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犡射线荧光全息术中入射能量对原子像的影响
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摘要：　Ｘ射线荧光全息术是一种新型的显微成像技术，它能在原子水平上直接观察到晶体内部的三维结构。然

而它所得到的原子像存在明显的孪生像现象。因此，采用多重能量的全息记录来消除孪生像。分别以单个和多个

铁原子为模型，数值模拟了它们在４π立体角范围内、不同范围的入射能量的情况下记录的全息图。比较由这些全

息图重构得到的原子像，发现入射能量范围越宽，其消除孪生像的效果越好，而且随着入射能量的提高，其原子像

的分辨力也越高。
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１　引　　言

近十年来，Ｘ射线显微成像技术发展迅速，光源

已由软Ｘ射线波段拓展到硬Ｘ射线波段，成像分辨

力也由微米量级提高到纳米量级［１～５］。人们一直试

图用Ｘ射线光源来观测物质内部的原子是如何排

列的。１９４８年，Ｇａｂｏｒ
［６］首次提出了全息成像方法。

它是一种相干成像方法，能够完全重现物波的振幅

和相位。全息成像的分辨力受限于两个因素，即光

源的波长和光源或探测器的大小。这两个因素阻碍

了研究人员用全息的方法在原子水平上观测样品内

部的三维结构。为克服这些限制，Ｓｚ̈ｏｋｅ
［７］在１９８６

年提出了内源全息术的概念。他建议把样品内部的

受激发的原子作为光源。样品内部的原子受到外来

的硬Ｘ射线源激发后，发射出荧光。直接到达探测

器的荧光（作为参考波）和经邻近原子散射后到达探

测器的荧光（作为物波）发生干涉形成全息图，利用
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计算机数值法重构，能够获得邻近原子在实空间的

