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基于KirkpatrickＧBaez镜聚焦的X射线小角散射
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摘要　X射线小角散射显微层析成像(SAXSＧCT)是一种无损的结构表征技术,用于研究非均匀物质纳米结构信息

及其空间分布;在上海同步辐射光源(SSRF)设计并搭建了基于 KirkpatrickＧBaez(KB)镜聚焦的SAXSＧCT成像系

统,并选取毛竹和注塑聚乳酸样品进行实验验证.结果表明:该SAXSＧCT成像系统的聚焦光斑尺寸可以达到

２０μm以下;对于毛竹样品,得到了其内部维管束和薄壁细胞的位置分布及散射差异,同时获取了内部纳米纤维的

取向特点;对于注塑聚乳酸样品,发现其内部片晶结构具有分层分布特征,获取了片晶结构的分布图像以及长周期

分布图像;实验结果验证了该SAXSＧCT成像系统的可靠性及实用性.
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１　引　　言

X射线小角散射(SAXS)作为一种研究物质内

部纳米尺度结构信息的重要手段[１],已被广泛应用

于生物大分子[２]、高分子材料[３]、合金[４]等领域.常

规的SAXS手段通常采用几百微米的大尺寸光斑,
这对于非均匀样品来说得到的二维散射图是样品内

部不同组分散射信息的叠加,会产生混淆,从而导致

样品的纳米结构分析异常困难.微聚焦X射线小

角散射(μSAXS)则可以将光斑尺寸聚焦到几十微

米以下,可通过二维扫描来研究和分析非均匀体系

的纳米结构信息及分布[５Ｇ８].但由于采集到的二维

散射图是X射线路径上所有散射信息的叠加,为了

避免信息发生混淆,往往需要在实验前对样品进行

切片处理,切片处理的难度较高,且对样品具有破坏

性,易造成样品原有结构信息的改变.因此,需要一

种无损的方法来获取样品内部完整的纳米结构信

息,以满足对非均匀不可切片材料的研究需求.

X射线小角散射显微层析成像(SAXSＧCT)[９]

可以很好地解决这一问题.SAXSＧCT是一种将微

聚焦扫描X射线小角散射与显微CT成像技术[１０Ｇ１２]

相结合的技术,充分利用了显微CT成像技术的特

点,可以在不破坏样品的情况下,通过重建获得样品

内部的结构信息.SAXSＧCT同时具备显微成像和

SAXS这２项技术的特性,既可以在不同散射方向

对样品内部进行成像,以有效区分样品内部的结构

差异,又能够获得样品内部任意位置在倒易空间的

散射分布,无损地保留样品深度方向上的纳米结构

信息.SAXSＧCT既能在实空间成像,又能在倒易空

间成像,是一种多维度、多空间的成像方法,已被应用

到软组织[１３Ｇ１４]、骨骼[１５]、聚合物[１６]等的研究中.
本课 题 组 在 上 海 同 步 辐 射 光 源(SSRF)的

SAXS线站(BL１６B１)和BioＧSAXS线站(BL１９U２)
上搭 建 了 基 于 KirkpatrickＧBaez(KB)镜 聚 焦 的

SAXSＧCT成像系统,并进行了一系列实验研究,采
用毛竹和注塑聚乳酸样品对该SAXSＧCT成像系统

的可靠性及实用性进行实验验证.

２　实验原理和方法

２．１　实验原理

微聚焦SAXSＧCT实验原理示意图如图１所

示,其中xOy为样品坐标系,sOu为实验室坐标系,

X射线方向与s方向相同,z为竖直方向,φ为旋转角

度,Dd为X射线与像素的交线长度.将KB镜聚焦

得到的微束X射线打到样品上,产生的小角散射信息

被二维探测器记录下来.为了重建得到样品深度方

向的散射信息,需要对样品沿u方向(垂直于z轴和

入射方向)进行光栅式扫描,并绕z轴旋转１８０°,以获

取样品在不同角度、不同位置时的散射信息.为了

获得均匀的采样,固定旋转角度间隔和平移步长.

