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A bstract

T h e e x p e r i m e n t al t h e r m o n u c l e ar r e ac t o r , I T E R , i s c u r r e n t l y b e i n g c o n st r u c t e d i n C ad ar ac h e ,

F r an c e . T h e r e ac t o r v e sse l w i l l b e c o n st r u c t e d w i t h a b e r y l l i u m c o at e d w al l , an d a t u n g st e n

c o at e d d i v e r t o r . As a p l asm a-f ac i n g c o m p o n e n t , t h e d i v e r t o r w i l l b e u n d e r c o n d i t i o n s o f e x t r e m e

t e m p e r at u r e , r e su l t i n g i n t h e sp u t t e r i n g o f t u n g st e n i m p u r i t i e s i n t o t h e m ai n b o d y p l asm a.

M o d e l l i n g an d u n d e r st an d i n g t h e p o t e n t i al c o o l i n g e f f e c t s o f t h e se i m p u r i t i e s r e q u i r e s d e t ai l e d

c o l l i si o n al -r ad i at i v e m o d e l l i n g . T h e se m o d e l s r e q u i r e a w e al t h o f at o m i c d at a f o r t h e v ar i o u s

at o m i c sp e c i e s i n t h e p l asm a. I n p ar t i c u l ar , p ar t i al , fi n al -st at e r e so l v e d d i e l e c t r o n i c / r ad i at i v e
r e c o m b i n at i o n (DR / R R ) r at e c o e f fic i e n t s f o r t u n g st e n ar e r e q u i r e d . I n t h i s m an u sc r i p t , w e

p r e se n t o u r c al c u l at i o n s o f d e t ai l e d DR / R R r at e c o e f fi c i e n t s f o r t h e l an t h an i d e -l i k e , an d l o w

i o n i z at i o n st ag e s o f t u n g st e n , sp an n i n g c h ar g e st at e s W13+
–W1+. T h e c al c u l at i o n s p r e se n t e d

h e r e c o n st i t u t e s t h e fir st d e t ai l e d e x p l o r at i o n o f su c h l o w i o n i z at i o n st at e t u n g st e n i o n s. We ar e

ab l e t o r e p r o d u c e t h e g e n e r al t r e n d o f c al c u l at i o n s p e r f o r m e d b y o t h e r au t h o r s, b u t fin d

si g n i fic an t d i f f e r e n c e s b e t w e e n o u r s an d t h e i r DR r at e c o e f fi c i e n t s, e sp e c i al l y at t h e l o w e st

t e m p e r at u r e s c o n si d e r e d .

Ke y w o r d s: d i e l e c t r o n i c r e c o m b i n at i o n , fi n i t e d e n si t y p l asm a m o d e l l i n g , i o n -e l e c t r o n c o l l i si o n s,

t h e r m o n u c l e ar f u si o n

(S o m e fi g u r e s m ay ap p e ar i n c o l o u r o n l y i n t h e o n l i n e j o u r n al )

1. I ntroduction

M ag n e t i c al l y c o n fi n e d n u c l e ar f u si o n i s c u r r e n t l y se e n as

h u m an i t y ’s b e st h o p e f o r r e al i si n g t h e p r o sp e c t o f n e ar -l i m -

i t l e ss, c l e an e n e r g y . As p o p u l at i o n g r o w t h ar o u n d t h e w o r l d

b o o m s an d e n e r g y n e e d s g r o w i n e x o r ab l y l ar g e r , n u c l e ar

t e c h n o l o g i e s ar e t h e o n l y e n e r g y g e n e r at i n g m e c h an i sm s t h at

c an r e al i st i c al l y m e e t t h e se d e m an d s. On e st e p i n r e al i si n g

n u c l e ar f u si o n as an e n e r g y so u r c e i s t h e u p c o m i n g t h e r m o -

n u c l e ar e x p e r i m e n t al r e ac t o r , I T E R , c u r r e n t l y b e i n g b u i l t i n

C ad ar ac h e , F r an c e . F i r st p l asm a f o r I T E R i s c u r r e n t l y

sc h e d u l e d f o r De c e m b e r 2025, w i t h t h e fi r st t r i t i u m – d e u t e r -

i u m c am p ai g n sc h e d u l e d f o r 20353. I T E R w i l l b e t h e fir st

t h e r m o n u c l e ar r e ac t o r t o p r o d u c e m o r e e n e r g y t h an i t c o n -

su m e s, w i t h a p r o j e c t e d o u t p u t o f Q= 10. T h e d i v e r t o r ,

p o si t i o n e d at t h e se p ar at ar i x o f t h e r e ac t o r , i s t ask e d w i t h t h e

r e m o v al o f w ast e p r o d u c t s an d i m p u r i t i e s, an d w i l l b e c o m -

p o se d o f se v e r al t u n g st e n t i l e s. T h i s p ar t i c u l ar m e t al h as b e e n

c h o se n d u e t o i t s l o w af fi n i t y f o r t r i t i u m ab so r p t i o n , ab i l i t y t o

w i t h st an d l ar g e p o w e r l o ad s, an d h i g h m e l t i n g p o i n t . H i g h -Z

at o m s an d i o n s ar e v e r y e f fi c i e n t r ad i at o r s d u e t o sy n c h r o t r o n

r ad i at i o n (sc al e s as t h e r e si d u al c h ar g e z2). As t u n g st e n i s

sp u t t e r e d i n t o t h e m ai n b o d y p l asm a f r o m t h e d i v e r t o r , t h e

p o w e r l o ss f r o m t h i s r ad i at i o n c an c au se c o o l i n g an d p o t e n -

t i al l y q u e n c h i n g o f t h e r e ac t i o n . U n d e r st an d i n g h o w t o k am ak

p l asm as b e h av e d u r i n g n o r m al o p e r at i o n , an d w h e n se e d e d

w i t h i m p u r i t i e s r e q u i r e s t h e u se o f c o l l i si o n al -r ad i at i v e

m o d e l l i n g c o d e s. A n e c e ssar y i n g r e d i e n t f o r t h e se m o d e l s i s a
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c o m p l e t e se t o f d i e l e c t r o n i c an d r ad i at i v e r e c o m b i n at i o n

(DR / R R ) r at e c o e f fic i e n t s f o r al l e l e m e n t s i n t h e p l asm a. I n

ad d i t i o n , t h i s d at a n e e d s t o b e p ar t i al r at h e r t h an t o t al t o

u n d e r st an d t h e l e v e l p o p u l at i o n s i n t h e p l asm a, an d al so h av e

t o b e fi n al -st at e r e so l v e d . Wh i l e t h i s i s r e l at i v e l y si m p l e f o r

i o n s w i t h f e w e l e c t r o n s, i t i s n o m e an f e at i n t h e c ase o f

t u n g st e n w i t h 74 e l e c t r o n s.

T h e c al c u l at i o n o f t u n g st e n DR r at e c o e f fi c i e n t d at a i s

n o w w e l l e st ab l i sh e d as a su b j e c t o f h i g h p r i o r i t y , an d m an y

r e se ar c h e r s h av e r i se n t o t h e c h al l e n g e . T h e fir st i so n u c l e ar

se q u e n c e c al c u l at i o n f o r t u n g st e n w as p e r f o r m e d b y P o st et al
[1, 2], w h o u se d an av e r ag e at o m m e t h o d as i m p l e m e n t e d b y

t h e ADP AK c o d e s t o c al c u l at e r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t s

(DR +R R ). T h i s d at a w as u se d b y P ü t t e r i c h et al [3] t o m o d e l

o b se r v e d sp e c t r al e m i ssi o n f r o m t h e t o k am ak p l asm a at t h e

AS DE X u p g r ad e . T o i m p r o v e ag r e e m e n t w i t h o b se r v at i o n ,

P ü t t e r i c h et al e m p i r i c al l y sc al e d t h e r e c o m b i n at i o n r at e

c o e f fic i e n t s o f W20+
–W55+. F o st e r [4] al so c al c u l at e d i so -

n u c l e ar DR r at e c o e f fi c i e n t s u si n g t h e Bu r g e ss G e n e r al

F o r m u l a [5], an d t h e Bu r g e ss–Be t h e G e n e r al P r o g r am m e [6].

T h e R R r at e c o e f fi c i e n t s w e r e ap p r o x i m at e d b y sc al i n g

h y d r o g e n i c v al u e s. I n ad d i t i o n , r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fi-

c i e n t s h av e al so b e e n c al c u l at e d u si n g t h e F L Y C H K c o d e [7].

L i k e ADP AK, F L Y C H K al so u se s an av e r ag e at o m m e t h o d .

T h e r at e c o e f fi c i e n t s ar e c u r r e n t l y h o st e d o n t h e I n t e r n at i o n al

At o m i c E n e r g y Ag e n c y ’s ( I AE A) w e b si t e 4. De sp i t e t h e

n u m b e r o f d at ase t s av ai l ab l e , p o o r ag r e e m e n t e x i st s b e t w e e n

al l t h r e e o f t h e m . F u r t h e r c l ar i fi c at i o n i s n e e d e d . I n an at t e m p t

t o r e so l v e t h e d i sag r e e m e n t , The Tu ng s t en P ro jec t w as c r e -

at e d t o c al c u l at e a se t o f fin al -st at e r e so l u t i o n DR an d R R r at e

c o e f fic i e n t s f o r t u n g st e n u si n g t h e d i st o r t e d w av e c o d e

AU T OS T R U C T U R E [8–10]. T o d at e , t h e p r o j e c t h as p r o d u c e d

DR an d R R r at e c o e f fic i e n t s f o r W74+
–W28+

[11–13]. Al l

d at a f r o m The Tu ng s t en P ro jec t i s c u r r e n t l y h o st e d o n t h e

At o m i c Dat a An al y si s S t r u c t u r e (ADAS ) w e b si t e 5 i n t h e

st an d ar d ad f 09 (DR ) an d ad f 48 ( R R ) f o r m at s, t h e sp e c i fic a-

t i o n s f o r w h i c h c an al so b e f o u n d o n t h e ADAS w e b si t e .

As w e l l as l ar g e sc al e i so n u c l e ar se q u e n c e w o r k , t h e r e ar e

m u l t i p l e d e t ai l e d c al c u l at i o n s av ai l ab l e t h at c o n si d e r i n d i v i d u al

i o n s, o r su b se t s o f t h e i so n u c l e ar se q u e n c e . S u c h c al c u l at i o n s

ar e t y p i c al l y f o c u se d ar o u n d i o n i z at i o n st at e s t h at h av e c l o se d

o r n e ar -c l o se d o u t e r e l e c t r o n sh e l l s, an d ar e p e r f o r m e d u si n g a

m u l t i t u d e o f c o d e s. U si n g t h e C o w an [14] an d H U L L AC [15]

c o d e s, S af r o n o v aet al h as c al c u l at e d l e v e l r e so l v e d DR r at e

c o e f fic i e n t s f o r W5+, W6+, W28+, W38+, W45+, W46+, W63+,

an d W64+
[16–23]. T h e C o w an c o d e an d H U L L AC h av e al so

b e e n u se d b y Be h ar et al c al c u l at e d at a f o r W45+, W46+, W56+,

an d W64+
[24–26], an d P e l e g et al f o r W56+

[27]. T h e F l e x i b l e

At o m i c C o d e (F AC ) [28] h as al so b e e n u se d t o c al c u l at e DR

r at e c o e f fic i e n t s f o r t u n g st e n . L i et al u se d F AC t o c al c u l at e

d at a f o r W29+, W39+, W27+, W28+, an d W64+
[29–31], w h i l e

M e n g et al an d Wu et al u se d t h e sam e c o d e t o c al c u l at e d at a

f o r W47+
[32] an d W37+

–W+46
[33] r e sp e c t i v e l y . I n ad d i t i o n ,

Kw o n et al h as al so u se d F AC t o c al c u l at e d at a f o r

W44+
–W46+ M o st r e c e n t l y , Kw o n [34] u se d F AC t o c al c u l at e

DR r at e c o e f fic i e n t s f o r t h e l an t h an i d e i so e l e c t r o n i c i o n s o f

t u n g st e n , sp an n i n g W5+
–W10+.

On e o f t h e b i g g e st d i f fic u l t i e s i n c al c u l at i n g DR r at e

c o e f fic i e n t s f o r t u n g st e n i s f o r i o n s w i t h a h al f o p e n 4f-sh e l l

d u e t o t h e i r c o m p l i c at e d l e v e l st r u c t u r e s. M u l t i p l e st o r ag e r i n g

e x p e r i m e n t s h av e b e e n d o n e t o m e asu r e t h e DR r at e c o e f fi-

c i e n t s o f su c h i o n s. I n p ar t i c u l ar , st o r ag e r i n g e x p e r i m e n t s

su c h as t h o se d e sc r i b e d i n [35–37] c o n c e r n e d t h e

W18+
–W20+ i o n i z at i o n st at e s. I n an at t e m p t t o m o d e l t h e

e x p e r i m e n t al d at a, Bad n e l l et al u se d an u p g r ad e d v e r si o n o f

AU T OS T R U C T U R E , an d se v e r al p h y si c al ap p r o x i m at i o n s

w h i c h ar e d e t ai l e d i n [38]. R e aso n ab l e ag r e e m e n t w as se e n
f o r  W18 , b u t t h e i n f e r r e d p l asm a r at e c o e f fic i e n t s f o r W20+

w e r e l ar g e r t h an t h e AU T OS T R U C T U R E v al u e s b y a f ac t o r 3. I t

w as c o n c l u d e d t h at t h e d i sc r e p an c y w as d u e t o an i n su f fic i e n t

am o u n t o f m i x i n g b e i n g i n c l u d e d i n t h e c al c u l at i o n f o r t h i s

i o n . U n t i l c o m p u t i n g f ac i l i t i e s ar e ab l e t o h an d l e t h e i m m e n se

c al c u l at i o n s i n v o l v e d , t h e o n u s ap p e ar s t o b e o n st at i st i c al

m e t h o d s t o g e n e r at e t h e n e c e ssar y r at e c o e f fic i e n t s. E x t e n si v e

w o r k o n t h e se m e t h o d s h as b e e n d o n e b y Dz u b aet al

[39, 40], Be r e n g u t et al [41], H ar ab at i et al [42], an d

De m u r aet al [43]. A r e v i e w o n st at i st i c al m e t h o d s f o r h al f

o p e n 4f-sh e l l s i s g i v e n i n Kr an t z et al [44].

