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时间和角度分辨的光电离实验能够跟踪原子分子的几何构型和电子态演化, 这需要在自由电子激光中

测量电子离子全空间角分布. 本文报道在上海软 X射线自由电子激光装置上的复合速度成像谱仪的首次实

验结果. 在 263.8 eV下, 用自由电子激光电离 Kr和 CCl4 样品, 通过 Andor和 TPX3CAM两台相机分别获得

电子动量图像与离子质谱. Kr的 3p, 3d, 4p光电子及俄歇电子峰的强度与前人实验符合, 角分布参数 b 与前

人计算符合. 同样, CCl4 分子 Cl的 2p光电子、2p俄歇电子及价壳层电子的角分布也与已有计算结果符合良好.

采用 TPX3CAM相机测量了碎片离子的动量分布, 揭示了 CCl4 的光解离路径. 结果表明, 复合速度成像谱仪

在实验中兼具全立体角收集与高分辨率优势, 为自由电子激光光诱导动力学研究提供了可靠的实验平台.
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 1   引　言

X射线自由电子激光 (X-ray free-electron laser,

XFEL)[1] 作为新一代相干光源, 其本质是相对论电

子束在周期磁场中受激辐射产生的电磁波. 相较第三

代同步辐射光源, XFEL的峰值亮度提升 10个量

级, 脉冲宽度可压缩至 200 as[2]. 在德国 FLASH[3] 率

先实现出光后, 全球相继建成多台 XFEL装置 [4], 包

括美国 LCLS[5]、日本 SACLA[6]、意大利 FERMI  [7]、

韩国 PAL-FEL[8]、瑞士 SwissFEL[9]、欧洲 XFEL[10],

以及我国自主建设的上海软 X射线自由电子激光

装置 (SXFEL)[11]. 新一代装置正在建设中, 包括美

国的 LCLS-II[12] 和我国上海硬 X射线自由电子激

光项目 (SHINE)[13].

XFEL可产生 keV能量、飞秒脉宽的超短X射

线脉冲, 在单光子电离、多光子电离 [14]、俄歇电子

发射 [15] 等过程中会发射动能高达 keV的光电子,

因此需要具备测量高动能光电子能力的谱仪对实

验过程进行探测. 尽管目前国际上存在一些能够测

量 1 keV的电子的装置, 但它们都存在一定的局限

性. 角分辨电子飞行时间谱仪 [16](angular resolved

electron time-of-flight spectrometer)和半球能量

分析器 [17](hemispherical electron energy analyzer)

能够测量 keV的电子, 并且具有出色的能量分辨

率. 然而, 这两种谱仪的高分辨是以牺牲电子收集

效率实现的, 其电子收集立体角约 0.5%×4p; 磁瓶

谱仪 [18,19] (magnetic bottle spectrometer)可以测
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量能量高达 keV的电子, 其电子收集立体角高达

95%×4p, 但是无法提供角分布信息; 冷靶反冲动

量成像谱仪 [20] (cold target recoil ion momentum

spectrometer, COLTRIMS)虽然能够全立体角收

集电子和离子碎片, 并且可以获得电子和离子的初

始三维动量. 然而, COLTRIMS优势在符合测量

每发光脉冲产生的单反应事例. 在超高强度的自由

电子激光实验中的高事例数使得 COLTRIMS的

使用很困难. 目前 COLTRIMS的高动能电子最好

分辨是 8%@125 eV[21].
速度成像谱仪 [22](velocity-map imaging spec-

trometer, VMI)因其全立体角的收集能力成为激

光与物质相互作用的理想方案,  而传统 VMI能

够测量的电子能量一般不超过 40 eV [23]. 为了拓展

VMI测量的电子能量上限 , Skruszewicz等 [24] 和

Klings等 [25] 通过厚电极结构设计, 在模拟中分别

实现 600 eV与 1000 eV电子探测; Schomsa等 [26]

进一步将模拟上限推至 1200 eV;  Ding等 [27] 和

Feng等 [28] 依托上海软 X射线自由电子激光装置

自主研制了一台复合速度成像谱仪 (composite velo-

city map imaging spectrometer, CpVMI). 该仪器

可同时测量电子、离子的能量及角度信息, 实验中

实现了 510 eV电子的高分辨测量, 在模拟中最高

可实现 keV电子全角度测量.

