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摘要　激光与分子的相互作用是研究光化学反应的关键因素，是激光控制化学反应的一个重要课题。基于一种半

经典分子动力学模型模拟超快飞秒激光脉冲诱导的光化学反应，该模型通过含时的派耳斯（Ｐｅｉｅｒｌｓ）替代把激光脉

冲辐射场的矢势与电子进行耦合，明确引入激光脉冲和分子的相互作用；基于该模型实现了激光诱导化学反应模

拟程序，通过环丁烷及Ｃ６０的光裂解反应的计算机模拟与实验结果进行对比，结果表明该模拟程序能够真实地重复

实验结果，并能够得到许多实验上得不到的细节。为提高大分子光化学反应模拟的效率，对模拟算法进行并行设

计并实现；在大型计算机系统中进行测试，该方法可高效模拟激光脉冲对光化学反应结果的影响，为激光控制化学

反应的试验提供信息。
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１　引　言

　　超短激光脉冲技术的发展
［１，２］，使得对光化学

反应的研究进入到核运动（分子振动、化学键的离解

和生成）的微观世界［３］。应用飞秒激光脉冲，许多传

统方法上不能发生的化学反应得以实现。其中详细

了解超快分子过程的机制，如分子内振动能量的重

分配、量子态的选择激发以及与脉冲性质的相互关

系是实现控制化学反应的关键［４～７］。光化学反应模

拟是指利用计算机模拟激光脉冲诱导的光化学反应

过程，该方法可以在原子水平上观察化学反应，追踪

分子的变化细节，为实验提供激光控制化学反应的



直接信息。由于光化学反应的试验设备十分昂贵，

在抽运探针（ＰｕｍｐＰｒｏｂｅ）实验中使用的飞秒激光

仪，价值昂贵，因而利用计算机模拟技术研究光化

学反应是一种重要的补充手段。

光化学反应模拟中最精确的方法是量子动力学

计算，量子动力学模拟研究涉及含时薛定谔方程的

求解。但是对于典型的有机分子光诱导反应，体系

一般包括多原子分子，并且非绝热跃迁涉及到多重

电子态、外加和外电磁场的强相互作用，所有这些因

素使得量子动力学模拟在现有计算能力上难以实

现。相对而言，经典分子动力学计算量较小，但经典

分子动力学模拟仅能描述原子核之间的相互作用，

不能引入激光脉冲和分子的相互作用，也不能处理

电子激发态结构。对较大体系的光化学反应模拟，

半经典动力学近似［８］是一个比较可行的方法。在半

经典动力学近似中，电子运动由量子力学描述，而核

运动则由经典力学表征。尽管半经典动力学模拟比

量子动力学模拟的计算量小，由于需要引入激光脉

冲和分子的相互作用，处理电子激发态结构，当原子

和价电子数量增加时，半经典动力学模拟比经典动

力学模拟需要的计算量大很多，模拟十分费时。因

此，迫切需要提高半经典动力学模拟计算速度，加快

光化学反应模拟进程。

本文基于一种激光诱导光化学反应的半经典动

力学模型，在模型中通过含时的派耳斯（Ｐｅｉｅｒｌｓ）替

代把激光脉冲辐射场的矢势与电子进行耦合，明确

引入激光脉冲和分子的相互作用。基于该模型实现

光化学反应模拟，该技术能够研究激光的性质，包括

激光脉冲的形状、持续时间、强度、极化和相位对不

