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应用全量子的分子轨道强耦合方法，研究了基态的 (& )（"*""+ " ,）与氢分子碰撞的非解离电荷转移过程，计算

了不同方位角（"-.，’-.，$/.），能量分别为 !##，-##，!### 和 -### 0123 时的单电子俘获的振动分辨的态选择截面及相

应的微分截面 4分子轨道强耦合计算中采用了自旋耦合价带理论计算的三原子分子势能面和径向耦合矩阵元 4对
氢分子的自身转动，采用无限阶的冲量近似方法；对体系的电子运动同 5" 或 5)

" 的振动之间的耦合，采用了振动

冲量近似 4结果发现，对不同的入射能量，振动态选择截面随振动量子数的分布发生了一定的改变；不同入射能量

和不同方位角的振动态分辨的微分截面具有类似的结构，在极小的散射角附近出现一个最大值平台，然后散射截

面随着散射角的增大而减小，并出现大量的震荡结构，其中第一个震荡结构对应的散射角位置随入射能量 !+ 以

! 6 !2"
+ 的标度规律变化；微分截面的结构和大小对 5" 方位角!的变化敏感，这种性质为 5" 取向的诊断提供了一种

可能的途径 4
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! 9 引 言

重粒子碰撞过程是指原子、离子、分子之间发生

的各种相互作用过程，如碰撞激发、电离、电荷转移、

解离等等 4在实验室等离子体和天体物理的某些环

境中，由于电子的能量或密度比较低，重粒子碰撞过

程的反应速率可能会远大于电子碰撞过程，此时重

粒子碰撞将在物质的能量转移、离子状态演化等方

面起决定性的作用 4如在托克马克中，质子与氢分子

或碳氢化合物的电荷转移过程对偏滤器区域等离子

体的反常冷却起着至关重要的作用［!，"］，它也是中性

束注入加热和利用光谱方法诊断等离子体裸核杂质

的物理基础，同时它也是未来聚变中产生的高能粒

子输运和加热的主要机理 4在天文环境中，它是宇宙

线光 电 离 产 生 的 多 电 荷 态 离 子 的 最 重 要 复 合 机

理［&］4 最 近 的 极 端 紫 外 和 : 射 线 卫 星 ;<=>0?0
@A=>BCDEA0= ;<+AE>0>（;@;）和 FGBHI>B :J>BK (L*0>CB=E>K

（F:(）的观测发现，从 很 多 慧 星 如 5BA0JME++［’］和

5KBN3=BN0［-］及行星大气中发射极端紫外和 : 射线 4
实验观测和理论研究表明，这些极端紫外和 : 射线

来源于高电荷态的太阳风粒子（如 (O) ，FO) ，80O) ，

PDO ) ）与慧星中性粒子（包括 5"(，F(，F(" 和它们的

解离产物 5，5"，(，(5，F）的碰撞电荷转移过程产生

的［’］4类似地木星极光是由于多电荷的 (O) 和 PO) 离

子（可能包含 8BO) ，FO) 和 PDO ) 等离子）与木星大气

层中 5" 分子、50 和 5 原子发生碰撞电荷转移产生

的，而地球极光中也有一部分是由于太阳风粒子与

极地大气碰撞的电荷转移产生的 4所有这些过程的

细致理论模拟都需要精确的重粒子碰撞截面或速率

系数 4然而目前的实验或理论数据是远远不够的，特

别是态到态的碰撞参数几乎还是一个空白 4
在不同能区，各种反应在重离子碰撞过程中的

地位不同，其中单电子俘获过程在中低能区特别重

要［7—$］4在过去的工作中［/—!!］，用全量子的分子轨道

强 耦 合（ O3BH=3?J?0QGBHDQBA ?EA0Q3AB>JE>LD=BA QAE*0J
QE3+ADHR，S(FF）方法研究了 (&)（"*""+ ",）基态和氢
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分子碰撞的非解离电荷转移过程，结合无穷阶冲量