本研究展示了 CpVMI在 SXFEL中的首次实

验结果, 通过 263.8 eV FEL脉冲诱导 Kr原子与

CCl4 分子光致解离, 获取了电子动量谱与离子质

谱及动量谱, 验证该谱仪满足 FEL实验需求, 且已

具备稳定运行条件.

 2   实验部分

 2.1    复合速度成像谱仪

复合速度成像谱仪 (图 1)是为上海软 X射线

自由电子激光分子动态成像实验站研发的一台实

验终端. 在 Simion模拟中, 该仪器能够同时收集

反应产生的 1000 eV的电子和 20 eV的离子. 在同

步辐射验收实验中 [27], 电子臂独立工作时, CpVMI

在电子动能 510 eV的情况下, 能量分辨率达到了

1.5%. 此外, 在电子臂测量 100 eV电子时, CpVMI

可同时探测动能为 5.6 eV的离子, 并获得了 4%

的离子能量分辨率.

CpVMI的结构设计已经在文献 [27]中被详细

讨论过, 此处进行简单的总结. CpVMI主要包括

真空获取系统、气体进样系统、静电透镜系统、

磁场屏蔽系统以及数据采集系统五大模块. 实验

时, 样品气体从喷口直径为 100 μm的压电脉冲阀

(ACPV2-100)绝热膨胀至背景真空 5×10–9 mbar

(1 bar = 105 Pa)的源腔中, 形成超声速气体束流.

该束流通过一个直径为 0.3 mm的取束器 (skimmer)

与两个直径 1 mm的不锈钢膜孔后进入背景真空

2×10–10 mbar的主腔, 最终由偏心安装的分子泵

捕获. 此外, 为了在超声分子束故障或者光太弱时

仍然能做实验, CpVMI配备了一套空心针进样系

统. 空心针的外径为 0.3 mm, 内径为 0.1 mm, 材质

为不锈钢, 其空间位置可以通过三维移动平台调节.
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图 1　复合速度成像谱仪示意图 , 其中气体样品通过超声

分子束或者空心针注入主腔, 气体样品与光相互作用后 ,

产生的电子和离子在电场的引导下飞行到两端的荧光屏

探测器, 利用相机记录实验图像

Fig. 1. Schematic  diagram of  the  velocity  imaging  spectro-

meter.  The  gas  sample  is  injected  into  the  main  chamber

through  an  ultrasonic  molecular  beam  or  a  hollow  needle.

After interacting with the light, the electrons and ions pro-

duced  by  the  gas  sample  fly  to  the  fluorescent  screen  de-

tectors at both ends under the guidance of an electric field.

The experimental images are recorded by two cameras.
 

在理想状态下, 超声速气体束流与激光焦点于

主腔中心垂直交汇, 电离解离产生的电子与离子碎

片在电场的引导下分别朝向上/下探测器运动. 为

抑制杂散电磁场对粒子轨迹的干扰, 静电透镜系统

外侧装有两个厚度为 1 mm的磁屏蔽筒. 双层磁屏

蔽筒由高磁导率坡莫合金加工而成, 安装完成后,

主腔中心剩磁实测为 8 mG(1 G = 10–4 T).

电子和离子探测器均由两片微通道板 (MCP)

和一个 P46 荧光屏组成, MCP的有效直径为 75 mm,
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两块板微孔按“V”形装配. 带电粒子飞行至 MCP

时, 在微通道内激发次级电子. 次级电子经过多次

倍增放大后, 形成电子束团, 轰击在 P46荧光屏上

形成光斑.  该光斑形成的图像由后置的 Andor

Zyla 4.2 PLUS相机或 TPX3CAM相机记录 ,  图

像中携带着带电粒子的初始动量信息和角分布信

息. 通过对相机采集到的二维位置分布图像进行反

阿贝尔变换 (inverse Abel inversion)[29], 可以还原

带电粒子的初始三维动量分布.

