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（ １．Ｃｏｍｍｕｎｉｃａｔｉｏｎｓ ａｎｄ Ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃ Ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ Ｄｅｐａｒｔｍｅｎｔ， Ｓｈａｎｇｈａｉ Ｖｏｃａｔｉｏｎａｌ Ｃｏｌｌｅｇｅ ｏｆ Ｓｃｉｅｎｃｅ ａｎｄ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ，
Ｓｈａｎｇｈａｉ ２０１８００， Ｃｈｉｎａ； ２．Ｓｔａｔｅ Ｋｅｙ Ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｏｆ Ｉｎｔｅｇｒａｔｅｄ Ｏｐｔｏｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓ， Ｃｏｌｌｅｇｅ ｏｆ Ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃ Ｓｃｉｅｎｃｅ ａｎｄ

Ｅｎｇｉｎｅｅｒｉｎｇ， Ｊｉｌｉｎ Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ， Ｃｈａｎｇｃｈｕｎ １３００１２， Ｃｈｉｎａ）

Ａｂｓｔｒａｃｔ： Ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ Ｍｏｍｅｎｔｕｍ Ｉｍａｇｉｎｇ （ＣＭＩ） ｉｓ ａ ｐｏｗｅｒｆｕｌ ｉｍａｇｉｎｇ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｔｈａｔ ｃａｎ ｄｅｔｅｒｍｉｎｅ ｔｈｅ
ｆｕｌｌ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｖｅｃｔｏｒｓ ｏｆ ａｌｌ ｐａｒｔｉｃｌｅｓ ｒｅｌｅａｓｅｄ ｆｒｏｍ ａ ｓｉｎｇｌｅ ｐａｒｅｎｔ ｍｏｌｅｃｕｌｅ ｉｎ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ａｎｄ ｔｈｕｓ ｐｒｏｖｉｄｅ
ｄｅｔａｉｌｅｄ ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｏｎ ｔｒａｎｓｉｅｎｔ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ． Ｓｏ ｆａｒ， ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｈａｓ ｂｅｅｎ ｅｘｔｅｎｓｉｖｅｌｙ
ｅｍｐｌｏｙｅｄ ｆｏｒ ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｉｎｇ ａ ｖａｒｉｅｔｙ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ ｉｎｄｕｃｅｄ， ｅ． ｇ．， ｂｙ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｃｏｌｌｉｓｉｏｎｓ，
ｉｎｔｅｎｓｅ ｌａｓｅｒ ｆｉｅｌｄｓ ａｎｄ ｓｙｎｃｈｒｏｔｒｏｎ ｒａｄｉａｔｉｏｎ． Ｉｎ ｔｈｉｓ ａｒｔｉｃｌｅ， ｗｅ ｆｉｒｓｔ ｉｎｔｒｏｄｕｃｅ ｔｈｅ ｐｒｉｎｃｉｐｌｅ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ
ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ， ｗｈｉｃｈ ｉｓ ｆｏｌｌｏｗｅｄ ｂｙ ｓｅｖｅｒａｌ ｔｙｐｉｃａｌ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ｄｅｓｉｇｎｓ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ ｓｙｓｔｅｍｓ ｒｅａｌｉｚｉｎｇ ｔｈｅ
ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎｓ． Ｗｅ ｔｈｅｎ ｐｒｅｓｅｎｔ ｒｅｐｒｅｓｅｎｔａｔｉｖｅ ｅｘａｍｐｌｅｓ ｏｆ ｓｔｕｄｙｉｎｇ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ
ｄｙｎａｍｉｃｓ ｕｓｉｎｇ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ．
Ｋｅｙｗｏｒｄｓ： Ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｉｍａｇｉｎｇ； Ｉｎｔｅｎｓｅ ｌａｓｅｒ ｆｉｅｌｄｓ； Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ
ＣＬＣ ｎｕｍｂｅｒ： Ｏ５６１．４　 　 　 Ｄｏｃｕｍｅｎｔ ｃｏｄｅ： Ａ　 　 　 Ａｒｔｉｃｌｅ ＩＤ： １００５⁃９１１３（２０１８）０４⁃０００１⁃１４

１　 Ｉｎｔｒｏｄｕｃｔｉｏｎ

　 　 Ｔｈｅ Ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ Ｍｏｍｅｎｔｕｍ Ｉｍａｇｉｎｇ （ＣＭＩ）
ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ［１］， ｗｉｔｈ ｗｈｉｃｈ ｔｈｅ ｆｕｌｌ ｔｈｒｅｅ⁃ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ
（３Ｄ） ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｖｅｃｔｏｒｓ ｏｆ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ａｎｄ ／ ｏｒ ｉｏｎｓ
ｅｊｅｃｔｅｄ ｆｒｏｍ ａｎ ｉｏｎｉｚｉｎｇ ｏｒ ａ ｆｒａｇｍｅｎｔｉｎｇ ｍｏｌｅｃｕｌｅ
ｃａｎ ｂｅ ｍｅａｓｕｒｅｄ， ｈａｓ ｂｅｅｎ ａｎ ｅｘｔｅｎｓｉｖｅｌｙ ｅｍｐｌｏｙｅｄ
ｉｍａｇｉｎｇ ｔｏｏｌ ｆｏｒ ｓｔｕｄｙｉｎｇ ｖａｒｉｏｕｓ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ
ｄｙｎａｍｉｃｓ ｏｖｅｒ ｔｈｅ ｌａｓｔ ２０ ｙｅａｒｓ［２－５］ ． Ｆｏｒ ｅｘａｍｐｌｅ， ｂｙ
ｕｔｉｌｉｚｉｎｇ ｉｔｓ ｕｎｉｑｕｅ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ ｉｎｃｌｕｄｉｎｇ ｈｉｇｈ
ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ， ｌａｒｇｅ ｓｏｌｉｄ ａｎｇｌｅ ｃｏｌｌｅｃｔｉｏｎ，
ａｎｄ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ， ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｈａｓ
ｂｅｅｎ ｓｕｃｃｅｓｓｆｕｌｌｙ ｅｍｐｌｏｙｅｄ ｔｏ ｇａｉｎ ｄｅｔａｉｌｅｄ ｉｎｓｉｇｈｔ
ｉｎｔｏ ｔｈｅ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ ｃｈａｎｎｅｌｓ［６］， ｉｎｆｅｒ
ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ｅｍｉｓｓｉｏｎ
ｐａｔｔｅｒｎｓ ｏｆ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ［７］， ｉｄｅｎｔｉｆｙ ｔｈｅ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ
ｐａｔｈｗａｙｓ［８］ ａｎｄ ｓｏ ｆｏｒｔｈ． Ｍｏｒｅｏｖｅｒ， ｗｉｔｈ ｔｈｉｓ
ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ， ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ ｉｎ ｖａｒｉｏｕｓ
ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ ｓｕｃｈ ａｓ ｉｎｔｅｎｓｅ ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄ［９］

ａｎｄ ａｔｔｏｓｅｃｏｎｄ［１０］ ｌｉｇｈｔ ｆｉｅｌｄｓ， ｃｈａｒｇｅｄ ｐａｒｔｉｃｌｅ

ｉｍｐａｃｔ［１１－１２］， ｓｙｎｃｈｒｏｔｒｏｎ ｒａｄｉａｔｉｏｎ［１３－１４］， ａｎｄ ｆｒｅｅ
ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｌａｓｅｒｓ［１５］ ｃａｎ ｂｅ ｓｔｕｄｉｅｄ． Ｔｈｉｓ ｇｉｖｅｓ ｒｉｓｅ ｔｏ
ｔｒｅｍｅｎｄｏｕｓ ｐｒｏｇｒｅｓｓ ｉｎ ｔｈｅ ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ
ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ａｎｄ ｃｏｎｓｅｑｕｅｎｔｌｙ ａ ｖａｒｉｅｔｙ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ
ｓｙｓｔｅｍｓ ｈａｖｅ ｂｅｅｎ ｄｅｓｉｇｎｅｄ， ｅ． ｇ．， ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ
ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒｓ［２－５，１６－１８］， ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ［１９－３３］ ａｎｄ ｏｔｈｅｒ
ｄｅｖｉｃｅｓ［３４－４７］ ｉｎ ｏｒｄｅｒ ｔｏ ｉｎｃｒｅａｓｅ ｃｏｕｎｔ ｒａｔｅ ａｎｄ
ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ， ｉｍｐｒｏｖｅ ｍｕｌｔｉ⁃ｈｉｔ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ，
ｄｉｓｃｒｉｍｉｎａｔｅ ｆａｌｓｅ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｅｖｅｎｔｓ ａｎｄ ｔｈｅｒｍａｌ
ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｕｎｃｅｒｔａｉｎｔｙ， ｏｂｔａｉｎ ｂｅｔｔｅｒ ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ， ａｎｄ
ｍｉｎｉｍｉｚｅ ｔｈｅ ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｔｈｅ ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ ｆｉｅｌｄ ｉｎ ｅｌｅｃｔｒｏｎ⁃
ｏｒ ｉｏｎ⁃ｉｍｐａｃｔ ｓｃｈｅｍｅｓ ｅｔｃ．

Ｉｎ ｔｈｉｓ ｐａｐｅｒ， ｗｅ ｗｉｌｌ ｒｅｖｉｅｗ ｒｅｃｅｎｔ ｐｒｏｇｒｅｓｓ ｉｎ
ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ． Ｗｅ ｂｅｇｉｎ ｗｉｔｈ ａ ｂｒｉｅｆ ｉｎｔｒｏｄｕｃｔｉｏｎ
ｔｏ ｔｈｅ ｂａｓｉｃ ｐｒｉｎｃｉｐｌｅ ｏｆ ｔｈｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ
ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ， ｂａｓｅｄ ｏｎ ｗｈｉｃｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ＣＭＩ ｓｙｓｔｅｍｓ
ｈａｖｅ ｂｅｅｎ ｄｅｓｉｇｎｅｄ． Ｗｅ ｗｉｌｌ ｔｈｅｎ ｐｒｅｓｅｎｔ ａｎ ｏｖｅｒｖｉｅｗ
ｏｆ ｒｅｃｅｎｔ ａｄｖａｎｃｅ ｉｎ ｔｈｅ ＣＭＩ ｓｙｓｔｅｍｓ ｄｅｓｉｇｎｅｄ， ｅ．ｇ．，
ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒｓ， ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ ａｎｄ ｇａｓ⁃ｊｅｔ
ｔａｒｇｅｔｓ． Ｆｉｎａｌｌｙ， ｗｅ ｗｉｌｌ ｇｉｖｅ ｓｅｖｅｒａｌ ｒｅｐｒｅｓｅｎｔａｔｉｖｅ
ｅｘａｍｐｌｅｓ ｏｆ ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｉｎｇ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ
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Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｈａｒｂｉｎ Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ （Ｎｅｗ Ｓｅｒｉｅｓ）， Ｖｏｌ．２５， Ｎｏ．４， ２０１８

ｕｓｉｎｇ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ．

２　 Ｐｒｉｎｃｉｐｌｅ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ Ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ

　 　 Ｉｎ ｔｈｉｓ ｓｅｃｔｉｏｎ， ｔａｋｅ ｔｈｅ ｔｙｐｉｃａｌ ＣＭＩ ａｐｐａｒａｔｕｓ
ｓｈｏｗｎ ｉｎ Ｆｉｇ．１ ｆｏｒ ｉｎｓｔａｎｃｅ， ｗｅ ｗｉｌｌ ｂｒｉｅｆｌｙ ｉｎｔｒｏｄｕｃｅ
ｔｈｅ ｐｒｉｎｃｉｐｌｅ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｔｈａｔ ｅｎａｂｌｅｓ ｔｈｅ ３Ｄ
ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ ｏｆ ｐｈｏｔｏｎ⁃ｅｌｅｃｔｒｏｎ ａｎｄ
ｐｈｏｔｏｎ⁃ｉｏｎ ｉｎ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ． Ｔｈｅ ＣＭＩ ａｐｐａｒａｔｕｓ ｉｎ
Ｆｉｇ．１ ｉｓ ａｓｓｕｍｅｄ ｔｏ ｂｅ ｉｎ ａ ｈｉｇｈ ｖａｃｕｕｍ ｃｈａｍｂｅｒ ｗｉｔｈ
ａ ｂａｃｋｇｒｏｕｎｄ ｐｒｅｓｓｕｒｅ ｕｐ ｔｏ ｔｈｅ ｒｅｇｉｍｅ ｏｆ １０－１０－１０－１１

ｍｂａｒ， ａｎｄ ｉｔ ｉｓ ｃｏｍｐｏｓｅｄ ｏｆ ａ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｂｅａｍ， ａ
ｌａｓｅｒ ｂｅａｍ ｉｎｔｅｒａｃｔｉｎｇ ｗｉｔｈ ｔｈｅ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｂｅａｍ ｉｎ ｔｈｅ
ｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎ ａｒｅａ， ａ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｅｑｕｉｐｐｅｄ ｗｉｔｈ ａ ｓｅｔ ｏｆ
ｅｌｅｃｔｒｏｄｅｓ ｐｒｏｄｕｃｉｎｇ ａ ｗｅａｋ ｈｏｍｏｇｅｎｅｏｕｓ ｅｌｅｃｔｒｏｓｔａｔｉｃ
ｆｉｅｌｄ ａｎｄ ａ ｓｅｔ ｏｆ ｃｏｉｌｓ ｐｒｏｄｕｃｉｎｇ ａ ｗｅａｋ ｈｏｍｏｇｅｎｅｏｕｓ
ｍａｇｎｅｔｉｃ ｆｉｅｌｄ， ａｎｄ ｔｗｏ ｍｕｌｔｉ⁃ｈｉｔ ｔｉｍｅ⁃ ａｎｄ ｐｏｓｉｔｉｏｎ⁃
ｓｅｎｓｉｔｉｖｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ ｅｑｕｉｐｐｅｄ ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ ａｔ ｔｈｅ ｔｗｏ
ｅｎｄｓ ｏｆ ｔｈｅ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ．

Ｆｉｇ． １ 　 Ａ ｔｙｐｉｃａｌ ＣＭＩ ａｐｐａｒａｔｕｓ ｆｏｒ ｐｈｏｔｏｎ⁃
ｅｌｅｃｔｒｏｎ ａｎｄ ｐｈｏｔｏｎ－ｉｏｎ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ （ＰＳＤ：
ｐｏｓｉｔｉｏｎ⁃ｓｅｎｓｉｔｉｖｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒ） ［４８］

　 　 Ｉｎ ｔｈｅ ＣＭＩ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ ｗｉｔｈ ａ ｌａｓｅｒ ａｓ ｔｈｅ
ｅｘｃｉｔａｔｉｏｎ ｓｏｕｒｃｅ， ｔｈｅ ｌａｓｅｒ ｂｅａｍ ｉｓ ｕｓｕａｌｌｙ ｃｒｏｓｓｅｄ
ｗｉｔｈ ｔｈｅ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｂｅａｍ ａｔ ｒｉｇｈｔ ａｎｇｌｅｓ ｔｏ ｉｎｄｕｃｅ
ｖａｒｉｏｕｓ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎｓ ｓｕｃｈ ａｓ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ，
ｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｏｎ ａｎｄ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ． Ｔｈｅ ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎ
ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｌａｓｅｒ ｂｅａｍ ｉｓ ｓｅｔ ｐａｒａｌｌｅｌ ｔｏ ｔｈｅ
ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｐｌａｎｅ． Ｔｈｅ ｄｅｎｓｉｔｙ ｏｆ ｔｈｅ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｂｅａｍ ｉｓ
ｃｏｎｔｒｏｌｌｅｄ ｔｏ ｍａｋｅ ｔｈｅ ｎｕｍｂｅｒ ｏｆ ｉｏｎｉｚｅｄ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ
ｐｅｒ ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅ ｌｅｓｓ ｔｈａｎ ｏｎｅ ｕｎｉｔｙ． Ｔｈｅ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｉｎ
ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｉｓ ｕｓｅｄ ｔｏ ｅｘｔｒａｃｔ ａｎｄ ｇｕｉｄｅ
ｇｅｎｅｒａｔｅｄ ｉｏｎｓ ａｎｄ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎ
ｒｅｇｉｏｎ ｔｏｗａｒｄｓ ｔｈｅ ｔｗｏ ｍｕｌｔｉ⁃ｈｉｔ ｔｉｍｅ⁃ ａｎｄ ｐｏｓｉｔｉｏｎ⁃
ｓｅｎｓｉｔｉｖｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ ｂｙ ｔｈｅ ｗｅａｋ ｈｏｍｏｇｅｎｅｏｕｓ
ｅｌｅｃｔｒｏｓｔａｔｉｃ ｆｉｅｌｄ ｇｅｎｅｒａｔｅｄ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｄｅｓ ｗｈｅｎ ａ
ｓｕｉｔａｂｌｅ ｖｏｌｔａｇｅ ｉｓ ａｐｐｌｉｅｄ ｏｎ． Ａ ｗｅａｋ ｈｏｍｏｇｅｎｅｏｕｓ
ｍａｇｎｅｔｉｃ ｆｉｅｌｄ ｃａｎ ａｌｓｏ ｂｅ ｐｒｏｄｕｃｅｄ ｉｎ ｐａｒａｌｌｅｌ ｔｏ ｔｈｅ

ｅｌｅｃｔｒｏｓｔａｔｉｃ ｆｉｅｌｄ ｂｙ ｓｅｖｅｒａｌ ｓｅｐａｒａｔｅ ｃｏｉｌｓ ｗｉｔｈ ｐｒｏｐｅｒ
ｃｕｒｒｅｎｔｓ ａｐｐｌｉｅｄ ｏｎ ｔｈｅｍ， ｉｎ ｏｒｄｅｒ ｔｏ ｃｏｎｆｉｎｅ ｔｈｅ
ｒｅｓｕｌｔａｎｔ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ａｎｄ ｉｏｎｓ ｉｎ ｔｈｅ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ． Ｂｏｔｈ
ｔｈｅ ｆｉｅｌｄｓ ａｒｅ ｐｅｒｐｅｎｄｉｃｕｌａｒ ｔｏ ｔｈｅ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｂｅａｍ
ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ ａｎｄ ｔｈｅ ｌａｓｅｒ ｐｒｏｐａｇａｔｉｏｎ ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ． Ｔｈｅ
ｆｉｅｌｄｓ ａｒｅ ｃｈｏｓｅｎ ｓｕｃｈ ｔｈａｔ ａ ｓｏｌｉｄ ａｎｇｌｅ ｏｆ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｏｆ
ｕｐ ｔｏ ４π ｃａｎ ｂｅ ａｃｈｉｅｖｅｄ ｆｏｒ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ａｎｄ ｉｏｎｓ ａｔ
ｔｈｅ ｓａｍｅ ｔｉｍｅ．

Ｔｈｅ ｍｕｌｔｉ⁃ｈｉｔ ｔｉｍｅ⁃ ａｎｄ ｐｏｓｉｔｉｏｎ⁃ｓｅｎｓｉｔｉｖｅ
ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ ａｒｅ ａｐｐｌｉｅｄ ｔｏ ｏｂｔａｉｎ ｅａｃｈ ｐａｒｔｉｃｌｅｓ ３Ｄ
ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｂｙ ｒｅｃｏｒｄｉｎｇ ｉｔｓ ｔｗｏ⁃
ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ （２Ｄ） ｐｏｓｉｔｉｏｎ （ｘ，ｙ） ｗｈｅｒｅ ｔｈｅ ｐａｒｔｉｃｌｅ
ｈｉｔｓ ｔｈｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒ， ａｎｄ ｉｔｓ ａｒｒｉｖａｌ ｔｉｍｅ ｔ ａｔ ｔｈｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒ．

Ｔｈｅ ｔｉｍｅ ａｎｄ ｐｏｓｉｔｉｏｎ ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｄａｔａ ｃａｎ ｂｅ
ｗｒｉｔｔｅｎ ｅｖｅｎｔ ｂｙ ｅｖｅｎｔ ｉｎｔｏ ａ ｌｉｓｔ ｍｏｄｅ ｆｉｌｅ （ＬＭＦ） ｆｏｒ
ｆｕｒｔｈｅｒ ｏｎｌｉｎｅ ／ ｏｆｆｌｉｎｅ ｄａｔａ ａｎａｌｙｓｉｓ． Ｔｈｅ ｍｅａｓｕｒｅｄ
ｆｌｉｇｈｔ ｔｉｍｅ ａｎｄ ｐｏｓｉｔｉｏｎ ｆｏｒ ｅａｃｈ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｉｎ ａｎ ｅｖｅｎｔ
ｃａｎ ｂｅ ｔｒａｎｓｆｏｒｍｅｄ ｔｏ ｒｅｃｏｎｓｔｒｕｃｔ ｔｈｅ ３Ｄ ｍｏｍｅｎｔｕｍ
ｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓ ｉｎ ａｎｙ ｄｅｓｉｒｅｄ ｃｏｏｒｄｉｎａｔｅ ｆｒａｍｅ． Ｆｏｒ
ｅｘａｍｐｌｅ， ｓｕｐｐｏｓｉｎｇ ｔｈｅ Ｃａｒｔｅｓｉａｎ ｌａｂ⁃ｃｏｏｒｄｉｎａｔｅ
ｓｙｓｔｅｍ ｉｓ ｄｅｓｉｒｅｄ， ｏｎｅ ｃａｎ ｄｅｆｉｎｅ ｔｈｅ ｓｙｓｔｅｍ ａｓ
ｆｏｌｌｏｗｉｎｇ： ｔｈｅ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｂｅａｍ ｐｒｏｐａｇａｔｉｏｎ ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ，
ｔｈｅ ｌａｓｅｒ ｂｅａｍ ｐｒｏｐａｇａｔｉｏｎ ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ ａｎｄ ｔｈｅ
ｅｌｅｃｔｒｏｓｔａｔｉｃ ｆｉｅｌｄ ａｒｅ ａｌｏｎｇ ｔｈｅ ｘ， ｙ ａｎｄ ｚ ａｘｉｓ，
ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ． Ｔｈｅ ｔｈｒｅｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓ ｏｆ ｔｈｅ
ｉｔｈ ｉｏｎ ｇａｉｎｅｄ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ｌａｓｅｒ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎ，
ｐｉ ＝ （ｐｉ

