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摘 要：模拟仿真了速度成像谱仪中解离电子/离子飞行运动轨迹，获得电子/离子动量三维分布的真实

图像，针对时间戳相机 Tpx3Cam 在动量分布探测成像中存在的团簇效应问题，发展了适用于高计数率

情况下的中心算法。仿真结果显示，提出的中心算法可以减少约一个数量级的数据容量，并让单像素

位置精度提高到 0.1 像素，实现了粒子动量分布的超分辨位置成像。模拟 ns 态电子电离和 N2分子（1，1）
通道库伦爆炸实验，发现中心算法能够使电子平行于探测器平面的动量分辨提升 30%；使库伦爆炸产

生的 N+飞行时间谱分辨提升 80%。同时，在具有背景气体干扰情况下，对 CO 分子库伦爆炸产物离子

进行半径协方差分析，提出的中心算法成功观测到 C+和 O+的关联。
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0 引言

自由电子激光是最新出现的大型光源，现阶段主要特点是单脉冲能量很高，但重复频率较低。在与原

子 分 子 反 应 过 程 中 ，单 脉 冲 往 往 产 生 较 多 的 产 物 计 数 ，反 应 后 产 物 通 过 速 度 成 像（Velocity Map Imaging， 
VMI）谱仪［1-4］等装置收集，实现产物粒子的二维成像。但对于较复杂的分子，电离后的产物通道较多，协方

差是常用的研究分子不同反应通道的有效方法，但需要同时测量所有分子碎片带电粒子的飞行时间信息。

传 统 VMI 是 MCP-荧 光 屏（Phosphor Screen， PS）-CCD 相 机 成 像 模 式 ，和 冷 靶 反 冲 离 子 动 量 谱 仪（Cold 
Target Recoil-Ion Momentum Spectroscopy， COLTRIMS）［5-9］相比，是一种更高效的粒子探测系统，能容忍

单脉冲离子计数率较高，得到了广泛的应用［10-13］。相机是这个系统的重要组成部分之一，用于记录信号并将

数据传输到电脑存储。但传统的 CCD 相机无法获取一个曝光周期内每个单独信号的飞行时间信息，只能提

供探测器平面的二维分布信息，因此难以获得带电粒子的完整三维动量分布。虽然可以对相机采集到的二

维位置分布进行反阿贝尔变换（Inverse Abel Transform）从数学上还原三维空间分布［14-16］，但这种方法要求

粒子的原始空间分布必须具有柱对称性且柱对称的对称轴必须平行于探测器平面。因此对于原始空间分

布不满足这些条件的二维图像，反阿贝尔变换方法就不再适用。

随着相机技术的发展，具有时间戳功能的 TimePix 系列相机的诞生，包括最新的 Tpx3Cam，打破了传统

CCD 相机的局限性。Tpx3Cam 具有高达 1.6 ns 的高时间分辨率，可以提供每个独立像素的精确时间和位置

信息［17］，直接获得带电粒子的位置（x）-位置（y）-时间（t）三维分布，因此可以根据这些信息计算粒子的初始
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三维动量分布，并利用每个独立信号的三维信息进行多种参数的协方差分析。Tpx3Cam 的出现，弥补了传

统 VMI 不 具 有 时 间 分 辨 的 劣 势 ，同 时 由 于 其 广 泛 的 适 用 性 ，在 带 电 粒 子 探 测 、光 子 探 测 等 领 域 都 有 出 色

表现。

但是 Tpx3Cam 会遇到一些基于相机本身的问题，影响记录信号的时间和空间精度，例如时间行走效应

（Time-walk Effect）［18］和团簇效应（Cluster Effect）［19］。时间行走效应我们已在先前的工作中提出了解决方

案［20］。 早 期 的 针 对 团 簇 效 应 的 去 团 簇 化 中 心 算 法（Declustering Centroiding Algorithm）在 2008 年 由

