
 

专题: 原子分子和材料物性数据
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太阳风中的 He离子与 H2O分子碰撞的电荷转移截面是天体等离子体建模等领域所需的重要数据 . 然

而, 当前对应太阳风速度范围的中低能区 He+离子与 H2O分子碰撞的单电荷转移截面实验测量数据有限, 基

于第一性原理的理论计算尚未开展. 本工作利用含时密度泛函非绝热耦合分子动力学模型 , 计算了 1.33—

1800 keV宽能量范围内 He+离子与 H2O分子碰撞的单电荷转移截面. 模拟采用反转碰撞框架, 探究了电荷转

移和电子离子耦合动力学, 发现 H2O分子的单电荷转移截面有较强的分子取向依赖特性, 并且低能区和高能

区不同分子取向对截面的贡献有显著区别. 截面计算结果与已有的实验以及经典理论模型数据较为符合, 表

明本文所用理论方法和数值框架不仅适用于处理非裸核离子和分子碰撞的电荷转移过程, 还能定量分析分

子取向对截面的影响. 这为后续复杂碰撞体系的相关截面计算奠定了基础. 本文数据集可在 https://doi.org/

10.57760/sciencedb.j00213.00193中访问获取.
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 1   引　言

离子碰撞是实验上揭示量子多体动力学、获取

原子分子结构和微观动力学信息的重要手段 [1,2],

相关研究在天体与聚变等离子体、材料辐照以及重

离子治癌等方面具有重要应用价值. 以高电荷态离

子与原子分子碰撞导致的电荷转移 [3–5] 为例, 该过

程普遍存在于多种天体环境中, 是 X射线天体物

理学的重要研究内容之一. 实验及理论上获取可靠

的电荷转移截面数据并应用于天文建模, 有助于理

解宇宙中 X射线的产生机制 [6] 以及测量分析天体

环境的参数和性质 [7].

H2O分子是彗星大气的主要成分, 也是星际

介质、原行星盘以及行星大气中天体化学过程以及

生物体内生物化学过程的重要参与者. H+, He2+等

太阳风离子以及 He+离子与 H2O分子碰撞的电荷

转移截面是建模解释彗星探测器部分观测结果

所需的关键数据 [8](例如距哈雷彗星不同距离处

H+, He+以及 He2+的密度), 并且这些截面数据的
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精度会对所建模型的准确性以及解释力产生重大

影响 [9]. 然而, 与 H+, He2+等裸核离子电荷转移截

面具有大量数据 [7] 形成鲜明对比, 由于实验条件要

求以及理论模拟复杂度相对较高, He+离子这一非

裸核离子与 H2O分子的电荷转移截面数据仍然相

对匮乏.

σ(H2O) = σ(H2) + σ(O2)/2

实验上, 对本文所关注的与 H2O分子碰撞后

He+离子形成 He原子的单电荷转移 (single charge

transfer, SCT)过程, 仅有少数研究开展截面测量.

早年, 电荷转移截面的测量精度较低, 比如 20世

纪 70—80年代 Koopman[10] 以及 Rudd等 [11] 分别

测量了 70—1400 eV, 5—450 keV能量范围内 He+

离子碰撞的 SCT截面, 实验误差可达 15%以上.

随着离子源以及粒子探测等实验技术的发展, 截面

测量精度有明显提高. 2000年, Greenwood等 [9] 测

量了能量为 1, 2, 3和 5 keV的 3He+离子碰撞的

SCT截面, 实验误差小于 7%(个别数据误差小于

4%), 并排除了入射离子亚稳态对截面测量的影响.