ｘ， ｐｉ
ｙ，ｐｉ

ｚ） ， ｉｎ ｔｈｅ ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｆｒａｍｅ ｃａｎ ｂｅ
ｅｘｐｒｅｓｓｅｄ ａｓ

ｐｉ
ｘ ＝ ｍｉ Dｘ ／ ｔ （１）
ｐｉ
ｙ ＝ ｍｉ Dｙ ／ ｔ （２）

ｐｉ
ｚ ＝ ｍｉ ｌａ ／ ｔ － （１ ／ ２）ｑｉＥｓ ｔ （３）

ｗｈｅｒｅ ｑｉ ａｎｄ ｍｉ ａｒｅ ｔｈｅ ｃｈａｒｇｅ ａｎｄ ｍａｓｓ ｏｆ ｔｈｅ ｉｔｈ ｉｏｎ
ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ， ａｎｄ Dｘ， Dｙ ａｒｅ ｔｈｅ ｄｉｓｐｌａｃｅｍｅｎｔｓ ｏｆ ｔｈｅ
ｉｏｎ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ｐｏｓｉｔｉｏｎ ｗｈｅｒｅ ｔｈｅ ｉｏｎ ｗｉｔｈ ｐｘ ＝ ｐｙ ＝ ０
ｗｏｕｌｄ ｈｉｔ， ｔ ｉｓ ｔｈｅ ｔｉｍｅ⁃ｏｆ⁃ｆｌｉｇｈｔ ｏｆ ｔｈｅ ｉｏｎ ｆｒｏｍ ｔｈｅ
ｒｅａｃｔｉｏｎ ｖｏｌｕｍｅ ｔｏ ｔｈｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒ， ｌａ ｉｓ ｔｈｅ ｔｒａｖｅｌｌｉｎｇ
ｄｉｓｔａｎｃｅ ｏｆ ｔｈｅ ｉｏｎ ｉｎ ｔｈｅ ｚ⁃ａｘｉｓ ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ， ａｎｄ Ｅｓ ｉｓ
ｔｈｅ ｍａｇｎｉｔｕｄｅ ｏｆ ｔｈｅ ｈｏｍｏｇｅｎｏｕｓ ｅｌｅｃｔｒｏｓｔａｔｉｃ ｆｉｅｌｄ ｏｆ
ｔｈｅ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ．

Ｔｈｅ ｔｈｒｅｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓ ｏｆ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎ
ｇａｉｎｅｄ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ｌａｓｅｒ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎ， ｐｅ ＝ （ｐｅ

ｘ，
ｐｅ
ｙ，ｐｅ

ｚ ）， ｉｎ ｔｈｅ ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ ｆｒａｍｅ ｃａｎ ｂｅ ｅｘｐｒｅｓｓｅｄ ａｓ
ｐｅ
ｘ ＝ ｛ｅＢ ／ ［２ｓｉｎ（α ／ ２）］｝［ － ｘ ×ｃｏｓ（α ／ ２） ＋

ｙ ×ｓｉｎ（α ／ ２）］ （４）
　 　 ｐｅ

ｙ ＝ ｛ｅＢ ／ ［２ｓｉｎ（α ／ ２）］｝［ｘ ×ｓｉｎ（α ／ ２） ＋
ｙ ×ｃｏｓ（α ／ ２）］ （５）

ｐｅ
ｚ ＝ ｍｅ ｌａ ／ ｔ –（１ ／ ２）ｅＥｓ ｔ （６）

ｗｈｅｒｅ ｍｅ ａｎｄ ｅ ａｒｅ ｔｈｅ ｍａｓｓ ａｎｄ ｔｈｅ ｃｈａｒｇｅ ｏｆ ｔｈｅ
ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ， Ｂ ｉｓ ｔｈｅ ｍａｇｎｉｔｕｄｅ ｏｆ ｔｈｅ

·２·



Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｈａｒｂｉｎ Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ （Ｎｅｗ Ｓｅｒｉｅｓ）， Ｖｏｌ．２５， Ｎｏ．４， ２０１８

ｈｏｍｏｇｅｎｏｕｓ ｍａｇｎｅｔｉｃ ｆｉｅｌｄ， ａｎｄ α ｄｅｐｅｎｄｓ ｏｎ ｔｈｅ
ｒａｔｉｏ ｏｆ ｔｈｅ ｔｉｍｅ⁃ｏｆ⁃ｆｌｉｇｈｔ ｔ ｔｏ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｏｒｂｉｔａｌ
ｐｅｒｉｏｄ Ｔ０ ｗｉｔｈ ｔｈｅ ｆｏｌｌｏｗｉｎｇ ｒｅｌａｔｉｏｎ

α ＝ ｍｏｄ（ ｔ， Ｔ０）´３６０° （７）
ｗｈｅｒｅ Ｔ０ ＝ ２πｍｅ ／ ｅＢ． Ｆｏｒ ｄｅｔａｉｌｓ ｏｆ ｅｘｐｒｅｓｓｉｏｎｓ ｏｆ ｔｈｅ
ｆｕｌｌ ３Ｄ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｖｅｃｔｏｒｓ ｆｏｒ ｂｏｔｈ ｉｏｎｓ ａｎｄ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ
ｉｎ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ， ｔｈｅ ｒｅａｄｅｒｓ ａｒｅ ｒｅｆｅｒｒｅｄ ｔｏ
Ｒｅｆ．［３］ ．

Ｕｎｄｅｒ ｔｈｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｃｏｎｓｅｒｖａｔｉｏｎ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎ， ａ
ｐａｒｔｉｃｕｌａｒ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｒ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ ｐａｔｈｗａｙ ｏｆ
ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｆｒｏｍ ｏｎｅ ｐａｒｔｉｃｕｌａｒ ｃｈａｒｇｅ ｓｔａｔｅ ｏｆ ｉｎｔｅｒｅｓｔ
ｃａｎ ｂｅ ｕｎｉｑｕｅｌｙ ｉｄｅｎｔｉｆｉｅｄ ｂｙ ｓｅｌｅｃｔｉｎｇ ｓｅｔｓ ｏｆ ｐａｒｔｉｃｌｅｓ
ｗｈｏｓｅ ｓｕｍ⁃ｍｏｍｅｎｔｕｍ Ｐｓ ｆｕｌｆｉｌｌｓ ｜Ｐｓ ｜ ＝ ０． Ａｓ ａ
ｒｅｓｕｌｔ， ｆａｌｓｅ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｅｖｅｎｔｓ ｒｅｓｕｌｔｉｎｇ ｆｒｏｍ ｍｕｌｔｉｐｌｅ
ｐａｒｅｎｔ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｉｎ ｔｈｅ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｚｏｎｅ ｃａｎ ｂｅ ｒｅｍｏｖｅｄ．

３　 Ｒｅｃｅｎｔ Ｐｒｏｇｒｅｓｓ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ Ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ

　 　 Ｂｅｃａｕｓｅ ｏｆ ｔｈｅ ｓｕｐｅｒｉｏｒｉｔｙ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ
ｆｏｒ ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｉｎｇ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ， ｍｕｃｈ
ｅｆｆｏｒｔ ｈａｓ ｂｅｅｎ ｍａｄｅ ｓｏ ｆａｒ ｔｏ ｉｍｐｒｏｖｅ ｉｔｓ
ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ， ｓｕｃｈ ａｓ ｅｎｈａｎｃｉｎｇ ｔｈｅ ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ ｏｆ ＣＭＩ
ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｉｎ ｔｉｍｅ， ｐｏｓｉｔｉｏｎ， ｍｏｍｅｎｔｕｍ， ａｎｇｕｌａｒ， ａｎｄ
ｅｎｅｒｇｙ ｄｏｍａｉｎｓ， ｉｎｃｒｅａｓｉｎｇ ｃｏｕｎｔ ｒａｔｅ ａｎｄ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ
ｅｆｆｉｃｉｅｎｃｙ， ｉｍｐｒｏｖｉｎｇ ｍｕｌｔｉ⁃ｈｉｔ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ， ｄｉｓｃｒｉｍｉｎａｔｉｎｇ
ｆａｌｓｅ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｅｖｅｎｔｓ ａｎｄ ｔｈｅｒｍａｌ ｍｏｍｅｎｔｕｍ
ｕｎｃｅｒｔａｉｎｔｙ， ｅｌｉｍｉｎａｔｉｎｇ ｔｈｅ ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ ｆｉｅｌｄ
ｉｎ ｅｌｅｃｔｒｏｎ⁃ ｏｒ ｉｏｎ⁃ｉｍｐａｃｔ ｓｃｈｅｍｅｓ ａｎｄ ｓｏ ｏｎ． Ｉｎ ｔｈｉｓ
ｓｅｃｔｉｏｎ， ｗｅ ｗｉｌｌ ｇｉｖｅ ａｎ ｏｖｅｒｖｉｅｗ ｏｆ ｔｙｐｉｃａｌ
ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ＣＭＩ ｓｙｓｔｅｍｓ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒｓ，
ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ， ｇａｓ⁃ｊｅｔ ｔａｒｇｅｔｓ， ｅｌｅｃｔｒｏｎ⁃ ａｎｄ ｉｏｎ⁃ｉｍｐａｃｔ
ｄｅｓｉｇｎｓ．
３．１　 Ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｉｎ ＣＭＩ Ｓｙｓｔｅｍｓ
　 　 Ｔｈｅ ｍｏｓｔ ｏｆｔｅｎ ｅｍｐｌｏｙｅｄ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒｓ ｉｎ ｔｈｅ
ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ａｒｅ ｔｈｅ ｓｏ⁃ｃａｌｌｅｄ “Ｒｅａｃｔｉｏｎ
Ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ” ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒｓ． Ｔｈｅ Ｒｅａｃｔｉｏｎ Ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｙ
ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｈａｓ ｔｗｏ ｔｙｐｅｓ ｏｆ ｅｌｅｃｔｒｉｃ ｆｉｅｌｄ ｄｅｓｉｇｎｓ，
ｉ．ｅ．， ｃｏｌｄ ｔａｒｇｅｔ ｒｅｃｏｉｌ ｉｏｎ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ
（ ＣＯＬＴＲＩＭＳ ） ［２－４］， ａｎｄ ｖｅｌｏｃｉｔｙ ｍａｐｐｉｎｇ
ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｉｍａｇｉｎｇ （ ＶＭＩ ） ［１，５］ ． Ｔｈｅ ＣＯＬＴＲＩＭＳ
ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ａｄｏｐｔｓ ａ ｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ ａ ｗｅａｋ
ｈｏｍｏｇｅｎｅｏｕｓ ｅｌｅｃｔｒｏｓｔａｔｉｃ ｆｉｅｌｄ ａｎｄ ａ ｗｅａｋ
ｈｏｍｏｇｅｎｅｏｕｓ ｍａｇｎｅｔｉｃ ｆｉｅｌｄ， ａｓ ｓｈｏｗｎ ｉｎ Ｆｉｇ．１． Ｔｈｅ
ｕｓｅ ｏｆ ｔｈｅ ｈｏｍｏｇｅｎｅｏｕｓ ｍａｇｎｅｔｉｃ ｆｉｅｌｄ ｉｓ ｔｏ ｃｏｎｆｉｎｅ
ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｔｒａｊｅｃｔｏｒｉｅｓ， ｅｎａｂｌｉｎｇ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｔｏ ａｒｒｉｖｅ
ｏｎ ｔｈｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒ ｂｅｃａｕｓｅ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｕｓｕａｌｌｙ ａｒｅ ｍｏｒｅ
ｅｎｅｒｇｅｔｉｃ ｔｈａｎ ｔｈｅ ｉｏｎｓ． Ｔｈｅｒｅｆｏｒｅ， ｔｈｅ ｔｒａｊｅｃｔｏｒｙ ｏｆ
ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｉｎ ３Ｄ ｓｐａｃｅ ｉｓ ｓｐｉｒａｌ ｓｈａｐｅｄ ｂｅｔｗｅｅｎ ｔｈｅ
ｒｅａｃｔｉｏｎ ｒｅｇｉｏｎ ａｎｄ ｔｈｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒ ｐｌａｎｅ． Ｉｔ ｉｓ ｔｈｅ ｓｈａｐｅ

ｏｆ “ ｓｐｉｒａｌ” ｔｈａｔ ｅｘｔｅｎｄｓ ｔｈｅ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｓｏｌｉｄ ａｎｇｌｅｓ ｏｆ
４π ｔｏ ｈｉｇｈｅｒ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｅｎｅｒｇｉｅｓ ａｎｄ ｕｎｌｉｍｉｔｅｄ ｌｅｎｇｔｈ ｏｆ
ｔｈｅ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｆｏｒ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ａｓ ｗｅｌｌ． Ｍｅａｎｗｈｉｌｅ ｔｈｅ
ｍａｇｎｅｔｉｃ ｆｉｅｌｄ ｈａｓ ｏｎｌｙ ｔｉｎｙ ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ ｏｎ ｉｏｎｓ′
ｔｒａｊｅｃｔｏｒｉｅｓ ｄｕｅ ｔｏ ｔｈｅ ｌａｒｇｅ ｍａｓｓ ｏｆ ｉｏｎｓ．

Ｏｎ ｔｈｅ ｏｔｈｅｒ ｈａｎｄ， ｔｈｅ ＶＭＩ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｕｔｉｌｉｚｅｓ
ａｎ ｉｎｈｏｍｏｇｅｎｅｏｕｓ ｅｌｅｃｔｒｉｃ ｆｉｅｌｄ ｔｏ ｒｅａｌｉｚｅ ３Ｄ ｖｅｌｏｃｉｔｙ
ｆｏｃｕｓｉｎｇ． Ｉｎ ｔｈｉｓ ｓｃｈｅｍｅ， ａ ｔｈｒｅｅ⁃ｅｌｅｃｔｒｏｄｅ
ｅｌｅｃｔｒｏｓｔａｔｉｃ ｌｅｎｓ ｃｏｍｐｏｓｅｄ ｏｆ ｔｈｒｅｅ ｅｑｕａｌｌｙ ｓｐａｃｅｄ
ｐａｒａｌｌｅｌ ｐｌａｔｅ ｅｌｅｃｔｒｏｄｅｓ ｉｓ ａｄｏｐｔｅｄ， ｉｎ ｗｈｉｃｈ ｔｈｅ ｔｈｒｅｅ
ｅｌｅｃｔｒｏｄｅｓ ａｒｅ ｄｅｆｉｎｅｄ ａｓ ｒｅｐｅｌｌｅｒ， ａｃｃｅｌｅｒａｔｏｒ ａｎｄ
ｇｒｏｕｎｄ， ａｓ ｓｈｏｗｎ ｉｎ Ｆｉｇ． ２［１］ ． Ｐａｒｔｉｃｌｅｓ ｐｒｏｄｕｃｅｄ ｉｎ
ｔｈｅ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｒｅｇｉｏｎ ａｒｅ ｆｉｒｓｔ ｐｕｓｈｅｄ ａｗａｙ ｂｙ ｔｈｅ
ｒｅｐｅｌｌｅｒ ｐｌａｔｅ， ａｎｄ ｔｈｅｎ ａｃｃｅｌｅｒａｔｅｄ ａｆｔｅｒ ｐａｓｓｉｎｇ ｔｈｅ
ａｃｃｅｌｅｒａｔｏｒ ｐｌａｔｅ ｔｏｗａｒｄ ｔｈｅ ｏｐｅｎ ｇｒｏｕｎｄ ｅｌｅｃｔｒｏｄｅ．
Ａｆｔｅｒｗａｒｄｓ ｔｈｅ ｐａｒｔｉｃｌｅｓ ｅｎｔｅｒ ａ ｔｉｍｅ⁃ｏｆ⁃ｆｌｉｇｈｔ ｔｕｂｅ
ｂｅｔｗｅｅｎ ｔｈｅ ｇｒｏｕｎｄ ｅｌｅｃｔｒｏｄｅ ａｎｄ ａ ｔｉｍｅ⁃ ａｎｄ
ｐｏｓｉｔｉｏｎ⁃ｓｅｎｓｉｔｉｖｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒ， ｗｈｉｃｈ ｉｓ ａ ｖａｃｕｕｍ
ｅｎｃｌｏｓｕｒｅ ｕｓｕａｌｌｙ ｒｅｆｅｒｒｅｄ ｔｏ ｆｉｅｌｄ⁃ｆｒｅｅ ｄｒｉｆｔ ｒｅｇｉｏｎ．
Ａｆｔｅｒ ｐａｓｓｉｎｇ ｔｈｒｏｕｇｈ ｔｈｅ ｔｕｂｅ， ｔｈｅ ｃｈａｒｇｅｄ ｐａｒｔｉｃｌｅｓ
ａｒｅ ｄｅｔｅｃｔｅｄ ｂｙ ｔｈｅ ｔｉｍｅ ａｎｄ ｐｏｓｉｔｉｏｎ ｓｅｎｓｉｔｉｖｅ
ｄｅｔｅｃｔｏｒ． Ａｌｌ ｐａｒｔｉｃｌｅｓ ｔｈａｔ ｈａｖｅ ｔｈｅ ｓａｍｅ ｉｎｉｔｉａｌ
ｖｅｌｏｃｉｔｙ ｖｅｃｔｏｒ ｃａｎ ｂｅ ｍａｐｐｅｄ ｏｎ ｔｈｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒ ａｔ ｔｈｅ
ｓａｍｅ ｐｏｓｉｔｉｏｎ， ｔｈｕｓ ｃｏｍｐｅｎｓａｔｉｎｇ ｆｏｒ ｔｈｅｉｒ ｉｎｉｔｉａｌ
ｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｆ ｃｒｅａｔｉｏｎ． Ｔｈｅ ＶＭＩ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ
ｓｉｍｕｌｔａｎｅｏｕｓｌｙ ａｃｈｉｅｖｅｓ ｔｉｍｅ ａｎｄ ｐｏｓｉｔｉｏｎ ｆｏｃｕｓｉｎｇ．

Ｆｉｇ．２　 Ｔｈｅ ＶＭＩ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｐｒｏｄｕｃｅｄ ｂｙ ａ ｔｈｒｅｅ⁃
ｅｌｅｃｔｒｏｄｅ ｅｌｅｃｔｒｏｓｔａｔｉｃ ｌｅｎｓ （ｒｅｐ： ｒｅｐｅｌｌｅｒ
ｅｌｅｃｔｒｏｄｅ； ａｃｃ： ａｃｃｅｌｅｒａｔｏｒ ｅｌｅｃｔｒｏｄｅ； Ｇ：
ｇｒｏｕｎｄ ｅｌｅｃｔｒｏｄｅ） ［１］

　 　 Ｉｎ ａｄｄｉｔｉｏｎ ｔｏ ｔｈｅ ｔｈｒｅｅ ｒｉｎｇ ｅｌｅｃｔｒｏｄｅｓ ｉｎ ｔｈｅ
ａｂｏｖｅ ＶＭＩ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ， ａ ｆｏｕｒｔｈ ａｄｄｉｔｉｏｎａｌ ｒｉｎｇ
ｅｌｅｃｔｒｏｄｅ ｗａｓ ａｌｓｏ ａｐｐｌｉｅｄ ｏｎ ｔｈｅ ｏｔｈｅｒ ｓｉｄｅ ｏｆ ｔｈｅ
ｒｅａｃｔｉｏｎ ａｒｅａ ｆｏｒ ｓｉｍｕｌｔａｎｅｏｕｓｌｙ ｒｅａｌｉｚｉｎｇ ｂｏｔｈ ｔｈｅ
ｐｏｓｉｔｉｏｎ ａｎｄ ｔｉｍｅ ｆｏｃｕｓｉｎｇ ｅｆｆｅｃｔｓ［１６］ ． Ｔｈｉｓ
ｄｉｓｃｒｉｍｉｎａｔｅｓ ｆａｌｓｅ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｅｖｅｎｔｓ ｆｒｏｍ ｔｈｅ
ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｄａｔａ ａｎｄ ｅｎａｂｌｅｓ ｄｅｔｅｒｍｉｎｉｎｇ ｗｉｔｈ ａ ｈｉｇｈ
ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ ｔｈｅ ｍｏｍｅｎｔａ ｏｆ ｆｒａｇｍｅｎｔ ｉｏｎｓ． Ｔｈｅ
ｄｉｓｃｒｉｍｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｆａｌｓｅ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｅｖｅｎｔｓ ａｌｓｏ

·３·



Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｈａｒｂｉｎ Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ （Ｎｅｗ Ｓｅｒｉｅｓ）， Ｖｏｌ．２５， Ｎｏ．４， ２０１８

ｈｅｌｐｓ ｏｂｔａｉｎ ｔｈｅ ｙｉｅｌｄｓ ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ
ｃｈａｎｎｅｌｓ ｗｉｔｈ ｌｅｓｓ ｕｎｃｅｒｔａｉｎｔｉｅｓ．

