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Antecedentes

Colisionesion-atomo: A muy estudiadas
A gran numero de métodos
A aproximaciones bien estudiadas

Colisiones ion-mol écula:

*Reactividad, excitacion rotacional y vibracional

|ntercambio de carga

eGrados de libertad internos de la mol écula blanco

*Anisotropiadel sistema




Objetivos

» Desarrollo de metodologiay programas para el tratamiento del

Intercambio de carga en los sistemas ion-H,, a energias intermedias

* Estudio de la validez de las aproximaciones habitual mente utilizadas

« C* + H,: sistema de interés en fusion termonuclear controlada para

el que pueden compararse en detalle | os resultados con datos

experimentales y teoricos
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Fundamentos tedricos

La funcion de onda W que describe un estado estacionario del
sistema colisionante X*4 + H, cumple:

HY = EW

H(K)B)E):TR +Tp+Hé (K)B)B)




Aproximacion semiclasica

Cuando |la velocidad relativa blanco-proyectil es suficientemente

grande:
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Método Molecular
. o o
Candesde sdida LIJVJ;W :;XV, Y]'M’Df¢f(ﬁ;&£) E(p)

H (R p)$,=£,(R 0)9,

Lafuncidn de onda electronica del sistema se desarrolla:

W(KRf P)=DY a,(R.p)P,p (—z'jd'sﬂ]

L os coeficientes a, del desarrollo se determinan resolviendo:
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Probabilidades de transicidon y secciones eficaces

Para un estado inicial con {v,J M}, sumando sobre los estados
rotacionales finales:

RU ()=, 3 (WL (W] =
J'M

I3
—zjﬂ'(ef—Ef)

Puvr = In /0 jdpﬂva(p)Xv'(p>€ 0

Cuando todos los posibles M correspondientes a un valor de J son
equiprobables:
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Probabilidades de transicion y secciones eficaces

T o= j dbb,, Intercambio de carga a un estado vibronico

Ty (v)= }:auvf (v) =

Intercambio de cargaa un

1 > 2 estado electronico
— Y 4 d
4njdpjdp)( ()| dh a,

Definimos la seccidn eficaz “electronica’: o'/ (v, p) = ijd,@jd@|af|2
47
au )= [pfdox [dtla,| = [ap[apx, o

Promedio ponderado de las secciones eficaces “electronicas’ para
todos los valores de p donde ;2 es lafuncion de peso.




Procesos estudiados

Intercambio de cargatotal (ICT):
CH(1s* 15) + Hy(X 12,*,v=0) - C¥(1s*3l) + H,"(10,, todos los V')

|ntercambio de carga a un estado
vibronico (ICV): - C¥*(1s? 3l) + Hy"(1oy; V')

| ntercambio de carga disociativo
(ID): - C3*(1s? 3l) + H* + H(19)

Excitacion vibraciona (EV): - C*(1s?) + Hy(X 12", v'£0)

Disociacion vibracional (DV): — C*(1s?) + H(1s) + H(1s)

*Doble intercambio de carga -~ C#*(1s?2s3l ) + H* + HY
(DI):




Determinacion de las magnitudes moleculares ab initio

}- Célculo de energias y

SCF autofunciones mediante
OM¢&(Q) técnicas estandar en

guimica cuantica.
Calculo de S*

Funcion de onda
CI
(e) |
e Acoplamientos
necesario calculados con €
| método de diferencias

Acoplamientos dinamicos .
- HIIES
M; (R 2.9) = (8, %W




Determinacion de las magnitudes moleculares ab initio

Energias electronicas de los estados de simetria A’ para o=1.4u.ay y=45




C*(1s2p)+H,”

Blogue-diagonalizacion

+H,™ |IC™*(182p)+ H, [NA)

C*(1828n)+H,™

C*(182131)+H,”

C*(1828)+H,”

CH(18°31)+H, (1

Gy)

C*(18™28)+H, (k)

Estados infinitamente
excitados

Proyeccion de H, mediante:

o=1-+35 > (®, o, [+]®, )@, )

®, =|&&8.4|

|

Se eiminan las series de
Rydberg incluyendo canales de
doble intercambio




Diagrama de energias blogue-diagonalizado




Diagramas de energia para diferentes p

« Magnitudes moleculares calculadas para 10 valores p [1 [1.05;2.2]




Dependencia de |las magnitudes molecularescon y y p

1 1
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Resultados dinamicos

Programa SEIKON

*Base dinamica constituida por 6 estados.  C3+(1s?3s)+H.,*
C3*(1s23p,)+H,*
C3+(1s/3p,)+H,*
C3*(1s23d)+H,"
C3*(1s?3d,,)+H,*
CH(1s?)+H,

eDatos moleculares correspondientes a 10 valoresde py J=45

eFactor de traslacion comun. Exclusion términos en v2

Estado vibracional inicial del H, corresponde av=0




Seccion eficaz a estados C3*(1s231)+H.,*

+—+ Subita
Hoekstra et al.
4 |toh et al.
Dijkkamp et al.
# Phanuef et al.
=-m Gargaud et al.

