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[摘　要]　大型科学仪器设备的创新对科学研究的创新性发展的作用不言而喻.本文以化学动态

学研究中新实验方法和新理论方法的紧密结合和广泛运用为例,探讨理论发展如何与实验发展互

利共生、相互促进,推动化学动态学,尤其是反应共振态研究的发展;结合由国家自然科学基金委资

助的大连极紫外相干光源实验装置的创制,探讨理论发展如何对大型创新仪器设备的研制提供原

创性的思想和技术支撑.事实上,实验与理论计算紧密配合互动已成为学科发展新阶段的工作新

常态,而突破量子化学计算的基本矛盾,即计算量和精度难于兼顾的问题,开发兼顾高效率和高精

度的新一代量子化学软件是促进理论与实验完美结合的必须,也应是未来理论与计算化学自身发

展的核心攻坚任务.
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　　工欲善其事,必先利其器.大型科学仪器设备

的创新对科学研究的创新性发展的作用不言而喻.
高端科学仪器的创制能力是反映一个国家科学技术

水平的重要标志之一.欧美日等发达国家长期以来

始终把“发展一流的科学仪器、支撑一流的科研工

作”作为国家战略加以重点发展.近年来仪器及关

键技术创新也逐渐成为我国关注的科研热点,而且

«国家中长期科学和技术发展规划纲要(２００６—２０２０
年)»已明确将科学仪器创制列为优先发展的战略领

域.我国高端科学仪器的发展,特别是具有原创性

的高端仪器的发展必将为我国科研水平的进一步提

升注入新的动力.
化学学科高端科学仪器的发展离不开新理论的

支撑.例如,在化学动态学研究领域,正是理论与实

验的密切结合,极大地推动了化学反应共振态研究

的发展.化学反应动态学研究的一个根本任务,是
认识反应过渡态是如何控制化学反应的速率和产物

分布.因此直接观察反应过渡态,长期以来一直被

认为是化学科学研究中的一个“圣杯”.但是由于反

应过渡态寿命非常短(飞秒数量级,１飞秒等于１０—

１５秒),实验上直接观测这些短寿命化学反应过渡

态是极其困难的.而反应共振态是化学反应体系在

过渡态区域形成的具有一定寿命的准束缚态,它提

供了一个让实验直接观察化学反应在过渡态附近行

为的契机,因而其研究长期以来一直是反应动态学

研究的一个备受关注的重要课题.２００６年我们利

用自行研制的具有国际领先水平的里德堡氢原子飞

行时间谱高分辨交叉分子束装置,理论上通过高精

度势能面的构造和精确量子动力学计算,并通过实

验与理论的高度结合,在 F＋H２→HF＋H 反应中

观察到了由反应共振态所引起的 HF(v＝２)前向散

射现象[１].随后我们通过理论与实验的结合成功解

释了李远哲等人首先发现的 HF(v＝３)前向散射的

非反应共振动力学机制[２].我们还在实验的指导下

构造了更高精度的势能面,实现了理论与实验在光

谱精度对F＋HD→HF＋D 反应共振态的研究[３].

２０１０年通过理论预测,首次在 F＋HD→HF＋D
反应实验上观察到了化学反应分波共振态,即反

应共振态的转动结构[４].２０１３年,我们通过自主

研发窄线宽的 OPO激光,在高效制备振动态激发
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分子方面取得了重大进展,使在交叉分子束中研