相机是数据采集系统的核心组件,  CCD或

CMOS相机 (例如 Andor Zyla 4.2 PLUS)虽然像

素分辨率高 (2048×2048), 但无法获取单个粒子的

飞行时间 (time-of-flight, TOF)信息. 虽然通过图

像反阿贝尔变换可以计算出粒子的三维空间分布,

但该方法要求粒子的原始空间分布具有柱对称性,

否则无法进行反阿贝尔变换.

TPX3CAM是一种基于新型硅像素探测器的时

间戳相机, 其集成了 Timepix3ASIC与专用读出芯

片, 时间分辨率可达 1.5 ns[30]. 该相机能够记录每个

粒子在探测器上的位置 (x, y)、到达时间 (time-of-

arrival, ToA)以及过阈时间 (time-over-threshold,

ToT)[31], 从而同时获取粒子的位置和飞行时间. 其

中 ToT反映信号强度. 这一特点使其突破了传统

速度成像中反阿贝尔变换需要满足柱对称性的严

格限制, 可直接重构粒子的三维动量分布. 需要指

出的是, 高时间分辨牺牲空间分辨, TPX3CAM的

有效像素仅为 256×256.

由于电子飞行时间窗口极短 (约 2 ns), 难以通

过 TPX3CAM实现其三维动量测量. 因此, 在本

实验中, 采用 Andor相机采集电子图像 (经多脉冲

累积), 而 TPX3CAM则用于记录离子的位置与飞

行时间信息 (由 FEL信号触发单脉冲采集), 从而

实现两种探测器在时间与空间分辨能力上的互补.

需要说明的是, 本实验中电子与离子图像并非同步

采集. 在同步测量模式下, 可通过记录每发 FEL

的 bunch ID以实现数据在时间上的精确关联.

 2.2    实　验

为评估 CpVMI与 TPX3CAM相机在 FEL下

的综合性能, 并建立用户实验标准流程, 我们选择

氪 (Kr)原子与四氯化碳 (CCl4)分子开展光电离实

验. 实验依托我国首台 X射线自由电子激光用户装

置—上海软 X射线自由电子激光装置 (SXFEL)

进行, 该装置配备 2条波荡器线、2条光束线及 5

个实验终端, 可提供波长 2—15 nm(对应光子能量

80—620 eV)的X射线脉冲 [32]. 本次实验在 SXFEL

的 SUD线开展. 相对论电子束团经过波荡器后产生

波长为 4.7 nm(263.8 eV)的软 X射线激光脉冲, 单

脉冲能量约为 1 μJ, 脉冲宽度为 100 fs, 重复频率

为 25 Hz. FEL经过 KB镜后聚焦到主腔与样品气

体反应, 焦距为 1500 mm, 焦点光斑尺寸约 100 μm,

焦点处光强约为 1.3×1011 W/cm2.

本次实验使用了空心针进样. 设置静电透镜于

弱聚焦模式 [27], 且使针在电场零势能面上. 实验时,

空心针端口距激光焦点 2.5 mm, 其样品靶密度最

大可达超声分子束的 1000倍. 通过调节空心针上

游的针阀, 可以调节靶密度的大小, 从而控制反应

事件的数量. 需要说明的是, 与超声分子束相比,

尽管空心针进样可以显著提升样品靶密度, 但是扩

大了样品与激光的作用区尺寸, 并且气体样品温度

也会更高, 这些因素会导致仪器的分辨下降.