Fritsch
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Reparto en |

CH(1)+H, - C3*(1231)+H,*
I I

E (eV/um.a.)




Distribucion vibraciona y demés procesos

+—+ yv=03a.u.
—a yv=0044 a.u. 7

Secciones eficaces paralas
gue no existen resultados
previos

E (eV/um.a.)




Aproximacion Franck-Condon

o 2
_Zjd'(gf_Ef)

2
Por =|[dpar(p)e s X X =la (o) |[dO X, X,

2

1 FW

_ —/
O'E L' f/f =FwOs(,0,) F = Factor de Franck-Condon
Pr=distancia de equilibrio del H,

_ 1 ) — _
o b = [0 w.p, )X (P) =05 (P = 5"

Esta aproximacion esvalida s se cumple:

‘onéXva’ = P - Po)

« (v, 0) 6 ap) = constante




Aproximacion Franck-Condon

C*(15)+H, - C¥*(1s2n=3)+H.,*
] ' T T T ]

Subita
Hoekstra et al.
4 |toh et al. 7
Dijkkamp et al.
# Phanuef et al.
=-» Gargaud et al.
Fritsch
+—t Franck-Enndon_
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Aproximacion Franck-Condon

CH(1)+H, - C3*(131)+H,*
I I

E (eV/um.a.)




Aproximacion Franck-Condon

+—+ y=03a.u.
=—a yv=0.044 a.u. 7|

L UCLl 55 acuerdo cuantitativo

o' acuerdo cualitativo

0y, | 0° Incorrecto

E (eV/u.m.a.)




Método del potencial modelo

Hamiltoniano monoel ectronico para este sistema:

h™ :{—lﬂf +17¢" +VH5}
2 -

Potencial model o utilizado:

N -7

e

7(r)=

N -a'r
— ‘ (1+0’7‘)€
r

CH (1) — Ve

H,* (10) — VH2




Método del potencial modelo

Ecuacion iconal: Z-(‘w( r R j =h™gr R
0t )

r

afuncidn de onda se desarrolla en |a base:

Probabilidades de transicion:

" =|a, ()

2,0y =t , |D(d,|P)

Sin sentido fisico: 2 eectrones que pueden ser intercambiados

-

Pe =2p.p, =
Model o de Particulas Independientes =2p.(1=p.)
Py = Pf

\
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Model o de particul as independientes

CH*(1s?)+H, - C¥*(1’n=3)+H,*

+—+ Ab initio FC

#-* Potencial modelo

=-* Pot. mod. MPI

Hoekstra et al.

v Dijkkamp et al.
4 |toh et al.

1000
E (eV/um.a.)



Modelo de particul as independientes

Soegjima et al.
+— Ab initio FC
* |tohetal

462
cm )

Seccion eficaz (10

E(eV/um.a.)

El potencial VVH? describe un sistemaen e que un electron se
encuentra sobre los nucleos de H

! 1




Model o de particul as independientes para captura simple
(MPI-CS)

®, =, (1)p,(2)
_ 1
D = ﬁ{@ ()8,2)+8,(08,2)

—

H=h"(1)+h"(2)




Modelo de particul as independientes para captura simple (MPI-CS)

CH*(1s?)+H, - C3*(1s’n=3)+H,"
[ I I [ [ T T | [ I [ [ [ [ T T | I —]
+—+ Abinitio FC
= - Pgtencial modelo —
=-# Pot mod. MPI
Hoekstra et al.
v Dijkkamp et al.
4 |toh et al.

+—+ MPI-CS
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Modelo de particul as independientes para captura simple (MPI-CS)
CH*(1s?)+H, - C3*(1s?3s,p)+H.,*

+—+ Abinitio FG
- == P
+—¢ |MP-CS
A Melaughlin et al.
Dijkkamp et al.

Hoekstra et al.
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Conclusiones

*Desarrollo de metodologia y programas:
¢ abinitio
+ metodo semicléasico
¢ gproximacion subita

«CH+H,:

eSecciones eficaces total y parciales
Distribucion vibracional, disociacion y excitacion
 Aproximacion Franck-Condon
*Método del potencial model o:
+ importancia de lainterpretacion bielectronica:
+ modificacion del método de particul as independientes




