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Au34+离子双电子复合过程的理论研究∗
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2)(西北师范大学与中科院近代物理研究所极端环境原子分子物理实验室, 兰州 730070)

( 2015年 9月 8日收到; 2015年 11月 17日收到修改稿 )

复杂结构离子的双电子复合 (DR)速率系数在核聚变、极紫外光刻光源等应用研究的等离子体谱模拟中
具有重要的价值. 利用基于全相对论组态相互作用理论的FAC程序包, 详细计算了Au34+离子的双电子复合

速率系数. 研究分析了激发、辐射通道, 组态相互作用, 级联退激对DR速率系数的影响. 其中, 级联退激对
DR速率系数的贡献必须予以考虑. 对双电子复合、辐射复合以及三体复合速率系数做了比较, 在温度大于
1 eV范围, 双电子复合都大于辐射复合以及三体复合速率系数, 相应的DR过程对于等离子体离化态分布和
能级布居以及光谱模拟都极为重要. 对基态和第一激发态的DR速率系数进行了参数拟合, 拟合值与计算值
的偏差小于 1.73%. 研究结果将为复杂结构离子双电子复合过程的进一步研究提供参考.

关键词: 双电子复合, 速率系数, 级联退激效应, Au34+离子

PACS: 34.80.Lx, 34.50.Fa DOI: 10.7498/aps.65.033401

1 引 言

双电子复合 (DR)是实验室高温等离子体以
及天体等离子体中影响等离子体电离平衡的一种

十分重要的原子物理过程. 近年来, 由于应用研
究的需要, 复杂结构离子的DR过程的研究引起
了国内外研究者的关注 [1−8]. Badnell 等 [1]利用

AUTOSTRUCTURE程序, 对基组态 4d104f8结构
W20+离子的DR过程进行了研究, 并和Schippers
等 [2]的实验结果做了比较. Schippers等 [3]对基

组态为 4p64d104f13的Au20+离子进行了实验测量,
Balance等 [4]做了和该实验结果符合很好的理论计

算. 对于基组态为 4d壳层离子, Li等 [5,6]研究了外

壳层为 4d9, 4d10电子结构的Gd19+, Gd20+, W29+

离子的DR过程, 对 4d, 4p电子激发的贡献进行了
分析, 给出了总DR速率系数, 并和Burgess-Merts
公式的结果进行了比较. Ballance等 [7]利用组态

平均扭曲波方法 (CADW)研究了基组态 4p64d3

结构的W35+离子的DR过程; Badnell等 [8]利用

CADW方法对基组态 4p64dq 结构的Sn4+-Sn13+

离子的DR过程进行了研究. Fu等 [9]利用基于全

相对论组态相互作用理论的Flexible Atomic Code
(FAC) [10]程序对基组态4s24p64d2结构的Sn12+离

子的DR过程进行了研究,比较了4s, 4p, 4d电子激
发的贡献, 分析了组态相互作用 (CI)对DR速率系
数的影响. 对于涉及到开 4d, 4f壳层结构复杂离子
的DR过程, 计算中往往只考虑共振稳态跃迁 (RS)
和非共振稳态跃迁 (NRS) [5−9], 辐射跃迁至自电
离态且随后级联退激 (DAC)对DR过程的影响往
往予以忽略. Meng等 [11]利用FAC程序计算了基
组态为 3d9结构的Au52+离子DR过程, 分析得到
DAC效应对于总DR速率系数在1000 eV处有10%
的增大. 目前国际上对于基组态为 4dn结构的复杂

离子DR过程中DAC效应的影响还没有做过细致
分析.

本文利用FAC程序细致计算研究基组态为 4
d9的Au34+离子的DR过程, 详细分析激发、辐射
通道、CI和DAC效应对复杂结构Au34+离子的DR
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速率系数的影响. 最后, 利用经验公式计算了辐射
复合 (RR)、三体复合 (TBR)的速率系数, 并与DR
速率系数进行了比较.