 3   数据处理和测量结果

 3.1    Kr 的电子图像

实验采用的软 X射线光子能量为 263.8 eV,

介于 Kr的 3p(222.2 eV)与 3s(292.8 eV)电离能之

间 [33]. 由此设置电子透镜为弱聚焦模式且能量探

测上限为 290 eV. Andor相机曝光时间 200 ms每

帧, 累计采集 30000张图像 (总时长 1.5 h). 图 2(a)

的左半部分是 30000张照片累加后得到的电子

的原始图像, 右半部分是经反阿贝尔变换 (Hansen

law[34])获得的电子二维动量分布, 位于图像中心

的红色双箭头表示 FEL极化方向. 可以看到, 图像

中心被大量电子污染 (停止进气时依然存在). 这是

因为强 FEL光脉冲传输过程中可能产生杂散光,

杂散光在电极表面产生了很多杂散电子. 由于电场

的聚焦作用, 这些杂散电子集中于中心区域, 对图

像边缘光电子信号的影响有限. 后续工作中将优化

限光孔的结构设计, 进一步抑制杂散电子数量.

图 2(b)是二维动量谱全角度积分之后得到的

一维电子能谱, 其中 54.8, 170, 239 eV峰分别对应

Kr 3p, 3d, 4p光电子, 32与 95 eV附近的峰归属

于 3d和 3p俄歇电子 [35,36]. 整体上此电子能谱与

Tamenori等 [37]  2004年在 SPring-8上使用同步

辐射测量到的谱型相似. 但是, 由于他们使用的筒
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镜电子能量分析仪 [38](cylindrical mirror electron

energy analyser)不能全角度全能量收集电子, 本

实验在完整性与收集效率上更具优势. 将 3p, 3d,

4p光电子谱峰的面积积分后, 按 3d面积归一化所

得的相对截面分别为 0.4, 4.6和 0.08, 理论计算 [39]

的光电离截面分别为 0.7, 4.6和 0.12 Mb, 实验值

与理论值有较高的一致性, 验证了 CpVMI的能量

标定与定量精度.

二维动量分布图中还包含了各个电子谱峰的

角分布信息. 对于单光子过程, 光电子强度的角分

布可用以下公式描述: 

I =
dσ
dΩ

=
σ

4π
[1 + βP2(cosθ)],

其中 s 表示总吸收截面, b 为角分布参数, q 为激

光偏振方向与电子动量之间的夹角, P2 是二阶勒

让德多项式.

本次实验测得的光电子和俄歇电子角分布参

数归纳于表 1. 其中, ba 是本研究的实验结果, bb

是 Yeh和 Lindau[39] 用 Hartree-Fock计算的原子

数据. 可以发现, 实验值与理论值总体吻合良好;

Kr 3p的 b 实验值更趋向于 0, 这是由于其信号靠

近图像中心区域, 受到杂散电子的干扰所致. 此外,

3p俄歇电子的各向异性参数为–0.16, 趋于各向同

性发射, 符合理论预期.

 3.2    Kr 的离子质谱

TPX3 CAM相机记录 Kr离子飞行时间时 ,

因为样品是原子, 为避免探测器中心饱和, 离子透

镜工作于匀强电场模式, 数据采集时长为 1 h. 基

于 TOF与质荷比平方根的正比关系, 获得 Kr质

谱如图 3所示. 质谱显示 Kr2+与 Kr3+离子丰度显

著高于 Kr+, Kr4+和 Kr5+, 且 5个离子价态的同位

素清晰可辨. 根据 Tamenori等 [37] 报道的离子产

率数据, Kr 3d轨道电离后生成 Kr2+和 Kr3+离子

的概率分别为 67%和 32%; Kr 3d satellite电离后

产生 Kr2+和 Kr3+离子的概率为 22%和 77%; Kr

3p轨道电离后则为 1%和 63.5%. 结合图 2光电子

能谱中 3d, 3d satellite和 4p谱峰的积分面积 (分

别为 7.34, 2.27和 0.64), 计算得到 Kr2+和 Kr3+离

子的产量比为 5.4∶4.5 = 1.2. 对 TOF谱峰进行积

分, Kr2+与 Kr3+的峰面积比值为 1.1, 与通过光电

子计算出来的比值 (1.2)高度吻合 . 实验结果表

明, 本次实验使用 TPX3CAM相机获得的质谱与

Tamenori等 [37] 在 240 eV光子能量下报道的结果

谱型相似, 离子产率分布一致, 且质量分辨率显著

提高, 充分验证了 CpVMI与 TPX3CAM相机联

用的可靠性.
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图 2    Kr的光电子图像　(a) 图像左半部分是原始图像, 右半部分是反阿贝尔变换后的动量谱, 中间红色的双箭头表示自由电

