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用密耦近似方法计算了同位素 )* 原子与 +, 分子碰撞体系的总微分截面、弹性微分截面和非弹性微分截面，

总结了同位素 )* 原子对 )*-+, 碰撞体系微分截面的影响 . 计算结果表明：在同一入射能量下，随着入射同位素 )*
原子质量增加，总微分截面在 %/时的角分布逐渐增大；同位素 )* 原子与 +, 分子碰撞发生的彩虹现象越明显 . 同

时，体系约化质量增加的效应大于相对碰撞速度减小的效应，使散射振荡间隔逐渐减小 .
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! @ 引 言

原子分子碰撞过程是原子分子物理学和化学物

理研究的重要课题之一［!］，在气相弛豫过程、气相反

应和 输 运 性 质 等 科 技 领 域 中 具 有 重 大 的 研 究 价

值［"］. 在研究原子与分子碰撞体系中，对化学动力

学中起重要作用的双原子分子自由基［0］，由于电子

自旋与轨道角动量耦合，使得双原子分子自由基与

惰性气体原子的相互作用变得复杂，特别是具有!
电子体系的 +, 等双原子分子自由基与惰性气体原

子的相互作用受到人们的普遍重视 . +, 分子基态

!"!对应的电子组态为 A,A+0!"1!"!""$!"""!，与 B;
（)*，+*，CD，AD 等）惰性气体原子形成 E4: 8*D F446=

复合物，由于 +, 分子中占据反键轨道"! 的单电

子，在形成的 E4: 8*D F446= 复合物的三原子平面结

构中有两种取向，"!与 +-,-B; 复合物平面共面，分

子轨道是对称的，为" "G态；"! 与 +-,-B; 复合物平

面垂直，分子轨道是反对称的，为" "H态 .
为探索 )* 原子与 +, 分子相互作用的形式及

本质，人们提出了多种相互作用势模型 . 对于1)*-
+, 碰撞体系，在散射实验和理论上进行了广泛的研

究［1—!%］. 其中，通过测量散射截面及实验相关信息

拟合并总结出的 A*56 势［&］、2IJIE 势［’］等各向异性

势模型，具有角对称性的特征 . 但从 +, 分子的对称

性，其属于 #K $ 群；与 )* 原子相互作用，应该不具

有角对称性 . 因此，如何从理论上提供一个既能准

确描述体系相互作用的各向异性特征，又能比较容

易地得到便于展开成散射计算中常用的 L*;*:8D* 多

项式形式的势能函数是深入研究原子与分子、离子

等相互作用机理的关键［!!—!0］. 我们利用精度高的

从头计算 )*-+, 相互作用数据［!1］，用 )?76*9 势函

数［!$］拟合得到用于散射计算的势能函数解析形式，

并用公认精确度高的密耦（>6M=* >M?N65:;）方法［!&，!’］

计算了同位素1)* 原子与 +, 分子碰撞体系的总微

分截面［!O］，计算结果与 P*:*Q*:R5 等人［’］的实验结果

符合很好 . 研究表明，我们构造的势模型较好地描

述了 )*-+, 碰撞体系相互作用的各向异性特征，表

现出 )* 原子与 +, 分子相互作用不具有角对称性

的特点 . 同位素是具有相同核电荷数原子的总称，

实验发现 )* 同位素的原子有 O 种［!(］，用通式表示

为")*%"（式中，中子数 % S !，"，⋯，O；质量数 " S %
T "）. 对于 )* 同位素的其他原子对 )*-+, 碰撞体

系微分截面的影响在理论和实验方面的研究未见报

道，希望我们理论计算所得到的信息对 )*-+, 相互

作用体系的进一步研究提供理论依据和参考 .
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!" 计算方法

原子与双原子 分 子 体 系 的 碰 撞 过 程 ! # "#
（$!，%!）! ! # "#（ $"，%"），根据密耦近似，从（ $!%!）

态跃迁到（$"%"）态的微分截面计算公式为
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其中 $，% 和 ( 分别表示分子的振动量子数、转动量

子数及其空间固定轴上的投影量子数，+ 表示轨道

角量子数，’ 表示动量，% 表示总角动量量子数 (
从初态（$!%!）到终态（$"%"）的散射振幅为
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- " 计算结果与讨论

