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摘要 基于同步辐射和自由电子激光装置的X射线纳米聚焦技术已经成为开展前沿科学与技术研究的重要利器。

鉴于X射线波段纳米聚焦材料的折射率都接近于1,故X射线聚焦元件与传统可见光元件有很大的不同。介绍了

同步辐射装置中常用于X射线波段的衍射、折射和反射聚焦元件的工作原理,以及近年来从亚微米向单纳米极限

聚焦发展的过程。当X射线聚焦趋近于衍射极限时,其加工、装调和准直带来的波前畸变会严重影响系统最终的

聚焦性能,因此聚焦光的波前检测和波前相干光操控成为了需要着重发展的前沿技术方法。此外,对目前主流的

纳米聚焦光束的波前检测技术和波前操控技术进行了介绍和比较,也对未来X射线衍射极限纳米聚焦元件的发展

进行了展望。
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Abstract The
 

X-ray
 

nanofocusing
 

techniques
 

based
 

on
 

synchrotron
 

radiation
 

and
 

free-electron
 

laser
 

facilities
 

have
 

become
 

important
 

ways
 

to
 

carry
 

out
 

cutting-edge
 

scientific
 

and
 

technological
 

research 
 

Since
 

the
 

refractive
 

indices
 

of
 

nanofocusing
 

materials
 

in
 

X-ray
 

regime
 

are
 

very
 

close
 

to
 

unity 
 

the
 

X-ray
 

focusing
 

optics
 

are
 

very
 

different
 

from
 

the
 

traditional
 

visible
 

optics 
 

The
 

working
 

principle
 

of
 

diffractive 
 

refractive
 

and
 

reflective
 

focusing
 

optics
 

commonly
 

used
 

in
 

X-ray
 

regime
 

in
 

the
 

synchrotron
 

field 
 

and
 

the
 

development
 

process
 

of
 

sub-micron
 

to
 

nano-scale
 

focusing
 

in
 

recent
 

years
 

are
 

introduced 
 

When
 

an
 

X-ray
 

focusing
 

system
 

approaches
 

the
 

diffraction
 

limit 
 

the
 

wavefront
 

distortion
 

caused
 

by
 

the
 

fabrication 
 

mounting
 

and
 

collimation
 

will
 

seriously
 

affect
 

the
 

final
 

focusing
 

performance
 

of
 

the
 

system 
 

Therefore 
 

the
 

related
 

focused
 

X-ray
 

wavefront
 

detection
 

and
 

manipulation
 

play
 

important
 

roles
 

as
 

cutting-edge
 

technologies
 

and
 

methods 
 

In
 

addition 
 

the
 

current
 

main
 

wavefront
 

detection
 

and
 

manipulation
 

techniques
 

of
 

the
 

nanofocusing
 

beam
 

are
 

introduced
 

and
 

compared 
 

and
 

the
 

future
 

development
 

of
 

X-ray
 

diffraction-
limited

 