子激光的极化方向; (b) 将动量谱全角度积分后得到的电子能谱

Fig. 2. Photoelectron images of Kr: (a) The left half of the image is the raw image, and the right half is the momentum spectrum

obtained after the inverse Abel transformation. The red double-headed arrow in the middle indicates the polarization direction of

the free electron laser. (b) The electron energy spectrum obtained by integrating the momentum spectrum over all angles.

 

表 1    Kr和 CCl4 的光电子以及俄歇电子角分布
Table 1.    Angular  distribution  of  photoelectrons

and Auger electrons of Kr and CCl4.

样品名称 Kr CCl4-Cl

能级 3p 3p Aug 3d 3d sat 4p 2p 2p Aug 3p

b a 0.15 –0.16 0.93 0.75 1.5 0.96 0.05 1.63

b b [39] 0.5 0.8 1.5 1.2 1.6
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 3.3    CCl4 的电子图像

除单原子体系 Kr外 , 本研究进一步测量了

CCl4 分子. CCl4 的实验条件与 Kr相似, 仍使用空

心针进样, FEL参数不变, 数据采集时长为 1.5 h.

FEL的光子能量 (263.8 eV)在 Cl  2p(207 eV)[40]

和 2s(276 eV)[41] 的电离能之间, 且低于 C 1s电离

能 (296.3 eV)[41]. 由于 CCl4 在 25 ℃、一个标准大

气压下为液态, 其饱和蒸气压为 15.26 kPa. 准备

样品时做液氮冷冻/抽真空/解冻样品的循环, 重复

3次, 以此去除管道以及液体样品中溶解的空气.

使用 Andor相机获取电子图像后, 得到的二

维原始图像、动量谱以及一维电子能谱如图 4所

示. 动量谱的中心区域仍被杂散电子污染; 外围区

域可见 3个环, 由内到外依次对应 Cl 2p光电子、

Cl 2p俄歇以及价壳层 (6t2)6(2e)4(7t2)6(2t1)6 光电

子, 这 3个环在右侧的一维能谱中表现为 3个清晰

峰位, 能量位置与 Fournier等 [40] 测得的俄歇电子

谱的能量以及 Cl的 2p和价壳层电离能在误差范

围内一致. 对 Cl 2p光电子、2p俄歇电子和价壳层

光电子峰进行积分, 面积分别为 5.4, 12.1和 0.8.

似乎 2p俄歇电子数高于 2p光电子数, 这不符合

预期. 推测是由于中心区域电子信号过多导致附近

的电子倍增系数降低, 并且中心区域使用频次较

高, 这都导致内侧探测效率比外侧的低.

CCl4 中 Cl的光电子及俄歇电子角分布参数

如表 1所列. 限于缺少发表的 CCl4 光电子和 Auger

电子角分布数据, 我们与 Hartree-Fock计算的原子

数值 [39] 比较. 实验测得的 Cl 2p和 3p光电子的各

向异性参数分别为 0.96与 1.63, 与Hartree-Fock计

算的原子数值 (1.2和 1.6)[39] 趋势相同. 与 Cl 3p电

离相比, Cl 2p电离导致外层电子弛豫, 电子关联

效应更强, 所以实验值与理论值差异更大. 此外,

Cl 2p俄歇电子的各向异性参数为 0.05, 表明其角

分布接近各向同性, 与预期相符.