JAKUBEK J 等基于初代 TimePix 芯片发展而来［21］，他们对 α 粒子撞击 TimePix 芯片产生的团簇进行二维高

斯拟合以寻找中心位置和强度 ，并在粒子能量高于 2 000 keV 的情况下实现了高于 1 μm 的亚像素超分辨

（Subpixel Super-Resolution）（像素尺寸 55 μm×55 μm）。随后更多的去团簇化中心算法被提出，以适用于

不同的实验条件和数据处理要求［22-24］。但目前现有的用于 TimePix 系列相机的中心算法都是针对低计数率

的情况，即要求团簇之间在位置上互相孤立，在计数率较高时难以对位置相连的团簇进行识别。

为了解决这个问题，基于 Tpx3Cam 相机在现有中心算法和我们提出的时间行走效应修正算法［20］，我们

开 发 出 了 一 种 可 适 用 于 较 高 计 数 率 条 件 下 的 中 心 算 法 ，兼 顾 了 计 算 效 率 与 亚 像 素 超 分 辨 的 能 力 ，在 提 高

Tpx3Cam 的成像分辨的同时结合了对信号的时间行走效应的修正。利用 SIMION 软件对速度成像谱仪的

电子和离子探测过程与团簇的形成进行了模拟，以贴近真实实验情况。使用中心算法对模拟产生的包含团

簇效应的高计数率情况下的速度成像结果进行去团簇化处理，对比中心算法处理前后的电子/离子的位置

分布/飞行时间分布展宽的变化，验证中心算法对实际实验中动量分辨的提升效果。对带有背景杂质信号

干扰情况下的离子位置协方差分析进行了模拟，研究中心算法对协方差分析的作用。最后对中心算法适用

的计数率上限问题进行了讨论。

1 时间行走效应与团簇效应原理

对于 Tpx3Cam 来说，信号采集具有延迟效应，如图 1 所示，红色和绿色曲线表示两个同时到达相机但具

有不同强度峰值的光信号（VS1 和 VS2）。这些光信号在实际到达时间（t0）抵达 Tpx3Cam 传感器，然后信号在

经过一个固定的放大周期（Time for Amplification， TFA）之后被放大［24］。信号强度在时间 tc 处达到峰值，并

在一定时间后衰减到接近 0。相机记录的信号到达时间（Time of Arrival， ToA）不是 t0，而是信号强度超过

阈值 VT 的时刻。只有经过放大后强度在 VT 以上的信号才会被记录。ToA 和 t0 之间存在时间差 δ，这个时间

差的大小取决于信号的峰值，这种现象被称为时间行走效应。由于时间行走效应，相机记录的到达时间要

晚 于 信 号 的 实 际 到 达 时 间 。 相 机 记 录 的 另 一 个 与 时 间 相 关 的 量 是 过 阈 值 时 间（Time over Threshold， 
ToT），它表示信号脉冲超过阈值 VT 的持续时间。ToT 与信号的峰值呈正相关（VS），这意味着 ToT 越大，信

号就越强。另一方面，ToT 与 δ 呈负相关，ToT 越大，时间延迟 δ 越小。基于信号到达传感器后强度随时间

的演化模型，我们提出了一个具体的函数［20］，可以写成

图 1　两个不同幅值的光学信号在到达相机传感器之后强度随时间的演化

Fig. 1　The time evolution of intensity after signals of different peak intensities arrive at the camera sensor at the same time
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δ = 1
k

W ( k ⋅ TFA ⋅ ek ( TFA - ToT ) ) （1）

式中，k 为荧光屏衰减系数，TFA 为相机本身的信号放大时间，k 和 TFA 都是常数；W 指的是 Lambert W 函

数，该函数是 f（x）=xex 反函数。这个函数表明信号的 ToT 值和时间延迟 δ 之间的定性关系，意味着只需要

根据每个信号的 ToT 值就可以修正其时间行走效应。

影响 Tpx3Cam 成像的另一个因素称为团簇效应。当荧光屏上的发光点通过光学透镜映射到 Tpx3Cam
的传感器上时，光信号会同时照亮一片相邻的像素，形成强度值近似为高斯分布的像素团簇（对于 TimePix
系列芯片直接采集带电粒子的情况下，由于电荷扩散，也会形成类似的二维高斯型强度分布的团簇）。如

