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用速度影像技术研究Eu原子6p1/28s的
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本文采用速度影像技术对Eu原子的自电离弹射电子的动力学过程进行了系统研究. 实验采用三步孤立
实激发方法分步从基态 4f76s6s8S7/2经中间态 4f76s6p6P5/2 激发到 4f76s8s8P7/2 Rydberg态上, 然后将其进
一步共振激发至 4f76p1/2(J = 3)8s和 4f76p1/2(J = 4)8s自电离态. 根据所用的激发路径及其选择定则可以
得出自电离态的总角动量的可能取值; 通过自电离过程能量守恒和角动量守恒原理推测自电离衰变对应的离
子终态信息. 利用电子透镜对上述自电离过程中产生的弹射电子进行聚焦和成像, 通过位置敏感探测器对其
动能进行分辨, 运用速度影像技术进行数学变换和计算得到弹射电子的能量分布, 分析并给出Eu原子自电离
衰变分支比. 同时通过调谐第三步激光的波长, 得出了分支比随光子能量的变化规律, 探讨了实现Eu离子粒
子数反转的可能性.
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1 引 言

对于较复杂的双价电子原子的高激发态的研

究, 如碱土金属原子的自电离态的研究已经日渐成
熟. 这些工作既包括对其自电离光谱和结构 [1−3]

的研究也有自电离动力学特性, 如自电离弹射电
子的能量分布 (energy-distribution, ED)、自电离
衰变的分支比 (branching-ratio, BR)等方面的探
索 [4−6]. 另一方面, 有关更为复杂原子的研究也已
经同步展开, 例如, 对于具有未填满 4f壳层的稀土
原子高激发态的研究工作也日益增多 [7−10]. 其中,
对Eu原子高激发态的光谱研究已经取得了显著的
进展包括对其束缚态和自电离态的能级位置 [11−13]

和谱线强度以及相关的理论分析等 [14−16]. 对于
Eu原子的自电离态的电子组态和原子状态的确定
虽然也作了一些探索, 但却都无法给出其自电离衰

变的终态信息. 由于自电离光谱对应于总截面, 代
表了向各个离子态衰变的总量, 而自电离衰变的
BR不仅给出了自电离过程的可能终态信息, 如其
能级位置和谱线强度等, 还进一步提供了原子向
各个离子态衰变的比例大小, 这样丰富了人们对于
Eu原子自电离态的认识, 有助于对复杂原子系统
的理论探索和检验.

早期人们对于碱土金属原子自电离衰变过程

的研究主要采用传统探测方法 [17], 即通过改变激
光偏振方向与探测器方向的夹角来探测来自不同

方向的弹射电子, 再由弹射电子的ED获得自电离
衰变的BR. 然而, 该方法需要对许多角度进行分别
测量, 不仅十分耗时, 而且因改变激光偏振方向所
导致的激光能量变化, 会使得实验数据的不确定度
恶化. 同时, 具有不同弹射动能的电子需要自由飞
行一段距离到达探测器, 其能量分辨率显然会受到
飞行距离的限制.
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近年来, 速度影像技术 (velocity-map-imaging,
VMI)在研究粒子的动力学行为等方面得到了广
泛应用 [18,19]. 该技术通过一组电子透镜将具有
不同方向和动能的电子进行聚焦并将其投影到

一个位置敏感探测器 (position-sensitive-detector,
PSD)上, 再通过荧光屏 (phosphor-screen, PS)和
电荷耦合元件 (charge-coupled-device, CCD)对其
成像, 获得一个二维的影像. 然后, 通过数学变换
将其重构为三维空间的强度分布, 从而获得三维空
间的碰撞过程或光化学反应的动力学信息. 显然,
VMI技术通过一次测量就可获得粒子的ED, 在测
量过程中, 无需转动探测器或激光的偏振方向, 不
仅节省了大量的在线测量的时间, 也显著提高了角
度和能量的分辨率. 目前, VMI技术已经在研究分
子和原子系统的解离和电离动力学过程 [20,21] 方面

取得了成功, 但对于更为复杂的稀土原子的自电离
过程的研究工作尚未见报道.

针对上述的研究现状和存在的问题, 本文选取
Eu原子的 4f76p1/28s自电离态作为研究对象, 采用
VMI技术对其自电离过程进行系统的研究, 不仅将
提供Eu原子自电离衰变过程的可能终态信息, 而
且也将首次给出Eu原子自电离衰变的BR. 并在此
基础上, 还将进一步讨论Eu离子的粒子数反转的
可能性.