同产物相对产率的影响，通过环丁烷和Ｃ６０的光裂

解反应的计算机模拟与实验结果进行对比，表明该

模拟程序能够真实地重复实验结果。同时，通过并

行设计模拟算法提高模拟大分子光化学反应模拟的

效率，并在大型计算机系统中进行测试，结果表明该

并行模拟程序可高效模拟超快飞秒激光脉冲诱导的

光化学反应。

２　光化学反应计算模型

２．１ 计算模型

使用半经典动力学近似模拟ＰｕｍｐＰｒｏｂｅ实

验，即电子运动由量子力学描述，而核运动则由经典

力学表征。模拟激光化学反应是从选择分子构型开

始到形成稳定理想的产物为止。和实验室中的运作

一样，模拟激光化学反应的一个重要任务是调节激

光脉冲参数从而得到预想的实验结果。一套理想的

激光脉冲参数往往需要经过很多次模拟才能得到。

和实际实验不同的是，计算机模拟除显示详细的反

应过程外，也提供有关电子结构变化的详细信息。

在该模型中，核动力学由Ｅｈｒｅｎｆｅｓｔ动力学方

法处理，电子结构由 ＤＦＴＢ （ＤｅｎｓｉｔｙＦｕｎｃｔｉｏｎａｌ

ｂａｓｅｄＴｉｇｈｔＢｏｎｄｉｎｇ）方法计算，通过Ｐｅｉｅｒｌｓ替代

明确引入激光与分子的相互作用。下面分别描述模

拟时需要的计算。

２．１．１核动力学

原子核运动的力犉由广义的Ｅｈｒｅｎｆｅｓｔ方程来

描述，而Ｅｈｒｅｎｆｅｓｔ方程中设计到求取哈密顿矩阵

犎，重叠矩阵犛，和离子离子排斥势犝 相对于每一

个原子位置的梯度。所有的梯度矩阵元可经过数值

求解法确定。原子位置由经典的牛顿方程由所受的

力犉，牛顿方程由ＶｅｌｏｃｉｔｙＶｅｒｌｅｔ方法
［９］求解。

２．１．２电子运动

电子运动由含时薛定谔方程描述，该方程可以

通过基于演化时间算符的酉算法迭代方案［７］求解。

在强场激光作用下，分子中的化学键会经历断裂和

重建过程。为了正确处理这些远离平衡构型的情

况，模型采用非正交基函数来构成电子波函数。

哈密顿矩阵元 犎犻犼 是原子核位置向量的函数，

而驱动原子核运动的力由分子的电子状态确定，因

此电子运动和原子核运动相互偶合。哈密顿矩阵元

犎犻犼的积分应用ＤＦＴＢ近似数值求解获得
［１０］。模拟

计算中最费时的计算是确定哈密顿矩阵元 犎犻犼 ，快

速计算这些矩阵元是本模型能够用于大体系和较长

时间反应过程的关键。

２．１．３激光脉冲与电子耦合

激光脉冲辐射场的矢势犃 用一个向量函数表

示，全面地描述激光脉冲，其中包括脉冲时宽、光子

频率、脉冲强度和光子激化等，其值为

犃＝犃（狓，狋）＝犃０ｃｏｓ
π狋－

狋０（ ）２
狋

烄

烆

烌

烎０

ｃｏｓ（ω狋），

（１）

式中狋０ 是脉冲宽度，ω是角频率，犃０ 是一常数。

激光脉冲辐射场的矢势犃 通过含时的Ｐｅｉｅｒｌｓ

替代与电子耦合［１１］

犎ａｂ（犡－犡＇）＝犎
０
ａｂ（犡－犡＇）ｅｘｐ

ｉ狇
珔犺犮
犃·（犡－犡＇［ ］），

（２）

式中犎０ａｂ（犡 !犡’）和犎ａｂ（犡 !犡’）是原子ａ和

ｂ的基函数在Ｐｅｉｅｒｌｓ替代前后的矩阵元，狇＝ －犲
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是电子电荷。