图 2 所示，每个正方形代表一个传感器像素，图 2（a）中的光斑代表实际情况下由荧光屏-光学透镜成像系统

直接映射到相机传感器的光信号的分布和位置，这个光斑具有一定的大小和高斯分布的强度［24-25］；图 2（b）是

相机传感器上点亮的像素分布，这也是我们直接采集到的团簇的形状。因此，团簇效应导致屏幕上的一个

原始信号被记录为多个独立像素的信号，导致最终数据量增加，成像分辨率降低。

时间行走效应和团簇效应都会影响 Tpx3Cam 信号采集的时间和位置精度。因此，本文的主要目标是

开发一种方法来消除它们的影响，最终将图 2（b）的团簇恢复到相应的图 2（c）的光斑中心精确位置，消除由

团簇效应产生出的额外像素，并找到每个团簇的中心点的精确坐标，以实现超出像素分辨极限的位置分辨。

为了实现这一目标，需要利用 Tpx3Cam 采集数据中的 ToA，ToT 和位置信息。

2 适用于高计数率情况下的中心算法

首先需要明确的是，团簇中的像素位置上都是紧密成团的；而且由于团簇具有近似高斯型的强度分布，

距 离 中 心 的 远 近 不 同 ，像 素 的 ToT 值 也 不 一 定 相 同 ，根 据 式（1），由 于 时 间 行 走 效 应 ，各 相 邻 像 素 之 间 的

ToA 也存在较小的差别。相比之下，来自于不同团簇的像素在位置上通常是不相邻的，且 ToA 差距也比较

大。因此，从理论上利用像素的位置和时间信息就可以判断它们是否来自于同一个团簇。中心算法依赖于

两个关键判据：首先，团簇中的任何像素必须至少与同一团簇中的另一个像素在位置上相邻；其次，同一团

簇内任意两个相邻像素对应的 ToA 值的差值要小于一个特定的值，即 ΔToA<τ。τ 的取值应根据设备的具

体情况和所观察团簇的实际分布确定。根据实验中观察到的团簇的真实分布［24］，模拟产生团簇：选定一个

图 2　团簇效应及去团簇化的原理示意图

Fig. 2　Schematic diagram of the cluster effect and declustering
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随机位置，以其为中心并赋予随机的强度，然后向周边扩散点亮像素并依照强度分布分别赋予这些像素强