nanofocusing
 

optics
 

is
 

also
 

prospected 
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1 引  言

众所周知,当物质小到纳米尺度时,结构限域和

界面效应会导致其呈现许多不同于宏观物体或孤立

原子的新特性。目前,在信息、能源、材料、环境、生
物医药和国防等领域中,纳米科学技术在推进新技

术变革方面有着不可取代的战略地位和先导作用。
为满足纳米尺度的研究需求,同步辐射和自由电子

激光大科学装置上纳米分辨的聚焦和成像技术得到

了广泛的重视和发展。
同步辐射和自由电子激光产生的高亮度X射

线具有能量精准可调、高相干等特点。与电子显微

镜不同,这些大装置的X射线聚焦系统可以对相对

较厚的样品进行探测,并可集成各种成像、衍射和谱

学测量技术,进而获得样品广泛的信息。比如:在生

命科学领域,原位研究可以推进到细胞乃至个体中,
实现在体细胞生理现象的研究;在材料科学领域,研
究人员可以对诸如低维和高分子复合材料,进行纳

米尺度下相变机制、局域缺陷和微观畴结构等方面

的研究;在环境科学领域,X射线探针可以深入到大

气微米颗粒内以研究其内在的化学组分、生物毒性、
来源和迁移规律等。虽然目前的X射线聚焦技术

还受到加工技术的限制,但是其巨大的应用潜力依

然不断地推进相关领域蓬勃发展。
基于X射线纳米聚焦系统的广泛应用,为获得

更高分辨率的样品信息,研究人员不断优化X射线

聚焦系统以获得足够小的光斑尺寸,在保证高通量

密度的基础上可以获取极小区域样品的元素、结构

和能谱等重要信息。同步辐射和自由电子激光聚焦

系统最终的光斑尺寸一般取决于系统的几何压缩比

和光源的尺寸,但是它并不能无限减小,而是存在一

个理论的衍射极限,即最小空间分辨率。在衍射极

限条件下,恰能分辨两个相邻衍射斑的极大位置。
这个衍射极限可表示为s=aλ/NA,其中 NA 是系

统的数值孔径,在X射线波段其值恒小于1,λ 是入

射光束的波长,a 是系数。对于矩形和圆形聚焦系

统,系数α 分别为0.50和0.61。由于衍射极限正

比于波长,因此选择波长尽可能短的入射光束可以

在理论上获得更优的空间分辨率。由于常规的光学

显微镜光源波长为百纳米量级,故其空间分辨率显

著受限,即使结合各种超分辨技术,最高也仅能推进

到几十纳米的水平[1-2]。X射线波长范围覆盖几十

纳米到亚纳米,所以其聚焦系统理论可以获得亚纳米

水平甚至更小的空间分辨。然而,受限于目前的加工

技术,在硬X射线波段,系统聚焦能力还远远达不到

这个尺度。当前最佳的聚焦途径是使用多层膜劳厄

透镜(MLL)技术和多层膜Kirkpatrick-Baez(K-B)镜
(MLKB)技术分别以较大的传输效率来聚焦二维光

斑,最小可将光斑尺寸推进到10
 

nm以内。
本综述将从硬X射线的纳米聚焦元件、在线波

前检测技术和相位操控技术三个方面介绍目前 X
射线纳米聚焦领域的发展状况。

图1 近20年硬X射线百纳米以下聚焦的发展历史

Fig 
 

1 Development
 

history
 

of
 

hard
 

X-ray
 

focusing
below

 

100
 

nm
 

in
 

the
 

last
 

two
 

decades

2 硬X射线纳米聚焦元件

相比传统的可见光和红外等波段使用透镜和正

入射反射元件实现光束聚焦,在硬X射线波段,由
于几乎所有材料的折射率都接近于1,故常规折射

式的聚焦方法很难适用,进而必须发展适用于硬X
射线波段的光学元件。在过去的几十年中,已经发

展了诸多硬X射线聚焦元件,主要包括衍射型、折
射型和反射型三类元件。衍射型元件有菲涅耳波带

片[3]、多层膜劳厄透镜[4]等。折射型元件有复合折

射透镜[5]、Kinoform透镜[6]等。反射型元件有K-B
聚焦镜[7]、椭球聚焦镜[8]、Wolter聚焦镜[9]、超环面

聚焦镜[10]、其他曲面面型的反射聚焦镜[11-12]、毛细

管[13]、波导[14]和微结构光学阵列[15]等。几十年来,
这些元件被广泛使用于X射线微米到纳米聚焦的

各种应用领域中。受限于元件本身的聚焦能力和加

工难度,其中仅有几类聚焦元件可以成功获得亚微

米乃至纳米尺度的聚焦光斑。图1展示了21世纪

以来硬X射线纳米聚焦领域的发展进程。其中,ZP
为菲涅耳波带片,CRL为复合折射透镜。衍射型和

反射型元件呈现出了两条不同的路径,基于多层膜

的劳厄透镜和 K-B聚焦镜系统利用更大的数值孔
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径成功地获得了单纳米的聚焦光斑,同时可保持较