究振动激发 H２/HD分子的反应散射动力学成为

可能.实验上利用该技术,理论上利用我们自己

提出的势能面多级构造法构造了 F＋H２ 体系目

前最为精确的势能面,通过理论与实验的进一步

结合,发现了该反应中只能通过 HD的振动激发

才能经历的两个全新的共振态[５].接着,我们又

结合理论与实验研究了 Cl＋HD(v＝１)→ DCl
＋ H 反应,首次在 F＋H２ 体系以外的反应中明

确发现了的共振态.该研究表明新发现的共振

态是由于化学键软化所引起,在化学反应中并非

稀有,可能具有相当的普遍性,为今后的化学反

应共振态研究指明了一个新的方向[６].可以看

到理论发展与实验发展互利共生、相互促进,使

我们对化学共振态的认识提高到一个新的水平.
另一方面,新理论方法的发展也推动了大型创

新仪器设备的研制发展,并为其提供原创性的思想

和技术支撑.近年来,多原子反应的态—态动态学

理论研究取得了极大的发展,不仅首次获到了一个

四原子反应 HD＋OH→H２O＋D的态—态微分截

面,取得了与实验高度吻合的结果[７],并成功地拓展

到更大的分子体系.由于更大分子体系反应的产物

中往往没有 H/D原子,无法使用基于里德堡氢原子

飞行时间谱的交叉分子束技术,因而促使我们创制

极紫外自由电子激光,以实现在对大多数分子、自由

基的高效电离和高灵敏探测,进而实现对化学反应

广泛研究.在国家自然科学基金委资助下,大连极

紫外相干光源实验装置已顺利发出目前世界上最强

的极紫外激光,不仅为多原子反应动态学的发展奠

定了基础,也为催化、燃烧、大气等领域的研究提供

了高灵敏的探测手段.
事实上,实验与理论计算紧密配合互动已成为

学科发展新阶段的工作新常态,而理论研究水平的

提升不仅取决于新理论方法的发展,同样取决于高

效计算软件的开发.当前,多核、众核、GPU 计算机

技术和高速网络交换系统为大规模平行计算提供了

硬件基础.近年来化学反应动态学理论研究的核

心:量子散射计算取得快速发展,高效大规模平行计

算软件的发展扮演了举足轻重的角色.分子反应体

系的势能面对化学动态学理论研究的精度具有决定

性意义,而势能面的精度取决于量子化学计算的精

度,因此高精度的量子化学计算对包括反应动态学

在内的理论化学研究具有至关重要的意义.突破量

子化学计算的基本矛盾,即计算量和精度难于兼顾

的问题,开发兼顾高效率和高精度、并可大规模并行

化的新一代量子化学软件是促进理论与实验完美结

合的必须,也应是未来理论与计算化学自身发展的

核心攻坚任务.
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Mutualismandcollaborativepromotionbetweendevelopmentsofexperimentandtheory

YangXueming ZhangDonghui
(StateKeyLaboratoryofMolecularReactionDynamics,DlianInstituteofChemicalPhysics,Dalian１１６０２３)

Abstract　TheroleofinnovationinlargeＧscalescientificinstrumentsandequipmentfortheinnovativedeＧ
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velopmentofscientificresearchisselfＧevident．Inthispaper,wewillusetheclosecombinationandextenＧ
siveapplicationofthenewexperimentalmethodsandthenewtheoreticalmethodsinthestudyofchemical
dynamicsasexamples,todiscusshowthedevelopmentofthetheoryandthedevelopmentoftheexperiment
canbemutuallybeneficialandpromoteeachotheronadvancingchemicaldynamicsreseaches,inparticular
inthestudyofdynamicalresonances．IncombinationwiththecreationoftheDalianVUVfreeelectronlaＧ
sersourcefundedbytheNationalNaturalScienceFoundationofChina,wewillfurtherexplorehowthe
theorydevelopmentcanprovideoriginalideologicalandtechnicalsupportforthedevelopmentoflargeＧscale
innovativeinstrumentsandequipment．Infact,thecloseinteractionbetweenexperimentandtheoryhasbeＧ
comeanewnorminscientificdevelopment．Itisacoretasktobreakthebasiccontradictionofquantum
chemistrycalculationsbydevelopinganewgenerationofquantumchemistrysoftarepackagewithbothhigh
efficiencyandhighprecision,topromotethefurtherinteractionbetweentheoryandexperiment．

Keywords　highresolutioncrossedmolecularbeamtechnology;freeelectronlaser;chemicalreactiondyＧ
namics,dynamicalresonance;quantumchemistry;potentialenergysurface;quantumdynamics;computaＧ
tionsoftware
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我国学者在不对称有机催化领域取得重要研究进展

在国家自然科学基金(项目批准号:２１５７２０９５)等资助下,南方科技大学谭斌课题组在不对称有机催化构

建轴手性化合物领域取得重要进展.相关研究成果以“OrganocatalyticAsymmetricArylationofIndolesenＧ
abledbyAzoGroups”(偶氮促进的有机催化吲哚的不对称芳基化反应)为题,于２０１７年１０月２日发表在

NatureChemistry(«自然化学»)上.论文链接:https://www．nature．com/nchem/journal/vaop/ncurＧ
rent/full/nchem．２８６６．html.

轴手性联芳基化合物广泛存在于天然产物及生物活性分子中,也是一类十分重要的手性配体或催化剂,
催化不对称构建联芳基化合物在近几年取得快速发展.基于共价、氢键、离子作用原理设计的有机小分子催

化剂在不对称构建复杂分子骨架方面显示出较大的优势.
课题组以五氟苯取代的手性BINOL骨架磷酸为催化剂,通过在芳烃上引入偶氮基团作为导向和活化基

团,成功地开发新型的不对称芳烃CＧH 官能化反应,在十分温和的反应条件下,高效地高立体选择性地获得

一系列具有吲哚—萘骨架的新型轴手性分子.
在对该反应进性底物扩展时,非常意外地发现当２Ｇ叔丁基吲哚换作２Ｇ甲基吲哚时,所获得的产物为全新

的苯胺—苯并吲哚类轴手性化合物.通过大量的条件优化,在非常温和的反应条件下,仅０．２mol％催化剂

用量就能以良好的收率和几乎完美的对映选择性获得该类目标分子.此外通过改变吲哚２、３位取代基样

式,可高效获得含相邻季碳中心的吡咯吲哚啉产物.这代表一种新颖而重要的反应模式,为开发不对称有机

催化反应提供了新的策略.
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