近似（!"#$）方法，计算了 %&’ ()*+—’% ,()*+的能区

的振 动 态 分 辨 的 单 电 荷 转 移 截 面［-，’%］以 及 %&’—

’% ()*+的 能 区 的 振 动 分 辨 的 单 电 荷 转 移 微 分 截

面［’’］.分子轨道强耦合计算采用了自旋耦合价带理

论计算的 /0 不同方位角!（012，312，4-2）的三原子

分子势能面和径向耦合矩阵元［-，’%］，其中!定义为

入射离子 "56 相对于氢分子靶质心的坐标 ! 同两个

氢原子连线 " 的夹角，对每个方位角，势能面和径向

耦合矩阵元的范围为 ! 7（5—’5）#% 和 " 7 ’&0#%，

’&3#%，’&8#% 和 0&%#%，其中 " 7 ’&3#% 为基态 /0 的

振动平衡位置［-，’%］.在这些 9":: 计算中，由于计算

能力的限制，减少了研究中包含的/6
0（ $）的振动束

缚态的数目［-，’%］，或者限制了所研究的电荷转移过

程的能区［’’］.此外，在振动分辨的微分截面的计算

过程 中 发 现，当 入 射 离 子 的 能 量 比 较 高（ %& ;
1% ()*+）时，由于所使用的势能面和径向耦合矩阵

元随 " 的变化不够光滑，计算结果出现反常行为 .而
当入射能量超过 1% ()*+ 时，碰撞反应的时间尺度远

小于 /6
0 的振动周期，电子运动和 /6

0 的振动之间

的耦 合 很 弱，在 无 穷 阶 冲 量 近 似 基 础 上，采 取

<=>?@,A:B?CB? 型的近似，即忽略电子运动和 /6
0 的

振 动 之 间 的 耦 合，我 们 称 之 为 振 动 冲 量 近 似

（DEF=>GEB?>H I+CC(? >JJ=BKEL>GEB?，)#$）. 利用该方法，

研究了较高能区的基态 "56（0I00J 0M）与氢分子碰

撞的非解离电荷转移过程，据我们所知，该能区还没

有其他理论和实验的结果 .在本文的计算中，同样采

用了自旋耦合价带理论计算的 /0 不同方位角!
（012，312，4-2）的三原子分子势能面和径向耦合矩阵

元，具体数据见文献［-，’%］，9":: 方法也有详细描

述，这里只进行简单的概述 .

0 & 理论方法

研究的反应过程为

"56（0I00J 0M’）6 /0（’I0N ’"6
( ）

! "06（0I00J5I ’，5 M’）6 /6
0（’IN 0"6

( ）， （’）

在分子轨道强耦合的计算中［-，’%，’0—’1］，首先把入射

离子与靶作为一个准分子来处理，具体采用波恩A欧
本海默近似计算不同空间位置的分子势能面和不同

通道间的电子径向和转动耦合矩阵元；然后根据散

射矩阵理论求解一组耦合的微分方程组，得到各种

相关的反应通道跃迁概率 . 下面以离子与双原子分

子的碰撞过程为例，进行简单的介绍 .碰撞系统的总

哈密顿量可以写为

)（!，"，#* ）7 O ’
0$!

!

0
! O ’

0$"

!

0
"

6 )#+（#* P !，"）， （0）

其中，! 为入射离子相对于靶质心的坐标，" 为电子

相对于系统质心的坐标，#* 为靶中双原子分子的距

离，$! 为入射离子的约化质量，$" 为电子的约化质

量，)#+（#* P !，"）是绝热哈密顿量，能够写为

)#+（#* P !，"）%&（#* P !，"）

7’&（!，"，(）%&（#* P !，"）， （5）

这里%&（#* P !，"）为绝热波函数，’&（!，"，(）为绝热

能量，&对应不同的电子态，(为入射离子和靶质心

的连线与靶双原子连线方向的夹角 .
采用 微 扰 的 稳 态 近 似（ GQ( J(=G+=F(C I>GEB?>=RA

IG>G(（M##）>JJ=BKEL>GEB?）［-，’%，’3，’1］，将系统总的波函

数向绝热电子波函数和双原子分子或离子的振动波

函数展开，可以得到

)（!，"，#* ）

7"
&，$

,&$（!）%"（#* P !，"）*&$（ "），
（3）

这里 ,&$ 为电子散射振幅，*&$（ "）定义为振动态波函

数 .由于实验中一般初态是在振动基态，所以只考虑

振动初态是基态的跃迁过程 . 采用无限阶冲量近似

（E?SE?EG(AB=C(= I+CC(? >JJ=BKEL>GEB?）［-，’%］，在固定的多

个角度(分别计算反应截面，然后对角度积分，得

到平均的截面 . 该近似的核心是认为靶的转动相对

于入射离子的运动、靶的振动是一个慢过程，因此只

有在入射离子能量大于 %&’ ()*+ 的情况下才适用，

否则必须考虑靶转动引起的耦合问题 .最后，散射过

{
程的强耦合方程可以写为

!

0
!6 0$ [! % O’+

&$（!，( ] }） ,&$（!，(）

7 0$!"
&T#&
"
$T# $
!+
&$，&T $T,&T $T（!，(）， （1）

其中振动分辨的非绝热耦合矩阵元为

!+
&$，&T $T（!，(）

7〈*&$（ "） !+
&，&T（!，"，(）*&T ，$T（ "）〉， （8）

非绝热的振动势能为

’+
&$（!，(）7’+

&（!，"- ，(）6!’& 6’&$ . （U）

其中’&$ 表示未受扰动的双原子分子的振动激发能；

’+
&（!，"，(）和 !+

&，&T（!，"，(）分别是非绝热电子态

能量和振动分辨的非绝热势能矩阵元，它们是在绝

热电子态能量和势能矩阵元的基础上，通过一个酉
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变换［!"，!#］得到；!!" 是根据分子解离能的实验测量

