2.34)

Der Faktor V.4 ist eine Konstante, die aus der Normierung der Zwischenzustande

. =4
resultiert®.

2.3.3 Reduktion der Zwischenzustiande durch Vernachlas-

sigung von Relaxation

Das Matrixelement (2.28) enthélt trotz der Auswertung der Auswahlregeln eine
unendliche Summe an Zwischenzustinden, die man reduzieren will. Eine Mog-

lichkeit in dieser Richtung bietet der folgende Sachverhalt:

®Siehe dazu Abschnitt B im Anhang.
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falls die Stokzeit (~ v) kleiner ist, als die Reaktionszeit des Systems (~ v.), kann
die Relaxation des zweiten Elektrons in einen stationiren Zustand vernachlissigt
werden.

Eine Abschétzung, wie gut diese Naherung ist, liefert ein Vergleich der Geschwin-
digkeit v, mit der die Elektronen auf Anderungen der elektronischen Dichte
reagieren, mit der Stofigeschwindigkeit v. Ein verniinftiges Mak fiir v, ist die
mittlere Bahngeschwindigkeit der Elektronen, die im He(1s?, 'S) bei v, = 1
a.u. liegt. Ein Projektil dieser Geschwindigkeit entspricht der Stofenergie von
Lkt — 95 5V [14]. Im betrachteten Energiebereich sollte daher diese An-
nahme vertretbar sein.

Man kann dies auch so ausdriicken: erfolgt der Ubergang so schnell, dak sich das
im Heliumatom verbleibende Elektron nicht adiabatisch an die sich &ndernde Si-
tuation anpassen kann, kann man annehmen, dass sich der elektronische Zustand
nicht dndert und damit die Struktur des Orbitals erhalten bleibt. Man ersetzt
also in Gleichung (2.28) [(nil £ m)y.+) durch |(nl £ m)y.) und beriicksichtigt
nur die Zustande, fiir die gilt: ny = n. Die Summe iiber n; bricht zusammen und
man hat fiir CI- und HF-Ansatz

e O S e L e

) ZC"’Z m \/_/dl Car I (G T (o)

]_ - R . ‘ o . .
— ;{/(lAzktCQ((IQk)tll((hk)+/(1[&de12(q2d) tcl((hd)} , (2.35)

beziehungsweise fiir den Eckart-Ansatz

(DS V2 oy L= (100)%, , - 10002, o
T3~ 5 NN l/ AR L 70" (@) 71 ()

(100)? 100)% , o
+ T e (q1a) 7'1(2 Vi (¢2a) }

= o 100)%
-I-/(H‘Z’“{Tn Hs((h/\) 52 i (¢ar)

(100 100), / .
+7n Vi (Qlk)Tc(Q : (k) }] - (2.36)

Das heift also, dass alle Beitriage durch Uberlappung von méglichen Zwischenzu-
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stdnden mit dem Zustand des nicht aktiven Elektrons vernachléssigt werden.

2.3.4 Beriicksichtigung der internuklearen Wechselwirkung

durch Ubergang ins Stofparameterbild

Die internukleare Wechselwirkung lakt sich im Anwendungsbereich der Eiko-
nalniherung durch Multiplikation der Ubergangsamplitude mit einem Phasen-
faktor

G(b) = e+ [ d2Ver(R) (2.37)

berticksichtigen. Hier ist Z die Komponente des internuklearen Abstandes B in
Richtung des einfallenden Projektilstromes, b ist der Stofparameter und v ist
die initiale Relativgeschwindigkeit der Nukleonen, also die Geschwindigkeit des
Projektils. Fiir den Fall einer reinen Coulomb-Wechselwirkung ist dieser Phasen-
faktor

G@)=v"" . (2.38)

Zr, Zp sind Projektil- und Targetladung und v = Zii Der Ubergang ins Stok-
parameterbild wird so vollzogen:

McDowell und Coleman [10] haben gezeigt, daf die semiklassische Formulierung
fiir den Energiebereich, in dem die Eikonalndherung giiltig ist, eine sehr gute
Néherung an die quantenmechanische Formulierung darstellt. Aus der Bedin-
gung, dass die jeweils berechneten Wirkungsquerschnitte identisch sind, folgt der
Zusammenhang zwischen der Ubergangsamplitude fiir die gesamte Transferioni-

—

sation A(b) und dem T-Matrixelement 7°(77) zu

- 1 1 o
Ab) = = I () dif 2.39
) =1 gz [ @007 (2.39)
und

T = o / AR (2.40)

4(5) ist die Fouriertransformierte von T'(i])S. So transformieren sich die T-Ma-

trixelemente bezogen auf den Gesamtiibergang. Die Herleitung dieser Gleichung

6Siehe 23]



wird im Anhang (D) im Detail ausgefiihrt.

ij ist eine Funktion von ¢ und zwar die Komponente des Impulsiibertrags senkrecht
zur Einfallsrichtung des Projektils, 57 = ¢ — ¢. Fiihrt man einen Wechsel der
Integrationsvariablen durch, ¢, = 7, = ¢, — ¢j» und K’Z, = i = Q) —
([Z'g — IZ'ZT) und beriicksichtigt, dass 7 = 71, + 7, wird deutlich, dass (2.35) die

Struktur zweier Faltungen von t¢.;(77;,) und t;;(77;,) hat

4

- 1 — — - - ' — — - —
Tégs) = 3 (/ difiitea (7 — k) tr (i) + / difratr2 (77 — Ta) tcl(md)) (2.41)

Die Fouriertransformierte einer Faltung ist proportional zum Produkt der Fou-
riertransformierten der gefalteten Funktionen, was bei einer weiteren Anderung

der Integrationsvariablen 7y, = 177 — 1771, sofort auffillt

(b 11 = = = = N\ i (i)
Au(b) = v 2 (2n)? (/d771k/d7]2k teo(Tfak) tr1 (7uk)e (i +2i) b

—I—/dﬁld/d"??d tr2(72q) fcl(ﬁld)ei(ﬁl"Jrﬁ”)g) . (2.42)

Die Struktur dieses T-Matrixelementes legt nahe, die Einschrittanteile der Am-
plitude :162(5) mit den stokparameterabhingigen Ubergangsamplituden fiir Ioni-

sation a]j(l_;) und Einfang acj(g) zu identifizieren

A0 = %(ad(“)a,l(*)+a01(5)a,2(6)) . (2.43)

Damit laft sich das Transformationsverhalten fiir die Einschrittbeitrige ableiten

71

_ 1 T
“”‘"“)):W/ T ()i (2.44)

Der Ubergang ins Stoparameterbild ist nun vollzogen. Multiplikation von (2.42)
mit dem Phasenfaktors G(b) = b*' liefert die Ubergangsamplitude fiir die Trans-
ferionisation, mit Berticksichtigung der internuklearen Wechselwirkung

4 (b

au(b) = Au(b)* . (2.45)

Vor dem Hintergrund der nahezu vollstindigen Entkoppelung der Uberginge im
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Bild des IEM erscheint eine weitere Annahme plausibel: die Wechselwirkungen,
die einen bestimmten Ubergang (Ionisation oder Einfang eines Elektrons) ver-
mitteln, hingen in ihrer Stirke nicht davon ab, ob der Ubergang im ersten oder

im zweiten Schritt erfolgt:

Vi R Vg = Ur (246)

Voo = Vo . (2.47)

Q

Uel

Dann folgt auch, dass die Ein-Elektronen-Beitrage 7,;(¢}.) fir diesen Ubergang

gleich sind

Tcl(_;'r) = 7—02((]_}1') = Tc((]jv‘)
() = (@) = T1() (2.48)

Diese Annahme vereinfacht insbesondere den Ausdruck fiir die Ubergangsampli-
tude, so dass sich die Anzahl der auszufithrenden Summationen halbiert. Ubergangs-
Matrixelement und Ubergangsamplitude erhalten bezogen auf den CI-Ansatz die
Gestalt

B 1 1 nlm
I = 5;%;(—\/% =N V2 / difoa 7" = Fga) 71 (i)

1 (_1 f=m (ndm) o — .
+3 Cn — \/5/ dfyr T He (2 7 TF(“' m)He (3
9 ; lg A+ 1 M2k Ty (17 = Tjar) 72 (i7ak)

und
1

. NZ, 41 . 5
i) = LT chlz o VBl B ) (249

nl

S

Im wasserstoffidhnlichen Fall, als auch bei Hartree-Fock reduziert sich die Summe

auf lediglich einen Term mit 6, dj9 0,0 und c¢;p = 1. Die Auswertung fiir den
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Eckart-Ansatz liefert

T b \/_ — 2 - - ﬁ -
Tigq)(g?) = Nag T { /\/d /d772d[7r£100)H8 (77 - 772d) TI(lOO)He (772d)

0008 L L (10002 .
Vi (0] = Tjaq) T ( )IIE("’IQJ)]
| 5o
/ o [ 100 '7)—7721«)75100)“’(7721“)

+ 1( (77 — T2 i 00 (ﬁ%)}} (2.50)
und
i.(0) = \/§Nfd2+1Naﬁ {aﬁmo)%{e(") (100)7, w(§)
+a! (|00) (*) (100)%00} v (2.51)
da dann
&0112(7) = fch(d)
ist.

Um zu einer Formulierung zu kommen, die derjenigen von Crothers (1.96) ana-
log ist, bildet man das Amplitudenquadrat von (2.43) und vernachlissigt die
Interferenzterme. So erhilt man den von Crothers et al. angegeben Ausdruck

multipliziert mit dem Gewichtungsfaktor und dem Faktor 2

2
T - 1 S
Pi = —=—bi=——= 4]’
9(E. E.) 9(E, E.)
1

%

1 : | P P
mi (|a°2())|2|“il(b)|z+ |(lc1(b)|2|ai2(b)|2>

Der Faktor % wird durch die Naherung des vollstandigen Satzes an Zwischenzu-
standen durch zwei vollstandige Satze an Zwischenzustanden ins Spiel gebracht,
in denen sich das aktive Elektron nach einem ersten Ubergang entweder gebunden

im Wasserstoffatom oder im Kontinuum befindet (2.13).
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2.4 Berechnung der Einfangskomponente

Die Ubergangsamplituden der Einelektronenbeitriige fiir den Einfang wurden im
Rahmen der CDW-Niherung mit dem von Belkic, Gayet und Salin publizierten
Code berechnet [4], [5], [6].

nlm) . (

Die Struktur der Ein-Elektronenbeitrige 7¢ i) in (2.48) ist storungstheo-
retisch von erster Ordnung, falls, wie dort angegeben, als Endzustand des Uber-
gangs ein reiner Wasserstoffzustand angesetzt wird. Bei der CDW-Né&herung han-
delt es sich nicht um eine Ndherung in erster Ordnung im Sinne der Bornschen
Reihenentwicklung: die Wellenfunktion der in der Ubergangsamplitude einge-
schlossenen asymptotischen Zustdnde (1.92) enthélt, wie bereits in Abschnitt
(1.4.3) beschrieben, auch Anteile des Kontinuums in der Wellenfunktion und geht
damit iiber die erste Ordnung hinaus. Die Giiltigkeit der hier gemachten Nahe-
rungen bleibt prinzipiell davon unberiihrt, da die Entkopplung der Uberginge

erhalten bleibt, denn die Anderung betrifft nur den Anteil der Wellenfunktion,

der von den Koordinaten des eingefangenen Elektrons abhéngt.

In dem verwendeten Code wird die Ubergangsamplitude a,l-f(l_;) als Fouriertrans-
formierte des Ubergangs-Matrixelements ¢;;(i7) berechnet. Ausgehend von der
Prior-Formulierung (1.93) hat man nach einer Variablentransformation

G = NI N

v v

) I77) T
o Z

= [ @ VPG L s+ 79)
v

- Z!
a = ipr T Kand!! . . 2\ T ,,ﬁ =
Jr = /dxe F(l_zv y L tva +07) V0] (2)

R v €;, — € R
ppir = Fij— <§i¥> €.
Z n 2k Z
2y = e r1-iZt)y, k=pPT | (2.52)

v v

N(

wobei die Ladung Z}, gegeben ist durch (1.94). Hierbei bezeichnet ¢! (7) den ge-
bundenen Zustand des Elektrons im Heliumatom, der das Elektron vor dem Stofs
beschreibt, und (b‘? und den Zustand des nun im atomaren Wasserstoff gebunde-
nen eingefangenen Elektrons nach dem Stofk.

Entwickelt man den Ortsanteil des Ein-Teilchen-Orbitals nach Slater-ahnlichen
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Orbitalen (STOs"), 1aR¢t sich ein groker Anteil der Berechnungen analytisch aus-
fiihren, wenn man die STOs in parabolischen Koordinaten ausdriickt. Dann lassen
sich alle Integrationen iiber die parabolischen Koordinaten (¢, 7, £) in den Cou-
lombintegralen, die STOs enthalten, If und J7, abwickeln, da es sich hier samt

und sonders um bekannte Integrale handelt. Konkret treten hier auf

e bei der Integration iiber die parabolische Koordinate ¢ Besselintegrale®,

e bei der Integration iiber die parabolische Koordinate 1 ein Integral der

Formelsammlung von Gradstheyn und Ryzhik [77],

e bei der Integration iiber die parabolische Koordinate £ ein Nordsiekintegral

[79].

Daher ist die Anwendbarkeit des Codes an die Bedingung gekniipft, die Ein-Teil-
chen-Orbitale in Form von STOs darzustellen und aukerdem an den Energiebe-
reich, in dem die Orbitalgeschwindigkeiten des Elektrons vor und nach dem Stofs

kleiner als die Stogeschwindigkeit sind. Ein Kriterium hierfiir ist

Ep {%} > 50 sup{|e;| lef]} - (2.53)
Hier ist darauf zu achten, dass die Orbitalenergien des elektronischen Anfangs-
und des Endzustands, €; und €, hier in atomaren Einheiten angegeben werden
miissen. Diese Bedingung ist bei den betrachteten Stokenergien sehr gut erfiillt.
Details findet man in [4], |5], |6].

Die Winkelabhéangigkeit der Amplitude fiir den Einfang beschrénkt sich auf einen
Phasenfaktor, der nur von den magnetischen Quantenzahlen der Zustinde vor
und nach dem Einfang abhéngt

a?lm(g> — anlm(b) ei(m*mf)s% . (254)

C

2.4.1 Technische Aspekte

Die Berechnung der Einfangsamplitude erfordert sehr viele numerische Verfah-

ren, die in der angegebenen Referenz beschrieben wurden. Hier werden nur sol-

"Slatertype Orbitals
8siehe [77], §7.421/4, §8.941/5, §8.471/1
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che Aspekte erwidhnt, welche den Zuschnitt des Codes auf die auszufithrenden

Berechnungen betreffen.

Die Berechnung der Einfangsamplitude erfordert eine Fouriertransformation fiir
den Ubergang aus dem Streuwinkelbild in das Stokparameterbild. Die Integra-
tionen, die im Rahmen der Fouriertransformation auszufiihren sind, beschrianken
sich auf die Integration iiber den Impulsiibertrag senkrecht zur Einfallsrichtung
7, da die Integration iiber den winkelabhingigen Anteil analytisch ausgefiihrt
werden kann. Sie wird mit Hilfe einer Gauss-Laguerre-Integration berechnet, die
fiir die Rechnungen in dieser Arbeit beziiglich der Sensitivitit des Ergebnisses
gegeniiber der Anzahl und der Lage der Stiitzstellen optimiert wurde. Die Giite
der Darstellung einer Funktion durch ein Fourierintegral wird durch den prak-
tisch beriicksichtigten Integrationsbereich, der eigentlich von —o¢ bis 400, hier
aber aufgrund der Symmetrieeigenschaften der Funktion von 0 bis +oo lauft,
bestimmt, und setzt voraus, dass die zu transformierende Funktion bis zur Inte-
grationsgrenze gegen Null abfillt. Dies erfordert die Beriicksichtigung sehr kleiner
Amplitudenwerte, so dass die Grenzen der numerischen Darstellbarkeit zum Teil
iiberschritten werden. Eine Strategie, die hier verfolgt wird, beruht auf der Kennt-
nis des asymptotischen Verhaltens der stoliparameterabhéngigen Wahrscheinlich-
keit P(b) und darauf, dass die Hauptbeitrige zur Fouriertransformation aus dem
Bereich fiir kleine b kommen. Der Bereich, in dem numerisch induzierte Oszillatio-
nen auftreten, wird einfach durch den bekannten asymptotischen linearen Abfall
in der halblogarithmischen Darstellung bli(c{ép(b) ~ e~k auf der Amplitudenebene

ersetzt, so dass

kb

ez (cos(wb + @.);sin(wb + ¢.)) . (2.55)

[

a(b)=A

Der Exponent k, der die Stirke des exponentiellen Abfalls definiert, ldkt sich aus
dem logarithmischen Abfall von P(b) im bereits asymptotischen Bereich vor der

Stelle b,,; bestimmen, an der die Umstellung erfolgt, gemafs

B Aln(P(b))

k=
Ab

(2.56)

wihrend die Variable w aus der Lage der Punkte gleicher Phase ermittelt werden
kann. Die Amplitude der Schwingung A wird, ebenso wie die Nullphase ¢, aus

den Anschlufbedingungen an der Stelle gewonnen, an der die Berechnung von
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P(b) umgestellt wird auf den nurmehr analytisch vorgegebenen exponentiellen

Abfall

A = Mt P(b,,) (2.57)
Y, = arccos 1 Re(a(bom))] —wWhopr - (2.58)

2.5 Berechnung der Ionisationskomponente

Die vom Impuls des emittierten Elektrons k¢ und dem Stofiparameter abhéngige
Ubergangsamplitude a}’lm(l—;, l?e) fiir die Tonisation wird aus dem T-Matrixelement®
e (i, /ge) berechnet, das in erster Bornscher Naherung [10| angegeben werden

kann zu

_47r

t?lm(ﬁ, Ee) q_z /dzxzc(z) 6irf.Fpnlm(:z.’) . (2.61)

Thre Berechnung basiert auf einem Programmcode, der mir von A. Salin freundli-
cherweise zur Verfiigung gestellt wurde und den ich meinen Bediirfnissen entspre-
chend weiter entwickelt habe. Details hierzu finden sich in der Arbeit von Salin
zur lonisation [86]. In den Rechnungen, die dem Programmcode zugrunde liegen,

wird davon ausgegangen, dass

e es sich bei den Helium-Ein-Teilchen-Orbitalen um Hartree-Fock-Orbitale

der Form

oy = Wy Gy (2.62)

xr

handelt

9 Yom Projektil wird der Impuls
7= q(cos(g,)sin(b,), sin(p,) sin(8,), cos(8,)) = Ko — Ky = qr—1 (2.59)

tibertragen. Fiir die Komponenten ¢j; und s gilt mit der Annahme kleiner Impulsiibertréige und
Streuwinkel 0p < 1, |I§:(,| A \I_&;g\
e — F. k2

7l = pvsin(,), E.= 76 . (2.60)
"

)| =
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e die Verzerrung der Wellenfunktion des emittierten Elektrons durch das ge-
ladenene Projektil vernachléssigt werden kann: die Freisetzung eines Elek-
trons aus einem gebundenen Zustand des Targets wird als Anregung eines

Elektrons in einen hochliegenden Eigenzustand des Targets aufgefasst.

Um zu gewihrleisten, dass nur Uberginge aufgrund der Wechselwirkung zum
Wirkungsquerschnitt beitragen, stellt Orthogonalitit hinsichtlich des elektroni-
schen Anfangszustands ¢"™ (%) eine Anforderung an die Kontinuumwellenfunk-
tion yge dar. Daher wahlt man die Kontinuumwellenfunktion des emittierten
Elektrons ye als Losung der gleichen effektiven Target-Ein-Teilchen-Schrédinger-
Gleichung zu positiver Energie.