Ｔｈｅ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｔｈａｔ ｅｍｐｌｏｙｅｄ ｂｏｔｈ ｔｒａｎｓｖｅｒｓｅ
ａｎｄ ｌｏｎｇｉｔｕｄｉｎａｌ ｅｌｅｃｔｒｉｃ ｆｉｅｌｄｓ ｆｏｒ ｔｈｅ ＣＭＩ ｓｙｓｔｅｍ ｗａｓ
ａｌｓｏ ｄｅｖｅｌｏｐｅｄ ｔｏ ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅ ｔｈｅ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｆ
ＣＤ＋ ｉｏｎｓ ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ ｓｔｒｏｎｇ ｕｌｔｒａｆａｓｔ ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅｓ［１７］ ．
Ｔｈｉｓ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ａｌｌｏｗｅｄ ｈｉｇｈ⁃ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ ｓｅｐａｒａｔｉｏｎ
ｏｆ ａｌｌ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｐａｔｈｗａｙｓ ａｎｄ ｔｈｅ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ ｏｆ
ｎｅａｒｌｙ ｚｅｒｏ ｋｉｎｅｔｉｃ ｅｎｅｒｇｙ ｒｅｌｅａｓｅ， ｆｏｒ ａ ｐａｒｅｎｔ
ｍｏｌｅｃｕｌｅ ｗｉｔｈ ｎｏｔａｂｌｅ ｍａｓｓ ａｓｙｍｍｅｔｒｙ ａｔ ｔｈｅ ｅｘｐｅｎｓｅ
ｏｆ ｄｏｕｂｌｅ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ ｔｉｍｅ．

Ａｎｏｔｈｅｒ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｆｏｒ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ
ｕｓｉｎｇ ＳＩＭＩＯＮ ｗａｓ ｄｅｓｉｇｎｅｄ ｒｅｃｅｎｔｌｙ［１８］ ． Ｔｈｉｓ
ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｃａｎ ｓｉｍｕｌａｔｅ ｂｏｔｈ ｔｈｅ ｉｏｎ ａｎｄ ｅｌｅｃｔｒｏｎ
ｔｒａｊｅｃｔｏｒｉｅｓ． Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ＣＯＬＴＲＩＭＳ ａｎｄ ＶＭＩ
ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒｓ， ｏｎ ｔｈｅ ｉｏｎ ｓｉｄｅ ｏｆ ｔｈｅ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ａ
ｓｔｒｏｎｇｅｒ ｅｌｅｃｔｒｉｃ ｆｉｅｌｄ， ａ ｌｏｎｇｅｒ ｒｅｇｉｏｎ ｗｉｔｈ
ｈｏｍｏｇｅｎｅｏｕｓ ｅｌｅｃｔｒｉｃ ｆｉｅｌｄ， ａｎｄ ａｎ ｅｌｅｃｔｒｏｓｔａｔｉｃ ｌｅｎｓ
ａｒｅ ｕｓｅｄ． Ｉｎ ｆｒｏｎｔ ｏｆ ｔｈｅ ｉｏｎ ｄｅｔｅｃｔｏｒ ａｎ ｅｘｔｒａ ｆｉｅｌｄ⁃ｆｒｅｅ
ｄｒｉｆｔ ｒｅｇｉｏｎ ｉｓ ａｐｐｌｉｅｄ． Ｔｈｉｓ ｆｉｅｌｄ ｄｅｓｉｇｎ ｒｅｍａｒｋａｂｌｙ
ｉｍｐｒｏｖｅｓ ｔｈｅ ｄｅｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ ｃｈａｎｎｅｌ
ｏｆ ｍｅｔｈｙｌｏｘｉｒａｎｅ［１８］ ． Ｏｎ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｓｉｄｅ ｏｆ ｔｈｅ
ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ， ｏｎｌｙ ａ ｈｏｍｏｇｅｎｏｕｓ ｅｌｅｃｔｒｉｃ ｆｉｅｌｄ ｗａｓ
ｅｍｐｌｏｙｅｄ， ｗｈｉｃｈ ｅｎａｂｌｅｓ ａ ４π ｓｏｌｉｄ ａｎｇｌｅ ｃｏｌｌｅｃｔｉｏｎ
ｏｆ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｔｈａｔ ｃｏｕｌｄ ｈａｖｅ ａ ｋｉｎｅｔｉｃ ｅｎｅｒｇｙ ｏｆ ｕｐ ｔｏ
３５ ｅＶ． Ｔｈｉｓ ｉｎｄｉｃａｔｅｓ ｔｈａｔ ｔｈｉｓ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｄｏｅｓ ｎｏｔ
ｒｅｑｕｉｒｅ ａ ｍａｇｎｅｔｉｃ ｆｉｅｌｄ ｔｏ ｃｏｎｆｉｎｅ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎ
ｔｒａｊｅｃｔｏｒｉｅｓ． Ｈｏｗｅｖｅｒ， ｔｈｅ ｓｈｏｒｔｃｏｍｉｎｇ ｏｆ ｔｈｅ
ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎ ｉｓ ｔｈａｔ ｔｈｅ ｓｐｅｅｄ ｏｆ ｔｈｅ
ｔｉｍｅ⁃ｏｆ⁃ｆｌｉｇｈｔ ｏｆ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｉｓ ｒｅｄｕｃｅｄ．
３．２　 Ｄｅｔｅｃｔｏｒ ｉｎ ＣＭＩ Ｓｙｓｔｅｍｓ
　 　 Ｔｈｅ ＣＭＩ ｓｙｓｔｅｍｓ ｅｑｕｉｐｐｅｄ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｋｉｎｄｓ
ｏｆ ３Ｄ ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ ｗｅｒｅ ｄｅｓｉｇｎｅｄ， ｗｈｉｃｈ ｃｏｎｓｉｓｔ ｏｆ
ｍｉｃｒｏｃｈａｎｎｅｌ ｐｌａｔｅ （ＭＣＰ） ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ ｗｉｔｈ ｆａｓｔ ｄｅｌａｙ⁃
ｌｉｎｅ ａｎｏｄｅ ｒｅａｄｏｕｔｓ［１９］， ｃｒｏｓｓ ｗｉｒｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ［２０］，
ｗｅｄｇｅ⁃ｓｔｒｉｐ ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ［２１－２２］， ｄｕａｌ⁃ＣＣＤ ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ［２３］，
ｍｕｌｔｉ⁃ｐｉｘｅｌ ｓｅｍｉｃｏｎｄｕｃｔｏｒ ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ［２４－２６］， ｆａｓｔ⁃ｆｒａｍｅ
ｃｏｍｐｌｅｍｅｎｔａｒｙ ｍｅｔａｌ⁃ｏｘｉｄｅ ｓｅｍｉｃｏｎｄｕｃｔｏｒｓ （ＣＭＯＳ）
ｃａｍｅｒａ［２７，２８］ ａｎｄ ｓｏ ｆｏｒｃｅ． Ｈｅｒｅ ｗｅ ｗｉｌｌ ｂｒｉｅｆｌｙ
ｉｎｔｒｏｄｕｃｅ ｔｗｏ ｔｙｐｅｓ ｏｆ ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ， ｉ．ｅ．， ｔｈｅ ＭＣＰ
ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ ｗｉｔｈ ｄｅｌａｙ⁃ｌｉｎｅ ａｎｏｄｅｓ ａｎｄ ｔｈｅ ｆａｓｔ⁃ｆｒａｍｅ
ＣＭＯＳ ｃａｍｅｒａ． Ｆｏｒ ｔｈｅ ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｏｎ ｏｔｈｅｒ
ｄｅｔｅｃｔｏｒｓ， ｔｈｅ ｒｅａｄｅｒｓ ｃａｎ ｒｅｆｅｒ ｔｏ Ｒｅｆｓ． ［２０－２６］ ．

Ｔｈｅ ＭＣＰ ｄｅｔｅｃｔｏｒ ｗｉｔｈ ｆａｓｔ ｄｅｌａｙ⁃ｌｉｎｅ ａｎｏｄｅ
ｒｅａｄｏｕｔｓ ｉｓ ｔｈｅ ｍｏｓｔ ｗｉｄｅｌｙ ｕｓｅｄ ｏｎｅ ｉｎ ｔｈｅ ＣＭＩ
ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ． Ａ ｐａｉｒ ｏｆ ＭＣＰｓ ａｒｅ ｕｓｅｄ ｆｏｒ
ｒｅｇｉｓｔｒａｔｉｏｎ ｏｆ ｒｅｃｏｉｌ ｉｏｎｓ ａｎｄ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｖｉａ ａｍｐｌｉｆｙｉｎｇ
ｔｈｅ ｃｏｌｌｅｃｔｅｄ ｓｉｇｎａｌ． Ａ ＭＣＰ ｉｓ ａ ｔｈｉｎ ｆａｂｒｉｃａｔｅ ｐｌａｔｅ
ｗｈｉｃｈ ｉｎｃｌｕｄｅｓ ｍｉｌｌｉｏｎｓ ｏｆ ｔｈｉｎ ａｎｄ ｃｏｎｄｕｃｔｉｖｅ ｇｌａｓｓ

ｃｈａｎｎｅｌｓ， ｅａｃｈ ｏｆ ｗｈｉｃｈ ｓｅｒｖｅｓ ａｓ ａｎ ｉｎｄｅｐｅｎｄｅｎｔ
ｓｅｃｏｎｄａｒｙ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｍｕｌｔｉｐｌｉｅｒ． Ｓｅｃｏｎｄａｒｙ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ａｒｅ
ｔｈｅｎ ａｃｃｅｌｅｒａｔｅｄ ｂｙ ａ ｈｉｇｈ ｅｌｅｃｔｒｉｃ ｆｉｅｌｄ． Ａｆｔｅｒｗａｒｄｓ
ｔｈｅ ｄｅｌａｙ⁃ｌｉｎｅ ａｎｏｄｅｓ ａｒｅ ｕｓｅｄ ｆｏｒ ｔｈｅ ＭＣＰｓ２Ｄ
ｐｏｓｉｔｉｏｎ ｒｅａｄｏｕｔ ｗｉｔｈ ｈｉｇｈ ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ． Ｔｈｅ ｄｅｌａｙ ｌｉｎｅ
ａｎｏｄｅ ｉｓ ｃｏｍｐｏｓｅｄ ｏｆ ａ ｗｉｒｅ ａｒｒａｙ ａｎｄ ａｎ ａｎｏｄｅ
ｈｏｌｄｅｒ． Ｔｈｅ ｗｉｒｅ ａｒｒａｙ ｉｎｃｌｕｄｅｓ ｔｗｏ ｐａｉｒｓ ｏｆ ｄｅｌａｙ⁃ｌｉｎｅ
ｈｅｌｉｃａｌ ｐｒｏｐａｇａｔｉｏｎ ｌｉｎｅｓ ｗｈｉｃｈ ａｒｅ ｗｏｕｎｄ ａｒｏｕｎｄ ａ
ｓｕｐｐｏｒｔｉｎｇ ｈｏｌｄｅｒ． Ｅａｃｈ ｔｗｉｓｔｅｄ ｐａｉｒ ｃｏｎｓｉｓｔｓ ｏｆ ａ
ｓｉｇｎａｌ ｗｉｒｅ ａｎｄ ａ ｒｅｆｅｒｅｎｃｅ ｗｉｒｅ ａｎｄ ｉｓ ｒｅｓｐｏｎｓｉｂｌｅ ｆｏｒ
ｏｎｅ ｄｉｍｅｎｓｉｏｎ． Ｔｈｅ ｄｅｔｅｃｔｅｄ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｐｏｓｉｔｉｏｎ ｆｏｒ ｅａｃｈ
ｄｉｍｅｎｓｉｏｎ ｉｓ ｅｎｃｏｄｅｄ ｉｎｄｅｐｅｎｄｅｎｔｌｙ ｂｙ ｔｈｅ ｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅ
ｏｆ ｔｈｅ ｓｉｇｎａｌ ａｒｒｉｖａｌ ｔｉｍｅｓ ａｔ ｂｏｔｈ ｅｎｄｓ ｆｏｒ ｅａｃｈ
ｐａｒａｌｌｅｌ ｐａｉｒ ｄｅｌａｙ⁃ｌｉｎｅ ｏｆ ｔｈｅ ｓｉｇｎａｌ ｗｉｒｅ． Ｔｈｅ ｓｕｍ ｏｆ
ｔｈｅｓｅ ａｒｒｉｖａｌ ｔｉｍｅｓ ｆｏｒ ｅａｃｈ ｐａｉｒ ｉｓ ａ ｃｏｎｓｔａｎｔ ｆｏｒ ｅａｃｈ
ｐａｒｔｉｃｌｅ ｄｕｅ ｔｏ ｔｈｅ ｃｏｎｓｔａｎｔ ｌｅｎｇｔｈ ｏｆ ｅａｃｈ ｗｉｒｅ． Ｔｈｅ
ｄｅｌａｙ⁃ｌｉｎｅ ａｎｏｄｅ ａｎｄ ｉｔｓ ｖａｒｉａｔｉｏｎｓ［２９－３１］ ｈａｖｅ ｅｎｊｏｙｅｄ
ａ ｈｕｇｅ ｐｏｐｕｌａｒｉｔｙ ａｓ ａ ｒｅｓｕｌｔ ｏｆ ｔｈｅ ｓｍａｌｌ ｄｅａｄ ｔｉｍｅ，
ｈｉｇｈ ｃｏｕｎｔ ｒａｔｅ， ａｓ ｗｅｌｌ ａｓ ｈｉｇｈ ｔｅｍｐｏｒａｌ ａｎｄ ｓｐａｔｉａｌ
ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ． Ｒｅｃｅｎｔｌｙ ｔｈｅ ｄｅｌａｙ⁃ｌｉｎｅ ａｎｏｄｅ ｈａｓ ｂｅｅｎ
ｄｅｖｅｌｏｐｅｄ ｆｒｏｍ ｄｕａｌ⁃ｌａｙｅｒ ｔｏ ｔｈｒｅｅ⁃ｌａｙｅｒ［３２－３３］ ． Ａ ｆａｓｔ
ｈｅｘａｎｏｄｅ ｓｔｙｌｅ ｄｅｌａｙ⁃ｌｉｎｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒ， ｄｅｓｃｒｉｂｅｄ ｉｎ Ｆｉｇ．３，
ｗｉｔｈ ｅｎｈａｎｃｅｄ ｍｕｌｔｉ⁃ｈｉｔ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ ｈａｓ ｂｅｅｎ ｒｅａｌｉｚｅｄ，
ｗｈｉｃｈ ｃａｎ ｒｅｄｕｃｅ ｍｕｌｔｉ⁃ｈｉｔ ｄｅａｄ ｔｉｍｅｓ ｄｏｗｎ ｔｏ
５ ｎｓ［３３］ ．

Ｆｉｇ．３　 Ｓｋｅｔｃｈ ｏｆ ｔｈｅ ｈｅｘａｎｏｄｅ［３３］

　 　 Ｒｅｃｅｎｔｌｙ， ｔｈｅ ｆａｓｔ ｆｒａｍｅ ＣＭＯＳ ｃａｍｅｒａ ｗａｓ
ｐｒｅｓｅｎｔｅｄ ａｓ ａ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｓｙｓｔｅｍ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ
ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ［２７］ ． Ｉｎ ｔｈｉｓ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ ｓｙｓｔｅｍ， ａ ｃｏｎｖｅｎｔｉｏｎａｌ
ＭＣＰ ／ ｐｈｏｓｐｈｏｒ ｓｃｒｅｅｎ ｉｏｎ ｉｍａｇｅｒ ａｎｄ ａ ｆａｓｔ ｆｒａｍｅ
ＣＭＯＳ ｃａｍｅｒａ ｗｅｒｅ ｕｓｅｄ ｆｏｒ ｏｂｔａｉｎｉｎｇ ｔｈｅ ｉｏｎ
ｐｏｓｉｔｉｏｎｓ ｔｈｒｏｕｇｈ ｒｅａｌ⁃ｔｉｍｅ ｃｅｎｔｒｏｉｄｉｎｇ， ｍｅａｎｗｈｉｌｅ ａ
ｓｉｎｇｌｅ ａｎｏｄｅ ｐｈｏｔｏｍｕｌｔｉｐｌｉｅｒ ｔｕｂｅ （ＰＭＴ） ａｎｄ ａ ｈｉｇｈ⁃
ｓｐｅｅｄ ｄｉｇｉｔｉｚｅｒ ｗｅｒｅ ｅｍｐｌｏｙｅｄ ｆｏｒ ｇａｉｎｉｎｇ ｔｈｅ ｔｉｍｅ⁃ｏｆ⁃
ｆｌｉｇｈｔ ｓｐｅｃｔｒｕｍ ｏｆ ｉｏｎｓ． Ｔｈｅ ｍｕｌｔｉ⁃ｈｉｔ ｃａｐａｂｉｌｉｔｙ ｏｆ ｔｈｉｓ
ｓｙｓｔｅｍ ｉｓ ｒｅａｌｉｚｅｄ ｂｙ ｔｈｅ ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎｓ ｏｆ ｉｏｎ ｓｐｏｔ
ｉｎｔｅｎｓｉｔｙ ｗｉｔｈ ｔｈｅ ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｉｎｇ ｐｅａｋｓ ｏｆ ｔｈｅ ｔｉｍｅ⁃ｏｆ⁃
ｆｌｉｇｈｔ ｓｐｅｃｔｒｕｍ， ｗｈｉｃｈ ｈａｓ ｂｅｅｎ ｄｅｍｏｎｓｔｒａｔｅｄ

·４·



Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｈａｒｂｉｎ Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ （Ｎｅｗ Ｓｅｒｉｅｓ）， Ｖｏｌ．２５， Ｎｏ．４， ２０１８

ｓｕｃｃｅｓｓｆｕｌｌｙ ｆｏｒ ｍｅｔｈｙｌ ｉｏｄｉｄｅ［２７］ ．
３．３　 Ｇａｓ⁃ｊｅｔ Ｔａｒｇｅｔ ｉｎ ＣＭＩ Ｓｙｓｔｅｍｓ
　 　 Ｎｏｒｍａｌｌｙ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｒｅｑｕｉｒｅｓ ｔｈｅ ｇａｓ⁃ｊｅｔ
ｔａｒｇｅｔ ａｔ ｖｅｒｙ ｌｏｗ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ， ｓｉｎｃｅ ａｔ ｒｏｏｍ
ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｔｈｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ ｏｆ ｒｅｃｏｉｌ ｉｏｎｓ
ｗｏｕｌｄ ｂｅ ｖｅｒｙ ｉｎｓｅｎｓｉｔｉｖｅ ｔｏ ｔｈｅ ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ ｐｒｏｃｅｓｓ
ｂｅｃａｕｓｅ ｏｆ ｔｈｅ ｔｈｅｒｍａｌ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｓｐｒｅａｄｉｎｇ． Ｐｒｅ⁃
ｃｏｏｌｉｎｇ ｏｆ ｔｈｅ ｇａｓ⁃ｊｅｔ ｔａｒｇｅｔ ｃａｎ ｓｌｏｗ ｄｏｗｎ ｔｈｅ ｇａｓ⁃ｊｅｔ
ｖｅｌｏｃｉｔｙ ｉｎ ｏｒｄｅｒ ｔｏ ｌｏｗｅｒ ｔｈｅ ｉｎｉｔｉａｌ ｔａｒｇｅｔ ｍｏｍｅｎｔｕｍ．

Ｉｎ ｔｈｅ ＶＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ， ｔｈｅ ｇａｓ⁃ｊｅｔ ｔａｒｇｅｔ ｉｓ
ｎｏｒｍａｌｌｙ ｎｏｔ ｐｒｅ⁃ｃｏｏｌｅｄ． Ｔｈｅ ｓａｍｐｌｅ ｇａｓ ｃａｎ ｂｅ ｓｅｎｔ
ｉｎｔｏ ｔｈｅ ｓａｍｐｌｅ ｖａｃｕｕｍ ｃｈａｍｂｅｒ ｂｙ ａ ｖａｒｉａｂｌｅ ｌｅａｋ
ｖａｌｖｅ ｔｈｒｏｕｇｈ ａ ｍｉｃｒｏ⁃ｓｙｒｉｎｇｅ ａｎｄ ｔｈｅｎ ｓｋｉｍｍｅｄ ｂｙ ａ
ｓｋｉｍｍｅｒ （ｗｉｔｈ ａ ｔｙｐｉｃａｌ ｄｉａｍｅｔｅｒ ｏｆ ～５００ μｍ） ｔｏ
ｆｏｒｍ ａｎ ｅｆｆｕｓｉｖｅ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｂｅａｍ ｉｎ ａｎ ｕｌｔｒａｈｉｇｈ
ｖａｃｕｕｍ ｃｈａｍｂｅｒ． Ｔｈｅ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｄｅｓｉｇｎ ｗｉｔｈ ｔｈｅ
ｔｈｒｅｅ ｒｉｎｇ ｅｌｅｃｔｒｏｄｅｓ ｉｎ ｔｈｉｓ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｃａｎ ｒｅａｌｉｚｅ ａ
ｈｉｇｈ ｓｐａｔｉａｌ ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ．