I n 2015 t h e I AE A c o n v e n e d a sp e c i al i st m e e t i n g t o asse ss

t h e q u al i t y o f t h e d at a d e sc r i b e d ab o v e . T h i s w as d o n e i n

t e r m s o f t h e c o d e s u se d t o c al c u l at e t h e d at a, t h e m e t h o d s, an d

t h e ag r e e m e n t w i t h o t h e r av ai l ab l e l i t e r at u r e . T h e r e su l t s an d

r e c o m m e n d at i o n s o f t h e m e e t i n g w e r e p u b l i sh e d i n a d e t ai l e d

r e p o r t b y Kw o n et al [45].

As i n t r o d u c e d b y P r e v al et al [11] i o n i z at i o n st at e s o f

t u n g st e n c o n si d e r e d i n t h i s p ap e r w i l l n o t b e r e f e r r e d t o

b y t h e i r i so e l e c t r o n i c se q u e n c e n am e . I n st e ad , w e o p t t o r e f e r

t o t h e v ar i o u s i o n i z at i o n st at e s b y t h e n u m b e r o f v al e n c e

e l e c t r o n s a p ar t i c u l ar st at e h as. F o r e x am p l e , H -l i k e ( o n e

e l e c t r o n ) i s r e f e r r e d t o as 01-l i k e , P d -l i k e (46 e l e c t r o n s) i s 46-

l i k e , an d T a-l i k e (73 e l e c t r o n s) i s 73-l i k e .

T h e l an t h an i d e se q u e n c e , p l u s t h e t r an si t i o n m e t al s l e ad i n g

u p t o t an t al u m -l i k e , c o n si t u t e s t h e e n d o f t h e i so n u c l e ar

se q u e n c e o f t u n g st e n . T h e st r u c t u r e o f t h e se i o n s ar e r e l at i v e l y

si m p l e c o m p ar e d t o se q u e n c e s su c h as t h e o p e n 4f-sh e l l i o n s.

H o w e v e r , t h e d i f fic u l t y i n m o d e l l i n g t h e se l o w c h ar g e i o n s l i e s

i n t h e p o si t i o n i n g o f r e so n an c e s, as w e l l as c al c u l at i n g a r e l i -

ab l e at o m i c st r u c t u r e . L o w c h ar g e i o n s w i l l l i k e l y b e o b se r v e d

at t h e d i v e r t o r an d sc r ap e -o f f l ay e r w i t h i n I T E R . T h e p l asm as

c r e at e d at I T E R w i l l sp an a w i d e r an g e o f t e m p e r at u r e s, r an -

g i n g f r o m 1 e V at t h e d i v e r t o r an d sc r ap e -o f f l ay e r , t o 40 k e V

i n t h e c o r e . T h i s p ap e r c o n c e r n s t h e c al c u l at i o n o f p ar t i al , fin al -

st at e r e so l v e d DR an d R R r at e c o e f fic i e n t s f o r t h e l an t h an i d e ,

an d l o w c h ar g e se c t o r o f t h e t u n g st e n i so n u c l e ar se q u e n c e ,

sp an n i n g 61-l i k e t o 73-l i k e (W13+
–W1+

). T h e p ap e r i s l ai d o u t

as f o l l o w s: i n se c t i o n 2 w e p r e se n t t h e t h e o r y u n d e r p i n n i n g o u r

c al c u l at i o n s. We t h e n d i sc u ss o u r m e t h o d , i n c l u d i n g t h e c o n -

fig u r at i o n s i n c l u d e d . N e x t , w e sh o w o u r r e su l t s, an d c o m p ar e

o u r r at e c o e f fic i e n t s t o c u r r e n t l y av ai l ab l e l i t e r at u r e . We t h e n

c al c u l at e an u p d at e d st e ad y st at e i o n i z at i o n f r ac t i o n i n c l u d i n g

t h e d at a c al c u l at e d i n t h i s w o r k , an d t h e d at a c al c u l at e d i n

[11–13]. F i n al l y , w e c o n c l u d e t h e p ap e r , an d d i sc u ss f u t u r e

w o r k o n t h e o p e n 4f-sh e l l o f t u n g st e n .
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2 . T heory

T h e t h e o r e t i c al f r am e w o r k h as b e e n d e sc r i b e d i n p r e v i o u s w o r k s

f r o m The Tu ng s t en P ro jec t , an d at l e n g t h b y Bad n e l l et al [6],

h o w e v e r , w e p r o v i d e a b r i e f su m m ar y h e r e . Al l d at a d e sc r i b e d i n

t h i s p ap e r w as c al c u l at e d u si n g t h e d i st o r t e d w av e , at o m i c c o l -

l i si o n p ac k ag e AU T OS T R U C T U R E . T h e c o d e c an c al c u l at e m u l -

t i p l e at o m i c q u an t i t i e s i n c l u d i n g , b u t n o t l i m i t e d t o ; e n e r g y l e v e l s,

r ad i at i v e r at e s, p h o t o i o n i z at i o n c r o ss se c t i o n s, an d c o l l i si o n

st r e n g t h s. AU T OS T R U C T U R E so l v e s t h e o n e p ar t i c l e k ap p a-av e r -

ag e d Di r ac e q u at i o n w i t h a T h o m as-F e r m i p o t e n t i al . E n e r g i e s

f r o m t h e c o d e c an b e c al c u l at e d i n m u l t i p l e r e so l u t i o n s, n am e l y

l e v e l r e so l u t i o n (i n t e r m e d i at e c o u p l i n g , I C ), t e r m r e so l u t i o n , o r

c o n fig u r at i o n r e so l u t i o n (c o n fig u r at i o n av e r ag e , C A). T h e c o d e i s

w e l l e st ab l i sh e d , an d h as b e e n b e n c h m ar k e d i n se v e r al e x p e r -

i m e n t al se t t i n g s. M o st r e c e n t l y , i t w as u se d t o c o m p ar e st o r ag e

r i n g m e asu r e m e n t s o f 04-l i k e Ar (Ar 14+) [46].

C o n si d e r a t ar g e t i o n  

  X z 1 w i t h a r e si d u al c h ar g e z i n

so m e i n i t i al st at e ν, r e c o m b i n i n g w i t h an e l e c t r o n i n t o an i o n
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w h e r e t h e A r an d A a ar e t h e r ad i at i v e an d au t o i o n i z at i o n

(Au g e r ) r at e s r e sp e c t i v e l y , ων an d ωj ar e t h e st at i st i c al w e i g h t s

f o r t h e N- an d  ( )N 1 -e l e c t r o n -i o n s r e sp e c t i v e l y , an d E i s t h e

c o n t i n u u m e l e c t r o n s e n e r g y m i n u s i t s r e st e n e r g y . T h e su m

o v e r l c o v e r s t h e DR r at e c o e f fi c i e n t f o r e ac h o r b i t al an g u l ar

m o m e n t u m q u an t u m n u m b e r . T h e t o t al r ad i at i v e an d Au g e r

w i d t h s ar e c al c u l at e d v i a t h e su m s o v e r h an d m . I H i s t h e

i o n i z at i o n e n e r g y o f t h e h y d r o g e n at o m , kB i s t h e Bo l t z m an n

c o n st an t , an d " # % $( )a4 6.601 1 10 cm0
2 3 2 24 3.

U si n g d e t ai l e d b al an c e , R R c an b e w r i t t e n i n t e r m s o f i t s

t i m e -r e v e r se p r o c e ss, p h o t o i o n i z at i o n . T h e r e f o r e , t h e p ar t i al

R R r at e c o e f fi c i e n t f o r a g i v e n Te, !  
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w h e r e  E f i s t h e p h o t o n e n e r g y , an d ! " # $c 6 572.67 cm s3 1.

I n t h e c ase o f v e r y h i g h t e m p e r at u r e s, r e l at i v i st i c c o r -

r e c t i o n s t o t h e M ax w e l l –Bo l t z m an n d i st r i b u t i o n n e e d t o b e

m ad e . Kn o w n as t h e M ax w e l l – J ü t t n e r [47] d i st r i b u t i o n t h e se

c o r r e c t i o n s m an i f e st as a si m p l e m u l t i p l i c at i v e f ac t o r , w h i c h

c an b e e x p r e sse d as
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w h e r e K2 i s t h e m o d i fie d Be sse l f u n c t i o n o f t h e se c o n d k i n d ,

% ! !# k T I2 ,B H
2 i s t h e fi n e st r u c t u r e c o n st an t , an d kB i s t h e

Bo l t z m an n c o n st an t . F o r t h e i o n s c o n si d e r e d i n t h i s w o r k , t h e

c o r r e c t i o n f ac t o r i s v e r y c l o se t o u n i t y d u e t o t h e l o w p e ak

ab u n d an c e t e m p e r at u r e s, h o w e v e r , w e c o n t i n u e t o ap p l y t h e

f ac t o r t o t h e r at e c o e f fic i e n t s p r e se n t e d i n t h i s p ap e r t o

m ai n t ai n c o n si st e n c y w i t h o u r p r e v i o u s w o r k .

3. C alculations

3 . 1 . D R

I n p r e v i o u s p u b l i c at i o n s c o n c e r n i n g The Tu ng s t en P ro jec t t h e

c o n c e p t o f a c o r e e x c i t at i o n w as u se d t o si m p l i f y an d r e d u c e

t h e c o m p u t at i o n al t ask . I n t h e c ase o f t h e i o n s c o n si d e r e d i n

t h i s p ap e r , w h i l e i t i s p o ssi b l e t o e x t r ac t t h e c o n t r i b u t i o n s o f

i n d i v i d u al c o r e e x c i t at i o n s af t e r c al c u l at i o n , i t n o l o n g e r

m ak e s se n se t o sp l i t t h e i n i t i al c al c u l at i o n i n t h i s w ay . T h i s i s

b e c au se o r b i t al s o f h i g h e r e c c e n t r i c i t y e n c r o ac h o n l o w e r

e c c e n t r i c i t y o r b i t al s. T h i s r e su l t s i n o r b i t al s su c h as

s p s5 , 5 , 6 , an d o t h e r s h av i n g l o w e r e n e r g i e s t h an l e ss

e c c e n t r i c o r b i t al s su c h as f g4 , 5 e t c . T h e r e f o r e , as an e l e c t r o n

r ad i at e s/au t o i o n i z e s i n t o t h e c o r e , i t w i l l d o so i n a ‘ n o n -

st an d ar d ’ o r d e r .

I n [11–13] t h e c o n fi g u r at i o n se t s u se d t o c al c u l at e DR

i n c l u d e d so c al l e d ‘ o n e -u p , o n e -d o w n ’ c o n fig u r at i o n s f o r

m i x i n g p u r p o se s. F o r t h e l an t h an i d e se r i e s i t i s n o l o n g e r

n e c e ssar y t o i n c l u d e t h e se c o n fig u r at i o n s. T h i s i s b e c au se t h e

m i x i n g e f f e c t s o f si n g l e e x c i t at i o n s ar e st r o n g e r t h an t h o se

f r o m o n e -u p , o n e -d o w n c o n fi g u r at i o n s (se e [14]). We f o u n d

t h at i n c l u d i n g t h e se c o n fig u r at i o n s si m p l y sh i f t s t h e p o si t i o n s

o f t h e r e so n an c e s at l o w t e m p e r at u r e . T h e r e f o r e , t h e b e n e fi t o f

k e e p i n g t h e se c o n fig u r at i o n s i n t h e c al c u l at i o n w as f ar o u t -

w e i g h e d b y t h e b e n e fi t o f c o m p u t at i o n al e f f o r t sav e d . T h at

sai d , t h r e e ad d i t i o n al c o n fig u r at i o n s ar e i n c l u d e d b o t h f o r

m i x i n g p u r p o se s, an d t o ac c o u n t f o r t h e s6 o r b i t al b e i n g l o w e r

i n e n e r g y t h an d f5 , 5 , an d g5 . T h e se c o n fi g u r at i o n s t o o k t h e

f o r m $f s p s f s p s p4 5 5 6 , 4 5 5 6 6x y z x y z2 2 , an d f s p p4 5 5 6x y z 2.

I n t ab l e 1 w e l i st t h e N-e l e c t r o n c o n fig u r at i o n s u se d i n

o u r DR r at e c o e f fic i e n t c al c u l at i o n s f o r e ac h i o n , an d t h e

m ax i m u m p r i n c i p al q u an t u m n u m b e r n an d o r b i t al an g u l ar

m o m e n t u m q u an t u m n u m b e r ℓ c o n si d e r e d . We al so i n d i c at e

w h i c h c o r e e x c i t at i o n s w e c o n si d e r i n t h i s w o r k . T h e (N+1)-
e l e c t r o n c o n fig u r at i o n se t i s f o r m e d b y si m p l y ad d i n g an

ad d i t i o n al e l e c t r o n t o t h e e n t i r e N-e l e c t r o n c o n fi g u r at i o n se t .

F o r e ac h c h ar g e st at e , DR f r o m c ap t u r e t o R y d b e r g nℓ st at e s

w e r e c al c u l at e d se q u e n t i al l y u p t o n=25, an d t h e n q u asi -

l o g ar i t h m i c al l y u p t o n=999. T h e DR c o n t r i b u t i o n s f r o m

i n t e r m e d i at e n-v al u e s w e r e o b t ai n e d u si n g i n t e r p o l at i o n . F o r

t h e se c al c u l at i o n s, w e c al c u l at e d DR f o r al l ℓ v al u e s f r o m

ℓ=0 t o ℓ=18. T h i s i s su f fi c i e n t t o n u m e r i c al l y c o n v e r g e

t h e t o t al DR r at e c o e f fi c i e n t t o <1% o v e r t h e e n t i r e ADAS
t e m p e r at u r e r an g e , d e fin e d as $( )z 10 10 K2 7 , w h e r e z i s t h e

c h ar g e r e si d u al o f t h e i o n i z at i o n st at e b e i n g c o n si d e r e d .

