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摘要

本工作详细讨论了 Phys.Rev.Lett.134 [1] 的内容，在下文中将其简称为 PRL134。在本评论中，我们重新
审视并详述了反粒子在物质中的能量损失的绝热电离模型（AIM），特别是参考了 Ref.[2–4]中建立的理论基础。
AIM框架在描述作者在 Ref.[1]中考虑的低速区域内的电离动力学方面起到了核心作用。计算得到的 p̄在 LiF晶
体中的能量损失的 AIM结果与实验数据及其他不同模型进行了比较，表明 PRL134的结果存在严重问题。
除了这项特定的比较理论研究之外，我们还批判性地审查了参考文献 [1]中提出的若干声明和假设。其中某

些主张似乎与已建立的理论原则不一致，或者没有充分的数据和论据来证明其合理性。因此，我们认为有必要
进一步澄清，在某些情况下，则需要更严格的论证来支持这些观点。

绝热电离模型应用于固体中的 pLiF

以下，我们讨论了在晶体内部存在额外粒子（例如质子或反质子）的情况下 LiF的局部绝热能隙。这些结
果与未受扰动固体中已知的电子密度状态有所不同，因为额外的带电粒子破坏了晶格对称性并引入了电子性质
的局部准原子特性。从这个绝热图景出发，我们介绍了 p̄速度在 LiF中的简单影响，并讨论了不同的理论能量
损失结果与在 CERN[5]测量的实验数据 p̄的比较。

李氟中的绝热能隙

图 1显示了来自不同模型的不同物理情况下固态 LiF的电子激发阈值。虚线绿色线条显示未受扰动的 LiF
带隙。它们是从多配置自洽场解（MCSCF，长虚线 [3]）获得的，该解假设非常精确，并且还从时间依赖密度泛
函方法的线性响应版本（TDDF，短虚线 [6]）获得。最近实验确定的带隙范围从 Egap=13.0 到 13.6 eV [7]。然

而，该图的主要观点是讨论如果将一个单电荷重粒子以绝热方式置于距离邻近的 F− 离子为 R处的离子晶体中
会发生什么。靠近 F−的占据 2p轨道决定了激发间隙，并且对质子（红线和符号）或反质子（蓝线和符号）造
成的这种扰动最为敏感。尽管在技术上非常不同，这两种理论给出了相似的结果。

在文献中，人们对于 LiF中质子的能量损失行为达成了一致。根据 PRL134 [1]，这似乎不适用于 LiF中的
p̄。因此，从此以后，我们只关注反质子的结果。从图 1可以看出，在有反质子存在的情况下，LiF的电子激发阈
值显著降低。p̄和 F−离子之间的距离越小，最低激发能量就越低。如 SCF计算 [3]所示，这主要与部分占据的
F-2p轨道的能量正向移动（一种提升）有关。这种能量位移最早由费米和泰勒为绝缘体所预测 [2]。这种原子氢
的位移后来在先进的准分子轨道处理中得到了确认，并且也计算了其他偶极碰撞系统，如 p̄+H2和 p̄+He [4, 8]。

https://arxiv.org/pdf/arxiv:2504.21839v1
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图 1. 静态激发能隙值与点电荷 q（带有 q = +e, 0, or − e）和 LiF晶体中的一个 F− 离子之间的距离的关系（见正文）

图 1中的实蓝曲线代表了一个由反质子引起的（偶极）能量位移的近似一级解。忽略反质子附近电子密度的极
化和爆涨，并考虑到无限体材料中的连续能量对局部扰动不敏感，我们简单地考虑了最上层 F−(2p)轨道的对角
相互作用矩阵元，使用

Eexc(eV ) = Egap − 〈2p|1/(~R− ~r)|2p〉 ≈ Egap − 1/(R2 + r2mean)
0.5, (1)

与 rmean = 1/〈2p|1/r|2p〉 = 0.808a.u.，后者从原子 F− 的自洽哈特里-福克-斯莱特解中获得。除了大约 25% 的
距离偏移外，该曲线与图中的先进 MCSCF 结果以及反质子接近原子 F− 时的准分子轨道结果相当吻合，后者
使用 U.Wille提供的代码 [8]计算。因此，在大距离处，p̄和束缚电子之间的排斥相互作用导致坐标空间极化（所
谓的 Barkas效应），但在较小的距离下，束缚电子的能量也可以显著提升。这种能量提升似乎主要由反质子附近
的电势降低所主导。考虑MCSCF基组和簇尺寸效应 [3]，这些结果与激发能隙趋于消失导致在距离 R < 2 a.u.