图１ 微聚焦SAXSＧCT原理示意图.(a)实验装置;(b)数据采集流程

Fig．１ SchematicofmicroＧfocusingSAXSＧCTsystem敭 a Experimentalsetup  b dataacquisitionflow

　　由于所有的散射都产生在小角度范围内,因此

探测器上记录的二维散射图可近似为一个线积分过

程[１４],即

I(u,φ,q)＝I０∫{exp－∫
s

－¥

μ(s~)ds~[ ]f(s,u,q)Ω(s,u,q)

exp－∫
＋¥

s
μ(s~)ds~[ ]}ds＝I１∫[f(s,u,q)Ω(s,u,q)]ds,

(１)
式中I(u,φ,q)为探测器上记录的散射强度分布,

q＝４πsinθ/λ为散射矢量(θ为散射角,λ为X射线波
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长),f(s,u,q)为样品局部散射分布,exp－s∫
－¥

μ(s~)ds~[ ]

和exp －∫
＋¥

s
μ(s~)ds~[ ] 为样品内部散射前后的吸收

(μ 为吸收系数,s~ 为X射线在样品内部散射前后的

路径),I０为入射光强,I１为透射光强(其强度由附在

Beamstop上的电离室记录),Ω(s,u,q)为固体角.
要重建得到样品不同位置上的二维散射分布,需要

满足以下条件:１)忽略多重散射的影响;２)散射满足

旋转不变性,即样品局部散射分布f(s,u,q)不会

因为旋转而发生变化.对于不满足旋转不变性的散

射分布,只有沿q(０,qz)方向的散射能够完美重

建[１７].在重建之前,需要对采集到的所有二维散射

图S(u,φ,q)进行归一化处理,以消除样品吸收产生

的影响.归一化处理表达式为

S(u,φ,q)＝
I(u,φ,q)
I１Ω(s,u,q)＝∫f(s,u,q)ds.(２)

　　归一化处理后的二维散射图S(u,φ,q)就演化

成了f(s,u,q)的Radon变换过程.这样,对于任

意q(qu,qz)方向,都能够利用CT重建算法重建得

到 对 应 的 样 品 切 片 图 像,最 终 就 能 获 得 关 于

f(s,u,qu,qz)的完整的四维信息,即样品内部任意

位置的二维散射分布.

２．２　旋转不变性分析

由于只有具有旋转不变性的散射分布才能够完

美重建,因此对散射分布旋转不变性的分析尤为重

要.累加样品在投影角度φ 下所有平移位置u 处

的二维散射分布Sφ(qu,qz,u),即在投影角度φ 下

样品整体的二维散射分布Sφ(qu,qz)为

Sφ(qu,qz)＝∑
Lu

u＝０
Sφ(qu,qz,u), (３)

式中Lu为平移总步长.
如果样品内部各处在q(qu,qz)方向的散射具

有旋转不变性,那么Sφ(qu,qz)的值不会因为旋转

角度φ 而发生改变[１８].为了检验样品二维散射分

布的旋转不变性,对所有的q(qu,qz)方向,计算不同

投影角度下Sφ(qu,qz)的相对标准偏差(RSD)xRSD,
并将其作为衡量标准.相对标准偏差的表达式为

xRSD＝
σ[Sφ(qu,qz)]

Sφ(qu,qz)
, (４)

式中σ[Sφ(qu,qz)]为不同投影角度下Sφ(qu,qz)的

标准偏差,Sφ(qu,qz)为不同投影角度下Sφ(qu,qz)
的均值.

２．３　重建算法

在SAXSＧCT成像系统中,往往需要采集上万

张 SAXS 图,数 据 量 庞 大,并 且 需 要 对 每 一 个

q(qu,qz)方向进行重建,计算量同样很庞大.为了

获得更精准、更快速的重建结果,采用有序子集最大

期望值(OSEM)算法[１９],该算法在最大似然期望值

最大算法(MLEM)的基础上加入了有序子集,使重

建效率大幅提高.该算法相比于传统的滤波反投影

算法(FBP),能够在有限投影角度下获得高质量的

重建结果,从而大幅提高了实验效率[２０].OSEM算

法作为一种迭代算法,其迭代流程如下[１９]:

１)初始化.选择q(qu,qz)方向,迭代次数k＝

０,样品切片图像初始值Ŝk(i,j,q)＝１,其中(i,j)
为像素.