高的传输效率。

2.1 衍射型元件

2.1.1 菲涅耳波带片

菲涅耳波带片结构如图2(a)所示,菲涅耳波带

片是被广泛应用于X射线聚焦和成像系统的衍射

光学元件。在不考虑吸收的情况下,菲涅耳波带片

的聚焦效率在其达到π相移结构高度的情况下达到

最大。在满足相移要求的情况下,硬X射线区域中

波带高度的最佳值是微米尺度的。随着能量的增

加,其最优波带高度也在增加。波带片系统的空间

分辨率取决于其外环最小波带宽度。因此,当兼顾

考虑高衍射效率和高分辨率时,波带片结构需具有

尽可能大的高宽比。受限于目前波带片的制备工

艺,波带高度往往很难达到理论值,使得硬X射线

范围内波带片的衍射效率通常仅为百分之几。
常见 的 波 带 片 制 备 工 艺 有 电 子 束 光 刻

(EBL)[16]、干法刻蚀[17]和湿法刻蚀[18]等。电子束

光刻是制备菲涅耳波带片较为成功的技术,它光刻

图案的精度可以达到几纳米,而波带片外环宽度往

往受限于抗蚀剂材料中的电子散射效应。在软 X
射线波段中,目前加工的波带片最外环宽度已经接

近10
 

nm,并且聚焦光斑尺寸达到10
 

nm[19]。在硬

X射线波段中,为获得更高的衍射效率,元件的高宽

比需要达到20以上,加工难度更大,常规技术下往

往最外环宽度只能达到25
 

nm[20-21]。2005年,瑞士

Paul
 

Scherrer研究所(PSI)的研究团队发展了一对

线型波带片,于光子能量10
 

keV下实现了140
 

nm
的空间分辨率,衍射效率为7%[22]。2010年,该团

队又发展了一种环形双波带片,在基板前后两面利

用自对准电子束曝光相同的波带图案,并使用原子

层沉积技术镀上Ir材料,如图2(b)所示,从而可以

获得15
 

nm的最小外环宽度,于光子能量6.2
 

keV
下测试可以获得7.5%的衍射效率[23],于光子能量

9
 

keV下测试可以获得9.9%的衍射效率,比原先的

衍射效率提高了2倍[24]。在2011年的测试中,PSI
的研究人员使用最外波带宽度为20

 

nm的圆菲涅

耳波带片聚焦获得半峰全宽为23
 

nm的圆聚焦光

斑[25]。2016年,他们进一步提升工艺,将厚度为

300
 

nm的波带片的最外波带宽度减少到了7
 

nm,
并在光子能量9

 

keV下测得光斑尺寸为7.8
 

nm,衍
射效率为0.52%[26]。2020年,美国西北大学的研

究团队利用金属辅助化学刻蚀技术结合原子层沉积

技术 制 备 出 了 最 外 波 带 宽 度 为16
 

nm,厚 度 为

1.8
 

μm的波带片,其聚焦光斑尺寸接近16
 

nm,但
衍射效率提高到了4.7%[27]。

图2 波带片示意图[24]。(a)波带片结构;(b)镀Ir的双波带片抗蚀剂模板
 

Fig 
 

2 Schematic
 

diagram
 

of
 

zone
 

plate 24  
 

 a 
 

Structure
 

of
 

zone
 

plate 
 

 b 
 

double
 

zone
 

plate
 

resist
 

template
 

coated
 

with
 

Ir

  综上可知,虽然随着工艺的改善,最外环结构宽

度不断减小,聚焦光斑尺寸已经突破10
 

nm,但是波

带片的高宽比依然和理论最优值有很大差距,这严

重制约了波带片的传输效率。为进一步改善波带片

系统整体的衍射效率,通过机械结构将多个波带片对

齐来增加其有效高度成为了目前探索的一种有效方

案。美国APS光源的科研人员利用高精度的结构一

次对齐5块波带片,在光子能量25
 

keV下将原本单

一波带片仅2.4%的衍射效率提升到了19.0%,而聚

焦光斑仅从350
 

nm增加到390
 

nm[28]。
 

目前,国内在菲涅耳波带片制备领域也有了长

足进步。复旦大学陈宜方团队在2017年加工出了

最外环宽度为100
 

nm、高宽比为16
 

的波带片和最

外环宽度为50
 

nm、高宽比为11的波带片[29]。
菲涅耳波带片作为一种相对成熟的二维聚焦元

件,在X射线波段中已经可以稳定地获得尺寸为

25~30
 

nm的聚焦光斑。由于菲涅耳波带片对角度

稳定性要求相对较低,运动调节机构相对简单,故其

在各种聚焦和成像系统中被广泛应用。然而,值得

注意的是,波带片元件的聚焦尺寸和衍射效率几乎

是相悖的两个因素,这使得在目前工艺条件下,传统

的菲涅耳波带片很难实现更小的光斑尺寸。此外,
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实现聚焦光斑尺寸在20
 