Ｉｎ ｔｈｅ ＣＯＬＴＲＩＭＳ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ， ｂｅｎｅｆｉｔｉｎｇ ｆｒｏｍ
ｔｈｅ ｄｅｓｉｇｎ ｏｆ ａ ｓｕｐｅｒｓｏｎｉｃ ｇａｓ⁃ｊｅｔ， ｔｈｅ ｇａｓ ｓａｍｐｌｅ ｉｓ
ｐｒｅ⁃ｃｏｏｌｅｄ ｉｎ ｏｒｄｅｒ ｔｏ ｌｏｗｅｒ ｔｈｅ ｔｈｅｒｍａｌ ｓｐｒｅａｄｉｎｇ，
ｒｅｓｕｌｔｉｎｇ ｉｎ ａ ｈｉｇｈｅｒ ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ［３－４］ ． Ｔｈｅ ｗｅｌｌ ｌｏｃａｌｉｚｅｄ
ｉｎｔｅｒｎａｌｌｙ ｃｏｌｄ ｇａｓ⁃ｊｅｔ ｔａｒｇｅｔ ｉｓ ｇｅｎｅｒａｔｅｄ ｂｙ ｓｕｐｅｒｓｏｎｉｃ
ｅｘｐａｎｓｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｇａｓ ｓａｍｐｌｅ ｔｈｒｏｕｇｈ ａ ｓｍａｌｌ ｎｏｚｚｌｅ
ｗｉｔｈ ａ ｔｙｐｉｃａｌ ｄｉａｍｅｔｅｒ ｏｆ ~１０ μｍ． Ａ ｓｋｉｍｍｅｒ ｗｉｔｈ ａ
ｔｙｐｉｃａｌ ｄｉａｍｅｔｅｒ ｏｆ ~１００ μｍ ｉｓ ｐｕｔ ｉｎ ａ ｚｏｎｅ ｏｆ
ｓｉｌｅｎｃｅ［３］ ａｆｔｅｒ ｔｈｅ ｎｏｚｚｌｅ ｔｏ ａｃｈｉｅｖｅ ａ ｗｅｌｌ ｌｏｃａｌｉｚｅｄ
ｓｕｐｅｒｓｏｎｉｃ ｇａｓ⁃ｊｅｔ ｗｉｔｈ ａ ｓｍａｌｌ ｔｒａｎｓｖｅｒｓａｌ ｍｏｍｅｎｔｕｍ
ｔｏ ｔｈｅ ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｇａｓ⁃ｊｅｔ， ｍｅａｎｗｈｉｌｅ ｎｏｔ ｔｏ ｂｒｅａｋ
ｄｏｗｎ ｔｈｅ ｕｌｔｒａｈｉｇｈ ｖａｃｕｕｍ ｓｔａｔｅ ｏｆ ｔｈｅ ｒｅａｃｔｉｏｎ
ｃｈａｍｂｅｒ． Ｔｈｅ ｔｒａｎｓｍｉｔｔｅｄ ｉｎｔｅｒｎａｌｌｙ ｃｏｌｄ ｇａｓ ｔａｒｇｅｔ
ｔｈｅｎ ｐａｓｓｅｓ ｔｈｒｏｕｇｈ ａ ｓｍａｌｌ ａｐｅｒｔｕｒｅ ｗｉｔｈ ａ ｓｉｚｅ ｏｆ
～１．０ ｍｍ ｉｎｔｏ ｔｈｅ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｃｈａｍｂｅｒ． Ｔｈｅ ｕｓａｇｅ ｏｆ ｔｈｅ
ａｐｅｒｔｕｒｅ ｉｓ ｆｏｒ ｔｈｅ ｇａｓ ｂｅａｍ ｃｏｌｌｉｍａｔｉｏｎ． Ａ ｓｅｃｏｎｄ
ａｐｅｒｔｕｒｅ ｗａｓ ａｌｓｏ ａｐｐｌｉｅｄ ｆｏｒ ｆｕｒｔｈｅｒ ｃｏｌｌｉｍａｔｉｏｎ， ａｓ
ｓｈｏｗｎ ｉｎ Ｆｉｇ．４［３４］ ．

Ｆｉｇ．４　 Ｔｈｅ ｇａｓ⁃ｊｅｔ ｔａｒｇｅｔ ｗｉｔｈ ｔｗｏ ａｐｅｒｔｕｒｅｓ ｉｎ ｔｈｅ
ＣＯＬＴＲＩＭＳ ａｐｐａｒａｔｕｓ［３４］

　 　 Ｉｎｃｒｅａｓｉｎｇ ｔｈｅ ｎｕｍｂｅｒ ｏｆ ｔｈｅ ｓｋｉｍｍｅｒｓ ｉｎ
ＣＯＬＴＲＩＭＳ ａｌｓｏ ｈｅｌｐｓ ｌｏｗｅｒ ｔｈｅ ｕｎｃｅｒｔａｉｎｔｙ ｏｆ
ｔｈｅｒｍａｌ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｏｆ ｇａｓ⁃ｊｅｔ ｔａｒｇｅｔｓ． Ｔｗｏ ｓｋｉｍｍｅｒｓ
ｈａｖｅ ｂｅｅｎ ｕｓｅｄ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｌｙ ｔｏ ｒｅｄｕｃｅ ｔｈｅ ｇａｓ⁃ｊｅｔ

ｄｉａｍｅｔｅｒ ａｔ ｔｈｅ ｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎ ｒｅｇｉｏｎ［３５－３６］ ． Ｔｈｅ ｓｅｃｏｎｄ
ｓｋｉｍｍｅｒ ｌｏｗｅｒｓ ｔｈｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｕｎｃｅｒｔａｉｎｔｙ
ｐｅｒｐｅｎｄｉｃｕｌａｒ ｔｏ ｔｈｅ ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｂｅａｍ ｐｒｏｐａｇａｔｉｏｎ
ａｎｄ ｄｅｃｒｅａｓｅｓ ｔｈｅ ｓｐａｔｉａｌ ｔａｒｇｅｔ ｅｘｔｅｎｓｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｓａｍｐｌｅ
ｉｎ ｔｈｉｓ ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ． Ｔｈｅ ｕｓｅ ｏｆ ｔｈｅ ｔｗｏ ｓｋｉｍｍｅｒｓ ｃａｎ ａｌｓｏ
ｍｉｎｉｍｉｚｅ ｔｈｅ ｕｎｃｅｒｔａｉｎｔｙ ｏｆ ｔｈｅｒｍａｌ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｏｆ ｔｈｅ
ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｇａｓ⁃ｊｅｔ ｉｎ ｔｈｅ ｄｉｒｅｃｔｉｏｎ ｐｅｒｐｅｎｄｉｃｕｌａｒ ｔｏ ｉｔｓ
ｐｒｏｐａｇａｔｉｏｎ．

Ｆｏｒ ａｔｏｍｉｃ ｇａｓ⁃ｊｅｔ ｔａｒｇｅｔ， ｔｈｅ ｃｏｍｂｉｎｅｄ ｓｅｔｕｐ ｏｆ
ａ ｍａｇｎｅｔｏ⁃ｏｐｔｉｃａｌ ｔｒａｐ （ ＭＯＴ ） ｗｉｔｈ ａ ｒｅａｃｔｉｏｎ
ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｅ ｈａｓ ｂｅｅｎ ｄｅｓｉｇｎｅｄ ｆｏｒ ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｉｎｇ ａｔｏｍｉｃ
ｂｒｅａｋ⁃ｕｐ ｐｒｏｃｅｓｓｅｓ ｉｎ ａ ｋｉｎｅｍａｔｉｃａｌｌｙ ｃｏｍｐｌｅｔｅ
ｗａｙ［３７］ ． Ｔｈｅ ＭＯＴ ｐｒｅ⁃ｃｏｏｌｓ ａｔｏｍｓ ａｎｄ ａｌｌｏｗｓ ｆｏｒ ｔｈｅ
ｐｅｒｆｏｒｍａｎｃｅ ａｔ ａ ｔｙｐｉｃａｌ ｍｕｃｈ ｌｏｗｅｒ ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ ｏｆ
＜１ ｍＫ． Ｗｉｔｈ ｔｈｉｓ ｎｏｖｅｌ ｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎ， ｔｈｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ
ｖｅｃｔｏｒｓ ｏｆ ｔｈｅ ｐｒｏｄｕｃｅｄ ｌｉｔｈｉｕｍ ｉｏｎｓ ｗｅｒｅ ｍｅａｓｕｒｅｄ ｉｎ
ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｏｖｅｒ ｔｈｅ ｆｕｌｌ ｓｏｌｉｄ ａｎｇｌｅ． Ｔｈｅ ａｃｈｉｅｖｅｄ
ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ ｗａｓ ｅｘｃｅｌｌｅｎｔ， ｗｈｉｃｈ ｉｓ
ｃｏｍｐａｒａｂｌｅ ｏｒ ｌｉｔｔｌｅ ｂｅｔｔｅｒ ｔｈａｎ ｔｈａｔ ｉｎ ｔｈｅ ｃｏｎｖｅｎｔｉｏｎａｌ
ＣＯＬＴＲＩＭＳ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ．
３． ４ 　 Ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ Ｄｅｓｉｇｎｓ ｆｏｒ Ｅｌｅｃｔｒｏｎ⁃ ａｎｄ

Ｉｏｎ⁃Ｉｍｐａｃｔ
　 　 Ｗｈｅｎ ｔｈｅ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｄｙｎａｍｉｃｓ ｉｓ ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ
ｃｈａｒｇｅｄ ｐａｒｔｉｃｌｅ ｉｍｐａｃｔ， ｔｈｅ ＣＭＩ ｓｙｓｔｅｍ ｓｈｏｕｌｄ ｂｅ
ｃａｒｅｆｕｌｌｙ ｃｏｎｓｉｄｅｒｅｄ ｔｏ ｅｌｉｍｉｎａｔｅ ｔｈｅ ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ ｏｆ ｔｈｅ
ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ ｆｉｅｌｄ ｏｎ ｔｈｅ ｉｎｃｉｄｅｎｔ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｏｒ ｉｏｎ ｂｅａｍ．

Ｉｎ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎ⁃ｉｍｐａｃｔ ｃａｓｅ， ａ ｐａｒｔｉｃｕｌａｒ ｅｌｅｃｔｒｏｎ
ｏｐｔｉｃａｌ ｌｅｎｓ［３８－３９］ ｗａｓ ａｐｐｌｉｅｄ ｔｏ ａｖｏｉｄ ｔｈｅ ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ
ｆｉｅｌｄ ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ． Ｈｏｗｅｖｅｒ ｔｈｅ ｄｅｖｉａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎ
ｂｅａｍ ｗａｓ ｅｌｉｍｉｎａｔｅｄ ｔｏ ａ ｃｅｒｔａｉｎ ｄｅｇｒｅｅ ｂｕｔ ｃｏｕｌｄ ｎｏｔ
ｂｅ ｃｏｍｐｌｅｔｅｌｙ ｅｌｉｍｉｎａｔｅｄ． Ａ ｐｕｌｓｅｄ ｅｌｅｃｔｒｉｃ ｆｉｅｌｄ ｗａｓ
ｅｍｐｌｏｙｅｄ ｉｎ ａ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｒｅｃｅｎｔｌｙ ｔｏ ｅｘｔｒａｃｔ ｔｈｅ
ｒｅｃｏｉｌ ｉｏｎｓ ｍｅａｎｗｈｉｌｅ ｔｏ ａｖｏｉｄ ｔｈｅ ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ ｆｉｅｌｄ
ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ ｏｎ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｂｅａｍ［４０－４１］ ． Ｆｕｒｔｈｅｒｍｏｒｅ， ａ
ｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ ａ ｓｔａｔｉｃ ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ ｆｉｅｌｄ ｗｉｔｈ ｄｅｆｌｅｃｔｉｏｎ
ｐｌａｔｅｓ ｗａｓ ａｌｓｏ ｅｍｐｌｏｙｅｄ［４０］ ． Ｔｈｅ ｕｓｅ ｏｆ ｔｈｅ ｓｔａｔｉｃ
ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ ｆｉｅｌｄ ｃａｎ ａｖｏｉｄ ｔｈｅ ｅｆｆｅｃｔ ｏｆ ｔｈｅ ｆｉｅｌｄ
ｓｗｉｔｃｈｉｎｇ ｂｌｕｒｒｉｎｇ ｏｎ ｔｈｅ ｍｅａｓｕｒｅｄ ｋｉｎｅｔｉｃ ｅｎｅｒｇｙ
ｒｅｌｅａｓｅ ｔｏ ｓｏｍｅ ｅｘｔｅｎｔ ｔｈａｔ ｅｘｉｓｔｓ ｉｎ ｔｈｅ ｐｕｌｓｅｄ
ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ ｃａｓｅ． Ｍｅａｎｗｈｉｌｅ ｔｈｅ ｄｅｆｌｅｃｔｉｏｎ ｐｌａｔｅｓ ｃａｎ
ｂａｌａｎｃｅ ｔｈｅ ｄｅｆｌｅｃｔｉｏｎ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ｓｔａｔｉｃ ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ ｆｉｅｌｄ，
ａｓ ｓｈｏｗｎ ｉｎ Ｆｉｇ． ５． Ｔｈｅ Ｆａｒａｄａｙ ｃｕｐ ｗａｓ ｕｓｅｄ ｔｏ
ｍｅａｓｕｒｅ ｔｈｅ ｃｕｒｒｅｎｔ， ｗｉｔｈ ｗｈｉｃｈ ｔｈｅ ｄｅｆｌｅｃｔｉｏｎ ｐｌａｔｅ
ｖｏｌｔａｇｅｓ ｃａｎ ｂｅ ａｄｊｕｓｔｅｄ ｔｏ ｇａｉｎ ｔｈｅ ｍａｘｉｍｕｍ ｃｕｒｒｅｎｔ
ａｎｄ ｔｏ ｏｐｔｉｍｉｚｅ ｔｈｅ ｃｏｕｎｔ ｒａｔｅ．
　 　 Ｉｎ ａ ｒｅｃｅｎｔ ｅｌｅｃｔｒｏｎ⁃ｉｍｐａｃｔ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ， ｓｉｎｇｌｅ ｏｒ
ｍｕｌｔｉｐｌｅ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎｓ ｏｆ ｔａｒｇｅｔ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｗａｓ ｉｎｄｕｃｅｄ
ｂｙ ａ ｐｕｌｓｅｄ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｂｅａｍ［４１］ ． Ｏｎｅ ａｄｖａｎｔａｇｅ ｏｆ ｕｓｉｎｇ
ｔｈｅ ｐｕｌｓｅｄ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｂｅａｍ ｉｓ ｔｈａｔ ｔｈｅ ｂａｃｋｇｒｏｕｎｄ ｃａｎ ｂｅ

·５·



Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｈａｒｂｉｎ Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ （Ｎｅｗ Ｓｅｒｉｅｓ）， Ｖｏｌ．２５， Ｎｏ．４， ２０１８

ｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｌｙ ｒｅｄｕｃｅｄ ｂｅｃａｕｓｅ ｔｈｅ ｂｉｒｔｈ ｏｆ ｉｏｎｓ ｃａｎ ｏｎｌｙ
ｂｅ ｗｉｔｈｉｎ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｐｕｌｓｅ ｄｕｒａｔｉｏｎ． Ｔｈｅ ｏｔｈｅｒ
ａｄｖａｎｔａｇｅ ｉｓ ｔｏ ｒｅａｌｉｚｅ ｔｈｅ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ
ｂｙ ｕｓｉｎｇ ｔｈｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｇｕｎ ｔｒｉｇｇｅｒ ａｓ ｔｈｅ ｓｔａｒｔ ｓｉｇｎａｌ． Ｉｎ
ｔｈｉｓ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ ａ ｐｕｌｓｅｄ ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ ｆｉｅｌｄ ｗａｓ ａｌｓｏ
ａｐｐｌｉｅｄ ｔｏ ａｖｏｉｄ ｔｈｅ ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ ｆｉｅｌｄ ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ．

Ｆｉｇ．５ 　 Ａ ｐｕｌｓｅｄ ｅｘｔｒａｃｔｉｏｎ ｆｉｅｌｄ ｃｏｍｂｉｎｅｄ ｗｉｔｈ
ｄｅｆｌｅｃｔｉｏｎ ｐｌａｔｅｓ ｕｓｅｄ ｉｎ ａ ＣＭＩ
ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｆｏｒ ｅｌｅｃｔｒｏｎ⁃ｉｍｐａｃｔ
ｓｃｈｅｍｅ［４０］

　 　 Ｉｎ ｔｈｅ ｉｏｎ⁃ｉｍｐａｃｔ ｃａｓｅ， ａｎ ｅｌｅｃｔｒｏｓｔａｔｉｃ ｄｅｆｌｅｃｔｏｒ
ｉｎ ｆｒｏｎｔ ｏｆ ｔｈｅ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｚｏｎｅ ｈａｓ ｂｅｅｎ ａｐｐｌｉｅｄ ｔｏ
ｓｅｐａｒａｔｅ ｔｈｅ ｉｏｎ ｂｅａｍ ｆｒｏｍ ｃｈａｒｇｅ ｓｔａｔｅ
ｉｍｐｕｒｉｔｉｅｓ［４２－４７］ ． Ａｎ ｅｌｅｃｔｒｏｓｔａｔｉｃ ｌｅｎｓ ｗａｓ ａｄｄｅｄ ｉｎｔｏ
ｔｈｅ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｔｏ ｒｅｄｕｃｅ ｔｈｅ ｉｎｆｌｕｅｎｃｅ ｏｆ ｔｈｅ
ｅｘｔｅｎｄｅｄ ｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎ ｒｅｇｉｏｎ ｏｎ ｔｈｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ
ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ ｏｆ ｉｏｎｓ． Ｍｏｒｅｏｖｅｒ， ａｎ ｏｎ－ａｘｉｓ Ｆａｒａｄａｙ ｃｕｐ
ｗａｓ ｐｌａｃｅｄ ｉｎ ｆｒｏｎｔ ｏｆ ｔｈｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒ ａｎｄ ｕｓｅｄ ｔｏ ｃｏｌｌｅｃｔ
ｔｈｅ ｉｏｎ ｂｅａｍ． Ｉｔ ｐｒｏｔｅｃｔｓ ｔｈｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒ ｂｙ ｂｌｏｃｋｉｎｇ ａ
ｓｍａｌｌ ｐｏｒｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｓｉｇｎａｌｓ ａｔ ｔｈｅ ｃｅｎｔｅｒ ｐｏｓｉｔｉｏｎ ｏｆ
ｔｈｅ ｉｍａｇｉｎｇ ｄｅｔｅｃｔｏｒ． Ｔｈｕｓ， ｔｈｅ ｄｅｔｅｃｔｏｒ ｃａｎｎｏｔ ｄｅｔｅｃｔ
ｔｈｅ ｆｒａｇｍｅｎｔｓ ｗｉｔｈ ｖｅｒｙ ｌｏｗ ｋｉｎｅｔｉｃ ｅｎｅｒｇｙ ｓｉｎｃｅ ｔｈｅｙ
ｈａｖｅ ｔｏｏ ｌｉｔｔｌｅ ｔｒａｎｓｖｅｒｓｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｔｏ ｃｏｍｅ ｏｕｔ ｏｆ
ｔｈｅ ｉｏｎ ｂｅａｍ．

４ 　 Ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ Ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｉｎ
Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ Ｒｅａｃｔｉｏｎ Ｄｙｎａｍｉｃｓ

　 　 Ｉｎ ｔｈｅ ｌａｓｔ ２０ ｙｅａｒｓ， ｄｕｅ ｔｏ ｉｔｓ ｕｎｉｑｕｅ ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ，
ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｈａｓ ｂｅｅｎ ｅｘｔｅｎｓｉｖｅｌｙ ｕｓｅｄ ｔｏ
ｅｘｐｌｏｒｅ ｔｈｅ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｉｎ ｖａｒｉｏｕｓ
ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ［９－１５］， ｗｈｉｃｈ ｈａｖｅ ｐｕｓｈｅｄ
ｆｏｒｗａｒｄｓ ｃｕｒｒｅｎｔ ｕｎｄｅｒｓｔａｎｄｉｎｇ ｏｎ ｍｏｌｅｃｕｌｅ ｂｅｈａｖｉｏｒｓ
ｉｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｅｎｖｉｒｏｎｍｅｎｔｓ． Ｉｎ ｔｈｉｓ ｓｅｃｔｉｏｎ ｗｅ ｗｉｌｌ
ｐｒｅｓｅｎｔ ｓｅｖｅｒａｌ ｒｅｐｒｅｓｅｎｔａｔｉｖｅ ｅｘａｍｐｌｅｓ ｏｆ ｄｅｔｅｃｔｉｎｇ
ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ ｕｓｉｎｇ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ．
４．１　 Ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ Ｉｍａｇｉｎｇ ｏｆ Ｐｈｏｔｏｎ⁃Ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ

ａｎｄ Ｐｈｏｔｏｎ⁃Ｉｏｎｓ
　 　 Ａｎ ｉｍｐｏｒｔａｎｔ ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｉｓ
ｆｏｒ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｉｍａｇｉｎｇ ｏｆ ｐｈｏｔｏｎ⁃ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ａｎｄ

ｐｈｏｔｏｎ⁃ｉｏｎｓ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ ｉｎｔｅｎｓｅ ｌａｓｅｒ
ｆｉｅｌｄｓ， ｆｒｏｍ ｗｈｉｃｈ ａ ｖａｒｉｅｔｙ ｏｆ ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｏｎ
ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｐｒｏｃｅｓｓ ａｎｄ ｍｅｃｈａｎｉｓｍ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｃａｎ ｂｅ
ｅｘｐｌｏｒｅｄ． Ｆｏｒ ｅｘａｍｐｌｅ， ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｌｙ ｍｅａｓｕｒｅｄ
ｐｈｏｔｏ⁃ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｓｐｅｃｔｒｕｍ ｃａｎ ｂｅ ｕｓｅｄ ｆｏｒ ｅｘｔｒａｃｔｉｎｇ ｔｈｅ
ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ． Ｈｅｒｅ ｗｅ ｗｉｌｌ
ｐｒｅｓｅｎｔ ｔｗｏ ｔｙｐｉｃａｌ ｅｘａｍｐｌｅｓ．