Da der Programmecode speziell fiir Anfangszustinde, die auf Hartree-Fock-Niveau
beschrieben werden, geschaffen wurde, stellt die Implementierung des Hartree-
Fock-Ansatzes (HF) kein Problem dar. Im Fall des Hartree-Fock-Ansatzes wird
als effektives Targetpotential eine analytische Nidherung an das Hartree-Fock-
Potential verwendet, die auch in der Originalversion des Codes eingesetzt und

von Opradolce et al. [81] vorgeschlagen wurde
: 1
VAR (2) = = (1 + (1 + 1.6652) e *%%7) - (2.63)

Sein asymptotisches Verhalten wird durch die Ladung des einfachionisierten He-

liumatoms fiir grofse Entfernungen vom Kern bestimmt

1
T VAP —
}glchT () = - (2.64)
Da das Potential von der reinen Coulombform abweicht und in einen langreichwei-
tigen Coulombanteil und einen kurzreichweitigen Nicht-Coulomb-Anteil zerlegbar
ist, wird eine Partialwellenentwicklung fiir y;- angesetzt |82|, die mit Auswertung

des Additionstheorems fiir Kugelflachenfunktionen angegeben werden kann zu

RPN _1 . —i8 Uey, * 7 N
Yke(l’) = ke 2ZZ,L€ OL;L_;ZYL‘M(&>YL‘M(£) . (265)

L M

Der Radialanteil der Wellenfunktion fiir das emittierte Elektron up (x) stellt

also, ebenso wie derjenige fiir das anfanglich gebundene Elektron, eine Losung
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der radialen Schrédinger-Gleichung

— == = V(2) + K| upr(2) =0 (2.66)

da? 22

[ d*  L(L+1)
dar und wird so gewéhlt, dass sein asymptotisches Verhalten durch

2 \? L7 1
rll_l}{)l()uEeL(L) = (W) sin(k®x — 77 — FIH(?F;L‘) +op(E.) +EL(E))(2.67)
beschrieben werden kann. Hier ist o; die Phasenverschiebung aufgrund des Cou-
lombpotentials und £; die Phasenverschiebung aufgrund des kurzreichweitigen
Anteils. Die Kontinuumswellenfunktion y;. geniigt der Randbedingung einer ein-
laufenden Streuwelle und einer auslaufenden ebenen Welle . und ist in iiblicher

Form auf der k.-Skala normiert

-

[i@@ie=aE-f) . (2.68)

Fiir eine Targetbeschreibung, deren Ein-Teilchen-Orbitale auf HF-Basis konstru-
iert sind, kann man analog verfahren. Im Fall eines wasserstoffihnlichen Ansatzes
andert sich lediglich die Form des Potentials: hier handelt es sich um ein reines
Coulombpotential und die Phasenverschiebung ¢;. die durch den kurzreichwei-
tigen Potentialanteil verursacht wird, fallt weg. Fiir den Eckart-Ansatz aber ist
ein solcher Weg im Hinblick auf eine wiinschenswert konsistente Verwendung
des effektiven Ein-Teilchen-Potentials, welches aus den Orbitalenergien generiert
werden konnte, ein Problem. Man hétte es dann namlich mit zwei verschiede-
nen Potentialen zu tun, da sich die verwendeten Orbitalenergien unterscheiden.
Deshalb wird hier anders verfahren. Da das emittierte Elektron in ausreichen-
der Entfernung vom Kern ein abgeschirmtes Potential von —% = —% sieht, wird,
um die Kontinuumwellenfunktion zu gewinnen, jenes als effektives Ein-Teilchen-
Potential in der Schrédinger-Gleichung verwendet. Jetzt hat man ebenfalls ein
reines Coulombproblem, dessen Losung analytisch bekannt ist [15|. Anfangs- und

Endzustand des Elektrons werden mit
(D) = e () = [ A (e () (@ (2.69)

orthogonalisiert.
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Einsetzen von (2.65) in (2.61), Entwicklung von ¢'7¥ nach Kugelflichenfunktionen
T =dn Yy Palgr) Vi (@)Y, 0) (2.70)
A p

Auswertung der Gauntformel*’

[ VDY Vi) = ()7 [ Y0 Vi) Vi )

und die Abkiirzung

o=

[ o l]:((2L+1)(2/\+1)(2l+1))
-M pn m

L X1 L X 1
0 0 0 —M o om

liefert das T-Matrixelement in erster Bornscher Niherung

(7K The Y (k)Y (@)
LM Ap
L X I
DY | R.,,1:(q) (2.72)
—M pom

mit der Fourier-Bessel-Transformierten R, 1y(¢) = fooo dzug, () jx(qx) wy(x).

Unter Beriicksichtigung der Auswahlregeln p +m — M = 0 und!!

"Re, (@) v s i g C iner o ' R. 12(q)
[y @y Fay = apeeeanivt [y b ) a0

ergibt sich mit (2.44) daraus die lonisationsamplitude zu

1
.. 167\ 1
nlm e . m ], —= L w' |7\I m| t(M—m)pp
M h, k = 27 1"k, L b}
I () WIS SR s

L
Z A L A l
M M-m

AL\ =y (0, K°) (2.73)

\ m

0In der Darstellung handelt es sich um Wigner -3j-Symbole.
"Die Berechnung dieses Integrals kann im Anhang (E) nachgelesen werden.



Der Term Azl/\(M_m)(b, k¢) stellt die Hankeltransformierte von

Ren L)\((I) -
1—2 P/\(wam)(eq)

T;(lﬂl—m) (77) = q

dar

AP (0 ) = / "Idfl"'q;;@) Prar—m)(0g) Jjax—m) (1D)

]:))\M(@) = YM(G)G_”“” . ( .

Lo
-1

Sie hangt gemél Fuknote (9), Kapitel 2 iiber

AE
TmNST T

von 7 ab.

2.5.1 Technische Aspekte

Die zur Berechnung von (2.73) in dem Programmcode eingesetzten numerischen
Verfahren werden in [86] nidher beschrieben. Die Anpassung des Codes an die
Aufgabenstellung dieser Arbeit betrifft die Berechnung der Hankeltransforma-
tion: Da die Berechnung von (2.74) die Programmlaufzeit stark beansprucht,

wurden verschiedene Methoden eingesetzt und verglichen:

e cin semianalytisches Verfahren, das von Miraglia et al. [85] entwickelt wurde

o die direkte Integration von (2.74) nach der Methode von Burlich und Stoer

83

Das Konzept der semianalytischen Methode von Miraglia et al. [85] beruht auf fol-
gender Strategie: man entwickelt die Funktion, deren Hankeltransformierte man

sucht

[\
=J
Ut
~—

m.(n) = / dbbA,(b) J.(nb) = Z crMiu(n) (2.7

k
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nach einem Satz orthogonaler Funktionen, deren Hankeltransformierte man kennt

Mi(n) = / dbb L1, (b) J, () (2.76)

und erhélt dann die gesuchte Hankeltransformierte als Entwicklung nach den

Hankeltransformierten des Funktionensystems

4,0 = [ dnm ) T
= Yo [ dnnMu Lt = e Lo) @)
2 . 2

Das sind in diesem Fall die sogenannten Larmorfunktionen, die von Salin [86]
zuerst verwendet wurden und deren Hankeltransformierte die Laguerrefunktionen
multipliziert mit einem Polynom sind. Sie hingen von dem Parameter a ab, tiber

den die Konvergenzgeschwindigkeit der Entwicklung beeinflufst werden kann, also

AT/ (M—m) (b, a) = Z Ajﬁj(M,m) (b, (1,)
J
Liu(bya) = e T L2 (ab)

Ai(a) = ma%’*” / MG, (1, (L)Tf\”(lMﬂn)(7/)7/(17’/ (2.78)
Der Vorteil dieses Verfahrens liegt in der Unabhangigkeit der Entwicklungsko-
effizienten von dem Stokparameter. Die Integration {iber n zur Berechnung der
Entwicklungskoeffizienten wurde sowohl mit dem Verfahren von Burlisch und Sto-
er [83] ausgefiihrt, als auch durch Interpolation des Integranden mit Splines und
einer sich daran anschliekenden, nun analytisch durchfithrbaren Integration. Bei
letzterer wurden sowohl Anzahl und Verteilung der Stiitzstellen in Abhéngigkeit
von der Ordnung der Larmorfunktionen j und vom Betrag der Impulskomponen-
te 1) variiert. Dariiberhinaus wurde ebenfalls eine Gauss-Laguerre-Integration [84]
eingesetzt. Vergleicht man diese Verfahren, so zeigt sich, dass die direkte Integra-
tion von (2.74), bedingt dadurch, dass sie fiir alle Stokparameter durchgefiihrt
werden muk, die grokte Programmlaufzeit erfordert, wihrend die Variationen des
semianalytischen Verfahrens ungefihr die gleiche Zeit in Anspruch nehmen. Da-
her wurde in dieser Arbeit die Hankeltransformation mit einem semianalytischen

Verfahren berechnet.
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Weitere wesentliche Aspekte, die die Berechnung der Amplituden betreffen, sind

e die Anzahl der mitgenommenen Partialwellen in der Entwicklung

e die Anzahl der mitgenommenen Terme in der Entwicklung nach Larmor-

funktionen.

Das Konvergenzverhalten beider Entwicklungen hingt von der elektronischen
Emissionsenergie ab. Je hoher die Energie des freigesetzten Elektrons ist, desto
mehr Terme in der Entwicklung nach Larmorfunktionen als auch Partialwellen
miissen beriicksichtigt werden. Fiir eine Elektronenemissionsenergie von 1.0 keV
wurde fiir alle drei Ansétze eine Anzahl von 33 Partialwellen mitgenommen, wih-
rend 25 Terme in der Entwicklung nach Larmorfunktionen beriicksichtigt wurden.

Beide Entwicklungen sind damit auskonvergiert.

2.6 Die Extraktion der Observablen

Eine experimentell zugéngliche und im Hinblick auf den ¢-KTI aussagekrafti-
ge Observable ist der differentielle Wirkungsquerschnitt. Man erhélt ihn 5-fach

differentiell in der iiblichen Form [10] zu

85 0 ¢ /LQ ]ff 1 2 g

= Ne 2 7. TCi ﬁvke Qdm . 2.7
99,0Q.0F. (2m)2 k; 2w ), | T (17, ke ) [ d oy (2.79)

Hier ist p die reduzierte Masse des Systems (1.59). Die Gleichung (2.79) fiir
den differentiellen Wirkungsquerschnitt gilt im Schwerpunktsystem. Die Trans-
formation ins Laborsystem gelingt nach Rille et al. [99], in dem man fiir kleine
Streuwinkel fp in (2.79) die reduzierte Masse durch die Masse des Projektils
mp und den Impulsiibertrag senkrecht zur Einschussrichtung n = pépv durch
n = mp 05 v ersetzt. Die Geschwindigkeit v steht fiir die Relativgeschwindigkeit
zwischen Projektil und Target und entspricht fiir eine gegebene Stofenergie Ep
der Projektilgeschwindigkeit v = /2 mpEp.

Da eine durch Projektile mit nicht ausgerichtetem Spin induzierte Streureakti-
on rotationssymmetrisch um die Einfallsrichtung ist, wird der differentielle Wir-
kungsquerschnitt iiber den azimuthalen Streuwinkelanteil des Projektils ¢, inte-

griert angegeben. Die Strategie (2.79) zu ermitteln, verliuft dann so: Die Uber-
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gangsamplitude fiir die Transferionisation (2.49) wird aus den Ein-Teilchen-Am-
plituden fiir einen Einfang und Ionisation berechnet.

Sie kann fiir einen Konfigurationsmischungsansatz, einen wasserstoffihnlichen
und einen Hartree-Fock-Ansatz letztere stellen Spezialfille der fiir den Kon-
figurationsmischungsansatzes hergeleiteten Gleichung dar'? angegeben werden

zu

SN l m 17\/~ 1 . N N
&SZI b ol Z - zd + \/§a£nl m Ile( ) (ndm)ge (b, kc) bzll, 7
—~(@2+1): 2

beziehungsweise formuliert fiir den Eckart-Ansatz (2.51)

L. N2 1 o« o B - =
dEclc(b7 Iwc) — \/5% A/raﬁ |:a£100)ﬂe( ) a/glnﬂ)j—jc (b, kc)
+ (100) (—;) (100) (l_)"w ]_{:e):| b?il/

Das T-Matrixelement gewinnt man als Fouriertransformierte der Ubergangsam-

plitude

ey ety (2.80)

o
—~
=~
Eel
N
SN—’
I
=
[
2
—
>~y

und erhilt daraus den mit einem Faktor (2.22) gewichteten Wirkungs-

9(E,E-)>?
querschnitt fiir die Transferionisation. Die stof%p(uameterabhang@e Amplitude
lautet mit (2.73) und (2.54) und der Beschrankung auf Einfang in den Grundzu-

stand fiir den wasserstoffahnlichen /HF-/CI-Ansatz

- 321\? 27 N% +1
ik - (5) S sy L

E Z~—L el

(2 +1 :
Z(_l)myL (kc) | M— m| qug:
M
>
T / -M M—-—m m
> 4Ln)fnlzw ) (b ke) (nl—m (b) b21',1/ (281)

12Tm Fall des wasserstoffihnlichen und des Hartree-Fock-Ansatzes reduziert sich (2.80) in der

tiblichen Weise auf nur einen Term, wobei Gpyq/pp (0, k¢) = Gci(b, k) dn1 810 dmo und c19 = 1.
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und fiir den Eckart-Ansatz unter Ausnutzen von Drehimpulsalgebra

I 327\ 7 21 N2 1 o ”

€5
ke M

l-|M\€—z‘Mgo;,(_1)MZL ( ALILO?M (b ke) (100) /f(b)

+AT (0. k) 0l (1) )07 (2.82)

denn
L X 0 ) .
[ -M M 0 ] = ()" (2.83)

Die Transformation ins Streuwinkelbild geméf (2.80) liefert iiber das Fourierin-

tegral den Faktor!
2r(=1)"il" s, =M, mPt =M (2.84)

und damit haben die T-Matrixelemente die folgende Gestalt

~ - 327w +1
Tk = e (2 ) 20
- S e
Zi_L cio'L Z( 1>Al+rn}7 (IA{ ) |]\I m|2\1w|6 iM o,

M

I
Z A L A )
R M M-m

m

BEIX”M m(w)(77:k€) . (2.85)

mit

B (k) = / b Ty (1 5) AT (b, ) a7 (B) B2 (2.86)

13Mit der Integraldarstellung der Besselfunktionen (E.1) im Anhang hat man

/dve—iwwsw—v') LT — /dsaeiwwsw—w’—ﬂ) LT

— 6—iu(s"+ﬂ)J|N|(w) o lel = e—iw/(_l)u cox - glnl Ty (w)
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beziehungsweise

P 327w . Vf—i—l 1 o .
TEHIE) = (e (B0 N S Y Y Yialk)

it e Men BiOLOM (k) (2.87)

Lo

mit

B\ (. k) = / dbb*™ 1 Jjn (D)

x (A (b ko) ™ () + AL (b, ) 0™ (3)

Um den differentiellen Wirkungsquerschnitt anhand von Gleichung (2.79) zu ge-
winnen, ist zunéchst das Quadrat von (2.85) und (2.87) zu bilden. Die sich daran
anschliefende Integration iiber den azimuthalen Streuwinkelanteil des Projek-
tils o, liefert eine zusdtzliche Auswahlregel fiir die magnetischen Quantenzahlen:
m = m'*. Da im Kleinwinkelstreubereich das Projektil vorwiegend am Elektron
gestreut wird, ist infolge des Massenunterschieds zwischen Projektil und Elek-
tron der Betrag des Projektilimpulses vor und nach dem Stof ungefahr gleich.

Der Wirkungsquerschnitt ist dann mit (2.79), der Setzung

1 N4l
~ = \9 — =\ ¢ )
g(E,E.)>  2g9(E,E.)?
14Die Auswahlregel entfernt die azimuthale Abhingigkeit im elektronischen Emissionsverhal-

ten in (2.89) und (2.90), da YL*/M(IA{e)YLM(lA(e) = ﬁL/(cos(Ge))ﬁL(cos(Ge)), wobei PAH(G) =
}'7)\#(9)67i’15‘7.

(2.88)
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und ky = k;

TR LD S
— = — v ’T CniCniy
09,00.0E. J(E, E) N AT o

nn’ 1l

k‘z

l m+l' —m' , )
7'L —I ez(rrL—rrL/

21+1 21 +1)7 <
m+m YI/M (ke) Y (R6)2~’|Alfm|f\zwfm’|

Z Y A l L N !
-M M—-—m m -(M) M—-m' m

MM

AN
L’Zl)\mM m) (1, k) ’Z)l;(ﬁjm/)M(nake) (2.89)
und
Po,; T 327 ) ) N
T o P N2, 2m) Y~ el
09,00.0E, J(E,E. ) : Lz;
Z YL*’ M Y M(f(c)
M
BIL%)R/IM( ke)Big%mLM(’/ake) ) (2.90)

beziehungsweise fiir den wasserstoffahnlichen und den Hartree-Fock-Ansatz

ﬂHF/HYD — 32_7( Z L ZO’L U'L’)
00,00 0E, g(E, E L

Y Yk Yiu(k,)

M

Biog MM (Ua ]‘"76) BiOS'*M M (7], ke) . (2-91)

Der differentiellen Wirkungsquerschnitt wurde mit einer Programmstruktur er-

mittelt, die in ihrer urspriinglichen Form von A. Salin und R. Gayet stammt

und von den Autoren zur Berechnung der Transferonisation im IPM eingesetzt

wurde®®. Diese Struktur wurde entsprechend (2.89), (2.90) und (2.91) erweitert.
5siehe dazu auch Kapitel 1.4.3 und die Referenz [69).
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2.6.1 Technische Aspekte

Aus den Gleichungen (2.89), (2.90) und (2.91) ist erkennbar, dass die Laufzeit
des Programms zur Errechnung des differentiellen Wirkungsquerschnitts stark
von der Anzahl der beriicksichtigten Partialwellen abhidngt, und da das Inte-
gral im Rahmen der semianalytischen Berechnung der Hankeltransformierten als
Entwicklung nach Laguerrefunktionen gegeben ist, auch von der Anzahl dieser
Terme. Daher ist es eine wirkungsvolle Strategie, um die Rechenzeit zu begren-
zen, moglichst viele Schritte parallel auszufithren. Die Umsetzung dieses Konzep-
tes fithrte zur Aufspaltung der elektronischen Energieschleife: Pro Durchlauf des
Programms wird der differentielle Wirkungsquerschnitt fiir nur eine Elektronen-
emissionsenergie berechnet. Somit kénnen alle Programmlaufe nun gleichzeitig

ausgefiithrt werden.

In jedem Programmdurchlauf wird als Input eine Vorstufe der lonisationsampli-
tude a;(b, k%), ndmlich die stokparameterunabhéngigen Koeffizienten in der Ent-
wicklung von A%(Mfm) (b, k¢) nach Laguerrefunktionen (2.78), und die Einfangs-
amplituden a.(b) eingelesen. a;(b, k¢) wird im Code selbst berechnet. Daraus wird
der differentielle Wirkungsquerschnitt bestimmt. Die Berechnung des Integrals

(2.86), beziehungsweise (2.88) erfolgt mit dem Verfahren von Burlisch und Stoer.

Ein anderes Problem ist das Auftreten von Instabilititen in der Asymptotik der
Transferionisationswahrscheinlichkeit in Abweichung vom dort erwarteten expo-
nentiellen Abfall. Die Ursache liegt in der Gréfenordnung der berechneten Daten,
die an der Grenze des numerischen Darstellungsbereiches liegen. Um trotzdem
eine gute Darstellung der beim Ubergang ins Streuwinkelbild zu transformieren-
den Funktion durch das Transformationsintegral (2.85), beziehungsweise (2.87)

zugewihrleisten, wurde der exponentielle Abfall der differentiellen stofsparameter-

dP(b)
d0.dE.

Strategie, die bei der Berechnung der Einfangswahrscheinlichkeit verfolgt wurde.

abhédngigen Wahrscheinlichkeit vorgegeben, in vollstdndiger Analogie zur
Theoretisch dehnt sich der Integrationsbereich von b,,;, = 0 bis zu b,,,., = +0
aus, bei der praktischen Umsetzung jedoch, kann der oberen Integrationsgrenze
bymae nur ein endlicher Wert zugewiesen werden. Um diesen von der Emissions-
energie abhangigen Wert richtig zu wéhlen, wurde der Integrationsbereich so weit
ausgedehnt, bis das Ergebnis unabhéngig von der gewdhlten oberen Grenze b,

ist.
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Neben dem differentiellen Wirkungsquerschnitt wurde eine Reihe teilintegrierter
Wirkungsquerschnitte und der totale Wirkungsquerschnitt berechnet. Die Inte-

grationen wurden mit folgenden Standardmethoden durchgefiihrt:

e Gauss-Legendre

e Interpolation des Integranden mit Splines und anschlieflende nun analytisch

durchzufiithrende Integration
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Teil 111

Dynamische Eigenschaften der

Transferionisation
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Inhalt dieses Teils ist die Ausarbeitung der dynamischen Charakteristika der
Transferionisation. In zweierlei Hinsicht ist dies von grokem Nutzen: einerseits
wird so eine Grundlage zur Identifizierung der zur Transferionisation beitragen-
den Prozesse im Experiment geschaffen, andererseits liefert dies die Basis fiir ein
Verstandnis der experimentell beobachteten Emissionsmerkmale aus der Sicht der
Erhaltungssitze. Dabei wird der Frage nachgegangen werden, ob sich aus den Er-
haltungssitzen bereits Bedingungen ableiten lassen, die die Emission sdmtlicher
Emittenten He?t, H°, e~ in die durch Einschuss- und Streurichtung des Projek-

tils definierte Ebene erklaren.

Zunachst werden in Kapitel 3 die zu erwartenden Impulsprofile fiir eine Transfer-
ionisation auf der Basis der Erhaltungssitze in einer allgemeinen Form abgeleitet.
Im Anschluss daran behandelt Kapitel 4 die Beitrdge zur Transferionisation in
Einzeldarstellung unter Angabe ihrer dynamischen Charakteristika, also der sich
aus den Erhaltungssidtzen ableitenden Signaturen: zundchst werden diejenigen
beschrieben, in denen lonisation und Einfang durch zwei unabhéngige Wechsel-
wirkungen mit dem Projektil zustandekommen und anschlielend diejenigen, in
denen die mafgeblichen Wechselwirkungen auf interelektronischer Korrelation be-
ruhen und die beiden elektronischen Uberginge insofern voneinander abhingen.
Den Abschluss des Kapitels 4 bildet die nach dem Auftreten im Energiebereich
geordnete Zusammenstellung moglicher Mechanismen nebst einer kurzen Zusam-

menfassung der vorhandenen Messungen.
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Kapitel 3

Die Stoliddynamik

In den Experimenten zur Transferionisation am Stofsystem (HT; He) wurden
differentielle Wirkungsquerschnitte gemessen. Um Riickschliisse auf die zugrun-
deliegenden Mechanismen aus der Struktur der Messdaten ableiten zu kénnen,
ist die Dynamik des Prozesses eindeutig zu bestimmen. Dazu sind insgesamt 9
Freiheitsgrade experimentell zu ermitteln: je 3 Freiheitsgrade des Riickstofions
He*r, des Wasserstoffatoms und des emittierten Elektrons. Da die Stofdynamik
die Giiltigkeit der Impuls- und Energieerhaltungssétze impliziert, reduziert sich
die Anzahl der zu bestimmenden Freiheitsgrade um 4 auf insgesamt 5: Mit der
Messung von 5-fach-differentiellen Wirkungsquerschnitten hat man die Dynamik
des Prozesses vollstandig fixiert. Fiir den hier vorliegenden Fall, dass der Projek-
tilstrahl nicht spinpolarisiert ist, ist der Wirkungsquerschnitt rotationssymme-
trisch um die Einfallsrichtung und man hat in Wirklichkeit 4-fach differentielle

Querschnitte.