度，直到点亮的边缘像素强度刚好超过 Tpx3Cam 可探测的阈值为止。利用这种方法模拟产生了大量团簇

（2×104 个），并记录每个团簇中相邻像素的 ΔToA，如图 3 所示，ΔToA 的大部分值都小于 60 ns。这意味无

论团簇的中心强度是多少，来自同一个团簇几乎所有像素与相邻像素的 ToA 的差值都不会超过 60 ns，因此

设定时间判据 τ = 60 ns。

通过这两个判据，可以从大量的数据中筛选区分出不同的团簇。为了确定精确的团簇中心，对每个已

识别出来的团簇进行二维高斯拟合。因为团簇中每个像素的 ToT 在位置上近似满足高斯分布，使用高斯拟

合获得的中心将比相机本身采集到的整数像素坐标更精确，从而最终实现超分辨成像［21］。

虽然理论上采用高斯拟合确定中心是更加科学和准确的方法，但对团簇的每个像素加权平均是一种更

简单、更有效的选择，加权平均方法所消耗的运算时间要远远小于高斯拟合方法，仅为 0.1% 左右，并且依然

可以获得较为准确的结果。该方法对团簇中每个像素的 x 和 y 坐标进行加权平均，权重为像素对应的 ToT
值，这样最后得到的加权平均坐标就是定位到的精确中心。

实际上，对于尺寸较大的团簇来说，可以证明利用高斯拟合确定中心和加权平均确定中心这两种方法

是近似等价的。对于任意方向，以 x 方向为例，在有 n 个像素的团簇中，取像素的坐标为 xi，其加权平均结果

xa 表示为

xa =
∑

i

n

xi e
- ( xi - x0 )2

σ 2

∑
i

n

e
- ( xi - x0 )2

σ 2

（2）

式中，x0 为高斯分布的真正解析中心，指数部分表示符合高斯分布的 ToT 值。式（2）可转化为

∑
i

n

xi e
- ( xi - x0 )2

σ 2

∑
i

n

e
- ( xi - x0 )2

σ 2

= x0 +
∑

i

n

ti e
- t 2

i

σ 2

∑
i

n

e
- t 2

i

σ 2

（3）

式中，ti=xi−x0，表示团簇中的第 i 个像素到团簇中心之间的距离。由于团簇近似是对称的，ti 相对于 0 也近

似对称，式（3）的右边可以化简为

∑
i

n

ti e
- ti

2

σ 2

∑
i

n

e
- ti

2

σ 2

≈ 0 （4）

最终可以得出 xa≈x0。因此，团簇中每个像素点坐标的加权平均值近似等于高斯分布的中心。

通过上述过程，最终实现了中心算法，能够实现超越相机传感器像素分辨极限的超分辨，如图 4 所示，模

图 3　来自同一个团簇的相邻像素之间的 ToA 差值分布

Fig. 3　Time difference distribution of adjacent pixels from the same clusters
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拟产生了 104 个具有随机中心位置和中心强度的团簇，并使用中心算法对它们进行去团簇化定位中心，定位

出的中心位置与原始信号的真正位置的偏差几乎都小于 0.1 个像素。随着团簇体积的增大，中心算法定位

到的团簇中心越准确［21］，图 5（a）与（b）是团簇中心像素的 ToT 值与平均团簇大小和经过中心算法之后的位

置分辨（定位中心的精度）之间的关系。同时根据式（1），通过团簇中心的 ToT 值（近似等于团簇像素中最高

的 ToT）修正时间行走效应，使最终定位到的中心信号的时间精准度也得到提高。由于中心算法可以将一

团紧密的像素信号转变为独立的单个信号，在数据容量上得到了极大的缩减，在平均团簇尺寸为 3×3（像

素）及以上的情况下，最终数据容量可以减少一个数量级，对后续数据处理的效率有很大提升。下文将模拟

实验结果来展示中心化算法的优点，同时讨论其潜在的缺点。

3 基于 SIMION软件的速度成像仿真

SIMION 是一款专业用于电磁场模拟以及带电粒子在电磁场中运动轨迹计算的软件，在 SIMION 中构

建与真实速度成像谱仪的离子透镜形状和电压相同的电极，模拟在速度成像谱仪中任意带电粒子的飞行轨

迹，以此来获得接近真实情况的电子/离子的飞行时间谱和二维成像结果。

图 6（a）是速度成像谱仪的核心部位，即离子透镜（Ion Lens）的实物图。根据离子透镜与自由飞行区的

实际尺寸，在 SIMION 中进行 3D 模型的构建，如图 6（b）所示。图 6（c）为图 6（b）中柱对称结构的离子透镜过

中轴线的切面，可以看到由极板产生的电场的等势线分布。在反应区生成一定数量的待模拟的电子或离

子，根据模拟的具体参数，赋予这些粒子特定的初始动能分布与出射角度分布，这些粒子将在电场的作用下

加 速 到 位 于 自 由 飞 行 区 末 端 的 探 测 器 平 面（x-y 平 面）上 ，与 Tpx3Cam 在 实 际 实 验 中 的 表 现 类 似 ，此 时