Ｂｙ ｕｓｉｎｇ ｔｈｅ ｐｈｏｔｏｎ⁃ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｐｈｏｔｏｎ⁃ｉｏｎ
ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｉｍａｇｉｎｇ （ＰＥＰＩＣＯ⁃ＭＩ），
ｓｉｎｇｌｅ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ ｏｘｙｇｅｎ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｗａｓ
ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｄ［４９］ ． Ｆｉｇ． ６（ａ） ｄｅｓｃｒｉｂｅｓ ｔｈｅ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ
ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｉｍａｇｉｎｇ ｏｆ Ｏ２

＋ ｉｏｎｓ ａｎｄ ｐｈｏｔｏｎ⁃ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ．
Ｆｕｒｔｈｅｒｍｏｒｅ ｔｗｏ ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ
ｏｆ ｐｈｏｔｏｎ⁃ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｆｒｏｍ ｓｉｎｇｌｅ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ ｏｘｙｇｅｎ
ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｗｅｒｅ ｏｂｔａｉｎｅｄ， ａｓ ｓｈｏｗｎ ｉｎ Ｆｉｇ．６（ｂ）， ｉｎ
ｗｈｉｃｈ ｓｏｍｅ ｔｙｐｉｃａｌ ｒａｄｉａｌ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ ｉｍｐｌｙ ｔｈｅ ａｂｏｖｅ
ｔｈｒｅｓｈｏｌｄ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｍｅｃｈａｎｉｓｍ．

Ｆｉｇ．６　 Ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｍａｐ ｏｆ Ｏ２
＋ ｉｏｎｓ ａｎｄ

ｐｈｏｔｏｎ⁃ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ， ａｎｄ ｔｗｏ ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ
ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｆｏｒ ｔｈｅ ｐｈｏｔｏｎ⁃
ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｐｒｏｄｕｃｅｄ ｉｎ ｔｈｅ ｓｉｎｇｌｅ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ
Ｏ２ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｂｙ ８００ ｎｍ， ２４ ｆｓ ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅｓ ａｔ
ａｎ ｉｎｔｅｎｓｉｔｙ ｏｆ ～ ２ ´１０１４ Ｗ／ ｃｍ２［４９］

·６·



Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｈａｒｂｉｎ Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ （Ｎｅｗ Ｓｅｒｉｅｓ）， Ｖｏｌ．２５， Ｎｏ．４， ２０１８

　 　 Ｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｖｅ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ ＣＨ３ＯＨ ｉｎ ｓｔｒｏｎｇ ｌａｓｅｒ
ｆｉｅｌｄｓ ｗａｓ ａｌｓｏ ｓｔｕｄｉｅｄ ｖｉａ ＰＥＰＩＣＯ⁃ＭＩ ｍｅｔｈｏｄ［５０］ ．
Ｔｈｅ ｐｈｏｔｏｎ⁃ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｅｎｅｒｇｙ ｓｐｅｃｔｒｕｍ ｗａｓ ｄｉｒｅｃｔｌｙ
ｍｅａｓｕｒｅｄ ｉｎ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｗｉｔｈ ｔｈｅ ｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｏｆ
ＣＨ３ＯＨ＋， ＣＨ２ＯＨ＋ ａｎｄ ＣＨ＋

３ ｉｏｎｓ， ａｓ ｓｈｏｗｎ ｉｎ Ｆｉｇ．
７， ｆｒｏｍ ｗｈｉｃｈ ｔｈｅ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ａｎｄ ｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｏｎ
ｐａｔｈｗａｙｓ ｏｆ ＣＨ３ ＯＨ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｃｏｕｌｄ ｂｅ ｃｏｎｆｉｒｍｅｄ．
Ｍｏｒｅｏｖｅｒ ｔｈｅ ｐｅａｋｓ ｉｎ ｅａｃｈ ｐａｎｅｌ ｃａｎ ｈｅｌｐ ａｎａｌｙｚｅ ｔｈｅ
ｍｕｌｔｉ⁃ｐｈｏｔｏｎ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｍｅｃｈａｎｉｓｍ ｆｏｒ ｅａｃｈ ｐａｔｈｗａｙ
ｉｎ ｄｅｔａｉｌ．

Ｆｉｇ． ７ 　 Ｔｈｅ ｄｅｔｅｃｔｅｄ ｐｈｏｔｏｎ⁃ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｅｎｅｒｇｙ
ｓｐｅｃｔｒｕｍ ｗｉｔｈ ｔｈｅ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｔ ｔｈｒｅｅ
ｉｏｎｓ： ＣＨ３ＯＨ

＋， ＣＨ２ＯＨ
＋ ａｎｄ ＣＨ３

＋

ｐｒｏｄｕｃｅｄ ｂｙ ｓｔｒｏｎｇ ｌａｓｅｒ ｆｉｅｌｄｓ ｗｉｔｈ
ｐａｒａｍｅｔｅｒｓ ｏｆ ３９８ ｎｍ， ７６ ｆｓ， ８．９ ´１０１２ Ｗ／
ｃｍ２［５０］

４．２　 Ｉｄｅｎｔｉｆｉｃａｔｉｏｎ ｏｆ Ｃｏｕｌｏｍｂ Ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ
Ｐａｔｈｗａｙｓ

　 　 Ｔｏ ｉｄｅｎｔｉｆｙ ａ ｓｐｅｃｉｆｉｃ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ ｐａｔｈｗａｙ ｏｆ ａ
ｍｏｌｅｃｕｌｅ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ｍｕｌｔｉ⁃ｂｏｄｙ Ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｂｙ
ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ， ｔｈｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｏｆ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｃａｎ ｂｅ
ｎｅｇｌｅｃｔｅｄ ｂｅｃａｕｓｅ ｔｈｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｉｍｐｏｓｅｄ ｏｎ ａｎ
ｅｍｉｔｔｅｄ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｉｓ ｍｏｒｅ ｔｈａｎ ｔｗｏ ｏｒｄｅｒｓ ｏｆ ｍａｇｎｉｔｕｄｅ
ｓｍａｌｌｅｒ ｔｈａｎ ｔｈａｔ ｏｆ ｔｈｅ ｆｒａｇｍｅｎｔ ｉｏｎｓ． Ｈｅｒｅ ｗｅ ｗｉｌｌ
ｉｎｔｒｏｄｕｃｅ ｔｈｒｅｅ ｔｙｐｉｃａｌ ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎｓ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ
ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｆｏｒ ｉｄｅｎｔｉｆｙｉｎｇ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ Ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ
ｐａｔｈｗａｙｓ ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ ｉｎｔｅｎｓｅ ｌａｓｅｒ ｆｉｅｌｄｓ， ａｓ ｗｅｌｌ ａｓ ｂｙ
ｉｏｎ⁃ｉｍｐａｃｔ ａｎｄ ｅｌｅｃｔｒｏｎ⁃ｉｍｐａｃｔ ｂｙ ｏｎｌｙ ｒｅｃｏｒｄｉｎｇ ｔｈｅ
ｆｒａｇｍｅｎｔｅｄ ｉｏｎｓ ｉｎ ｔｈｅ ＣＭＩ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ．

Ｔｈｅ ｆｉｒｓｔ ｅｘａｍｐｌｅ ｉｓ ｔｈｅ Ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｏｆ Ｏ２

ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ ｉｎｔｅｎｓｅ ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄ ｌａｓｅｒ
ｆｉｅｌｄｓ［４９］ ． Ｖａｒｉｏｕｓ Ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｐａｔｈｗａｙｓ
Ｏ２

（ｎ＋ｍ）＋ → Ｏｎ＋ ＋ Ｏｍ＋ ｗｅｒｅ ｐｒｅｃｉｓｅｌｙ ｉｄｅｎｔｉｆｉｅｄ， ａｓ
ｓｈｏｗｎ ｉｎ Ｆｉｇ． ８ （ ａ）， ｉｎ ｗｈｉｃｈ ｔｈｅ ３Ｄ ｍｏｍｅｎｔｕｍ

ｖｅｃｔｏｒｓ ｗｉｔｈ ｈｉｇｈ ｒｅｓｏｌｕｔｉｏｎ ｗｅｒｅ ａｃｃｕｒａｔｅｌｙ ａｃｑｕｉｒｅｄ
ｆｒｏｍ ｔｈｅ ｃｏｒｒｅｌａｔｅｄ ｐｒｏｄｕｃｔｓ， ｅａｃｈ ｉｓｌａｎｄ （ｎ， ｍ）
ｒｅｐｒｅｓｅｎｔｓ ｔｈｅ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｐａｔｈｗａｙ Ｏ２

（ｎ＋ｍ）＋→Ｏｎ＋ ＋Ｏｍ＋ ．
Ａｃｃｏｒｄｉｎｇ ｔｏ ｔｈｅ ｏｂｔａｉｎｅｄ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ， ｔｈｅ
ｋｉｎｅｔｉｃ ｅｎｅｒｇｙ ｒｅｌｅａｓｅｄ ｆｒｏｍ ｅａｃｈ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｐａｔｈｗａｙ
ｃａｎ ｂｅ ｄｅｔｅｒｍｉｎｅｄ， ａｓ ｓｈｏｗｎ ｉｎ Ｆｉｇ．８（ｂ） ． Ｉｎ
Ｆｉｇ．８（ｂ）， ｔｈｅ ｙｉｅｌｄｓ ｆｏｒ （１， ２） ａｎｄ （２， ２） ｃｈａｎｎｅｌｓ
ａｒｅ ｍａｇｎｉｆｉｅｄ ｂｙ ２０ ａｎｄ ２００ ｆｏｒ ｖｉｓｕａｌ ｃｏｎｖｅｎｉｅｎｃｅ
ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ［４９］ ．

Ｆｉｇ． ８ 　 Ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｔｉｍｅ⁃ｏｆ⁃ｆｌｉｇｈｔ ｍａｐ ｏｆ ｉｏｎｓ
ｐｒｏｄｕｃｅｄ ｉｎ ｔｈｅ ｉｎｔｅｒａｃｔｉｏｎ ｏｆ Ｏ２ ａｎｄ
８００ ｎｍ， ８ ｆｓ ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅｓ ａｔ ａｎ ｉｎｔｅｎｓｉｔｙ ｏｆ
６ ´１０１４ Ｗ／ ｃｍ２， ａｎｄ ｋｉｎｅｔｉｃ ｅｎｅｒｇｙ ｒｅｌｅａｓｅ
ｓｐｅｃｔｒａ

　 　 Ｔｈｅ ｓｅｃｏｎｄ ｅｘａｍｐｌｅ ｉｓ ｔｈｅ ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｉｏｎ ｏｆ
Ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｏｆ ＯＣＳ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｗｈｉｃｈ ｗａｓ
ｐｒｏｄｕｃｅｄ ｂｙ ｉｍｐａｃｔ ｏｆ １５ ｋｅＶ ／ ｑ Ａｒ４＋ ａｎｄ Ａｒ８＋

ｉｏｎｓ［５１］ ． Ｓｅｖｅｒａｌ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ ｐａｔｈｗａｙｓ ｆｒｏｍ
（１，１，１） ｔｏ （２，２，２）， ｗｈｅｒｅ （ａ，ｂ，ｃ） ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｓ ｔｏ
ｔｈｅ ｐｒｏｄｕｃｔｉｏｎ ｏｆ ｆｒａｇｍｅｎｔｓ Ｏａ＋ ＋ Ｃｂ＋ ＋ Ｓｃ＋， ｃｏｕｌｄ ｂｅ
ａｃｃｅｓｓｅｄ ｖｉａ ｃｈａｎｇｉｎｇ ｔｈｅ ｐｒｏｊｅｃｔｉｌｅ ｉｏｎ． Ｍｏｒｅｏｖｅｒ
ｗｈｅｔｈｅｒ ｔｈｅ ｐａｔｈｗａｙｓ ｗｅｒｅ ｃｏｎｃｅｒｔｅｄ ｏｒ ｓｔｅｐｗｉｓｅ ｗａｓ
ｓｕｃｃｅｓｓｆｕｌｌｙ ｉｄｅｎｔｉｆｉｅｄ ａｓ ｗｅｌｌ．

Ｔｈｅ ｔｈｉｒｄ ｅｘａｍｐｌｅ ｉｓ ｔｈｅ ｄｅｍｏｎｓｔｒａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ
·７·



Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｈａｒｂｉｎ Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ （Ｎｅｗ Ｓｅｒｉｅｓ）， Ｖｏｌ．２５， Ｎｏ．４， ２０１８

ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ ｏｆ ｒｅｃｏｉｌ ｉｏｎｓ ｆｒｏｍ ａ ｍｕｌｔｉｐｌｙ
ｃｈａｒｇｅｄ Ｎ２Ｏ ｍｏｌｅｃｕｌｅ ｂｙ ｉｍｐａｃｔ ｏｆ １０ ｋｅＶ
ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ［５２］ ． Ｔｈｅ Ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｐａｔｈｗａｙｓ ｆｏｒ
Ｎ２Ｏ２＋ ａｎｄ Ｎ２Ｏ３＋ ｉｏｎｓ ｉｎ ｂｏｔｈ ｃｏｍｐｌｅｔｅ ａｎｄ
ｉｎｃｏｍｐｌｅｔｅ ｍａｎｎｅｒｓ ｗｅｒｅ ｄｅｔｅｒｍｉｎｅｄ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ＣＭＩ
ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔｓ． Ｍｅａｎｗｈｉｌｅ ｗｈｅｔｈｅｒ ｔｈｅ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ
ｐａｔｈｗａｙｓ ｗｅｒｅ ｃｏｎｃｅｒｔｅｄ ｏｒ ｓｅｑｕｅｎｔｉａｌ ｗａｓ ａｌｓｏ
ｅｘａｍｉｎｅｄ．
４．３　 Ｄｅｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ Ｉｓｏｍｅｒｓ
　 　 Ｔｈｅ ｄｅｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｉｓｏｍｅｒｓ
ｅｓｐｅｃｉａｌｌｙ ｃｈｉｒａｌ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｈａｓ ｒｅｃｅｎｔｌｙ ａｔｔｒａｃｔｅｄ ｍｕｃｈ
ａｔｔｅｎｔｉｏｎ． Ｉｔ ｗａｓ ａ ｌｏｎｇ⁃ｔｅｒｍ ｃｈａｌｌｅｎｇｅ ｔｏ ｉｄｅｎｔｉｆｙ ｔｈｅ
ａｂｓｏｌｕｔｅ ｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎ ｏｆ ｃｈｉｒａｌ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｉｎ ｇａｓ
ｐｈａｓｅ． Ｉｎ ｔｈｅ ｙｅａｒ ２０１３， ｗｉｔｈ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ，
ｄｉｒｅｃｔ ｄｅｍｏｎｓｔｒａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ａｂｓｏｌｕｔｅ ｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎ ｏｆ
ｉｎｄｉｖｉｄｕａｌ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｗａｓ ｓｕｃｃｅｓｓｆｕｌｌｙ ｏｂｔａｉｎｅｄ ｂｙ
ｍｅａｓｕｒｉｎｇ ｌａｓｅｒ⁃ｉｎｄｕｃｅｄ Ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ
ｃｈｉｒａｌ ｍｏｌｅｃｕｌｅ ＣＨＢｒＣｌＦ ｉｎ ｇａｓ ｐｈａｓｅ［５３］ ． Ｔｈｅ
ｍｅａｓｕｒｅｄ ｒｅｓｕｌｔ， ａｓ ｓｈｏｗｎ ｉｎ Ｆｉｇ． ９， ｗａｓ ａ ｃｌｅａｒ
ｅｖｉｄｅｎｃｅ ｆｏｒ ｔｈｅ ａｂｓｏｌｕｔｅ ｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ
ｅｎａｎｔｉｏｍｅｒｓ．

Ｆｉｇ． ９ 　 Ｍｅａｓｕｒｅｄ ｌｉｎｅａｒ ｍｏｍｅｎｔａ ｉｎ ｆｉｖｅｆｏｌｄ
ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ ｏｆ ＣＨＢｒＣｌＦ ｅｎａｎｔｉｏｍｅｒｓ．
Ｔｈｅ ｃｏｌｏｒ ｃｏｄｅｓ ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄ ｔｏ： Ｃ， ｇｒａｙ
ａｒｒｏｗ； Ｈ， ｗｈｉｔｅ； Ｆ， ｇｒｅｅｎ； Ｃｌ， ｙｅｌｌｏｗ；
Ｂｒ， ｒｅｄ［５３］

　 　 Ｉｎ ｔｈｅ ｓａｍｅ ｙｅａｒ， ｔｈｅ ｄｅｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ
ｉｓｏｍｅｒｓ ｗａｓ ａｌｓｏ ｄｅｍｏｎｓｔｒａｔｅｄ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｌｙ ｂｙ

ｉｍａｇｉｎｇ ｆｏｉｌ⁃ｉｎｄｕｃｅｄ Ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｏｆ
ｉｓｏｔｏｐｉｃａｌｌｙ ｌａｂｅｌｅｄ （Ｒ，Ｒ）⁃２，３⁃ｄｉｄｅｕｔｅｒｏｏｘｉｒａｎｅ ｃｈｉｒａｌ
ｍｏｌｅｃｕｌｅ ｉｎ ｇａｓ ｐｈａｓｅ ｕｓｉｎｇ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ［５４］ ．
Ｔｈｅ ｍｅａｓｕｒｅｄ ｒｅｓｕｌｔｓ ｓｈｏｗ ａｎ ｏｂｖｉｏｕｓ ｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅ ｉｎ
ｔｈｅ ａｂｓｏｌｕｔｅ ｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎ ｏｆ ｒａｃｅｍｉｃ ｏｘｉｒａｎｅ ａｎｄ
ｅｎａｎｔｉｏｐｕｒｅ ｏｘｉｒａｎｅ．