２)重复下述过程,直到k＝T,T 为总迭代次数.

①对于所有像素(i,j),有序子集修正前样品切片

图像S１(i,j,q)＝Ŝk(i,j,q),k＝k＋１;

②对于子集,l＝１,２,,L(L为子集数量),投
影pl(m,n,q)＝∑

i,j
A(i,j,m,n)Sl(i,j,q),反投影

Sl＋１(i,j,q)＝
Sl(i,j,q)

∑
(m,n)∈Cl

A(i,j,m,n)∑(m,n)∈Cl
A(i,j,m,n)I(m,n,q)

pl(m,n,q)
.

其中,m 为投影角度数,n 为投影数,Cl为有序子

集,A(i,j,m,n)为像素(i,j)对I(m,n,q)的贡献

因子,Sl(i,j,q)为经过第l个有序子集修正后的样

品切片图像,I(m,n,q)为第m 个投影角下第n 条

投影在q 方向的散射强度.A(i,j,m,n)的计算

基于Siddon算法[２１],其基本思想是计算射线与每

个像素的交线长度.有序子集Cl 的划分由投影

角度总数 M 和子集数量L 决定,第l个子集Cl包

含{l,l＋L,l＋２L,,l＋(M/L－１)L}角 度 下 的

所有投影.

③Ŝk(i,j,q)＝SL＋１(i,j,q),S(i,j,q)为第k
次迭代后q方向下的样品切片图像.

３　实验装置

在上海同步辐射光源BioＧSAXS线站(BL１９U２)
搭建的基于 KB镜聚焦的SAXSＧCT成像系统如

图２(a)所示,该光束线站能提供的光子能量范围是

７~１５keV,其能量分辨率为ΔE/E＝５×１０－４＠
１２keV.聚焦光斑图像如图２(b)所示.由图２(b)
可知,在１２keV 能量下,聚焦光斑尺寸可以达到

０１３４００１Ｇ３
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１５．８μm(水平)×１５．３μm(垂直),聚焦光斑处的光

通量达到９×１０１０s－１.探测器选用的是高效率的

单光子探测器PILATUS１M,其单个像素尺寸为

１７２μm×１７２μm.KB镜的设计参数如表１所示.

图２ (a)上海同步辐射光源微聚焦SAXSＧCT实验装置图;(b)聚焦光斑图像

Fig．２  a ExperimentalphotoesofmicroＧfocusingSAXSＧCTatShanghaiSynchrotronRadiationFacility 

 b focusingspotphotograph

表１ KB镜的设计参数

Table１ DesignparametersofKBmirrors

Mirror
Mirrorsurface
dimension

Rangeof
grazingincidence
angle/mrad

Shape

Tangential
sloperror
(rootＧmeanＧ
square)/μrad

Sagittal
sloperror
(rootＧmeanＧ
square)/μrad

Roughness
(rootＧmeanＧ
square)/nm

Vertically
deflecting
mirror

１０２mm×１２．５mm
２~６

(optimizationfor
３．５mrad)

Ellipse
＜２

(１μradtypicalvalue)
＜２０ ＜０．３

Horizontally
deflecting
mirror

１０２mm×１２．５mm
２~６

(optimizationfor
３．５mrad)