2 理论方法

Au34+离子由基态 i俘获一个自由电子, 形成
中间双激发态 j, 再辐射退激发到 f的双电子复合

过程可以表示为

Au34+[Zn](4p64d9) + e−

→Au34+[Zn][(4p64d9)−1nln′l′]∗∗

→Au34+[Zn][(4p64d9)−1n′′l′′n′l′

+ (4p64d9)−1nln′′′l′′′]∗,

其中, ∗∗表示中间双激发态 j, ∗表示辐射跃迁末态

f . 在独立共振近似下, 忽略共振结构的影响, 并根
据细致平衡原理, 通过计算得到的相关辐射和俄歇
跃迁速率, 可以得到由初态 i经过双激发态 j再到

所有辐射跃迁末态 f的DR速率系数:

αDR
ij (kT e) =

(
2π~2

m ekT e

)3/2
gj
2gi

Aa
jiBj

× exp
(
− Eji

kT e

)
, (1)

其中, k是玻尔兹曼常数, T e是电子温度, m e是电

子质量, Eij是共振能量, gi和 gj分别是初态 i和中

间双激发态 j的统计权重, Aa
ji是由态 j到 i的自电

离速率. Bj是分支比, 其表达式为

Bj =

∑
f
Ar

jfBf∑
f
Ar

jf +
∑

i′
Aa

ji′

, (2)

这里Ar
jf是双激发态 j到末态 f的辐射跃迁速

率, Aa
ji′是双激发态 到俄歇末态 i′的俄歇速率,

Bf是辐射跃迁末态 f的分支比. 本文的计算

中, n′ < 24的DR速率系数通过从头计算得到,
n′ = 24—1000的DR速率系数通过俄歇跃迁符合
Aa

j′i′(n
′) = (n′/ns)

−3Aa
ji′(ns)、内壳层电子跃迁

符合Alow
j′f ′′(n′) = Alow

jf ′ (ns)、外壳层电子跃迁符合

Ahigh
j′f ′′′(n′) = (n′/ns)

−3Ahigh
jf (ns)标度率外推得到.

外推公式为

αDR(n′)

=
∑
j

(
n′

ns

)−3

αDR
j (ns)

∑
f ′

Alow
jf ′+

∑
f

Ahigh
jf +

∑
i′

Aa
ji′∑

f ′

Alow
jf ′Bf ′+

∑
f

Ahigh
jf Bf

·

∑
f ′

Alow
jf ′Bf ′+

(
n′

ns

)−3 ∑
f

Ahigh
jf Bf

∑
f ′

Alow
jf ′+

(
n′

ns

)−3 ∑
f

Ahigh
jf +

(
n′

ns

)−3 ∑
i′

Aa
ji′

,

(3)

其中, Alow
jf ′ 和Ahigh

jf 分别是能级 j的内壳层电子和

外壳层里德堡电子ns的辐射跃迁速率. 此外推公
式和Meng等 [11]的外推公式实际上相同, 因为具
体的数据处理方式的差异, 导致表述形式不同.

RR和TBR过程作为另外两种重要的电子 -离
子非弹性碰撞现象, 其速率系数分别由如下的经验
公式简单估算得到 [12]:

αRR = 5.2× 10−14(Vion/T e)
1/2

Z[0.429 + 0.5 ln(Vion/T e)

+ 0.469(T e/Vion)
1/2], (4)

n eα
TBR =

2.97× 10−27n enZ

[T eV
2

ion(4.88 + T e/Vion)]
, (5)

其中, Vion是电离势, Z是电荷态, nZ是对应离化

态离子的最外层电子数, ne是电子密度, 在本文的
计算中取值1020 cm−3.

3 结果与讨论

基组态为 4d开壳层离子的DR过程比较复杂,
精细计算需要耗费大量的资源. 为在有限的资源下
得到较为理想的结果, 需要分析各种物理因素及通
道对DR速率系数的贡献. Au34+离子基组态有 2
个能级, 其布居随着等离子体的温度、密度而发生
变化. 在等离子体密度不是很高的条件下, 离子主
要居于基态. 下面以基态作为初态进行各种因素对
DR速率系数影响的分析. 最后的总DR速率系数
的拟合中分别给出了基态和第一激发态作为DR过
程初态的DR速率系数计算值的拟合结果.