Ein solches kinematisch vollstindiges Experiment wurde von Mergel [62] auf der
Basis einer koinzidenten Messung des Impulsvektors des zuriickgestofenen Tar-
getions und von zwei Impulskomponenten des Projektils mit der COLTRIMS-
Technik durchgefiihrt. Die in dieser Arbeit berechneten Wirkungsquerschnitte,
werden vorwiegend mit den Ergebnissen der Arbeit von Mergel verglichen. Sichtet
man das weitere vorliegende experimentelle Datenmaterial, findet man Messun-
gen an diesem Stofsystem, in denen differentielle Querschnitte im Hinblick auf
den Projektilstreuwinkel, den elektronischen Streuwinkel, die Energie des emit-
tierten Elektrons gemessen wurden. Bei diesen Experimenten wurden jedoch nicht

alle kinematischen Parameter bestimmt, so daff Aussagen iiber die zur Transfer-
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ionisation fiithrenden Mechanismen nicht eindeutig getroffen werden kénnen.

Mit dem Ziel einer Interpretation des experimentellen Datenmaterials in Teil (IV),
wird im nun Folgenden zunéchst eine Ableitung der zu erwartenden Impulsprofile
eines jeden der am Stofs beteiligten Partner gegeben, noch ohne auf spezielle
Mechanismen einzugehen. Den Abschluss dieses Kapitels bildet die Erérterung
der Frage, ob die beobachtete Beschrinkung der Emission auf die Streuebene
durch die Erhaltung des Drehimpulses begriindet ist. Die Konzentration wird
dann in den nachstehenden Kapiteln auf die beitragenden Mechanismen gelenkt

sein.

Die dynamischen Eigenschaften der zur Transferionisation
H" + He(ls®) — H" 4+ He*™ + e (3.1)

beitragenden Kanile konnen auf der Basis der Erhaltungsséitze fiir Energie und

Impuls

E' =FEL,+FE.=FE,+F.+E =F

P' =Rp+RKp=K,+K+k =P . (3.2)
analysiert werden. Hier bezeichnet

e F7 die Gesamtenergie — der Index o = i, f gibt an, ob fiir die Situation vor

oder nach dem Stofs —,

e L7 die Energie des Projektil-, beziehungsweise Targetsystems und die des

Elektrons, hier kenntlich gemacht durch den Index 7= P, T, e,
e D7 den Gesamtimpuls,

° Iz'f den Impuls des Projektils H', beziehungsweise des Targets He(1s?),

-

e k¢ den Impuls des emittierten Elektrons.

Vor und nach dem Stofs sind die beteiligten Stofpartner noch weit voneinander
entfernt, so dass die innere Struktur der Stokpartner keine Rolle spielt. Man kann
den Prozess daher als einen inelastischen Stofs zwischen einem geladenen Projek-

til und einem neutralen Target beschreiben. Vor dem Stof umfasst die Energie
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i des Targetsystems infolgedessen die kinetische Energie T4 des atomaren He-
liumtargets und die Bindungsenergien der Elektronen. Die Energie des Projektil-
systems i, entspricht der kinetischen Energie T, des einlaufenden HT-Projektils
und damit der Stofenergie.

Nach dem Stof entspricht E% der kinetischen Energie T‘Tf des verbleibenden He?*-
Tons, wihrend die Projektilenergie Ejfg zusitzlich zur kinetischen Energie T}; noch
die Bindungsenergie €; des eingefangenen Elektrons enthilt. Zieht man in Be-

tracht, dass

1. die kinetische Energie des Targets bei Verwendung eines gekiihlten Gasjets,
wie dies bei den COLTRIMS-Experimenten der Fall ist!, verglichen mit der

kinetischen Energie des Projektils vernachlassigbar ist,

2. und die potentielle Energie des emittierten Elektrons im Feld von Projek-
til und Target verglichen mit seiner kinetischen Energie klein ist, so dass
die Energie des Kontinuumelektrons E, gut durch seine kinetische Energie

angendhert werden kann,

geht (3.2) iiber in

2
E'=T,+) ¢ =TL+/+T°=E; . (3.3)

J

Um die Impulsprofile? der Komponenten des Stoksystems abschiitzen zu kénnen,
nutzt man aus, dass fiir kleine Streuwinkel der Impuls {iberwiegend in Einschuf-
richtung des Projektilstrahls {ibertragen wird. Die kinetische Energie nach dem
Stok ist dann

(Kp) (K.
2mp  2(mp +1)

Ti = (3.4)

Die Energie, die zur Anderung der inneren Struktur umgesetzt wurde, betrigt

Ae = Zj ej — €; und man erhilt mit Auswertung der Energieerhaltung (3.3) fiir

"Details zur experimentellen Methodik findet man bei [62] .
2In der Arbeit von V. Mergel findet sich eine Herleitung der Impulsprofile, die in analoger
Form mit einem relativistischen Ansatz durchgefiithrt wurde [62].
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die Longitudinalkomponente des Projektilimpulses nach dem Stofs

i L 1 2(Ae—T.) N2
K, =KL (+1)- (1+— 4+ 22— Y (mp+1 . 3.5
\p. \ps ( ) ( + mp + (I{}){)Q (772} + )) ( J)

Unter der Vorraussetzung, dass die Anderung der elektronischen Energien klein
verglichen mit der Stofenergie ist
2 |Ae —T.|
(Kp.)?

|Ae —T.|
E

P

(mp+1) ~ <1 (3.6)

und dass

1
— <1, (3.7)
mp
erhélt man den Impuls, den das Projektil wihrend des Stofes iibertrégt als Funk-
tion von Einschussenergie, kinetischer Energie des emittierten Elektrons und der

inneren Struktur der beteiligten, hier atomaren Systeme

—ng—(3+gﬁl£» . (3.8)

{) ’LY

4

Um (3.8) zu erhalten, wurde die Wurzel entwickelt und alle Terme ab der quadra-
tischen Ordnung vernachlissigt. Zusitzlich dazu wurde nur der positive Wurzel-
term beriicksichtigt, da derjenige mit dem negativen Vorzeichen einer Riickstreu-

ung des Projektils entspricht.

Den Impulsiibertrag kann man noch in die Beitrige durch lonisation und Einfang

aufteilen

FEinfan Tonisation
. = g g gl
. v AEC i
q{E‘m,fanrg = — =4+ s AEC = 611 - ef
z 2 v
onisation (6?2 — TE)
qé . _ le-T) (3.9)

Das Impulsprofil der anderen Fragmente im Endzustand kann jetzt mit Hilfe des
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Impulserhaltungssatzes
7= AR+ F° (3.10)

errechnet werden, falls man die Impulse im Anfangszustand des Projektils I:ZP
und des Targets I:ZF kennt. Hier ist ARy = I:% — ICZT der Impuls der auf den
Targetkern iibertragen wurde.

Fiir kleine Streuwinkel stellt ‘I:}f;‘ ~ ‘I:},‘ = m,, v eine gute Naherung dar. Damit
ist der Impulsiibertrag (3.10) fiir einen Einschuf des Projektils in z-Richtung

gleich

—K}; sinfp cosep
(=] —K5isinfpsingp . (3.11)
g

Im Experiment wurde beobachtet, dass alle Stoffragmente in einer Ebene, nam-
lich der Streuebene, emittiert werden. Hier konnte die Erhaltungseigenschaft des
Drehimpulses eine Rolle spielen. Liefert der Drehimpulserhaltungssatz Bedingun-
gen, die die Emission von vornherein auf die Emission in die Streuebene einschrian-
ken, ohne dass weitere Faktoren, wie Korrelation, mafgeblich zu sein brauchen?

Dazu betrachtet man den Drehimpulserhaltungssatz
Lo+ L =Ly + L+ L, . (3.12)

Hier bezeichnet f/P den Drehimpuls des Projektils H™, f/fj den Drehimpuls des
Wasserstoffatoms H, fﬁr den Drehimpuls des Heliumatoms He(1s%), I_::fp den des

verbleibenden Targetions He?t und L. den Drehimpuls des emittierten Elektrons.

In den angefiihrten Experimenten von Mergel [62] wurde das Heliumatom in den
Grundzustand prépariert und senkrecht zur Einschussrichtung des Projektils in

den Projektilstrahl eingeleitet

(3.13)

Wihlt man als Bezugspunkt einen Punkt auf dem geradlinigen Teil der Tar-
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gettrajektorie, der infolgedessen mindestens im Abstand des Stofsparameters b
vom Kreuzungspunkt von Projektil- und Tragetstrahlrichtung entfernt liegt, so
besitzt das Heliumatom vor dem Stofs relativ zu diesem Punkt einen Gesamtdre-
himpuls gleich Null, da die Bewegungsrichtung des Targetschwerpunkts parallel
zur Verbindungslinie zwischen Bezugspunkt und Targetschwerpunkt liegt und
die Summe der elektronischen Drehimpulse im Grundzustand in Bezug auf den
Schwerpunkt ebenfalls Null ist. Nach dem Stof hat das verbleibende Heliumi-
on infolge des Riickstofes einen Drehimpuls ungleich Null. Das Projektil besitzt
in Bezug auf den gewéhlten Punkt, ebenso wie das emittierte Elektron, einen

Drehimpuls ungleich Null, sowohl vor als auch nach dem Stof, und man hat
L, —LL=L)+L. . (3.14)

Emission in die Streuebene bedeutet, dass die zugehorigen Impuls- und Ortsvek-
toren der Fragmente hinsichtlich des sich ebenfalls in der Streuebene befindenden
Bezugspunktes in der Streuebene liegen. Die Streuebene wird durch die Impuls-
vektoren des Projektils vor und nach dem Stof definiert, die auf der linken Seite
von (3.14) stehen, so dass der Differenzvektor der beiden Drehimpulse senkrecht
zur Streuebene liegen muss. Aus der Drehimpulserhaltung folgt also nur, dass
die Summe der Drehimpulsvektoren auf der rechten Seite senkrecht zur Streue-
bene stehen muss. Damit hat man allerdings noch keine Erklérung fiir das beob-
achtete Verhalten der beiden Emittenten, a-Teilchen und Elektron, denn in der
Konsequenz bedeutet dies, dass jeder der beiden Drehimpulsvektoren ebenfalls

senkrecht zur Streuebene stehen muss.
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Kapitel 4

Schrittweise und abhangig

ablaufende Transferionisation

4.1 Schrittweise Transferionisation

In diesem Abschnitt werden die Beitrdge zur Transferionisation erldutert, von
denen man annimmt, dass die beiden elektronischen Uberginge vergleichsweise
unabhingig voneinander stattfinden. Einfang und Ionisation kénnen iiber ver-
schiedene elementare Prozesse ablaufen. Daher tragen verschiedene Kanile zum
Wirkungsquerschnitt der unabhéngigen Prozesse bei, die aus einer Kombination

moglicher Einfangs- und Ionisationskanile gebildet werden.

Als Ergebnis der Messungen werden differentielle Wirkungsquerschnitte angege-
ben. Aussagekréftige Variablen in Bezug auf die dynamischen Eigenschaften sind
die zu erwartenden Impulsprofile der Emittenten, die anhand der Impulsiibertra-
ge abgeleitet werden kénnen. Infolgedessen liegt der Akzent des Kapitels auf der

Angabe der mit einem bestimmten Prozess verkniipften Impulsiibertrage.

Da insbesondere die Emissionscharakteristik relativ zur Streuebene interessiert,
ist es angemessen an die Geometrie des Streusystems angepasste Koordinaten
zu verwenden: mit der willkiirlichen Setzung ¢, = 0 definiert die Streuebene

des Stobsystems die x/z-Ebene des Koordinatensystems. Die Impulsiibertriage



ergeben sich damit zu

—mp v sin 0%
0 (4.1)
E

=y
I

mp v sin 05 + k°sin 0 cos ¢,
AKp = — k¢ sin 0% sin ¢, (4.2)
(5 + —A“Ts) + k€ cos 6F

ke sin 8 cos ¢,
ke = ke sin 8 sin ¢, : (4.3)

k¢ cos O

Die Information iiber die Emissionscharakteristik des Elektrons relativ zur Streu-
ebene steckt im Azimut .. Nach der Beschreibung der Komponenten der beitra-
genden Prozesse Einfang und ITonisation in Einzeldarstellung, werden die aus der
Kombination von Einfang und Ionisation resultierenden Signaturen zusammen-

gestellt.

4.1.1 Der Einfang

Man kann sich verschiedene elementare Prozesse fiir einen Einfang von Elektro-
nen durch geladene Ionen vorstellen, die im Bereich kleiner Projektilstreuwinkel
eine Rolle spielen. Wesentlich fiir alle Mechanismen ist der Wechsel des Bezugs-
systems: Damit ein Elektron in das Bezugssystem des Projektils wechseln kann
! muss es seine eventuell vorhandene iiberschiissige kinetische Energie relativ
zum Projektilsystem, verlieren. In der Art, wie diese Energie abgegeben wird,

unterscheiden sich die verschiedenen Mechanismen. Zu erwahnen sind hier:

Der Kinematische Einfang (KC?): Die quantenmechanische Impulsvertei-
lung des Elektrons vor dem Stof, gebunden im Target, enthidlt Impuls-
komponenten, die dem Projektilimpuls entsprechen. Infolgedessen kann das
Elektron vom Projektil mitgerissen werden, ohne dass ein zuséitzlicher Im-

pulsiibertrag auf das Elektron erfolgt. so dass der Impuls auf das Target als

ISiehe dazu auch Abschnitt 1.3.1.
?Kinematical Capture
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dritten Stofpartner {ibertragen wird. Da die hohen Impulskomponenten in
der Impulsverteilung der Wellenfunktion des gebundenen Elektrons, die der
Projektilgeschwindigkeit entsprechen, mit zunehmender Hohe der Projektil-
geschwindigkeit abnehmen, dominiert der Kinematische Einfang im Bereich
unterer und mittlerer Energien. Aus Rechnungen in erster Bornscher N&-
herung® [40] sind die Skalierungseigenschaften im Grenzwert fiir sehr hohe

Projektilgeschwindigkeiten bekannt

218 B . 1 12
O'K(’j(ls — 18) — 7 ?Z;y Zj (Z) . (44)

v— 00 ¢

Der Elektron-Kern-Thomas-Mechanismus (NET*): Dieser Mechanismus,
der von L.H. Thomas 1927, [21], vorgeschlagen wurde, beruht ebenso wie
der ee-Thomas-Prozess (1.4.1) auf einer konsekutiven Folge zweier bindrer
Stofse, die in diesem Fall nur zu einem Einfang fiithrt. Damit der Einfang zu-
standekommt, wird das Projektil in einem ersten Stofs unter einem Winkel
von Q;VETL = %# an einem Targetelektron gestreut. Fiir den Fall eines

Protonprojektils ist das ein Winkel von Q;VETL = 0.47 mrad. Das Elektron

lauft unter einem Winkel von 60° beziiglich der Projektil-Einflugrichtung

mit einer Geschwindigkeit in Richtung des Targetkerns aus, die dem Betrag
nach der Projektilgeschwindigkeit entspricht. An diesem wird es in einem
zweiten Stofs so gestreut, dass das Elektron parallel zum Projektil und ohne
seine Geschwindigkeit zu andern, aus dem Target emittiert wird. Der Win-
kel zwischen vorheriger Flugrichtung und Emissionsrichtung muf fiir diese
zweite Streuung daher ebenfalls 60° betragen. Durch diesen Doppelstreu-
prozess wird die iiberschiissige Energie an den dritten beteiligten Partner,
den Targetkern, abgegeben. Auch hier laft sich ein Skalierungsverhalten
des totalen Wirkungsquerschnitts fiir asymptotisch hohe Stofenergien an-

geben, was sowohl aus dem klassischen Ansatz von Thomas als auch aus

3Hier handelt es sich um Berechnungen der Ubergangsamplitude fiir den Elektroneneinfang,
die unter dem Namen Oppenheimer-Brinkmann-Kramers-Naherung OBK1 [92], [93] bekannt
sind.

4Nuclear Electron Thomas
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den quantenmechanischen Arbeiten [71], [94], [40] ableiten I1&ft:

- Zn 7z (1"
onpr(ls = 1s) — 7?27 =L [ — : 45
~NET( )UHOO Zot Zr \ o (4.5)
Aufgrund des asymptotischen Verhaltens dominieren die Doppelstreume-
chanismen trotz ihrer sehr kleinen Werte fiir den Wirkungsquerschnitt im

Bereich hoherer Energien iiber die Prozesse erster Ordnung.

Abbildung 4.1: Der Elektron-Kern-Thomas-Prozess
v

Der Strahlungseinfang (REC?): Diesemn Mechanismus ist zu eigen, dass die
iiberfliissige kinetische Energie des Elektrons im Target relativ zum Pro-
jektilsystem durch Abstrahlung eines Photons abgefiihrt wird. Man kann
ihn als zeitinvertierten Photoeffekt aufgefassen. Die Wirkungsquerschnitte
fiir radiative Einfangprozesse sind relativ klein verglichen mit den nicht-
radiativen Prozessen [17]|. Aus theoretischen Arbeiten [40] kennt man ein
Skalierungsverhalten des totalen Wirkungsquerschnitts fiir asymptotische

Stolgeschwindigkeiten

27 1\’
Orec(ls = 1s) — m §ZP (—) ) (4.6)

V=00 v

SRadiative Electron Capture
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Das asymptotische Verhalten des totalen Wirkungsquerschnitts féllt fir
nichtradiative Mechanismen nach (4.4) mit v='? fiir Prozesse erster Ord-
nung (KC) ab und mit v~ fiir Doppelstreuprozesse, die allerdings erst
bei hoheren Energien iiberwiegen. So kann der radiative Einfang aufgrund
seines asymptotischen Verhaltens trotz der Kleinheit seiner Wirkungsquer-
schnitte fiir sehr hohe Energien dominieren, die fiir Stofe zwischen leichten
Ionen in der Groékenordnung von 10% liegen. Daher spielen radiative

Einfangmechnismen fiir die betrachteten Stokenergien keine Rolle.

Fiir den Einfang eines im Heliumatom gebundenen Elektrons in einen gebundenen
Zustand des Projektils, liefert die Kinematik fiir den Impuls, den das Projektil
iibertréagt,

mp v sin QILD
=Lin fa e
q infang - _ 0 ) (4‘)

v Ae,
e

v

In (4.7) treten die Bindungsenergien der Elektronen vor und nach dem Stofs auf.
Die elektronische Bindungsenergie im Heliumgrundzustand héangt davon ab, ob
bereits ein Elektron abgelost wurde oder nicht. Folgende Tonisationsenergien hat

man experimentell beobachtet:

e fiir die Ablosung eines Elektrons aus dem Heliumgrundzustand He [P1 =
0.904 a.u.,

e fiir die Ablosung eines Elektrons aus dem niedrigsten Niveau von He™
IP2 =20 a.u..

Im Experiment wurde nur die Ladung und nicht der Zustand der Elektronen des
Wasserstoffejektils bestimmt. Der Wert fiir €/ liegt also zwischen dem ebenfalls
bekannten Ionisationspotential zur Ablésung des Elektrons aus dem niedrigsten
Niveau des Wasserstoffgrundzustands von IP = 0.5 a.u. und der Seriengrenze

hin, je nachdem in welchen Zustand das Elektron eingefangen wurde. Damit liegt

der Wert fiir die Longitudinalkomponente des Impulsiibertrags zwischen 3 — 175
und 5 — % fiir Einfang in den Grundzustand und zwischen g — ZL—O und 5 — 0.904

als Grenzwert fiir einen Einfang in hochangeregte Rydbergzustéinde.
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Den Impulsiibertrag auf das Targetion He?t liefert der Impulserhaltungssatz

(3.10) zu

ARy = ¢
mp v sin %
= - 0 . (4.8)

v Ac,
2 + v

Da im betrachteten Energiebereich nur die nichtradiativen Mechanismen eine
Rolle spielen, kénnen mit (4.7) und (4.8) alle oben angefithrten Mechanismen
beschrieben werden. Beim Elektron-Kern-Thomas-Mechanismus wird das Pro-
jektils in einem Winkel von Q%L = 0.47 mrad gestreut. Mit dieser zusitzlichen

Bedingung wird (4.7) und (4.8) zu

mp v 95#
AKp = — 0 : (4.9)

v A€,
st 5

v

Hier wird beriicksichtigt, dass fiir kleine Winkel sin ¢ = ¢ ist.