2 实验装置与原理

2.1 实验装置

实验装置如图 1所示, 主要由三部分组成: 激
光系统, 原子束制备系统和信号采集系统.

YAG 

1

2

3

图 1 实验装置示意图

激光系统包括一台重复频率为 20 Hz, 脉宽为
6—8 ns的Nd:YAG脉冲激光器和三台由Nd:YAG
产生的二倍频或三倍频光抽运的线偏振染料激光

器,每束染料激光器产生的激光线宽优于0.2 cm−1,
并且在真空腔的入光口分别放置一个偏振片, 以此
来确保入射光的偏振特性, 同时也能够排除激发过
程中其他高激发态对实验结果的干扰.

如图 1所示, 本实验需要一个压强优于
10−5 Pa的真空腔, 其中包含了原子束制备系统
和信号采集系统的一部分. 原子束制备系统由加热
装置和真空装置两部分组成. 先将高纯度的Eu金
属加热形成原子蒸气, 再将其准直而形成原子束.
保证原子束方向与激光束方向正交, 以便减弱谱线
的多普勒展宽效应; 优良的真空环境可以消除由于

杂质粒子对实验结果的不良影响.
信号采集系统包括电子透镜, PSD, PS和

CCD等设备. 其中, PSD能对弹射电子进行位
置敏感探测, 从而有效地分辨不同动能的电子, 也
能对其倍增放大; PS接收PSD的信号并将电信号
转换为光信号; CCD能实时地拍摄PS所产生的荧
光图像并转换为数字信号进而通过电脑进行存储

和分析.
三束激光先后与Eu原子相互作用, 使其分步

激发至给定的自电离态. 处于该态的Eu原子由于
极不稳定而迅速衰变为一个离子－电子对. 由于
激光束与原子束的作用区域占用了一定的空间, 导
致其弹射电子也并非点源. 为此, 需要设计一个电
子透镜, 使处于作用区的不同位置处, 但具有相同
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动能的电子在穿越飞行管道后能够聚焦并成像到

PSD的同一半径的圆环上. 为此, 本文利用Simion
应用程序 [22]设计并加工了一套电子透镜, 并通过
模拟电子在电场中的飞行轨迹, 确定了电子成像的
最佳电压比例, 如图 2所示.

由图 2所示, 弹射电子源于两个排斥极极板之
间的光与原子作用区, 当其通过前两个极板之后再
经过采集极对其进一步优化聚焦最终成像到PSD
上. 电子透镜的电压参数和几何参数都需要通过模
拟软件进行优化, 直至电子的飞行轨迹和聚焦效果
为最佳.

-2400 V -2450 V -41 V

图 2 电子透镜成像原理示意图

2.2 实验原理

本实验采用孤立实激发技术 (isolated-core-
excition, ICE) [23]将Eu原子从其基态分三步激发
到4f76p1/2(J = 3, 4)8s自电离态上, 其激发路径为

4f76s28S7/2
λ1→ 4f76s6p6P5/2

λ2→ 4f76s8s8S7/2
λ3→ 4f76p1/2(J = 3, 4)8s. (1)

在实验中, 第一束激光的波长λ1固定在

564.57 nm, 使Eu原子由基态跃迁到激发态
4f76s6p6P5/2上; 然后, 采用波长λ2为 464.22 nm
的第二束激光继续将Eu原子由 4f76s6p6P5/2态

跃迁到 4f76s8s6S7/2 Rydberg态; 当第三束光的
波长λ3在 439.51—468.43 nm 范围内扫描时, 根
据跃迁的总角动量选择定则, 其光谱应同时激
发收敛于 4f76s+(J = 3) → 4f76p+

1/2(J = 3)和

4f76s+(J = 3) → 4f76p+
1/2(J = 4)两个电离限的

自电离共振峰. 显然, 处于 4f76p1/2(J = 3, 4)8s自
电离态的原子由于极其不稳定会自动向能级较低

的离子态衰变. 换言之, 自电离过程应遵守总角动
量守恒定则, 它会分别向 6s+(J = 3, 4)与 5d(9D)+

两组不同的离子态衰变. 衰变过程中同时会产生离
子 -电子对, 而弹射电子的动能取决于原子衰变到
哪个离子终态, 即6s+(J = 3, 4)或5d(9D)+这两组

不同的离子态. 本实验采用电子透镜对上述弹射电
子进行聚焦和成像, 再通过PSD对其探测和分辨;
最后, 利用CCD拍摄由PS产生的荧光图像, 并将
其转换成数字信号存入计算机, 以便于后续的数据
处理.