SIMION 可以分别记录每个粒子撞击的具体位置坐标和从产生到撞击所需的飞行时间。

随后以每个粒子落点的位置为中心在 Tpx3Cam 相机的 256×256 像素阵列上模拟产生团簇。对于我们

的设备来说，Tpx3Cam 直接采集到的是荧光屏发出的荧光信号，在 Tpx3Cam 内置阈值一定的情况下，团簇

图 4　经过中心算法处理后得到的信号中心与理想情况下真正的信号中心的距离差的分布

Fig. 4　Distribution of the position difference between the true center and fitted center with centroiding algorithm

图 5　团簇中心像素的 ToT 值与团簇尺寸和中心算法定位中心位置分辨的关系

Fig. 5　The relationship between the clusters' center ToT and the resolution of the cluster's center position located by centroiding 
algorithm/the sizes of clusters
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的大小与荧光信号的强弱有关，荧光信号越强，产生的团簇尺寸越大。但荧光信号的强弱与很多因素有关，

例如 MCP 的增益电压、离子透镜聚焦电场的强弱等。合理的假设荧光能够点亮 Tpx3Cam 传感器像素的

ToT 范围为 25~1 000 ns （ToT=25 ns 是 TimePix3 芯片所能感受到的最低亮度）。给每个在模拟中记录下

来的粒子信号一个符合上述范围的随机 ToT 值，并以此为团簇中心，按照前述的高斯分布参数［24］点亮周边

的像素（即衍生像素）并赋予它们 ToT。最后由衍生像素的 ToT 与团簇中心的 ToT 的差值，以及 SIMION
记录的中心像素的 ToA，根据时间行走效应公式（1）计算时间延迟并得到这些衍生像素的 ToA，这样得到了

一组贴近真实实验的包含团簇效应和时间行走效应的结果，其中包含每个被点亮像素的 ToA、ToT、x 和 y，

这些仿真结果将被用来验证中心算法的有效性。

4 结果与讨论

利用 SIMION 模拟速度成像系统的成像过程，研究中心算法对分辨率的提升和对协方差分析的影响，

以及该算法的局限性。

4.1　中心算法对电子分辨的提升

对于 VMI 电子成像，由于电子的高荷质比和极板的高引出电压，电子的飞行时间展宽小于或相近于区

分团簇的时间判据（τ= 60 ns）。因此，中心算法对电子的时间分辨和精度的提高并不明显。然而，对于一般

的多光子电离反应来说，电子的动能分布展宽很窄，在 VMI 的成像上具有很高的位置分辨，因此团簇效应对

电子的位置分辨有较为显著的影响。本文模拟了 Tpx3Cam 探测器上的电子成像过程，由程序生成 104 个电

子，初始动量方向按偶极近似的 ns 态电离分布排列

dσεa

dΩ
= σεa

4π [ 1 + βP2 ( cos γ ) ]           (-1 ≤ β ≤ 2 ) （5）

式中，σεa 为截面，P 2 ( cos γ )= ( 3 cos2 γ - 1 ) /2 为勒让德多项式。假设引发电离产生电子的线偏振激光的偏振

方 向 平 行 于 探 测 器 ，各 向 异 性 参 数 β=2，电 子 的 原 始 动 能 分 布 服 从 高 斯 分 布 ，中 心 值 为 4 eV，标 准 差 为

0.02 eV。在 SIMION 软件上模拟电子在电场中的运动轨迹。以电子在探测器上的落点的像素坐标为中心

按照随机中心强度生成团簇。由此得到电子二维位置图像原始和经过中心算法处理后的径向分布，如图 7
所示。显然，经过中心算法处理后的峰更尖锐，这表明径向分布的分辨更好。采用中心算法后，半径分布的

峰值的半高全宽（Full Width at Half Maximum， FWHM）减少了约 30%，粒子落点半径正比于平行于探测器

平面的速度分量，因而电子平行于探测器方向的动量分量的分辨率相应提高了约 30%。

图 6　速度成像谱仪的离子透镜实物图与 SIMION 模拟

Fig. 6　The photo and SIMION simulation of ion lens of velocity map imaging
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4.2　中心算法对离子分辨的提升