处单个电子电离一致。这是对费米和泰勒估计的直接确认。

碰撞展宽和反质子能量损失

图 2展示了最近接办法距离（或相应的撞击参数）下的MCSCF结果 [3]以及对速度为 0.15、0.5和 1个原
子单位的射弹的碰撞展宽估计。这种展宽关系将有限的相互作用时间 τ（使用玻尔的处方 [4]来定义特征相互作
用长度）与电子能量分布 Γ联系起来。Γ/2与蓝色激发曲线相交表明，平均非绝热能量波动等于绝热阈值，并且
在相应的临界撞击参数 bc以下发生显著的非弹性能量损失。这种阶跃函数假设使 LiF中的能量损失截面估计变
得简单。具体的能量损失是通过一个简化后的积分导出的，该积分可以近似为 [4]

Sp̄
e (v) = π Pcont ∆Etrans b2c . (2)
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图 2. 提取固定反质子速度下电子激发的冲击参数阈值方案 bcv

这定义了绝热电离模型（AIM）。[4]对于 LiF中的 p̄，我们将能量转移∆Etrans设为实验的（未扰动的）能隙加上
1 eV 作为离子化电子的平均多余能量（∆Etrans = 14.5eV）。进一步，从计算出的态密度 [9, 10]估算得出，在阈
值以上最低连续能量下的平均电离抑制因子为 Pcont ≈ 58%。强调指出，在几十年对低射线速度（低于 1个原子
单位）下离子-原子碰撞中的准分子激发、电离和能量损失过程的深入研究中，碰撞展宽的概念已成功应用 [11]。
请注意，用于碰撞加宽的阶跃函数可能被基于虚拟量子Weizsäcker-Williams方法生成激发频率谱及与能量

增益相关的激发概率的更高级处理所取代 [12]。另外，可以考虑过量动能 Γ/2 − Eexc 的偏移参数依赖性（而不
仅仅是平均值）来计算更为准确的∆E以及 Pcont值。对于这两种效应的另一种假设方法，可以使用时依扰动定
态理论 [13]。

反质子在低速时的能量损失比较

图 3在对数尺度上展示了低速下 LiF 中 p̄的特定能量损失，低于停止功率的最大值。我们通过将 Møller 等
人的实验数据 [5]乘以因子 1.13 来调整 p̄，使其与最近最精确的质子测量结果对齐（更多细节请参见 [14]）。这
种可能的系统偏差已在他们最初的出版物中注意到，可能是由于 LiF 的观察到的晶粒结构，或者由于半覆盖目
标箔片制备（一半是薄碳箔，另一半没有蒸发掉的 LiF 以进行同时参考测量）。[5] 此外，图表还包括以下介绍
的四种不同的理论结果：

• CasP停止功率结果 [15]对于 p̄显示为一条紫色曲线。这些计算是在单一卷积近似（UCA）模式下针对 LiF
化合物进行的，包括壳校正和 Barkas二进制选项。在高能速下降到停止功率最大值以下时，这些计算应该
非常可靠 [14]，因为它们包含了超出 1st阶微扰理论的一些重要附加项，即与粒子电荷 q3成比例的 Barkas
项以及一系列 q的偶数幂，对应于 Bloch 或强势场 Born 理论。然而，在更低的速度下，微扰展开应该考
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虑 q的更高奇数和偶数幂次，这限制了其有效范围，并解释了在大约 v ≈ 1a.u.下，CasP 结果与实验 p̄数
据的偏差。

• 实线蓝色曲线显示了所谓的实时时间依赖密度泛函理论（rt-TDDFT）的结果。[6] 这些非微扰计算使用了
反质子轨迹在 〈111〉方向上的加权碰撞参数平均值。与 〈001〉情况以及不同聚类尺寸和碰撞参数步长的比
较表明数值不确定性约为 5%。在这个不确定度范围内，结果完全符合实验数据，并且在高粒子速度下也与
CasP结果相符。本文及其相应结果在以下内容中表示为 PRL128。