２．２ 模型分析

半经典动力学模型在国际上已被用于研究光化

学反应的动力学过程，典型的模型包括美国伊利诺

斯大学的 Ｍａｒｔｉｎｅｚ研究组提出的 ＡＩＭＳ（ａｂｉｎｉｔｉｏ

ｍｕｌｔｉｐｌｅｓｐａｗｎｉｎｇ）模型
［５］和英国帝国理工学院的

Ｒｏｂｂ研究组提出的 ＭＭ／ＱＭ模型
［６］。二模型都没

有明确地引进激光脉冲和分子的相互作用，而是通

过人为地提升电子到某一未占据轨道来描述分子从

基态到某一确定激发态的激发。

而本模型中，激光脉冲与分子的相互作用通过

外辐射矢势犃的Ｐｅｉｅｒｌｓ替代被明确地引入到分子

的哈密顿矩阵中。对于超短激光脉冲辐射，Ｐｅｉｅｒｌｓ

替代能够较为准确地计算激光激发的过程并且能够

有效地处理激光脉冲的一系列性质，其中包括波长、

强度、脉冲宽度和激光激化。外电磁场辐射的

Ｐｅｉｅｒｌｓ替代忽略了光子的瞬时辐射，但是光子的瞬

时辐射并不明显地影响分子的超短动力学过程。这

一处理可以对光化学反应的模拟从激光激发电子跃

迁开始，并能够对不同性质的激光脉冲对光化学反

应产物的影响进行模拟研究，从而提供优化激光化

学反应条件的可行性。

３　并行算法设计与实现

３．１ 串行模拟实现

计算从输入分子构型和激光参数开始，到输出

本次反应的产物为止。共分为三大过程。

１）激光辐射前分子构型平衡的计算。输入分子

构型、激光脉冲的各种参数。然后对此构型在预先

设立的温度下进行一定时间的模拟以使分子达到该

理论基础上的平衡。

２）激光与分子相互作用的计算。这一过程的计

算根据输入的激光参量首先计算激光脉冲向量。然

后将该向量在矩阵元计算后耦合到电子的哈密顿矩

阵中，这个过程的计算一般持续到激光脉冲结束

为止。

３）激光源关闭后分子反应的计算。这一计算过

程类似２）中的计算，但是将激光脉冲辐射场的场势

设为零。

基于上节中给出的模型，用ＦＯＲＴＲＡＮ９０语言

实现了串行程序。然而当模拟的体系中原子数量大

量增加时，整个计算量迅速膨胀，模拟花费的时间也

迅速增多。为了提高程序运算速度，加快模拟分子

体系进程，在上述程序基础上设计并实现并行化。

３．２ 并行化设计

分析上述模型中模拟算法，计算哈密顿矩阵十

分费时，而每一步需要重复计算这些量来确定原子

新的位置。基于算法的特点，采用分解算法来设计

并行算法。每个处理器被指定一个计算子集，基于

主从模式设计并行，主节点负责任务分配，广播计算

所需数据和收集各节点的计算结果，以及打印输出

结果等。从节点接受主服务器的数据，并在本地存

储，将计算结果传回主节点。

例如计算犎矩阵，犎矩阵行数为犖 ，共有犘个

处理器，每个处理器被分配犖／犘行子矩阵。从节点

通过与主节点通信获得计算犎 矩阵需要原子的坐

标信息以及非正交基函数。因为每个处理器必须从

主节点获得其他节点的信息，因而该分解算法有全

局通信要求，其通信量为犖 。

将犎矩阵进行行分割实际上是将价电子进行

分割，而分割原子核之间作用势矩阵犝 则是将原子

分配到各处理器。犛矩阵计算与犎 矩阵计算同理。

同一行的矩阵元的计算具有较大相关性，因而在计

算时为了避免节点之间通信量的增加影响速度，通

常采用的行分块算法划分矩阵。由于模拟中计算的

矩阵犎，犛，犝 均是对称矩阵，因此计算时仅需要计算

上三角或下三角矩阵中的值，常用的行块划分会导

致分配得到第一个任务的节点负载最重，最后一个

节点负载最轻，导致负载不均衡，影响计算速度。