nm以下的波带片工艺还

需要不断提高元件的光束传输效率。利用不同的波

带结构设计获得各类结构光束是未来一段时间内较

为可行的路线。

2.1.2 多层膜劳厄透镜

多层膜劳厄透镜是一种特殊的波带片聚焦元

件,和传统的波带片一样,其聚焦性能与最外层多层

膜膜层厚度有关[30]。相比波带片,利用薄膜沉积技

术加工的劳厄透镜可以很容易地通过微加工方式获

得微米级的结构高度,进而使得透镜可以获得接近

理论的衍射效率。此外,利用多层膜结构的布拉格

反射特性可以显著提高系统的光束传输效率。
劳厄透镜分为线性结构和圆形结构两种。线性

结构是使用正交排布的两块透镜分别从两个方向将

X射线聚焦到同一焦点位置处。透镜由反向沉积在

平面基底上的梯度厚度多层膜拼接组成,通过优先

加工精度要求最高的最外层薄膜有效缓解了透镜膜

层漂移的问题。这类劳厄透镜存在三种常见类型:
平面型结构类似一维波带片,效率极低;倾斜型结

构,如图3(a)所示,部分区域可以满足布拉格反射

条件,其中f 为透镜焦距,Z 为波带高度,θ为倾斜

角,dN 为第N 个波带的宽度。楔形结构可以使每

个膜层几乎都满足布拉格反射条件,利用多层膜的

相干条件可显著提高衍射效率和空间分辨率,如图

3(b)所示。圆形结构的劳厄透镜接近于波带片系

统,多层膜结构沉积在圆柱的基底上,可以利用一个

劳厄透镜实现二维聚焦。然而,这种结构在多层膜

沉积过程中是先沉积内部最厚波带最后再沉积最外

环最薄波带的,在长时间沉积后沉积速度变得不稳

定,从而很难控制外层波带的厚度精度。

图3 多层膜劳厄透镜示意图。(a)倾斜式多层膜劳厄透镜聚焦;(b)楔形模式的改进

Fig 
 

3 Schematic
 

diagram
 

of
 

multilayer
 

Laue
 

lens 
 

 a 
 

Tilted
 

multilayer
 

Laue
 

lens
 

focusing 

 b 
 

optimization
 

by
 

wedged
 

module

  多层膜劳厄透镜在纳米聚焦方面有着重要的应

用。2007 年,美 国 NSLS-II同 步 辐 射 光 源 Yan
等[31]利用 Takagi-Taupin描述的动力学衍射理论

计算了线性劳厄透镜的衍射效率并研究了光束的传

播特性,证明了理论下这种元件可以获得尺寸小于

1
 

nm的聚焦光斑。随后,NSLS-II光源的研究团队

使用多层膜劳厄透镜在19.5
 

keV光子能量下分别

在2008年和2011年实现了光斑尺寸为16
 

nm的一

维聚焦光[32]和光斑尺寸为25
 

nm×40
 

nm 的二维

聚焦光[33],但二维衍射效率只有17%。2013年,他
们制作的透镜在12

 

keV光子能量下将X射线光斑

尺寸聚焦到了11.2
 

nm,焦距为4.2
 

mm[34]。2015
年,他们发展了楔形透镜,在14.6

 

keV光子能量下

测得了尺寸为26
 

nm的聚焦光斑,衍射效率提高到

了27%[35]。这种多层膜劳厄透镜聚焦系统随后成

功地被装配到了 NSLS-II光源的硬X射线纳米探

针线站上,实现了光斑尺寸小于20
 

nm×20
 

nm的

二维聚焦实验应用。
多层膜劳厄透镜在欧洲也得到了快速发展。

2013年,德国哥廷根大学的团队利用K-B聚焦系统

和圆形多层膜劳厄透镜进行两级聚焦,实现了尺寸

小于5
 

nm的聚焦光斑,然而其焦距仅有50
 

μm
[36]。

2015年,德国DESY光源 Morgan等[37]加工制作了

楔形多层膜劳厄透镜,在1.2
 

mm焦距上将17
 

keV
光子能量下的X射线光斑尺寸聚焦到了10

 

nm以

下。2018年,Bajt等[38]在16.3
 

keV光子能量下实

现了尺寸为8.4
 

nm×6.8
 

nm
 

的二维聚焦光。同

年,德 国 Fraunhofer研 究 所 发 展 了 一 种 长 焦 距

(9.5
 

mm)的劳厄透镜,在12.7
 

keV光子能量下测

得了尺寸小于25
 

nm的光斑[39]。
在国内,科研人员在劳厄透镜的计算和制备领

域也进行了诸多研究。同济大学[40-41]、上海同步辐
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射光源[42]和中国科学院高能物理所[43]的研究人员