三维分布情况。这种全息术叫做内源全息术，其成

像分辨力只受限于原子的尺度和激发光源的波长。

根据光学中的光路可逆原理，光源和探测器的位置

在光路中可以互换，因此内源全息术的逆光路被称

为内探测器全息术，也称为逆全息术，而内源全息术

则被称为正全息术。而内探测器全息术因为允许记

录全息图的入射能量只要超过待测原子的吸收限即

可，因此可以在多个能量上记录全息图，所以又叫多

重能量Ｘ射线全息术。

在最近的几年里，因为成像分辨力能达到原子

的水平，Ｘ射线荧光全息术已经成为一大研究热点，

国外的几个研究小组在这一领域已取得相当的进

展［８～１５］，而我国在这一领域还刚刚起步［１６～１８］。和传

统的全息术一样，Ｘ射线荧光全息术也遇到了自

Ｇａｂｏｒ发明全息术以来就一直存在的孪生像问题。

Ｂａｒｔｏｎ提出将在不同入射能量上记录的全息图所

重构的原子像叠加，其结果可以压制孪生像效应，但

选择多高及多宽范围的入射能量对消除孪生像的效

果更好，还没有讨论过。本文中，我们分别以单个和

多个铁原子为模型，数值模拟了它们在４π立体角范

围内、不同范围的入射能量的情况下记录的全息图。

比较由这些全息图重构得到的原子像，发现入射能

量范围越宽，其消除孪生像的效果越好，而且随着入

射能量的提高，其原子像的分辨力也越高。

２　多重能量Ｘ射线全息术消除孪生

像的原理

考虑样品中的一个原子，该原子位置视作原点。

来自外部的硬Ｘ射线源照射样品，直接到达该原子

的Ｘ射线与经邻近原子散射后到达该原子的Ｘ射

线相互干涉，干涉场激发该原子发出荧光，荧光强度

与干涉场强度成正比。在犽方向、距离样品犚 处，

探测到的荧光强度可表示为［１９］

犐（犽）＝
犐０
犚２
１＋∑

犼

犪犼
２

＝

犐０
犚２
１＋２Ｒｅ∑

犼

犪（ ）犼 ＋ ∑
犼

犪犼［ ］
２
， （１）

其中犪犼＝（１／狉犼）犉犼（Θ
犽
狉
犼
）ｅｘｐ［ｉ（狉犼犽－狉犼·犽）］是被位

于狉犼处的单个原子散射的波幅。犉犼（Θ
犽
狉
犼
）是散射因

子，取决于狉犼与犽间的夹角Θ
犽
狉
犼
的大小。（１）式的第二

项包含全息信息，可写为

χ（犽）＝∑
犼

２Ｒｅ（犪犼）＝∑
犼

（犪犼＋犪

犼 ）， （２）

其中犪犼 是犪犼的复共轭项。如果能从探测得到的全

息图强度中分离出第二项，根据亥姆霍兹 基尔霍夫

理论［２０］，全息图的数字重构能够表示为［２１］

犝（狉）＝χ（犽）ｅｘｐ（－ｉ犽·狉）ｄσ犽， （３）

其中ｄσ犽 为全息图球面的表面元。因为χ（犽）包含两

个复共轭项，所以（３）式将在狉＝狉犼处重构得到位于

狉犼处的原子的真像，在狉＝－狉犼处重构得到该原子的

孪生像。为了打破（３）式的真像和孪生像的对称性，

Ｂａｒｔｏｎ提出将在不同入射能量上记录的全息图，它

们所重构得到的原子像叠加，其结果可以压制孪生

像的影响，得到真实的原子像，其重构公式表示

为［２２］

犝（狉）＝∫犽
２

χ（犽）ｅｘｐ［－ｉ（犽·狉－犽狉）］ｄσ犽ｄ犽，
（４）

３　计算结果和讨论

３．１　单原子模型

为简单起见，我们数值模拟了狕轴上距离荧光

原子０．２９ｎｍ处的单个铁原子的全息图。荧光原子

位置视作原点，入射的硬 Ｘ 射线源的波数犽 为

８×１０８ｃｍ－１，记录全息图的方位角范围为０°～

３６０°，极角范围为０°～１８０°，步长都为１°。图１显示

了该原子的荧光全息图在犽狓－犽狔 平面上的投影，为

一系列明暗相间，由疏到密的同心圆图案。

Ｆｉｇ．１ ＨｏｌｏｇｒａｍｏｆａＦｅａｔｏｍａｔ０．２９ｎｍｆｒｏｍｔｈｅ

ｓｏｕｒｃｅ，ｗｉｔｈａｗａｖｅｎｕｍｂｅｒｏｆ８×１０８ｃｍ－１

对图１的全息图进行数字重构，得到的原子像

显示在图２（ａ）中。可以看到在狕＝０．２９ｎｍ处和在

狕＝－０．２９ｎｍ处各出现一个强度最大的波峰，即代

表原子所在的位置。可知前者为原子的真像，后者

为原子的孪生像。对于未知的样品，因为两者的强

度相等，我们根本不能分辨出哪个才是真正的原子

像，哪个才是孪生像，因此消除孪生像是十分必要
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的。两个波峰旁边还有一些小波峰，它们是单能量

全息图重构所带来的固有的像差和假像。

为了消除孪生像的影响，我们计算了在不同入

射能量上记录的全息图，并将由这些全息图重构得

到的原子像叠加，其结果显示在图２（ｂ）中。记录全

息图的入射能量范围为（８～９）×１０
８ｃｍ－１，步长为

１０７ｃｍ－１。很明显，在狕＝－０．２９ｎｍ的孪生像几乎

被完全消除了，即证明了多重能量的全息图重构可

以消除孪生像的影响。

我们考虑不同范围的入射能量对消除孪生像效

果的影响。把入射 Ｘ 射线的能量范围由上面的

（８～９）×１０
８ｃｍ－１扩大到（６～１１）×１０

８ｃｍ－１，步长

为５×１０７ｃｍ－１，其重构结果显示在图３（ｃ）中。与

图２（ｂ）相比，原子像周围的小波峰几乎被完全消

除。即证明，入射能量范围越宽，消除孪生像的效果

更好，能完全消除孪生像的影响。

再考虑入射能量的高低对原子像的影响。提高

记录全息图的入射Ｘ射线能量范围到（２８０～３３）×

１０８ｃｍ－１，步长为５×１０７ｃｍ－１，图２（ｄ）显示了由这

１１个全息图重构得到的原子像。与图２（ｃ）中的原

子像相比，其原子像的位置更接近真实的原子位置，

且其背景噪声被完全消除。原子位置的波峰宽度被

压缩到更窄，原子像的空间分辨力由图２（ｃ）的

０．０３ｎｍ提高到０．０１ｎｍ。这说明了，这记录全息图

的入射Ｘ射线源的能量越高，由这些全息图重构得

到的原子像空间分辨力就越高，其原子像的空间位

置与真实的原子位置就更接近。

Ｆｉｇ．２ ＴｈｅｒｅｃｏｎｓｔｒｕｃｔｅｄａｔｏｍｉｃｉｍａｇｅｏｆＦｅｓｉｎｇｌｅａｔｏｍａｔ狕＝０．２９ｎｍ．（ａ）Ｔｈｅａｔｏｍｉｃｉｍａｇｅｒｅｃｏｎｓｔｒｕｃｔｅｄｆｒｏｍｔｈｅ

ｈｏｌｏｇｒａｍａｔａｓｉｎｇｌｅｅｎｅｒｇｙ犽＝８×１０
８ｃｍ－１，（ｂ）（８～９）×１０８ｃｍ－１，（ｃ）（６～１１）×１０８ｃｍ－１，（ｄ）（２８～３３）×１０８ｃｍ－１