除上述直接测量得到的 SCT截面数据之外, 另有

几项研究所测截面数据经过处理后, 可间接得到

He+离子的 SCT截面, 或者可对该截面进行一定

程度地评估限定. Rudd等 [12] 以及 Sataka等 [13] 分

别测量了 5—350 keV, 30—1800 keV能量范围内

He+离子与 H2, O2 分子碰撞的 SCT截面. 借助布

拉格加和规则 (Bragg additivity rule)[14] 处理以上

截面数据, 即   , 可以推

测出相应能量范围内 He+离子与 H2O分子碰撞的

SCT截面. 2008年, Garcia等 [15] 测量了 500, 750

和 1000 keV He+离子单电子俘获下 H2O分子电离

解离碎片的截面, 如 H2O+, OH+, H+, O+以及 O2+,

这些碎片的截面可与 He+离子与 H2O分子碰撞的

SCT截面进行比较. 需要指出, 由于布拉格加和规

则本身的局限性 [7] 以及解离碎片未与碰撞后形成

的 He原子符合测量, 上述非直接测量的截面数据

仅具有一定的参考价值.

在理论处理方面, 对 He+离子与 H2O分子碰

撞的 SCT截面开展的研究非常有限, 且仅停留在

经典势垒模型和参数拟合上 [16,17], 计算精度低, 无

法满足实验需求. 理论处理的难点以及复杂性主要

体现在对非裸核入射离子以及复杂分子靶的准确

处理上: 入射离子可能处于激发态并且包含多个参

与碰撞的活跃电子; 复杂分子靶具有多中心 (多个

原子核), 并包含振动、转动等多自由度. 目前, 对

于少电子少中心碰撞体系, 已有较准确的模拟结

果. 比如, 基于原子轨道密耦合理论, Zhang等 [18]

计算了 0.25—150 keV/u的 N5+离子和 H2 分子碰

撞的电荷转移截面, 截面数据精度高, 与实验符合

较好. 但是, 该方法尚未拓展至复杂分子靶, 无法

处理包含 4个原子核、9个活跃电子的 He+-H2O碰

撞, 而准确处理 H2O等复杂分子靶正是理论和数值

方法急需拓展的重要研究目标之一. 由此, 在兼顾

计算精度和效率的基础上, 含时密度泛函非绝热耦

合分子动力学 (time-dependent density-functional

theory non-adiabatically coupling with molecular

dynamics, TDDFT-MD)模型已经成为准确描述

离子和复杂分子碰撞的首选理论方法. TDDFT-

MD在处理中高能区 (一般指 10 keV/u以上)离

子和复杂分子碰撞时, 能给出较准确的电荷转移截

面、电离截面、碎片质量分布和分子离子碎裂动力

学等信息 [19–21].

综上所述, 当前 He+离子与 H2O分子碰撞的

SCT截面理论及实验数据均十分稀缺, 尤其是第

一性原理模拟数据. 一方面, 在 450 keV以上的中

高能区缺乏直接测量的截面实验数据, 而在对应于

太阳风速度范围的 100 keV以下中低能区则缺少

理论计算, 经典理论方法在此能区甚至失效. 另一

方面, 第一性原理模拟数据的缺失极大限制了对复

杂碰撞体系中电荷转移过程的全面认识. 因此, 在

宽能量范围内对 He+离子与 H2O分子碰撞的 SCT

截面开展具有较高精度的理论计算十分必要. 本工

作基于 TDDFT-MD模型 , 对 1.33—1800 keV能

量范围内 He+离子与 H2O分子碰撞的 SCT过程

进行了第一性原理计算, 所得截面可为相关领域研

究提供可靠数据支持. 计算结果与已有的实验和理

论数据对比验证表明, 本研究所采用的理论方法在

处理非裸核离子和复杂分子碰撞的电荷转移过程

方面具有较好的准确性和适用性.

 2   理论和数值方法

本工作采用TDDFT-MD处理He+离子与H2O

分子的碰撞过程, 该方法已成功应用于处理裸核或

非裸核离子与原子分子碰撞的电荷转移过程, 详细

介绍可见文献 [20, 22–24]. 实际处理时, 通过求解

含时 Kohn-Sham方程获得电子轨道波函数 ,  用

Ehrenfest动力学描述原子核运动: 
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∂φj(r, σ, t)

∂t
= [T + VH [ρ] (r, t) + Vxc [ρ] (r, t)

+vn (r, {R (t)})]φj (r, σ, t) ,
 

MI
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dt2
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|RI (t)−RJ (t)|