3 . 2 . R R

R R p r o v i d e s t h e l ar g e st c o n t r i b u t i o n t o t h e t o t al r e c o m b i n a-

t i o n r at e c o e f fic i e n t f o r h i g h l y i o n i z e d sp e c i e s. As t h e r e si d u al

c h ar g e o f t h e i o n d e c r e ase s, R R g i v e s w ay t o DR .
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I n t e r e st i n g l y , R R m ak e s a c o m e b ac k i n t h e l o w i o n i z at i o n

st at e s at l o w e r p l asm a t e m p e r at u r e s. T h i s i s b e c au se i n t h e

c ase o f l o w c h ar g e d i o n s t h e h i g h t e m p e r at u r e DR p e ak s ar e

l e ss se p ar at e d i n e n e r g y , m e an i n g t h e sm al l e r e n e r g y j u m p s

ar e m o r e i m p o r t an t . F o r R R , t h e r at e c o e f fic i e n t sc al e s m o r e

r e g u l ar l y w i t h c h an g e s i n r e si d u al c h ar g e .

T h e N-e l e c t r o n c o n fig u r at i o n se t c o n si st e d o f t h e g r o u n d

st at e c o n fig u r at i o n o f t h e i o n i z at i o n st at e b e i n g c o n si d e r e d . T h e

(N+1)-e l e c t r o n c o n fig u r at i o n se t w as f o r m e d b y si m p l y ad d i n g

an ad d i t i o n al e l e c t r o n t o t h e N-e l e c t r o n c o n fig u r at i o n . L i k e DR ,

t h e c o n t r i b u t i o n t o R R f r o m R y d b e r g nℓ e l e c t r o n s w as c al c u l at e d

se q u e n t i al l y f o r n v al u e s u p t o n=25, an d t h e n q u asi -l o g a-

r i t h m i c al l y u p t o n=999. T h e c o n t r i b u t i o n f o r i n t e r m e d i at e n

w as o b t ai n e d u si n g i n t e r p o l at i o n . We c al c u l at e c o n t r i b u t i o n s t o

R R e x p l i c i t l y f o r ℓ v al u e s f r o m ℓ=0 t o ℓ=10, an d al so i n c l u d e

a n o n -r e l at i v i st i c t o p u p t o t h e R R -r at e c o e f fic i e n t f r o m ℓ=11

t o ℓ=150 t o n u m e r i c al l y c o n v e r g e t h e R R r at e c o e f fic i e n t t o

<1% o v e r t h e e n t i r e ADAS t e m p e r at u r e r an g e .

T able 1. L i st o f c o r e N-e l e c t r o n c o n fig u r at i o n s i n c l u d e d i n o u r
c al c u l at i o n s f o r e ac h c h ar g e st at e . T h e (N+1)-e l e c t r o n
c o n fig u r at i o n s w e r e o b t ai n e d b y ad d i n g an ad d i t i o n al e l e c t r o n t o al l
o f t h e N-e l e c t r o n c o n fi g u r at i o n s. We al so i n d i c at e t h e c o r e
e x c i t at i o n s e x t r ac t e d f r o m t h e se c al c u l at i o n s.

I o n -l i k e

C o r e

e x c i t at i o n s N-e l e c t r o n c o n fig u r at i o n s

61-l i k e 4–4, 4–5,

4–6, 5–4,

# $ # $d f snl n ℓ4 4 5 , 4 6, 0 510 13

5–5, 5–6 # $ # $d f s nl n ℓ4 4 5 , 5 6, 0 510 12 2

# $ # $d f s nl n ℓ4 4 5 , 4 6, 0 59 13 2

d f s4 4 610 13 2

d f s p4 4 6 610 13

d f p4 4 610 13 2

62-l i k e 4–5, 4–6,

5–5, 5–6

# $ # $d f snl n ℓ4 4 5 , 5 6, 0 510 14

# $ # $d f s nl n ℓ4 4 5 , 5 6, 0 510 13 2

# $ # $d f s nl n ℓ4 4 5 , 5 6, 0 59 14 2

d f s4 4 610 14 2

d f s p4 4 6 610 14

d f p4 4 610 14 2

63-l i k e 4–4, 4–5,

4–6, 4–7,

# $ # $d f s pnl n ℓ4 4 5 5 , 4 7, 0 610 13 2

5–4, 5–5,

5–6, 5–7

# $ # $d f s p nl n ℓ4 4 5 5 , 4 7, 0 610 13 2

# $ # $d f s p nl n ℓ4 4 5 5 , 4 7, 0 610 12 2 2

# $ # $d f s p nl n ℓ4 4 5 5 , 4 7, 0 69 13 2 2

64-l i k e 4–4, 4–5,

4–6, 5–5,

# $ # $f s pnl n ℓ4 5 5 , 5 6, 0 514 2

5–6 # $ # $f s p nl n ℓ4 5 5 , 5 6, 0 514 2

# $ # $f s p nl n ℓ4 5 5 , 4 6, 0 513 2 2

f s s4 5 614 2 2

f s s p4 5 6 614 2

f s p4 5 614 2 2

65-l i k e 4–4, 4–5,

4–6, 5–5,

# $ # $f s p nl n ℓ4 5 5 , 5 6, 0 514 2 2

5–6 # $ # $f s p nl n ℓ4 5 5 , 5 6, 0 514 3

# $ # $f s p nl n ℓ4 5 5 , 4 6, 0 513 2 3

f s p s4 5 5 614 2 2

f s p s p4 5 5 6 614 2

f s p p4 5 5 614 2 2

66-l i k e 4–4, 4–5,

4–6, 5–5,

# $ # $f s p nl n ℓ4 5 5 , 5 6, 0 514 2 3

5–6 # $ # $f s p nl n ℓ4 5 5 , 5 6, 0 514 4

# $ # $f s p nl n ℓ4 5 5 , 4 6, 0 513 2 4

f s p s4 5 5 614 2 2 2

f s p s p4 5 5 6 614 2 2

f s p p4 5 5 614 2 2 2

67-l i k e 4–4, 4–5,

4–6, 5–4,

# $ # $f s p nl n ℓ4 5 5 , 4 6, 0 513 2 5

5–5, 5–6 # $ # $f s p nl n ℓ4 5 5 , 5 6, 0 512 2 6

f s p s4 5 5 613 2 4 2

f s p s p4 5 5 6 613 2 4

f s p p4 5 5 613 2 4 2

T able 1. ( C o n t i n u e d .)

I o n -l i k e

C o r e

e x c i t at i o n s N-e l e c t r o n c o n fig u r at i o n s

68-l i k e 4–5, 4–6,

5–5, 5–6

# $ # $f s p nl n ℓ4 5 5 , 5 6, 0 514 2 5

# $ # $f s p nl n ℓ4 5 5 , 4 6, 0 513 2 6

f s p s4 5 5 614 2 4 2

f s p s p4 5 5 6 614 2 4

f s p p4 5 5 614 2 4 2

69-l i k e 4–4, 4–5,

4–6,

5–4,

# $ # $f s p nl n ℓ4 5 5 , 5 6, 0 514 2 6

5–5, 5–6 # $ # $f s p dnl n ℓ4 5 5 5 , 5 6, 0 514 2 5

# $ # $f s p dnl n ℓ4 5 5 5 , 4 6, 0 513 2 6

f s p s4 5 5 614 2 5 2

f s p s p4 5 5 6 614 2 5

f s p p4 5 5 614 2 5 2

70-l i k e 5–5, 5–6 # $ # $p dnl n ℓ5 5 , 5 6, 0 56

# $ # $p d nl n ℓ5 5 , 5 6, 0 55 2

p s5 66 2

p s p5 6 66

p p5 66 2

71-l i k e 4–5, 4–6,

5–5, 5–6

# $ #f s p d nl n ℓ4 5 5 5 , 4 6, 0, 514 2 6 2

# $ #f s p d nl n ℓ4 5 5 5 , 4 6, 0, 514 2 5 3

# $ #f s p d nl n ℓ4 5 5 5 , 4 6, 0, 514 6 3

# $ #f s p d nl n ℓ4 5 5 5 , 4 6, 0, 513 2 6 3

72-l i k e 5–5, 5–6 # $ # $d nl n ℓ5 , 5 6, 0 53

d s5 62 2

d s p5 6 62

d p5 62 2

73-l i k e 5–5, 5–6 # $ # $d nl n ℓ5 , 5 6, 0 54

# $ # $d snl n ℓ5 6 , 5 6, 0 53
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3 . 3 . O p ti m i s ati o n

U n l i k e m u l t i -c o n fi g u r at i o n H ar t r e e – F o c k c o d e s, AU T O-

S T R U C T U R E o p t i m i se s e n e r g y l e v e l s t h r o u g h t h e v ar i at i o n o f

sc al i n g p ar am e t e r s λnℓ as i m p l e m e n t e d i n a T h o m as F e r m i

p o t e n t i al VTF . T h e p ar am e t e r s c an b e o p t i m i se d so as t o

i m p r o v e t h e ag r e e m e n t b e t w e e n t h e o r e t i c al an d l ab o r at o r y

e n e r g y l e v e l s, o r t o m i n i m i se t h e e n e r g y f u n c t i o n al . T h e r e

e x i st m u l t i p l e al g o r i t h m s w i t h w h i c h t o ac h i e v e t h e se o p t i -

m i sat i o n s. H o w e v e r , t h e se m e t h o d s ar e f ar b e y o n d t h e sc o p e

o f t h i s w o r k , an d w i l l n o t b e d i sc u sse d f u r t h e r .

I n so m e c ase s, t h e g r o u n d st at e c o n fi g u r at i o n s o f t h e

i o n i z at i o n st ag e w e c o n si d e r e d d i d n o t ag r e e w i t h t h e

ac c e p t e d v al u e s l i st e d o n t h e N I S T w e b si t e . F o r o u r DR

c al c u l at i o n s, w h e n t h e g r o u n d st at e w as c o r r e c t , w e l e f t al l λnℓ
se t t o 1.0. I n t h e c o n v e r se c ase , w e v ar i e d a si n g l e 'nℓ as

ap p l i e d t o al l o r b i t al s b y h an d u n t i l t h e g r o u n d st at e w as i n t h e

c o r r e c t p o si t i o n . T h i s w as d o n e so as t o m ai n t ai n as c l o se a

c o n si st e n c y w i t h m e t h o d s u se d i n o u r p r e v i o u s w o r k s as

p o ssi b l e . We su m m ar i se t h e λnℓ v al u e s u se d i n t ab l e 2. F o r

R R , w e se t 'nℓ t o 1.0 f o r al l i o n i z at i o n st at e s c o n si d e r e d . A

q u i c k c h e c k sh o w e d t h at se t t i n g λnℓ t o t h e v al u e s l i st e d i n

t ab l e 2 d i d n o t af f e c t t h e R R r at e c o e f fic i e n t s o v e r t h e ADAS

t e m p e r at u r e r an g e . I n ad d i t i o n , as w e o n l y i n c l u d e o n e

N-e l e c t r o n c o n fi g u r at i o n i n t h e c al c u l at i o n , t h e c o r r e c t g r o u n d

st at e as l i st e d b y N I S T i s f o u n d f o r al l i o n i z at i o n st at e s.

4 . R esults

I n t h i s se c t i o n w e d i sc u ss t h e r e su l t s o f t h e c al c u l at i o n s. I n

fig u r e s 1 an d 2 w e h av e p l o t t e d t h e t o t al DR r at e c o e f fi c i e n t s

f o r 61- t o 73-l i k e i n l e v e l r e so l u t i o n ( e x c e p t f o r 63- an d 71-

l i k e , p l o t t e d i n c o n fig u r at i o n r e so l u t i o n ), an d t h e t o t al R R r at e

c o e f fi c i e n t s c al c u l at e d i n l e v e l r e so l u t i o n r e sp e c t i v e l y . We

c o n si d e r e ac h i o n i z at i o n st at e i n t u r n , an d c o m p ar e t h e

c o n t r i b u t i o n o f e ac h c o r e e x c i t at i o n t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n

r at e c o e f fic i e n t . Wh e n c o m p ar i n g t h e c o r e e x c i t at i o n s, w e al so

i n d i c at e t h e p e ak f r ac t i o n f o r t h at p ar t i c u l ar i o n , c al c u l at e d

u si n g t h e r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t s o f P ü t t e r i c h et al [3],

an d t h e i o n i z at i o n r at e c o e f fic i e n t s o f L o c h et al [48]. F o r

e ac h i o n i z at i o n st at e , w e al so i n d i c at e w h at v al u e o f 'nℓ w as

u se d t o p r o d u c e t h e c o r r e c t g r o u n d st at e as l i st e d o n t h e N I S T

w e b si t e [49–51]. N o t e t h at o d d p ar i t y st at e s ar e i n d i c at e d w i t h

an * su p e r sc r i p t i n f r o n t o f t h e l e v e l sy m b o l .

4 . 1 . 6 1 - li k e: W 1 3 +

T h e g r o u n d st at e l i st e d b y N I S T f o r t h i s i o n i s f s4 513 2 *F2 7 2.

We se t λnℓ=0.99 t o r e p r o d u c e t h i s g r o u n d st at e i n AU T O-

S T R U C T U R E . I n fig u r e 3 w e h av e p l o t t e d t h e i n d i v i d u al

c o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t s f o r

61-l i k e , c al c u l at e d i n I C . T h e t o p p l o t sh o w s t h e i n d i v i d u al

r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fi c i e n t s as c o m p ar e d t o t h e t o t al , al o n g

w i t h t h e p e ak ab u n d an c e f r ac t i o n (so l i d p ar ab o l a) f o r 61-l i k e .