为了解决负载均衡的问题，可以采用另一种行

图１ 矩阵的分割

Ｆｉｇ．１ Ｄｉｖｉｓｉｏｎｏｆｍａｔｒｉｘ

划分法，如图１所示，假设共有犘个处理器，首先将

矩阵按２犘行划分成矩阵块，再将矩阵块按行划分，

处理器犻在块狀中被分配的行为２（狀－１）犘＋犻和

２狀犘＋犻。假设有２个处理器，即犘＝２，狆１，狆２为处

理器，将犖×犖矩阵划分成２犘行的块，每一块内的

数据分配结果。由于在大小为２犘 的块内，每个处

理器需要计算的矩阵元的数量是相同的，整个系统

的任务分配也已较为均衡。

８５３ 中　　　国　　　激　　　光　　　　　　　　　　　　　　　　　３６卷　



３．３ 并行实现

在ＦＯＲＴＲＡＮ９０语言实现的串行程序基础上，

基于 ＭＰＩ并行编程接口实现程序平行化，利用 ＭＰＩ

可以方便地对任务进行分割、广播和收集数据。程

序流程如图２所示。

图２ 光化学反应并行模拟流程图

Ｆｉｇ．２ Ｆｌｏｗｃｈａｒｔｏｆｐｈｏｔｏｃｈｅｍｉｃａｌ

ｒｅａｃｔｉｏｎｓｐａｒａｌｌｅｌｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ

４　测试与结果分析

４．１ 计算机模拟测试

为了测试模拟程序的可靠性，利用该程序模拟

环丁烷离解生成两个乙烯分子的反应［１２］以及Ｃ６０的

光裂解反应。

４．１．１环丁烷光离解反应

对于环丁烷的光离解形成两个乙烯分子的反

应，化学家提出两种不同的历程以解释这一反应。

第一种机制称为步反应机制，认为光激发后的分子

直接通过位于能量势垒上的过渡态而形成产物。第

二种机制认为该反应分两步进行：环丁烷分子首先

断裂一个Ｃ－Ｃ键而形成四亚甲基双自由基，四亚

甲基双自由基通过过渡态而形成最后两个乙烯分

子。１９９９年诺贝尔化学奖的五大发现之一便是

Ｚｅｗａｉｌ由光化学反应实现证明存在四亚甲基双自

由基并测定了基的寿命是３４０～８４０ｆｓ，其具体数值

取决于所用的激光能量［１３］。

利用上述程序对这一重要反应进行计算机模

拟［１２］。图３显示了环丁烷光离解反应在不同时间

的快照，图４是模拟得到的一个乙烯分子Ｃ－Ｃ键

距随时间的变化图，Ｃ－Ｃ键从１９０ｆｓ开始缩短，形

成双自由基，大约４００ｆｓ后，Ｃ－Ｃ键变成双键，形

成两个乙烯分子。这些模拟结果表明该反应首先形

成双自由基，后形成乙烯分子。由此测定的４００ｆｓ

自由基寿命和实验测量值相符，这一结果正确地反

映了该反应的两步反应机制。

图３ 计算机模拟的环丁烷光离解反应在不同时间的快

照．。激光脉冲的持续时间为１００ｆｓ，能量密度为　

　０．９０ｋＪ／ｍ２，波长对应的光子能量为６．５０ｅＶ

Ｆｉｇ．３ Ｓｎａｐｓｈｏｔｓｆｒｏｍｓｅｍｉｃｌａｓｓｉｃａｌｄｙｎａｍｉｃｓｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ

ｏｆｔｈｅｐｈｏｔｏｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｏｎｏｆｃｙｃｌｏｂｕｔａｎｅａｔｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｔｉｍｅ．Ｄｕｒａｔｉｏｎｏｆｌａｓｅｒｐｕｌｓｅｉｓ１００ｆｓ，ｅｎｅｒｇｙ

ｄｅｎｓｉｔｙｉｓ０．９０ｋＪ／ｍ
２，ａｎｄｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｐｈｏｔｏｎ

　　　　　　　ｅｎｅｒｇｙｉｓ６．５０ｅＶ

图４ 计算机模拟的乙烯分子Ｃ－Ｃ键距随时间的变化

Ｆｉｇ．４ ＴｉｍｅｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆａＣ－Ｃｂｏｎｄ

ｏｆｅｔｈｙｌｅｎｅｍｏｌｅｃｕｌｅ

４．１．２Ｃ６０光裂解反应

Ｃ６０由于其特殊的结构，对于激光辐射表现出相

当敏感的反应，因而成为研究激光诱导反应的一个

典型化合物。Ｃ６０在激光作用下分解成碎片是该研

究领域的一个重要课题。实验表明在超短激光作用

下，Ｃ６０可裂解产生Ｃ，Ｃ２，Ｃ３ 的小片段
［１４］，通过该

模拟程序验证了Ｃ６０裂解产生Ｃ，Ｃ２，Ｃ３ 的现象，如

图５所示。

４．２ 并行加速比分析
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图５ 计算机模拟Ｃ６０在激光作用下的裂解反应。激光脉

冲的持续时间为８０ｆｓ，波长对应的光子能量为

２．００ｅＶ。（ａ）激光作用前Ｃ６０的状态；（ｂ）～（ｄ）分别

在 能 量 密 度 为 １．８６ ｋＪ／ｍ２，１．８８ ｋＪ／ｍ２，

１．９０ｋＪ／ｍ２的激光作用下裂解产生Ｃ，Ｃ２，Ｃ３

Ｆｉｇ．５ Ｓｎａｐｓｈｏｔｓｆｒｏｍｓｅｍｉｃｌａｓｓｉｃａｌｄｙｎａｍｉｃｓｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ

ｏｆｔｈｅｐｈｏｔｏｆｒａｇｍｅｎｔａｉｏｎｏｆＣ６０．Ｔｈｅｌａｓｅｒｐｕｌｓｅ

ｗａｓｔａｋｅｎｔｏｈａｖｅａｄｕｒａｔｉｏｎｏｆ８０ｆｓａｎｄａ

ｗａｖｅｌｅｎｇｔｈｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇｔｏａｐｈｏｔｏｎｅｎｅｒｇｙｏｆ