值对理论计算的修正 $当入射离子能量比较高时，碰

撞反应的时间尺度远小于 %&
’ 的振动周期，电子运

动和 %&
’ 的振动之间的耦合很弱，（#）式可以简化为

!"
"#，"(#(（#，$）

) !"
"，"(（#，$，$）〈%"#（ $）%"(#(（ $）〉， （*）

称之 为 +,-$ 在 本 文 的 计 算 中，〈%"% %"( %( 〉 ’ 为

./01234561761 因子 $ 如果完全忽略 %&
’ 振动对碰撞

过程的影响，振动分辨的态选择截面可以通过电子

态选择截面乘以 ./01234561761 因子得到，这种近似

被称为电子态质心近似（8-5-）：

&5-
"%，"( %( )&8-

"，"( 〈%"% %"( %( 〉 ’ $ （9）

将电子振幅 &"% 做分波展开：

&"%（#）) !
’(

)’("%（#）

# %"%（ $）:’(（#; ）， （!<）

其中 :’(是球谐函数，将（!<）式带入（=）式，得到关于

[
振幅的径向耦合方程：

7’

7#’ > ’（ ’ & !）

’’# ]’ )’("%

> ’’!
"，"(

!"
"%，"( %(（#）)’("( %( & ’’*)’("% ) <，（!!）

其满足的边界条件：

?@A
#"B

)’("%（#）"
!
+"( %# (

｛("%，"( %( ,’（+"%#）

& !’
"%，"( %()’（+"( %(#）｝，

+"% ) ’’［* >!"%"%（B# ）］， （!’）

其中 ,’ 和)’ 分别为规则和不规则的 CDEED?4F@20GG@ 函

数，+"% 为系统的约化动量，!’ 为实对称 ! 矩阵，"
矩阵可以表示为

"’ ) # & @!’

# > @!’ ， （!"）

从初通道 - 到末通道 , 的截面表达式为

&-" , ) "+’
-
!

’
（’ ’ & !） "’ ’

-，, ， （!H）

相应的微分截面的表达式为

7&（$）
7* ) !

H+’［!
’
（’ ’ & !）" ’

-，,.’（26E$）］’，（!=）

其中 "’ 为第 ’ 个分波对应的 " 矩阵，$为散射角 $

" I 计算结果和讨论

我们计算了基态 J"&（’E’’K ’L/ ）与氢分子系统

在入射能量分别为 !<<，=<<，!<<<，=<<< D+MN 的氢分

子离子振动分辨的非解离单电荷转移截面及相应的

微分截面 $在我们的计算中，初通道只考虑了氢分子

的振动基态（ % ) <），并且为了降低计算量，末通道

中 %&
’（ %）的振动束缚态的振动量子数最大取为 %$

!! $忽略了氢分子自身的转动，对氢分子取不同的方

位角+) ’=O，+) H=O和+) *9O进行了计算 $

!"#" 振动态分辨的非解离电荷转移截面

在 PJ,- 和 +,- 的基础上，利用自旋耦合价带

理论计算的分子势能面和径向耦合矩阵元［9，!<］求解

（=）式，通过（!H）式可以计算氢分子离子振动分辨的

非解离单电荷转移截面 $作为比较，对不同电子态的

末通道，分别对其所有的氢分子离子振动分辨的态

选择截面求和，得到不同电子态的截面，然后通过

（9）式就可以得到 8-5- 的氢分子离子振动分辨的

非解离单电荷转移截面 $
图 ! 和图 ’ 分别给出了电子俘获到末通道 J’&

（’K"E "L/）& %&
’（ %(）和 J’&（’K"E !L/ ）& %&

’（ %(）的

氢分子离子振动分辨的非解离电荷转移截面，并同

对应的 8-5- 结果比较 $可以看出，两种方法计算的

振动态选择截面随振动量子数 %(的分布的规律不

同 $随着入射能量的增加，+,- 方法计算结果随振动

量子数 %(的分布发生了改变 $ 在较低的入射能量，

比如 !<< D+MN，对 %’ 的不同方位角，无论三重态还

是单重态的末通道，都是 %( ) ! 的振动态截面最大；

而随着入射能量增加，%( ) ’ 的振动态截面在所有

振动态截面总和中的比重在逐渐增加，当入射能量

为 =<<< D+MN 时，除了+) ’=O的三重态的振动态选择

截面之外，都是 %( ) ’ 的振动态截面最大 $这是因为

%&
’ 的振动对电荷转移过程产生影响，使得不同量

子数的振动让电子态势能面发生不同程度的移动，

导致不同振动态的末通道同初通道势能面之间可避

免交叉的位置发生了不同的改变 $ 而在 8-5- 计算

中，完全忽略了 %&
’ 振动对碰撞过程的影响，振动态

选择 截 面 随 振 动 量 子 数 % 的 分 布 是 固 定 的，即

./0134561761 因子的分布，总是 %( ) ’ 的态选择截面

最大，并且振动态选择截面随振动量子数 % 的增加

减小缓慢，因此分布在更多的振动态上 $ 因此，%&
’