Ｆｕｒｔｈｅｒｍｏｒｅ， ｗｉｔｈ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ，
ｐｈｏｔｏｅｌｅｃｔｒｏｎ ｃｉｒｃｕｌａｒ ｄｉｃｈｒｏｉｓｍ ｏｆ ｃｈｉｒａｌ ｍｏｌｅｃｕｌｅ
ｍｅｔｈｙｌｏｘｉｒａｎｅ ｅｎａｎｔｉｏｍｅｒｓ ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ ａ ４２０⁃ｎｍ
ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄ ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅ ｗａｓ ｏｂｓｅｒｖｅｄ ａｓ ａ ｒｅｓｕｌｔ ｏｆ ａ
ａｓｙｍｍｅｔｒｙ ｉｎ ｔｈｅ ａｎｇｕｌａｒ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ
ｐｈｏｔｏｅｌｅｃｔｒｏｎｓ［５５］， ｆｒｏｍ ｗｈｉｃｈ ｔｈｅ ｃｈｉｒａｌ ｔｅｒｍｓ ｃｏｕｌｄ
ｂｅ ｉｓｏｌａｔｅｄ ｂｙ ｃｏｍｐａｒｉｎｇ ｔｈｅ ｄｉｆｆｅｒｅｎｃｅ ｏｆ ｔｈｅ ｆｕｌｌ ３Ｄ
ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｍｅａｓｕｒｅｄ ｗｉｔｈ ｔｈｅ
ｃｏｎｄｉｔｉｏｎｓ ｏｆ ｌｅｆｔ⁃ ａｎｄ ｒｉｇｈｔ⁃ｃｉｒｃｕｌａｒ ｐｏｌａｒｉｚａｔｉｏｎｓ．
Ｍｏｒｅｏｖｅｒ， ｔｈｅ ｄｅｃｏｍｐｏｓｉｔｉｏｎ ｐｒｏｃｅｓｓ ｏｆ ｔｗｏ ｉｓｏｍｅｒｓ
２，６⁃ ａｎｄ ３，５⁃ｄｉｆｌｕｏｒｏｉｏｄｏｂｅｎｚｅｎｅ ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ ｓｏｆｔ Ｘ⁃
ｒａｙｓ ｗｅｒｅ ａｌｓｏ ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｄ ｂｙ ｕｓｉｎｇ ｔｈｅ ＣＭＩ
ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ［５６］ ． Ｔｈｅ ｔｗｏ ｉｓｏｍｅｒｓ ｗｅｒｅ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｌｙ
ｄｉｓｔｉｎｇｕｉｓｈｅｄ ｂｙ ｅｘａｍｉｎｉｎｇ ｔｈｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｃｏｒｒｅｌａｔｉｏｎ
ｍａｐｓ ｏｆ ｆｌｕｏｒｉｎｅ ａｎｄ ｉｏｄｉｎｅ ｃａｔｉｏｎｓ ｉｎ ｔｒｉｐｌｅ⁃ｉｏｎ
ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ．
４．４　 Ｅｎｈａｎｃｅｄ Ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ
　 　 Ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｗａｓ ｒｅｃｅｎｔｌｙ ｕｓｅｄ ｔｏ
ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅ ａ ｓｏ⁃ｃａｌｌｅｄ ｅｎｈａｎｃｅｄ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ
ｐｈｅｎｏｍｅｎｏｎ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ， ｉｎ ｗｈｉｃｈ ｔｈｅ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ
ｏｃｃｕｒｓ ａｔ ａ ｃｒｉｔｉｃａｌ ｉｎｔｅｒｎｕｃｌｅａｒ ｄｉｓｔａｎｃｅ Ｒｃ， ｗｈｅｒｅ ｔｈｅ
ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｒａｔｅ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｉｓ ｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔｌｙ ｅｎｈａｎｃｅｄ
ｔｈａｎ ｔｈａｔ ｉｎ ｔｈｅ ｃａｓｅ ｏｆ ｅｉｔｈｅｒ ｔｈｅ ｅｑｕｉｌｉｂｒｉｕｍ
ｉｎｔｅｒｎｕｃｌｅａｒ ｄｉｓｔａｎｃｅ ｏｒ ａ ｍｕｃｈ ｌｏｎｇｅｒ ｉｎｔｅｒｎｕｃｌｅａｒ
ｄｉｓｔａｎｃｅ． Ｔｈｅ ｙｉｅｌｄ ｏｆ ｍｕｌｔｉｐｌｙ ｃｈａｒｇｅｄ ｆｒａｇｍｅｎｔｉｎｇ
ｅｔｈｙｌｅｎｅ ａｎｄ ａｃｅｔｙｌｅｎｅ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ ｔｈｅ ｌａｓｅｒ
ｆｉｅｌｄｓ ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｌａｓｅｒ ｉｎｔｅｎｓｉｔｉｅｓ ａｎｄ ｐｕｌｓｅ
ｄｕｒａｔｉｏｎｓ ｗａｓ ｍｅａｓｕｒｅｄ［５７］， ａｓ ｓｈｏｗｎ ｉｎ Ｆｉｇ． １０． Ａ
ｓｉｇｎｉｆｉｃａｎｔ ｉｎｃｒｅａｓｅ ｏｆ ｔｈｅ Ｈ＋ ｅｎｅｒｇｙ ｗａｓ ｏｂｓｅｒｖｅｄ
ｗｈｅｎ ｔｈｅ ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅ ｄｕｒａｔｉｏｎ ｉｎｃｒｅａｓｅｄ ｗｈｉｌｅ ｔｈｅ ｌａｓｅｒ
ｉｎｔｅｎｓｉｔｙ ｗａｓ ｋｅｐｔ ｔｏ ｂｅ ｃｏｎｓｔａｎｔ． Ｔｈｉｓ ｒｅｖｅａｌｓ ｔｈａｔ
ｌｏｎｇｅｒ ｐｕｌｓｅ ｄｕｒａｔｉｏｎ ｌｅａｄｓ ｔｏ ａ ｓｔｒｏｎｇ ｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔ ｉｎ
ｔｈｅ ｙｉｅｌｄ ｏｆ ｈｉｇｈｌｙ⁃ｃｈａｒｇｅｄ ｐａｒｅｎｔ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｉｏｎｓ． Ｔｈｅ
ｅｎｈａｎｃｅｍｅｎｔ ｗａｓ ａｓｃｒｉｂｅｄ ｔｏ ｔｈｅ ｒｅｓｕｌｔａｎｔ ｈｉｇｈｅｒ
ｐｏｐｕｌａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｐｒｅｃｕｒｓｏｒ ｓｔａｔｅｓ ｔｈａｔ ｆａｖｏｒｓ ｆａｓｔ Ｃ⁃Ｈ
ｓｔｒｅｔｃｈ ａｔ Ｒｃ， ｗｈｅｒｅ ｅｎｈａｎｃｅｄ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｃｃｕｒｓ． Ｔｈｅ
ｉｎｃｒｅａｓｅ ｏｆ ｔｈｅ ｐｕｌｓｅ ｄｕｒａｔｉｏｎ ｌｅａｄｓ ｔｏ ｔｈｅｓｅ ｐｒｅｃｕｒｓｏｒ
ｓｔａｔｅｓ ｔｏ ｂｅ ｍｏｒｅ ｅｆｆｉｃｉｅｎｔｌｙ ｐｏｐｕｌａｔｅｄ， ｒｅｓｕｌｔｉｎｇ ｉｎ ｔｈｅ
ｌａｒｇｅｒ ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｙ ｏｆ ｔｈｅ ｅｎｈａｎｃｅｄ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ． Ｔｈｉｓ
ｓｔｕｄｙ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｌｙ ｃｏｎｆｉｒｍｅｄ ｔｈｅ ｅｘｉｓｔｅｎｃｅ ｏｆ
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４．７　 Ｔｉｍｅ⁃Ｒｅｓｏｌｖｅｄ Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ Ｒｅａｃｔｉｏｎ
Ｄｙｎａｍｉｃｓ

　 　 Ｖｉｓｕａｌｉｚｉｎｇ ｕｌｔｒａｆａｓｔ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ
ｉｎ ｒｅａｌ ｔｉｍｅ ｉｓ ａ ｖｅｒｙ ａｔｔｒａｃｔｉｖｅ ｔｏｐｉｃ． Ｐｒｏｂｉｎｇ ｃｏｍｐｌｅｘ
ｄｙｎａｍｉｃｓ ｕｓｉｎｇ ｔｉｍｅ⁃ｒｅｓｏｌｖｅｄ ｍｕｌｔｉ⁃ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ ＣＭＩ
ｏｆ １，３⁃ｂｕｔａｄｉｅｎｅ ｗｉｔｈ ２００⁃ｎｍ ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅｓ ｈａｓ ｂｅｅｎ
ｉｍｐｌｅｍｅｎｔｅｄ ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌｌｙ［６５］ ． Ｃｏｍｐｌｅｘ ｔｅｍｐｏｒａｌ
ｂｅｈａｖｉｏｒｓ ｗｅｒｅ ｏｂｓｅｒｖｅｄ ｉｎ ｔｉｍｅ⁃ｒｅｓｏｌｖｅｄ ａｎｇｕｌａｒ
ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｐｈｏｔｏｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｔｈａｔ ａｒｅ ｓｅｎｓｉｔｉｖｅ ｔｏ ｔｈｅ
ｄｙｎａｍｉｃｓ， ａｎｄ ａｌｓｏ ｉｎｃｌｕｄｅ ｒｉｃｈ ｉｎｆｏｒｍａｔｉｏｎ ｔｈａｔ
ｍａｋｅｓ ｕｎｄｅｒｓｔａｎｄｉｎｇ ｏｆ ｔｈｅｓｅ ｃｏｍｐｌｅｘ ｄｙｎａｍｉｃｓ
ｄｉｆｆｉｃｕｌｔ．

Ｕｓｉｎｇ ａ ｐａｉｒ ｏｆ ｓｔｒｏｎｇ ｕｌｔｒａｓｈｏｒｔ ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅｓ，
ｔｉｍｅ⁃ｒｅｓｏｌｖｅｄ ｐｒｏｂｉｎｇ ｏｆ Ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｏｆ ＣＳ２ ｉｎ
ｈｉｇｈｌｙ ｃｈａｒｇｅｄ ｓｔａｔｅｓ ｂｙ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｗａｓ
ｒｅｐｏｒｔｅｄ［６６］ ． Ｉｔ ｗａｓ ｓｈｏｗｎ ｔｈａｔ ｔｈｅ ｔｉｍｅ ｓｃａｌｅ ｏｆ ｔｈｅ
Ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｐｒｏｃｅｅｄｉｎｇ ｏｆ ＣＳ２ ｉｓ ｓｔｒｏｎｇｌｙ
ｄｅｐｅｎｄｅｎｔ ｏｎ ｔｈｅ ｃｈａｒｇｅｄ ｓｔａｔｅｓ， ａｎｄ ｔｈｅ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｔｈｅ
ｔｗｏ ＣＳ ｂｏｎｄｓ ｉｓ ｍａｉｎｌｙ ａｌｏｎｇ ｔｈｅ ｌｉｎｅａｒ ｇｅｏｍｅｔｒｙ．

Ｔｉｍｅ⁃ｒｅｓｏｌｖｅｄ ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｉｏｎｓ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｉｎ ｇａｓ
ｐｈａｓｅ ｗｉｔｈ ｆｒｅｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｌａｓｅｒｓ ｕｓｉｎｇ ｔｈｅ ＣＭＩ
ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｗｅｒｅ ａｌｓｏ ｒｅｐｏｒｔｅｄ［６７］ ． Ａ Ｎｄ： ＹＡＧ ｌａｓｅｒ
ｐｕｌｓｅ ａｔ １０６４ ｎｍ ｗａｓ ｕｓｅｄ ｔｏ ａｄｉａｂａｔｉｃａｌｌｙ ａｌｉｇｎ ｔｈｅ
１⁃ｅｔｈｙｎｙｌ⁃４⁃ｆｌｕｏｒｏｂｅｎｚｅｎｅ （Ｃ８Ｈ５Ｆ， ｐＦＡＢ） ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ，
ａｎｄ ａ ｓｅｃｏｎｄ ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄ ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅ ｆｒｏｍ ａ Ｔｉ：
Ｓａｐｐｈｉｒｅ ｌａｓｅｒ （２６６ ／ ４００ ／ ８００ ｎｍ） ｗａｓ ｕｓｅｄ ｔｏ ｉｎｉｔｉａｔｅ
ａ ｐｈｏｔｏｃｈｅｍｉｃａｌ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ａｌｉｇｎｅｄ ｍｏｌｅｃｕｌｅ． Ａ
ｔｈｉｒｄ ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄ Ｘ⁃ｒａｙ ｐｕｌｓｅ ｆｒｏｍ ａ ｆｒｅｅ ｅｌｅｃｔｒｏｎ
ｌａｓｅｒ ｗａｓ ｅｍｐｌｏｙｅｄ ｔｏ ｓｕｂｓｅｑｕｅｎｔｌｙ ｐｒｏｂｅ ｔｈｅ ｒｅａｃｔｉｏｎ

ａｔ ｖａｒｉｏｕｓ ｔｉｍｅ⁃ｄｅｌａｙｓ ｖｉａ ｐｈｏｔｏｅｌｅｃｔｒｏｎ ｄｉｆｆｒａｃｔｉｏｎ．
Ｕｓｉｎｇ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ， ｔｈｅ ＶＭＩ ｉｍａｇｅｓ ｏｆ ｔｈｅ
ｆｒａｇｍｅｎｔｅｄ Ｆ＋ ｉｏｎｓ ａｎｄ ｔｈｅ ａｎｇｕｌａｒ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｏｆ
Ｆ（１ｓ） ｐｈｏｔｏｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｇｅｎｅｒａｔｅｄ ｆｒｏｍ ｔｈｅ
ｐｈｏｔｏｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｌａｓｅｒ⁃ａｌｉｇｎｅｄ ｐＦＡＢ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ
ｗｅｒｅ ｏｂｔａｉｎｅｄ．

Ｂａｓｅｄ ｏｎ ｔｈｅ ＫＥＲ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｏｆ ｔｈｅ ｆｒａｇｍｅｎｔｓ
ｅｊｅｃｔｅｄ ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ ｆｒｏｍ ｔｈｅ ＣＨ３ＯＨ２＋→ ＣＨ＋

２ ＋ ＯＨ＋
２

ａｎｄ ＣＨ３ＯＨ２＋ → ＣＨ＋
３ ＋ ＯＨ＋ ｐａｔｈｗａｙｓ， ｕｌｔｒａｆａｓｔ

ｎｕｃｌｅａｒ ｄｙｎａｍｉｃｓ ｏｆ ＣＨ３ ＯＨ＋ ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ ｆｅｗ⁃ｃｙｃｌｅ
ｐｕｌｓｅｓ ｗａｓ ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｅｄ ｕｓｉｎｇ ｔｈｅ ｐｕｍｐ⁃ｐｒｏｂｅ ＣＭＩ
ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ［６８］ ． Ａｓ ｓｈｏｗｎ ｉｎ Ｆｉｇ． １２， ａｎ ｏｓｃｉｌｌａｔｉｏｎ ｉｎ
ｔｈｅ ｍｅａｓｕｒｅｄ ＫＥＲ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｗａｓ ｏｂｓｅｒｖｅｄ ｆｏｒ ｔｈｅ
ｍｉｇｒａｔｉｏｎ ｐａｔｈｗａｙ， ｗｈｉｃｈ ｓｈｏｗｓ ａ ｂｉｆｕｒｃａｔｉｏｎ
ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ ａｔ ～１５０ ｆｓ． Ｔｈｉｓ ｏｂｓｅｒｖａｔｉｏｎ ｗａｓ ｅｘｐｌａｉｎｅｄ
ａｓ ｆｏｌｌｏｗｓ． Ａ ｖｉｂｒａｔｉｏｎａｌ ｗａｖｅ ｐａｃｋｅｔ ｉｓ ｐｒｅｐａｒｅｄ ｏｎ ａ
ｂｏｕｎｄ ｗｅｌｌ ａｒｏｕｎｄ ｔｈｅ ｍｉｇｒａｔｅｄ ｇｅｏｍｅｔｒｙ， ｗｈｉｃｈ ｆｉｒｓｔ
ｏｓｃｉｌｌａｔｅｓ ａｌｏｎｇ ｔｈｅ Ｃ⁃Ｏ ｂｏｎｄ， ａｎｄ ｔｈｅｎ ｂｉｆｕｒｃａｔｅｓ ｉｎｔｏ
ｔｈｅ ｂｏｕｎｄ ｗｅｌｌ ａｎｄ ｔｈｅ ｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｎｇ ｐｏｔｅｎｔｉａｌ ｃｕｒｖｅｓ．

Ｆｉｇ．１２ 　 Ｅｋｉｎ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｏｆ ｔｈｅ ｎｏｎ⁃ｍｉｇｒａｔｉｏｎ ａｎｄ
ｍｉｇｒａｔｉｏｎ ｐａｔｈｗａｙ ｗｉｔｈ ｐｕｍｐ⁃ｐｒｏｂｅ ｔｉｍｅ
ｄｅｌａｙ Δｔ［６８］

·０１·



Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｈａｒｂｉｎ Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ （Ｎｅｗ Ｓｅｒｉｅｓ）， Ｖｏｌ．２５， Ｎｏ．４， ２０１８

５　 Ｓｕｍｍａｒｙ

　 　 Ｉｎ ｔｈｉｓ ａｒｔｉｃｌｅ， ｗｅ ｐｒｅｓｅｎｔ ａｎ ｏｖｅｒｖｉｅｗ ｏｆ ｒｅｃｅｎｔ
ｐｒｏｇｒｅｓｓ ｉｎ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ． Ｗｅ ｆｉｒｓｔ ｇａｖｅ ａｎ
ｉｎｔｒｏｄｕｃｔｉｏｎ ｔｏ ｈｏｗ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｃａｎ ｗｏｒｋ ｆｏｒ
ｄｅｔｅｃｔｉｎｇ ３Ｄ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｖｅｃｔｏｒｓ ｏｆ ｐｈｏｔｏｎ⁃ｉｏｎｓ ａｎｄ
ｐｈｏｔｏｎ⁃ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｅｊｅｃｔｅｄ ｆｒｏｍ ａ ｓｉｎｇｌｅ ｐａｒｅｎｔ
ｍｏｌｅｃｕｌｅ， ａｎｄ ｔｈｕｓ ｅｎａｂｌｉｎｇ ｔｈｅ ｒｅｃｏｎｓｔｒｕｃｔｉｏｎ ｏｆ
ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃ ａｎｄ ｇｅｏｍｅｔｒｉｃａｌ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅｓ． Ｗｅ
ｔｈｅｎ ｄｉｓｃｕｓｓｅｄ ｔｈｅ ａｄｖａｎｔａｇｅｓ ｏｆ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ＣＭＩ ｄｅｓｉｇｎｓ
ｗｉｔｈ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｄｅｖｉｃｅ ｃｏｍｐｏｎｅｎｔｓ ｉｎｃｌｕｄｉｎｇ
ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ， ｄｅｔｅｃｔｏｒ， ａｎｄ ｇａｓ⁃ｊｅｔ ｔａｒｇｅｔ， ｗｈｉｃｈ ａｒｅ
ｇｅｎｅｒａｌｌｙ ｒｅｑｕｉｒｅｄ ｔｏ ｂｅ ｍｏｄｉｆｉｅｄ ａｃｃｏｒｄｉｎｇｌｙ ｂａｓｅｄ ｏｎ
ｔｈｅ ｅｍｐｌｏｙｅｄ ｅｘｃｉｔａｔｉｏｎ ｓｏｕｒｃｅｓ， ｓｕｃｈ ａｓ ｉｎｔｅｎｓｅ ｌａｓｅｒ
ｐｕｌｓｅｓ， ｉｏｎ⁃ ａｎｄ ｅｌｅｃｔｒｏｎ⁃ｉｍｐａｃｔ． Ｌａｓｔｌｙ， ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ
ｅｘａｍｐｌｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｉｎ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ
ｄｙｎａｍｉｃｓ ｓｕｃｈ ａｓ ｉｄｅｎｔｉｆｙｉｎｇ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ Ｃｏｕｌｏｍｂ
ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｐａｔｈｗａｙｓ， ｄｅｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ
ｉｓｏｍｅｒｓ， ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｉｎｇ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ ｉｎｃｌｕｄｉｎｇ
ｅｎｈａｎｃｅｄ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ａｎｄ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｃｒｏｓｓ ｓｅｃｔｉｏｎ，
ｃｏｎｔｒｏｌ ａｎｄ ｔｉｍｅ⁃ｒｅｓｏｌｖｅｄ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ
ｗｅｒｅ ｐｒｅｓｅｎｔｅｄ， ｗｈｉｃｈ ｄｅｍｏｎｓｔｒａｔｅｄ ｔｈｅ ｐｏｗｅｒｆｕｌ
ｃａｐａｂｉｌｉｔｉｅｓ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｉｎ ｓｔｕｄｙｉｎｇ
ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ．

Ｄｅｓｐｉｔｅ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｈａｓ ｍａｎｙ ａｄｖａｎｔａｇｅｓ
ｉｎ ｓｔｕｄｙｉｎｇ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｒｅａｃｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ， ｉｔ ｈａｓ ａｌｓｏ
ｓｏｍｅ ｄｒａｗｂａｃｋｓ． Ｆｉｒｓｔｌｙ， ｉｔ ｉｓ ｕｓｕａｌｌｙ ｄｅｓｔｒｕｃｔｉｖｅ
ｂｅｃａｕｓｅ ｎｅｕｔｒａｌ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ ｉｓ ｄｅｓｔｒｏｙｅｄ ｄｕｒｉｎｇ
ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｒ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ ｆｏｒ ｓｕｂｓｅｑｕｅｎｔ ｄｅｔｅｃｔｉｏｎ．
Ｓｅｃｏｎｄｌｙ， ｔｈｅ ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｉｓ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｉｓ ｎｏｒｍａｌｌｙ
ｒｅｓｔｒｉｃｔｅｄ ｔｏ ａｎ ｉｓｏｌａｔｅｄ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｓｙｓｔｅｍ ｉｎ ｇａｓ
ｐｈａｓｅ， ａｎｄ ｎｏｗａｄａｙｓ ｉｔ ｉｓ ｓｔｉｌｌ ｌｉｍｉｔｅｄ ｉｎ ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ ｔｏ
ｃｏｎｄｅｎｓｅｄ⁃ｐｈａｓｅ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ． Ｌａｓｔｌｙ， ｔｈｅ ＣＭＩ
ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｎｅｅｄｓ ａ ｌｉｇｈｔ ｓｏｕｒｃｅ ｗｉｔｈ ｈｉｇｈ ｒｅｐｅｔｉｔｉｏｎ ｒａｔｅ
ｆｏｒ ａ ｒｅａｓｏｎａｂｌｅ ｄａｔａ ａｃｑｕｉｓｉｔｉｏｎ ｔｉｍｅ．

Ｗｅ ａｌｓｏ ｎｏｔｉｃｅｄ ｔｈａｔ ａ ｎｏｖｅｌ ｎｏｎｄｅｓｔｒｕｃｔｉｖｅ
ｓｃｈｅｍｅ ｗａｓ ｒｅｃｅｎｔｌｙ ｄｅｖｅｌｏｐｅｄ． Ｗｉｔｈ ｓｔｒｏｎｇ ｐｕｍｐ
ｐｕｌｓｅ ｓｔｉｍｕｌａｔｅｄ Ｒａｍａｎ ｓｃａｔｔｅｒｉｎｇ ｉｓ ｉｎｄｕｃｅｄ ｔｏ
ｍｏｎｉｔｏｒ ｓｔｒｕｃｔｕｒａｌ ｄｅｆｏｒｍａｔｉｏｎｓ ａｎｄ ｒｅｌａｘａｔｉｏｎｓ ｏｆ
ｌｉｑｕｉｄ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｉｎ ｒｅａｌ ｔｉｍｅ［６９］ ． Ｍｏｒｅｏｖｅｒ ａ ｎｅｗ
ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｃａｌｌｅｄ ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄ ｔｉｍｅ⁃ｒｅｓｏｌｖｅｄ ｔｒａｎｓｉｅｎｔ
ｇｒａｔｉｎｇ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ， ｐｒｏｖｉｄｅｓ ａｎ ｅｆｆｅｃｔｉｖｅ ｗａｙ ｆｏｒ
ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｉｎｇ ｐｈｏｔｏｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｏｎ ｍｅｃｈａｎｉｓｍ ｉｎ ｌｉｑｕｉｄ
ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ［７０］ ． Ｔｈｅｓｅ ｎｅｗ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅｓ ｈａｖｅ ｐｕｓｈｅｄ
ｆｏｒｗａｒｄ ｓｔｕｄｉｅｓ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｄｙｎａｍｉｃｓ ｏｆ ｍａｔｅｒｉａｌｓ ｉｎ
ｌｉｑｕｉｄ ｐｈａｓｅ．