２．００ｅＶ．（ａ）Ｃ６０ｓｔａｔｅｂｅｆｏｒｅｌａｓｅｒｅｘｃｉｔｅｄ；（ｂ）～

（ｄ）ｓｎａｐｓｈｏｔｓｏｆｓｅｐａｒａｔｅｌｙｅｊｅｃｔｅｄＣ，Ｃ２，Ｃ３

ｕｎｄｅｒｄｉｆｆｅｒｅｎｔｅｎｅｒｇｙｄｅｎｓｉｔｉｅｓｏｆ１．８６ｋＪ／ｍ
２，　

　　　　　１．８８ｋＪ／ｍ２，１．９０ｋＪ／ｍ２

在美国德州大学ＳＧＩＡｌｔｉｘ３７００超级计算机上

进行测试，ＳＧＩＡｌｔｉｘ３７００超级计算机拥有１２８个

６４位处理器，２５６Ｇ主存，基于 ＤＳＭ 体系结构设

计，主存被３２个计算块分布式共享，每个计算块有

４个ＣＰＵ。每个处理器能够通过高带宽低延迟的

系统网络采用ＮＵＭＡ方式访问存储设备。

利用上述程序对Ｃ６０的激光诱导光化学反应模

拟效率进行测试。在Ｃ６０的光裂解反应中，Ｃ６０含有

６０个Ｃ原子，２４０个价电子，每一步都需要计算哈

密顿矩阵犎 为２４０×２４０矩阵，重叠矩阵犛也是２４０

×２４０矩阵。模拟步长设为０．０５ｆｓ，即０．０５ｆｓ对体

系重复计算一次，模拟时间持续１０００ｆｓ。在经典分

子动力学模拟中，仅仅需要计算原子之间的作用势

矩阵犝 为６０×６０矩阵，因此该半经典分子动力学

模拟方法比经典分子动力学模拟所需计算量大得

多。

模拟１０００ｆｓ超快激光Ｃ６０反应的加速比如表１

所示，随着处理器数量增加模拟时间大幅减少，对于

更大的分子体系反应，模拟时间十分漫长，因而程序

运行效率更加重要。为了准确研究并行计算部分的

效率，将串行部分的计算时间扣除，结果如表１所

示，该并行模拟算法有效提高了光诱导化学反应的

模拟效率，为高效模拟大分子体系的激光诱导光化

学反应提供了保证。

表１ 模拟１０００ｆｓ超快激光Ｃ６０反应的加速比

Ｔａｂｌｅ１ ＳｐｅｅｄｕｐｏｆｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｏｆＣ６０ｐｈｏｔｏｃｈｅｍｉｃａｌ

ｒｅａｃｔｉｏｎｓｗｉｔｈｉｎ１０００ｆｓ

Ｃｏｍｐｕｔｅｒｔｙｐｅ
Ｎｕｍｂｅｒｏｆ

ｐｒｏｃｅｓｓｏｒ

Ｃａｌｃｕｌａｔｉｏｎ

ｔｉｍｅ／ｈ
Ｓｐｅｅｄｕｐ

ＳＧＩＡｌｔｉｘ３７００ １ ９．７６ １

ＳＧＩＡｌｔｉｘ３７００ ２ ５．１０ １．９１

ＳＧＩＡｌｔｉｘ３７００ ３ ３．８２ ２．５５

ＳＧＩＡｌｔｉｘ３７００ ４ ３．０１ ３．２４

５　结　论

基于一种半经典分子动力学模型模拟超快飞秒

激光脉冲诱导的光化学反应，该模型明确引入激光

脉冲和分子的相互作用，通过并行处理技术设计模

拟算法提高计算效率。测试表明该技术可用于研究

具体的光化学反应过程，并提供激光与电子结构作

用的详细信息。进一步的工作将研究光化学反应的

可视化与自动化模拟。
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［Ｊ］．犑．犆犺犲犿．犘犺狔狊．，１９９８，１０８（５）：１９５３～１９６３

６　ＷｕｓｈｅｎｇＺｈｕ，Ｈ．Ｒａｂｉｔｚ ．Ｐｏｔｅｎｔｉａｌｓｕｒｆａｃｅｓ ｆｒｏｍ ｔｈｅ

ｉｎｖｅｒｓｉｏｎｏｆｔｉｍｅｄｅｐｅｎｄｅｎｔｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｙｄｅｎｓｉｔｙｄａｔａ［Ｊ］．犑．

犆犺犲犿．犘犺狔狊．，１９９９，１１１（２）：４７２～４８０

７　Ｈ．Ｒａｂｉｔｚ，Ｒ．ｄｅＶｉｖｉｅＲｉｅｄｌｅ，Ｍ．Ｍｏｔｚｋｕｓ犲狋犪犾．．Ｗｈｉｔｈｅｒｔｈｅ

ｆｕｔｕｒｅｏｆｃｏｎｔｒｏｌｌｉｎｇｑｕａｎｔｕｍｐｈｅｎｏｍｅｎａ？［Ｊ］．犛犮犻犲狀犮犲，２０００，

２８８（５４６７）：８２４～８２８

８　ＶｉｃｔｏｒＳ．Ｂａｔｉｓｔａ，ＰａｕｌＢｒｕｍｅｒ．Ｓｅｍｉｃｌａｓｓｉｃａｌｄｙｎａｍｉｃｓｉｎｔｈｅ

ｃｏｈｅｒｅｎｔｃｏｎｔｒｏｌｏｆｎｏｎａｄｉａｂａｔｉｃＩＣＮｐｈｏｔｏｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｏｎ［Ｊ］．犑．