• 虚线橄榄色曲线展示了另一个 rt-TDDFT 解，即 PRL134 的结果 [1]，这是我们批评的重点。[14] 这些
PRL134 计算似乎沿不可公度晶体方向使用了一个单一轨迹。我们同意大量非通道化轨迹在某种程度上
更接近实验情况，但除了其他问题之外，单一轨迹可能导致高达 100%的误差，这是本文下一主要部分所展
示的。PRL134的作者声称他们的结果优于 PRL128的结果（蓝色曲线），这显然与图 3不一致并且从现有
实验数据的偏差在低速时甚至达到 3的数量级。

• 如图 3中以实橙色曲线所示的 AIM能量损失结果直接来自方程 2，临界影响参数是从图 2中激发阈值与
各种碰撞展宽曲线之间的交叉点导出的。与 CasP的有效范围相反，绝热电离模型在低速度下应该是可靠
的，在这种情况下，非绝热相互作用项非常小。在 0.5个原子单位以下的速度，AIM与现有的实验数据和
PRL128计算结果相当吻合。
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图 3. 锂氟停止功率与 p̄速度。红色符号：修正后的 CERN数据 [5]（见正文）。曲线：CASP理论（紫色）[15]，两种 rt-TDDFT
代码的结果（蓝色和绿色）以及上述讨论的 AIM（橙色）。

由于 PRL134中的矛盾陈述主要涉及 LiF中 p̄停止能力的低速行为，我们将仅限于讨论图 3的这一部分内
容。PRL128的结果（蓝色曲线）在速度低于 0.3 a.u.时包含一个有趣的类似膝盖的结构。AIM结果中也可见到
类似的但稍微更尖锐的膝盖结构，并且这一点很容易理解。这个 AIM膝盖直接与图 2中的蓝色激发阈值曲线关
于碰撞参数的依赖性相关。阈值曲线在 b = 2 a.u.以上部分的陡峭部分导致了图 2中 v = 0.2 a.u.以上的 AIM
结果几乎平坦，并且该平台产生了图 3中向低速方向的 AIM 急剧下降。
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在一个更为高级的 AIM解决方案中，上述提到的 AIM碰撞展宽的阶跃函数假设可以被一个平滑的概率分
布所取代。在这种情况下，AIM的结果预计会更接近于低速时蓝色 PRL128曲线的拐点结构。另一个更加显著
的结果是可能存在的恒定能量损失直到反质子捕获极限，这由虚线橙色线表示。这条线基于图 2中平台实际上与
距离小于 2 a.u.时消失的能隙一致的假设，相当于一个被占据的 F−-2p轨道与 LiF导带合并。因此，这条虚线橙
色线完全符合费米和泰勒 [2]的预测，并且与索雷德等人 [3]假设的消失能隙一致。所有这些结果都与 PRL134[1]
中的结果和陈述不一致，这一点可以从绿色虚线曲线与实验数据（红色符号）、AIM结果（橙色曲线）以及从
PRL128[6]提取的蓝色 rt-TDDFT曲线的巨大偏差中明显看出。对于 PRL134与其他被广泛接受的文献和他们
自己小组之外的定量结果不一致的原因将在下一节讨论。

PHYS.REV.LETT. 134 论文中额外的不确定性 [1]

在以下内容中，我们强调了 PRL134论文中似乎不正确或至少需要进一步澄清的特定陈述。

关于反质子在氟化锂晶体中的捕获和共振效应

• 论文中关于反质子捕获的陈述似乎毫无意义。p̄ 绕 F 核运动显然与 TDDFT 计算中使用的直线轨迹不
符 [1, 6]。从实验角度来看，这也是没有意义的，因为被捕获的反质子很可能会逃过检测。正如 Fermi和 Teller
所讨论的 [2] 对于 π−，捕获只有在总动能与未变形的能量间隙相当的情况下才有可能对应于 vcapture ≈
0.03 a.u.的 p̄。因此，如果这个捕获语句是选择仅远离 F− 离子的轨迹的论据，那么从所有角度来看这都
是错误的。