振动对电荷转移过程产生了重要影响，在振动态选

择截面的计算中要充分考虑 $
对于 +,- 的计算结果，可以发现：随着入射能

量的增加，单重态的振动态选择截面减小趋势明显，

而三重态的振动态选择截面减小缓慢；对于相同的

9H9’ 期 吴 勇等：J" & 与 %’ 碰撞中非解离电荷转移过程的全量子计算



图 ! "# $（%&%%’ %(）$ )%（!&% * !! $
! ，" + ,）系统单电子俘获到 "% $（%’#& #(# ）$ )$

%（!& * %! $
! ，

"-）的氢分子离子振动分辨的非解离电荷转移截面随氢分子离子振动量子数的变化 入射能量分

别为（.）!,, /012，（3）4,, /012，（5）!,,, /012 和（6）4,,, /012；空心圆圈表示 7898 近似的计算结果，

实心圆圈表示 0:8 近似的计算结果，其中实线，点划线和点线分别表示氢分子方位角为"+ %4;，

"+ <4;和"+ =>;

图 % "# $（%&%%’ %(）$ )%（!&% * !! $
! ，" + ,）系统单电子俘获到 "% $（%’#& !(# ）$ )$

%（!& * %! $
! ，

"-）的氢分子离子振动分辨的非解离电荷转移截面随氢分子离子振动量子数的变化 入射能量分

别为（.）!,, /012，（3）4,, /012，（5）!,,, /012 和（6）4,,, /012；空心圆圈表示 7898 近似的计算结果，

实心圆圈表示 0:8 近似的计算结果，其中实线，点划线和点线分别表示氢分子方位角为"+ %4;，

"+ <4;和"+ =>;
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入射能量和 !" 方位角的散射，三重态的振动态选

择截面要远大于相应的单重态的振动态选择截面

（入射能量为 #$$ %&’(，!" 的方位角为! ) "*+时最

为接近，约为 , 倍），这种差别是由于三重态与单重

态的末通道同初通道在可避免交叉点附近的相互作

用的强弱不同所决定；而对于相同入射能量和不同

!" 方位角的散射，无论三重态还是单重态，振动态

选择截面随振动量子数的分布都存在差异，这是由

于 !" 方位角不同时，-./ 同 !" 之间的极化作用不

同，这种差异在微分截面的计算中会有更明显的反

映 0此外，从图 # 和图 " 的 &12 振动态选择截面曲线

可以看 出，除 个 别 曲 线 外，其 他 曲 线 的 最 低 点 值

（ ! ) ##的振动态选择截面）都不到其峰点值的 ,3，

而当 !456从 7 增加到 ## 时，总的三重态选择截面的

增加 约 #$8 . 量 级，单 重 态 选 择 截 面 的 增 加 不 到

#$8 , 0这表明 ! 9 ## 的 !/
"（ !）的振动态截面已经很

小（电子基态的 !/
"（ !）共有 "$ 个振动束缚态，! )