4.1.2 Die Ionisation

lonisation ist bei hoheren Stokgeschwindigkeiten der dominierende inelastische

Prozess |54|. Fiir eine lonisation ist nach (3.9) ein Impulsiibertrag von

mp v sin 05
(]’Ionzsatzon - _ 0 (410)
(ei—Te

v

N—

zu erwarten. Dies impliziert im Rahmen der Annahmen von (3) und eingedenk
der Vernachlassigung der elektronischen Impulse im Heliumgrundzustand, nach

(3.10) einen Impulsiibertrag auf das Targetion von

mp v sinflh — kS
AKp = — kS : (4.11)
(ei—Te) _ ]{76

v 4
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wobei

ke sin 67 cos ¢,
ke = ke sin 8L sin ¢, . (4.12)

ke cos OL

Entsprechend den Ausfithrungen in (4.1.1) ist fiir die Bindungsenergie ¢; das lo-
nisationspotential /P1 = (0.904 a.u. oder I P2 = 2.0 a.u. einzusetzen, je nachdem
ob die Ionisation des Elektrons aus dem niedrigsten Niveau des Heliumatoms
oder des He™-Ions erfolgt. Fiir die Freisetzung eines Elektrons aus dem gebunde-
nen Zustand eines Targets wurden eine Reihe verschiedener elementarer Prozesse

vorgeschlagen. Hierzu zahlen:

Der binire Stoft des Projektils mit dem Elektron (BEE®): die Freiset-
zung der Elektronen erfolgt bei diesem Mechanismus durch einen direkten
harten Stof zwischen Elektron und Projektil. Man erwartet infolgedessen
hochenergetische Elektronen. In einem einfachen klassischen Bild kann der
BEE als elastischer Stof zwischen Projektil und ruhendem quasifreien Elek-
tron behandelt werden. Aus der Zwei-Teilchen-Kinematik kann man klas-
sisch sowohl den maximal zu erwartenden Streuwinkel fiir das Projektils
abschétzen zu

e

~ 0 = 0.54mrad (4.13)

. L
sin(0)""") =
m,
als auch den mit diesem Streuwinkel verkniipften elektronischen Emissions-
winkel zu 45° und die maximale resultierende Emissionsenergie des Elek-
trons, die fiir eine feste Stofenergie vom Streuwinkel des emittierten Elek-

trons abhéingt,

Te(ﬂg’) = 22 (',032(95‘) +é . (4.14)

Diese Funktion bezeichnet man auch als kinematischer Riicken erster Ord-

nung. Der BEE-Mechanismus wird fiir grosse Stossenergien in den differen-
tiellen Wirkungsquerschnitten (,)Ed# als eine breite Peakstruktur sichtbar.

Die Form dieses Peaks spiegelt die Impulsverteilung des Elektrons gebunden

6Binary Encounter Electrons
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im Target wieder. Fiir niedrigere Stokenergien oder fiir grofse elektronische
Emissionswinkel verschmilzt der Peak mit dem Rest des Spektrums.
Fiir die Ionisation durch den binédren Stok des Elektrons mit dem Projektil

kann man (4.10) verwerten und findet mit

und
k.. =/2T, cos 9€L

dass der Longitudinalimpuls fiir das verbleibende Targetion fiir alle mogli-

chen Winkel zwischen

- < K < — 4.15
2y = ==y (4.15)

liegen muss [62|. Fiir den elektronischen Impuls erwartet man im Mittel

Y A
sin 0 cos ¢,
.
k¢ = 2w cosf” | sinf’singp, . (4.16)

cos OF

Drei-Koérper-Stof-Elektronen (TBEET) und langsame Elektronen (SE®):
Im Bereich niedriger elektronischer Emissionsenergien resultieren die emit-
tierten Elektronen aus entfernteren schwicheren Stofsen mit dem Projektil.
Infolge der niedrigen Emissionsenergien spielen im Bereich niedriger und
mittlerer Stokenergien Zwei-Zentren-Effekte eine Rolle: auf die Bewegung
des Elektrons nimmt sowohl das elektrische Feld des Targetions, als auch
das des Projektils Einflul und man hat Drei-Korper-Elektronen. Im Bereich
der hoheren Energien spielt nur das Targetfeld eine Rolle. Im Allgemeinen
wird die Verteilung der Elektronen im Bereich niedriger Emissionsenergien
bei einer Energie von 0 eV maximal und sinkt mit anwachsender Emissi-
onsenergie exponentiell ab [96]. Mit einer TBEE-Ionisation sollte aufgrund

von (4.11) ein sehr kleiner Targetionenimpuls verkniipft sein.

"Three-Body-Encounter Electrons
8Soft Electrons
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Einfang von Elektronen ins Kontinuum des Projektils (ECC?): Zen-
triert um eine Emissionsenergie bei der die mit der kinetischen Energie des
emittierten Elektrons verkniipfte Geschwindigkeit der Projektilgeschwin-
digkeit entspricht, tritt eine weitere Peakstruktur im Spektrum des diffe-

Joled
9E, 06T

Stofsenergien eine Rolle spielt. Diese Struktur wird durch den Einfang von

rentiellen Wirkungsquerschnitts auf, die bei niedrigen und mittleren
Targetelektronen in einen niedrigliegenden Zustand des Projektils verur-
sacht. Infolgedessen ist in diesem Fall die Geschwindigkeit der emittierten
Elektronen im Ruhesystem des Projektils klein und die Emission erfolgt in
Vorwartsrichtung bei einem Emissionswinkel der dem Projektilstreuwinkel
entspricht |97]. Die Longitudinalkomponente des Targetionenimpulsiiber-

trags liegt daher im Mittel um einen Wert von

mp v sin 05
AKp ~ — 0 (4.17)

und fiir den Impuls des Elektrons erwartet man im Mittel

sinf)fg
kS ~ w 0 , (4.18)

gL
cos By

da k° = v, 0" =~ 0L, p. =~ pp = 0 und mit Auswertung des Massenunter-

schiedes zwischen Elektron und Proton.

4.1.3 Einfang und Ionisation kombiniert

Allgemein kann man sagen, dass wahrend im Bereich kleiner Stofenergien der
Einfang der dominierende Prozess ist, die lonisation mit hoheren Stokenergien
an Bedeutung gewinnt. Im Bereich mittlerer Stokenergien liefern Einfang und

[onisation beide dhnliche Beitrige.

Aus der Kombination von lonisation und Einfang zur Transferionisation ist an-

hand der Kinematik ein Impulsiibertrag von (4.1) zu erwarten. Alle Kombinatio-

9Electron Capture to Continuum
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nen aus kinematischem Einfang (KKC) und Elektron-Kern-Thomas-Mechanismus
(NET) mit Drei-Kérper-Elektronen (TBEE), Einfang eines Elektrons ins Projek-
tilkontinuum (ECC) und lonisation durch einen bindren Stof mit dem Projek-
til (BEE) sind grundsétzlich moglich. Im unteren und mittleren Energiebereich
sollten Kombinationen aus TBEE, ECC, BEE mit einem Kinematischen Ein-
fang iiberwiegen, wihrend im Bereich hoherer Stofsenergie Kombinationen aus
SE, ECC, BEE und einem NET eine Rolle spielen sollten'’. Vernachlissigt man
die Bindungsenergien, so sind fiir die verschiedenen Kombinationen im Mittel zu

erwarten:

e ECC und Einfang

mp v sin 0%

AR, = - 0 (4.19)
vV COS QILD
mit (4.17), und k° =~ Up 0l =~ 0%, p, ~ ¢p = 0 und einer Emissionsenergie
_ v _ Ep
Te - 2 mp

e BEE und Einfang

mp sin % + 2 cos 0 sin 6 cos ¢,
AKy = —w 2 cos BL sin 0L sin p, (4.20)
1

2

und

sin 6% cos .
k¢ = 2vcost” | sin 0L sin . . (4.21)

cos OF

mit (4.14) und Vernachldssigung der elektronischen Bindungsenergie €',
woraus folgt, dass der elektronische Impulsbetrag gendhert werden kann
durch k° &~ 2 v cos #" und Vernachlissigung des Targetriickstokes durch die

Ionisation.

10V, Mergel weist in [62] jedoch darauf hin, dass im betrachteten Energiebereich kein NET
beobachtet werden konnte (S.87).
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e TBEE/SE und Einfang

mp v sin F)IL;
AKp = — 0 : (4.22)

v
2

mit k¢ = 0.

In (4.19), (4.20), (4.21) und (4.22) wurde vereinfachend angenommen, dass die
Streuung des Projektils um den kleinen Winkel 65/, die durch die zu einem Uber-
gang fiilhrenden Wechselwirkungen verursacht wird, dem Streuwinkel des Pro-
jektils A% in etwa entspricht, der ein Resultat der Kombination der zu Einfang
und lonisation fithrenden Wechselwirkungen ist. Diese Annahme diirfte fiir kleine
Winkel vertretbar sein. Der Einfang liefert hier nur die Verschiebung des Lon-
gitudinalimpulses um £ unabhingig davon, ob es sich um einen kinematischen
Einfang oder um einen Elektron-Kern-Thomas-Prozess handelt. Das Impulsprofil
des emittierten Elektrons sollte fiir den hier betrachteten Fall unabhingig vonein-
ander ablaufender Ubergénge nicht allzu sehr von dem einer einfachen Ionisation

abweichen, falls Korrelation vernachléssigt werden kann.

4.2 Transferionisation durch abhangige Prozesse

Bei Transferionisationsprozessen, deren Teiliibergénge abhingig voneinander ab-
laufen, spielt immer die interelektronische Korrelation eine Rolle. Zu nennen
sind hier die sogenannten Shake-Prozesse. Es handelt sich dabei um einen Mehr-
Elektronen-Prozess, bei dem gleichzeitig mit dem Ubergang eines Elektrons das
zweite Elektron in einen Kontinuumszustand angeregt wird oder in einen ge-
bundenen Zustand des Projektils wechselt. Anschaulich léfst sich die Ursache fiir
einen Shake-Prozess so erkliren: Andert sich das Potential, in dem das Elektron
propagiert, durch den Ubergang eines Elektrons, so ist die Wellenfunktion des
verbleibenden Elektrons keine exakte Eigenfunktion des Atoms mehr. Dann gibt
es einen starken Uberlapp der alten mit den neuen Eigenzustinden derart, dass
in der Regel Zustidnde besetzt werden, deren Quantenzahlen mit denen der alten
Eigenzustinde iibereinstimmen. Zusitzlich dazu gibt es einen Uberlapp, wenn

auch gering, mit anderen Zustédnden. Einen Beitrag zur Transferionisation liefern
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konnte der Uberlapp mit

1. einem gebundenen Zustand des Projektils beim Shake-Over!t

2. Kontinuumzusténden, so dass eine Ionisation durch Shake-Off zustande-
kommen kann, die in Verbindung mit einem Einfang zur Transferionisation
fiihrt.

Allerdings spielt Shake-Over bei den hier betrachteten Stoenergien keine Rolle
[62]. Die Wahrscheinlichkeit fiir einen Shake-Off-Prozess lift sich aus dem Uber-
lappintegral der Endzustandswellenfunktion mit der Wellenfunktion bestimmen,
die den Eigenzustand des verbleibenden Elektrons nach dem Ubergang des ersten
charakterisiert. Man geht davon aus, dass die mit einem Shake-Off verkniipften
Impulsiibertrige auf das Elektron sehr klein sind und dass daher die Impulsvertei-
lung der durch diesen Prozess ins Kontinuum emittierten Elektronen derjenigen
im Anfangszustand entsprechen sollten. Daher erwartet man fiir einen Ubergang
aus dem Grundzustand sehr kleine elektronische Impulse, als auch eine radial-

symmetrische Emission der Elektronen.

In Kombination mit einem kinematischen Einfang oder einem Elektron-Kern-
Thomas-Prozess sollte der im Mittel zu erwartende Targetriickstof fiir sehr kleine
elektronische Impulse analog zu (4.22) liegen. Da der Shake-Prozess eine schnelle
Anderung des Potentials erfordert, kann man davon ausgehen, dass Ionisation
durch Shake-Off erst bei hoheren Energien eine wahrnehmbare Rolle spielt. Mc-
Guire et al. [98] geben dafiir einen Schwellenwert fiir die Projektilgeschwindigkeit
von v > 5 an. Dies entspricht einer Energie von 625 keV.

Ein weiterer Prozess der in die Sparte der abhéngigen Prozesse gehort, ist der
bereits in (1.4.1) angefiihrte ee-Thomas-Prozess (EET). Der EET-Prozess ist cha-
rakterisiert durch die Emission eines Elektrons in einem Winkel von 6% = 90° mit

einem Impuls von

ko= 0 . (4.23)

Hnfolgedessen hat man eine erhohte Wahrscheinlichkeit fiir einen Einfang in einen gebun-
denen Projektilzustand, falls gleichzeitig eine Ionisation erfolgt.
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und der Streuung eines Protons in einem Winkel von #5 = - = 0.55 mrad. Da

mp
auf das Targetion wird kein Impuls tibertragen wird, gilt
0
ARy = | o : (4.24)
0

Aus den theoretischen Rechnungen in zweiter Bornscher Naherung [71] lassen sich
die Skalierungseigenschaften fiir asymptotisch hohe Projektilgeschwindigkeiten

angeben

7373 1\"

oppr — w2t —LE (—) : (4.25)
VP oo Zp+V22Zp \v

Ebenso wie sein Pendant, der Elektron-Kern-Thomas-Prozess, zeigt der EET eine

v~'-Abhiingigkeit und sollte daher bei hoheren Energien dominieren.

4.3 Zusammenfassende Anordnung der Prozesse
auf der Energieskala und existierende Mes-

sungen

Die Anordnung der diskutierten Prozesse auf der Energieskala ist nicht ein-
fach und bleibt etwas verschwommen, da in der Realitit eines Experimentes
nur das Nebeneinander konkurrierender Mechanismen vermessen werden kann.
Dieser Sachverhalt erschwert die Zuordnung eines Merkmals im Spektrum zu
einem bestimmten Mechanismus. Zudem ist anzumerken, dass die hier diskutier-
ten Mechanismen keine erschépfende Zusammenstellung der insgesamt moglichen
Mechanismen sein miissen. Dies ist auch deswegen der Fall, da sie auf der mensch-
lichen Vorstellungskraft beruhen, die durch den Stand und den Blickwinkel der

Theorie beeinflufit wird.

Vor diesem Hintergrund ist die hier vorgenommene Zusammenstellung moglicher

Mechanismen und ihre Einteilung in die verschiedenen Energiebereiche zu sehen:

Der untere und mittlere Energiebereich, wird nach Bransden et al. [17] nach

oben hin begrenzt durch das Verhiltnis 2= > 4 a.u.. Dies entspricht einer Pro-
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jektilenergie von 400 keV fiir den Fall eines Protons. In diesem Bereich sollten
Kombinationen aus einem kinematischen Einfang KC und Ionisationsmechanis-

men wie

e Erzeugung von Drei-Kérper-Stok-Elektronen TBEE

e Einfang ins Projektilkontinuum ECC
dominieren, wihrend im hoheren Energiebereich Kombinationen aus

e einem kinematischen Einfang KC

o Flektron-Kern-Thomas-Prozess NET
und

e langsamen Elektronen SE

e lonisation durch einen binaren Stolk BEE

e Shake-Off SO,

ebenso wie Beitrige durch den ee-Thomas-Prozess EET {iberwiegen sollten.

Untersucht man die Prozesse im Hinblick auf eine mégliche Emission in die Streu-
ebene, so zeigt die Auswertung des zu erwartenden Impulsiibertrag auf das Tar-

getion

mp v sinfh + k¢
ARy = - i 7 (4.2
jz'i‘ Aél—)Te + kj

dass genau dann alle Fragmente in die Streuebene emittiert werden, wenn
€
k, =0
Grundsatzlich kann man annehmen, dass
€ [
k, =0
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wenn niederenergetische Elektronen zu erwarten sind. Das ist fiir die Elektronen
der Fall, die durch streifende Stofe mit dem Projektil freigesetzt werden (TBEE,
SE) und fiir diejenigen, die durch Shake-Off emittiert werden. Experimentell wur-
de aber die Emission von Elektronen mit hohen Emissionsenergien beobachtet.
Hoherenergetische Elektronen liefern der Einfang von Elektronen ins Projektil-
kontinuum und die Freisetzung von Elektronen infolge eines bindren Stofses mit
dem Projektil. Die ECC-Elektronen werden in der Streuebene und in Richtung

des auslaufenden Projektils

emittiert; fiir die BE-Elektronen wird dies nur dann der Fall sein, wenn zuséatzlich
zum BE weitere Faktoren eine Rolle spielen, die eine Emission in die Streuebe-
ne erzwingen. Ein solcher Faktor konnte die interelektronische Korrelation im
Heliumtarget sein. Was die bevorzugte Emission in einer zum auslaufenden Pro-
jektil entgegengesetzten Richtung anbetrifft, so lasst keiner der hier betrachteten

Mechanismen ein derartiges Verhalten erwarten.

Sichtet man das experimentelle Datenmaterial, so gibt es neben den Messungen
von Mergel |62] insgesamt nur wenige Messungen an diesem Stofsystem. Hier-
unter fallt zum Beispiel eine Messung, die von Palinkas et al. [89] durchgefiihrt

wurde. Palinkas et al. bestimmten zweifach differentielle Wirkungsquerschnitte

Pa
OE. 0.

winkel von 90° und einer Emissionsenergie von 600 eV. Dieser Wert entspricht

. Sie fanden eine Erhohung des Wirkungsquerschnitt bei einem Emissions-

ungefdhr der fiir den EET nach (4.23) mit Vernachldssigung der Bindungsenergien
erwarteten kinetischen Energie.

Zu nennen ist hier ebenfalls die experimentelle Datenerhebung von Horsdal et
al. [90]. Sie bestimmten das Verhéltnis des einfachdifferentiellen Wirkungsquer-
schnitts fiir eine Transferionisation zur Summe der Wirkungsquerschnitte fiir

Transferionisation und Einfang in Abhéangigkeit vom Projektilstreuwinkel

dUTI
dip
deT1 doCAP

dop dop

und fanden eine Erhéhung des differentiellen Wirkungsquerschnitts bei dem von
Thomas prognostizierten Projektilstreuwinkelwert von 8% = 0.55 mrad. Die Deu-

tung dieser Beobachtung ging in Richtung des EET. Sowohl die Ergebnisse der
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Rechnungen von Gayet und Salin [69], als auch die Messungen von V. Mergel
[62] legen allerdings nahe, dass es sich hier nicht um eine Konsequenz des EET
handelt, sondern um eine Struktur, die durch Beitrdge zur Transferionisation
zustandekommt, von denen man annimmt, dass die beiden elektronischen Uber-

génge vergleichsweise unabhéngig voneinander stattfinden.

Zur Verfiigung stehen dariiberhinaus experimentelle Daten von Bernardi et al.

[91]. Die Autoren bestimmten ebenfalls zweifach differentielle Wirkungsquerschnit-

Po
te 55 oa.

Emissionswinkel in Vorwértsrichtung beziiglich der Flugrichtung des einfallenden
Projektilstrahls: 4, = 0°,20°, 50°.

allerdings nur fiir eine Stofsenergie von 70 keV und fiir drei verschiedene

Die Ergebnisse der Messungen werden in den Abschnitten 4.4, 4.5 und 4.6 zu-

sammen mit den theoretischen Resultaten besprochen.
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Teil IV

Vergleich von Theorie und
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Nachdem in den vorangegangenen Kapiteln die Transferionisation aus theoreti-
scher Sicht beschrieben und ihre Identifizierung im Experiment beleuchtet wurde,

soll es in diesem Teil um die Darstellung der Ergebnisse gehen.

Ein Ziel dieser Arbeit ist, die experimentell beobachteten Strukturen im Rahmen
der Theorie zu verstehen. Mit Verstehen ist hier folgende methodische Vorge-
hensweise gemeint: aus der theoretischen Beschreibung durch Vergleich mit den
experimentellen Daten ein repriasentatives Bild des Stofgeschehens abzuleiten.
Speziell werden die Resultate der Messungen am (H*; He)-Stoksystem mit den

Ergebnissen der in dieser Arbeit vorgenommenen Rechnungen verglichen.

Zunichst soll die in der entwickelten Modellstruktur vertretene Auffassung des
Stokgeschehens nochmals zusammenfassend dargelegt und begriindet werden. Die

Modellstruktur basiert auf folgenden wesentlichen Annahmen:

Die Beschreibung des Stokprozesses iiber einen stérungstheoretischen Zugang ist
angemessen. Dem liegt die Uberlegung zugrunde, dass man es hier mit einem
niedrig geladenen leichten Projektil und mit einem schnell ablaufenden Prozess
zu tun hat: untersucht wurde ein Stokenergiebereich von 300 keV bis 1000 keV.
Dies entspricht einem Geschwindigkeitsfenster von 3.5 a.u. - 6.3 a.u.. Es handelt
sich also um den Bereich mittlerer und hoher Stokenergie. Da es sich ebenfalls um
einen sehr schwach ausgepréigten Prozess handelt — die Wirkungsquerschnitte lie-
gen in der GroRenordnung von héchstens 10718 ¢m? — ist eine storungstheoretische

Behandlung adéquat.

Ein weiteres Element des hier gewihlten Ansatzes ist die Behandlung der Uber-
génge unabhingig voneinander. Die Motivation fiir die Annahme, dass zur Trans-
ferionisation unabhingig ablaufende Elektroneniibergdnge massgeblich beitragen,
basiert auf den Messungen von Mergel'? [62] und den Rechnungen von Gayet

und Salin'?® [69]. In beiden Verdffentlichungen wurde gezeigt, dass die Erhohung

12Die Impulsverteilung der emittierten Elektronen im Energiebereich zwischen 0.3 MeV und
0.63 MeV (s. auch die Abbildungen (4.3), (4.4), (4.5)) zeigt, dass das Maximum des differenti-
ellen Wirkungsquerschnitts im Bereich des kritischen Winkels, in dem die abhéngigen Prozesse
zu erwarten sind, auf dem kinematischen Riicken erster Ordnung liegt. Dies deutet darauf hin,
dass unabhéngig voneinander ablaufende Prozesse hier eine Rolle spielen.