犘犺狔狊．犆犺犲犿．犃，２００１，１０５（１２）：２５９１～２５９８

９　Ｍ．Ｄ．Ｈａｃｋ，Ｄ．Ｇ．Ｔｒｕｈｌａｒ．Ｎｏｎａｄｉａｂａｔｉｃｔｒａｊｅｃｔｏｒｉｅｓａｔａｎ

０６３ 中　　　国　　　激　　　光　　　　　　　　　　　　　　　　　３６卷　



ｅｘｈｉｂｉｔｉｏｎ［Ｊ］．犑．犘犺狔狊．犆犺犲犿．犃，２０００，１０４（３４），７９１７～

７９２６

１０　Ｊ．Ｃ．Ｔｕｌｌｙ．Ｍｉｘｅｄｑｕａｎｔｕｍ!ｃｌａｓｓｉｃａｌｄｙｎａｍｉｃｓ［Ｊ］．犉犪狉犪犱犪狔

犇犻狊犮狌狊狊，１９９８，１１０：４０７～４１９

１１　ＤｏｎａｌｄＬ．Ｔｈｏｍｐｓｏｎ．Ｍｏｄｅｒｎ Ｍｅｔｈｏｄｓｆｏｒ Ｍｕｌｔｉｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ

ＤｙｎａｍｉｃｓＣｏｍｐｕｔａｔｉｏｎｓｉｎＣｈｅｍｉｓｔｒｙ［Ｍ］．Ｓｉｎｇａｐｏｒｅ：Ｗｏｒｌｄ

Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ，１９９８．８５～８６

１２　ＹｕｓｈｅｎｇＤｏｕ，ＹｉｂｏＬｅｉ，ＺｈｅｎｙｉＷｅｎ犲狋犪犾．．ＥｆｆｅｃｔｏｆＣ－Ｃ－Ｃ

ｂｏｎｄｂｅｎｄｉｎｇｖｉｂｒａｔｉｏｎｏｎｔｈｅｐｈｏｔｏｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｏｎｏｆｃｙｃｌｏｂｕｔａｎｅ

［Ｊ］．犃狆狆犾犻犲犱犛狌狉犳犪犮犲犛犮犻犲狀犮犲，２００７，２５３（１５）：６４００～６４０３

１３　Ｓ．Ｐｅｄｅｒｓｅｎ，Ｊ．Ｌ．Ｈｅｒｅｋ，Ａ．Ｈ．Ｚｅｗａｉｌ．Ｔｈｅｖａｌｉｄｉｔｙｏｆｔｈｅ＂

ｄｉｒａｄｉｃａｌ＂ ｈｙｐｏｔｈｅｓｉｓ：ｄｉｒｅｃｔ ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄ ｓｔｕｄｉｅｓ ｏｆ ｔｈｅ

ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎｓｔａｔｅｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ［Ｊ］．犛犮犻犲狀犮犲，１９９４，２６６（５１８９）：１３５９

～１３６４

１４　Ｍ．Ｂｏｙｌｅ，Ｔ．Ｌａａｒｍａｎｎ，Ｉ．Ｓｈｃｈａｔｓｉｎｉｎ犲狋犪犾．．Ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ

ｄｙｎａｍｉｃｓｏｆｆｕｌｌｅｒｅｎｅｓｉｎｉｎｔｅｎｓｅｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄｌａｓｅｒｆｉｅｌｄｓ：Ｌｏｓｓ

ｏｆｓｍａｌｌｎｅｕｔｒａｌｆｒａｇｍｅｎｔｓｏｎａｐｉｃｏｓｅｃｏｎｄｔｉｍｅｓｃａｌｅ［Ｊ］．犑．

犆犺犲犿．犘犺狔狊．，２００５，１２２（１８）：１８１１０３

１６３　２期　　　　　　　　　　　　　　　 李鸿健等：　激光诱导化学反应的并行计算机模拟


