
 

大连化物所发现化学反应中新的量子干涉效应
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近日，中国科学院大连化学物理研究所研究员肖春雷、孙志刚、中科院院士张东辉和杨学明团队
在最简单化学反应氢原子加氢分子的同
位素（H+HD→H2

+D）反应中，发现了化学反应中新的量子干涉效应，有助于更深入地理解化学反应过程，丰富
对化学反应的认识。

在化学反应中，量子干涉现象是普遍存在的。但是，想要准确理解这些干涉产生的根源非常困难
，因为这些干涉的图样复杂，而且在实验上也难以精确分辨这些干涉图样的特征。

H+H2

及其同位素的反应，是所有化学反应中最简单的。该体系只涉及三个电子，因此比较容易精确计
算出这三个原子在不同构型时的相互作用力。在此基础上，通过求解相应的描述化学反应过程的
薛定谔方程，就能够实现分子反应动力学过程的计算机模拟，从而做到在微观层次上深入理解化
学反应过程。研究团队在2019年先期理论研究工作中发现，在特定散射角度上，H+HD反应生成
的产物H2的多少会随碰撞能而呈现特别有规律的振荡。

针对这个有规律的振荡现象，该团队开展了理论结合实验的详细研究。实验上，通过改进了的交
叉分子束装置，实现了在较高碰撞能处对后向散射（散射角度为180度）信号的精确测量。理论
上，进一步发展了量子反应散射理论，创造性地发展了利用拓扑学原理来分析化学反应发生途径
的方法。

拓扑学分析表明，这些后向散射的振荡实际上是由两条反应途径的干涉造成的。这两条反应途径
对于后向散射均有显著贡献，但它们各自的幅度随着碰撞能变化并无显著变化，呈现缓慢的变化
趋势。它们的相位随着碰撞能变化，一个呈线性增加，另外一个呈线性减小，因此，相互干涉的
结果就呈现了强烈的有规律的振荡现象。

进一步采用经典轨线理论分析表明，其中一条反应途径对应于通常所熟知的直接反应过程，如下
图G至I所示。而另外一条反应途径对应于一条类似于roaming机理的反应过程，如图A至F所示。
由于这两条反应途径，刚好以相反的方向围绕于H+HD反应势能面上的锥形交叉，所以它们的干
涉图样必须采用非绝热耦合的势能面来模拟计算才可以，这也体现了这个体系反应过程中的几何
相位效应。尤其有趣的是，在所研究的碰撞能范围，通过漫游机理而发生的反应只占全部反应性
的0.3%左右。而如此微弱的小部分反应性，能够清晰地被理论和实验所揭示出来。

该项研究一方面再次揭示了原子分子因碰撞而发生化学反应过程的量子性，另一方面，也揭示了
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化学反应的途径是复杂的。尽管如此，简单的体系也仍然存在科学家们认识不到的事实。

相关文章于北京时间5月15日发表在《科学》（Science
）上。该研究得到国家自然科学基金项目等的支持。
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笛卡尔坐标系下，H+HD→H2+D反应的示意图
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