T h e b o t t o m p l o t sh o w s t h e c u m u l at i v e c o n t r i b u t i o n f o r e ac h

c o r e e x c i t at i o n . T h i s i s c al c u l at e d b y su m m i n g t h e i n d i v i d u al

c o n t r i b u t i o n s, f r o m l ar g e st t o sm al l e st , u p t o t h e c o r e e x c i -

t at i o n b e i n g c o n si d e r e d . T h i s su m i s t h e n d i v i d e d b y t h e t o t al

r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t . T h e l ar g e st c o n t r i b u t i o n

T able 2 . L i st o f sc al i n g p ar am e t e r s 'nℓ e m p l o y e d f o r e ac h i o n i z at i o n
st at e .

I o n -l i k e S y m b o l 'nℓ

61-l i k e W13+ 0.99

62-l i k e W12+ 0.98

63-l i k e W11+ 1.00

64-l i k e W10+ 0.99

65-l i k e W9+ 0.99

66-l i k e W8+ 0.99

67-l i k e W7+ 0.98

68-l i k e W6+ 0.98

69-l i k e W5+ 0.97

70-l i k e W4+ 0.96

71-l i k e W3+ 0.96

72-l i k e W2+ 0.96

73-l i k e W1+ 0.96 F igure 1. T o t al DR r at e c o e f fic i e n t s c al c u l at e d i n l e v e l r e so l u t i o n
( e x c e p t f o r 63- an d 71-l i k e , c al c u l at e d i n c o n fi g u r at i o n r e so l u t i o n )
f o r 61- t o 73-l i k e .

F igure 2 . T o t al R R r at e c o e f fic i e n t s c al c u l at e d i n l e v e l r e so l u t i o n
( e x c e p t f o r 63- an d 71-l i k e , c al c u l at e d i n c o n fi g u r at i o n r e so l u t i o n )
f o r 61- t o 73-l i k e .
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t o t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al c o m e s f r o m t h e 5–5 c o r e

e x c i t at i o n , c o n t r i b u t i n g 62% at p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e

(1.16×106K). T h i s i s f o l l o w e d b y t h e 4–5 c o r e e x c i t at i o n ,

w h i c h c o n t r i b u t e s 30%. T h e r e m ai n i n g 10% i s c o m p r i se d o f

4–4, 4–6, R R , 5–6, an d 5–4. T h e 5–5 c o r e e x c i t at i o n i s

st r o n g e st ar o u n d t h e p e ak ab u n d an c e . 5–5 d e c r e ase s t o 10%

o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al t o w ar d s t h e l o w e st t e m p e r at u r e

c o n si d e r e d (1690 K). T o w ar d s h i g h e r t e m p e r at u r e s, 5–5

d e c r e ase s st e ad i l y , c o n st i t u t i n g 35% o f t h e t o t al b y

) %3 10 K8 . T h e 4–5 c o r e e x c i t at i o n i s st r o n g e st at l o w

t e m p e r at u r e s, c o n si t u t i n g 84% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al

at t h e l o w e st t e m p e r at u r e c o n si d e r e d . T o w ar d s h i g h e r t e m -

p e r at u r e s, 4–5 d e c r e ase s t o 23% o f t h e t o t al . R R o n l y

b e c o m e s si g n i fic an t t o w ar d s h i g h e r t e m p e r at u r e s, c o n st i t u t i n g

25% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al at ∼3×108K.

4 . 2 . 6 2 - li k e: W 12+

T h e g r o u n d st at e g i v e n b y N I S T f o r t h i s i o n i s f s4 514 2 S1 0. T o

r e p r o d u c e t h e c o r r e c t g r o u n d st at e i n AU T OS T R U C T U R E w e

se t λnl=0.98. T h i s i o n w as c al c u l at e d i n b o t h I C an d C A. I n

fig u r e 4 w e h av e p l o t t e d t h e i n d i v i d u al c o r e e x c i t at i o n s an d

t h e i r c o n t r i b u t i o n s t o t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al s, al o n g w i t h

t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s. T h e l ar g e st c o n t r i b u t i o n s t o t h e

t o t al c o m e s f r o m t h e 4–5 an d 5–5 c o r e e x c i t at i o n s, c o n -

t r i b u t i n g 41 an d 55% t o t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al at p e ak
ab u n d an c e t e m p e r at u r e ( %9.4 105K) r e sp e c t i v e l y . T h i s i s

f o l l o w e d b y t h e 4–6 c o r e e x c i t at i o n , w h i c h o n l y c o n t r i b u t e s

3% t o t h e t o t al . T h e r e m ai n d e r o f t h e t o t al i s c o m p o se d o f t h e

5–6 c o r e e x c i t at i o n , an d R R . T o w ar d s l o w e r t e m p e r at u r e s, t h e

c o n t r i b u t i o n o f t h e 5–5 c o r e e x c i t at i o n p e ak s at ∼4×105K,
c o n si t u t i n g 60% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al . T h e

c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5 t h e n st e ad i l y d e c r e ase s t o 11% at

∼20 000 K, f o l l o w e d b y a sl i g h t i n c r e ase t o 23% at ∼1000 K.

T h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5 d e c r e ase s st e ad i l y w i t h i n c r e asi n g

t e m p e r at u r e , c o n st i t u t i n g ∼30% o f t h e t o t al b y ∼1×108K.
T h e c o n t r i b u t i o n f r o m t h e 4–5 c o r e e x c i t at i o n p e ak s at

∼17 000 K, c o n si t u t i n g 84% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al .

T o w ar d s l o w e r t e m p e r at u r e s, t h e c o n t r i b u t i o n f r o m 4–5

d e c r e ase s st e ad i l y f r o m i t s p e ak v al u e , c o n st i t u t i n g 73% o f t h e

t o t al b y ∼1000 K. T o w ar d s h i g h e r t e m p e r at u r e s, t h e

c o n t r i b u t i o n f r o m 4–5 ag ai n d e c r e ase s st e ad i l y f r o m i t ’s p e ak

v al u e , c o n st i t u t i n g ∼40% o f t h e t o t al b y ∼1×108K. T h e
c o n t r i b u t i o n f r o m R R i s v e r y sm al l b e l o w p e ak ab u n d an c e

t e m p e r at u r e s, c o n st i t u t i n g o n l y 3% o f t h e t o t al at ∼1000 K.

H o w e v e r , t h e r e i s a l ar g e r c o n t r i b u t i o n f r o m R R at t h e h i g h e st

t e m p e r at u r e s c o n si d e r e d , c o n st i t u t i n g ∼20% o f t h e t o t al at

∼1×108K.

4 . 3 . 6 3 - li k e: W 11+

T h i s i o n i z at i o n st at e w as c al c u l at e d i n C A o n l y , as a r e p r e -

se n t at i v e c al c u l at i o n d o n e i n I C i s t o o c o m p u t at i o n al l y

e x p e n si v e at p r e se n t . By se t t i n g λnl=1.00, AU T O-

S T R U C T U R E p r e d i c t s t h e g r o u n d st at e c o n fig u r at i o n t o b e

f s p4 5 513 2 2 *F4 7 2. As t h i s i s i n ag r e e m e n t w i t h t h e v al u e g i v e n

b y N I S T , w e d o n o t al t e r λnl. T h e i n d i v i d u al c o n t r i b u t i o n s t o

t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fi c i e n t f o r t h i s i o n i z at i o n st at e

ar e p l o t t e d i n fi g u r e 5, al o n g w i t h t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s.

T h e l ar g e st c o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al c o m e s f r o m t h e 4–5 an d

5–5 c o r e -e x c i t at i o n s, c o n t r i b u t i n g ∼11% an d ∼84% t o t h e

t o t al at p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e (8.1×105K) T o w ar d s
l o w e r t e m p e r at u r e s, t h e 5–5 c o r e e x c i t at i o n g i v e s w ay t o 4–5,

w i t h t h e l at t e r c o n st i t u t i n g ∼92% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e

t o t al . 4–4 i s t h e n e x t l ar g e st c o n t r i b u t i o n af t e r 4–5 an d 5–5,

c o n st i t u t i n g ∼13% o f t h e t o t al at ∼3×107K. T h e 4–6 c o r e -

e x c i t at i o n c o n t r i b u t e s v e r y l i t t l e f o r al l t e m p e r at u r e s, c o n -

si t u t i n g a m ax i m u m o f ∼3% o f t h e t o t al at ∼7×104K. T h e
5–4 c o r e -e x c i t at i o n c o n t r i b u t e s <1% f o r al l t e m p e r at u r e s, an d

5–6 o n l y c o n st i t u t e s ∼3% at m ax i m u m f o r t e m p e r at u r e s

>1×106K. R R c o n t r i b u t e s l i t t l e t o t h e r e c o m b i n at i o n r at e

t o t al o v e r al l b u t t h e h i g h e st t e m p e r at u r e s. At p e ak ab u n d an c e

t e m p e r at u r e , R R c o n t r i b u t e s <1%, w h e r e as at t h e h i g h e st

t e m p e r at u r e c o n si d e r e d (2.4×108K), R R c o n t r i b u t e s ∼17%.

At l o w t e m p e r at u r e s o f ∼1000 K, R R c o n st i t u t e s ∼7% o f t h e

t o t al .

F igure 3. C o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fi c i e n t f o r
61-l i k e ( t o p p l o t ), an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s ( b o t t o m p l o t ),
c al c u l at e d i n I C . T h e m e t h o d f o r c al c u l at i n g t h e c u m u l at i v e f r ac t i o n s
i s g i v e n i n t e x t .

F igure 4 . C o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t f o r
62-l i k e ( t o p p l o t ), an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s ( b o t t o m p l o t ),
c al c u l at e d i n I C .
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4 . 4 . 6 4 - li k e: W 10+

T h e DR / R R r at e c o e f fi c i e n t s f o r t h i s i o n w e r e c al c u l at e d i n

I C an d C A. T o r e p r o d u c e t h e g r o u n d st at e as g i v e n o n t h e

N I S T w e b si t e ( f s p4 5 514 2 2 *P3 ), w e se t λnℓ=0.99. We p l o t

t h e i n d i v i d u al c o n t r i b u t i o n s t o t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al f o r

64-l i k e i n fig u r e 6, al o n g w i t h t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s. At

p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e (7.14×105K) t h e t o t al i s

d o m i n at e d b y t h e c o n t r i b u t i o n s o f t h e 4–5 an d 5–5 c o r e

e x c i t at i o n s, c o n st i t u t i n g 68% an d 26% t o t h e t o t al r e sp e c -

t i v e l y . T h i s i s f o l l o w e d b y t h e 4–6 c o r e e x c i t at i o n , c o n -

t r i b u t i n g 5% t o t h e t o t al . 4–4, 5–6, an d R R c o n t r i b u t e v e r y

l i t t l e t o t h e t o t al at p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e . C o m b i n e d ,

4–4, 5–6, an d R R c o n st i t u t e <1% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e

t o t al . T h e c o n t r i b u t i o n o f t h e 4–5 c o r e e x c i t at i o n d e c r e ase s

st e ad i l y w i t h i n c r e asi n g t e m p e r at u r e , c o n st i t u t i n g ∼50% o f

t h e t o t al b y ∼1×108K. T h e c o n v e r se i s t r u e f o r d e c r e asi n g

t e m p e r at u r e , w i t h t h e c o n t r i b u t i o n f r o m 4–5 c o n st i t u t i n g 90%

at t h e l o w e st ADAS t e m p e r at u r e c o n si d e r e d f o r t h i s i o n

(1000 K). T h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5 p e ak s at ∼4×106K,

c o n st i t u t i n g ∼30% o f t h e t o t al . F o r h i g h e r t e m p e r at u r e s t h an

t h i s p e ak , t h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5 d e c r e ase s st e ad i l y , c o n -

st i t u t i n g 24% o f t h e t o t al b y ∼1×108K. F o r l o w e r t e m -

p e r at u r e s t h an t h e p e ak , t h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5 ag ai n

d e c r e ase s st e ad i l y , c o n st i t u t i n g j u st ∼2% at 1000 K. T h e

c o n t r i b u t i o n f r o m 4–6 o v e r t h e e n t i r e t e m p e r at u r e r an g e i s

sm al l , b u t n o n -n e g l i g i b l e , c o n st i t u t i n g 4%–7% o v e r t h e e n t i r e

ADAS t e m p e r at u r e r an g e . T h e c o n t r i b u t i o n f r o m 4–4 an d 5–6

i s n e g l i g i b l e at al l t e m p e r at u r e s. R R o n l y b e c o m e s si g n i fic an t

at t h e h i g h e st t e m p e r at u r e s, c o n st i t u t i n g 20% o f t h e t o t al at

∼1×108K.