Ｗｅ ｅｘｐｅｃｔ ｔｈａｔ ｔｈｉｓ ａｒｔｉｃｌｅ ｃａｎ ｐｒｏｖｉｄｅ ｒｅａｄｅｒｓ ａ
ｆｕｎｄａｍｅｎｔａｌ ａｎｄ ｄｅｔａｉｌｅｄ ｉｎｓｉｇｈｔ ｉｎｔｏ ｔｈｅ ＣＭＩ

ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ａｎｄ ｔｈｕｓ ｈｅｌｐ ｔｈｅｍ ｍａｋｅ ｆｕｌｌ ｕｓｅ ｏｆ ｔｈｅ
ｕｎｉｑｕｅ ｃｈａｒａｃｔｅｒｉｓｔｉｃｓ ｏｆ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｉｎ ｔｈｅｉｒ
ｒｅｓｅａｒｃｈ ａｒｅａｓ． Ｗｅ ｅｘｐｅｃｔ ｔｈａｔ ｗｉｔｈ ｔｈｅ ｒａｐｉｄ ｐｒｏｇｒｅｓｓ
ｏｆ ｌａｓｅｒ ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅｓ ｔｈｅ ＣＭＩ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅ ｗｉｌｌ ｂｅ
ａｐｐｌｉｅｄ ｉｎ ｍａｎｙ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ｒｅｓｅａｒｃｈ ｆｉｅｌｄｓ ｗｉｔｈ ｔｈｅ
ｍａｔｔｅｒｓ ｉｎ ａｌｌ ｔｈｅ ｇａｓ， ｌｉｑｕｉｄ ａｎｄ ｓｏｌｉｄ ｐｈａｓｅｓ． Ｗｅ ａｌｓｏ
ｅｘｐｅｃｔ ｐｏｓｓｉｂｌｅ ｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｐｏｗｅｒｆｕｌ ＣＭＩ ｔｏｏｌ
ｗｉｔｈ ｏｔｈｅｒ ａｄｖａｎｃｅｄ ｔｅｃｈｎｉｑｕｅｓ ｆｏｒ ｐｒｏｖｉｄｉｎｇ ｇｒｅａｔ
ａｂｉｌｉｔｉｅｓ ｉｎ ａｓ ｍａｎｙ ａｓ ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ ｓｔｕｄｙ ｐｒｏｓｐｅｃｔｓ， ｆｏｒ
ｅｘａｍｐｌｅ ａ ｃｏｍｂｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ ａｔｔｏｓｅｃｏｎｄ ｐｕｌｓｅｓ ｗｉｔｈ
ＣＯＬＴＲＩＭＳ， ｓｏ ｃａｌｌｅｄ ＡｔｔｏＣＯＬＴＲＩＭＳ， ｆｏｒ ａｔｔｏｓｅｃｏｎｄ
ｓｃｉｅｎｃｅ［７１］ ．

Ｒｅｆｅｒｅｎｃｅｓ

［１］Ｈａｓｅｇａｗａ Ｈ， Ｈｉｓｈｉｋａｗａ Ａ， Ｙａｍａｎｏｕｃｈｉ Ｋ． Ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ
ｉｍａｇｉｎｇ ｏｆ Ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｏｆ ＣＳ２ ｉｎ ｉｎｔｅｎｓｅ ｌａｓｅｒ ｆｉｅｌｄｓ．
Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ， ２００１， ３４９（１－２）： ５７－６３． ＤＯＩ：
１０．１０１６ ／ Ｓ０００９－２６１４（０１）０１０８７－９．

［２］Ｕｌｌｒｉｃｈ Ｊ， Ｍｏｓｈａｍｍｅｒ Ｒ， Ｄöｒｎｅｒ Ｒ， ｅｔ ａｌ． Ｒｅｃｏｉｌ⁃ｉｏｎ
ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ． Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｂ： Ａｔｏｍｉｃ，
Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ａｎｄ Ｏｐｔｉｃａｌ Ｐｈｙｓｉｃｓ， １９９７， ３０ （ １３）： ２９１７ －
２９７４． ＤＯＩ： １０．１０８８ ／ ０９５３－４０７５ ／ ３０ ／ １３ ／ ００６．

［３］Ｄöｒｎｅｒ Ｒ， Ｍｅｒｇｅｌ Ｖ， Ｊａｇｕｔｚｋｉ Ｏ， ｅｔ ａｌ． Ｃｏｌｄ ｔａｒｇｅｔ ｒｅｃｏｉｌ
ｉｏｎ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ： ａ ＇ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｅ＇ ｔｏ
ｖｉｅｗ ａｔｏｍｉｃ ｃｏｌｌｉｓｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ． Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｒｅｐｏｒｔｓ， ２０００，
３３０（２－３）： ９５ － １９２． ＤＯＩ： １０． １０１６ ／ Ｓ０３７０ － １５７３ （ ９９）
００１０９－Ｘ．

［４］Ｕｌｌｒｉｃｈ Ｊ， Ｍｏｓｈａｍｍｅｒ Ｒ， Ｄｏｒｎ Ａ， ｅｔ ａｌ． Ｒｅｃｏｉｌ⁃ｉｏｎ ａｎｄ
ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ： ｒｅａｃｔｉｏｎ⁃ｍｉｃｒｏｓｃｏｐｅｓ．
Ｒｅｐｏｒｔｓ ｏｎ Ｐｒｏｇｒｅｓｓ ｉｎ Ｐｈｙｓｉｃｓ， ２００３， ６６（９）： １４６３－１５４５．
ＤＯＩ： １０．１０８８ ／ ００３４－４８８５ ／ ６６ ／ ９ ／ ２０３．

［５］Ｅｐｐｉｎｋ Ａ， Ｐａｒｋｅｒ Ｄ． Ｖｅｌｏｃｉｔｙ ｍａｐ ｉｍａｇｉｎｇ ｏｆ ｉｏｎｓ ａｎｄ
ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ｕｓｉｎｇ ｅｌｅｃｔｒｏｓｔａｔｉｃ ｌｅｎｓｅｓ： Ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ ｉｎ
ｐｈｏｔｏｅｌｅｃｔｒｏｎ ａｎｄ ｐｈｏｔｏｆｒａｇｍｅｎｔ ｉｏｎ ｉｍａｇｉｎｇ ｏｆ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ
ｏｘｙｇｅｎ． Ｒｅｖｉｅｗ ｏｆ Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ， １９９７， ６８（９）：
３４７７－３４８４． ＤＯＩ： １０．１０６３ ／ １．１１４８３１０．

［６］Ｘｕ Ｈｕａｉｌｉａｎｇ， Ｏｋｉｎｏ Ｔ， Ｎａｋａｉ Ｋ， ｅｔ ａｌ． Ｈｙｄｒｏｇｅｎ
ｍｉｇｒａｔｉｏｎ ａｎｄ Ｃ⁃Ｃ ｂｏｎｄ ｂｒｅａｋｉｎｇ ｉｎ １， ３⁃ｂｕｔａｄｉｅｎｅ ｉｎ
ｉｎｔｅｎｓｅ ｌａｓｅｒ ｆｉｅｌｄｓ ｓｔｕｄｉｅｄ ｂｙ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ
ｉｍａｇｉｎｇ． Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ， ２０１０， ４８４（４－６）：
１１９－１２３． ＤＯＩ：１０．１０１６ ／ ｊ．ｃｐｌｅｔｔ．２００９．１１．００８．

［７］Ｗａｉｔｚ Ｍ， Ｂｅｌｌｏ Ｒ Ｙ， Ｍｅｔｚ Ｄ， ｅｔ ａｌ． Ｉｍａｇｉｎｇ ｔｈｅ ｓｑｕａｒｅ ｏｆ
ｔｈｅ ｃｏｒｒｅｌａｔｅｄ ｔｗｏ⁃ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｗａｖｅ ｆｕｎｃｔｉｏｎ ｏｆ ａ ｈｙｄｒｏｇｅｎ
ｍｏｌｅｃｕｌｅ． Ｎａｔｕｒｅ Ｃｏｍｍｕｎｉｃａｔｉｏｎｓ， ２０１７， ８： ２２６６． ＤＯＩ：
１０．１０３８ ／ ｓ４１４６７－０１７－０２４３７－９．

［８］Ｋｌｉｎｇ Ｍ Ｆ， Ｓｉｅｄｓｃｈｌａｇ Ｃｈ， Ｖｅｒｈｏｅｆ Ａ Ｊ， ｅｔ ａｌ． Ｃｏｎｔｒｏｌ ｏｆ
ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｌｏｃａｌｉｚａｔｉｏｎ ｉｎ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｏｎ． Ｓｃｉｅｎｃｅ，
２００６， ３１２（５７７１）： ２４６ － ２４８． ＤＯＩ： １０． １１２６ ／ ｓｃｉｅｎｃｅ．
１１２６２５９．

［９］Ｍｏｓｈａｍｍｅｒ Ｒ， Ｆｅｕｅｒｓｔｅｉｎ Ｂ， Ｓｃｈｍｉｔｔ Ｗ， ｅｔ ａｌ．
Ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ ｏｆ Ｎｅｎ ＋ ｉｏｎｓ ｃｒｅａｔｅｄ ｂｙ ａｎ ｉｎｔｅｎｓｅ
ｕｌｔｒａｓｈｏｒｔ ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｒｅｖｉｅｗ Ｌｅｔｔｅｒｓ， ２０００，
８４（３）： ４４７－４５０． ＤＯＩ： １０．１１０３ ／ ＰｈｙｓＲｅｖＬｅｔｔ．８４．４４７．
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Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｈａｒｂｉｎ Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ （Ｎｅｗ Ｓｅｒｉｅｓ）， Ｖｏｌ．２５， Ｎｏ．４， ２０１８

［１０］Ｆｉｓｃｈｅｒ Ａ， Ｓｐｅｒｌ Ａ， Ｃöｒｌｉｎ Ｐ， ｅｔ ａｌ． Ｅｌｅｃｔｒｏｎ Ｌｏｃａｌｉｚａｔｉｏｎ
Ｉｎｖｏｌｖｉｎｇ Ｄｏｕｂｌｙ Ｅｘｃｉｔｅｄ Ｓｔａｔｅｓ ｉｎ Ｂｒｏａｄｂａｎｄ Ｅｘｔｒｅｍｅ
Ｕｌｔｒａｖｉｏｌｅｔ Ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ Ｈ２ ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｒｅｖｉｅｗ Ｌｅｔｔｅｒｓ，
２０１３， １１０（２１）： ２１３００２． ＤＯＩ： １０． １１０３ ／ ＰｈｙｓＲｅｖＬｅｔｔ．
１１０． ２１３００２．

［１１］Ｄｏｒｎ Ａ， Ｍｏｓｈａｍｍｅｒ Ｒ， Ｓｃｈｒöｔｅｒ Ｃ Ｄ， ｅｔ ａｌ． Ｄｏｕｂｌｅ
ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ ｈｅｌｉｕｍ ｂｙ ｆａｓｔ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｉｍｐａｃｔ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ
Ｒｅｖｉｅｗ Ｌｅｔｔｅｒｓ， １９９９， ８２（１２）， ２４９６ － ２４９９． ＤＯＩ： １０．
１１０３ ／ ＰｈｙｓＲｅｖＬｅｔｔ．８２．２４９６．

［１２］Ｓｃｈｕｌｚ Ｍ， Ｍｏｓｈａｍｍｅｒ Ｒ， Ｆｉｓｃｈｅｒ Ｄ， ｅｔ ａｌ． Ｔｈｒｅｅ⁃
ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ ｉｍａｇｉｎｇ ｏｆ ａｔｏｍｉｃ ｆｏｕｒ⁃ｂｏｄｙ ｐｒｏｃｅｓｓｅｓ．
Ｎａｔｕｒｅ， ２００３， ４２２（６９２７）： ４８ － ５０． ＤＯＩ： １０． １０３８ ／
ｎａｔｕｒｅ０１４１５．

［１３］Ｏｇｈｂａｉｅ Ｓ， Ｇｉｓｓｅｌｂｒｅｃｈｔ Ｍ， Ｌａｋｓｍａｎ Ｊ， ｅｔ ａｌ．
Ｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｖｅ ｄｏｕｂｌｅ⁃ｐｈｏｔｏｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ ｂｕｔａｄｉｅｎｅ ｉｎ ｔｈｅ ２５⁃
４５ ｅＶ ｅｎｅｒｇｙ ｒａｎｇｅ ｕｓｉｎｇ ３⁃Ｄ ｍｕｌｔｉ⁃ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｉｏｎ
ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｉｍａｇｉｎｇ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｒｙ． Ｔｈｅ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ
Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｐｈｙｓｉｃｓ， ２０１５， １４３（１１）： １１４３０９． ＤＯＩ： １０．
１０６３ ／ １．４９３１１０４．

［１４］Ｗｅｂｅｒ Ｔ， Ｃｚａｓｃｈ Ａ Ｏ， Ｊａｇｕｔｚｋｉ Ｏ， ｅｔ ａｌ． Ｃｏｍｐｌｅｔｅ
ｐｈｏｔｏ⁃ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ ｏｆ ｔｈｅ ｄｅｕｔｅｒｉｕｍ ｍｏｌｅｃｕｌｅ． Ｎａｔｕｒｅ，
２００４， ４３１（７００７）： ４３７－４４０． ＤＯＩ： １０．１０３８ ／ ｎａｔｕｒｅ０２８３９．

［１５］Ｍｏｓｈａｍｍｅｒ Ｒ， Ｊｉａｎｇ Ｙｕｈａｉ， Ｆｏｕｃａｒ Ｌ， ｅｔ ａｌ． Ｆｅｗ⁃
ｐｈｏｔｏｎ ｍｕｌｔｉｐｌｅ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ Ｎｅ ａｎｄ Ａｒ ｂｙ ｓｔｒｏｎｇ ｆｒｅｅ⁃
ｅｌｅｃｔｒｏｎ⁃ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅｓ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｒｅｖｉｅｗ Ｌｅｔｔｅｒｓ， ２００７，
９８（２０）： ２０３００１． ＤＯＩ： １０．１１０３ ／ ＰｈｙｓＲｅｖＬｅｔｔ．９８．２０３００１．

［１６］Ｋａｎｙａ Ｒ， Ｋｕｄｏｕ Ｔ， Ｓｃｈｉｒｍｅｌ Ｎ， ｅｔ ａｌ． Ｈｙｄｒｏｇｅｎ
ｓｃｒａｍｂｌｉｎｇ ｉｎ ｅｔｈａｎｅ ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ ｉｎｔｅｎｓｅ ｌａｓｅｒ ｆｉｅｌｄｓ：
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［３６］Ｓｔｕｒｍ Ｆ Ｐ， Ｗｒｉｇｈｔ Ｔ Ｗ， Ｒａｙ Ｄ， ｅｔ ａｌ． Ｔｉｍｅ ｒｅｓｏｌｖｅｄ ３Ｄ
ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｉｍａｇｉｎｇ ｏｆ ｕｌｔｒａｆａｓｔ ｄｙｎａｍｉｃｓ ｂｙ ｃｏｈｅｒｅｎｔ
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２０１６， ８７（６）： ０６３１１０． ＤＯＩ：１０．１０６３ ／ １．４９５３４４１．

［３７］Ｈｕｂｅｌｅ Ｒ， Ｓｃｈｕｒｉｃｋｅ Ｍ， Ｇｏｕｌｌｏｎ Ｊ， ｅｔ ａｌ． Ｅｌｅｃｔｒｏｎ ａｎｄ
ｒｅｃｏｉｌ ｉｏｎ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｉｍａｇｉｎｇ ｗｉｔｈ ａ ｍａｇｎｅｔｏ⁃ｏｐｔｉｃａｌｌｙ
ｔｒａｐｐｅｄ ｔａｒｇｅｔ． Ｒｅｖｉｅｗ ｏｆ Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ， ２０１５，
８６（３）： ０３３１０５． ＤＯＩ：１０．１０６３ ／ １．４９１４０４０．

［３８］Ｓｈａｒｍａ Ｖ， Ｂａｐａｔ Ｂ． Ａｎ ａｐｐａｒａｔｕｓ ｆｏｒ ｓｔｕｄｙｉｎｇ
ｍｏｍｅｎｔｕｍ⁃ｒｅｓｏｌｖｅｄ ｅｌｅｃｔｒｏｎ⁃ｉｍｐａｃｔ ｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｖｅ ａｎｄ ｎｏｎ⁃
ｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｖｅ ｉｏｎｉｓａｔｉｏｎ． Ｔｈｅ Ｅｕｒｏｐｅａｎ Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｊｏｕｒｎａｌ Ｄ⁃
Ａｔｏｍｉｃ， Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ， Ｏｐｔｉｃａｌ ａｎｄ Ｐｌａｓｍａ Ｐｈｙｓｉｃｓ， ２００６，
３７（２）： ２２３－２２９． ＤＯＩ： １０．１１４０ ／ ｅｐｊｄ ／ ｅ２００５－００２６７－５．

［３９］Ｓｉｎｇｈ Ｒ， Ｂｈａｔｔ Ｐ， Ｙａｄａｖ Ｎ， ｅｔ ａｌ． Ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｍａｐｐｉｎｇ
ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｆｏｒ ｐｒｏｂｉｎｇ ｔｈｅ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ ｏｆ
ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ ｋｅＶ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ． Ｍｅａｓｕｒｅｍｅｎｔ Ｓｃｉｅｎｃｅ
ａｎｄ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ， ２０１１， ２２（５）： ０５５９０１． ＤＯＩ： １０．１０８８ ／
０９５７－ ０２３３ ／ ２２ ／ ５ ／ ０５５９０１．

［４０］Ｗｅｉ Ｂ， Ｃｈｅｎ Ｚ， Ｗａｎｇ Ｘ， ｅｔ ａｌ． Ｔｈｅ ｒｅｌａｔｉｖｅ ｃｒｏｓｓ
ｓｅｃｔｉｏｎ ａｎｄ ｋｉｎｅｔｉｃ ｅｎｅｒｇｙ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｏｆ ｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｏｎ
ｐｒｏｃｅｓｓｅｓ ｏｆ ｍｅｔｈａｎｅ ｂｙ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｉｍｐａｃｔ． Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ
Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｂ： Ａｔｏｍｉｃ， Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ａｎｄ Ｏｐｔｉｃａｌ Ｐｈｙｓｉｃｓ，
２０１３， ４６（２１）： ２１５２０５． ＤＯＩ：１０． １０８８ ／ ０９５３ － ４０７５ ／ ４６ ／
２１ ／ ２１５２０５．

［４１］Ｗａｎｇ Ｅｎｌｉａｎｇ， Ｓｈａｎ Ｘｕ， Ｓｈｉ Ｙｕｆｅｎｇ， ｅｔ ａｌ． Ｍｏｍｅｎｔｕｍ
ｉｍａｇｉｎｇ ｓｐｅｃｔｒｏｍｅｔｅｒ ｆｏｒ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ
ｄｙｎａｍｉｃｓ ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ ｐｕｌｓｅｄ ｅｌｅｃｔｒｏｎ ｂｅａｍ． Ｒｅｖｉｅｗ ｏｆ
Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ， ２０１３， ８４（１２）： １２３１１０． ＤＯＩ：１０．
１０６３ ／ １．４８４７１５６．

［４２］Ｚｏｈｒａｂｉ Ｍ， ＭｃＫｅｎｎａ Ｊ， Ｇａｉｒｅ Ｂ， ｅｔ ａｌ． Ｖｉｂｒａｔｉｏｎａｌｌｙ
ｒｅｓｏｌｖｅｄ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ ｉｎ Ｏ＋
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ｕｌｔｒａｓｈｏｒｔ ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅｓ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｒｅｖｉｅｗ Ａ， ２０１１， ８３（５）：
０５３４０５． ＤＯＩ：１０．１１０３ ／ ＰｈｙｓＲｅｖＡ．８３．０５３４０５．
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ｓｌｏｗ ｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｏｎ ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ ｉｎｔｅｎｓｅ ｕｌｔｒａｓｈｏｒｔ ｌａｓｅｒ
ｐｕｌｓｅｓ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｒｅｖｉｅｗ Ａ， ２０１２， ８５（２）： ０２３４１９． ＤＯＩ：
１０．１１０３ ／ ＰｈｙｓＲｅｖＡ．８５．０２３４１９．
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ｓｔｒｏｎｇ⁃ｆｉｅｌｄ ｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｏｎ ｏｆ Ｈ＋
２ ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｒｅｖｉｅｗ Ｌｅｔｔｅｒｓ，

２０１３， １１１（１６）： １６３００４． ＤＯＩ： １０． １１０３ ／ ＰｈｙｓＲｅｖＬｅｔｔ．
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［４７］Ｔｒｉｎｔｅｒ Ｆ， Ｗａｉｔｚ Ｍ， Ｓｃｈöｆｆｌｅｒ Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ｓｅａｒｃｈ ｆｏｒ
ｉｓｏｔｏｐｅ ｅｆｆｅｃｔｓ ｉｎ ｐｒｏｊｅｃｔｉｌｅ ａｎｄ ｔａｒｇｅｔ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｉｎ ｓｗｉｆｔ
Ｈｅ＋ ｏｎ Ｈ２ ｏｒ Ｄ２ ｃｏｌｌｉｓｉｏｎｓ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｒｅｖｉｅｗ Ａ， ２０１４，
８９（３）： ０３２７０２． ＤＯＩ：１０．１１０３ ／ ＰｈｙｓＲｅｖＡ．８９．０３２７０２．