利用动力学理论模拟了多层膜劳厄透镜的传输和聚

焦特性,并模拟了各种环境因素对聚焦系统的影响。

2014年,同济大学和中国科学院高能物理研究所的

研究人员在上海同步辐射光源硬X射线微聚焦及

应用线站,利用厚度为7.9
 

μm的劳厄透镜在一维

方向上对光子能量为18
 

keV的X射线进行聚焦,
得到了尺寸为221

 

nm的光斑[44]。2015年,他们又

制作了最外膜层厚度为10
 

nm的透镜,并在14
 

keV
光子能量下得到了尺寸为92

 

nm 的聚焦光斑[45]。
在2019年的测试中,他们最新制作的劳厄透镜的聚

焦性能接近25
 

nm。多层膜劳厄透镜也是建设中的

北京高能同步辐射光源纳米探针线站的核心聚焦元

件,可使得焦斑的尺寸小于10
 

nm[46]。
多层膜劳厄透镜作为菲涅耳波带片的一种线性

特型,几乎已经克服了波带片传输效率和聚焦光斑

尺寸方面存在的缺陷。然而,多层膜劳厄透镜作为

一组正交结构,其调节相比波带片要复杂得多。作

为衍射极限单纳米聚焦的重要元件,劳厄透镜系统

只有毫米级的工作距离一直为应用者所诟病。若要

在不改变数值孔径的条件下增加工作距离,则必须

增加劳厄透镜的口径尺寸,这就需要进一步改善目

前梯度多层膜的沉积工艺精度并提高长时间稳定

性。相信随着相关工艺的进一步提升,在不久的将

来可以实现高衍射效率的单纳米聚焦系统。

2.2 折射型元件

2.2.1 复合折射透镜

由于大多数材料对X射线的折射率(δ)都略小

于1,因此单折射X射线透镜理论上无法实现聚焦

效应。然而,将多个单折射X射线透镜排布成线性

阵列却可以克服这个问题,实现 X射线的逐渐聚

焦,其整体焦距可表示为f=R/[2δ(M-1)],其中

R 是每个透镜间孔隙的半径,M 是透镜数量。折射

透镜示意图如图4所示,其中d 是透镜最薄处厚

度。1996年,欧洲ESRF光源Snigirev等[5]发展了

基于X射线折射效应的复合折射透镜聚焦系统。
在高能X射线波段,这种元件现在已经被广泛地作

为预聚焦元件应用于同步辐射光束线中。
德国亚琛大学Schroer等[47]利用理论模拟证实

了孔径可变的复合折射透镜的聚焦尺寸极限可以小

于2
 

nm。2003年,他们加工的抛物型折射透镜在

25
 

keV光子能量下获得了尺寸为210
 

nm的聚焦光

斑[48],并在次年进一步缩小焦斑尺寸至110
 

nm[49]。

2005
 

年,他们利用加工的基于硅材料的抛物型复合

折射 透 镜,采 用 正 交 放 置 的 模 式 对 光 子 能 量 为

21
 

keV的X射线进行聚焦,在焦距为19.4
 

mm的

情况下获得了尺寸为47
 

nm×55
 

nm 的二维焦

斑[50]。2017年,德国德累斯顿大学的研究团队发展

了基 于 硅 材 料 的 孔 径 可 变 的 复 合 折 射 透 镜,在

20
 

keV光 子 能 量 下 实 现 了 尺 寸 为 18.4
 

nm×
14.0

 

nm的聚焦光斑[51]。
复合折射透镜目前在同步辐射领域已经被广泛

作为硬X射线波段的预聚焦和微米聚焦元件,同样

也是高能X射线重要的聚焦元件,其元件加工难度

较低而调节简便的优势使得其在未来一段时间依然

是同步辐射领域不可替代的元件之一。

图4 折射透镜示意图。(a)
 

X射线束在单个折射透镜中的传播;(b)纳米聚焦抛物型折射透镜的扫描电子显微镜图[49]

Fig 
 

4 Schematic
 

diagram
 

of
 

refractive
 

lens 
 

 a 
 

X-ray
 

beam
 

propagation
 

in
 

single
 

refractive
 

lens 

 b 
 

scanning
 

electron
 

microscope
 

image
 

of
 

nanofocusing
 

parabolic
 

refractive
 

X-ray
 

lenses 49 

2.2.2 Kinoform透镜

为降 低 传 统 折 射 透 镜 对
 

X
 

射 线 的 吸 收,

Kinoform透镜于2000年被提出[52],如图5(a)所

示,它通过去除透镜中厚度满足2π整数倍相移的冗

余部分,显著降低了透镜系统对于X射线的吸收,

在15.6
 

keV光子能量下光束传输效率优于80%。
使用阵列的Kinoform结构具有在光传播方向尺寸

过长的特点,于是有些研究者对其结构进行了改进,
将透镜的台阶结构折回到同一平面中,从而压缩透

镜长度,形成了类似于“蕨类”的波带片结构[53],如
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图5(b)所示。显然,Kinoform透镜可以看作一种