3 结果与讨论

本节将展示Eu原子 4f76p1/28s自电离态的实
验结果, 并对其进行分析和讨论. 显然, 为了研究
原子从自电离态向某些离子态衰变的BR, 必须先
了解对应的自电离光谱的结构和特性. 由于后者对
应于自电离的总截面, 仅反映原子向各离子态衰变
的总量, 而前者却能给出自电离的终态信息, 进而
可提供自电离弹射电子的ED和BR. 所以, 研究两
者的对应关系和互补性是很有必要的.

3.1 Eu原子4f76p1/28s自电离光谱

如2.2节所述, 采用 ICE技术分步激发Eu原子
便可获得其 4f76p1/28s自电离态的光谱, 如图 3所

示. 其中, 横坐标为自电离态的总能量, 单位为
cm−1; 纵坐标为其信号强度.

由图 3可见, 光谱呈现出明显的双峰结构, 而
且两个主峰的能量间隔为 429.2 cm−1, 基本上与
4f76p+

1/2(J = 3)和 4f76p+
1/2(J = 4)这两个离子

态的能量间隔 433.6 cm−1相一致. 因此, 可以
确定图 3所展示的自电离光谱对应于Eu原子的
4f76p1/28s(J = 3, 4)这两个自电离态. 同时, 由于
跃迁初态 4f76s8s和 4f76p1/28s终态的量子亏损不
同, 导致了实测的两个峰之间的能量间隔与两个
离子态的能量间隔稍有偏移. 另一方面, 从图 3中

还可以看到在共振峰上还叠加了一些复杂而尖

锐的结构, 它们显然收敛于比 4f76p+
1/2(J = 3)和

4f76p+
1/2(J = 4)这两个离子态更低的电离限的自

电离系列. 由于其主量子数n远大于 8, 所以其宽
度远比两个主峰的宽度要小. 上述多个自电离
系列间的组态相互作用和能量简并不仅导致了

图 3所示的复杂光谱, 而且也会对自电离光谱的对
称性产生影响. 尤其在 4f76p+

1/2(J = 3, 4)两个共

振峰附近的自电离系列 (例如, 4f76p1/2(J = 3)ns,
4f76p1/2(J = 4)ns, 4f75d(7D)nl等)的相互作用更
为强烈, 其包含的能级结构更为复杂, 这些复杂效
应也必将对该态的自电离过程产生严重影响. 为
此, 在后续的自电离弹射电子的ED及其BR的深
入研究中, 本实验也将关注其可能的影响.
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图 3 Eu原子的 4f76p1/28s自电离态的光谱 (其中, 箭头
(1)表示能量 61413.3 cm−1)

3.2 Eu原子自电离弹射电子图像

按照VMI的成像原理, 本实验据此得到Eu原
子自电离弹射电子图像, 并对该图像进行数学变换
等处理, 如图 4所示.

图 4 (a)为采用VMI技术得到的Eu原子自电
离弹射电子图像 (其能级位置为图 2中的箭头所

示). 图中不同半径的圆环代表了具有不同动能的
电子, 每一幅图像都进行 1600次累积叠加, 以确保
覆盖弹射电子所有方向分量, 同时消除背景噪声对
信号的影响. 图 4 (b)是对电子图像进行反Abel变
换 [24]得到的结果, 图中可以清晰地看见最外侧存
在双环以及内侧存在单环的结构. 此外, 在中心对
称轴附近存在一些亮线, 这是由于反Abel变换对
图像的对称性要求很高, 在中心对称轴附近对背景
噪声极为敏感所致.

(a) (b)

图 4 VMI影像结果 (a)为Eu原子自电离弹射电子图
像; (b) 反Abel变换结果

3.3 分析与讨论

弹射电子在PS上形成的圆环半径R与电子速

度 v和飞行时间 t存在如下关系:

R = vt. (2)

又由于电子速度 v与电子动能E电有如下

关系:

v ∝
√
E电. (3)

因此, 圆环半径R与电子动能E电成正比

关系, 即

R ∝
√
E电. (4)

结合图 4 (b)的反Abel变换结果与上述分析
计算得到了Eu原子自电离弹射电子ED曲线, 见
图 5 . 其中, 横坐标表示弹射电子的能量, 单位为
cm−1; 纵坐标表示电子信号强度.
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图 5 Eu原子自电离弹射电子ED

图 5中的三个峰分别对应图 4 (b)中的三个亮
环, 由于选取的自电离态总能量为 61413.3 cm−1,
根据总角动量与能量守恒原理即

∆J= 0 ± 1; ∆L = ±1, (5)
E自 = E6s+J=3,4 + E电, (6)
E自 = E5d(9D)+ + E电, (7)