4 . 5 . 6 5 - li k e: W 9+

F o r t h i s i o n i z at i o n st at e , N I S T l i st s t h e g r o u n d st at e c o n fig -

u r at i o n as b e i n g f s p4 5 514 2 3 *P2 3 2. T o r e p r o d u c e t h i s g r o u n d

st at e , w e se t λnℓ=0.99. I n fig u r e 7 w e h av e p l o t t e d t h e

i n d i v i d u al c o n t r i b u t i o n s t o t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al f o r 65-

l i k e , al o n g w i t h t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s. T h e r e c o m b i n at i o n

r at e t o t al i s d o m i n at e d b y t h e 4–5 an d 5–5 c o r e e x c i t at i o n s at

p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e (6.18×105K), c o n st i t u t i n g

70% an d 23% o f t h e t o t al r e sp e c t i v e l y . T h e c o n t r i b u t i o n f r o m

4–6 i s sm al l e r t h an i n t h e c ase o f 64-l i k e , c o n st i t u t i n g )4% o f

t h e t o t al . T h e 4–5 c o n t r i b u t i o n d e c r e ase s st e ad i l y w i t h

i n c r e asi n g t e m p e r at u r e , c o n st i t u t i n g 50% o f t h e t o t al at

∼1× 108K. As w i t h 64-l i k e , t h e 4–5 c o n t r i b u t i o n i n c r e ase s

w i t h d e c r e asi n g t e m p e r at u r e , c o n st i t u t i n g 96% o f t h e t o t al f o r

t h e l o w e st ADAS t e m p e r at u r e c o n si d e r e d f o r t h i s i o n (810 K).
T h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5 p e ak s at ) %5 10 K6 , c o n st i t u t i n g

28% o f t h e t o t al . F o r i n c r e asi n g t e m p e r at u r e s ab o v e t h i s p e ak ,

5–5 d e c r e ase s st e ad i l y , c o n st i t u t i n g 22% at ∼1×108K.
Be l o w t h i s p e ak t e m p e r at u r e , 5–5 d e c r e ase s st e ad i l y w i t h

d e c r e asi n g t e m p e r at u r e , c o n st i t u t i n g j u st 3% at t h e l o w e st

ADAS t e m p e r at u r e c o n si d e r e d . T h e 4–6 c o n t r i b u t i o n t o t h e

t o t al p e ak s at ∼5× 106K, c o n st i t u t i n g 4% o f t h e t o t al . Wi t h

i n c r e asi n g t e m p e r at u r e f r o m t h i s p e ak , t h e c o n t r i b u t i o n f r o m

4–6 d e c r e ase s t o 3% b y ∼1× 108K. T h e c o n t r i b u t i o n f r o m

4–6 b e c o m e s n e g l i g i b l e w i t h d e c r e asi n g t e m p e r at u r e b e l o w

t h e p e ak . At m ax i m u m , t h e 5–6 c o r e e x c i t at i o n c o n t r i b u t e s

F igure 5 . C o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fi c i e n t f o r
63-l i k e ( t o p p l o t ), an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s ( b o t t o m p l o t ),
c al c u l at e d i n C A.

F igure 6 . C o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fi c i e n t f o r
64-l i k e ( t o p p l o t ), an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s ( b o t t o m p l o t ),
c al c u l at e d i n I C .

F igure 7 . C o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t f o r
65-l i k e ( t o p p l o t ), an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s ( b o t t o m p l o t ),
c al c u l at e d i n I C .
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2% t o t h e t o t al . T h e 4–4 c o r e e x c i t at i o n i s c o m p l e t e l y n e g -

l i g i b l e , an d c o n t r i b u t e s <1% t o t h e t o t al f o r t h e e n t i r e ADAS

t e m p e r at u r e r an g e . R R ag ai n i s o n l y si g n i fi c an t at h i g h t e m -

p e r at u r e s, c o n st i t u t i n g 22% o f t h e t o t al at ∼1×108K.

4 . 6 . 6 6 - li k e: W 8+

T h e g r o u n d st at e f o r t h i s i o n i s f s p4 5 514 2 4 P3 2 I n o r d e r t o

r e p r o d u c e t h i s i n AU T OS T R U C T U R E , w e se t λnℓ=0.99. I n

fig u r e 8 w e p l o t t h e i n d i v i d u al c o n t r i b u t i o n s t o t h e r e c o m b i -

n at i o n r at e t o t al , an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s. At p e ak

ab u n d an c e t e m p e r at u r e (5.14×105K) t h e l ar g e st c o n t r i b u -

t i o n s t o t h e t o t al c o m e f r o m t h e 4–5 an d 5–5 c o r e e x c i t at i o n s,

c o n st i t u t i n g 46% an d 45% o f t h e t o t al r e sp e c t i v e l y . T h e se ar e

f o l l o w e d b y t h e 4–6 an d 5–6 c o r e e x c i t at i o n s, c o n t r i b u t i n g

5% an d 4% t o t h e t o t al r e sp e c t i v e l y . T h e 4–5 c o n t r i b u t i o n

d e c r e ase s w i t h i n c r e asi n g t e m p e r at u r e , c o n st i t u t i n g 30% o f

t h e t o t al at ) %1 108 K. Wi t h d e c r e asi n g t e m p e r at u r e , t h e

c o n t r i b u t i o n o f 4–5 i n c r e ase s st e ad i l y , p e ak i n g at ∼5000 K,

an d c o n st i t u t i n g 71% o f t h e t o t al . T h e c o n t r i b u t i o n f r o m 4–5

t h e n d e c r e ase s sl i g h t l y t o 69% o f t h e t o t al at t h e l o w e st

ADAS t e m p e r at u r e c o n si d e r e d (640 K). T h e 5–5 c o n t r i b u t i o n

p e ak s at ∼4×106K, c o n st i t u t i n g ∼50% o f t h e t o t al . T h e

c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5 t h e n d e c r e ase s st e ad i l y w i t h i n c r e asi n g

t e m p e r at u r e ab o v e t h e p e ak , c o n st i t u t i n g ∼42% o f t h e t o t al .

Wi t h d e c r e asi n g t e m p e r at u r e b e l o w t h e p e ak , t h e c o n t r i b u t i o n

f r o m 5–5 ag ai n d e c r e ase s, c o n st i t u t i n g 25% o f t h e t o t al at

∼1000 K. T h e c o n t r i b u t i o n f r o m 4–6 p e ak s at ∼2×105K,

c o n st i t u t i n g 6% o f t h e t o t al . T h e c o n t r i b u t i o n f r o m 4–6

d e c r e ase s w i t h i n c r e asi n g t e m p e r at u r e ab o v e t h e p e ak , c o n -

st i t u t i n g 4% at ∼1× 108K. Wi t h d e c r e asi n g t e m p e r at u r e

b e l o w t h e p e ak , t h e c o n t r i b u t i o n f r o m 4–6 d e c r e ase s st e ad i l y

t o 5% at ∼1000 K. T h e 4–4 c o r e e x c i t at i o n , as i n t h e c ase o f

65-l i k e , i s n e g l i g i b l e , c o n t r i b u t i n g <1% f o r t h e e n t i r e ADAS

t e m p e r at u r e r an g e . R R , ag ai n , i s o n l y si g n i fic an t at h i g h

t e m p e r at u r e s, c o n st i t u t i n g 20% o f t h e t o t al at ∼1×108K.

4 . 7 . 6 7 - li k e: W 7+

F o r t h i s i o n , w e se t ' # 0.98nl t o r e p r o d u c e t h e c o r r e c t

g r o u n d st at e as l i st e d o n t h e N I S T w e b si t e ( f s p4 5 513 2 6 *F2 7 2).

We h av e p l o t t e d t h e i n d i v i d u al c o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al

r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fi c i e n t s f o r 67-l i k e , as w e l l as t h e i r

r e sp e c t i v e c u m u l at i v e f r ac t i o n s, i n fig u r e 9. T h e 5–5 c o r e

e x c i t at i o n i s t h e l ar g e st c o n t r i b u t o r , c o n st i t u t i n g 78% o f t h e

t o t al at p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e (4.2×105K). T h i s i s

f o l l o w e d b y 4–5, c o n t r i b u t i n g 19% t o t h e t o t al , an d 5–6,

c o n t r i b u t i n g 2%. T h e c o n t r i b u t i o n s f r o m 5–5 an d 4–5 d o n o t

v ar y m u c h w i t h r e sp e c t t o t e m p e r at u r e , w i t h t h e c o n t r i b u t i o n

f r o m 5–5 r an g i n g f r o m )60% t o 80% o f t h e t o t al , an d t h e

c o n t r i b u t i o n f r o m 4–5 r an g i n g f r o m 15% t o 30% o f t h e t o t al .

T h e 5–6 c o n t r i b u t i o n i s sm al l o v e r t h e e n t i r e ADAS t e m p -

e r at u r e r an g e . At m ax i m u m , 5–6 c o n t r i b u t e s 3% t o t h e t o t al at

∼10 000 K. T h e 4–4, 5–4, an d 4–6 c o r e e x c i t at i o n s ar e

c o m p l e t e l y n e g l i g i b l e . C o m b i n e d , t h e se c o r e e x c i t at i o n s

c o n st i t u t e <1% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al f o r t h e e n t i r e

ADAS t e m p e r at u r e r an g e . R R ag ai n i s si g n i fic an t at h i g h e r

t e m p e r at u r e s al b e i t m u c h l e ss so t h an i n t h e c ase o f p r e -

c e e d i n g i o n s, c o n st i t u t i n g j u st 6% o f t h e t o t al at ∼5×107K.

4 . 8 . 6 8 - li k e: W 6+

We se t λnl=0.98 f o r t h i s i o n t o r e p r o d u c e t h e c o r r e c t g r o u n d
st at e as l i st e d o n t h e N I S T w e b si t e ( f s p4 5 514 2 6 S1 0). I n

fig u r e 10 w e h av e p l o t t e d t h e i n d i v i d u al c o n t r i b u t i o n s t o

t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al f o r 68-l i k e , an d t h e i r r e sp e c t i v e

c u m u l at i v e f r ac t i o n s. At p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e

(2.74×105K) t h e m aj o r i t y o f t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e

c o e f fi c i e n t i s c o m p o se d o f t h e 5–5 an d 4–5 c o r e e x c i t at i o n s,

c o n st i t u t i n g 76% an d 19% o f t h e t o t al r e sp e c t i v e l y . T h i s i s

f o l l o w e d b y 5–6 an d 4–6, c o n st i t u t i n g 4% an d 2% o f t h e t o t al

r e sp e c t i v e l y . T h e 5–5 c o r e e x c i t at i o n c o n t r i b u t i o n t o t h e t o t al

h as t w o m ax i m a. T h e fir st i s at ∼1×104K, c o n st i t u t i n g 62%
o f t h e t o t al , an d t h e se c o n d i s at ) %3 106 K, c o n st i t u t i n g

88% o f t h e t o t al . T o w ar d s t h e l o w e st t e m p e r at u r e s c o n -

si d e r e d , t h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5 d e m i n i sh e s, c o n t r i b u t i n g

∼50% t o t h e t o t al b y ∼1000 K. Wi t h i n c r e asi n g t e m p e r at u r e ,

F igure 8 . C o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fi c i e n t f o r
66-l i k e ( t o p p l o t ), an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s ( b o t t o m p l o t ),
c al c u l at e d i n I C .

F igure 9 . C o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t f o r
67-l i k e ( t o p p l o t ), an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s ( b o t t o m p l o t ),
c al c u l at e d i n I C .
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t h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5 r e m ai n s l ar g e , c o n st i t u t i n g 82% o f

t h e t o t al at ∼5×107K. T h e 4–5 c o n t r i b u t i o n p e ak s at

∼5×106K, c o n t r i b u t i n g 56% t o t h e t o t al . Wi t h i n c r e asi n g

t e m p e r at u r e ab o v e t h i s p e ak , t h e c o n t r i b u t i o n f r o m 4–5

d e c r e ase s q u i t e r ap i d l y , c o n st i t u t i n g o n l y 5% o f t h e t o t al b y

∼5×107K. Wi t h d e c r e asi n g t e m p e r at u r e b e l o w t h e p e ak ,

t h e c o n t r i b u t i o n f r o m 4–5 ag ai n d e c r e ase s r ap i d l y , c o n -

t r i b u t i n g 6% at ∼1000 K. T h e 5–6 c o r e e x c i t at i o n d o e s n o t

c o n t r i b u t e m u c h o v e r t h e ADAS t e m p e r at u r e r an g e , p r o v i d i n g

a p e ak c o n t r i b u t i o n o f 5% at ∼5×106K. T h e c o n t r i b u t i o n

f r o m 4–6 i s t h e sm al l e st f o r t h e e n t i r e ADAS t e m p e r at u r e

r an g e , c o n t r i b u t i n g a m ax i m u m o f ∼3% t o t h e t o t al at

∼4×104K. As w i t h t h e p r e c e e d i n g i o n s, t h e c o n t r i b u t i o n

f r o m R R i s n e g l i g i b l e at p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e . H o w -

e v e r , R R b e c o m e s f ar m o r e si g n i fi c an t t o w ar d s l o w e r t e m -

p e r at u r e s, c o n t r i b u t i n g 45% t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e

c o e f fic i e n t at ∼1000 K.