 3.4    CCl4 的离子质谱以及二维动量分布

使用 TPX3CAM相机采集离子位置及飞行时

间. 因为要测量碎片动量, 离子透镜工作在聚焦模

式, 数据采集时长为 1 h. CCl4 解离产生的离子飞

行时间质谱如图 5所示. 得益于 TPX3 CAM相机

的像素级四维数据采集能力 (x, y, ToA, ToT), 无

需依赖反阿贝尔变换的对称性假设, 即可直接重构

各碎片离子的二维动量分布. 图 5上方所有二维动

量切片中相同半径代表相同动量大小.

CCl+4

CCl+3

在质谱中没有看到  母体离子. 虽然价壳

层电离后产生 CCl4+, 但 Kime等 [42] 指出其热力学

不稳定, 会解离成  +Cl; Kischlat和Morgner[43]
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图 4    CCl4 的光电子图像　(a) 图像左半部分是原始图像, 右半部分是经反阿贝尔变换后得到的动量谱, 中间红色的双箭头表示

自由电子激光的极化方向; (b) 将动量谱全角度积分后得到的电子能谱

Fig. 4. Photoelectron images of CCl4: (a) The left half of the image is the raw image, and the right half is the momentum spectrum

obtained after the inverse Abel transformation. The red double-headed arrow in the middle indicates the polarization direction of

the free electron laser. (b) The electron energy spectrum obtained by integrating the momentum spectrum over all angles.
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CCl+2 CCl+3
CCl2+4

实验证实最终产物中  比  略多. 对于内壳

层俄歇过程产生的  离子, 根据 Santos等 [44]

的研究, 其解离路径包括: 

CCl2+4 → Cl+ + CCl+3 , (1)
 

→ Cl+ + CCl+2 + Cl, (2)
 

→ Cl+ + CCl+ + 2Cl, (3)
 

→ Cl+ + C+ + 3Cl, (4)
 

CCl2+4 → CCl+2 + Cl. (5)

CCl+3

CCl2+4 CCl+3

CCl+3

CCl+3
CCl+4 CCl+3

CCl+2

CCl+x

图 5(c), (g)分别展示了 Cl+和   的动量分布,

二者均呈现清晰的环状结构, 且动量大小相近. 这

一特征与解离路径 (1)中   解离成   和

Cl+的动量守恒预期相符. 值得注意的是, 图 5(g)

中  的环形分布在光偏振方向强度较高, 这是

因为与光偏振方向平行的 C—Cl键更容易被电离;

而图 5(c)中 Cl+图像各向同性, 这是因为它的来源

多样, 其角分布特征被整体平均. 此外, 图 5(g)中

 动量分布在中心区域存在一圆斑 ,  对应于

 解离生成   与 Cl的过程, 该通道解离时

间长, 释放动能较低, 因此碎片动量较小且角分布

几乎各向同性. 图 5(d), (f)中  和 CCl+其动量

分布呈现各向同性, 且分布半径随碎片质量减小而

略微增大. 这是因为碎片来自多步解离路径 (上述

路径 (2), (3)), 解离过程中每丢失一个中性 Cl原子,

 还会获得一定的动量. 图 5(b)中 C+碎片动量

CCl2+3 CCl2+3

CCl2+4
CCl2+3

相对较小, 反映了在多步解离过程中因所有氯原子

对称脱离而导致的净动量抵消的机制. 图 5(e)

中  是唯一观测到的双电荷碎片. 从  的

动量图中可以知道其动量较小且集中在中心区域,

表明主要经由路径 (5)生成, 即  离子解离生

成  和一个中性 Cl原子, 无库仑斥力导致的动

能释放, 符合中性氯原子解离通道的动力学特征.