Ellipse
＜２

(１μradtypicalvalue)
＜２０ ＜０．３

３．１　生物样品

为了验证微聚焦SAXSＧCT成像方法的可靠

性,选用毛竹(直径约为３mm,高度约为１２mm的

圆柱体)作为测试样品.毛竹可以看成是由维管束

和薄壁细胞构成的天然复合材料[２２].实验中选取

的入射光能量为１２keV,聚焦光斑尺寸为１５．８μm
(水平)×１５．３μm(垂直),样品到探测器的距离为

２５０３mm.如图１所示,在数据采集过程中,样品每

次转动的角度为３°,在１８０°范围内完成６０次旋转.
在每个旋转角度下,样品平动２３１次,平动步长为

１５μm,以确保整个样品都能被X射线照射到,单张

二维散射图曝光时间为２s,最终采集到了１３８６０张

二维散射图.
图３所示为毛竹样品旋转不变性分析计算结

果,即所有q(qu,qz)方向下Sφ(qu,qz)的相对标准

偏差分布.由图３可知,除去Beamstop和探测器

模块间隙的影响,样品在赤道方向上下区域(如红色

箭头所示)的RSD略增大,其主要原因是内部存在

少量的非完全垂直取向的纤维,但由于该区域的散

射较弱,因此并不影响整体二维散射分布的重建.
除此以外,其他散射区域均表现出了良好的旋转

不变性,最终样品的局部二维散射分布能很好地

得以重建.

图３ 毛竹样品旋转不变性计算结果

Fig．３ Calculatedresultofrotationalinvariance
forPhyllostachysedulis

０１３４００１Ｇ４
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　　毛竹样品微聚焦SAXSＧCT实验结果如图４所

示.图４(a)所示为常规显微CT重构切片图,其中

灰度较高的区域为维管束区域,灰度较低的区域为

薄壁细胞区域,分别编号为１和２.图４(b)所示为

实验采集到的一张二维散射图,为了提高散射切片

图的衬度以及研究样品不同散射特性的位置分布,
对所有的二维散射图进行积分,积分表达式为

I~ ＝∫
qmax

qmin
∫
ηmax

ηmin

I(q,η)dηdq, (５)

式中I~ 为积分散射强度值,q 为所选积分区域的半

径,qmin和qmax为所选积分区域(ROI)的最小半径和

最大半径,η 为散射平面方位角,ηmin和ηmax为所选

积分区域最小方位角和最大方位角.如图４(b)所

图４ 毛竹样品微聚焦SAXSＧCT实验结果.(a)显微CT
重构切片图;(b)二维散射图;(c)使用积分区域Ⅰ重建

得到的散射分布切片;(d)使用积分区域Ⅱ重建得到的

散射分布切片;(e)维管束处重建得到的二维散射图;
(f)薄壁细胞处重建得到的二维散射图

Fig．４ MicroＧfocusingSAXSＧCTresultsforPhyllostachys
edulis敭 a MicroＧCTslice  b ２DSAXSpattern 

 c reconstructedintegralscatteringsliceusingregionofintegrationⅠ 
 d reconstructedintegralscatteringsliceusingregionofintegrationⅡ 
 e reconstructed２DSAXSpatternatvascularbundle 
 f reconstructed２DSAXSpatternatparenchymacell

示,分别在水平和垂直方向选取积分区域Ⅰ(－１０°＜

η＜１０°,０．３７nm－１≤q≤０．８５nm－１)和积分区域Ⅱ
(－１００°＜η＜－８０°,０．１７nm－１≤q≤０．２６nm－１),
对应重建得到的切片图像如图４(c)和图４(d)所示.
由图４(c)可知,区域Ⅰ的散射主要集中在维管束区

域,而由图４(d)可知,Ⅱ区域的散射主要集中在薄

壁细胞区域.利用SAXSＧCT重建得到的维管束和

薄壁细胞区域位置与显微CT重建切片结果十分吻

合,验证了重建结果的可靠性.选取维管束处和薄

壁细胞处任意２个点,其重建得到的二维散射图如

图４(e)和４(f)所示.由图４(e)可知,维管束处沿赤

道方向具有明显的散射条纹,说明内部纳米纤维具

有很好的垂直方向取向;而由图４(f)可知,薄壁细

胞处的散射趋于各向同性,表明细胞壁内部的纳米

纤维取向无规.

