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科学家发现电子角动量对化学反应的影响。

插画灵感来自论文中实验数据和理论计算的和谐统一。其中太阳对应化学反应产物的微分截面，
白色海鸥组成的图形对应实验数据中的处在微分截面前向的马蹄铁形结构，而山峦对应模拟计算
的反应势能曲面。插画作者：陈磊、梁琰

 

化学反应动力学是在原子、分子层次上，深入研究化学反应如何进行，以求得最终实现影响进而
控制化学反应速率和选择反应通道。现今科学技术的发展日新月异，分子反应动力学的研究手段
也在不断提高。
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目前，交叉分子束实验仪器是从微观层次上研究化学反应动力学的唯一实验装置。同时，想要获
得化学反应动力学微观过程的具体机制，基于量子力学原理的分子动力学数值模拟计算也必不可
少。

近日，中国科学院大连化学物理研究所杨学明院士、孙志刚研究员与中国科学技术大学王兴安教
授的合作研究取得新进展。研究团队利用高分辨率的交叉分子束离子成像装置，研究了氟原子（
F）+氢氘（HD）分子反应的微观动力学过程，发现可以利用该反应中特殊的分波共振现象，揭
示F原子的电子角动量对该反应散射动力学过程的影响。相关研究结果2月26日发表于《科学》。

据了解，在单次碰撞而发生化学反应的条件下，交叉分子束装置可以探测到具有振转态分辨的化
学反应产物。在构建高精度势能面的基础上，开展精确的量子分子反应动力学理论分析，则可以
详细推断出具有量子态分辨的化学反应微观动态过程。

孙志刚表示，实验装置的分辨率和理论计算的动力学过程分析能力，体现了科研人员获得化学反
应动力学过程细节的水平，也体现了当今科技发展的水平。

经过半个多世纪的发展，交叉分子束实验装置的分辨率获得了很大的提升。1986年诺贝尔化学奖
的获得者李远哲教授发展出典型的通用型交叉分子束实验装置。该装置具有产物振动态的分辨率
，实现了首次对F+氢气（H2）及其同位素反应的详细研究。上世纪90年代所发展的交叉分子束
离子成像装置，在具有产物振动态分辨率的条件下，将研究对象从三原子分子体系扩展到多原子
分子反应体系。而几乎同时发展的氢原子里德堡态标识的时间飞渡谱技术，将交叉分子束装置的
分辨率提高到产物的转动态。利用这样高分辨率的实验装置，和精确的量子动力学理论研究相结
合，F+H2及其同位素反应中的反应共振态的图像，得到了清晰的解释。

人类对于大自然奥秘探索的追求，是永无止境的。

近年来，杨学明和王兴安进一步发展了交叉分子束离子成像装置，使探测产物的分辨率提高到产
物的转动态。利用该实验装置，结合新发展的量子动力学理论分析方法，首次确定了化学反应中
量子几何相位效应的存在，相关研究结果2018年报道在《科学》上。

至此，化学反应动力学的研究，经历了从产物量子振动态分辨率到转动态分辨率的发展。
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而后，孙志刚和王兴安更希望在更微观层次上研究化学反应动力学过程，比如，探究电子角动量
甚至原子核自旋角动量如何影响化学反应动力学过程，他们认为这将是化学反应动力学研究的又
一个标志性的进展。

F+HD反应是一个非常特殊的反应，其具有明显的分波共振效应。研究人员猜想，针对该反应开
展高分辨率的反应动力学研究，或将发现电子角动量对化学反应的影响。

为此，研究团队利用该交叉分子束装置，结合孙志刚所发展的考虑电子角动量效应的量子动力学
理论模拟方法，详细研究了具有分波共振的F+HD反应的动力学过程。研究发现，可以利用特殊
的分波共振现象，来揭示F原子的电子角动量对反应过程的影响。其表现是，考虑F原子的电子角
动量效应之后，单一的分波共振可以变成具有四重精细结构的分波共振，其可以改变化学反应产
物的角度分布。这一改变只能通过高分辨率的交叉分子束成像装置才能够观测到。

电子转动角动量的能量，相对于分子振动的能量，抑或分子转动的能量，是十分微小的。首次探
测到电子角动量对于化学反应动力学过程的影响，是分子反应动力学领域研究的一个突破，进一
步提升了人类对自然界的认识能力。（来源：中国科学报卜叶 桂运安）

相关论文信息：https://doi.org/10.1126/science.abf4205
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