!"#"$%&’( 碰撞体系的相互作用势

在 ./012 碰撞体系中，由于忽略振动激发的影

响，使用质心坐标系，如图 & 所示 ( . 表示 ./ 原子

与 12 分子质心的距离，’为 . 向量与 12 分子键轴

间的夹角；’% 34表示 ./0102 的线形结构，’% &534
表示 ./0201 的线形结构，其中 12 分子键长取实验

平衡值 / % 3"&&6377 89［!3］( 虽然同位素原子质量的

不同，但不改变 ./012 碰撞体系的相互作用势 ( 我

们用 :;<= 等人［&)］考虑了 ./012 体系的自旋0轨道耦

合，在 >??@A（B）*CDE0FF0GHBI # JK 理论水平下计算

!L态和 !M态的相互作用，从’% 34到 &534范围内间

隔 !34和’ % N34的共 && 个方位上取（ 0（ !L）# 0
（!M））O ! 相互作用形式［!&］的数据作为 ./012 碰撞

体系的势能面，构造了 ./ 012 碰撞体系的各向异性

势解析表达式［&5］

图 & 原子与双原子分子碰撞的几何图形

0（.，/，’）%"
$ % 3

0$（.，/）1$（F<=’），

（$ % 3，&，!，⋯，&3）， （)）

式中 / 为常数，径向系数 0$（.，/）% 0$（.）是与 .
有关的函数，1$（F<=’）为 P/E/8$Q/ 函数 ( 径向系数

0$（.）用 .DR;/S 势函数进行非线性最小二乘法拟

合，拟合公式为

0（.）% !（& # 2& . # 2! .! # 2- .-）/RG（+ 2) .）

+ TC8U（. + ./ *!）（#V . +V # #5 . +5

# #&3 . +&3）， （6）

其中，. 是 ./ 原子与 12 分子质心之间的距离，!，

./，2&，2!，2-，2)，#V，#5，#&3是拟合参数 (

!")" 散射截面的计算

由 12 分子的光谱常数［!3］可计算出 12 分子的

第一振动能级为 !--"3& 9/H，当同位素 ./ 原子的入

射能量分别为 !N"V，73"V 9/H 时，不能使 12 分子发

生振动跃迁 ( 我们计算了入射同位素 ./ 原子能量

分别为 3 % !N"V 和 73"V 9/H 时与基态 12 分子碰撞

的总微分截面 BA?@（T<TC; $WKK/Q/8TWC; FQ<== =/FTW<8），弹

性微分截面 XA?@（/;C=TWF $WKK/Q/8TWC; FQ<== =/FTW<8）和

非 弹 性 微 分 截 面 YA?@（ W8/;C=TWF $WKK/Q/8TWC; FQ<==
=/FTW<8），如 图 ! 至 图 6 所 示 ( 图 中 仅 列 出 同 位

素-./，)./，V./ 和N./ 原子分别与 12 分子碰撞的

总微分截面、弹性微分截面和非弹性微分截面随散

射角%的变化曲线 (
图 !、图 - 是入射同位素 ./ 原子能量分别为 3

% !N"V，73"V 9/H 时总微分截面随散射角的变化曲

线 ( 从图 !、图 - 中可以看到，总微分截面的角分布

在 34时最大 ( 当入射 ./ 原子能量为 3 % !N"V 9/H
时散射角% 从 34到约 )64区间和当入射同位素 ./
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图 ! 入射原子能量为 !"#$ %&’ 时，总微分截面随散射角的

变化

原子能量为 ! ( )*#$ %&’ 时散射角!从 *+到约 ,*+
区间，总微分截面迅速减小，并伴有衍射振荡现象，

而且角度越大，振幅越小，此后振荡逐渐消失；散射

角!分别在 -.+和 ,*+时，总微分截面缓慢减小 / 从

图 ! 和图 , 中比较得出，在同一入射能量下，同位素

0& 原子与 12 分子碰撞在 *+时的总微分截面角分

布从小到大的次序是,0& 3 -0& 3 $0& 3 "0&，随着入

射同位素 0& 原子质量增加，总微分截面在 *+时的

角分布逐渐增大 /

图 , 入射原子能量为 )*#$ %&’ 时，总微分截面随散射角的

变化

在图 !、图 , 中，散射角!为 -+至 .+时是同位素

0& 原子分别与 12 分子碰撞发生彩虹（456789:）现

象［!!］所对应的散射角 / 同位素 0& 原子与 12 分子

碰撞，在低入射能 ! ( !"#$ %&’ 的总微分截面随散

射角!的变化曲线中，出现明显的彩虹现象，总微

分截面曲线有短暂平滑；而在高入射能 ! ( )*#$
%&’ 时，彩虹现象不明显 / 在同一入射能量下，随着

入射 0& 原子质量增加，同位素 0& 原子与 12 分子

碰撞发生的彩虹现象越明显 /
从图 !、图 , 中还可以看出，在低入射能 ! (

!"#$ %&’ 的总微分截面随散射角! 的变化曲线

中，,0&，-0&，$0& 和"0& 的散射振荡的第一极小值位

置分别为 ;!+，;;+，"+和 <+，极小值位置差和极大值

位置差平均值分别约为 "+，<+，$+和 .+；在高入射能

! ( )*#$ %&’ 的总微分截面随散射角!的变化曲

线中，,0&，-0&，$0& 和"0& 的散射振荡的第一极小值

位置分别为 <+，)+，$+和 .+，极小值位置差和极大值

位置差平均值分别约为 $+，.+，-+和 ,#.+/ 经简单计

算和分析得出，在同一入射能量下，随着入射同位素

0& 原子质量增加，散射振荡的极小值和极大值位置

逐渐减小 / 这是势场对入射物质波的衍射现象，由

德布罗意波长公式"( "
!#! !