３．２　高分子材料样品

高分子材料在注塑过程中,由于模腔内部的剪

切场以及温度场分布不均,注塑样品内部晶体结构

及其空间分布存在明显差异[２３],利用SAXSＧCT成

像技术能够无损地将样品内部的晶体结构及分布呈

现出来.实验采用的注塑高分子材料为聚乳酸薄

片,样品尺寸为１mm×４mm×１０mm.实验选用

的入射光能量为１２keV,聚焦光斑尺寸为２０μm
(水平)×１５μm(垂直),样品到探测器的距离为

２５６０mm.在数据采集过程中,样品每次转动的角度

为６°,在１８０°范围内完成３０次旋转.在每个旋转角

度下,样品平动２２０次,平动步长为２０μm,最终采

集到６６００张二维散射图.
图５所示为聚乳酸样品旋转不变性的分析计算

结果,即所有q(qu,qz)方向下Sφ(qu,qz)的相对标

准偏差分布.由图５可知,在主要散射区域,聚乳酸

样品同样表现出了良好的旋转不变性.

　　聚乳酸样品微聚焦SAXSＧCT实验结果如图６
所示.图６(a)所示为显微CT重建切片图,由图６(a)
可知,样品内部均匀,不存在结构差异.图６(b)所
示为 通 过 选 取 散 射 区 域 (－１００°＜η＜ －８０°,

０．２９nm－１≤q≤０．４２nm－１)对所有的二维散射图进

行积分重建得到的切片图像.由图６(b)可知,样品

内部存在明显的分层结构,散射主要集中在距离聚

乳酸边缘３００μm 的皮层处以 及 距 离 样 品 边 缘

１０００μm的中间层处.图６(c)~(f)为皮层和中间

层处重建得到的二维散射图.由图６(c)~(f)可知,
在子午线方向都出现了类似于水滴状的散射条纹,
表明内部存在垂直于子午线方向取向的片晶结构,
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图５ 聚乳酸样品旋转不变性计算结果

Fig．５ Calculatedresultsofrotationalinvariance
forpolylacticacid

图６ 聚乳酸样品微聚焦SAXSＧCT实验结果.
(a)显微CT重建切片图;(b)积分散射重建切片图;

(c)~(f)不同位置重建得到的SAXS图

Fig．６ MicroＧfocusingSAXSＧCTresultsofpolylacticacid敭

 a MicroＧCTslice  b reconstructedintegralscatteringslice 

 c Ｇ f reconstructed２DSAXSpatternsatdifferentlocations

这是由ShishＧkebab结构产生的[２４].在样品芯层位

置并没有产生ShishＧkebab结构,其主要原因是该

处较小的剪切速率导致聚乳酸分子链容易松弛[２３].
实验结果表明,SAXSＧCT在获取样品内部晶体结

构及分布位置的同时,能展现出通过显微CT无法

看到的结构变化.
对重建得到的二维散射图作一维散射曲线,找

到曲线峰的位置,然后根据Bragg公式就能计算得

到片晶结构的长周期,图７所示为长周期在样品内

部的分布.由图７可知,皮层处的长周期约为２０~
２１nm,中间层处的长周期约为１９~２０nm,相比皮

图７ 聚乳酸样品内部片晶结构的长周期分布

Fig．７ Longspacingdistributionoflamellainpolylacticacid

层处的长周期有所减小.

４　结　　论

在上海同步辐射光源设计并搭建了基于KB镜

聚焦的SAXSＧCT成像系统,聚焦光斑尺寸可以达

到１５．８μm(水平)×１５．３μm(垂直),聚焦光斑处的

光通量可以达到９×１０１０s－１,并选取毛竹和注塑聚

乳酸样品进行了实验验证.对于毛竹样品,得到了

内部维管束和薄壁细胞的位置分布及散射差异,同
时获取了内部纳米纤维的取向特点.对于注塑聚乳

酸样品,发现其内部片晶结构具有分层分布的特征,
片晶结构主要集中在皮层和中间层处;同时获取了

片晶结构分布图像以及长周期分布图像.实验结果

验证了该SAXSＧCT成像系统的可靠性及实用性,

SAXSＧCT作为一种无损的、研究非均匀物质纳米

结构信息及空间分布的表征手段,有望能应用到材

料科学、生物医学等众多研究领域.
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