 4   结　论

本文报道了上海软 X射线自由电子激光装置

CpVMI的首次通光实验结果 .  利用 263.8 eV的

FEL脉冲对 Kr和 CCl4 开展光电离研究 ,  通过

Andor相机成功观测到 Kr的 3p, 3d和 4p光电子

峰和 3d, 3p的俄歇电子峰, 同时在 CCl4 中识别出

Cl 2p光电子、2p俄歇电子和 3p光电子峰, 与同步

辐射下测量到的结果呈现良好的一致性. 角分布

测量进一步表明, Kr和 CCl4 中光电子和俄歇电子

的各向异性参数 b 与理论值吻合良好, 表明 CpVMI

具备可靠的角分辨探测能力. 离子测量方面, 通过

TPX3CAM相机获得了 Kr的高分辨飞行时间质

谱, 并直接重构了 CCl4 碎片离子的二维动量分

布. 结合质谱与动量成像数据, 解析了 CCl4 分子

在 263.8 eV的自由电子激光下的解离路径. 实验

结果充分表明该谱仪在能量、角度及动量测量方面

均满足自由电子激光用户实验的技术要求.
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物 理 学 报   Acta  Phys.  Sin.   Vol. 74, No. 24 (2025)    243203

243203-6

http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1
http://wulixb.iphy.ac.cn/CN/volumn/home.shtml#1


当前实验条件仍有优化空间. 一是 KB 镜聚焦

后的光斑直径约 100 μm, 我们正在优化光路, 优化

后预计可将焦点缩小一个量级, 可以显著提升靶点

功率密度. 二是空心针进样时样品温度约 40 K且

作用区长约 6 mm, 使得分辨率下降. 未来切换至

超声分子束后, 样品温度降至 4 K, 作用区缩短到

1 mm, 预期仪器分辨率能够显著提升.
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Abstract

Temporal-  and  angular-resolved  photoionization  experiments  are  essential  for  probing  the  geometric
configuration and electronic state evolution of  atoms and molecules,  which requires measuring the full  spatial
angular distributions of electrons and ions in free electron laser (FEL) experiments. Here, we present the first
experimental  results  from the  composite  velocity  imaging  spectrometer  (CpVMI)  on  the  Shanghai  soft  X-ray
free  electron  laser  facility  (SXFEL).  The  study  demonstrates  its  ability  to  capture  energy  and  angular
information of electrons and ions with high resolution and full solid-angle collection.
　　Krypton (Kr) atoms and carbon tetrachloride (CCl4) molecules are ionized using FEL pulses at 263.8 eV.
Electron  momentum images  are  recorded  with  an  Andor  Zyla  4.2  PLUS camera,  and  ion  time-of-flight  mass
spectra and momentum distributions are acquired using a TPX3CAM. For Kr, the electron spectrum contains
peaks from 3p, 3d, and 4p photoionization, as well as the Auger electrons from 3d and 3p levels. The measured
anisotropy  parameters  (b)  of  these  electrons  show  good  agreement  with  previous  theoretical  Hartree-Fock
calculations.  The  ion  abundance  in  the  time-of-flight  mass  spectra  of  Kr  is  consistent  with  the  ratio  derived
from the intensities of the corresponding photoelectron peaks.
　　For  CCl4,  the  electron  spectrum  contains  Cl  2p  photoelectrons,  2p  Auger  electrons,  and  valence-shell
photoelectrons,  with  their  angular  distribution  parameters  also  aligning  with  theoretical  predictions.  The
TPX3CAM  can  directly  measure  the  momenta  of  fragment  ions  without  the  need  of  inverse  Abel
transformation. By integrating the high-resolution flight time mass spectrometry and momentum imaging data
obtained  from TPX3CAM,  we  successfully  visualize  and  analyze  the  key  photodissociation  pathways  of  CCl4
molecules  under  the  action  of  soft  X-ray  FEL.  In  particular,  it  can  distinguish  between  direct  two-body
dissociation  and  multi-step  dissociation  processes,  and  observe  the  unique  angular  distributions  and  kinetic
energy release characteristics of different dissociation channels.
　　In conclusion, the experimental results clearly show that the CpVMI fully meets the technical requirements
for FEL user experiments in terms of energy, angular distribution, and momentum measurement, providing a
platform for FEL light-induced dynamics research. Future enhancements, including improved light focusing and
the use of supersonic molecular beams, are expected to further improve the performance of the instrument.

Keywords: X-ray free electron laser, velocity imaging spectrometer, angular distribution of charged particles
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