• 所谓的 Horsfield模型（由方程 1定义，并作为拟合曲线显示在 PRL134的图 3中）考虑了通道粒子与间
隙中心附近的一个去定位状态的相互作用。据我们所知，没有其他出版物报告或假设存在这种状态于原始
LiF晶体结构中。价激子能量，例如，远高于间隙中心，并且弗伦克尔型激子结构被固定在原来的 F−离子
上。[16]另一方面，反质子经历单独和局部的能量损失，在空间和时间上与其他相互作用位点和事件明显
分离。特别是在小撞击参数和低速度的情况下，一个 F−离子上的单个占据 2p轨道的电子激发可能会导致
导带填充（具有有限能量损失）或该轨道在反质子离开期间退回到主机 F核中的未受干扰的 2p状态。[3]
后者导致零能量损失，因为没有先前相互作用事件的记忆，进一步耦合甚至共振实际上是不可能的。因此，
Horsfield模型只能应用于超密集 p̄脉冲包，在这种情况下，p̄包的空间结构与 LiF晶格结构一致。然而，这
是一个非常不现实的情景。

完全不同的反对应用 Horsfield模型的论点是其直接依赖于晶体中周期性原子结构的共振条件（见 PRL134
的等式 1）。在 PRL128论文 [6]的补充在线材料中，可以找到沿着 〈111〉和 〈001〉方向运动的 p̄阻止功率的
比较。这些结果显示没有强烈的依赖于运动的方向，因此也没有依赖于周期性。此外，我们的 AIM结果并
不依赖于任何特定方向，但与低速下的测量反质子数据相当吻合。

• PRL134 的主要观点之一是对 TDDFT 时间积分沿高度对称轨迹（平行于晶体方向）使用的批评，如在
PRL128中所示的 [6]。给定大量局域化的间隙态密度和非常特定的电子传输特性，在原则上可能存在不同
类型的动态共振效应。然而，正如上面讨论的那样，这些状态在纯 LiF（无论有无 p̄或 p）中不起作用。例
如，反质子可以在大的撞击参数下激发价激子 [3]（或在小的撞击参数下使它们去占据），但这些激子实际
上是不动的 [16]并且不能贡献于共振效应。在通道条件下的共振相干激发离子 [17] 已知会激发和/或电离
束缚的射入粒子状态，导致能量损失谱显著变化 [18] 。但是，排斥的 p̄− e−相互作用禁止了反质子上的束
缚射入电子态。人们还可以推测长程库仑相互作用或集体效应可能会耦合相邻的离子 F− 状态，例如，通
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过反质子后面的尾流电位振荡。然而，在射入粒子速度低于材料费米速度的情况下，尾流电位振荡并不存
在，并且已知电子相互作用是短程的。后者曾在 LiF 中提及 p̄ ，在 PRL134 作者组的一篇论文中：“观察
到射入粒子的能量损失机制极其局部”[19] 。

关于不共度轨迹的重要性和准确性

rt-TDDFT 计算在 PRL [1]和 [6]中的一个关键差异在于确定完全随机方向的停止能力所使用的方法，从而
最小化方向效应。然而，如上所述，在低速下，方向效应对 p̄应该不起重要作用。经过仔细审查手稿后，不能确
定，但 PRL134[1]似乎仅沿不共度晶体方向使用了一个轨迹。原则上，这样的程序消除了对撞击参数采样的需
求。然而，它引入了难以量化的统计不确定性，因为它取决于与撞击参数相关的能量损失 ∆E(b)的细节。另一
方面，∆E(b)与射弹速度相关，并相应地与能量损失机制有关。

• 图 3中的数据点围绕一条假设的光滑曲线没有波动。因此，可能仅使用了一组或几组固定的轨迹。论文中
并未明确说明这一点，对于该研究小组以外的任何读者来说这是具有误导性的。