3.1 激发和辐射通道

图 1展示了 j = 4d8nl10l′, n = 4, 5, 6的DR
速率系数. 由图可见, n = 4的DR速率系数最大,
n = 6的最小. n = 5的DR速率系数峰值为n = 4

的峰值的 5%, 而n = 6的DR速率系数峰值仅为
n = 4的峰值的 1%. 随着n的增大, DR速率系数
急剧减小. 并且对于内壳层 4p电子激发的DR速
率系数, n = 6的贡献会进一步降低. 在我们的计
算中, n > 6的DR速率系数予以忽略.
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图 1 (网刊彩色) 4d电子激发的DR的速率系数,
j = 4d8nl10l′, n = 4, 5, 6
Fig. 1. (color online) DR rate coefficients for 4d exci-
tation: j = 4d8nl10l

′ ; n = 4, 5, 6.

图 2展示了 j = 4d84f10f, 辐射跃迁末态
f = 4d910f, 4d94f, 4d84f5l′′, 4d84f6l′′, 4d84f7l′′,
4d84f8l′′的DR速率系数. 曲线 1 为辐射跃迁至 4l
壳层, 曲线 2为辐射跃迁至4l, 5l壳层的DR速率系
数. 两者之间在峰值处有 27%的差异. 曲线 3为辐
射跃迁至 4l, 5l, 6l的DR速率系数, 和曲线 2有7%
的差异. 曲线4为辐射跃迁至 4l, 5l, 6l, 7l的DR速
率系数, 和曲线 3有 3%的差异. 曲线 5 包括了辐
射跃迁至8l的贡献, 可以看到基本上和曲线4重叠,
峰位处有 1%的差异. 考虑到不同的中间双激发态
的辐射跃迁差异, 我们的计算中忽略辐射跃迁至 7l
以上壳层的贡献.
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图 2 (网刊彩色) 辐射跃迁至不同壳层的DR速率系数
Fig. 2. (color online) Influence of radiative channels
for DR rate coefficients.

3.2 级联退激的影响

图 3展示了三种辐射跃迁末态类型的DR速
率系数. 辐射跃迁根据前面的分析, 考虑跃迁
至 4l—7l壳层. 图中, RS+NRS表示中间双激发
态的辐射跃迁考虑了RS和NRS跃迁; DAC表示
在考虑NRS+RS的基础上, 考虑了辐射跃迁至可

自电离态, 进一步考虑级联退激的辐射和俄歇
衰变; NDAC表示考虑和DAC相同的第一步辐
射跃迁, 但不考虑随后的级联退激. 图 3 (a)为
j = 4d84f10f. 可以看到各种类型的辐射跃迁
的DR速率系数相等, 原因是其辐射末态都处于
电离限以下. 图 4展示了 4d, 4p电子激发的电离
限附近的能级, 可以看到 j = 4d84f7l 的能级都
在电离限以下, 相应的只有RS+NRS跃迁. 对于
图 3 (b), j = 4d85l10f, 相应为∆n = 1的DR过程.
其RS+NRS和DAC在峰值处有 33%的差异, 并且
随着温度的增加,差异逐渐增大,最后保持在54.5%
的差异, 这说明DAC效应非常强. DAC 贡献随着
温度变化的原因在于: 有DAC效应的中间双激
发态,共振能相对较大,其DR速率系数的峰值越偏
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图 3 (网刊彩色) 三种辐射跃迁末态类型的DR速率系
数 RS+NRS表示中间双激发态的辐射跃迁考虑了RS
和NRS; DAC表示在考虑NRS+RS的基础上, 进一步考
虑了DAC; NDAC 表示考虑和DAC相同的第一步辐射
跃迁, 但不考虑随后的级联退激; (a) j = 4d84f10f, (b)
j = 4d85l10f
Fig. 3. (color online) DR rate coefficients for three
kinds of radiative transitions. The tag RS+NRS
stands for radiative transition including RS and NRS
transitions, DAC stands for RS+NRS and DAC tran-
sitions. The tag NDAC stands for radiative transition
including all kinds of transitions except radiative cas-
cades. (a) j = 4d84f10f; (b) j =4d85l10f.
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向高温. 根据 (1)式, 随着共振能Eji的增大, 在高
温区域 exp(−Eji/kT e)导致DR速率系数曲线的下
降趋势相对平缓. 导致随着温度的增加, 共振能大
的能级的DR速率系数的贡献比例逐渐增大. 最终
导致随着温度的增加, DAC效应的影响逐渐增大.
由图 4看到 4d85d6l的能级都处于电离限以上, 相
应的辐射跃迁到这些能级上的级联退激对DR速率
系数都有影响. 在图 1中, 在高温区域 5l的贡献是