$—#7），本文中由于计算量的原因截取 !!## 是一

种合理的近似，文献［7］中取 !!7 也是合理的 0

!"#" 振动态分辨的非解离电荷转移微分截面

在 :-12 和 &12 的基础上，利用自旋耦合价带

理论计算的分子势能面和径向耦合矩阵元［7，#$］求解

（*）式，通过（#*）式可以计算氢分子离子振动态分辨

的非解离电荷转移的微分截面 0
图 . 显示了 !" 方位角为 ,*+，入射能量分别为

#$$，*$$，#$$$ 和 *$$$ %&’(，单电子俘获到 -"/（";.<
.="）和 -"/（";.< #="）的振动分辨的微分截面，三重

和单重电子态微分截面分别由其包含的振动态微分

截面对振动量子数求和而得到 0可以看出，对不同能

量，三重和单重态微分截面具有类似的结构：在极小

的散射角附近出现一个最大值平台，然后随着散射

角的增大而减小，并出现大量的震荡结构，其中第一

个震荡结构对应的散射角位置随入射能量 #; 以

# 8 #’"
; 的标度规律变化 0这种类似的结构在对其他体

系的电荷转移过程研究中也被发现［#>，#?］0本文认为，

这些震荡结构的出现，是初末通道不同角动量的 $
分波间的相互作用的结果，是对分子自身结构的反

映；而第一个震荡结构对应的散射角的位置随入射

能量变化的规律，同与经典散射中角动量守衡的规

律是一致的 0在以前的 :-12 计算中［##］发现，当入射

能量比较高（#; 9 *$ %&’(）时，这种标度规律就不能

很好地保持了，主要原因是计算中使用的自旋耦合

价带理论计算的径向耦合矩阵元［7，#$］!%
"，"@（&，’，#）

不够光滑，从而导致了振动分辨的非绝热耦合矩阵

元光滑性不够（见（A）式）；而在本文的 &12 计算中，

对 !%
"，"@（&，’，#）的光滑性要求降低（见（?）式），从

而消除了这种反常行为，并极大地降低了计算量 0还
可以发现，随着入射能量的不断增加，小角度散射的

概率逐渐增大，这是由于快速碰撞的相互作用时间

比较短，能量和动量转移比较少，因此更多的入射离

子会在小角度被散射 0对于相同的入射能量，三重态

截面同单重态截面具有类似的结构，第一个震荡结

构对应的散射角位置很接近，但在大小上却存在很

大的差别，这是由于三重态和单重态势能面的可避

免交叉的位置很接近，而相互作用强弱却差别很大

所造成的［7，#$］0
图 , 显示了 !" 方位角为 ?7+时，入射能量分别

为 #$$，*$$，#$$$ 和 *$$$ %&’(，分别俘获到 -"/（";.<
.="）和 -"/（";.< #="）的电子态微分截面，三重和单

重态 截 面 分 别 由 其 包 含 的 振 动 态 微 分 截 面 对

!/
"（ !@）的振动量子数求和而得到 0氢分子方位角为

"*+时的电子态微分截面，在结构和大小上都与 ,*+
方位角的散射截面非常相似，这里不再给出 0对比图

, 和图 . 可以看出，在散射截面的结构上，?7+方位角

的三重态微分散射截面同 ,*+方位角的散射截面很

相似，而单重态微分散射截面之间却存在较大差异：

?7+散射截面的第一个震荡结构不太明显，靠近 $+角
的极大值平台显著降低 0在散射截面的大小上，对相

同的能量不同的氢分子方位角的散射，三重态的微

分散射截面随氢分子方位角的变化不大，而单重态

截面则有明显不同，特殊是在 ?7+方位角的散射，与

其他两者有着数量级的差异，即存在这样的规律：对

相同能量的散射，随着氢分子方位角的增大，三重态

微分截面与单重态微分截面的比值显著增大，这种

性质可以用来定性确定 !" 的方位角大小 0 这种由

于 !" 方位角不同而导致微分散射截面在结构和大

小上的差异，是由于从不同方向的散射导致系统结

构上存在的微小差别所产生的，在后面我们将通过

某个能量某个方位角的单一振动态的微分截面进行

分析 0
图 * 和图 A 分别给出了入射能量为 #$$ %&’(，

!" 方位角分别为 ,*+和 ?7+，!/
"（ !@）振动量子数分别

为 !@ ) $，#，"，. 的振动态微分截面 0 根据 .B# 节知

道，!@ ) $，#，"，. 的振动态选择截面较大，最能代表

单一振动态的微分截面的性质 0 从图中可以看出，

#*7" 期 吴 勇等：-. / 与 !" 碰撞中非解离电荷转移过程的全量子计算



图 ! "! #（$%$$& $’）# ($（)%$ * )!#
! ，" + ,）系统单电子俘获到 "$ #（$&!% !’#）# (#

$（)% * $!#
! ，"- +

,，))）和 "$ #（$&!% )’#）# (#
$（)% * $!#

! ，"- + ,，))）的电子态微分截面，这里三重态和单重态微分截

面分别由其 包 含 的 振 动 态 微 分 截 面 求 和 得 到 入 射 能 量 分 别 为（.）),, /012，（3）4,, /012，

（5）),,, /012和（6）4,,, /012，氢分子方位角为"+ 748，其中实线表示三重态微分截面，点划线表示单

重态微分截面

图 7 "! #（$%$$& $’）# ($（)%$ * )! #
! ，" + ,）系统单电子俘获到 "$ #（$&!% !’# ）# (#

$（)% * $! #
! ，

"- + ,，))）和 "$ #（$&! % )’#）# (#
$（)% * $! #

! ，"- + ,，))）的电子态微分截面，这里三重态和单重态

微分截面分别由其包含的振动态微分截面求和得到 入射能量分别为（.）),, /012，（3）4,, /012，

（5）),,, /012和（6）4,,, /012，氢分子方位角为"+ 9:8；其中实线表示三重态微分截面，点划线表示

单重态微分截面
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图 ! "# $（%&%%’ %(）$ )%（*&% + *! $
! ，" , -）系统单电子俘获到 "% $（%’#& #(#）$ )$

%（*& + %! $
! ，".

, -，*，%，#）和 "% $（%’#& *(#）$ )$
%（*& + %! $

! ，". , -，*，%，#）的 )$
% 的振动态选择微分截面 入射

能量为 *-- /012，氢分子方位角为", 3!4；其中实线表示三重态微分截面，点划线表示单重态微分

截面

图 5 "# $（%&%%’ %(）$ )%（*&% + *! $
! ，" , -）系统单电子俘获到 "% $（%’#& #(#）$ )$

%（*& + %! $
6 ，".