4 . 9 . 6 9 - li k e: W 5+

F o r t h i s i o n , w e se t λnl=0.97 t o r e p r o d u c e t h e c o r r e c t
g r o u n d st at e as l i st e d o n t h e N I S T w e b si t e ( p d5 56 D2 3 2). I n
fi g u r e 11 w e h av e p l o t t e d t h e i n d i v i d u al c o n t r i b u t i o n s t o t h e

t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fi c i e n t f o r 69-l i k e c al c u l at e d i n

I C , as w e l l as t h e i r r e sp e c t i v e c u m u l at i v e f r ac t i o n s. T h e 5–5

c o r e e x c i t at i o n i s d o m i n an t at p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e

(1.63×105K), c o n t r i b u t i n g 69% t o t h e r e c o m b i n at i o n r at e

t o t al . T h e n e x t l ar g e st c o n t r i b u t i o n c o m e s f r o m t h e 5–6 c o r e

e x c i t at i o n , c o n t r i b u t i n g 15% t o t h e t o t al . T h i s i s f o l l o w e d b y

4–5, c o n st i t u t i n g 13% o f t h e t o t al . T h e r e m ai n d e r o f t h e t o t al

i s c o m p r i se d o f R R , 4–6, an d 4–4, c o n t r i b u t i n g a c o m b i n e d

)3%. T h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5 p e ak s at ∼3×106K,
c o n t r i b u t i n g 85% t o t h e t o t al . F o r i n c r e asi n g t e m p e r at u r e

ab o v e t h i s p e ak , t h e c o n t r i b u t i o n d e c r e ase s sl i g h t l y , c o n -

st i t u t i n g 77% o f t h e t o t al at ∼5×107K. F o r d e c r e asi n g

t e m p e r at u r e b e l o w t h e p e ak , t h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5

d e c r e ase s g r ad u al l y , c o n st i t u t i n g 25% o f t h e t o t al b y

∼1000 K. F o r t e m p e r at u r e s �1×105K t h e c o n t r i b u t i o n

f r o m t h e 5–6 c o r e e x c i t at i o n i s r e l at i v e l y st e ad y , c o n st i t u t i n g

10%–20% o f t h e t o t al . Ab o v e t h i s t e m p e r at u r e , t h e c o n t r i b -

u t i o n f r o m 5–6 d e c r e ase s sl o w l y , c o n st i t u t i n g 5% o f t h e t o t al
at ) %5 107 K. T h e c o n t r i b u t i o n f r o m t h e 4–5 c o r e e x c i t at i o n

p e ak s at ∼3000 K, c o n t r i b u t i n g 24% t o t h e t o t al . F o r

i n c r e asi n g t e m p e r at u r e ab o v e t h i s p e ak , t h e c o n t r i b u t i o n f r o m

4–5 d e c r e ase s sl o w l y , c o n st i t u t i n g 6% at ∼5×107K. F o r
d e c r e asi n g t e m p e r at u r e b e l o w t h e p e ak , t h e c o n t r i b u t i o n f r o m

4–5 d e c r e ase s r ap i d l y , c o n t r i b u t i n g *1% at t h e l o w e st ADAS

t e m p e r at u r e c o n si d e r e d (250 K). T h e 4–6 c o r e e x c i t at i o n

c o n t r i b u t e s v e r y l i t t l e o v e r t h e e n t i r e ADAS t e m p e r at u r e

r an g e . At m ax i m u m , 4–6 c o n t r i b u t e s 2% t o t h e t o t al , b u t o n l y

f o r t e m p e r at u r e s �1×105K. T h e 4–4 c o r e e x c i t at i o n i s o n l y

si g n i fic an t f o r l o w t e m p e r at u r e s. At ∼1000 K 4–4 c o n t r i b u t e s

21% t o t h e t o t al . T h e c o n t r i b u t i o n f r o m R R i s m o r e si g n i fi c an t

t o w ar d s l o w e r t e m p e r at u r e s, c o n t r i b u t i n g 24% t o t h e t o t al at

∼1000 K. H o w e v e r , at h i g h e r t e m p e r at u r e s, R R i s n o n -n e g -

l i g i b l e , c o n t r i b u t i n g 11% t o t h e t o t al at ∼5×107K.

4 . 1 0 . 7 0 - li k e: W 4+

T o d at e , n o d e t ai l e d c al c u l at i o n s o f DR r at e c o e f fic i e n t s h av e

b e e n p e r f o r m e d f o r t h i s i o n u p t o 73-l i k e . T h u s, t h e p r e se n t

w o r k c o n st i t u t e s t h e fi r st su c h c al c u l at i o n s. I n fig u r e 12 w e

h av e p l o t t e d t h e r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t s f o r 5–5, 5–6,

an d R R f o r 70-l i k e , c al c u l at e d i n I C . S e t t i n g λnl=0.96 g i v e s
t h e c o r r e c t g r o u n d st at e o f p d5 56 2 F3 2 as l i st e d o n N I S T . T h e

c o n t r i b u t i o n s f r o m 5–5 an d 5–6 ar e c o m p ar ab l e at p e ak

ab u n d an c e t e m p e r at u r e (7.0×104K), c o n st i t u t i n g 41 an d

51% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fi c i e n t t o t al r e sp e c t i v e l y .

I n t e r e st i n g l y , t h e p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e m ar k s t h e l ar -

g e st c o n t r i b u t i o n t o t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al f o r 5–6. F o r

t e m p e r at u r e s g r e at e r t h an t h e p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e ,

t h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–6 d e c r e ase s st e ad i l y . By ∼3×
107K, 5–6 c o n t r i b u t e s o n l y 8% t o t h e r e c o m b i n at i o n r at e

t o t al . L i k e w i se , f o r t e m p e r at u r e s l e ss t h an t h e p e ak ab u n d an c e

t e m p e r at u r e , t h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–6 st e ad i l y d e c r e ase s t o

2% at )200 K . T h e l ar g e st c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5 o c c u r s at

∼106K, c o n st i t u t i n g ∼90% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al .

F o r t e m p e r at u r e s �106K t h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5 d e c r e ase s

F igure 10 . C o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t
f o r 68-l i k e ( t o p p l o t ), an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s ( b o t t o m p l o t ),
c al c u l at e d i n I C .

F igure 11. C o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t
f o r 69-l i k e ( t o p p l o t ), an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s ( b o t t o m p l o t ),
c al c u l at e d i n I C .
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st e ad i l y f r o m i t s m ax i m u m t o )76% at ) %3 10 K7 . F o r

t e m p e r at u r e s �106K t h e 5–5 c o n t r i b u t i o n d e c r e ase s t o 41%

at t h e p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e , af t e r w h i c h t h e c o n t r i b -

u t i o n b e g i n s i n c r e asi n g ag ai n , c o n st i t u t i n g 63% o f t h e t o t al at

∼200 K. R R c o n t r i b u t e s l i t t l e at p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e ,

c o n st i t u t i n g 7% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al . F o r t e m -

p e r at u r e s g r e at e r t h an t h e p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e , t h e

c o n t r i b u t i o n f r o m R R d e c r e ase s sl i g h t l y , an d t h e n g r ad u al l y

i n c r e ase s w i t h i n c r e asi n g t e m p e r at u r e , c o n st i t u t i n g 16% o f t h e

r e c o m b i n at i o n r at e t o t al at ∼3× 107K. F o r t e m p e r at u r e s l e ss

t h an t h e p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e , t h e c o n t r i b u t i o n f r o m

R R i n c r e ase s g r ad u al l y , c o n st i t u t i n g 34% o f t h e t o t al at t h e

l o w e st t e m p e r at u r e c o n si d e r e d f o r t h i s i o n (∼200 K).

4 . 1 1 . 7 1 - li k e: W 3+

T h e r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t s f o r t h i s i o n i z at i o n st at e

w e r e c al c u l at e d i n C A o n l y , an d ar e p l o t t e d i n F I g u r e 13. We

se t λnl=0.96 t o r e p r o d u c e t h e c o r r e c t g r o u n d st at e as l i st e d

o n N I S T ( p d5 56 3 F4 3 2). T h e l ar g e st c o n t r i b u t i o n s t o t h e
r e c o m b i n at i o n r at e t o t al c o m e f r o m t h e 5–5 an d 5–6 c o r e

e x c i t at i o n s, c o n t r i b u t i n g ∼28% an d 70% t o t h e t o t al at p e ak

t e m p e r at u r e r e sp e c t i v e l y . T h e 4–5 an d 4–6 c o r e e x c i t at i o n s

c o n t r i b u t e v e r y l i t t l e t o t h e t o t al o v e r t h e e n t i r e ADAS

t e m p e r at u r e r an g e . T h e 4–5 c o r e e x c i t at i o n c o n t r i b u t e s

∼3−4% t o t h e t o t al f o r t e m p e r at u r e s >7×105K, w h i l e t h e
4–6 c o r e e x c i t at i o n c o n t r i b u t e s <1% f o r al l t e m p e r at u r e s. At

t e m p e r at u r e s >1.8×107K, 5–5, 5–6, an d R R c o n t r i b u t e t o

t h e t o t al e q u al l y , c o m p o si n g )33% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e

t o t al . T o w ar d s t h e l o w e st t e m p e r at u r e c o n si d e r e d f o r t h i s i o n

(90 K), t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al i s d o m i n at e d b y R R ,

c o n st i t u t i n g 100% o f t h e t o t al .

4 . 1 2 . 7 2 - li k e: W 2+

I n fig u r e 14 w e h av e p l o t t e d t h e i n d i v i d u al c o n t r i b u t i o n s t o

t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t s f o r 72-l i k e , al o n g

w i t h t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s. T o r e p r o d u c e t h e g r o u n d st at e
l i st e d o n N I S T ( p d5 56 4 D5 0), w e se t λnl=0.96. T h i s v al u e

al so i m p r o v e s t h e g e n e r al ag r e e m e n t b e t w e e n t h e AU T O-

S T R U C T U R E e n e r g i e s, an d t h e v al u e s l i st e d o n N I S T . At p e ak

ab u n d an c e t e m p e r at u r e (2.9× 104K), t h e c o n t r i b u t i o n s f r o m

5–5 an d 5–6 ar e n e ar l y e q u al , c o n st i t u t i n g 47 an d 52% o f t h e

r e c o m b i n at i o n r at e t o t al r e sp e c t i v e l y . T h e 5–5 c o r e e x c i t at i o n

p r o v i d e s t h e l ar g e st c o n t r i b u t i o n at ∼200 K, c o n st i t u t i n g 61%

o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al . F o r t e m p e r at u r e s <200 K, 5–5

d e c r e ase s sl i g h t l y , c o n st i t u t i n g 48% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e

t o t al at )40 K . C au t i o n sh o u l d b e t ak e n i n i n t e r p r e t i n g t h i s

r e su l t , as l o w t e m p e r at u r e DR i s v e r y se n si t i v e t o t h e p o si -

t i o n i n g o f r e so n an c e s at t h r e sh o l d . T h e 5–5 c o n t r i b u t i o n

st e ad i l y d e c r e ase s f o r i n c r e asi n g t e m p e r at u r e , an d c o n st i t u t e s

o n l y ∼10% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al at ∼8×106K.
F o r 5–6, t h e l ar g e st c o n t r i b u t i o n o c c u r s at ∼5×105K,
c o n st i t u t i n g 77% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e t o t al . T h i s

d e c r e ase s t o 38% at ∼200 K, an d t h e n i n c r e ase s sl i g h t l y t o

51% at ∼40 K. I t i s i n t e r e st i n g t o n o t e t h at t h e c o n t r i b u t i o n

f r o m 5–6 i s l ar g e r t h an t h at o f 5–5 at l o w t e m p e r at u r e s. As t h e

s6 o r b i t al e n c r o ac h e s u p o n t h e d5 o r b i t al , i t i s e n e r g e t i c al l y

F igure 12 . C o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t
f o r 70-l i k e ( t o p p l o t ), an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s ( b o t t o m p l o t ),
c al c u l at e d i n I C .

F igure 13. C o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t
f o r 71-l i k e ( t o p p l o t ), an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s ( b o t t o m p l o t ),
c al c u l at e d i n C A.

F igure 14 . C o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t
f o r 72-l i k e ( t o p p l o t ), an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s ( b o t t o m p l o t ),
c al c u l at e d i n I C .
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m o r e f av o u r ab l e f o r t r an si t i o n s t o s6 t o o c c u r at l o w t e m -

p e r at u r e s. T h e c o n t r i b u t i o n f r o m R R i s sm al l f o r t e m p e r at u r e s

<1.8×106K, c o n st i t u t i n g <10% o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e

t o t al . F o r h i g h e r t e m p e r at u r e s, t h e c o n t r i b u t i o n f r o m R R

i n c r e ase s g r ad u al l y t o 47%, b e c o m i n g c o m p ar ab l e t o t h e 5–6

c o n t r i b u t i o n .

4 . 1 3 . 7 3 - li k e: W 1+

We h av e p l o t t e d t h e i n d i v i d u al c o n t r i b u t i o n s t o t h e r e c o m -

b i n at i o n r at e t o t al f o r 73-l i k e i n fi g u r e 15, c al c u l at e d i n I C .

We se t λnl=0.96, t o r e p r o d u c e t h e c o r r e c t g r o u n d st at e as

l i st e d b y N I S T ( d s5 64 D6 1 2). T h i s al so i m p r o v e s t h e g e n e r al

ag r e e m e n t b e t w e e n t h e AU T OS T R U C T U R E e n e r g i e s, an d t h o se

l i st e d o n t h e N I S T w e b si t e . At p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e

(1.6×104K) t h e r e i s an i n t e r e st i n g c o m p e t i t i o n b e t w e e n t h e

5–5, 5–6, an d 6–6 c o r e e x c i t at i o n s. T h e 5–5 c o r e e x c i t at i o n

e x p e r i e n c e s a sh ar p d r o p i n i t s c o n t r i b u t i o n t o t h e r e c o m b i -

n at i o n t o t al , c o n st i t u t i n g ∼60% o f t h e t o t al at ∼10 000 K,

f o l l o w e d b y a r ap i d d r o p t o j u st ∼10% at 37 000 K. T h i s i s a

r e su l t o f t h e 5–6 an d 6–6 DR r at e c o e f fi c i e n t s p e ak i n g at

40 000 an d 60 000 K r e sp e c t i v e l y , c o r r e sp o n d i n g t o t h e

&d s5 6 an d &s p6 6 p r o m o t i o n s r e sp e c t i v e l y . T h e sh ar p

d r o p i n t h e c o n t r i b u t i o n i s c o m p e n sat e d f o r b y 6–6, c o n -

t r i b u t i n g ∼20% at ∼10 000 K, f o l l o w e d b y a sh ar p r i se t o

∼65% b y ∼37 000 K. T h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–6 i s f ai r l y

c o n st an t , c o n st i t u t i n g 15% o f t h e t o t al at p e ak ab u n d an c e

t e m p e r at u r e . T h e c o n t r i b u t i o n f r o m 5–5 d e c r e ase s st e ad i l y

w i t h i n c r e asi n g t e m p e r at u r e , c o n st i t u t i n g j u st 3% at

∼1×106K. Be l o w p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e , t h e

c o n t r i b u t i o n r e m ai n s c o n st an t w i t h d e c r e asi n g t e m p e r at u r e ,

c o n st i t u t i n g )50% o f t h e t o t al . T h e 6–5 c o r e e x c i t at i o n i s

n e g l i g i b l e , an d c o n t r i b u t e s <2% o v e r t h e e n t i r e ADAS

t e m p e r at u r e r an g e . T h e c o n t r i b u t i o n f r o m R R i s sm al l f o r al l

t e m p e r at u r e s. At m ax i m u m , R R c o n t r i b u t e s 6% t o t h e t o t al

at ∼100 K.