其中, (5)式中J为总角动量; L为轨道量子数.
(6), (7)式中E自为自电离总能量; E6s+(J=3,4)和

E5d(9D)+分别为 6s+(J = 3, 4)和 5d(9D)+能级的
能量; E电为弹射电子的能量. 由 (6), (7)两式可
得出 4f76p1/28s自电离态能够向 6s+(J = 3, 4)和

5d(9D)+系列离子态衰变, 二者能级对应的能量
分别为 6s+(J = 3) = 14009.2 cm−1 和 6s+(J =

4) = 15678.4 cm−1. 选取图 5中右边的两个峰所对

应的弹射电子能量分别为 14043.7 cm−1和15647.5
cm−1. 实验结果与理论结果基本一致, 同时根据
(4)式推出

E1/E2 ≈ 0.89. (8)

对应的半径比值:√
R1/

√
R2 ≈ 0.90, (9)
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其中, 其中E1, E2表示图 5中自电离态衰变至

6s+(J = 3), 6s+(J = 4)离子态其弹射电子的能

量; R1, R2为对应电子图像的圆环半径. 通过
(8), (9)两式对比, 结果误差非常小, 所以可以确
定图 5中右侧两个峰依次对应的是 6s+(J = 3)和

6s+(J = 4)两个离子态. 两个离子态在图中没
有完全区分, 可能是由于两个离子态能量间隔
很近以及由于选取的位置在自电离共振峰附近,
4f76p1/2(J = 3)ns, 4f76p1/2(J = 4)ns等其他自电
离系列间的相互作用导致.

同理推测左侧波峰可能为 5d(9D)+系列离子
态, 但是通过计算比对, 弹射电子能量的实验结果
与理论结果偏差很大, 同时其E/R的结果有所不

同. 可能的原因包括: 1) 4f75d(7D)nl自电离系列
间的相互作用比较强, 导致 5d+系列的能级较复

杂; 2) 由于5d(9D)+系列离子态能级间隔相差不到
100 cm−1, 在分辨 6 s+离子态时也出现不能完全
分辨开的问题, 所以确定 5d(9D)+离子态衰变到具
体的能级更为困难. 另外在图 4 (a) 的电子图像中
也能看到, 内部的亮环较宽可能是由于5d(9D)+ 系
列的能级位置较近叠加在一起所造成的.

通过对Eu原子自电离弹射电子ED曲线进行
高斯拟合 [25], 其结果如图 6所示. 其中, 横坐标为
弹射电子能量, 单位为 cm−1; 纵坐标为信号强度.
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图 6 Eu原子自电离弹射电子ED曲线高斯拟合结果

图中实线为实验结果, 虚线为拟合结果, 两者
结果较为一致. 同时对该曲线进行积分求出其曲面
面积, 从而得出自电离衰变的BR, 如表 1 .

表 1 自电离衰变的BR

能量/cm−1 61413.3
离子态 5d(9D)+ 6 s+(J = 3) 6 s+(J = 4)

比例 0.1 0.3 0.6

表 1展示了Eu原子 4f76p1/28s自电离衰变的
BR, 其中4f76p1/28s自电离态衰变到5d(9D)+离子
态的比例为0.1; 6s+(J = 3)的比例为 0.3; 6s+(J =

4)为0.6.
通过此方法, 依次选取自电离光谱中不同能量

位置获得其自电离态弹射电子图像, 分析其ED的
变化趋势, 如图 7 .
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图 7 不同能量位置的电子图像以及处理结果的对比.
其中, 箭头 (a)—(d)分别为能量 60800.1 cm−1, 61022.4
cm−1, 61413.3 cm−1和 61793.6 cm−1

图 7 (a)—(d)对应不同能量位置的电子图像,
其中图 7 (b)和 (c)分别对应的自电离光谱两个共
振峰能量最大值; 图 7 (a)和 (d)分别为共振峰两
侧的能量位置. 图 7 (e)—(h)为对应电子图像的反
Abel变换结果. 从图中可以看出, 图 7 (a)和 (d)的
圆环分辨清晰, 但电子信号较弱; 图 7 (b)和 (c)的
图像强度很好, 但内部圆环半径宽度较宽, 分辨率
较差.

同样可得到上述电子图像的弹射电子ED曲
线, 如图 8 .