, -，*，%，#）和 "% $（%’#& *(#）$ )$
%（*& + %! $

! ，". , -，*，%，#）的 )$
% 的振动态选择微分截面 入射

能量为 *-- /012，氢分子方位角为", 784；其中实线表示三重态微分截面，点划线表示单重态微分

截面

)% 方位角分别为 3!4和 784时，三重态和单重态的单

一振动态的微分截面都与其相应的电子态微分截面

具有类似的结构：3!4方位角散射的三重态和单重态

的单一振动态及 784方位角的三重态的单一振动态，

#!8% 期 吴 勇等："# $ 与 )% 碰撞中非解离电荷转移过程的全量子计算



图 ! "# $（%&%%’ %(）$ )%（*&% + *!$
! ，" , -）系统单电子俘获到 "% $（%’#& #(#）$ )$

%（*& + %!$
! ，". ,

*）和 "% $（%’#& *(#）$ )$
%（*& + %!$

! ，". , *）的 !$ % 随分波 $ 的变化 入射能量为 *-- /0123氢分

子方位角及末通道的多重度为（4）", 567，三重态；（8）", 9:7，三重态；（;）", 567，单重态；（<）", 9:7，

单重态

在散射角很小时出现极大值平台，然后随着散射角

的增大而减小，并出现震荡结构；而 9:7方位角的单

重态的单一振动态，在散射角很小时的极大值平台

显著降低，第一个震荡结构变的不明显 3在微分散射

截面的大小上，同 567方位角的散射相比，9:7方位角

散射的某个振动态的三重态微分截面与单重态微分

截面的比值显著增大 3下面，对入射能量为*-- /012，

)% 方位角分别为" , 567和" , 9:7，振动量子数

". , *的微分截面，通过分析其对应的 ! 矩阵的 $ 分

波矩阵元的平方 !$ % 随分波 $ 的变化的规律，来

对以上的现象予以解释 3
图 ! 给 出 了 ! 矩 阵 的 $ 分 波 矩 阵 元 的 平 方

!$ % 随 $ 分波的变化，我们知道，经典散射中小角

度散射对应于大的碰撞参数，即对应于角动量大的

分波，在这里具有同样的定性对应关系：图 ! 中 $ ,
%--- 附近的 !$ % 的波包对应于图 6 和图 = 中 ". ,
* 的振动态微分截面在很小散射角附近的极大值平

台 3从图 ! 可以看出，方位角为 9:7的单重态微分截

面的 ! 矩阵在 $ , %--- 附近的 !" % 很小，这就是

导致图 = 中 ". , * 的微分截面在很小散射角附近的

极大值平台显著降低的原因，同样的理由也可以解

释图 5 中 9:7方位角的单重微分散射截面的结构同

图 9 "# $（%&%%’ %(）$ )%（*&% + *! $
! ，" , -）系统单电子俘获到

"% $（%’#& #(#）$ )$
%（*& + %! $

! ，". , *）的振动态微分截面，当包

含不同数目的分波矩阵元贡献时的比较 入射能量为*-- /012，

氢分子方位角为", 5673 其中实线表示包含所有分波贡献的微

分截面，点划线表示排除 *566! $!%*-- 范围内分波矩阵元贡献

的微分截面

其他方位角的微分截面结构差异 3而 ! 矩阵分波矩

阵元的不同，则是由于从不同方向入射时，入射离子

同靶分子之间的极化作用不同所造成的，这种极化

作用对低能离子同分子碰撞的电荷转移过程非常重

要 3对于不同角动量的分波矩阵元与不同散射角处

56: 物 理 学 报 6! 卷



的微分截面的定性对应关系，我们可以通过计算进

行检验 !
从图 " 中可以看出，对于氢分子方位角! #

$%&，!’ # ( 的三重态电荷转移过程，根据我们的定性

对应关系，! 矩阵在 ($%%! "!)(** 之间的矩阵元

平方 !" ) 的极大值波包对应与图 %（+）的三重微分

截面在极小散射角处的极大值平台，在利用（(%）式

计算微分散射截面时，如果排除这部分分波矩阵元

的贡献来计算微分截面，并把结果同图 %（+）的三重

微分截面进行比较，就可以检验这种对应关系，比较

见图 , !从图 , 可以看出，在排除 ($%%! "!)(** 范

围内分波矩阵元的贡献之后，三重微分截面在极小

散射角处的极大值平台显著降低，其结构与图 $（-）
及图 .（+）的 ,/&的单重态微分截面的结构非常相

似，这就验证了不同角动量的分波矩阵元与不同散

射角处的微分截面间存在这种定性对应关系 !

$ 0 结 论

本文利用全量子的分子轨道强耦合方法，研究

了基态的 123（)4))5 )6）与氢分子碰撞的非解离电

荷转移过程 !分别计算了不同的氢分子方位角（)%&，
$%&，,/&），入射能量分别为 (**，%**，(***，%*** 789:
的单电子俘获的振动分辨的态选择截面及相应的微

分截面 !结果发现，不同入射能量和不同氢分子方位

角的振动分辨的微分截面具有类似的结构，在极小

的散射角附近出现一个最大值平台，随着散射角的

增大而减小，并出现大量的震荡结构；随着能量 #5

的增加，第一个震荡结构对应的散射角位置以 # ; (9)
5

的标度规律减小；随着 <) 方位角的增加，同一能量

同一方位角散射的三重态微分截面与单重态微分截

面的比值增大，并且 ,/&方位角的微分截面的结构发

生了明显变化：极小散射角附近的极大值平台显著

降低，第一个震荡结构不太明显 !这种微分截面的结

构和相对大小随 <) 方位角的敏感变化的特性，可

以用来对 <) 的取向进行诊断；此外，随着入射能量

的增加，振动分辨的微分截面随振动量子数的分布

发生 改 变：入 射 能 量 从 (** 789: 逐 渐 增 加 到

%*** 789:的过程中，散射截面最大的振动态逐渐从

! # ( 态变为 ! # ) 态 ! 目前为止，还没有关于这个

过程的其他理论和实验结果，我们期待能有这方面

的高精度的实验测量，来对本文的工作进行检验 !