对于光电离过程中产生的离子来说，特别是库伦爆炸的情况下，离子的动量分布展宽很大。在这种情

况下，中心算法可以有效地减少数据容量，但对位置分辨的提高并不明显。另一方面，相比于电子来说，离

子由于质量更大，飞行时间比电子长得多。根据与 4.1 节模拟使用的相同的 VMI 参数设置，离子的飞行时间

在微秒量级，每个 ToA 峰的 FWHM 在 10−7 数量级。团簇效应和时间行走效应使时间分辨率明显变差，在

ToA 峰较为拥挤时难以区分。ToA 的位置也由于时间行走效应存在偏移，导致三维动量特别是根据飞行时

间重构的飞行时间方向动量的精度较差［20］。

对 N2 的（1，1）通道库仑爆炸［26］进行模拟，2×104 个 N+离子在反应区产生并在电场作用下运动，原始动

能大小分布服从中心值为 3.9 eV，标准差为 0.4 eV 的高斯分布。比较原始的和经过中心算法处理后的 ToA
分布，如图 8 所示，应用了中心算法之后的 ToA 峰的 FWHM 比没有经过中心算法处理的 FWHM 小很多。

经过拟合，FWHM 减小了 80% 左右，离子的时间分辨具有很大的提升。同时根据飞行时间方向（z 方向）的

动 量 重 构 方 法［20］，Pz 的 分 辨 取 决 于 飞 行 时 间 的 分 辨 ，重 构 出 的 z 方 向 动 量 的 分 辨 也 相 应 提 升 了 80%；

Tpx3Cam 在 时 间 记 录 上 存 在 的 时 间 行 走 效 应 也 得 到 了 修 正 ，记 录 下 的 飞 行 时 间 也 更 加 接 近 真 实 的 飞 行

时间。

4.3　中心算法对协方差分析的提升

协方差分析（Analysis of Covariance，ANCOVA）［27-29］在光电离反应产物分析中是一种非常有效的技术，

它 最 初 由 FRASINSKI L J 等 引 入 物 理 实 验 数 据 分 析 中［29］，允 许 在 无 法 进 行 符 合 测 量（Coincidence 

图 7　中心算法对电子二维图像和径向分布的影响

Fig. 7　The effect of centroiding algorithm on electron 2D image and radial distribution

图 8　中心算法对库伦爆炸 N+离子二维图像和 ToA 时间谱的影响

Fig. 8　The effect of centroiding algorithm on 2D image and ToA spectrum of N+ from Coulomb explosion
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Measurement）实验的条件下寻找粒子之间的相关性，以确定解离反应通道等信息。协方差矩阵的计算公式

表示为

cov ( M，N )= M× N - M × N （6）

式中，M和N为因变量矩阵。对于带电粒子来说，因变量可以是飞行时间、动量或角度等物理量。若M与N

随着激光脉冲的顺序具有相同的涨落，则 cov（M，N）>0。以二维离子图像径向分布的 ANCOVA 为例，讨

论中心算法对 ANCOVA 的影响。

模拟在 N2 背景气体中 CO 分子在强激光场中的库仑爆炸。为了方便起见假设背景的 N2 和 CO 的库仑爆

炸都为（1，1）通道，反应产生 N+、C+和 O+ 3 种不同的离子，且所有产物离子的动量都遵循式（5）所描述的各

向异性参数为 2 的初始角分布。C+的初始动能为 3.5 eV， O+为 3.0 eV ［30］，N+为 3.9 eV［26］。如图 9 所示，α、β
和 γ 峰对应 O+、C+和 N+离子。由于 C+和 O+来自同一个解离通道，理论上它们具有正相关性，在协方差矩

阵的对应区域的矩阵元应该为正值。可以看到，图 9（b）中，对应于中心算法结果的红色虚线框标记的 α 和 β
峰之间具有较亮的斜线，这表示来自同一解离通道的 C+和 O+之间的关联性，在图 9（a）中，未经中心算法处