]
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I

ρ

其中,    是第   个电子的 Kohn-Sham波函

数;    为电子的动能算符;    ,    以及   分别为

含时 Hartree势、交换关联势以及电子-离子相互

作用势;   代表离子总数;   ,   以及  分别

是第  个离子的质量、坐标以及携带的电荷. 总密

度  是全部单电子轨道密度的和: 

ρ(r, t) =
∑
σ=↑↓

N∑
j=1

|φj(r, σ, t)|2,

N其中,    是电子总数. 由此可知, TDDFT-MD中

原子核受力不仅和原子核之间的库仑力有关, 还和

电子总密度在全空间的分布有关.

P1,0

E b

为准确分析电荷转移动力学并更准确地提取

电子俘获概率, 对非裸核离子碰撞采用反转碰撞框

架开展计算 [20]. 在该框架中, He+离子作为静止的

靶, 而把 H2O分子作为沿某一方向入射的炮弹粒

子. He+离子的单电子俘获概率  与离子入射能

量  、碰撞参数  以及 H2O分子的空间取向有关,

本工作用粒子数投影方法 (particle number pro-

jection, PNP)对其进行提取, 具体可见文献 [20].

PNP方法将三维全空间分割成入射离子和靶体系

两个子空间, 能给出粒子数算符在子空间投影的期

望值, 已成功用于处理平均场模型中入射粒子和靶

体系之间的电子 (或原子核)转移、角动量转移等

问题.

P1,0 b将 H2O分子某取向下的   对碰撞参数   在

σ1,0

一定范围内进行积分, 可得到该取向下 He+离子

的 SCT截面  , 即: 

σ1,0 = 2π
∫ bmax

bmin

bP1,0db.

最后, 将 H2O分子不同取向下的截面进行算术平

均, 从而得到某入射能量下 He+离子与 H2O分子

碰撞的 SCT截面.

xoy

xoy

实验中, H2O分子一般具有各种不同的随机

空间取向, 因此 He+离子可能从各个不同的角度

与 H2O发生碰撞. 为准确考虑 H2O的空间取向效

应, 原则上需要采用蒙特卡罗模拟方法尽可能模拟

不同的分子取向, 最后再对不同分子取向的电荷转

移截面取平均. 实际理论处理时, 不可能进行无限

多次的碰撞模拟, 因此本工作在考虑 H2O分子对

称性的基础上, 总共选取 3个具有代表性的分子取

向, 如图 1所示. 图 1(a)中分子在   为平面, 入

射速度平行于分子对称轴. 相对于图 1(a), 图 1(b)

中的分子绕对称轴旋转了 90°, 而图 1(c)将分子的

对称轴在  平面内旋转了 90°. 本工作最后与实

验对比的截面数据, 是对上述 3个方向下计算结果

的算术平均.

e−iu·r

u

r

x

b y

本工作使用 OCTOPUS程序 [25] 完成. 在反转

碰撞框架下, He+离子被固定放置在 (0, –5 a.u., 0)

坐标处, 经过结构优化的 H2O分子其质心的初始

位置设为 (–20 a.u., –5 a.u.+b, 0). 在此碰撞框架

中, 对水分子的电子轨道波函数添加了相位因子

 , 以保证其直线近似下的伽利略变换不变

性 [26], 其中  是入射离子和靶分子之间的初始相对

运动速度,   是轨道波函数中的电子坐标. 初始时

刻, H2O分子以某一入射速度朝   轴正方向运动,

碰撞参数  则沿着   轴正方向增大 ,  范围为 0—

9 a.u. 含时 Kohn-Sham方程和原子核坐标的演化

分别采用 Approximated  enforced  time-reversal

 










H2Ov

(a)









H2Ov

(b)









H2Ov

(c)

Vτ图 1    反转碰撞框架下 He+离子与 H2O分子碰撞示意图, 其中 (a)—(c)代表 3种不同分子取向,   为离子俘获电子的空间

VτFig. 1. Schematic of He+-H2O collisions with (a)–(c) three different molecular orientations in the inverse collision framework.    is

the electron capture region of He+ ion.
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sin2