［(］ =->7? @ A (//% $%&’() *+, -&".)/"*0 10&).22.2 (+ 3/2(&+ #,4.

1"*2’*（B7C DEFG：6H7>:I 6F744）52/"
［)］ =->7? @ A，A-JE K，L->M = N )*** 1562()2 &7 1"*2’* ! $2.$
［2］ OJ7F>+7FM P，D-> Q，R-HM-F>E P (//. (+ -&".)/".2 (+ $2%0&8562()2：

10&9.2 *+, 10&).22.2，SPT 4UI5E4V:I (",，7W! ?-> RV4XE7YG Z [
（SPT，(//.）5($(

［$］ \V447 ] Q，R7>>7FH A，Z>MHX-:47F =，<-FW7> Q，Q-F4X-HH [ Z，

Q:II- Q =，67JF7 @，6U7 = 6，@VYG7JJ4 Q =，OYXIVJJ =，KF^I57F =，

L74J @ N (//. :)(.+). "!# )*%
［%］ AF-4>E5EH4GU 8 P，Q:II- Q = )**( $2%0&8562 ! ; ! $#% .)/
［.］ \V: ] \，<7 _，D-> =，L->M = N )**" $)%* 1562 ! :(+ ! $& 2)"（V>

]XV>747）［刘春雷、何 斌、颜 君、王建国 )**" 物理学报 $&

2)"］

［"］ BV>M D，<7 _，\V: ] \，D-> =，L->M = N )**% $)%* 1562 ! :(+ ! $#

2*"%（V> ]XV>747）［宁 烨、何 斌、刘春雷、颜 君、王建国

)**% 物理学报 $# 2*"%］

［,］ \V: ] \，<7 _，BV>M D，D-> =，L->M = N )**% $)%* 1562 ! :(+ ! $#

2)*.（V> ]XV>747）［刘春雷、何 斌、宁 烨、颜 君、王建国

)**% 物理学报 $# 2)*.］

［/］ L->M = N，OJ->YVH 6 ]，K:F>7F P @，]EE57F R \ )**$ 1562 ! <.! ! P

&% .)"*)
［(*］ OJ->YVH 6 ]，L->M = N，K:F>7F P @，]EE57F R \ )**$ 3*0*,*6

=(2)/22(&+ ’"! "2
［((］ \V: \，L: D，BV>M D，‘7>M O \，L->M = N )**, #/0 ! 1562 ! ; ! R

（V> 6F744）

［()］ AVI:F- Q，\->7 B [ (//* $,! ! $% ! -&" ! >8% ! "& "/
［(2］ ‘UM7HI-> _，]EE57F R \，[EFW Q =，R-HM-F>E P，N7FF-JJ =，@-VIE>WV

Q (//) 1562 ! <.! ! P #& 2,$.
［($］ L->M = N，OJ->YVH 6 ]，K:F>7F P @，]EE57F R \ )**2 1562 ! <.! ! P

&! ()"(*
［(%］ L->M = N，K:F>7F P @，]EE57F R \，OYX:HJa R @，@-GE?V Q =，

[FVJ4YX L，OJ->YVH 6 ]，‘UM7HI-> _ )**) ; ! 1562 ! _ ($ 2(2"
［(.］ <7VH K N，_:JH7F O Z，R-HM-F>E P (/,2 1562 ! <.! ! P "! )2.%
［("］ O:>E <，@-V O B，\V7+7FI->> < 6，_:7>G7F @ =，AVI:F- Q，6VYXH \

)**2 1562 ! <.! ! P &! ()"(*
［(,］ N-E @ O，R:JJ- ] Q，\->7 B [，OIVJX A P，OJ7++V>M4 @ [ (//)

1562 ! <.! ! P #$ .2,,

%%/) 期 吴 勇等：12 3 与 <) 碰撞中非解离电荷转移过程的全量子计算



!"#$%"&!&’()#$*(#+ (#+("+#%*,$- ,. /*01#%*,$#++2 1’-,+/’3
(1,-- -’(%*,$- .,1 $,$!3*--,(*#%*/’ ()#14’

%1#$-.’1 ,. 5" # 6*%) 7$
!