理过的结果并不明显。导致这种差别的原因可能是由于团簇效应引入了一个新的变量即团簇的容量波动，

这种随机波动对相关联离子的涨落有干扰，本身较弱的关联关系可能因为这种随机容量涨落而被抹平，最

终影响协方差运算的结果。因此，将中心算法应用于 ANCOVA 可以消除团簇带来的随机计数波动，帮助我

们更容易地找到一些反应产物之间较为微弱相关性，特别是在背景信号较为强烈的情况下。

4.4　中心算法的计数率限制

在计数率很高的情况下，可能会出现短时间内临近的像素相继被不同的信号点亮的情况，此时产生的

不同的团簇可能会位置相邻且 ToA 差值很小，中心算法会将它们识别为同一个团簇，从而无法区分这些团

簇。在这种情况下，中心算法会将相邻的不同团簇视为一个团簇，中心算法定位到的团簇中心就会存在很

大偏差，且只能定位到一个中心，继而丢失真实信号。

以 模 拟 与 4.3 节 相 同 角 度 分 布 的 离 子 为 例 ，假 设 团 簇 的 平 均 大 小 为 5 pixel×5 pixel，离 子 图 像 的 最 大

半径为 70 像素。根据式（5），对于尺寸为 10×10 像素的信号密度最高的区域（此时 γ=k×π，k 为整数），如

图 10 所 示 ，在 不 考 虑 初 始 能 量 展 宽 的 情 况 下 ，离 子 飞 入 该 区 域 的 概 率 约 为
2θ + sin 2θ

π ≈ 9%，其 中 θ =

arcsin ( )5
70 。因此，在每个激光脉冲产生 10 个离子的情况下，大约有 6% 的可能性，其中两个离子会飞到密

度最大的区域，由它们产生的团簇会相接触导致在位置上变得无法区分。在这种情况下，平均每 100 个计数

中至少有 6 个会丢失。当每个激光脉冲产生 20 个离子时，这个概率增加到 17%。不同的位置分布、时间分

图 9　离子图像半径分布的协方差运算结果对比

Fig. 9　Comparison of the covariance maps of radial distribution of ion images
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布和平均团簇大小会影响中心算法容忍的计数率上限。如果荧光屏和相机的信号增益更大，所获得的团簇

的平均尺寸也会更大，团簇之间更容易在位置上相连，中心算法适用的计数率上限也就更低。因此在实验

中应结合实际，注意计数率对中心算法的限制。

现有的应对数据丢失的办法是在对识别出的团簇执行中心算法之后进行一步额外的判断，如果定位到

的中心并没有落在强度最高的那个像素上，则可以认为这个团簇并不是单一团簇，而是至少两个团簇复合

而成的，此时我们可以通过强度寻峰来定位每个团簇的中心像素。在计数率很高的情况下这种办法可以有

效减少数据丢失的概率，但相应的需要放弃超分辨的实现。我们当前的工作是进一步改进中心算法，以提

高其应对高计数率的能力。

5 结论

本文提出的针对高计数率的中心算法可以较为准确的识别位置相连的团簇，消除大量不必要的衍生信

号，减少实验结果的数据容量（一般可以减少一个数量级），提高后续数据处理效率；同时，从团簇定位的信

号中心位置具有 0.1 像素以内的分辨，实现了二维成像的亚像素超分辨。本文提出的中心算法使来自 ns 轨

道 电 离 的 电 子 图 像 的 位 置 分 布 半 高 全 宽 减 小 了 约 30%，意 味 着 探 测 器 平 面 方 向 上 的 动 量 分 辨 率 提 高 了