13Gayet und Salin [69] berechneten im Rahmen einer Beschreibung im IPM das Verhéltnis
von Transferionisation zur Summe aus Transferionisation und Einfacheinfang

dacz’

dép
doei do*
dop + dbp
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des differentiellen Wirkungsquerschnitts bei dem von Thomas prognostizierten
Projektilstreuwinkelwert von 6% = 0.55mrad bei niedrigeren Stofenergien bis zu
etwa 0.5 MeV nicht und bei héheren Energien nicht ausschlieklich durch den EET

verursacht wird ',

Die Modellstruktur beinhaltet eine Beschreibung des Einfangs mit der etablierten
CDW-Niherung und der Ionisation in erster Bornscher Ndherung. Die Beschrei-

bung mit Hilfe der ersten Bornschen Niherung setzt voraus, dass

o Effekte zweiter Ordnung fiir die Tonisation vernachliassigbar sind,

e die Wirkung des Projektilfeldes auf das emittierte Elektron vernachlés-
. . =4 . . .
sigh werden kann (keine PCI'®) und man es mit einer Ein-Zentren-Target-
Emission zu tun hat, so dass das emittierte Elektron durch einen hochlie-

genden Eigenzustand des Targets repriasentiert werden kann.

Mit der Entscheidung zugunsten einer CDW-Néherung zur Beschreibung des Ein-

fangs geht man davon aus, dass

e sich die Langreichweitigkeit der Coulombwechselwirkung durch die gelade-
nen Aggregate vor und nach dem Stofs in einer Verzerrung der asympto-
tischen Anfangs- und Endzustédnde dufert und in dieser Form in den Rand-

bedingungen beriicksichtigt werden kann'®,

e Effekte hoherer Ordnung, die iiber die zweite Ordnung hinausgehen, ver-
nachlédssigt werden koénnen. Effekte zweiter Ordnung, und zwar die An-
kopplung der elektronischen Zwischenzustédnde an das Kontinuum, werden
beriicksichtigt. Der hierdurch entstehende Fehler liegt in der nicht exakten
Beriicksichtigung der kinetischen Energie des Elektrons im Endkanal und

sollte zu vernachléssigen sein.

Diese Annahmen sind im betrachteten Energiebereich und aufgrund der Neutrali-
tét des Projektils nach dem Stok fiir die dominierenden Beitrédge zum Wirkungs-

querschnitt vertretbar 97|, [102].

und fanden ebenfalls eine Uberhdhung beim im Bereich des kritischen Winkels.
MGiehe dazu auch Abschnitt 4.3.
15Post Collisional Interaction
6Details findet man in Abschnitt 1.4.3.
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Anhand dieses Modells sollten daher alle Kombinationen der nachstehend auf-
gelisteten, fiir Ionisation und Einfang vorgeschlagenen und in den Abschnitten

4.1.1 und 4.1.2 referierten Mechanismen beschrieben werden:

1. der bindre Stof des Projektils mit dem FElektron BE,

2. der Zwei-Zentren-Fall an Drei-Korper-Stofk-Elektronen TBEE und die Emis-
sion langsamer Elektronen SE, da die Wirkung des Pojektilfeldes im End-

kanal vernachlissigt wurde,
3. der kinematische Einfang KC,

4. der Elektron-Kern-Thomas-Mechanismus NET.

Aus den angefiihrten Griinden kann man in der Konsequenz davon ausgehen, dass
die entwickelte theoretische Modellstruktur zur Wiedergabe massgeblicher Beitra-
ge zum Wirkungsquerschnitt der Transferionisation geeignet ist. Zu diskutieren
bleibt die Beschreibung der Targetstruktur, i.e. des Heliumgrundzustands. Um
die Sensitivitdt des Modells gegeniiber der Wahl der Helium-Grundzustandswel-
lenfunktion zu untersuchen, wurden in der vorliegenden Arbeit drei verschiedene
Ansatze implementiert: ein einfacher wasserstoffihnlicher Ansatz, ein Hartree-
Fock- und ein Eckart-Ansatz. Die ersten beiden gehéren zu den Ansétzen, die den
Grundzustand auf dem Niveau des Modells der unabhdingigen Teilchen beschrei-
ben, wihrend man mit dem Eckart-Ansatz iiber das effektive Ein-Teilchen-Bild
hinausgeht. Wahrend Hartree-Fock die beste Niaherung im Rahmen des Modells
der unabhdngigen Teilchen bietet, stellt der wasserstoffihnliche Ansatz die ein-
fachst mogliche Form einer Beschreibung dar. Dies legt auch die Gliederung des

Kapitels fest: entlang zunehmender Komplexitiat der implementierten Ansétze.

Fiir jeden der Ansitze wurden die relevanten Observablen mit der entwickelten
Modellstruktur berechnet und die Ergebnisse mit den experimentellen Daten ver-
glichen. In der Diskussion wird dann der Frage nachgegangen, in welcher Hinsicht
die hier entwickelte Modellstruktur die experimentellen Messungen und damit das
Stoligeschehen richtig beschreibt. Jeder Abschnitt gliedert sich entsprechend der

gemessenen beziehungsweise berechneten Observablen.

Folgende Auswahl an Observablen, die im Experiment gemessen wurden, wurden

berechnet:



1. streuwinkelabhéngige differentielle Wirkungsquerschnitte,

2. energie-, emissionswinkel- und streuwinkeldifferentielle Wirkungsquerschnit-
te bei verschiedenen Stofenergien, (0.3, 0.63, 1.0) MeV, die die Impulsver-

teilung der emttierten Elektronen wiedergeben,

3. totale Wirkungsquerschnitte.

4.4 Ergebnisse der Rechnungen mit einem wasser-

stoffahnlichen Ansatz

Der implementierte wasserstoffihnliche Ansatz (2.1)

\1111;92 (flf'Z) = Voi\s(fl (79{\5(9?2)

‘ A 27
A (2 — 5/\1: A\ =
“p]s(‘r) (7T> € 9 16

stellt die einfachste der verwendeten Nadherungen fiir den Heliumgrundzustand

I —

dar. Der Einfluss der elektronischen Bewegung, der durch das Feld des jeweils
anderen Elektrons ins Spiel gebracht wird, wird nur gemittelt beriicksichtigt: in
Form einer fiir beide Elektronen identischen konstanten effektiven Ladung, al-
so eines konstanten Abschirmungseffektes. Das effektive Targetpotential, in dem
sich jedes der beiden Elektronen bewegt, ist in diesem Fall ein reines Coulomb-

potential. Beide Elektronen bewegen sich in diesem Bild vollig entkoppelt.

Der hier vorgenommene Vergleich von Experiment und Theorie berticksichtigt
die streuwinkelabhingige Verteilung des neutralen Projektils nach dem Stofs und

das Emissionsverhalten des freigesetzten Elektrons.

4.4.1 Streuwinkeldifferentielle Wirkungsquerschnitte

Abbildung (4.2) zeigt die berechneten einfach-differentiellen Wirkungsquerschnit-
te (DWQ'") in Abhingigkeit vom Projektilstreuwinkel und der Stokenergie in

Gegeniiberstellung mit den experimentellen Beobachtungen.

I7Differentieller Wirkungsquerschnitt
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Aus Abschnitt 2.3.1 geht hervor, dass die Lage der berechneten Wirkungsquer-
schnitte auf der Energieskala durch den Gewichtsfaktor SE#Z) bestimmt ist.
Dieser Gewichtstfaktor hangt von der Gesamtenergie E und der mittleren Ener-
gie der Zwischenzustinde E. ab. Da die berechneten Querschnitte infolgedessen
nicht im Hinblick auf ihren absoluten Wert mit dem Experiment verglichen wer-
den kénnen, wurden sie auf den experimentellen Wert normiert. Aufgrund der
Grokenordnung der Wirkungsquerschnitte kann man davon ausgehen, dass die
Messgenauigkeit fiir die hier beriicksichtigten Stokenergien um so gréfer ist, je
niedriger die Stokenergie ist. Fiir die Theorie erwartet man einen gegenldufigen
Trend: die Brauchbarkeit eines auf der Stérungsrechnung beruhenden Ansatzes
ist bedingt durch die langere Stofszeit fiir niedrigere Energien am ehesten in Frage
zu stellen. Daher wurde der theoretisch erhaltene Wert der mittleren der drei be-
trachteten Stofienergien (0.63 MeV) fiir den Streuwinkelort des experimentellen

Maximums auf den experimentellen Wert eben dort normiert.

Betrachtet man den qualitativen Verlauf des Wirkungsquerschnitts in Abhangig-
keit vom Streuwinkel, treten die gofsten Abweichungen im Bereich kleiner Streu-
winkel auf. Auch stimmt die Lage des Maximums nicht {iberein. In beiden Fillen,
Experiment und Theorie, erkennt man ein Schmalerwerden der Peak-Struktur mit
zunehmender Stofenergie und eine damit einhergehende leichte Verschiebung des
Peaks zu kleineren Streuwinkeln hin. Ansonsten bleibt die Lage der Peak-Struktur
relativ unabhingig von der Stokenergie.

Verstehen lisst sich dieses Verhalten aufgrund der Stofparameterabhiangigkeit
von Einfang und Tonisation und der Verkniipfung beider Prozesse: Fiir hohere
Stolenergien — betrachtet man den Stofiprozess im klassischen Bild — kommen
die grofsten Beitrdge zum Einfang aus Stofsparameterbereichen, in denen sowohl
die Elektronendichte am grofiten'® als auch die internukleare Wechselwirkung
nicht von Bedeutung ist. Daher sind, je hoher die Stofenergie ist, im Mittel
stiarkere Beitrdge durch Stofse mit groferen Stokparametern und damit kleineren
Streuwinkeln zu erwarten. Die strukturgebenden Eigenschaften der lonisation im
Hinblick auf den Wirkungsquerschnitt sind in diesem Bereich eher vernachlés-
sighar, da die Ionisationswahrscheinlichkeit in Abhangigkeit vom Stokparameter
sehr langsam abfillt und bei grofsen Stofiparametern nahezu konstant ist. Die

streuwinkeldifferentiellen Querschnitte gehen fiir Streuwinkel von 0.0 mrad gegen

Beine Anmerkung dazu findet man in Abschnitt 1.3.1
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Null, da sie mit dem Sinus des Streuwinkels sin(6,) gewichtet wurden.

Darauf, dass die internukleare Wechselwirkung nicht von ausschlaggebendem Ein-
fluss zu sein scheint, deutet ebenfalls die relativ konstante Lage des Maximums
trotz Anderung der Projektilgeschwindigkeit hin: Die Unabhingigkeit der Lage
des Maximums von der Stofsenergie und damit verkniipft auch von der Dauer
des Stofses, macht es wahrscheinlich, dass die internukleare Wechselwirkung zu-
mindest in einem Streuwinkelbereich bis circa #, = 0.8 mrad keine Rolle spielt,
sondern dass dort der Einflufs der Projektil-Elektron-Wechselwirkung dominiert.
Dies legt nahe, dass die Hauptbeitrige durch sehr schnell ablaufende Prozesse
zustande kommen. In der Konsequenz ist dies ein Indiz dafiir, dass zumindest bis
zu einem Streuwinkel von 6, = 0.8 mrad, die Beschreibung des Ubergangs im
Rahmen eines storungstheoretischen Verfahrens angemessen zu sein scheint.

An Bedeutung gewinnen Kern-Kern-Streuprozesse im Bereich groferer Streuwin-
kel und héherer Energien (ab ca. 6, = 0.8 mrad bei E, = 0.63 MeV und E, = 1.0
MeV). Hier zeigt sich eine Abflachung des Steigungsverhaltens, die fiir 1.0 MeV
besonders stark ausféllt und in der theoretischen Beschreibung erst bei groferen
Streuwinkeln wiedergegeben wird. Eine Ursache kénnte der zunehmende Einfluss
der internuklearen Wechselwirkung sein. Im Fall der Stofsenergie von 1.0 MeV ist
allerdings auch mit sichtbaren Beitragen durch den ee-Thomas-Prozess zu rech-

nemn.

Der Blick auf Abbildung (4.2) zeigt, vergleicht man die Stokenergieabhingigkeit
von Experiment und Theorie am Streuwinkelort des Maximums, dass es hier Ab-
weichungen gibt: Der Verlauf der experimentellen Querschnitte in Abhéngigkeit
vom Streuwinkel wird in quantitativer Hinsicht weder fiir eine Stokenergie von
0.3 MeV, noch fiir 1.0 MeV richtig wiedergegeben. Fiir die niedrigste der betrach-
teten Stofsenergien, 0.3 MeV, wird der Wirkungsquerschnitt iiberschitzt, fiir eine
Stolenergie von 1.0 MeV unterschitzt. Natiirlich kann die Ursache hierfiir in der
nicht berticksichtigten zusatzlichen Stokenergieanhingigkeit des Gewichtsfaktors
liegen. Die Abhéangigkeit der berechneten differentiellen Wirkungsquerschnitte
von der Stokenergie ist allerdings auferst komplex und wird auch iiber die Wahl
der Targetbeschreibung beeinflusst. Eine solche Aussage kann an dieser Stelle

daher nicht eindeutig getroffen werden.

Welche Griinde gibt es, die Unterschiede gegeniiber dem Experiment zu erklaren?

Da die Giiltigkeit eines storungstheoretischen Ansatzes nicht in Frage steht, kann
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die Art der Targetbeschreibung von Bedeutung sein. Diesen Sachverhalt jeden-
falls legt das Ergebnis einer Untersuchung von Belkic und Gayet [41]| nahe. Die
Autoren untersuchten die Sensitivitit des CDW-Ansatzes gegeniiber der Wahl
der Targetwellenfunktion: auf der Basis der Berechnung totaler Wirkungsquer-
schnitte fiir den Einfacheinfang am Proton-Helium-Stofksystem zeigte sich eine
deutliche Sensitivitdt des berechneten Querschnitts gegeniiber der Targetwellen-

funktion.

Wasserstoffaehnlicher Ansatz

10. I I I I I I

=03 MeV
p ...... ‘. .....
Ep =0.63 MeV
Exp. +
E,=1.0 MeVv
Exp. @
o
=
A
16'05 | | | | | HH H
0 0.0002 0.0004 0.0006 0.0008 0.001 0.0012
0, [rad]
Abbildung 4.2: Vergleich gemessener und bewchneter einfach-differentieller Wir-
kungsquerschnitte 47 4o ip Einheiten von [m | fiir verschiedene Projektilenergien.

Wasserstoﬁahnhcher "Ansatz. Die Werte wurden auf den experimentellen Wert
bei ¢, = 0.19 mrad und 0.63 MeV normiert.
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4.4.2 Das Emissionsverhalten in verschiedenen Streuwin-

kelbereichen

Thema dieses Abschnitts sind die Eigenschaften der elektronischen Emission.
Informationen diesbeziiglich stecken in den berechneten differentiellen Wirkungs-
querschnitten (2.89), (2.90), (2.91). Trdgt man den impulsdifferentiellen Wir-
kungsquerschnitt in Abhéngigkeit von den elektronischen Impulskomponenten
parallel und senkrecht zur Einfallsrichtung des Projektils fiir verschiedene Stofs-
energien und verschiedene Streuwinkelbereiche auf, so gewinnt man Impulsprofile
der emittierten Elektronen, die mit entsprechenden Messungen von Mergel [62]
verglichen werden konnen. Die Ergebnisse dieser Untersuchung sind Gegenstand

dieses Abschnitts.

Die Abbildungen (4.6 — 4.18) zeigen die berechneten differentiellen Wirkungs-
querschnitte fiir drei verschiedene Stofenergien 0.3 MeV, 0.63 MeV, 1.0 MeV,
die Abbildungen (4.3, 4.4, 4.5) die entsprechenden Messergebnisse. Uber die im
Titel der Darstellung angezeigten Streuwinkelintervalle als auch iiber den Azi-
muthwinkel der Emissionsrichtung ¢, wurde jeweils integriert. Multiplikation
mit dem Sinus des Polarwinkels der elektronischen Emissionsrichtung liefert den

emissionsenergie- und emissionswinkeldifferentiellen Wirkungsquerschnitt
9>
oo P

| (4.27)

o5

der dem impulsdifferentiellen Wirkunsquerschnitt

b7

do

oA (4.28)
Ot Ok

05

direkt entspricht.'

Zur Préasentation der berechneten differentiellen Wirkungsquerschnitte wurden

zwei verschiedene Darstellungsformen gewéhlt:

e Typ I (Abb. 4.6 — Abb. 4.14): Darstellung des differentiellen Wirkungs-

m] als Funktion der Impuls-

querschnitts in Einheiten von [107?

Dies folgt aus dem Ubergang der Darstellung in ebenen Polarkoordinaten (k°, 8.) in ein

kartesisches Koordinatensystem (k9 , kﬁ) und E¢ = %
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komponenten des emittierten Elektrons senkrecht und parallel zur Ein-
schussrichtung des Projektils anhand von Hohenlinien. Lage und Anzahl der
Hohenlinien und die Grofe des von den Grafiken erfassten Ausschnitts der
Wirkungsquerschnittskala wurden so gewahlt, dass die wesentliche Struk-
tur des Impulsprofils durch die Darstellung moglichst gut wiedergegegeben
wird, ohne dass Konturen sichtbar werden, die durch Berechnungen in nu-
merisch problematischen Zahlenbereichen ins Spiel kommen. Hierbei ist die
Hohe der berechneten Wirkungsquerschnitte farbcodiert und die Skalierung
linear. Sowohl die Zuordnung der Farben zu den Zahlenwerten als auch die
Schrittweite der Farbskala ist nicht einheitlich und geht aus der links ste-
henden Legende jeder Grafik hervor. Diese Darstellungsvariante wurde in

Anlehnung an die Présentationsform der experimentellen Ergebisse gewihlt.

e Typ II (Abb. 4.15 — Abb. 4.18): Darstellung des differentiellen Wirkungs-
e
§(E,E.) grad Eg
onswinkels fiir verschiedene Emissionsenergien oder des elektronischen Im-

querschnitts in Einheiten von [1072 | als Funktion des Emissi-
pulsbetrages fiir verschiedene Emissionswinkel. In Ermangelung experimen-
teller Daten konne diese Darstellungen nicht direkt mit dem Experiment

verglichen werden.

Beim Vergleich der theoretisch gewonnenen Spektren mit dem Experiment ist
ein Sachverhalt zu beriicksichtigen: der differentielle Wirkungsquerschnitt ent-
hélt weder eine azimuthale Abhéngigkeit in der elektronischen Emission (siehe
dazu Fussnote 14 im Abschnitt 2.6), noch in der Emission des Projektils. Die
Integration iiber den Azimuthwinkel ¢, beziehungsweise ¢, liefert jeweils den
Faktor 27. Aufgrunddessen sind nur noch die Impulskomponenten senkrecht und
parallel zur Strahlachse k| = k¢ sinf, und kﬁ = k¢ cosf, zuginglich. Dahinge-
gen weisen die experimentell gewonnenen Verteilungen die Information beziiglich
des Azimuths auf. Da die Elektronenemission nahezu auf die Streuebene des
Projektils beschrinkt ist, entspricht ein Datenpunkt der theoretisch gewonnenen

Grafiken (4.6— 4.14) somit der Summe der beziiglich der k{-Achse symmetrischen

Messpunkte im entsprechenden experimentellen Spektrum (4.3, 4.4, 4.5).

Ein Kommentar zu den Ergebnisdarstellungen der Experimente soll an dieser
Stelle gegeben werden: Diese wurden der Arbeit von Mergel (|62], Abb. 6.15, S.
124, Abb. A.17, S. 126, Abb. A.15, S. 152) in unverdanderter Form entnommen.
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Die senkrechten Linien links des Ursprungs geben die Transversalkomponente
des Impulses, der vom Projektil durch den Stofs tibertragen wird (4.1), an den
Grenzen des jeweiligen Streuwinkelintervalls an. So kann unter Beriicksichtigung
der Impulserhaltung (3.10) auf die Aufteilung des Impulsiibertrags vom Projek-
til auf Targetion und Elektron riickgeschlossen werden. Die durchgezogene und
die gestrichelte Kreislinie?” geben die zu erwartende Longitudinalkomponente als
Funktion der Transversalkomponente des elektronischen Impulses unter der Be-
dingung eines binédren Stofes des Elektrons mit dem Projektil (BEE) (4.14) an.
Beide Linien unterscheiden sich hinsichtlich der Beriicksichtigung der Bindungs-
energien: die gestrichelte Linie bezeichnet die fiir den BEE erwartete Longitudi-
nalkomponente unter Beriicksichtigung der Bindungsenergien, die volle Linie die
Longitudinalkomponente mit ihrer Vernachldssigung. In beiden Féllen hat man
das Bild einer unabhingig vom Einfang ablaufenden Tonisation, die durch einen
bindren Stof zwischen Elektron und Projektil verursacht wurde. Die punktierte
Kreislinie gibt die Longitudinalkomponente des elektronischen Impulses an, wie
sie sich aus den mit dem kinematischen Riicken zweiter Ordnung verkniipften
Bedingung (1.104) und (4.1) ableitet

7+k;=-AKr =0

und beschreibt somit die fiir eine Transferionisation in zweiter Ordnung der Sto-

rungstheorie zu erwartenden elektronischen Impulse.