!" #$%&’） ()" ()%&’） !*%& +)*%,-"$’）.）

’）（!"#$%"&$%’ $( )$*+,&"&-$."/ 01’2-32，4.2&-&,&5 $( 6++/-57 01’2-32 ".7 )$*+,&"&-$."/ 8"&15*"&-32，95-:-.; ’///00，)1-."）

.）（ 4.2&-&,&5 $( 8$75%. 01’2-32，)1-.525 63"75*’ $( <3-5.352，!".=1$, 12////，)1-."）

（3454)647 ./ 8*95: .//1；946);47 <*%";59)=> 9454)647 ’1 ?=9)@ .//1）

?A;>9*5>
B:*9&4 >9*%;C49 7"4 >$ 5$@@);)$%; $C &9$"%7 ;>*>4 D2 E（.;..= .F）)$%; G)>: <$@45"@*9 :H79$&4% ); )%64;>)&*>47 ";)%& >:4

I"*%>"<,<45:*%)5*@ <$@45"@*9,$9A)>*@ 5@$;4,5$"=@)%&（8DBB）<4>:$7，*%7 4@45>9$%)5 *%7 6)A9*>)$%*@ ;>*>4,;4@45>)64 59$;;
;45>)$%; *@$%& G)>: >:4 5$994;=$%7)%& 7)CC494%>)*@ 59$;; ;45>)$%; *94 5*@5"@*>47 C$9 =9$J45>)@4 4%49&)4; $C ’//，K//，’/// *%7
K/// 4LM" *> >:4 $9)4%>*>)$% *%&@4; $C .KN，OKN *%7 0PNQ R:4 *7)*A*>)5 =$>4%>)*@; *%7 9*7)*@ 5$"=@)%& <*>9)S 4@4<4%>; ">)@)T47 )%
>:4 U8DBB 5*@5"@*>)$%; G494 $A>*)%47 G)>: >:4 ;=)%,5$"=@47 6*@4%54,A$%7 *==9$*5:Q R:4 )%C)%)>4 $9749 ;"774% *==9$S)<*>)$%

（VDW?）*%7 >:4 6)A9*>)$%*@ ;"774% *==9$S)<*>)$%（LW?）*94 ">)@)T47 >$ 74*@ G)>: >:4 9$>*>)$% $C X. *%7 >:4 5$"=@)%& A4>G44% >:4

4@45>9$% *%7 >:4 6)A9*>)$% $C X. Q V> ); C$"%7 >:*> >:4 7);>9)A">)$% $C 6)A9*>)$%*@@H 94;$@647 59$;; ;45>)$%; G)>: >:4 6)A9*>)$%*@

I"*%>"< %"<A49 >Y $C XE
.（ >Y）6*9)4; G)>: >:4 )%594<4%> $C >:4 =9$J45>)@4 4%49&H；*%7 >:4 4@45>9$%)5 *%7 6)A9*>)$%*@ ;>*>4,

;4@45>)64 7)CC494%>)*@ 59$;; ;45>)$%; ;:$G ;)<)@*9 A4:*6)$9;：>:494 ); * :)&:4;> =@*>C$9< G)>:)% * 649H ;<*@@ ;5*>>49)%& *%&@4，A4H$%7
G:)5: >:4 7)CC494%>)*@ 59$;; ;45>)$%; 74594*;4 *; >:4 ;5*>>49)%& *%&@4 )%594*;4; *%7 @$>; $C $;5)@@*>)%& ;>9"5>"94; *==4*9，G:494 >:4
;5*>>49)%& *%&@4 $C >:4 C)9;> ;>9"5>"94 74594*;4; *; ? Z ’M.

= G)>: >:4 )%594<4%> $C >:4 =9$J45>)@4 4%49&H ?=；*%7 >:4 ;>9"5>"94 *%7

*<=@)>"74 $C >:4 7)CC494%>)*@ 59$;; ;45>)$%; *94 ;4%;)>)64 >$ >:4 $9)4%>*>)$% $C <$@45"@4 X.，G:)5: =9$6)74; * =$;;)A)@)>H >$ )74%>)CH

>:4 $9)4%>*>)$%; $C <$@45"@4 X. AH >:4 6)A9*>)$%*@ ;>*>4,;4@45>)64 7)CC494%>)*@ ;5*>>49)%& =9$54;;4; Q

%&’()*+,：%$%,7);;$5)*>)64 4@45>9$% 5*=>"94，<$@45"@*9,$9A)>*@ 5@$;4,5$"=@)%& <4>:$7，)%C)%)>4,$9749 ;"774% *==9$S)<*>)$%，

6)A9*>)$%*@ ;"774% *==9$S)<*>)$%
-.//：K../X，2O//，/2[K\

!F9$J45> ;"==$9>47 AH >:4 \*>)$%*@ \*>"9*@ W5)4%54 ]$"%7*>)$% $C B:)%*（-9*%> \$;Q ’/[/O/’’，’/K1O/’0，’/K1O/./）*%7 >:4 \*>)$%*@ X)&: R45:%$@$&H

34;4*95: *%7 ^464@$=<4%> F$9&9*< C$9 V%>49>)*@ B$%C)%4<4%> ]";)$% $C B:)%*Q

[KP 物 理 学 报 K1 卷