5 . C omp arison with other work s

As d i sc u sse d i n t h e i n t r o d u c t i o n , t h e l an t h an i d e se r i e s an d

b e y o n d ar e r e l at i v e l y u n e x p l o r e d ar e as i n t e r m s o f DR r at e

c o e f fic i e n t c al c u l at i o n s. T h e o n l y av ai l ab l e d e t ai l e d c al c u l a-

t i o n s ar e f r o m S af r o n o v aet al c o v e r i n g W5+
–W6+

[16, 17],

an d Kw o n c o v e r i n g W5+
–W10+

[34]. T h e DR r at e c o e f fi-

c i e n t s f r o m Kw o n w e r e c al c u l at e d u si n g F AC [28], w h i l e t h e

DR r at e c o e f fi c i e n t s f r o m S af r o n o v aet al w e r e c al c u l at e d

u si n g a c o m b i n at i o n o f H U L L AC [15], an d t h e C o w an at o m i c

st r u c t u r e c o d e . I n t h e ab se n c e o f e x p e r i m e n t al d at a (su c h as

t h o se f r o m st o r ag e r i n g e x p e r i m e n t s), c o m p ar i so n s b e t w e e n

DR r at e c o e f fic i e n t s c al c u l at e d u si n g d i f f e r e n t c o d e s o f f e r an

al t e r n at i v e m e t h o d w i t h w h i c h t o b e n c h m ar k t h e se d at a. I n

g e n e r al , t h e DR r at e c o e f fi c i e n t s f o r a p ar t i c u l ar i o n at l o w

t e m p e r at u r e s c an b e h i g h l y u n c e r t ai n d u e t o t h e p o si t i o n i n g o f

r e so n an c e s. T h i s i s e sp e c i al l y so i n t h e c ase o f l o w -i o n i z at i o n

st at e t u n g st e n , as c al c u l at i n g an ac c u r at e st r u c t u r e f o r su c h

i o n s c an b e p r o h i b i t i v e l y d i f fi c u l t .

5 . 1 . 6 4 - li k e: W 10+

I n fig u r e 16 w e h av e p l o t t e d t h e t o t al DR r at e c o e f fic i e n t f o r

64-l i k e as c al c u l at e d i n t h e p r e se n t w o r k , an d b y Kw o n [34].

At p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e (∼7×105K) w e fi n d o u r

r at e s d i f f e r f r o m Kw o n ’s b y 14%. T h i s d i f f e r e n c e d e c r e ase s

w i t h i n c r e asi n g t e m p e r at u r e , w i t h o u r r e su l t s d i f f e r i n g b y 10%
at %2 10 K8 . F o r l o w e r t e m p e r at u r e s, o u r r e su l t s an d Kw o n ’s

d i v e r g e si g n i fic an t l y , w i t h t h e l ar g e st d i f f e r e n c e o c c u r i n g at

1×104K o f 68%.

5 . 2 . 6 5 - li k e: W 9+

We h av e p l o t t e d t h e t o t al DR r at e c o e f fic i e n t s f o r 65-l i k e as

c al c u l at e d i n t h e p r e se n t w o r k i n fig u r e 17, al o n g w i t h t h e

r e su l t c al c u l at e d b y Kw o n [34]. R e aso n ab l e ag r e e m e n t i s se e n

at p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e (6.2×105K), w i t h Kw o n ’s

r e su l t b e i n g 32% l ar g e r t h an t h e p r e se n t w o r k . T h i s d i f f e r e n c e

i n c r e ase s sl i g h t l y w i t h i n c r e asi n g t e m p e r at u r e , r e ac h i n g 38%
at %1.6 10 K8 . Ag r e e m e n t al so d e t e r i o r at e s t o w ar d s l o w e r

F igure 15 . C o n t r i b u t i o n s t o t h e t o t al r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t
f o r 73-l i k e ( t o p p l o t ), an d t h e i r c u m u l at i v e f r ac t i o n s ( b o t t o m p l o t ),
c al c u l at e d i n I C .

F igure 16 . C o m p ar i so n b e t w e e n t h e t o t al DR r at e c o e f fic i e n t s f o r 64-
l i k e W, c al c u l at e d i n t h i s w o r k (so l i d b l ac k ), an d Kw o n [34] ( r e d -
d o t t e d ).
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t e m p e r at u r e s, w i t h Kw o n ’s DR r at e c o e f fic i e n t b e i n g ∼70%

sm al l e r t h an t h e p r e se n t w o r k f o r t e m p e r at u r e s <1000 K.

5 . 3 . 6 6 - li k e: W 8+

I n fig u r e 18 w e h av e p l o t t e d t h e t o t al DR r at e c o e f f c i e n t s as

c al c u l at e d i n t h e p r e se n t w o r k , an d b y Kw o n [34]. G o o d

ag r e e m e n t i s se e n at p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e

(5.1×105K), w i t h Kw o n ’s DR r at e c o e f fic i e n t s b e i n g l ar g e r

t h an t h e p r e se n t w o r k b y 11%. Ag r e e m e n t i m p r o v e s t o b e t t e r

t h an 10% f o r t e m p e r at u r e s >6× 105K. T h e l ar g e st d i f f e r -

e n c e s ar e se e n at l o w e r t e m p e r at u r e s, b e i n g +80% f o r t e m -

p e r at u r e s <1000 K.

5 . 4 . 6 7 - li k e: W 7+

I n fig u r e 19 w e h av e p l o t t e d t h e t o t al DR r at e c o e f fi c i e n t s f o r

67-l i k e as c al c u l at e d i n t h e p r e se n t w o r k , an d b y Kw o n [34].

S i g n i fi c an t d i f f e r e n c e s ar e se e n b e t w e e n b o t h se t s o f DR r at e

c o e f fic i e n t s ac r o ss a w i d e r an g e o f t e m p e r at u r e s. At p e ak

ab u n d an c e t e m p e r at u r e (4.2×105K), Kw o n ’s DR r at e

c o e f fic i e n t s ar e ∼60% sm al l e r t h an o u r s. Wi t h i n c r e asi n g

t e m p e r at u r e , t h e d i f f e r e n c e b e t w e e n o u r an d Kw o n ’s DR r at e

c o e f fic i e n t s b e c o m e s c o n st an t , r e ac h i n g ∼83% at

∼1×108K. T o w ar d s l o w e r t e m p e r at u r e s, t h e l ar g e st d i f -

f e r e n c e b e t w e e n o u r d at a an d Kw o n ’s i s se e n at )1000 K ,

w h e r e Kw o n ’s DR r at e c o e f fic i e n t s ar e l ar g e r b y a f ac t o r ∼3.

5 . 5 . 6 8 - li k e: W 6+

DR r at e c o e f fi c i e n t s f o r t h i s i o n h av e b e e n c al c u l at e d b y

Kw o n [34] an d S af r o n o v aet al [16, 17]. I n fi g u r e 20 w e h av e

p l o t t e d t h e i r r e su l t s, al o n g w i t h t h o se c al c u l at e d i n t h i s

c u r r e n t w o r k . P o o r ag r e e m e n t i s e v i d e n t o v e r a w i d e r an g e o f

t e m p e r at u r e s. H o w e v e r , at p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e

(2.7×105K), Kw o n ’s DR r at e c o e f fic i e n t s ar e l ar g e r b y

)2%, w h i l e S af r o n o v aet al’s ar e l ar g e r b y a f ac t o r ∼2.

G i v e n t h e v ar i at i o n o f t h e DR r at e c o e f fic i e n t e i t h e r si d e o f

t h e p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e , t h i s ag r e e m e n t ap p e ar s t o b e

c o i n c i d e n t al . T o w ar d s h i g h e r t e m p e r at u r e s (>3× 106K) t h e

d i f f e r e n c e b e t w e e n o u r d at a an d Kw o n ’s r e m ai n s c o n st an t ,

F igure 17 . C o m p ar i so n b e t w e e n t h e t o t al DR r at e c o e f fi c i e n t s f o r 65-
l i k e W c al c u l at e d i n t h i s w o r k (so l i d b l ac k ), an d Kw o n [34] ( r e d -
d o t t e d ).

F igure 18 . C o m p ar i so n b e t w e e n t h e t o t al DR r at e c o e f fi c i e n t s f o r 66-
l i k e W c al c u l at e d i n t h i s w o r k (so l i d b l ac k ), an d Kw o n [34] ( r e d -
d o t t e d ).

F igure 19 . C o m p ar i so n b e t w e e n t h e t o t al DR r at e c o e f fic i e n t s f o r 67-
l i k e W c al c u l at e d i n t h i s w o r k (so l i d b l ac k ), an d Kw o n [34] ( r e d -
d o t t e d ).

F igure 2 0 . C o m p ar i so n b e t w e e n t h e t o t al DR r at e c o e f fic i e n t s f o r 68-
l i k e W c al c u l at e d i n t h i s w o r k (so l i d b l ac k ), Kw o n [34] ( r e d -d o t t e d ),
an d S af r o n o v aet al [17] ( b l u e -d ash ).
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w i t h Kw o n ’s DR r at e c o e f fi c i e n t s b e i n g ∼20% sm al l e r t h an

t h e p r e se n t c al c u l at i o n . I n t h e c ase o f S af r o n o v a’s d at a f o r

t h e se t e m p e r at u r e s, t h e d i f f e r e n c e v ar i e s f r o m ∼40% t o 90%

l ar g e r t h an t h e p r e se n t v al u e s. T o w ar d s l o w e r t e m p e r at u r e s,

t h e d i f f e r e n c e b e t w e e n al l d at ase t s d i v e r g e st r o n g l y , w i t h t h e

l ar g e st d i f f e r e n c e s e x c e e d i n g ∼9 d e x at t h e l o w e st

t e m p e r at u r e s.

5 . 6 . 6 9 - li k e: W 5+

As w i t h 68-l i k e , DR r at e c o e f fic i e n t s h av e b e e n c al c u l at e d b y

Kw o n [34] an d S af r o n o v aet al [16, 17]. I n fig u r e 21 w e h av e

p l o t t e d o u r r e su l t s, al o n g w i t h t h o se o f Kw o n an d S af r o n o v a
et al. T h e g e n e r al t r e n d o f al l t h r e e c al c u l at i o n s ap p e ar t o b e

i n ag r e e m e n t . At p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e (1.7×105K)
t h e DR r at e c o e f fic i e n t s c al c u l at e d b y Kw o n an d S af r o n o v a

ar e l ar g e r t h an t h e p r e se n t d at a b y ∼80% an d a f ac t o r ∼2

r e sp e c t i v e l y . T o w ar d s h i g h e r t e m p e r at u r e s t h e ag r e e m e n t

b e t w e e n t h e p r e se n t d at a an d Kw o n ’s r e su l t s i m p r o v e s, w i t h

Kw o n ’s DR r at e c o e f fic i e n t s b e i n g l ar g e r b y ∼13%. T h i s i s

n o t t h e c ase f o r S af r o n o v aet al’s d at a, w h e r e t h e d i f f e r e n c e

v ar i e s b e t w e e n a f ac t o r 1.7–2.0 w i t h i n c r e asi n g t e m p e r at u r e .

Ag r e e m e n t d o e s n o t i m p r o v e w i t h d e c r e asi n g t e m p e r at u r e ,

w i t h d i f f e r e n c e s o f a f ac t o r ∼9 an d ∼4 f o r Kw o n an d

S af r o n o v aet al r e sp e c t i v e l y .

6 . I onization state evolution

I n t h i s se c t i o n w e c o n si d e r t h e i m p ac t o f o u r c al c u l at i o n s i n

t h e c o n t e x t o f i o n i z at i o n f r ac t i o n s. We fir st c o n si d e r t h e

st e ad y st at e i o n i sat i o n f r ac t i o n i n c o r p o r at i n g o u r d at a, an d

l ast l y , w e c o n si d e r a t i m e -d e p e n d e n t c ase .

6 . 1 . S tead y s tate i o n i z ati o n

We n o w c o m p ar e t w o se t s o f i o n i z at i o n f r ac t i o n s, c al c u l at e d

u si n g r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t d at a f r o m t h i s w o r k (61-

t o 73-l i k e ) an d The Tu ng s t en P ro jec t (00- t o 46-l i k e ,

[11–13]), an d u si n g t h e sc al e d d at a f r o m P ü t t e r i c h et al [3].

F o r t h e i o n i z at i o n f r ac t i o n c al c u l at e d u si n g t h e p r e se n t d at a,

w e u se t h e d at a f r o m P ü t t e r i c h et al f o r 47- t o 60-l i k e , as w e

h av e n o t c al c u l at e d d at a f o r t h e se c h ar g e st at e s y e t . I n b o t h

c ase s, w e u se t h e i o n i z at i o n r at e c o e f fic i e n t s as c al c u l at e d b y

L o c h et al [48]. T h e t w o i o n i z at i o n f r ac t i o n s ar e p l o t t e d i n

fig u r e 22, al o n g w i t h t h e ar i t h m e t i c al d i f f e r e n c e b e t w e e n t h e

t w o f r ac t i o n s. We h av e al so i n d i c at e d t h e p o si t i o n o f c l o se d -

sh e l l c h ar g e st at e s as a g u i d e . I n t h i s p l o t , t h e r e i s a l ar g e g ap

i n d i c at i n g z e r o d i f f e r e n c e b e t w e e n t h e t w o f r ac t i o n s. T h i s i s

b e c au se t h e d at a f o r 47- t o 60-l i k e ar e t h e sam e i n b o t h

f r ac t i o n s. I m m e d i at e l y o b v i o u s i s t h e si g n i fic an t d i f f e r e n c e s

i n t h e p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e , an d t h e p e ak ab u n d an c e

f r ac t i o n s. I n t ab l e 3 w e h av e l i st e d t h e se p e ak f r ac t i o n s an d

t e m p e r at u r e s f o r o u r i o n i z at i o n f r ac t i o n , an d t h at o f P ü t t e r i c h 
et al. We h av e al so c al c u l at e d t h e % d i f f e r e n c e b e t w e e n t h e

p e ak t e m p e r at u r e s an d f r ac t i o n s c al c u l at e d i n t h i s w o r k , an d

t h o se f r o m P ü t t e r i c h et al.
L o o k i n g at t h e p l o t o v e r al l , i t i s c l e ar t h at t h e l ar g e st

d i f f e r e n c e s b e t w e e n o u r i o n i z at i o n f r ac t i o n an d P ü t t e r i c h

et al’s o c c u r s f o r 61- t o 73-l i k e . T h i s i s i n d i c at i v e o f t h e

d i f f e r e n c e i n at o m i c st r u c t u r e s u se d i n b o t h ap p r o ac h e s, an d

al so h i g h l i g h t s t h e d i f fi c u l t y i n c al c u l at i n g a r e l i ab l e at o m i c

st r u c t u r e . As m e n t i o n e d i n se c t i o n 5, r e l at i v e l y g o o d ag r e e -

m e n t b e t w e e n o u r c al c u l at i o n s an d Kw o n ’s [34] i s se e n f o r

t h e h i g h e r i o n i z at i o n st at e s. F o r t h e l o w e r i o n i z at i o n st at e s,

t h i s ag r e e m e n t d e t e r i o r at e s. F u r t h e r c al c u l at i o n s b y o t h e r

g r o u p s u si n g d i f f e r e n t c o d e s c o u l d h e l p t o i m p r o v e o u r

u n d e r st an d i n g o f t h e at o m i c st r u c t u r e f o r t h e se i o n s.