4l的 12%. 相应的由于 5l的DAC 跃迁会对总DR
速率系数有约 5%左右的影响. NDAC和DAC在
峰值处有51%的差异, 说明中间态的第一步辐射跃
迁末态的Auger概率比较大, 所以计算中需要考虑
第一步辐射跃迁末态分支比的影响. 由图 4看到,
4p电子激发的双激发态相对于 4d电子激发, 有更
多的双激发态处于电离限以上, 其DAC效应的影
响会更大.
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Fig. 4. Energy levels of doubly excited configurations with 4d and 4p excitation near the first ionization limit.

3.3 组态相互作用的影响

图 5展示了 j = 4d84f10l考虑CI和不考虑
CI(NCI表示)的DR速率系数. 对于初态、中间
双激发态、辐射跃迁末态, 统一考虑 4p−14f+1作为

CI组态. 由图 4 (b)可以看到, 对于 j = (4d84f10g,
4d84f10h), CI效应使DR速率系数略微减小. 对于
j = (4d84f10i, 4d84f10k)CI效应使其DR速率系数

略微增大. 减小和增大最终相互抵消, 导致求和后
的DR速率系数几乎没有影响, 如图 4 (a)所示. 对
于其他的中间双激发态也是类似的结果, 所以在总
DR速率系数的计算中不考虑CI效应. 但是在温度
小于 10 eV以下的低温区域, DR速率系数对于共
振能比较敏感. 而FAC程序在10 eV以下区域的共
振能计算值不够准确, 由此会带来DR速率系数的
计算偏差.
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图 5 (网刊彩色) CI效应对DR速率系数的影响. NCI表示不考虑CI效应

Fig. 5. (color online) Influence of CI effect for DR rate coefficients. The tag NCI stand for without CI.
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3.4 总DR速率系数

图 6展示了Au34+离子DR, RR, TBR速率系
数. 曲线DR-DAC-4d和DR-DAC-4p分别为 4d和
4p电子激发的考虑了DAC 效应的DR速率系数.
计算中双激发态 j = (4p64d9)−1nl n′l′(n = 4—6,
n′ = 4—23). 由图 6可以看到, 4d电子激发的贡
献大于 4p电子激发. 在全温度范围内, 4p电子
激发的DR速率系数是 4d电子激发DR速率系数
的 24%—46%, 所以内壳层电子激发的贡献是非
常重要的. 由曲线DR-DAC和DR-RS+NRS的比
较显示, 在温度κT e < 20 eV区域, DAC效应对
DR速率系数没有影响, 在 130 eV处DAC增大了
DR速率系数 1.15%. 之后随着温度的增高, 影
响逐渐增大. 在 1000 eV处, 增大总DR速率系数
9.8%, 在 50000 eV处增大 12.0%. 而如果考虑高里
德堡电子辐射跃迁而不考虑级联退激 (曲线DR-
NDAC), 在 1000 eV处对DR速率系数有 20.1%的
增大, 并且随着温度的增大, 影响逐渐增大, 在
50000 eV 处增大到 27.1%. 综合以上分析, 可以看
到DAC效应对DR速率系数的影响比较大. 曲线
DR-DAC(n′ = 24—1000)为通过n′ = 23的数据按

照 (3)式外推得到的n′ = 24—1000的DR速率系
数. DR-DAC-total (n′ = 4—1000)为总DR速率系
数. 外推部分在190 eV处对于总DR速率系数的贡
献为 12.8%, 50000 eV处为17.7%. 而总DR速率系
数在全温度范围都大于RR和TBR速率系数.可见
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图 6 (网刊彩色) Au34+离子DR, RR, TBR速率系数,
曲线DR-DAC-4d 和DR-DAC-4p分别为 4d和 4p电子
激发的考虑了DAC效应的DR速率系数
Fig. 6. (color online) DR, RR and TBR rate co-
efficients. Curves DR-DAC-4d and DR-DAC-4p are
DR rate coefficients for 4d and 4p excitation including
DAC effect respectively.