［４８］Ｙａｎｇ Ｂｏ⁃ｓｉ， Ｚｈａｎｇ Ｌｉ， Ｘｕ Ｈｕａｉ⁃Ｌｉａｎｇ， ｅｔ ａｌ．
Ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ ｏｆ ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｉｎ ｉｎｔｅｎｓｅ ｌａｓｅｒ
ｆｉｅｌｄｓ ｓｔｕｄｉｅｄ ｂｙ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｉｍａｇｉｎｇ： Ａ
ｒｅｖｉｅｗ． Ｃｈｉｎｅｓｅ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｐｈｙｓｉｃｓ， ２０１４， ５２ （１ － ＩＩ）：
６５２－６７４． ＤＯＩ： １０．６１２２ ／ ＣＪＰ．５２．６５２．

［４９］Ｗｕ Ｃｏｎｇ， Ｗｕ Ｃｈｅｎｇｙｉｎ， Ｙａｎｇ Ｙｕｄｏｎｇ， ｅｔ ａｌ．
Ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｉｍａｇｉｎｇ ｏｆ ｐｈｏｔｏｅｌｅｃｔｒｏｎｓ ａｎｄ ｐｈｏｔｏ⁃ｉｏｎｓ ｏｆ
ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ ｉｎ ｓｔｒｏｎｇ ｌａｓｅｒ ｆｉｅｌｄｓ． Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｍｏｄｅｒｎ Ｏｐｔｉｃｓ，
２０１３， ６０ （ １７）： １３８８－１３９４． ＤＯＩ： １０． １０８０ ／ ０９５００３４０．
２０１３．７９８４３１．

［５０］Ｆｕｋａｈｏｒｉ Ｓ， Ｎａｋａｎｏ Ｍ， Ｙａｍａｎｏｕｃｈｉ Ｋ， ｅｔ ａｌ． Ｃｈａｎｎｅｌ－
ｓｐｅｃｉｆｉｃ ｐｈｏｔｏｅｌｅｃｔｒｏｎ ａｎｇｕｌａｒ ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ ｉｎ ｌａｂｏｒａｔｏｒｙ
ａｎｄ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｆｒａｍｅｓ ｆｏｒ ｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｖｅ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ
ｍｅｔｈａｎｏｌ ｉｎ ｉｎｔｅｎｓｅ ｕｌｔｒａｖｉｏｌｅｔ ｌａｓｅｒ ｆｉｅｌｄｓ． Ｃｈｅｍｉｃａｌ
Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ， ２０１７， ６７２： ７ － １２． ＤＯＩ： １０． １０１６ ／ ｊ．
ｃｐｌｅｔｔ． ２０１７．０１．０４３．

［５１］Ｗａｌｅｓ Ｂ， Ｍｏｔｏｊｉｍａ Ｔ， Ｍａｔｓｕｍｏｔｏ Ｊ， ｅｔ ａｌ． Ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ
ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｉｍａｇｉｎｇ ｏｆ ｔｈｅ Ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｏｆ ＯＣＳ
ｉｎｄｕｃｅｄ ｂｙ ｃｏｌｌｉｓｉｏｎ ｏｆ １５ｋｅＶ ／ ｑ Ａｒ４＋ Ａｒ８＋ Ｉｏｎｓ． Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ
Ｐｈｙｓｉｃｓ： Ｃｏｎｆｅｒｅｎｃｅ Ｓｅｒｉｅｓ， ２０１２， ３８８ （ Ｐａｒｔ １０ ）：
１０２０５７． ＤＯＩ：１０．１０８８ ／ １７４２－６５９６ ／ ３８８ ／ １０ ／ １０２０５７．

［５２］Ｂｈａｔｔ Ｐ， Ｓｉｎｇｈ Ｒ， Ｙａｄａｖ Ｎ， ｅｔ ａｌ． Ｍｏｍｅｎｔｕｍ
ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ ｏｆ ｆｒａｇｍｅｎｔ ｉｏｎｓ ｏｆ ａ ｍｕｌｔｉｐｌｙ ｃｈａｒｇｅｄ Ｎ２Ｏ
ｍｏｌｅｃｕｌｅ ｕｎｄｅｒ ｉｍｐａｃｔ ｏｆ １０⁃ｋｅＶ ｅｌｅｃｔｒｏｎｓ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ
Ｒｅｖｉｅｗ Ａ， ２０１２， ８６ （ ５ ）： ０５２７０８． ＤＯＩ： １０． １１０３ ／
ＰｈｙｓＲｅｖＡ．８６．０５２７０８．

［５３］Ｐｉｔｚｅｒ Ｍ， Ｋｕｎｉｔｓｋｉ Ｍ， Ｊｏｈｎｓｏｎ Ａ Ｓ， ｅｔ ａｌ． Ｄｉｒｅｃｔ
ｄｅｔｅｒｍｉｎａｔｉｏｎ ｏｆ ａｂｓｏｌｕｔｅ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｓｔｅｒｅｏｃｈｅｍｉｓｔｒｙ ｉｎ ｇａｓ
ｐｈａｓｅ ｂｙ ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｉｍａｇｉｎｇ． Ｓｃｉｅｎｃｅ， ２０１３， ３４１
（６１５０）： １０９６－１０９９． ＤＯＩ： １０．１１２６ ／ ｓｃｉｅｎｃｅ．１２４０３６２．

［５４］Ｈｅｒｗｉｇ Ｐ， Ｚａｗａｔｚｋｙ Ｋ， Ｇｒｉｅｓｅｒ Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ｉｍａｇｉｎｇ ｔｈｅ
ａｂｓｏｌｕｔｅ ｃｏｎｆｉｇｕｒａｔｉｏｎ ｏｆ ａ ｃｈｉｒａｌ ｅｐｏｘｉｄｅ ｉｎ ｔｈｅ ｇａｓ ｐｈａｓｅ．
Ｓｃｉｅｎｃｅ， ２０１３， ３４２（６１６２）： １０８４－１０８６． ＤＯＩ： １０．１１２６ ／
ｓｃｉｅｎｃｅ．１２４６５４９．

［５５］Ｒａｆｉｅｅ Ｆａｎｏｏｄ Ｍ Ｍ， Ｐｏｗｉｓ Ｉ， Ｊａｎｓｓｅｎ Ｍ Ｈ Ｍ． Ｃｈｉｒａｌ
ａｓｙｍｍｅｔｒｙ ｉｎ ｔｈｅ ｍｕｌｔｉｐｈｏｔｏｎ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ ｍｅｔｈｙｌｏｘｉｒａｎｅ
ｕｓｉｎｇ ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄ ｅｌｅｃｔｒｏｎ－ｉｏｎ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｉｍａｇｉｎｇ． Ｔｈｅ
Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ Ａ， ２０１４， １１８ （ ４９ ）：
１１５４１－１１５４６． ＤＯＩ：１０．１０２１ ／ ｊｐ５１１３１２５．

［５６］Ａｂｌｉｋｉｍ Ｕ， Ｂｏｍｍｅ Ｃ， Ｓａｖｅｌｙｅｖ Ｅ， ｅｔ ａｌ． Ｉｓｏｍｅｒ⁃
ｄｅｐｅｎｄｅｎｔ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ ｏｆ ｉｎｎｅｒ⁃ｓｈｅｌｌ
ｐｈｏｔｏｉｏｎｉｚｅｄ ｄｉｆｌｕｏｒｏｉｏｄｏｂｅｎｚｅｎｅ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ
Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｐｈｙｓｉｃｓ， ２０１７， １９（２１）： １３４１９－ １３４３１． ＤＯＩ：
１０．１０３９ ／ ｃ７ｃｐ０１３７９ｅ．

［５７］Ｘｉｅ Ｘｉｎｈｕａ， Ｒｏｉｔｈｅｒ Ｓ， Ｓｃｈöｆｆｌｅｒ Ｍ， ｅｔ ａｌ． Ｒｏｌｅ ｏｆ ｐｒｏｔｏｎ
ｄｙｎａｍｉｃｓ ｉｎ ｅｆｆｉｃｉｅｎｔ ｐｈｏｔｏｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｏｆ ｈｙｄｒｏｃａｒｂｏｎ
ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｒｅｖｉｅｗ Ａ， ２０１４， ８９ （ ２）： ０２３４２９．
ＤＯＩ：１０．１１０３ ／ ＰｈｙｓＲｅｖＡ．８９．０２３４２９．

·３１·



Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｈａｒｂｉｎ Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ ｏｆ Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｙ （Ｎｅｗ Ｓｅｒｉｅｓ）， Ｖｏｌ．２５， Ｎｏ．４， ２０１８

［５８］Ｗａｎｇ Ｅｎｌｉａｎｇ， Ｓｈｅｎ Ｚｈｅｎｊｉｅ， Ｙａｎｇ Ｈｏｎｇｊｉａｎｇ， ｅｔ ａｌ．
Ｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｖｅ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｃｒｏｓｓ ｓｅｃｔｉｏｎｓ ｏｆ ＣＯ２ ａｔ ｅｌｅｃｔｒｏｎ
ｉｍｐａｃｔ ｅｎｅｒｇｙ ｏｆ ５ ｋｅＶ． Ｃｈｉｎｅｓｅ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｂ， ２０１４， ２３
（ １１ ）： １１３４０４． ＤＯＩ： １０． １０８８ ／ １６７４ － １０５６ ／ ２３ ／ １１ ／
１１３４０４．

［５９］Ａｌｉ Ｅ， Ｒｅｎ Ｘｕｅｇｕａｎｇ， Ｄｏｒｎ Ａ， ｅｔ ａｌ． Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ ａｎｄ
ｔｈｅｏｒｅｔｉｃａｌ ｓｔｕｄｙ ｏｆ ｅｌｅｃｔｒｏｎ⁃ｉｍｐａｃｔ ｉｏｎｉｚａｔｉｏｎ ｐｌｕｓ
ｅｘｃｉｔａｔｉｏｎ ｏｆ ａｌｉｇｎｅｄ Ｈ２ ． Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｂ： Ａｔｏｍｉｃ，
Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ａｎｄ Ｏｐｔｉｃａｌ Ｐｈｙｓｉｃｓ， ２０１５， ４８（１１）： １１５２０１．
ＤＯＩ：１０．１０８８ ／ ０９５３－４０７５ ／ ４８ ／ １１ ／ １１５２０１．

［６０］Ｙａｚａｗａ Ｈ， Ｓｈｉｏｙａｍａ Ｔ， Ｈａｓｈｉｍｏｔｏ Ｈ， ｅｔ ａｌ． Ｎｏｎ －
ａｄｉａｂａｔｉｃ ｔｒａｎｓｉｔｉｏｎ ｉｎ Ｃ２Ｈ５ＯＨ＋ ｏｎ ａ ｌｉｇｈｔ⁃ｄｒｅｓｓｅｄ
ｐｏｔｅｎｔｉａｌ ｅｎｅｒｇｙ ｓｕｒｆａｃｅ ｂｙ ｕｌｔｒａｓｈｏｒｔ ｐｕｍｐ⁃ａｎｄ⁃ｐｒｏｂｅ
ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅｓ． Ａｐｐｌｉｅｄ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｂ⁃Ｌａｓｅｒｓ ａｎｄ Ｏｐｔｉｃｓ， ２０１０，
９８（２－３）：２７５－２８２． ＤＯＩ： １０．１００７ ／ ｓ００３４０－００９－３７６７－６．

［６１］Ｚｈａｎｇ Ｌｉ， Ｒｏｉｔｈｅｒ Ｓ， Ｘｉｅ Ｘ， ｅｔ ａｌ． Ｐａｔｈ⁃ｓｅｌｅｃｔｉｖｅ
ｉｎｖｅｓｔｉｇａｔｉｏｎ ｏｆ ｉｎｔｅｎｓｅ ｌａｓｅｒ⁃ｐｕｌｓｅ⁃ｉｎｄｕｃｅｄ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ
ｄｙｎａｍｉｃｓ ｉｎ ｔｒｉｐｌｙ ｃｈａｒｇｅｄ １， ３⁃ｂｕｔａｄｉｅｎｅ． Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ
Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｂ： Ａｔｏｍｉｃ， Ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ａｎｄ Ｏｐｔｉｃａｌ Ｐｈｙｓｉｃｓ，
２０１２， ４５（８）： ０８５６０３． ＤＯＩ： １０．１０８８ ／ ０９５３－４０７５ ／ ４５ ／ ８ ／
０８５６０３．

［６２］Ｘｉｅ Ｘ， Ｄｏｂｌｈｏｆｆ⁃Ｄｉｅｒ Ｋ， Ｒｏｉｔｈｅｒ Ｓ， ｅｔ ａｌ． Ａｔｔｏｓｅｃｏｎｄ⁃
ｒｅｃｏｌｌｉｓｉｏｎ⁃ｃｏｎｔｒｏｌｌｅｄ ｓｅｌｅｃｔｉｖｅ ｆｒａｇｍｅｎｔａｔｉｏｎ ｏｆ
ｐｏｌｙａｔｏｍｉｃ ｍｏｌｅｃｕｌｅｓ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ Ｒｅｖｉｅｗ Ｌｅｔｔｅｒｓ， ２０１２，
１０９ （ ２４ ）： ２４３００１． ＤＯＩ： １０． １１０３ ／ ＰｈｙｓＲｅｖＬｅｔｔ． １０９．
２４３００１．

［６３］Ｍｉｕｒａ Ｓ， Ａｎｄｏ Ｔ， Ｏｏｔａｋａ Ｋ， ｅｔ ａｌ． Ｃａｒｒｉｅｒ⁃ｅｎｖｅｌｏｐｅ⁃
ｐｈａｓｅ ｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅ ｏｆ ａｓｙｍｍｅｔｒｉｃ Ｃ－Ｄ ｂｏｎｄ ｂｒｅａｋｉｎｇ ｉｎ
Ｃ２Ｄ２ ｉｎ ａｎ ｉｎｔｅｎｓｅ ｆｅｗ⁃ｃｙｃｌｅ ｌａｓｅｒ ｆｉｅｌｄ． Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｐｈｙｓｉｃｓ
Ｌｅｔｔｅｒｓ， ２０１４， ５９５－５９６： ６１－６６． ＤＯＩ：１０．１０１６ ／ ｊ． ｃｐｌｅｔｔ．
２０１４．０１．０４５．

［６４］Ｅｎｄｏ Ｔ， Ｆｕｊｉｓｅ Ｈ， Ｋａｗａｃｈｉ Ｙ， ｅｔ ａｌ． Ｓｅｌｅｃｔｉｖｅ ｂｏｎｄ
ｂｒｅａｋｉｎｇ ｏｆ ＣＯ２ ｉｎ ｐｈａｓｅ⁃ｌｏｃｋｅｄ ｔｗｏ⁃ｃｏｌｏｒ ｉｎｔｅｎｓｅ ｌａｓｅｒ
ｆｉｅｌｄｓ： ｌａｓｅｒ ｆｉｅｌｄ ｉｎｔｅｎｓｉｔｙ ｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅ． Ｐｈｙｓｉｃａｌ
Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｐｈｙｓｉｃｓ， ２０１７， １９（５）： ３５５０－３５５６．

ＤＯＩ： １０．１０３９ ／ ｃ６ｃｐ０７４７１ｅ．
［６５］Ｈｏｃｋｅｔｔ Ｐ， Ｒｉｐａｎｉ Ｅ， Ｒｙｔｗｉｎｓｋｉ Ａ， ｅｔ ａｌ． Ｐｒｏｂｉｎｇ

ｕｌｔｒａｆａｓｔ ｄｙｎａｍｉｃｓ ｗｉｔｈ ｔｉｍｅ⁃ｒｅｓｏｌｖｅｄ ｍｕｌｔｉ⁃ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ
ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｉｍａｇｉｎｇ： Ｂｕｔａｄｉｅｎｅ． Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｍｏｄｅｒｎ
Ｏｐｔｉｃｓ， ２０１３， ６０ （ １７）： １４０９ － １４２５． ＤＯＩ： １０． １０８０ ／
０９５００３４０．２０１３．８０１５２５．

［６６］Ｍａｔｓｕｄａ Ａ， Ｔａｋａｈａｓｈｉ Ｅ Ｊ， Ｈｉｓｈｉｋａｗａ Ａ． Ｔｉｍｅ⁃ｒｅｓｏｌｖｅｄ
ｌａｓｅｒ Ｃｏｕｌｏｍｂ ｅｘｐｌｏｓｉｏｎ ｉｍａｇｉｎｇ ｕｓｉｎｇ ｆｅｗ⁃ｃｙｃｌｅ ｉｎｔｅｎｓｅ
ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅｓ： Ａｐｐｌｉｃａｔｉｏｎ ｔｏ ｅｘｐｌｏｄｉｎｇ ＣＳ２ ｉｎ ｈｉｇｈｌｙ
ｃｈａｒｇｅｄ ｓｔａｔｅｓ． Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｅｌｅｃｔｒｏｎ Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ ａｎｄ
Ｒｅｌａｔｅｄ Ｐｈｅｎｏｍｅｎａ， ２０１４， １９５： ３２７－３３１． ＤＯＩ： １０．
１０１６ ／ ｊ．ｅｌｓｐｅｃ． ２０１３．１２．０１１．

［６７］Ｒｕｄｅｎｋｏ Ａ， Ｒｏｌｌｅｓ Ｄ． Ｔｉｍｅ⁃ｒｅｓｏｌｖｅｄ ｓｔｕｄｉｅｓ ｗｉｔｈ ＦＥＬｓ．
Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｅｌｅｃｔｒｏｎ Ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ ａｎｄ Ｒｅｌａｔｅｄ Ｐｈｅｎｏｍｅｎａ，
２０１５， ２０４ （ Ｐａｒｔ Ｂ）： ２２８－２３６． ＤＯＩ：１０． １０１６ ／ ｊ． ｅｌｓｐｅｃ．
２０１５． ０７．０１０．

［６８］Ａｎｄｏ Ｔ， Ｓｈｉｍａｍｏｔｏ Ａ， Ｍｉｕｒａ Ｓ， ｅｔ ａｌ． Ｗａｖｅ ｐａｃｋｅｔ
ｂｉｆｕｒｃａｔｉｏｎ ｉｎ ｕｌｔｒａｆａｓｔ ｈｙｄｒｏｇｅｎ ｍｉｇｒａｔｉｏｎ ｉｎ ＣＨ３ＯＨ＋ ｂｙ
ｐｕｍｐ⁃ｐｒｏｂｅ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｍｏｍｅｎｔｕｍ ｉｍａｇｉｎｇ ｗｉｔｈ ｆｅｗ⁃
ｃｙｃｌｅ ｌａｓｅｒ ｐｕｌｓｅｓ． Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ， ２０１５， ６２４：
７８－８２． ＤＯＩ：１０．１０１６ ／ ｊ．ｃｐｌｅｔｔ．２０１５．０２．０１７．

［６９］Ｗａｎｇ Ｙ， Ｌｉｕ Ｗ Ｌ， Ｓｏｎｇ Ｙ Ｆ， ｅｔ ａｌ． Ｃｏｍｍｕｎｉｃａｔｉｏｎ：
Ｔｒａｃｋｉｎｇ ｍｏｌｅｃｕｌａｒ ｓｔｒｕｃｔｕｒｅ ｄｅｆｏｒｍａｔｉｏｎ ａｎｄ ｒｅｌａｘａｔｉｏｎ ｉｎ
ｒｅａｌ ｔｉｍｅ． Ｔｈｅ Ｊｏｕｒｎａｌ ｏｆ Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｐｈｙｓｉｃｓ， ２０１５， １４３
（５）： ０５１１０１． ＤＯＩ： １０．１０６３ ／ １．４９２７９１８．

［７０］Ｗｕ Ｈｏｎｇｌｉｎ， Ｓｏｎｇ Ｙｕｎｆｅｉ， Ｙｕ Ｇｕｏｙａｎｇ， ｅｔ ａｌ． Ｔｒａｃｋｉｎｇ
ｔｈｅ ｐｈｏｔｏｄｉｓｓｏｃｉａｔｉｏｎ ｄｙｎａｍｉｃｓ ｏｆ ｌｉｑｕｉｄ ｎｉｔｒｏｍｅｔｈａｎｅ ａｔ
２６６ ｎｍ ｂｙ ｆｅｍｔｏｓｅｃｏｎｄ ｔｉｍｅ⁃ｒｅｓｏｌｖｅｄ ｂｒｏａｄｂａｎｄ ｔｒａｎｓｉｅｎｔ
ｇｒａｔｉｎｇ ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ． Ｃｈｅｍｉｃａｌ Ｐｈｙｓｉｃｓ Ｌｅｔｔｅｒｓ， ２０１６，
６５２： １５２－１５６． ＤＯＩ： １０．１０１６ ／ ｊ．ｃｐｌｅｔｔ．２０１６．０４．０４８．

［７１］Ｓａｂｂａｒ Ｍ， Ｈｅｕｓｅｒ Ｓ， Ｂｏｇｅ Ｒ， ｅｔ ａｌ． Ｃｏｍｂｉｎｉｎｇ
ａｔｔｏｓｅｃｏｎｄ ＸＵＶ ｐｕｌｓｅｓ ｗｉｔｈ ｃｏｉｎｃｉｄｅｎｃｅ ｓｐｅｃｔｒｏｓｃｏｐｙ．
Ｒｅｖｉｅｗ ｏｆ Ｓｃｉｅｎｔｉｆｉｃ Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ， ２０１４， ８５（１０）： １０３１１３．
ＤＯＩ： １０．１０６３ ／ １．４８９８０１７．

·４１·