Vτ

symmetry和 Velocity Verlet算法 [27], 使用模守恒

赝势描述芯电子波函数 [28] 以及局域密度近似描述

电子之间的相互作用 [29]. 计算空间大小为 80 a.u.×

50 a.u.×50 a.u., 格点尺寸为 0.27 a.u. 为防止电子

波函数在计算空间边界发生反射, 在边界处采用

 形式的吸收势, 厚度为 5 a.u. 以 He+离子坐标

为球心考虑一球形空间作为离子俘获电子的空间

 , 其半径设置为 10 a.u., 称之为俘获半径. 动力

学模拟总时长为 40 fs. 当碰撞总能量在 100 keV

以下时,  演化步长为 6.04×10–3 fs, 100 keV以上

时, 演化步长为 2.42×10–3 fs. 上述关键参数均已经

过收敛性测试, 以保证计算结果可靠. 本文统一使

用原子单位制, 以 a.u.表示.

 3   结果与讨论

图 2(a)为计算得到的 1.33—1800 keV能量范

围内 He+离子与 H2O分子碰撞的 SCT截面 (黑色

数据点).  在此宽能量范围内整体上看 ,  本工作

SCT截面计算结果与已有的实验测量值以及理论

计算值较为符合. 在 1.33—16 keV范围内 , SCT

截面对离子入射能量的依赖性较弱, 基本不随碰撞

能量发生变化, 截面值约为 6.0×10–16 cm2. 当离子

入射能量高于 16 keV后, SCT截面随能量升高而

下降. 离子入射能量高至 1800 keV时, SCT截面

下降了两个数量级. 这表明当碰撞能量过高时, 离

子与分子相互作用时间极短, 电子俘获概率降低,

从而造成电荷转移截面下降. 此时, 相比电子俘获,

电子电离机制将占据主导地位. 此现象也存在于 H+

与 N2, H2O分子碰撞中 [21,22].

在小于 10 keV的低能区 ,  截面计算结果与

Greenwood等 [9] 的高精度测量值符合 .  在大于

400 keV的高能区, 当前没有直接测量的截面值,

只有基于布拉格加和规则得到的“间接”截面值. 本

工作在此能区的计算结果与之吻合, 也与Murakami

等 [16] 基于单粒子模型的基生成方法得到的计算结

果十分接近. 在 16—200 keV能量范围内, 本工作

未能重现 Rudd等 [11] 的直接测量截面值的变化趋

势, 没能复原在 25 keV附近的峰值结构, 与实验

值相差 10%—40%. 注意到 Rudd等 [11] 10 keV以

下的实验值与 Greenwood等 [9] 的高精度测量值在

大小以及变化趋势上也存在明显差别, 并且 Green-

wood等 [9] 在实验中排除了亚稳态 He+离子对 SCT

截面的影响. 因此, 1985年 Rudd等 [11] 的截面测

量实验所用束流可能纯度不够高, 混有一定比例的

亚稳态 He+离子. 亚稳态离子的存在可能导致电荷

转移截面测量受到一定程度的影响, 并改变电荷转

移截面对碰撞能量的依赖关系 [30].

开展 TDDFT-MD模拟时选取了不同的分子

取向, 因此本研究可考察 H2O分子不同取向对 He+

离子碰撞 SCT截面的影响 .  如图 2(b)所示 ,  随

着离子入射能量升高, 不同方向下 SCT截面的大
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图 2    (a) He+离子与 H2O分子碰撞的单电荷转移截面以及 (b)不同分子取向对截面的贡献　(a) Rudd等 [12] 以及 Sataka等 [13] 数