• 这里我们给出了对 PRL134评估的一个不共格轨迹的统计不确定性定量估计，路径长度约为 48Å，如他们
图 2所示。在AIM指导下，我们假设了一个简化的低能激发机制，该机制导致在一个特定的最近接近距离
以下能量损失固定，而在其他情况下无能量损失（对于更大的碰撞参数）。在图 4和图 5中，我们给出了两
个直方图，用于展示由直线轨迹与 LiF中的 F原子之间定义的关键碰撞参数 bc = 2 a.u.决定的小碰撞参
数事件数量分布，沿着一个固定的 p̄速度矢量。每个轨迹对应于不同的随机起始位置。使用有限轨迹长度
L ≈ 48 Å，氟原子密度为 ρF = 0.06088个/Å3 以及反应截面 σreact = πb2c，我们估计每个随机轨迹的平均
碰撞次数为 Nreact = L · ρF · σreact = 10.3。在大约 4%的范围内，这与图 4（10.9次碰撞）和图 5（10.6次
碰撞）中从 105 计算出的轨迹所确定的平均碰撞次数一致。然而，这些图形显示出非常不同的形状，尽管
两个直方图仅在两个固定的三维轨迹方向上有所不同。这些方向是 [1φ φ2]，正如 A.A. Correa [20]所建议
的那样（在 PRL134中引用并可能使用），以及 [1π/3 e/2]，我们仅为了比较目的引入的另一个可能的非公
度方向。图 5中的一个具有随机起始位置的典型轨迹涉及平均误差为 12%，这低于对 10.6个事件预期的计
数统计量。然而，图 4的评估却得出平均误差为 43%，且非对称数量分布从 0个电离事件（误差=-100%）
延伸到 16个电离事件（对应的误差=+47%）。因此，对于调整到 PRL134的测试条件，基于黄金比例 [20]
在图 4中的轨迹方向对随机起始坐标具有非常强的敏感性。对于单个轨迹而言，此过程可能导致总体误差
极大。

• 在 PRL134中指出，“非公度轨道方法已被证明是最简单且令人满意的准确方法”，但 PRL134的作者仅引
用了他们自己和一个专注于通过机器学习提高计算速度的外部小组。我们上述对有限长度轨迹在 LiF晶格
中的非公度轨道方法可靠性的定量调查为准确性问题提供了新的视角。对于由近碰撞确定的反应截面，大
约需要 10个或更多的此类轨迹才能获得具有百分之几精度的结果。然而，选择一个数学上有趣的非公度
方向 [20]，甚至可能恶化准确性问题。

关于 PRL134量子计算的方法论

• 关于相互作用势，PRL134的作者指出“对于质子，使用了氢的局部库仑伪势，而对于反质子，则使用了
等效的排斥伪势。”伪势用于阻塞特定的束缚态和/或限制某些相互作用项。这可能正是导致在高速度下缺
失 20%的停止功率贡献（如果消除了奇点）的原因，以及部分导致在 v = 0.4 a.u.处 200%的贡献（如果抑
制了长程偶极子相互作用）。
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图 4. F原子碰撞事件分布的直方图，使用了一组沿不共度 [1φ φ2]方向的直线轨迹，并采用了 φ = (1 +
√
5)/2和随机空间偏移

（参见 [20]）。

图 5. 如图 4所示的直方图，但针对的是另一种不相容 [1π/3 e/2]方向。

• 到目前为止我们理解的是，进行 PRL134计算跟踪由 p和 p̄诱导的激发沿大约 48Å长度的不相称轨迹的时
间依赖性。如此长的轨迹改善了碰撞统计并简化了提取阻止能力的线性回归。然而，这涉及到一个缺点，
即同一 3x3x3超晶胞会被同一个粒子（在不同位置）穿透几次。取决于超晶胞边界性质（如简单的周期性
或吸收型超晶胞表面），第一次通过后，超晶胞可能不再代表未受扰动的固体。价带人口会发生变化，并且
可能会出现填充错误传导带状态的演变，这可能导致混沌连续波结构的建立或阻止进一步在超晶胞内的离
子化事件。这两种效应都会降低最终阻止能力结果的准确性。

结论

总结而言，我们的调查发现 PRL134论文中存在几个值得注意的不一致和误解。鉴于这些问题，我们认为
使用 PRL134作为参考时应谨慎。
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