Folgende Beobachtungen lassen sich im Experiment (4.3, 4.4, 4.5) respektive der
Stofenergie- und Streuwinkelabhéngigkeit der Emission machen (siehe dazu auch
62]):

Den groften Beitrag zum Wirkungsquerschnitt liefern erwartungsgeméfs Elek-
tronen mit niedrigen Energien, wobei die meisten aus dem Streuwinkelbereich

6, € [0.0,0.25] mrad kommen. Dies zeigt die Ahnlichkeit der integralen Vertei-
lung (4.6a, 4.9a, 4.12a) mit (4.6b, 4.9b, 4.12h).

In Abhéngigkeit von der Stokenergie erkennt man eine immer stérkere Struktu-
rierung der Verteilungen mit zunehmender Stoenergie. Dieses Verhalten wieder-
holt sich in der Abhdngigkeit vom Streuwinkelbereich: Je stérker das Projektil

gestreut wird, desto ausgedehnter und weniger symmetrisch zeigt sich das betref-

20Dje Linge des Kreisradius gibt die Projektilgeschwindigkeit wieder.
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fende Impulsspektrum. Auch der Bereich der stiarksten Emission erstreckt sich
ab einem Wert von ¢, = 0.45 mrad mit zunehmendem Streuwinkel tiber einen
immer grokeren langezogenen Bereich (Bergkammstruktur). Im Streuwinkelbe-
reich von 6, € [0.65,0.95] mrad findet man ein zweites Maximum und ausserdem
sehr hart gestreute Elektronen mit infolgedessen hohen Emissionsenergien. Eine
Abweichung von diesem systematischen Gang zeigt sich dann im néchst grofe-
ren Streuwinkelbereich: Hier ist das Emissionsverhalten weniger strukturiert und

nahezu symmetrisch um die k{-Achse.

Betrachtet man die Emissionsrichtung entlang der Einschussachse, so fillt die aus-
gepragte Riickwartsemission ins Auge: In allen iiber den berticksichtigten Streu-
winkelbereich integrierten Verteilungen liegt das Maximum im Bereich negativer
Longitudinalimpulskomponenten. Das Elektron wird also verstarkt in entgegen-
gesetzter Richtung zum auslaufenden, nunmehr neutralen Projektil emittiert.
Man entnimmt den Grafiken in Abhangigkeit vom betrachteten Streuwinkel-
intervall insgesamt folgendes Verhalten: Bei sehr kleinen Projektilstreuwinkeln
¢, < 0.25 mrad entstehen fiir alle drei Stokenergien die meisten der riickwértsge-
streuten Elektronen.

Im sich daran anschliefsenden Streuwinkelbereich beobachtet man im Intervall
6, € [0.25,0.45] mrad eine Verschiebung der bevorzugten Emissionsrichtung zu-
gunsten positiverer Longitudinalimpulskomponenten, die sich in Abhéngigkeit
von der Stofenergie etwas abschwiicht.

Der Streuwinkelbereich 6, € [0.45,0.65] mrad ist der Bereich der Thomas-Streu-
ung erwartet wird. Hier liegt zudem der klassisch maximal zu erwartende Projekt-
listreuwinkel von 9;"“4"’[ = 0.54 mrad fir die Elektronen, die durch eine Tonisation
infolge eines bindren Stofes (BEE) entstehen. Da bei der Transferionisation zu-
sitzlich zu einer Ionisation ein Einfang stattfindet und somit zwei Streuungen
erfolgen, kann der Streuwinkel durchaus grofer sein.

Die Lage des Emissionsmaximums in den gemessenen Impulsverteilungen fiir
0.3 MeV und 0.63 MeV wird in diesem Streuwinkelfenster durch die durchge-
zogene Kreislinie gut beschrieben und besitzt damit die fiir einen unabhangig ab-
laufenden Prozess, den KCBE, erwarteten Emissionsmerkmale. Erst bei 1 MeV
liegt das Maximum bei &{ = 0 auf der punktierten Kreislinie: Ein Hinweis dar-
auf, dass der ee-Thomas-Prozess jetzt eine zunehmende Rolle spielt. Die Emission

zeigt einen langezogenen Ausliufer, der sich entlang dem durch den punktierten
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Kreis angedeuteten kinematischen Riicken zweiter Ordnung bis in den Bereich
negativer Longitudinalkomponenten erstreckt.

Ab 6, > 0.65 mrad zeigen alle Verteilungen zwei Maxima, von denen jeweils ei-
nes mit der Emission relativ schneller hart gestreuter Elektronen verkniipft ist.
Mit Ausnahme des Impulsspektrums der niedrigsten betrachteten Projektilener-
gie 0.3 MeV  hier liegt eines der beiden Maxima im Bereich der Vorwartsstreu-
ung — zeigt keines der beiden Maxima das fiir einen bindren Stof erwartete Ver-
halten: Bei hoheren Projektilenergien liegen die Spitzen samtlicher Maxima im
Riickwértsstreubereich. Mit steigender Stokenergie verstiarkt sich die Emission
in negativer k¢-Richtung. Auch im néchsten Streuwinkelbereich 6, € [0.65,0.95]

bleibt die Emission iiberwiegend riickwirts ausgerichtet.

Inwieweit gelingt es nun, das experimentell beobachtete Emissionsverhalten mit
dem Modellansatz zu reproduzieren? Betrachtet man die berechneten Verteilun-
gen (4.6 4.14), ldsst sich Folgendes feststellen:

Auch in diesem Fall tragen Elektronen mit niedrigen Energien unabhingig von
der Stofsenergie den groften Anteil zum Wirkungsquerschnitt bei, wobei ebenfalls

die Emission am stirksten im Streuwinkelbereich 4, € [0.0,0.25] mrad ist.

Betrachtet man die Symmetrie der Verteilung senkrecht zur Einschussrichtung,
so féllt auf, dass die Verteilung umso asymmetrischer wird, je grofser die Emis-
sionsenergie der Elektronen ist. In der Umgebung des Ursprungs k¢ = 0 hinge-
gen treten symmetrisch zur k{-Achse (senkrecht zur Einschussachse des Projek-
tils) und nahezu unabhingig vom Streuwinkelbereich und von der Stokenergie
mehrere Maxima auf, die sich in ihrer Auspriagung je nach Streuwinkelbereich
unterscheiden. Ein weiteres Maximum liegt nahezu direkt auf der Achse selbst
und tritt bevorzugt bei hoheren Stofenergien auf. Einen detaillierteren Einblick
in die Emissionswinkelabhéngigkeit und damit in die Symmetrie der Verteilung
geben die Abbildungen (4.15, 4.16). Sie legen die Verteilung der emittierten Elek-
tronen in Abhéangigkeit vom Emissionswinkel fiir die Stokenergien 0.3 MeV und
1.0 MeV dar. Deutlich ist eine mit zunehmender Elektronenenergie sich verstar-
kende Asymmetrie beziiglich der Richtung senkrecht zur Einschussachse zu er-
kennen: Die winkelabhingige Verteilung wird, je héher die Elektronenenergie ist,
hinsichtlich Vorwarts- und Riickwértsrichtung zunehmend asymmetrisch.

Dieses Verhalten ldsst sich aus der Interferenz der Terme verschiedener Drehim-

pulsquantenzahlen L in der Partialwellenentwicklung verstehen |43|. Die Interfe-
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renz der Partialwellen bestimmt die Winkelabhéngigkeit des Emissionsspektrums
und damit auch die Symmetrieeigenschaften des Impulsspektrums. Malgeblich ist
hierbei das Zusammenspiel der Phasendifferenz ez =71/) zwischen den jeweils in-
terferierenden Paartermen und der Gewichtung der Terme mit dem Produkt der
Kugelfiachenfunktionen Y7, ,, (k.) Y7 (k.). Anhand der Zerlegung von (2.91) in

Diagonal- und Interferenzterme beziiglich L wird dies verstindlich

o = 527 2 (27)? sinb Z Z Y, (1, k)|?
00,00.0E, J(E, EZ)2/ Sy e 11 (Ke) BL'L a0 (1

L M
Z L — LO'L art! ZYL/M YL”(IA{E)
L#L' M

B0 s aa (0 5) B w04 (1 kﬁ)} : (4.29)

Die Asymmetrie in Vorwirts- und Riickwértsrichtung entsteht also alleine durch

2131 der Summe. Im Falle konstrukti-

das Vorhandensein von Interferenztermen
ver Interferenz fiir einen festen Elektronenwinkel resultiert eine Peak-Struktur.
Je mehr Partialwellen beitragen, desto enger wird dieses Maximum. Interferieren
die Terme destruktiv, ist die Emission in der entsprechenden Richtung unter-
driickt. Ist die Energie der emittierten Elektronen klein, so tragen aufgrund ihres
geringen Drehimpulses nur wenige Partialwellen zur Summe in (4.29) bei. Das
erklart die Zunahme der Varianz der Verteilung, je stérker die Emissionsenergie
der Elektronen ansteigt. Dass Interferenzterme schwécher beitragen, je geringer
die Emissionsenergie ist, darauf deutet die zunehmende Symmetrie der Verteilung

beziiglich der Richtung senkrecht zur Einschussachse hin.

Man findet im Gegensatz zum Experiment einen von der Stofsenergie relativ un-
abhingigen Grad der Strukturierung der Impulsverteilungen, wihrend sich das
Erscheinungsbild der Verteilung in Abhingigkeit vom Projektilstreuwinkel deut-
lich dndert. Ab einer Stokenergie von 0.63 MeV treten ab einem Streuwinkel
von 0.25 mrad weitere Maxima auf. Diese Maxima treten sehr ausgepragt im
Streuwinkelintervall 4, € [0.45,0.65] mrad auf, liegen entlang eines Halbkreises
angeordnet und konnen als Konsequenz der Emission infolge eines bindren Sto-

fes zwischen Projektil und Elektron BEE interpretiert werden.

?1Beim Bilden des Betragsquadrats der Kugelflichenfunktionen mit gleichem L, M fallt die
azimutale Winkelabhiingigkeit weg und es bleibt |Y 5 (ke)|? = |Pras(cos 8, )|*. Dieser Ausdruck
ist fiir beide Winkel 6, und 6. + 7 identisch.



Fiir Projektilstreuwinkel bis zu 0.95 mrad erstreckt sich die Emission um so lan-
gezogener in den Bereich zunehmender transversaler und positiver longitudinaler
[Impulskomponenten, je starker das Projektil gestreut wird und je grofker die Stofs-
energie ist.

Der Effekt entspricht dem von Manson et al. [97] beschriebenen “Peakingverhal-
ten” der Emissionsspektren: Die winkelabhingige Verteilung dndert sich wesent-
lich mit zunehmender Emissionsenergie von einer relativ flachen Verteilung im
Niedrigenergiebereich bis hin zu einer stark gepeakten Verteilung. Dies tritt um
so ausgepragter in Erscheinung, je grofser der Streuwinkel als auch die Stokenergie
ist.

Besonders klar erkennbar wird dies, betrachtet man die in den Abbildungen (4.15,
4.16) zur Darstellung gebrachte Verteilung der emittierten Elektronen in Abhén-
gigkeit vom Emissionswinkel fiir die Stofsenergien 0.3 MeV und 1.0 MeV. Wie
zuvor bereits erwidhnt, entsteht eine Peak-Struktur aus der konstruktiven Inter-
ferenz der beitragenden Partialwellen. Das Peakingverhalten wird aber auch aus
einer klassischen Perspektive verstiandlich, wenn man bedenkt, dass klassisch der
Endzustand eines vor dem Stofs ruhenden Elektrons nach einem bindren Stofs
vollstandig bestimmt ist. Damit entspricht der BEE-Peak einer Deltafunktion
in der winkelabhdngigen Verteilung, die im Realfall aufgrund der Geschwindig-
keitsverteilung des im Target gebundenen Elektrons als Peak-Struktur endlicher
Breite sichtbar wird. Je grofer die durch den Stofs auf das Elektron {ibertrage-
ne Energie verglichen mit der Bindungsenergie des Elektrons ist, desto schmaler
erscheint die Peak-Struktur. Dies ist auch in Abbildung (4.15, 4.16) zu sehen.
Die Verschiebung des Peaks in Richtung kleinerer Emissionswinkel, je héher die

Emissionsenergie ist, ist nach Gleichung (4.14) zu erwarten.

Einen Einblick in die Streuwinkelabhéngigkeit der Emission geben die Abbil-
dungen (4.17, 4.18). Sie haben die Verteilung der emittierten Elektronen auf
die verschiedenen Energien bzw. Impulsbetrige fiir Stokenergien von 0.3 MeV
und 0.63 MeV zum Inhalt. Deutlich erkennt man das unterschiedliche Emissi-
onsverhalten in Vorwarts- und Riickswartsrichtung bezogen auf die Einschuss-
achse des Projektils. Fiir Emissionswinkel im Bereich der Riickwirtsstreuung
(hier 6. =135°,175°) ist das Emissionverhalten nahezu unabhéngig vom Pro-
jektilstreuwinkel. Der Wirkungsquerschnitt fillt sehr schnell mit zunehmender

elektronischer Energie ab, obwohl sich eine leichte Erh6hung des Anteils von Elek-
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tronen mit héheren Impulsbetrigen, bei grofseren Projektilstreuwinkeln erkennen
ldsst. Betrachtet man nun die Emission in Vorwértsrichtung (hier §, = 5°,45°),
so zeigt sich hier sehr wohl eine Streuwinkelabhédngigkeit im Emissionsverhal-
ten: Je starker das Projektil gestreut wird, also je enger die Stoke werden und
je groker die Stofenergie ist, desto stérker erhoht sich der Anteil hochenergeti-
scher Elektronen. Besonders ausgepragt sichtbar wird dies im Streuwinkelbereich
von 6, € [0.45,0.95] mrad, wihrend sich der Effekt fiir noch grokere Projektil-
streuwinkel abschwécht. Dass der Anteil hochenergetischer Elektronen in diesem
Streuwinkelbereich ansteigt, korrespondiert mit dem Ergebnis einer Untersuchung
von Gayet und Salin [69], dass Projektilstreuwinkel um 0.5 mrad einem Maximum
der mittleren elektronischen Energie entsprechen.

Teilweise ist im hochenergetischen Bereich bei Emissionswinkeln von 5°, bezie-
hungsweise 45° ein lokales Maximum der Emission zu erkennen, das zwischen
Projektilstreuwinkeln von 0.45 mrad und 0.95 mrad relativ zum niederenergeti-
schen Anteil der emittierten Elektronen besonders ausgeprigt auftritt. Der Lage
dieses Maximums entnimmt man, dass es sich um ein Resultat der Emission auf-
grund eines bindren Stofes zwischen Projektil und Elektron handelt: nach (4.16)
erwartet man flir einen bindren Stokes zwischen Projektil und Elektron einen

Impulsbetrag von
k¢ = 2wvcosh, (4.30)

fiir das freigesetzte Elektron, falls die Bindungsenergie des Elektrons vernach-
lassigt wird. Wird das Elektron in einem Winkel von 5° emittiert, leitet sich
daraus fiir eine Projektilenergie von 0.3 MeV ein Impulsbetrag von 6.9 a.u. ab,
fiir 45° hat man einen Wert von 4.9 a.u. zu erwarten. Entsprechend ergeben sich
nach (4.30) folgende Werte fiir eine Stokenergie von 0.63 MeV: 10.0 a.u. fiir einen

Emissionswinkel von 5° und 7.1 a.u. fir 45°.

Aus den Darstellungen (4.3, 4.4, 4.5) geht hervor, dass in der experimentellen
Impulsverteilung lediglich im Bereich negativer Longitudinalimpulse Schnittge-
raden bestimmter Emissionswinkel existieren, die es erlauben, in der entspre-
chenden energiedifferentiellen Darstellung zwei Maxima zu finden. Fiir den Fall
des wasserstoffihnlichen Targetansatzes treten jedoch mehrere Maxima lediglich
in Vorwértsrichtung auf. Im Bereich der Riickwértsstreuung gibt es weder ein

zweites Maximum, wie es im Experiment beobachtet wurde, noch erhdht sich
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der Anteil hochenergetischer Elektronen in diesem Streuwinkelbereich. Insgesamt
iiberwiegt die Emission in Richtung positiver Longitudinalimpulskomponenten

und damit in Vorwértsrichtung bezogen auf die Einschussrichtung des Projektils.
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Abbildung 4.3: Differentielle Wirkungsquerschnitte 8/%9#

Uber das angegebene Streuwinkelintervall wurde jeweils integriert. Experimen-
telle Daten von Mergel, Abb. 6.15, S. 124 seiner Arbeit [62].
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Abbildung 4.4: Differentielle Wirkungsquerschnitte (%f?# o fir B, = 0.63 MeV.

Uber das angegebene Streuwinkelintervall wurde jeweils integriert. Experimen-

telle Daten von Mergel, Abb. A.15, S. 152 seiner Arbeit [62].
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Abbildung 4.5: Differentielle Wirkungsquerschnitte 8/%9# Z’z fir £, = 1.0 MeV.

Uber das angegebene Streuwinkelintervall wurde jeweils integriert. Experimen-

telle Daten von Mergel, Abb. 6.17, S. 126 seiner Arbeit [62].
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4.4.3 Bewertung der Ergebnisse

Insgesamt betrachtet, stellt sich die Situation beim Vergleich der theoretischen
Daten mit dem Experiment so dar:

Experimentell fallt ab 6, > 0.65 mrad die Emission von Elektronen mit vergleichs-
weise hohen Energien auf. Obwohl in keinem der theoretisch gewonnenen Spek-
tren im Bereich der Riickwéartstreuung das Auftreten eines hochenergetischen
Emissionsmaximums zu erkennen ist, findet man in den berechneten Verteilungen
ab einem Streuwinkel von ¢, > 0.45 mrad verstérkt schnellere Elektronen. Die-
se werden besonders in Vorwértsrichtung um einen Wert von #, = 45° emittiert.
Sie folgen damit der fiir eine Ionisation infolge eines bindren Stofes erwarteten
Emissionscharakteristik.

Die experimentell beobachtete Dominanz der Riickwértsemission bezogen auf die
Einschussachse wird mit dem verwendeten Ansatz nicht wiedergegeben. Im Ge-
gensatz zum Experiment findet man insgesamt eine verstirkte Emission in Vor-
wartsrichtung. Dies zeigt sich sowohl in den {iber den gesamten beriicksichtigten
Streuwinkelbereich [0.0, 1.35] mrad integrierten Verteilungen als auch in allen an-
deren Streuwinkelbereichen (4.6 — 4.14).

Natiirlich hdangt die winkelabhingige Verteilung der Elektronen auch von der
Struktur des Matrixelementes B}, ,; 1, (7, k) in (4.29) und damit von der Struk-
tur der Wellenfunktion ab. Im vorliegenden Fall besitzt der Ansatz zur Konstruk-
tion der Targetwellenfunktion auf der Grundlage des Variationsprinzips die ein-
fachstmogliche Struktur: die eines wasserstoffihnlichen Atoms im Grundzustand.
Daher stellt sich hier die Frage, wie sensitiv die Winkelabhéngigkeit der Emissi-
on auf die Targetbeschreibung ist. Dass die Auswahl der Targetbeschreibung eine
wichtige strategische Entscheidung im Hinblick auf die Vorhersagekraft des Mo-
dells sein kann, darauf deutete schon die Diskussion der streuwinkelabhingigen
Wirkungsquerschnitte hin. Eine einfache Moéglichkeit, den Einfluss der Target-
struktur zu untersuchen, bietet die Implementation eines Hartree-Fock-Ansatzes
in das Modell. Die Analyse der Ergebnisse fiir einen Hartree-Fock-Ansatz soll der

Inhalt des nachsten Abschnitts sein.



4.5 Ergebnisse der Rechnungen mit einem Hartree-

Fock-Ansatz

Gegenstand dieses Abschnitts ist ein Vergleich der experimentellen Daten mit
den Prognosen des Modells unter Verwendung des Hartree-Fock-Ansatzes (2.3)

zur Beschreibung des Heliumtargets
W% (#1,7) = pru(@) p1o(Ta) (4.31)

Mit der Verwendung eines Satzes wasserstoffihnlicher Grundzustandsfunktionen
hat man im Rahmen der wasserstoffihnlichen Targetbeschreibung sehr starke
Einschrankungen beziiglich der Struktur der Wellenfunktion gemacht. Im Rah-
men der Hartree-Fock-Naherung wird der Erwartungswert des exakten Hamil-
tonoperators nach den Ein-Teilchen-Orbitalen variiert. Somit findet man die be-
ste Ein-Teilchen-Funktion unter der Bedingung, dass man lediglich eine Slater-
Determinante als Ansatz fiir die Zwei-Teilchen-Funktion verwendet. Der Hartree-
Fock-Ansatz stellt daher die beste erzielbare Naherung im Bereich des Modells
unabhéngiger Teilchen dar und ist damit eine echte Fortentwicklung gegeniiber

dem einfachen wasserstoffahnlichen Ansatz.

Ein wesentlicher Unterschied gegeniiber dem wasserstoffahnlichen Fall besteht in
der Form des Potentials in dem sich ein Elektron bewegt: beim Hartree-Fock-
Potential hat man kein reines Coulombpotential mehr. Vielmehr setzt sich das
Potential aus einem kurzreichweiten Anteil und einem langreichweitigen Cou-
lombpotential zusammen??. Dieser Umstand driickt sich nicht nur in Form eines
gegeniiber dem wasserstoffihnlichen Fall verinderten Radialanteils der Wellen-
funktion aus, sondern auch durch das Auftreten einer zuséitzlichen Phasenver-
schiebung £, (E,) in der asymptotischen Wellenfunktion des emittierten Elek-

trons, da es als Eigenzustand des Targets beschrieben wird.