据是基于布拉格加和规则得到的截面, Garcia等 [15] 数据分别是 He+离子单电子俘获下产生的 H2O+截面以及所有碎片离子截面

之和; (b) 方向 1, 2, 3分别对应图 1(a)—(c)三个分子取向

Fig. 2. (a) SCT cross sections of He+-H2O collisions; (b) SCT cross sections under different molecular orientations. In panel (a), the

data of Rudd et al.[12] and Sataka et al.[13] are deduced by the Bragg additivity rule, while the data of Garcia et al.[15] are the cross

sections of H2O+ fragments or all ionic fragments produced by the single capture of He+ collisions. Directions 1–3 in panel (b) cor-

respond to the molecular orientations in Fig. 1(a)–(c).
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小关系产生了明显变化, 可见H2O分子取向对 SCT

截面确有显著影响. 离子入射能量较高时, 不同方

向下的 SCT截面相差较小, 而当能量较低 (小于

10 keV)时, 各分子取向下 SCT截面差别较大. 比

如 1.33 keV时, 不同方向对截面的贡献大小相差

可达 1.8倍. 从离子-分子有效作用时间角度看, 碰

撞能量较高时, 入射离子和靶的相互作用时间相对

更短, 这一定程度上使分子的取向信息变得“模

糊”, 因此能量高时不同分子取向的截面差别相对

较小. 而当能量较低, 离子-分子作用时间相对较

长, 分子取向效应得以凸显. 整体上看, 方向 1(见

图 1(a))对截面的贡献基本保持最大. 碰撞能量在

400 keV附近是一个明显的分界线: 400 keV以下,

方向 2(见图 1(b))对截面贡献最小; 而 400 keV以

上时, 方向 3 (见图 1(c))对截面的贡献最小. 这样

的结果可能和 He+离子穿过更稠密的电子云有关.

相比之下, 方向 1中的入射离子不仅掠过 O原子

的电子云, 还在 b = 1 a.u.左右和 H原子发生单中

心散射, 因此截面值相对较大. 反之, 方向 2中 He+

离子仅掠过 O原子, 而方向 3中的 He+离子和两

个 H原子发生了双中心作用. 随着碰撞能量增大,

这种双中心散射效应对入射离子轨迹的修饰作用

越发明显, 导致 He+离子和 H2O分子相互作用时

间变短, 从而使方向 3的截面值减小. 不同碰撞能

量下 3个分子取向对应的 SCT截面数值以及相应

的平均值已列于表 1中.
  

表 1    He+离子与 H2O分子不同分子取向下的 SCT截

面以及平均值
Table 1.    SCT cross sections of He+-H2O collisions under

different molecular orientations and corresponding average

values.

He+离子
能量E/keV

σ1,0单电荷转移截面  /(10–16 cm2)

方向1 方向2 方向3 平均值

1.33 6.4895 4.0354 7.3813 5.9687

6 7.2039 4.9772 6.5549 6.2453

16 6.7987 5.7614 6.3374 6.2992

40 5.2655 4.5122 5.6925 5.1567

100 3.3082 2.3264 2.9646 2.8664

400 0.7949 0.6441 0.6932 0.71073

800 0.2321 0.1397 0.1057 0.15917

1800 0.0226 0.0178 0.0140 0.018133
 

2πbP1,0

为揭示 He+离子与 H2O分子碰撞的 SCT截

面更多细节信息, 我们以方向 1为例讨论俘获半

径、碰撞参数以及弛豫时间对 SCT概率 (  )

的影响, 其他分子取向和碰撞能量的结论也一致.

图 3(a)展示了不同俘获半径下 40 keV的 He+离子

以方向 1碰撞的 SCT概率随碰撞参数的变化规律.

可见俘获半径分别为 10, 15以及 20 a.u.时, SCT

概率变化曲线几乎保持一致. 仅在碰撞参数为 1 a.u.

附近 (见插图), SCT概率稍显差别, 大小相差约

2.5%. 3种俘获半径下 SCT截面的差别小于 1%,

说明本工作中可将俘获半径合理设置为 10 a.u. 具

体来看,  SCT概率曲线的峰值出现在碰撞参数

b = 2.33 a.u.处, 反映出碰撞时电荷转移过程倾向

于小碰撞参数、近核碰撞的特点. 在 b = 1 a.u.左

右的碰撞参数区间, 恰好对应 He+离子和 H原子

发生近乎正碰的范围, 因此 SCT概率的数值差异

相对较大. 总体上看, SCT主要发生在碰撞参数

b < 4 a.u.的区间. 当碰撞参数大于 6 a.u.时, 由于

He+离子和 H2O分子之间相互作用微弱, SCT变

得难以发生. 而当碰撞参数大于 8 a.u.时, SCT概

率接近于零, 表明当前所选取的碰撞参数范围, 即

0—9 a.u., 足以准确计算截面.