30%；（1，1）通道 N+离子的飞行时间谱半高宽减小了约 80%，时间分辨率提高了 80%，重构的离子飞行时间

方向动量分辨率也有相应的提高［20］。模拟分子库伦爆炸解离，中心算法对协方差分析也有很大的帮助，可

以将离子的关联性凸显出来。然而，随着计数率的进一步提高，不同的光信号在极短的难以区分的时间间

隔内照射到相同或临近位置的概率也会增加，不同的信号产生的团簇紧密聚集在一起，导致中心算法无法

正确区分它们，影响定位中心的准确度，并在中心算法的运算中丢失许多真实信号。
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Abstract： The time-stamped camera Tpx3Cam is a cutting-edge tool for exploring atomic and molecular 
dynamics， enabling the detection of photons， electrons， and ions in three dimensions with an impressive 
time resolution of up to 1.6 ns. Despite its advantages， Tpx3Cam faces inherent challenges， such as the 
cluster effect. This effect compromises both the temporal and spatial resolution of data acquisition while 
significantly increasing data capacity， thereby posing obstacles for subsequent data processing. To counter 
this， a method， known as the centroiding algorithm， is crucial to mitigate the cluster effect's impact， 
enhance Tpx3Cam's imaging resolution， and reduce data capacity. The current centroiding algorithm 
efficiently eliminates unnecessary derived signals within clusters and accurately locates their centers by 
analyzing their distributions， achieving subpixel super-resolution in position. However， existing 
centroiding algorithms are limited to handling low counting rates， specifically dealing with isolated clusters， 
lacking the capability to distinguish connected clusters in position. Under high counting rates， closely 
situated clusters could emerge within a short time. Consequently， traditional centroiding algorithms is 
inadequate for declustering in such scenarios.

A new centroiding algorithm has been developed to address the cluster effect encountered during high 
counting rate imaging processes. Based on the existing centroiding algorithm， this new method significantly 
enhances the capability to distinguish clusters in time. It accurately identifies each independent cluster 
within extensive datasets， effectively declustering them. It results in a data capacity reduction by 
approximately one order of magnitude， while achieving subpixel super-resolution of the cluster center 
location. A position resolution of about 0.1 pixel could be achieved with the application of this new 
algorithm for each signal. Additionally， instead of employing Gaussian fitting， we utilize the weighted 
average method to determine cluster centers. This choice is supported by its equivalence to Gaussian 
fitting， as proven in the article. Notably， the weighted average method exhibits higher efficiency compared 
to Gaussian fitting. It's approximately 103 times faster in locating cluster centers in calculations.

To validate the impact of the centroiding algorithm on Tpx3Cam imaging in practical experiments， we 
conducted simulations using SIMION to replicate the imaging process of electrons and ions in a typical 
Velocity Map Imaging（VMI） system. By simulating the ionization of ns state electrons and the Coulomb 
explosions of N2 from the （1，1） channel in VMI experiments， we observed significant improvements. The 
centroiding algorithm reduced the Full Width at Half Maximum （FWHM） of the electron's position 
distribution by 30%， thereby enhancing momentum resolution by 30% along the detector plane. 
Moreover， it reduced the FWHM of the time-of-flight （ToF） distribution of N+ from Coulomb explosions 
by 80%， leading to an 80% enhancement in time resolution. Variations might occur with alterations in the 
initial conditions of electrons and ions， the overall improvements in position and time resolution remain 
consistent. Consequently， the centroiding algorithm demonstrates its efficacy in enhancing momentum 
resolution in practical electron and ion detection experiments. Furthermore， conducting covariance analysis 
on the ions' radius distribution resulting from the Coulomb explosion of CO with background gas 
interference， after the implementation of the centroiding algorithm， successfully revealed the correlation 
between C+ and O+ . This algorithm effectively mitigates count fluctuation interference induced by the 
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cluster effect and remains unaffected by background impurities. Finally， the impact of count rate on the 
centroiding algorithm is addressed. Excessively high count rates pose a risk of data loss when employing the 
centroiding algorithm. We are actively addressing this concern and working towards resolving this flaw in 
the algorithm， aiming for a solution in the near future.
Key words： Time-stamp camera； Imaging algorithm； Electrons and ions detection； Super-resolution 
imaging； Velocity map imaging
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