6 . 2 . T i m e- d ep en d en t i o n i z ati o n

T o f u r t h e r i l l u st r at e t h e i m p ac t o f o u r d at a, w e c o n si d e r e d t h e

t i m e e v o l u t i o n o f t h e i o n i z at i o n f r ac t i o n s f o r a 20 e V , fix e d

d e n si t y p l asm a w h e r e a t u n g st e n i m p u r i t y w as i n t r o d u c e d .

T h i s w as d o n e u si n g t h e ADAS 406 r o u t i n e , t h e d e sc r i p t i o n

f o r w h i c h c an b e f o u n d o n t h e ADAS w e b si t e 6. I n fig u r e 23

w e h av e p l o t t e d t h e e v o l u t i o n o f fiv e c h ar g e st at e s sp an n i n g

70- t o 74-l i k e o v e r a p e r i o d o f 100m s u si n g t h e p r e se n t d at a,

an d t h e r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fi c i e n t s o f P ü t t e r i c h et al.

Wh i l e i o n i z at i o n i s t h e d o m i n an t p r o c e ss, i t c an b e c l e ar l y

se e n t h at t h e r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t s d e t e r m i n e t h e

fi n al e q u i l i b r i u m st at e . T h e d i f f e r e n c e s se e n c an e asi l y b e

at t r i b u t e d t o t h e m e t h o d s u se d i n c al c u l at i n g t h e r e c o m b i n a-

t i o n r at e c o e f fi c i e n t s.

7 . C onclusions

We h av e p r e se n t e d a se r i e s o f p ar t i al , fi n al -st at e r e so l v e d DR

an d R R r at e c o e f fic i e n t s f o r l o w -c h ar g e t u n g st e n i o n s sp an -

n i n g W13+
–W1+. T h e p r e se n t w o r k c o n st i t u t e s t h e fir st su c h

DR / R R c al c u l at i o n s p e r f o r m e d f o r l o w i o n i z at i o n st at e

t u n g st e n . T h e se d at a w i l l b e p ar am o u n t i n m o d e l l i n g t h e

c o l l i si o n al -r ad i at i v e p r o p e r t i e s o f t h e e d g e p l asm a i n m ag -

n e t i c al l y c o n fin e d , fin i t e d e n si t y p l asm as su c h as t h o se

o b se r v e d i n J E T an d I T E R .

F igure 2 1. C o m p ar i so n b e t w e e n t h e t o t al DR r at e c o e f fi c i e n t s f o r 69-
l i k e W c al c u l at e d i n t h i s w o r k (so l i d b l ac k ), Kw o n [34] ( r e d -d o t t e d ),
an d S af r o n o v aet al [16] ( b l u e -d ash ).

6
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We c al c u l at e d an u p d at e d c o r o n al , st e ad y -st at e i o n i z at i o n

b al an c e f o r t u n g st e n u si n g al l o f t h e r e c o m b i n at i o n r at e

c o e f fi c i e n t d at a c al c u l at e d i n The Tu ng s t en P ro jec t , an d t h e

i o n i z at i o n r at e c o e f fi c i e n t s f r o m L o c h et al [48]. We c o m -

p ar e d t h i s w i t h an i o n i z at i o n b al an c e c al c u l at e d u si n g t h e

r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t s o f P ü t t e r i c h et al [3], an d

f o u n d si g n i fic an t d i f f e r e n c e s b e t w e e n t h e t w o f r ac t i o n s. I n

p ar t i c u l ar , t h e r e w e r e l ar g e sh i f t s i n t h e p e ak f r ac t i o n s an d

t e m p e r at u r e s. T h e m aj o r i t y o f t h e se l ar g e c h an g e s w e r e f o r

t h e l o w e st i o n i z at i o n st at e s c o n si d e r e d , i l l u st r at i n g t h e d i f fi-

c u l t y i n c al c u l at i n g an ac c u r at e at o m i c st r u c t u r e f o r

t h e se i o n s.

We fin d o u r DR r at e c o e f fic i e n t s ar e i n r e l at i v e l y g o o d

ag r e e m e n t w i t h t h e f e w c u r r e n t l y p u b l i sh e d , an d w e ar e ab l e

t o r e p r o d u c e t h e g e n e r al t r e n d o f t h e se d at a. T h i s i s i n c o n t r ast

t o t h e c ase o f m o r e h i g h l y -c h ar g e d i o n s w h e r e su b st an t i al

d i f f e r e n c e s w e r e f o u n d . H o w e v e r , l ar g e d i f f e r e n c e s ar e se e n

t o w ar d s l o w e r t e m p e r at u r e s. Wh i l e t h i s i s n o t a p r o b l e m i n t h e

F igure 2 2 . P l o t o f t h e c o r o n al , st e ad y -st at e i o n i z at i o n f r ac t i o n f o r t u n g st e n . T h e r e d f r ac t i o n w as c al c u l at e d u si n g t h e r e c o m b i n at i o n r at e
c o e f fic i e n t s o f P ü t t e r i c h et al [3], an d t h e i o n i z at i o n r at e c o e f fic i e n t s o f L o c h et al [48]. T h e b l u e -d ash e d f r ac t i o n w as c al c u l at e d u si n g t h e
r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t s c al c u l at e d i n t h i s w o r k (61- t o 73-l i k e ), an d t h e d at a f r o m p r e v i o u s w o r k b y P r e v al et al [11–13] (00- t o 46-
l i k e ). We u se d P ü t t e r i c h et al’s d at a f o r 47- t o 60-l i k e . F r o m r i g h t t o l e f t , w e h av e i n d i c at e d t h e p o si t i o n s o f t h e c l o se d -sh e l l st at e s 10-, 18-,
28-, 36-, an d 46-l i k e w i t h b l ac k p ar ab o l as. T h e b o t t o m p l o t i s t h e ar i t h m e t i c d i f f e r e n c e b e t w e e n t h e P ü t t e r i c h et al f r ac t i o n s, an d t h e p r e se n t
f r ac t i o n .

T able 3. C o m p ar i so n o f p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e s an d f r ac t i o n s as c al c u l at e d u si n g P ü t t e r i c h et alʼs d at a [3], an d P ü t t e r i c h et alʼs d at a
w i t h 01- t o 46-l i k e , an d 61- t o 74-l i k e r e p l ac e d w i t h o u r d at a. T h e i o n i z at i o n r at e c o e f fic i e n t s o r i g i n at e f r o m L o c h et al [48]. N o t e [x]=10x.

I o n -l i k e C h ar g e P u t t Tpeak P u t t fp e ak T h i s w o r k Tp e ak T h i s w o r k f p e ak ΔT% Δf%

61-l i k e W13+ 1.10[+6] 0.210 1.16[+6] 0.199 5.26 −5.13

62-l i k e W12+ 9.45[+5] 0.236 1.01[+6] 0.261 6.68 10.6

63-l i k e W11+ 8.08[+5] 0.261 8.96[+5] 0.239 10.9 −8.29

64-l i k e W10+ 7.14[+5] 0.293 7.72[+5] 0.364 8.10 24.1

65-l i k e W9+ 6.18[+5] 0.322 6.44[+5] 0.413 4.14 28.3

66-l i k e W8+ 5.14[+5] 0.345 5.06[+5] 0.387 −1.46 12.2

67-l i k e W7+ 4.20[+5] 0.430 4.08[+5] 0.360 −2.74 −16.3

68-l i k e W6+ 2.74[+5] 0.701 2.54[+5] 0.751 −7.09 7.15

69-l i k e W5+ 1.63[+5] 0.492 1.19[+5] 0.683 −27.3 38.9

70-l i k e W4+ 1.06[+5] 0.634 6.95[+4] 0.758 −34.6 19.7

71-l i k e W3+ 6.74[+4] 0.583 4.55[+4] 0.722 −32.5 23.9

72-l i k e W2+ 4.02[+4] 0.725 2.92[+4] 0.762 −27.4 5.22

73-l i k e W1+ 1.60[+4] 0.925 1.62[+4] 0.964 1.13 4.21

74-l i k e W0+ 1.16[+3] 1.000 4.71[+3] 1.000 306 0.00
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c ase o f h i g h l y c h ar g e d st at e s, i n t h e c ase o f si n g l y , d o u b l y , o r

t r i p l y i o n i z e d i o n s t h e p e ak ab u n d an c e t e m p e r at u r e an d p e ak

f r ac t i o n w i l l b e se n si t i v e t o t h r e sh o l d e f f e c t s. T h i s w as al so

e v i d e n c e d b y c o n si d e r i n g a t i m e -d e p e n d e n t i o n i z at i o n f r ac -

t i o n u si n g t h e ADAS r o u t i n e ADAS 406. I t w as sh o w n t h at f o r

a fix e d d e n si t y , 20 e V p l asm a w i t h a t u n g st e n i m p u r i t y , t h e

r e c o m b i n at i o n r at e c o e f fic i e n t s u se d f o r 70- t o 73-l i k e h ad a

si g n i fic an t i m p ac t o n t h e fin al e q u i l i b r i u m st at e . T h e r e f o r e ,

m o r e w o r k i s r e q u i r e d t o c o n st r ai n t h e DR r at e c o e f fic i e n t s

f u r t h e r f o r t h e se i o n i z at i o n st at e s.

T h e m ai n c h al l e n g e i n i m p r o v i n g t h e DR r at e c o e f fic i e n t s

f o r l o w i o n i z at i o n st at e t u n g st e n l i e s i n c o n st r ai n i n g t h e

p o si t i o n i n g o f n e ar -t h r e sh o l d r e so n an c e s. As w e l l as e x t e n si v e

t h e o r e t i c al w o r k , e x p e r i m e n t m u st al so b e u se d . C r y o g e n i c

st o r ag e r i n g e x p e r i m e n t s su c h as t h o se d e sc r i b e d i n S p r u c k 
et al [52] an d V o n -H ah n et al [53] c an p o t e n t i al l y b e u se d i n

t h e c ase o f l o w c h ar g e -st at e t u n g st e n i o n s. As se e n i n

fi g u r e 23, si g n i fic an t d i f f e r e n c e s w e r e se e n i n t h e fin al e q u i -

l i b r i u m st at e o f a 20 e V p l asm a w i t h a t u n g st e n i m p u r i t y w h e n

u si n g t h e p r e se n t d at a, o r t h at o f P ü t t e r i c h et al [3]. T h e l ar -

g e st d i f f e r e n c e s b e t w e e n t h e t w o c ase s w as se e n f o r n e u t r al -

st at e t u n g st e n . H o w e v e r , t h i s d i f f e r e n c e d e c r e ase d w i t h

i n c r e asi n g r e si d u al c h ar g e , i n d i c at i n g a l ar g e r u n c e r t ai n t y i n

t h e DR r at e c o e f fic i e n t s f o r t h e l o w e st c h ar g e st at e s. T h e r e -

f o r e , f u t u r e e x p e r i m e n t s sh o u l d f o c u s o n t h e n e ar -n e u t r al

c h ar g e st at e s o f t u n g st e n .

T h e d at a p r e se n t e d i n t h i s p ap e r , c o m b i n e d w i t h o u r w o r k

o n t h e d4 -sh e l l t u n g st e n i o n s, g i v e s an i n d i c at i o n o f h o w t h e

m i ssi n g 4f-sh e l l DR r at e c o e f fic i e n t s w i l l b e h av e w h e n t h e y

ar e ad d e d . C u r r e n t l y , t h e o p e n 4f-sh e l l p r o b l e m i n c al c u l at i n g

DR r at e c o e f fic i e n t s i s st i l l u n t e n ab l e b y e v e n t h e b e st

c o m p u t at i o n al sy st e m s w i t h o u t i m p l e m e n t i n g so m e f o r m o f

st at i st i c al ap p r o x i m at i o n . I t i s p o ssi b l e i n t h e n e ar f u t u r e t h at a

f u l l y p ar al l e l i se d v e r si o n o f AU T OS T R U C T U R E c o u l d t ac k l e

t h i s p r o b l e m . T h e fi n al p ap e r i n The Tu ng s t en P ro jec t w i l l

c o n si d e r t h e 4f sh e l l as f ar as i s p o ssi b l e w i t h AU T O-

S T R U C T U R E . We w i l l t h e n u se a p ar t i t i o n i n g m e t h o d as

d e sc r i b e d i n Bad n e l l et al [38] t o c o v e r an y i o n s w e c an n o t

c o m p u t e d i r e c t l y .
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