图 3(b)为 40 keV He+离子碰撞不同俘获半径

下 SCT概率的含时演化曲线, 这里选取图 3(a)中

峰值附近, 即碰撞参数 b = 2.33 a.u.的 SCT概率

做具体分析. 不同俘获半径下, SCT概率演化曲线

的趋势相似. 约 2 fs以后, 各概率均逐渐趋于收敛

稳定. 演化至约 40 fs时, 如图 3(b)中 Region A所

示, 各概率基本保持不变, 相差甚小. 这表明理论计

算中俘获半径 10 a.u.以及模拟总时长 40 fs选取

的合理性. 在演化时间小于 2 fs的区域, 如图 3(b)

中 Region B所示, SCT概率发生剧烈变化, 这是

因为发生了离子-分子碰撞电荷转移过程. 离子-分

子碰撞过程在亚飞秒的极短时间尺度内完成, 对应

于演化时间小于 1 fs区域中 SCT概率尖锐的峰, 俘

获半径越大, 电子越早被俘获, 该尖峰越先出现. 1 fs

后, 随着 H2O分子离开计算空间, SCT概率逐渐攀

升. 最终整个碰撞过程结束后, SCT概率趋于稳定.

Vτ

Vτ

Vτ

同时, 从图 3可知,   这一描述 He+离子俘获

半径的关键参数对电荷转移截面有两方面影响. 首

先,    对近核碰撞下的电子转移概率有较明显影

响, 但对积分截面影响不大. 其次, 不同  值仅在

入射离子与靶分子相距较近时影响电荷转移概率

曲线随时间的变化关系, 即 H2O分子逃出 He+离

子俘获范围所用时长不同, 但对最终电荷转移概率

的影响可忽略不计.
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He+离子与 H2O分子的碰撞涉及原子核运动、

电荷转移、分子电离和碰撞完成后电子密度的弛豫

过程, 以图 4展示的电子密度含时演化情况进一步

解析碰撞动力学. t = 0时刻, He+离子与 H2O分子

的电子密度均处于基态, 其中 H2O分子以一定速

度朝 He+离子运动. 在最初的 2 fs内, 可观察到碰

撞导致非常剧烈的电子激发. t = 0.61 fs时, H2O

分子距离 He+离子较近, 两者之间已经有一定程度

的相互作用, 并且 H2O分子左侧出现明显跟随的

电子密度. 随着碰撞过程继续, t = 1 fs时, 电子密

度被剧烈激发. 随着时间演化至 1.74 fs, H2O分子

几乎到达计算空间边缘, 即将离开. 被激发的 He+

离子随后独自停留在计算空间中弛豫演化. 当 t =

2.61 fs时, He+离子右侧仍有明显的电子密度分布,

这是 H2O分子离开后拖拽所致. 随着这部分电子

到达计算空间边缘并被吸收边界吸收后, 空间内的

电子密度分布逐渐不再出现显著变化. 最终, 电子

密度稳定地局域分布在激发后的 He+离子周围. 由

此完成 He+离子与 H2O分子碰撞的 SCT过程, 整

个过程大约持续 40 fs. 本研究利用 TDDFT-MD

方法模拟得到原子核和电子密度空间分布的实时

演化, 清晰地展现了非裸核离子与复杂分子碰撞过

程中的电子或电荷转移情况.