３．２　多原子模型

为不失一般性起见，我们考虑多原子的模型。

以一个由２７个Ｆｅ原子成立方排列的晶格为模型，

来讨论入射能量对原子像的影响。

图３是该样品在入射能量为８×１０８ｃｍ－１情况

下，计算得到的全息图。其信号强度为１０－３的量

级，比图１中的单散射原子全息信号强度高一个数

量级。这是因为散射原子越多，其信号强度越高，但

两者不成正比关系。一般的单晶样品，其信号强度

在１０－３量级。

图４（ａ）显示了由图３中的全息图重构得到的

狕＝０平面上的原子像。图像上最亮的点代表原子。

根据我们的模型，在狕＝０平面上应该有９个原子，

然而在图４（ａ）上，却只有四个很亮的点。这是因为

在我们的计算中，选定了狕＝０平面中央的一个原子

作为荧光原子，所以这个原子未被成像，在图４（ａ）上
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Ｆｉｇ．３ Ｔｈｅｈｏｌｏｇｒａｍｏｆａ２７Ｆｅａｔｏｍｓｉｍｐｌｅｃｕｂｉｃｌａｔｔｉｃｅ

看不到该原子的像。另外四个原子的像的消失是因

为孪生像的影响。每个原子的真像都与和它中心对

称的原子的孪生像相互叠加，导致原子像的强度相消

或强度相长。当散射原子与荧光原子的距离满足

犽狉＝π（２犿＋１）／２时，该原子的真像与和它中心对称的

原子的孪生像的强度相互抵消，即在该原子的位置

上，强度为零。其中犿是一个不为零的正整数。当

犽＝８×１０８ｃｍ－１时，位于（±０．２９ｎｍ，±０．２９ｎｍ，

０ｎｍ）处的四个原子满足这样的条件，此时犿＝１０。

所以在这四个原子相应的位置上，未出现原子的像。

Ｆｉｇ．４ Ｔｈｅｒｅｃｏｎｓｔｒｕｃｔｅｄａｔｏｍｉｃｉｍａｇｅｏｆｔｈｅ２７Ｆｅａｔｏｍｓｉｍｐｌｅｃｕｂｉｃｌａｔｔｉｃｅｉｎｔｈｅ狕＝０ｎｍｐｌａｎｅ．（ａ）Ｔｈｅａｔｏｍｉｃｉｍａｇｅ

ｒｅｃｏｎｓｔｒｕｃｔｅｄｆｒｏｍｔｈｅｈｏｌｏｇｒａｍａｔａｓｉｎｇｌｅｅｎｅｒｇｙ犽＝８×１０
８ｃｍ－１，（ｂ）（８～１０）×１０８ｃｍ－１，（ｃ）（１６～１８）×

　　　　　　　　　　　　　　　　１０
８ｃｍ－１，（ｄ）（８～１８）×１０８ｃｍ－１

　　为了消除孪生像的影响，我们计算了１１个不同

入射能量上记录的全息图并进行重构，能量范围为

犽＝（８～１０）×１０
８ｃｍ－１，步长为２×１０７ｃｍ－１，得到

的原子像如图４（ｂ）所示。图４（ｂ）与图４（ａ）最显著

的不同在于，图４（ａ）中因为孪生像的影响，未出现

的四个原子像，在图４（ｂ）中出现。而且，图４（ａ）中

出现的很多暗点是来自单能量全息图重构固有的假

像，在图４（ｂ）中大部分被消除，即证明了多重能量

全息术对孪生像的消除是很有效果的。

考虑用高能量的Ｘ射线来辐照样品，我们计算

了入射能量范围为犽＝（１６～１８）×１０
８ｃｍ－１、步长为

２×１０７ｃｍ－１的１１个全息图重构得到的原子像，如

图４（ｃ）所示。可以看到原子像的分辨力被大幅度

地提高，由图４（ｂ）的０．０３ｎｍ提高到０．０２ｎｍ。即

再次证明了随着入射能量的提高，原子像的分辨力

也随之被提高。

扩大入射能量范围到犽＝（８～１８）×１０
８ｃｍ－１，

步长为１０６ｃｍ－１，重构得到的原子像如图４（ｄ）所

示。比较图４（ｃ），原子像的分辨力几乎相同，但是

在图４（ｃ）中出现的很微弱的一些噪声，在图４（ｄ）中

已被完全消除。
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结论　由上面的讨论可知，在一个４π立体角范围

内、大范围并且高入射能量的情况下，记录的全息图

所重构得到的原子像不仅孪生像可以完全被消除，

而且分辨力高，原子位置准确。全息图记录在４π立

体角范围内，能够提供完全的全息信息，而不会导致

重构的原子像太大的结构信息损失。入射Ｘ射线

能量范围越大、能量越高，得到的原子像分辨力越

高、原子位置越准确。
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