（#是体系的约化质

量，! 是入射能量）和衍射公式 !#=67$( $"，可得

=67!"
$
!#

/ 由此可知，在同一入射能量下，随着入射

同位素 0& 原子质量增加，同一级衍射极小值所在

的散射角度越小 / 同时计算结果表明，极小值位置

差和极大值位置差，即散射振荡间隔!!也逐渐减

小 / 由散射振荡间隔!!与碰撞体系折合质量和相

对碰撞速度的关系［!,］

!!# "%
#%>&

，

式中，!!是散射振荡间隔，#是体系的约化质量，

%> 是相对碰撞速度，&是势能零点的位置 / 虽然同

位素原子质量的不同，但不改变 0&?12 碰撞体系的

相互作用势，势能零点的位置&为一常数，说明随

着入射同位素 0& 原子质量的增加，体系约化质量#
增加的效应大于相对碰撞速度减小的效应，使散射

振荡间隔!!逐渐减小 /
图 - 和图 . 是入射同位素 0& 原子能量分别为

! ( !"#$，)*#$ %&’ 时弹性和非弹性微分截面随散

射角的变化曲线 / 从图 - 和图 . 可以看出，在低入

射能 ! ( !"#$ %&’ 的弹性和非弹性微分截面随散射

角的变化曲线中，当散射角! 3 .*+时，是弹性和非

弹性微分截面明显的散射振荡区；在高入射能 ! (
)*#$ %&’ 的弹性和非弹性微分截面随散射角的变

化曲线中，当散射角! 3 ,.+时，是弹性和非弹性微

分截面明显的散射振荡区 / 在小角区，弹性微分截

面为主要成分，主要为弹性散射；在大角区非弹性微

分截面为主要成分，主要为非弹性散射 / 计算结果

得到，同位素,0&，-0&，$0& 和"0& 原子入射能量为 !

*-;- 物 理 学 报 .) 卷



图 ! 入射原子能量为 "#$% &’( 时，弹性和非弹性微分截面随

散射角的变化

) "#$% &’( 时，弹性与非弹性微分截面主要成分交

界散射角分别为 *+,，%-,，+",和 !!,；入射原子能量为

! ) *.$% &’( 时，弹性与非弹性微分截面主要成分

交界散射角分别为 !*,，!-,，-+,和 "/,0 随着入射同

位素 1’ 原子能量的增加，弹性与非弹性散射主要

成分交界散射角逐步减小 0 计算表明，在同一入射

能量下，小角区主要是弹性散射，大角区主要是非弹

性散射，随着入射同位素 1’ 原子质量增加，弹性散

射与非弹性散射的交界散射角逐渐减小 0 这可以解

释为随着入射同位素 1’ 原子质量增加，体系的折

合质量增加，相对运动动能减小，体系的相互作用势

能增加，因而只有当入射原子和靶分子很接近时，才

能使二者之间产生较强的相互作用，一方面既能导

致粒子之间发生能量转移，从而诱导靶分子内部产

生转动激发；另一方面，强烈的相互作用又能导致巨

大的动量转移，从而引起大角散射，因此，转动激发

总是和大角散射相伴随 0 同时，在转动激发非弹性

微分截面随散射角的变化曲线中，非弹性微分截面

值从小到大的次序是 2345（-1’678）9 2345（!1’6
78）9 2345（%1’678）9 2345（#1’678）0

图 + 入射原子能量为 *.$% &’( 时，弹性和非弹性微分截面随

散射角的变化

!$ 结 论

本文运用密耦近似方法计算了同位素 1’ 原子

与 78 分子碰撞体系的总微分截面、弹性微分截面

和非弹性微分截面，根据理论计算及分析得到如下

结果：

:$ 在同一入射能量下，随着入射同位素 1’ 原

子质量增加，总微分截面在 .,时的角分布逐渐增

大，并且同位素 1’ 原子与 78 分子碰撞发生的彩虹

现象越明显 0
" $ 在同一入射能量下，随着入射同位素 1’ 原

子质量增加，同一级散射极小值所对应的散射角!
逐渐减小 0 同时，体系约化质量"增加的效应大于

相对碰撞速度减小的效应，使散射振荡间隔!!逐

渐减小 0
- $ 在同一入射能量下，随着入射同位素 1’ 原

子能量的增加，弹性与非弹性散射主要成分交界散

射角逐步减小 0 由于弹性散射主要发生在小角区，

总截面仍以弹性为主 0
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