特殊的线性波带片结构,从而兼顾衍射型和折射型

元件的特点。

图5 Kinoform透镜示意图。(a)孔径渐变的透镜阵列示意图[54];(b)“蕨类”形态的折射透镜的扫描电子显微镜照片[53]

Fig 
 

5 Schematic
 

diagram
 

of
 

Kinoform
 

lens 
 

 a 
 

Schematic
 

diagram
 

of
 

lens
 

array
 

with
 

graded
 

apertures 54  

 b 
 

scanning
 

electron
 

microscope
 

image
 

of
 

refractive
 

lens
 

with
 

fern-like 
 

profile 53 

图6 K-B镜聚焦原理示意图[58]。(a)标准型K-B镜;(b)
 

Montel型K-B镜

Fig 
 

6 Schematic
 

diagram
 

of
 

K-B
 

mirror
 

focusing 58  
 

 a 
 

K-B
 

mirror
 

with
 

standard
 

mode 
 

 b 
 

K-B
 

mirror
 

with
 

Montel
 

mode

  2011
 

年,
 

英国Diamond光源Alianelli等[55]利

用单个
 

Kinoform透镜在欧洲ESRF光源中实现了

X射线的一维聚焦,得到了尺寸约200
 

nm的聚焦

光斑。2014年,瑞士PSI的研究人员利用一对正交

的Kinoform 透镜,在倾斜条件下获得了尺寸为

103
 

nm×93
 

nm 的二维聚焦光斑。透镜系统可以

覆盖5~20
 

keV的宽能谱,并且在8
 

keV光子能量

条件下测得了50%的衍射效率[56]。
近年来国内在Kinoform透镜领域有着很大的

进步。2016
 

年,Liao等[54]设计了基于聚甲基丙烯

酸甲酯材料的长Kinoform
 

透镜组,如图5所示,每
个单透镜曲率半径逐渐减小,并在北京同步辐射装

置上实测了8
 

keV光子能量下的焦斑尺寸,其值为

440
 

nm,衍射效率为31%。2018年,Xu等[57]制造

了各种硅基和锗基 Kinoform 透镜,透镜深宽比可

高于70,并在上海同步辐射光源微聚焦线站进行了

测试,在12
 

keV光子能量下,焦距为8
 

cm,焦斑尺

寸为870
 

nm。

总体来看,Kinoform透镜具有着远优于波带片

和传统复合折射透镜的传输效率,但其相对复杂的

台阶结构加工工艺,尤其是“蕨类”等形态的透镜的

纳米加工工艺仍然充满挑战性。考虑到 Kinoform
透镜目前最佳的聚焦光斑尺寸依然在100

 