Dieser Abschnitt gliedert sich analog zu 4.4.

225iche Abschnitt 2.5
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4.5.1 Streuwinkeldifferentielle Wirkungsquerschnitte

In Abbildung (4.19) wird ein Vergleich zwischen den berechneten, auf das Experi-
ment normierten streuwinkeldifferentiellen Wirkungsquerschnitten, die mit einer
Hartree-Fock-Wellenfunktion gewonnen wurden, und dem Experiment gezogen.
Sie entspricht Darstellung (4.2).

Auf Anhieb fillt die starke Ubereinstimung von Theorie und Experiment fiir
die héheren Stofsenergien auf: sowohl die Lage der Maxima als auch der Bereich

kleiner Streuwinkel werden sehr viel besser wiedergegeben.

Bei groken Streuwinkeln zeigt sich auch hier iibereinstimmend mit dem Experi-
ment die in Abbildung (4.2) fiir den wasserstoffiahnlichen Fall beobachtete Abfla-
chung der Kurve. Fiir 1.0 MeV wird der Wirkungsquerschnitt tendenziell leicht
unterschitzt, moglicherweise eine Folge des mit diesemm Modell nicht erfassten

ee-Thomas-Prozesses.

Was die Stofkenergieabhangigkeit betrifft, so sieht man hier ebenfalls eine stér-
kere Entsprechung mit dem Experiment: die Hohe der experimentellen Werte
wird durch die normierten streuwinkeldifferentiellen Wirkungsquerschnitte bei
0.3 MeV und bei 1.0 MeV gegeniiber den mit einem wasserstoffdhnlichen An-
satz erzielten Werten sehr viel besser beschrieben. Aus der verdnderten Target-
beschreibung resultiert eine zusétzliche Stofenergieabhingigkeit, die den expe-
rimentell beobachteten Zusammenhang auch ohne Beriicksichtigung eines stofs-

energieabhiangigen Gewichtsfaktors weitgehend erfasst.

Vergleicht man mit den Ergebnissen der Rechnung unter Annahme einer wasser-
stoffahnlichen Targetbeschreibung (Abb. (4.20)) wird deutlich, dass Hartree-Fock
durchweg hohere differentielle Querschnitte liefert. Die Ursache hierfiir findet man
nicht in der Héhe der angenomenen Bindungsenergie??, liegt doch der Wert fiir ein
wasserstoffihnliches Target mit -0.8775 a.u. héher als der fiir das Hartree-Fock-
Target gewihlte Wert von -0.9042 a.u.. Das in einem wasserstoffihnlichen Target
gebundene Elektron sollte also etwas schiacher gebunden sein. Hier miissen andere
Faktoren, wie zum Beispiel die Form der zugrundeliegenden Radialfunktion, von

Bedeutung sein.

Insgesamt deuten die Ergebnisse auf einen korrigierenden Einfluss der verdnder-

23Wie in den Abschnitten 2.2.2 breits erwihnt, wird als Bindungsenergie die Eigenenergie
des Elektrons im jeweiligen Ein-Teilchen-Bild verwendet.
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ten Targetbeschreibung hin. Aufgrund des integralen Charakters der Wirkungs-
querschnitte, zeigt sich die Tauglichkeit des Hartree-Fock-Ansatzes jedoch erst in
einer Analyse der differentiellen Querschnitte. Zumindest eine Aussage lédsst sich
treffen: die Eigenschaften der streuwinkelabhdngigen Verteilung sind sensitiv im

Hinblick auf die Targetbeschreibung.

HF - Ansatz

10 [ [ [ [ [ [ [
L Ep:O.S MeV  aeea-a
Exp e eenenid
Ep =0.63MeV ------
1 Exp. i@
I E =10 MeV
p
Exp. +-@-
0.1
Ol
=2 001 F
A
0.001
0.0001
1e-05 | 1 | | | R
0 0.0002 0.0004 0.0006 0.0008 0.001 0.0012
Gp [rad]

Abbildung 4.19: Vergleich gemessener und berechneter einfach-differentieller Wir-

do

2
kungsquerschnitte @ in Einheiten von [~L] fiir verschiedene Projektilenergien.

HF-Ansatz. Die Werte wurden auf den experimentellen Wert bei §, = 0.19 mrad
und 0.63 MeV normiert.
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hyd E,=0.63MeV ——
hydE,=10 MeV ——
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0 0.0002 0.0004 0.0006 0.0008 0.001 0.0012
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Abbildung 4.20: Vergleich berechneter einfach-differentieller Wirkungsquerschnit-
2
te (‘1% in Einheiten von [m] tiir verschiedene Projektilenergien. Wasserstoft-

ahnlicher und HF-Ansatz.
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4.5.2 Das Emissionsverhalten in verschiedenen Streuwin-

kelbereichen

Die Abbildungen (4.21 - 4.29) geben die Impulsverteilungen der emittierten Elek-
tronen wieder, wie sie sich aus dem Modell mit einem Hartree-Fock-Ansatz ab-
leiten. Zieht man einen Vergleich mit dem wasserstoffihnlichen Fall, stellt man
runichst fest, dass auch hier im Einklang mit dem Experiment der grofite Bei-
trag zum Wirkungsquerschnitt aus dem Streuwinkelbereich 6, € [0.0,0.25] mrad
kommt.

Die in den Abbildungen (4.21 — 4.29) und (4.30 — 4.31) dargestellten Verteilun-
gen wirken auf den ersten Blick recht &hnlich. Man hat ebenfalls eine Vorwérts-
Riickwirts-Asymmetrie der Emission und auch hier treten symmetrisch zur k-
Achse und nahezu unabhéngig vom Streuwinkelbereich und von der Stofenergie
mehrere Maxima auf. Im Hartree-Fock-Fall zeigt die Emission niederenergetischer
Elektronen verglichen mit den Vorhersagen der wasserstoffihnlichen Rechnung
runehmend asymmetrische Ziige. Die Hartree-Fock-Variante des Modells pro-
gnostiziert sogar eine verstirkte Emission von langsamen Elektronen in Riick-
wirtsrichtung. Insgesamt treten bei kleinen Emissionsenergien die groften Un-
terschiede auf, wihrend das Emissionsprofil bei hohen Emissionsenergien starke
Anklange an den wasserstoffihnlichen Fall zeigt. Diesen Sachverhalt belegen die
Abbildungen (4.32 -4.41), die einen direkten Vergleich der beiden Rechnungen
erlauben.

Bei kleinen Emissionsenergien (0.54 ¢V) wird der Hartree-Fock-Wirkungsquer-
schnitt in jedem Streuwinkelbereich und bei beiden Stofsenergien im Gebiet der
Riickwértsstreuung maximal. Minima der Emission treten hier im Vergleich zur
wasserstoffihnlichen Rechnung bei kleineren Emissionswinkeln auf und liegen da-
mit im Gebiet der Vorwértsstreuung. Die Differenzen zwischen beiden Rechnun-
gen zeigen eine leichte Emissionsrichtungsabhéngigkeit: im Bereich der Riick-
wartstreuung weichen die Emissionsprofile fiir niedrige Emissionsenergien am
starksten voneinander ab, obwohl es auch im Vorwértsemissionsbereich Diffe-
renzen gibt.

Bei hohen Emissionsenergien ist der Verlauf der Hartree-Fock-Kurve in qualita-
tiver Hinsicht dem Gang der wasserstoffihnlichen Variante sehr stark angepasst.

Die Lage der Extrema stimmt nahezu iiberein. Fiir eine Stofsenergie von 0.3 MeV
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hat man in Vorwartsrichtung sogar stellenweise eine quantitative Entsprechung.
Ursache fiir die vergleichsweise starken Abweichungen im Bereich kleiner Energi-
en sind Nicht-Coulombanteile des Hartree-Fock-Potentials, die sich als zusatzliche
Phasenverschiebung der asymptotischen Wellenfunktion gegeniiber der freien L6-
sung dukern. Die Potentialanteile, die hierfiir verantwortlich sind, sind nur von
endlicher Reichweite. Fiir Partialwellenterme mit grofsen Drehimpulsen L und der
damit verkniipften Starke des Zentrifugalpotentials, verschiebt sich die Aufent-
haltswahrscheinlichkeit des Elektrons in einen Bereich, in dem der Einfluss des
kurzreichweitigen Potentials nicht mehr spiirbar ist. In der Folge verschwindet
die zusitzliche Phasenverschiebung: {7 (k¢) — 0. Daher zeigen die Emissionspro-
file fiir hohere Emissionsenergien zumindest qualitativ, also was den Gang der
Kurven anbetrifft, keine grofen Unterschiede mehr. Abweichungen werden dort
ausschliesslich durch Unterschiede im Radialanteil der Wellenfunktion und der
Coulombphase verursacht.

Die insbesondere fiir kleine Emissionsenergien schwicher ausgepréigte Symmetrie
der Hartree-Fock-Spektren hinsichtlich der Achse senkrecht zur Einschussrich-
tung des Projektil weist daraufhin, dass hier Interferenzterme stirker beitragen
als im Fall der wasserstoffahnlichen Rechnung. Dies diirfte eine Konsequenz der
vom Coulombpotential abweichenden Form des Hartree-Fock-Potentials sein.
Ferner féllt auf, dass die wasserstoffahnliche Rechnung einen stérkeren Abfall des
Wirkungsquerschnitts mit zunehmender Stokenergie voraussagt als Hartree-Fock.
Obwohl die wasserstoffdhnlichen Rechnungen stellenweise héhere Wirkungsquer-
schnitte fiir die Maxima prognostizieren dies tritt ab einem Projektilstreuwinkel
von #, = 0.45 mrad bei einer Stokenergie von 0.3 MeV auf und zeigt sich bei hohen
Emissionsenergien bis zu Streuwinkeln von ¢, = 1.35 mrad — liegen sie generell
unterhalb der Wirkungsquerschnitte der Hartree-Fock-Rechnung.

Interessant ist auch, das Emissionsverhalten bei groken Emissionswinkeln zu be-
trachten. In allen Projektilstreuwinkelbereichen, fiir alle betrachteten Emissions-
und Stofenergien liegen die Ergebnisse der Hartree-Fock-Rechnung im Bereich
der Riickwirtsstreuung tiber den mit einem wasserstoffahnlichen Ansatz erzielten
Querschnitten. Bei niedrigen Emissionsenergien wird der Wirkungsquerschnitt in
diesem Bereich zumindest lokal maximal. Hier sagen beide Rechnungen einen
Anstieg des Wirkungsquerschnitts voraus. Bei héheren Emissionsenergien (>

59.98¢V') erkennt man bei kleinen Projektilstreuwinkeln bis 0.25 mrad einen
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Anstieg des Wirkungsquerschnitts im Bereich der Riickwirtsstreuung. Dieses
Anwachsen des differentiellen Wirkungsquerschnitts schwiacht sich in den an-
schliefenden Streuwinkelbereichen 6, € [0.25,0.45] mrad zunéchst ab. Bei §, €
[0.45,1.35] mrad nimmt die Riickwirtsemission wieder zu. Diese Projektilstreu-
winkelabhédngigkeit priagt sich mit dem Anwachsen der Stokenergie deutlicher
aus. Insgesamt gibt es auch hier eine Abschwichung mit der Emissionsenergie: je

hoher die Emissionsenergie ist, desto schwécher ausgeprigt sind die Maxima.

Die Abbildungen (4.42, 4.43) geben die Emissionsverteilungen als Funktion der
Emissionsenergie fiir Stokenergien von 0.3 MeV und 0.63 MeV wieder. Vergleicht
man die Darstellungen mit den Abbildungen (4.17, 4.18) fiir den wasserstoffiahn-
lichen Ansatz, so fillt auch hier die bereits angesprochene Ahnlichkeit jeweils
analoger Emissionsprofile am rechten hochenergetischen Rand der Spektren auf.
Die Spektren unterscheiden sich im Bereich hoher elektronischer Energien nicht
strukturell, sondern lediglich in der Héhe der Werte. Sie weisen ebenfalls das fiir
einen bindren Stofs zwischen Elektron und Projektil erwartete lokale Maximum
hochenergetischer Elektronen aus. Dieses Maximum tritt im Streuwinkelfenster
6, € [0.45,0.95] mrad deutlich zutage, betrachtet man die Emission in Vorwérts-
richtung (hier §, = 5°,45°).

Bei sehr kleinen Emissionsenergien hat man tatséchlich eine, verglichen mit der
Emission in den Vorwirtsbereich, iiberwiegende Emission in den Riickwartsbe-
reich, sowohl bei 0.3 MeV als auch bei der héheren Stofsenergie 0.63 MeV.

Um die Differenzen im Bereich kleiner Emissionsenergien klarer ins Bild zu brin-
gen, stellen die Grafiken (4.44, 4.45) einen gesonderten Ausschnitt des niede-
renergetischen Teils des Spektrums im direkten Vergleich mit den wasserstoffihn-
lichen Daten dar. Man findet eine unterschiedliche Lage des Emissionsmaximums
fiir Emissionswinkel kleiner als 90°, also bei Streuung des Elektrons in Richtung
des einlaufenden Projekilstrahls: wiahrend die Ergebnisse der wasserstoffahnlichen
Rechnung die Emission der meisten Elektronen bei sehr kleinen Energien? er-
warten lassen, wird der Wirkungsquerschnitt der Hartee-Fock-Rechnung um einen
Impulswert von 0.5 a.u. herum maximal.

Die Verschiebung des Maximums nach rechts zu etwas hoéheren elektronischen

Energien hin entspricht den experimentellen Impulsverteilungen insofern, als dass

24 Die kleinste im Rahmen dieser Arbeit berechnete Emissionsenergie liegt bei 0.136 eV. Dies
entspricht einem Impulsbetrag von £¢ = 0.1 a.u. .
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auch dort die Lage des Maximum der elektronischen Emission immer bei elek-
tronischen Impulsbetragen groker als 0.5 a.u. auftritt. In der Mehrheit der Falle
handelt es sich im Experiment allerdings um riickwérts gestreute Elektronen. Die
Verschiebung des Maximums ist verkniipft mit dem Uberwiegen der niederener-
getischen Emission in Riickwértsrichtung verglichen mit den wasserstoffahnlichen
Ergebnissen, denn sie tritt lediglich im Bereich der Emissionswinkel auf, die klei-
ner als 90° sind.

Betrachtet man Streuung um Winkel grofer als 90°, erkennt man auch in den
Abbildungen (4.44, 4.45) das relative Uberwiegen der Emission von Elektronen
mit sehr kleinen Energien bei Hartree-Fock trotz einer identischen Lage des Emis-
sionsmaximums bei beiden Varianten. Eine systematische Abhéngigkeit von der

Stolkenergie tritt nicht zutage.
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Abbildung 4.21: Differentielle Wirkungsquerschnitte —22— "’ in Einheiten von

Ok (9kﬁ 05
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[10 g(EE.) grad I J nsatz.
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Abbildung 4.22: Differentielle Wirkungsquerschnitte —22— "’ in Einheiten von
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[10 g(EE.) grad I J nsatz.
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Abbildung 4.23: Differentielle Wirkungsquerschnitte —22— "’ in Einheiten von

Ok (9kﬁ 05
10 2—— %] HF-Ansat;
[10 g(EE.) grad I J nsatz.
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Abbildung 4.24: Differentielle Wirkungsquerschnitte —22— "’ in Einheiten von

Ok (9kﬁ 05
102—— %] HF-Ansat;
[10 g(EE.) grad I J nsatz.
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Abbildung 4.25: Differentielle Wirkungsquerschnitte —22— "’ in Einheiten von

Ok (9kﬁ 05
10 2—— %] HF-Ansat;
[10 g(EE.) grad I J nsatz.
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Abbildung 4.26: Differentielle Wirkungsquerschnitte —22— "’ in Einheiten von

Ok (9kﬁ 05
102—— %] HF-Ansat;
[10 g(EE.) grad I J nsatz.
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Abbildung 4.27: Differentielle Wirkungsquerschnitte —22— "’ in Einheiten von
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Abbildung 4.28: Differentielle Wirkungsquerschnitte —22— "’ in Einheiten von

Ok (9kﬁ 05
102—— %] HF-Ansat;
[10 g(EE.) grad I J nsatz.
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Abbildung 4.29: Differentielle Wirkungsquerschnitte —22— "’ in Einheiten von

Ok (9kﬁ 05
10 2—— %] HF-Ansat;
[10 g(EE.) grad I J nsatz.
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4.5.3 Bewertung der Ergebnisse

Die Aufgabe, die sich nun stellt, betrifft die Bewertung der Anderungen respek-

tive des Experimentes, die aus der Implementation des Hartree-Fock-Ansatzes in

das Modell gegeniiber der wasserstoffdhnlichen Rechnung resultieren. Die fiir das

Experiment wesentlichen Differenzen gegeniiber der wasserstoffihnlichen Varian-

te sowie deren positive Trends, die sich bei Hartree-Fock fortsetzen, lassen sich

zusammengefasst auflisten:

1.

Die mit Hartree-Fock-Targetbeschreibung gewonnenen streuwinkeldifferen-
tiellen Querschnitte zeigen eine bessere Ubereinstimmung mit dem Expe-
riment fiir die hoheren Stofenergien, was die Lage der Maxima und den

Bereich kleiner Streuwinkel anbetrifft.

. Das Emissionsverhalten in verschiedenen Streuwinkelbereichen ist im Be-

reich der niederenergetischen Elektronenemission verglichen mit den Vor-
hersagen der wasserstoffihnlichen Rechnung asymmetrischer. Eine immer
stiarkere Strukturierung der Verteilungen mit zunchmender Stokenergie, wie

sie im Experiment beobachtet wird, zeigt sich hier nicht.

. Man findet ein Uberwiegen der Emission langsamer Elektronen in Riick-

wartsrichtung. Die Riickwirtsemission schwicht sich jedoch mit zunehmen-
der Emissionsenergie im Gegensatz zum Experiment ab. Insgesamt hat man
bezogen auf das Gebiet der Vorwirtsemission (#, < 90°) relativ mehr riick-
warts emittierte Elektronen verglichen mit den Prognosen des wasserstoft-
ahnlichen Falls. Die Emission schnellerer Elektronen bleibt unabhangig von
der Stokenergie vorwérts ausgerichtet und entspricht im wesentlichen dem

wasserstoffahnlichen Fall.

Auch hier findet man weitere lokale Maxima an Elektronen mit hoher Ener-
gie, und ebenfalls im Gegensatz zu den experimentellen Messungen, ledig-
lich in Vorwartsrichtung. Die Emission im Bereich der Riickwértsstreuung
ist auch im Fall von Hartree-Fock nicht vermehrt von hochenergetischen

Elektronen geprigt.

Welcher Schluss lakt sich hieraus ziehen? Klar hat sich gezeigt, dass die Art

der Targetbeschreibung von wesentlicher Bedeutung fiir die Winkelabhéngigkeit
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der Emission ist. Die Implementation einer verbesserten Beschreibung des Tar-
getanfangszustandes geht eindeutig in die richtige Richtung, da die ausgepragte
Riickwértemission zu den auffallendsten Merkmalen der experimentellen Emis-
sionsverteilungen gehort. Leider werden auch hier wesentliche Ziige des Experi-
ments nicht wiedergegeben. Hierzu gehért die verstarkte Riickwértsemission von
Elektronen mit hoheren Energien, die insbesondere bei hoheren Stofenergien mit
negativen Longitudinalimpulsen emittiert werden. Welche Ursachen kénnen hier-

fir verantwortlich sein?

Natiirlich ist die Beschreibung des Helium-Grundzustandes mit Hartree-Fock
nicht exakt. Es ist das Fehlen jeglicher Form interelektronischer Korrelation, das
den Hauptmangel dieser Wellenfunktion ausmacht. Da die Implementation einer
anderen, besseren Beschreibung des Targets in das Modell bereits zu einer echten
Korrektur der berechneten Daten gefiihrt hat, kann davon ausgegangen werden,
dass die verfolgte Strategie, als Ansatzpunkt fiir eine richtigere Beschreibung des
Experimentes die Beschreibung des Targetatoms zu nehmen, in die richtige Rich-
tung fiihrt.

Da die interelektronische Korrelation im Heliumatom in Radial- und Winkelan-
teile aufgegliedert werden kann, besteht der nachste Schritt in einer Hinzunahme
der Radialkorrelation in die Wellenfunktion. Ein Ansatz, der ausschliesslich radia-
le Anteile in der Wellenfunktion enthilt, ist der Eckart-Ansatz. Die Analyse der
Ergebnisse, die mit diesem Ansatz erzielt wurden, sind Gegenstand des nichsten

Abschnitts.
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4.6 Ergebnisse der Rechnungen mit einem Eckart-

Ansatz

Als Ansatz der radiale Korrelationsanteile umfasst, unterscheidet sich der in das

Modell implementierte Eckart-Ansatz?

U5 (F1, 7)) = Nag el (81) @0, (82) + 01, (F1) @1, (7))
A= A3 % Az
S‘le( ) = — 1s (‘L) A =, B
n
1 8(af)? ;
Nog = , 1 ¢ = (a//) 3 <4'32)
[2(1+ 2)]? (v +5)°

mit

Oopt = 2.14 /30])75 =1.19

Navgpi Bopt 0.53 Copt = 0.88
By (opty fopt) = 2.87TT5au. . (4.33)

wesentlich von den zuvor beschriebenen Ansétzen. Die Elektronen bewegen sich
nun nicht mehr in einem gemeinsamen Potential, sondern in jeweils verschiedenen

Coulombpotentialen.