DR过程对于等离子体离化态分布和能级布居以及
光谱模拟极为重要.

4 总 结

本文详细研究了Au34+离子的DR过程. 以4d
电子作为激发电子, 基态作为初态, 考察了激发、
辐射通道、CI效应、DAC 效应对DR速率系数的影
响. 其中, 4d电子激发至 7l及更高壳层的贡献可以
忽略, 辐射跃迁至 8l及更高壳层的贡献可以忽略.
在中高温度区域, CI效应对单个能级的DR速率系
数有明显影响, 对于总DR速率系数由于增大和减
小的相互抵消, 在总DR 速率系数的计算中可以忽
略CI效应. 在温度小于 10 eV以下的区域, DR速
率系数对于共振能比较敏感. 而FAC程序在 10 eV
以下区域的共振能计算值不够准确, 由此会带来
DR速率系数的计算偏差. 在130 eV 处, DAC效应
增大了DR速率系数 1.15%. 之后随着温度的增高,
影响逐渐增大. 在1000 eV处, 增大总DR速率系数
9.8%, 在 50000 eV处增大 12.0%. 随着原子序数的
减小, 等电子系列离子会有更多的双激发态能级处
于电离限以上, 相应的DAC的影响会更大. 而如果
考虑高里德堡电子辐射跃迁而不考虑级联退激, 在
1000 eV处对DR速率系数有20.1%的增大, 并且随
着温度的增大, 影响逐渐增大, 在 50000 eV处增大
到 27.1%. 说明级联退激的影响是必须考虑的. 对
DR, RR, TBR速率系数做了比较, 在全温度范围
DR都大于RR和TBR速率系数, 相应的DR过程
对于等离子体离化态分布和能级布居以及光谱模

拟都极为重要. 为方便应用, 表 1中分别对基态和
第一激发态作为初态的总DR速率系数进行了参数
拟合, 拟合公式为

αDR(κT e) = (κT e)
−3/2

7∑
i=1

ci e−Ei/κT e . (6)

对于基态作为初组态的DR速率系数拟合结果, 在
温度为 1500 eV处, 拟合偏差为 1.54%, 2300 eV处
为 1.72%. 其他数据点处的拟合偏差都小于 0.7%.
对于第一激发态作为初态的DR速率系数拟合结
果, 在温度为 2300 eV处, 拟合偏差为 1.73%, 在
5 eV时拟合偏差小于 1%. 其他数据点处的拟合偏
差都小于0.7%.
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表 1 Au34+离子DR速率系数参数拟合
Table 1. Fitting DR rate coefficients for Au34+ ions.

基态 第一激发态

i ci Ei ci Ei

1 7.478×10−7 19.943 8.400×10−8 0.889

2 2.445×10−7 5.836 2.594×10−7 6.126

3 1.509×10−6 54.218 1.399×10−6 56.821

4 1.108×10−5 480.947 7.984×10−6 178.166

5 8.425×10−6 173.179 5.861×10−7 20.101

6 8.631×10−8 0.974 1.091×10−5 491.735

7 2.381×10−6 1350.000 1.854×10−6 2590.000
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Abstract
Dielectronic recombination (DR) rate coefficients of complex structure ions are very important for spectral simulation

in some application researches, such as nuclear fusion and extreme ultraviolet lithography. Theoretical calculations are
made for dielectronic recombination rate coefficients of Au34+ ions by using a flexible relativistic atomic code. Influences
of excitation and radiation channels, configuration interactions, and decays to autoionizing levels possibly followed by
radiative cascades (DAC) on DR rate coefficient are analyzed. The contribution of DAC is evident. The total DR
rate coefficient is greater than either the radiation recombination coefficient or three-body recombination coefficient for
electron temperature greater than 1 eV. In order to facilitate simple applications, the total DR rate coefficients for the
ground state and the first excited state are fitted to an empirical formula. These results should be useful for further
analyzing the DR process of complex structures ions.
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