nm 左

右,远没有到达其理论值,其发展潜力依然巨大。特

别是对于高能 X射线波段(>30
 

keV),Kinoform
透镜拥有广阔的应用前景。

2.3 反射型元件

2.3.1 K-B镜聚焦系统

K-B镜聚焦系统是一种经典的掠入射反射式聚

焦元件,也是同步辐射光源中最广为应用的二维微

纳聚焦系统。它通过两块聚焦镜正交放置的方式,
显著减小像散,实现二维X射线聚焦[58]。K-B镜聚

焦系统有两种常见配置,即标准的前后镜配置和

Montel型配置,如图6所示。标准型的K-B镜系统

最早被 Kirkpatrick和Baez[7]在1948年应用于 X
射线显微成像之中,X射线先后在两块镜子上反射,

1134004-6



特邀综述 第42卷
 

第11期/2022年6月/光学学报

最后到达同一焦点。在这种配置中,往往两块镜子

具有独立的调节机构,相对调节比较灵活,但这种前

后配置会引起前镜的数值孔径不足和系统的工作距

离较小的问题。图6(b)为 Montel型K-B镜,采用

并排放置的两块镜子直接贴合的方式,不同区域的

X射线各自在两块镜子上实现两次反射,最后到达

焦点。这种配置克服了标准型 K-B镜短工作距离

的缺陷,精简了系统的调节机构,并且理论上可以得

到更大的光束传输通量[59],但在实际使用中两块镜

子贴合部分的缺陷会造成严重的光束通量损失。
传统的K-B聚焦镜是单层镀膜的全反射镜,即

在掠入射角小于镀层材料的全反射角θc 范围(θ≤

θc= 2δ)内,可以在低于截止能量下无色差地高反

射入射光,但是表面材料较小的全反射角限制了聚

焦镜的数值孔径。随后,多层膜技术的引入使得反

射光可以在特定厚度且不同折射率的膜层之间干

涉,可在更大的掠入射布拉格角和数值孔径(约全反

射情况的3~10倍)下实现高反射,从而获得尺寸更

小的聚焦光斑[60]。然而,由于多层膜是一种单色元

件,故特定多层膜结构的聚焦镜仅可以在多层膜的

带宽(Δλ/λ≈10-2)范围内使用。
得益于结构简单、光通量高和工作距离长等优

点,K-B聚焦镜在日本SPring-8、美国 APS、欧洲

ESRF、中国SSRF和中国台湾TPS等同步辐射光

源的X射线微聚焦和纳米聚焦线站上得到了广泛

应用。制约K-B镜衍射极限聚焦性能的主要因素

来自于镜面面形的抛光加工技术。2001年,欧洲

ESRF光源制备的多层膜K-B聚焦系统,首次实现

了亚微米量级的硬X射线聚焦[61]。2003年,日本

大阪大学的科研人员采用弹性发射加工和等离子化

学汽化加工两种新的加工方法制备了椭柱面型的

K-B聚焦镜,并在15
 

keV的能量下,获得了尺寸为

200
 

nm×200
 

nm的二维聚焦光束[62]。2005年,美
国APS光源的研究人员利用差分抛光技术制备的

短焦距 K-B镜聚焦系统获得了尺寸为85
 

nm×
95

 

nm的聚焦光斑[63]。同年,日本大阪大学的科研

人员制作出了峰谷(PV)面形误差为2
 

nm的超高精

度K-B聚焦镜,于SPring-8光源15
 

keV能量下实

现了尺寸为36
 

nm×48
 

nm 的二维衍射极限聚

焦[64]。K-B聚焦镜在实现纳米聚焦过程中受限于

衍射极限,
 

若要单独使用多层膜K-B镜聚焦系统实

现纳米聚焦,结合瑞利判据,即镜面所产生的波前误

差小于λ/4,其镜面的面形误差需要优于
 

0.6
 

nm
(PV),该要求超出了目前世界最好的镜面抛光技术

所能实现的范围[65]。为克服现有工艺的限制,日本

大阪大学 Mimura等[66-67]将具有较小掠入射角的全

反射相位补偿镜和具有大数值孔径的梯度多层膜

K-B 镜 结 合,在 SPring-8 光 源 的 超 长 线 站

(BL29XUL)上实现了光斑尺寸为7
 

nm 的一维聚

焦,并随后获得了尺寸为7
 

nm×8
 

nm的二维聚焦

光斑,达到了衍射极限纳米聚焦。2011年,欧洲

ESRF光源的科研人员基于多层膜技术,设计制造

了面形可调的 K-B聚焦镜,在光子能量17
 

keV下

实现了尺寸为59
 

nm×43
 

nm的二维聚焦光束[68]。

2015年,中 国 台 湾 TPS 光 源 的 研 究 人 员 基 于

Montel型K-B聚焦镜,在10
 

keV能量下实现了光

斑尺 寸 大 约 为40
 

nm×40
 

nm 的 二 维 聚 焦[69]。

2016年,欧洲ESRF光源的科研人员加工出了两块

固定 面 形 的 多 层 膜 K-B 聚 焦 镜,在 17
 

keV 和

33.6
 

keV光子能量下分别实现了尺寸为23
 

nm×
37

 

nm 和 27
 

nm×21
 

nm 的 二 维 聚 焦 光 束[70]。

2020年,大阪大学的研究人员在SACLA自由电子

激光装置上利用 K-B镜系统在竖直方向上获得了

尺寸为5.8
 

nm的聚焦光斑[71],这也是自由电子激

光装置上第一次获得尺寸小于10
 

nm
 

的光斑。
我国的同步辐射光源在 K-B镜纳米聚焦方面

也奋力向世界先进水平靠近。作为我国大陆地区第

一台三代中能光源,上海同步辐射光源的硬X射线

微聚焦及应用光束线站在2015年已经使用机械压

弯的K-B聚焦镜实现了尺寸小于2
 

μm 的二维聚

焦[72]。上海同步辐射光源线站工程中设计了新的

硬X射线纳米探针线站,计划于2022年底建成。
根据上海光源的特性,为保证更大的光子通量和更

长的工作距离,该纳米探针线站将使用两级聚焦,并
选用结合相位补偿技术的多层膜K-B聚焦镜方案,
期望获得尺寸为10~30

 

nm的二维纳米聚焦光斑,
进而满足国内外研究者们的科研需要。与此同时,
我国的反射镜镜面加工技术近年来也在不断进步,
以满足大科学装置反射镜的应用需求。比如:同济