 4   结　论

本研究基于 TDDFT-MD, 在 1.33—1800 keV
的宽能量范围内, 成功计算了非裸核 He+离子与

H2O分子这一复杂碰撞体系的 SCT截面. 在计算

过程中, 细致考察了分子取向、入射离子俘获半

径、碰撞参数以及弛豫时间对 SCT概率或截面的

影响. 本研究的截面计算结果与已有的实验值以及

理论值较为符合, 并发现 400 keV左右不同分子取

向对 SCT截面的贡献存在明显的拐点 ,  即低于

400 keV时, 方向 2对截面贡献最小, 高于 400 keV

时, 方向 3对截面的贡献最小. 此外, 在小于 10 keV

的低能区以及大于 400 keV的高能区, 计算结果与

已有的截面值十分吻合. 在 16—200 keV能量范围

内, 本研究对截面有约 10%—40%的低估. 通过对

比分析实验数据, 发现该能区的偏差和早年实验测

量中离子束流可能混有一定比例的亚稳态离子有

关. 通过提取含时演化电子密度, 本研究还揭示了

He+离子与 H2O分子碰撞 SCT过程的动力学信息.

针对 He+离子与 H2O分子碰撞 SCT截面数

据严重缺乏的现状, 本工作提供了一批较为可靠的

截面数据, 对太阳风等离子体建模具有一定参考价
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图 3    He+离子不同俘获半径下 SCT概率随 (a)碰撞参数和 (b)模拟时间的变化

Fig. 3. SCT probabilities as a function of (a) impact parameter and (b) simulation time under different He+ capture radii.
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Fig. 4. Snapshots  of  the  electronic  density  distribution  in-

side the simulation box for He+-H2O collisions.
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值. 与此同时, 本工作表明 TDDFT-MD方法在处

理非裸核入射离子和复杂分子靶的电荷转移方面

具有较好的准确性和适用性, 这为其他复杂碰撞体

系的相关截面计算铺平了道路. 同时 , TDDFT-

MD模型用 Ehrenfest分子动力学将原子核运动处

理成点粒子, 还能一定程度上处理分子振动、转动

效应和温度效应. 为更全面理解离子–分子碰撞电

荷转移过程, 今后还可以继续深入探索散射离子的

激发态动力学、靶分子碎裂和电荷迁移等复杂过

程, 也可结合激光外场做碰撞调控相关研究. 最后,

希望在 16—200 keV能区有更多截面测量数据出

现, 以更好检验提升理论方法的可靠性.

 数据可用性声明

支撑本研究成果的数据集可在科学数据银行 https://

doi.org/10.57760/sciencedb.j00213.00193中访问获取.
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Abstract

The  charge  transfer  cross  sections  of  collisions  between  He  ions  in  the  solar  wind  and  H2O  molecule

constitute essential data required for the astrophysical plasma modeling. However, experimental measurements

of  single  charge  transfer  (SCT)  cross  sections  for  He+-H2O  collisions  at  low-to-intermediate  energies

(corresponding  to  the  velocity  range  of  the  solar  wind)  are  extremely  scarce,  and  first-priciple  theoretical

calculations  have  not  been  conducted.  In  this  study,  employing  the  time-dependent  density  functional  theory

nonadiabatically  coupled  with  the  molecular  dynamics,  the  SCT  cross  sections  are  calculated  for  He+-H2O

collisions over a broad energy range of 1.33–1800 keV. An inverse collision framework is used to investigate the

charge transfer dynamics and electron-ion coupling processes. It is found that the SCT cross section exhibits a

strong  dependence  on  the  molecular  orientation.  Furthermore,  there  are  significant  differences  in  the

contributions  of  different  molecular  orientations  to  the  cross  section  between  low-energy  and  high-energy

regions.  The  computed  cross  section  results  show  good  agreement  with  the  existing  data  obtained  from

experiments and classical theoretical models. This indicates that the present theoretical method and numerical

framework are not only applicable to handling the charge transfer processes in collisions between dressed ions

and  molecules  but  also  enable  the  quantitative  analysis  of  the  effect  of  molecular  orientation  on  the  cross

section.  This study lays a foundation for cross section calculations of  complex collision systems.  The datasets

presented in this paper are openly available at https://doi.org/10.57760/sciencedb.j00213.00193.
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