图 8 (a)—(d)为对应上述电子图像计算得出的
弹射电子ED曲线, 通过上述讨论得知由于自电离
系列之间存在相互作用, 因此这对在ED曲线中分
辨离子态造成影响: 在图 8 (b), (c)中可以看出二者
都不能完全分辨 6s+(J = 3, 4)离子态; 而图 8 (a),
(d)则对其能够较好的分辨. 这进一步说明了

在 4f76p1/28s自电离共振峰附近由于 4f76p1/2(J =

3)ns, 4f76p1/2(J = 4)ns, 4f75d(7D)nl等自电离系
列间的相互作用导致其能级结构比较复杂, 对于确
定4f76p1/28s自电离终态信息造成了影响.
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图 8 不同能量的弹射电子ED曲线
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图 9 4f76p1/28s自电离衰变BR
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3.4 4f76p1/28s自电离衰变BR

通过改变第三步激光的波长, 本实验观测了不
同能量的自电离态衰变的BR的变化规律, 见图 9 .
其中, 横坐标为自电离态的总能量, 单位为 cm−1;
纵坐标为分支比.

图 9为 4f76p1/28s(J = 3, 4)自电离态衰变BR
的变化趋势, 在 3.1节中分析得知由于自电离光
谱叠加很多复杂和尖锐的结构, 对 4f76p1/28s(J =

3, 4)光谱线性以及确定自电离终态信息有很大

影响, 导致其自电离衰变BR并没有很好的规律,
但是在 4f76p+

1/2(J = 3)和 4f76p+
1/2(J = 4)两个自

电离共振峰附近, 5d(9D)+的能量比例随着能量
增大而逐步降低, 在共振峰能量最大值的位置,
其能量比例为 0.1; 6 s+(J = 3)的能量分布变化

不大, 能量比例为 0.2—0.3; 而 6s+(J = 4)的能量

比例为 0.6—0.7. 所以可以得出 4f76p1/28s自电离
态在两个自电离共振峰附近, 其衰变后的离子
大多数处于 6 s+(J = 4)离子态上, 只有少数的
离子处于 5d(9D)+与 6s+(J = 3)离子态, 这表明
Eu原子将会在 5d(9D)+和 6s+1/2(J = 3, 4)产生粒

子数反转. 利用这一特性, 可以将Eu从基态先
激发至 4f76p1/2ns自电离态, 再衰变至 5d(9D)+和
6s+(J = 3, 4)离子态, 从而为实现自电离激光器提
供了可能.

4 结 论

本文采用VMI技术结合孤立式激发方法首次
研究了Eu原子的 4f76p1/28s自电离弹射电子的动
力学过程, 不但确认了已发表的Eu原子4f76p1/28s
自电离态的能级位置, 还首次给出了Eu原子自电
离的可能终态及其BR等信息. 研究表明, 在本文
所涉及的能域内, Eu原子的 4f76p1/28s自电离态
可主要向6s+和5d(9D)+这两组离子态衰变, 其中,
6s+系列离子态又包含J = 3, 4这两个离子能级;
另外, 本文不仅观察到了组态间相互作用所导致
的自电离光谱的复杂结构, 还发现其对自电离终
态 (即 6s+(J = 3, 4)和 5d(9D)+ )的分辨产生了影
响; 同时, 通过自电离衰变的BR的信息, 本文确
定Eu 离子能够在 5d(9D)+, 6s+(J = 3, 4)离子态

之间产生粒子数反转, 利用这一特性, 可以将Eu
从基态 6s2先激发至 4f76p1/28s自电离态, 再衰变
至 5d(9D)+和 6s+(J = 3, 4)离子态制成自电离激

光器.
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Abstract
A velocity-map-imaging (VMI) method is employed to investigate systematically the dynamical process of ejected

electrons from autoionizing states of the Eu atom for the first time as far as we know. An atom is excited stepwise from the
4f76s6s8S7/2 ground state to the 4f76s8s8P7/2 Rydberg state via the 4f76s6p6P5/2 intermediate state, then further excited
to the 4f76p1/2(J = 3)8s and 4f76p1/2(J = 4)8s autoionizing states using the three-step isolated-core excitation method.
According to the excitation pathways and selection rules, the value of total angular momentum of the autoionizing state
can be calculated. The energy conservation and angular momentum parity conservation would enable us to determine
the final states during the autoionizing process. The ejected electron, which decays from the autoionizing process, can
be focused and imaged by the electron lens and the kinetic energy of it is resolved by the position sensitive detector. By
combining velocity-map-imaging method with the mathematical transformation, the ejected electron energy distribution
can be obtained, also the branching ratio is confirmed. Simultaneously, by tuning the wavelength of the third laser, the
characteristic of the branching ratio following the variation of the photon energy, and the possibility of the population
inversion have been discussed.

Keywords: velocity-map-imaging, Eu atom, autoionizing process, final states of ions
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