Der folgende Abschnitt beschliefst den Vergleich von Theorie und Experiment. Ne-
ben einer Analyse der streuwinkelabhéngigen Verteilung des Projektils nach dem
Stols und der Emissionscharakteristik des freigesetzten Elektrons enthéilt dieser
Abschnitt als letzten Teil zusétzlich einen Vergleich der mit den drei betrachteten

Ansatzen gewonnenen totalen Wirkungsquerschnitte und dem Experiment.

4.6.1 Streuwinkeldifferentielle Wirkungsquerschnitte

Der Ubergang von wasserstoffihnlichem Ansatz zu Hartree-Fock hatte, verglichen
mit dem Experiment, eine eindeutige Verbesserung fiir die berechneten einfach-
differentiellen Wirkungsquerschnitte erbracht. Abbildung (4.46) zeigt die einfach-

differentiellen Wirkungsquerschnitte in Abhangigkeit vom Projektilstreuwinkel

25Details findet man in den Abschnitten 1.2.4 und 2.2.3.
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und der Stofenergie, wie sie sich aus der Verwendung einer Eckart-Beschreibung
der Targetstruktur aus dem Modellansatz ergeben. Sie weist aus, dass sich dieser
Trend fiir den Eckart-Ansatz fortsetzt.

Insgesamt beobachtet man bei allen Stofsenergien betrachtet man die Lage des
Maximums und den Bereich kleiner Streuwinkel und vergleicht mit den wasser-
stoftihnlichen Daten und der Hartree-Fock-Rechnung . dass das Experiment
durch die Eckart-Rechnung besser beschrieben wird. Im Bereich groferer Streu-
winkel hingegen wird die Streuwinkelabhangigkeit bei der niedrigsten betrachte-
ten Stofsenergie von 0.3 MeV allerdings nicht ganz richtig wiedergegeben. Dies be-
trifft die Anderung des Steigungsverhaltens der experimentellen Werte fiir Streu-
winkel ab 0.3 mrad. Gleichfalls erkennt man, dass der Gang der Kurve bei den
beiden hoheren Stofenergien — bei 0.63 MeV circa ab 0.4 mrad, bei 1.0 MeV cir-
ca ab 0.3 mrad — nicht mehr so gut reproduziert wird: wihrend die Prognosen
des wasserstoffihnlichen Ansatzes und des Hartree-Fock-Ansatzes den Streuwin-
kelbereich bis zu einem Streuwinkel von circa 0.5 mrad, zwar tendenziell etwas
unterschitzend, aber dennoch relativ gut wiedergeben, fillt der Wirkungsquer-
schnitt bei Eckart zu stark ab und zeigt bei circa 0.5 mrad, also in der Nihe des
fiir den ee-Thomas-Prozess (EET) typischen Winkels, eine lokale Uberh6hung der
Werte. Dies geht aus dem Vergleich der Abbildungen (4.47, 4.48. 4.49) deutlich
hervor, die die auf den experimentellen Maximalwert normierten Querschnitte

zeigen.

Abbildung (4.50) zeigt einen Vergleich der differentiellen Querschnitte, wie sie mit
den drei verschiedenen Targetansitzen gewonnen wurden. Der Eckart-Ansatz lie-
fert im Vergleich mit den anderen Ansitzen die hochsten Querschnitte. Die An-
nahme, die Ursache fiir die Hohe der Wirkungsquerschnitte bei Eckart sei ein
Resultat der verwendeten Bindungsenergien beider Elektronen (2.80), -2.29 a.u.
und -0.70805 a.u., ist sicher falsch. Auch beim Vergleich der Prognosen mit einer
wasserstoffahnlichen Beschreibung und Hartree-Fock wurde dies als Ursache aus-
geschlossen. Wére dies der Fall wiirde man eine damit einhergehende Asymmetrie
von Begiinstigungung und Erschwernis einer Ablosung eines Elektrons im Ver-
gleich zu den anderen Targetansitzen erwarten konnen. Dies wiirde genau dann
einen zu hohen Querschnitt liefern, wenn durch den geringeren Betrag der Bin-
dungsenergie der Ubergang des entsprechenden Elektrons sehr stark erleichtert

wird, wihrend die Ablosung des zweiten Elektrons iiber seine héhere Bindungs-
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energie nicht in gleichem Mafe erschwert wird.

Was die Abhangigkeit der Wirkungsquerschnitte von der Projektilenergie an-
betrifft, so geht aus Abbildung (4.46) hervor, dass die absolute Hohe der ex-
perimentellen Wirkungsquerschnitte durch die auf die Lage des Maximums bei
0.63 MeV normierten theoretischen Daten gut wiedergegeben wird. Analog zu den
mit Hartree-Fock gewonnenen Ergebnissen wird auch hier die Abhéngigkeit der
Wirkungsquerschnitte von der Stofenergie durch die verdnderte Beschreibung des
Targets mit dem Eckart-Ansatz besser erfasst. Dies deutet darauf hin, dass die
Abhéangigkeit des Gewichtungsfaktors von der Energie des Projektils nur schwach
ausgepragt ist, sofern es keine Faktoren im Rahmen des Modellansatzes gibt, die
zu einer Verschleierung der Effekte fiihren, die aus den nichtberticksichtigten An-
teilen der Stokenergieabhéngigkeit entstehen. Dieser Punkt wird ausfiihrlicher bei
der Diskussion der totalen Wirkungsquerschnitte (Abschnitt 4.6.3) besprochen,

da dort die Stokenergieabhangigkeit besonders deutlich zutage tritt.
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Eckart-Ansatz
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Abbildung 4.46: Vergleich gemessener und berechneter einfach-differentieller
Wirkungsquerschnitte Cj‘% in Einheiten von [ril—od] fiir verschiedene Projektil-

energien. Eckart-Ansatz. Die Werte wurden auf den experimentellen Wert bei

¢, = 0.19 mrad und 0.63 MeV normiert.
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Abbildung 4.47: Vergleich gemessener und berechneter einfach-differentieller Wir-

kungsquerschnitte jTU in Einheiten von [%] Eckart-Ansatz. Die Werte wurden
9, d

auf den experimentellen Wert bei #, = 0.19 mrad und 0.63 MeV normiert.
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Abbildung 4.48: Vergleich gemessener und berechneter einfach-differentieller Wir-

kungsquerschnitte 57" in Einheiten von [%] Hartree-Fock-Ansatz. Die Werte
9, d

wurden auf den experimentellen Wert bei ¢, = 0.19 mrad und 0.63 MeV normiert.
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Abbildung 4.49: Vergleich gemessener und bere(‘hneter einfach-differentieller Wir-

do

kungsquerschnitte £- in Einheiten von [ ] Wasserstoffdhnlicher Ansatz. Die

Werte wurden auf den experimentellen Wert bei 0, = 0.19 mrad und 0.63 MeV
normiert.
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Abbildung 4.50: Vergleich berechneter einfach-differentieller Wirkungsquerschnit-

2 ud]. Eckart-, Hartree-Fock- und wasserstoftdhn-

do - . . .
te in Einheiten von [75(3@)7

an,
licher Ansatz.

208



4.6.2 Das Emissionsverhalten in verschiedenen Streuwin-

kelbereichen

Im Folgenden werden die Impulsverteilungen der emittierten Elektronen, die sich
aus der Implementation eines Eckart-Ansatzes in den Modellansatz ergeben, ana-
lysiert.

Aus den Abbildungen (4.51 4.59) entnimmt man, vergleicht man mit den Ergeb-
nissen der beiden anderen Rechnungen (wasserstoffahnlicher Ansatz (Abb. 4.6 —
Abb. 4.14) und Hartree-Fock-Ansatz (Abb. 4.21 — Abb. 4.29), ein deutlich ande-
res Verhalten der differentiellen Wirkungsquerschnitte. Welche Trends sind hier

7zu erkennen?

Auch in diesem Fall tragen Elektronen mit niedrigen Energien unabhingig von
der Stokenergie den groften Anteil zum Wirkungsquerschnitt bei, wobei ebenfalls

die Emission am starksten im Streuwinkelbereich 6, € [0.0,0.25] mrad ist.

Auffillig ist, betrachtet man die Emissionsrichtung entlang der Einschussachse,
das Erstarken der Riickwirtsemission: Insbesondere bei hoheren Emissionsenergi-
en treten Impulswerte mit negativen Komponenten parallel zur Einschussrichtung
auf.

Im Gebiet kleinerer Emissionsenergien unterscheidet sich die Eckart-Verteilung
von den bisher betrachteten Ansitzen: Man hat hier zwar ebenfalls unabhangig
von Stolenergie und Streuwinkelbereich auftretende Maxima, diese liegen jedoch
fast direkt auf der k-Achse. Dazu gesellt sich im klassisch fiir den maximal
zu erwartenden Streuwinkelbereich fiir einen bindren Stofses von Projektil und
Elektron, 6, € [0.25 — 0.95] mrad, ein drittes Maximum bei ca 1.8 a.u, dessen
Intensitdt sich mit zunehmender Stofsenergie verstérkt. Dieses Maximum tritt
bei allen Verteilungen auf. Es entspricht aufgrund seiner Lage der fiir einen bi-
niren Stols erwarteten Emissionscharakteristik, die man ebenfalls in der betonten
Ausdehnung der Verteilung im Gebiet zwischen Emissionswinkeln von 45° und
90° erkennen kann. Im Vergleich zu Hartree-Fock und dem wasserstoffihnlichen
Ansatz zeigt sich das fiir einen BE typische Verhalten nur noch abgeschwicht.
Der Blick auf die Abbildungen (4.60 — 4.61), die die Details der Emissionseigen-
schaften wiedergeben, was Stofenergie- und Streuwinkelabhéngigkeit anbetrifft,
bestitigt diesen Eindruck: Das Peakingverhalten tritt nur noch in einer reduzier-

ten Form auf und zwar umso stirker, je héher Stofenergie und Emissionsenergie
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sind.

Die Abbildungen (4.62 — 4.73) zeigen die differentiellen Wirkungsquerschnitte als
Funktion des Emissionswinkels in direktem Vergleich mit den Ergebnissen der
beiden anderen Targetansétze.
Bei kleinen Emissionsenergien dhnelt die Impulsverteilung derjenigen, die anhand
einer wasserstoffihnlichen Targetbeschreibung gewonnen wurde. Die Verteilung
ist allerdings nicht so symmetrisch. Diese Ahnlichkeit wird mit zunehmender
Emissionsenergie und wachsendem Streuwinkel schwicher. Man erkennt, dass bei
den kleineren Emissionsenergien (Abb. (4.62 — 4.65)) Riickwértsstreuung eher
weniger ausgepragt auftritt, als im Fall einer wasserstoftihnlichen Targetstruktur
oder einer Targetbeschreibung auf Hartree-Fock-Basis.
Die Profile der hoheren Emissionsenergien entnimmt man den Abbildungen (4.66
4.73). Die mit einer Eckart-Wellenfunktion prognostizierte Emission weicht im
hoherenergetischen Bereich stark von den Vorhersagen der anderen Verteilungen
ab.
Die Ergebnisse des Eckart-Ansatzes prognostizieren im Mittel mehr als ein lo-
kales Maximum. Im Gegensatz hierzu tritt in den Profilen der beiden anderen
Ansitze (wasserstoffihnlicher und Hartree-Fock-Ansatz) in den meisten Fillen
ein einziges Maximum auf, das mit zunehmender Energie eine immer stérker ge-
peakte Struktur besitzt und aufgrund seiner Lage im klassischen Bild als Folge
einer BE-Emission interpretiert werden kann. Auch in den Eckart-Ergebnissen ist
ein lokales Maximum bei einem dhnlichen Emissionswinkel sichtbar, hier jedoch
in einer etwas anderen Auspriagung, vergleicht man mit der Stirke der Emis-
sion in den Bereichen abseits dieses von allen drei Ansdtzen prognostizierten
Peaks: haufig iiberwiegt die Emission in einer anderen Richtung. Zudem existiert
der Peak stellenweise nur noch angedeutet. Wahrend die Hartree-Fock- und die
wasserstoffahnlichen Ergebnisse beim Vergleich untereinander keine allzu grofsen
Unterschiede zeigen, weicht der Gang der Emissionswinkelabhingigkeit des mit
dem Eckart-Ansatz gewonnenen Wirkungsquerschnitts in den Gebieten abseits
des Peaks stark von den anderen Ansédtzen ab. Dies gilt insbesondere fiir das
Emissionsverhalten bei sehr grofen und zum Teil auch sehr kleinen Winkeln. In
vielen Spektren steigt der Wirkungsquerschnitt fiir sehr groke Emissionswinkel
erneut stark an. Mit zunehmender Sto- und Emissionsenergie beobachtet man

dieses Verhalten auch bei kleinen Emissionswinkeln, welches sich in diesem Fall
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mit wachsendem Streuwinkel zunéchst etwas verstarkt und dann bei sehr grofsen
Streuwinkeln wieder etwas abschwicht.

Die Ursachen fiir die starken Differenzen zwischen den Eckart-Prognosen und de-
nen der anderen Ansétze kommen durch die Art der Wellenfunktion zustande.
Hier wirkt sich der strukturierte Radialanteil der Eckart-Wellenfunktion aus, der
als Gewichtungstaktor die Interferenz der Terme verschiedener Drehimpulsquan-
tenzahlen L in der Partialwellenentwicklung beeinflusst, so dass Interferenzterme
insgesamt starker beitragen. Er ist damit verantwortlich fiir die Winkelabhéngig-
keit des Emissionsspektrums. Als weitere Ursache muss man natiirlich in Betracht
ziehen, dass zu wenig Partialwellen in der Rechnung beriicksichtigt wurden. Dies
wurde fiir die betrachteten Emissionsenergien ausgeschlossen: die Rechnungen

sind beziiglich der Anzahl an Partialwellen gut auskonvergiert.

In den Abbildungen (4.74, 4.75) ist die Abhéngigkeit der Emissionsverteilung vom
Betrag des elektronischen Impulses fiir verschiedene Streuwinkelbereiche darge-
stellt.

Es deutet sich an, dass sich der Kurvenverlauf {iber den Energiebereich viel star-
ker als in den vergleichbaren Spektren, (Abb. 4.17, Abb. 4.18, Abb. 4.42, Abb.
4.43), und auch bei hohen Energien noch dndert. Aufgrund der erforderlichen
Rechenzeit war es jedoch nicht méglich die Datenpunktdichte angemessen zu er-
héhen.

Betrachtet man den funktionalen Verlauf, so fillt auf, dass die Kurven im Ge-
gensatz zu den Prognosen bisher untersuchter Anséitze eine starke Strukturierung
aufweisen. Es treten sehr viele Extrema auf. Die Auspriagung der Extrema nimmt
mit der Stofsenergie als auch im Bereich der Riickwértsstreuung zu. So werden ver-
mehrt riickwirts emittierte Elektronen mit Impulsbetrégen um 3.0 a.u. prognos-
tiziert. Hier iiberwiegt der Wirkungsquerschnitt verglichen mit der Emission in
Vorwartsrichtung. Daneben tritt ein zweites, schwécher ausgeprigtes Maximum
bei etwas hoheren Emissionsenergien auf, dessen Lage leicht stokenergiecabhingig
ist. Auch bei sehr hohen Emissionsenergien deutet sich ein erneuter Anstieg des
Wirkungsquerschnittes besonders im Bereich der Riickwartsstreuung an. Die An-
zahl der Extrema im Bereich der Riickwértstreuung ist insgesamt groker als bei
Emissionswinkeln kleiner als 90°.

Untersucht man die Kurvenverldufe auf die Streuwinkelabhangigkeit hin, stellt

man fest, dass sich auch hier der relative Anteil hochenergetischer Elektronen fiir
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die Emissionswinkel 45° und 90° erh6ht. Auch der Gang der beiden Kurven dhnelt
sich sehr. Dahingegen hat das Emissionsverhalten bei 5° einen anderen Verlauf:
die Abhédngigkeit vom Streuwinkel des Projektils zeigt sich in einer Betonung des
zweiten Maximums verglichen mit dem ersten. Diese Eigenschaft ist ausgeprag-
ter bei einer Stofenergie von 1.0 MeV zu sehen. Eine Streuwinkelabhangigkeit im
Riickwértsstreubereich ist kaum erkennbar. Das Emissionsverhalten in Abhan-
gigkeit von der Emissionsenergie ist nahezu unabhangig vom Streuwinkelbereich.
Die Profile sind sehr viel strukturierter als die vergleichbaren Emissionsprofile fiir
die wasserstoffahnliche Targetbeschreibung und den Hartree-Fock-Ansatz. Der
Grad der Strukturierung nimmt mit wachsender Stofenergie und zunehmendem

Projektilwinkel zu.
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Abbildung 4.51: Differentielle Wirkungsquerschnitte ﬁ Z% in Einheiten von
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Abbildung 4.56: Differentielle Wirkungsquerschnitte ﬁ Z% in Einheiten von
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[1072 m] Eckart-Ansatz.
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Abbildung 4.60: Differentielle Wirkungsquerschnitte 5725%-| © in Einheiten von

[10_2%;] als Funktion des Emissionswinkels. Eckart-Ansatz.
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Abbildung 4.61: Differentielle Wirkungsquerschnitte 5375, ZZZ in Einheiten von
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Abbildung 4.63: Differentielle Wirkungsquerschnitte (‘)E(Z# Z% in Einheiten von

[1072 #] in verschiedenen Streuwinkelintervallen. Wasserstoffahnlicher
g(E,E.) grad Eg ’
HF- und Eckart-Ansatz.
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hyd, E;=13.6 eV
hf, E;=13.6 eV
eck, E;=13.6eV

MeV; Gp =[0.25 - 0.45] mrad

hyd, E,=13.6 8V ——
hf, E.=13.6 eV
eck, Eg=13.6 eV

DWQ

=[0.45 - 0.65] mrad

hyd, E;=13.6 eV
f 3.6¢

E.;=13.6¢eV
eck, E,=13.6 eV

DWQ

226

DWQ

Ep=1 MeV; Gp =[0. - 0.25] mrad

9e-05

8e-05
7e-05 [ 1
6e-05 - 4
4e-05
3e-05
2e-05

1005}

0 I I I I I I I I
20 40 60 80 100 120 140 160

6, [Grad]

e

MeV; Gp =[0.25 - 0.45] mrad

2e-05
1.8e-05 -
16605 1
1.4e-05 - A
1.2e-05 :
1e-05
8e-06
6e-06
4e-06

2e-06 [

60
0

e

80 100 120 140 160

[Grad]

MeV; Gp =[0.45 - 0.65] mrad

4e-06

35006 | ,

3606 | i
2506 | g
2e-06 - q

15e06 F  F 5 1

20

40 60

0

e

80 100 120 140 160

[Grad]

(e

P
o9° 1o

hyd, E,.=13.6 eV
6

1f, Eg= 13.6 eV
eck, Eg=13.6 eV

hyd, E,= 136 eV ——
: S

n be
eck, Eg=13.6 eV

in Einheiten von

| in verschiedenen Streuwinkelintervallen. Wasserstoffahnlicher,



E_=0.3 MeV; ep =[0.65 - 0.95] mrad E =1 MeV; ep =[0.65 - 0.95] mrad

P P
0.006 9e-07
hyd, E;=13.6 eV hyd, E;=13.6 eV
eck,Eg=13.6 €V --eeue- 8e-07 9 eck, Eg=13.6 8V -eoee-
0.005 - 1
7607 1
0.004 - B 1 6e-07 | i j
g ; Y g 5e-07 - 4
2 0003 ke 1 3 : :
E 4607
0.002 3e-07
F 207
0.001 |5
3 1e-07
0 L L L L L L L L 0 L L L L L L L L
20 40 60 80 100 120 140 160 20 40 60 80 100 120 140 160
0, [Grad] 0, [Grad]
Ep=0.3 MeV; ep =[0.95 - 1.35] mrad Epzl MeV; ep =[0.95 - 1.35] mrad
0.002 9e-07
. hyd, Eg=13.6 6V —— hyd, Eg= 13.6 6V ——
0.0018 - b eck, Eg=13.6 eV «eeeee 8e-07 | 4 eck, Eg=13.6 8V «eenen
0.0016 1 7007 | ]
00014 i L
i Y 6e-07 3 d
o002 | f 1 B
o] : ; o 5e07 | 5 g
= = s B
2 oo 3
4607
0.0008
3e-07
0.0006 ;
0.0004 f 2607 1
0.0002 1e-07
ol ol
20 40 60 80 100 120 140 160 20 40 60 80 100 120 140 160
0. [Grad] 0, [Grad]

>
Abbildung 4.65: Differentielle Wirkungsquerschnitte (‘)E(Z# Z% in Einheiten von

[1072 #] in verschiedenen Streuwinkelintervallen. Wasserstoffahnlicher
g(E,E.) grad Eg ’
HF- und Eckart-Ansatz.
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Abbildung 4.68: Differentielle Wirkungsquerschnitte m :{
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§(E,EZ) grad Egg

HF- und Eckart-Ansatz.
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Abbildung 4.69: Differentielle Wirkungsquerschnitte 819(2# zg in Einheiten von

[1072 #] in verschiedenen Streuwinkelintervallen. Wasserstoffahnlicher
g(E,E.) grad Eg ’
HF- und Eckart-Ansatz.
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Abbildung 4.71: Differentielle Wirkungsquerschnitte 819(2# zg in Einheiten von

[1072 #] in verschiedenen Streuwinkelintervallen. Wasserstoffahnlicher
g(E,E.) grad Eg ’
HF- und Eckart-Ansatz.
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