大学、中国科学院长春光学精密机械与物理研究所

等利用离子束抛光技术加工中小尺度的平面镜,其
均方根误差(RMS)斜率误差可以小于0.2

 

μrad;中
国科学院光电技术研究所在小尺寸椭圆柱面镜的加

工精度方面可达到
 

0.5
 

μrad
 

的斜率误差。然而,与
国际最先进的工艺水平相比,尤其在聚焦元件的非

平面和非球面表面的高精度加工上,目前国内反射

镜的抛光技术显然还存在较大差距。
总体而言,基于反射镜的聚焦系统依然占据同
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步辐射和自由电子激光领域聚焦元件的一半以上,
其较强的集光和传输能力依然极具优势。对于衍射

极限纳米聚焦而言,基于反射镜的K-B系统是最早

接近理论极限的元件,也是最早突破到单纳米的元

件,但值得注意的是,反射镜的表面抛光工艺已经接

近瓶颈,故进一步改善其聚焦光斑尺寸变得非常困

难。然而,相比衍射型和折射型元件,基于反射镜系

统的聚焦元件更容易与自适应调节系统结合,这为

光斑的波前操控提供了更大便利,使得最终的聚焦

光斑尺寸和形态有着更好的可调节性,方便满足不

同实验应用需求。

2.3.2 X射线锥形波导

利用材料的全反射特性实现聚焦的元件还包括

毛细管和波导元件。受限于加工工艺,传统毛细管

的聚焦光斑尺寸一般只有几十微米,很难直接用作

纳米聚焦元件。利用高精度的薄膜沉积技术,X射

线波导的应用被推进到了纳米聚焦领域中。

X射线锥形波导是一种三明治结构的厚度渐变

的薄膜共振腔,其中间层薄膜材料相比两侧薄膜的

折射率更高,而吸收更低。当X射线以特定掠入射

角入射进入薄膜共振腔时,就可以在锥形的波导内

实现传输,并在波导的出口处形成聚焦。波导的聚

焦尺寸取决于薄膜结构的几何尺寸和薄膜厚度。研

究表明,这种结构的理论衍射极限为7~10
 

nm[73]。

2000年,荷兰阿姆斯特丹大学的研究人员利用一个

锥形平面波导结构在ESRF光源下在波导出口处测

得了尺寸为26
 

nm 的线性聚焦光斑[74]。2005年,
德国哥廷根大学的研究人员结合 K-B镜系统和二

维波导进行聚焦,在光子能量为12.5
 

keV下于波导

出口处测得尺寸为25
 

nm×47
 

nm 的二维聚焦光

斑[75]。随后,他们进一步发展基于Ge/Mo/C/Mo/

Ge的薄膜二维正交平面波导结构,获得光斑尺寸接

近10
 

nm×10
 

nm的二维聚焦[76-77]。2015年,德国

哥廷根大学Chen等[78]发展了一种填充空气的硅锥

形波导,获得了尺寸为16.48
 

nm×14.60
 

nm的二

维聚焦光斑,出口通量比等效直通光高8倍。

X射线波导元件也是较早获得纳米聚焦的元件

之一,但是其工作距离极短的特性导致它不能与其

他聚焦元件一样被广泛地使用在同步辐射领域的各

个线站中。然而,X射线波导元件作为一种小型化

元件,若可以集成到一些特定的表面或超薄样品的

近场能谱检测和成像系统中使用,则有可能凸显出

其结构简单和聚焦稳定的优势。波导元件的工作原

理示意图如图7所示。

图7 波导元件的工作原理示意图[78]。(a)锥形波导中的光束传播;(b)实验布局

(波导的入口端位于K-B镜的焦平面处);(c)出射光的远场成像

Fig 
 

7 Schematic
 

diagram
 

of
 

working
 

principle
 

of
 

waveguide 78  
 

 a 
 

Beam
 

propagation
 

in
 

tapered
 

waveguide 

 b 
 

experimental
 

layout
 

 entrance
 

side
 

of
 

waveguide
 

is
 

located
 

at
 

focal
 

plane
 

of
 

K-B
 

mirror  
 

 c 
 

far-field
 

imaging
 

of
 

exit
 

beam

2.4 小  结

硬X射线聚焦元件在过去的20年间取得了巨

大的 进 展,从 百 纳 米 的 聚 焦 光 斑 尺 寸 推 进 到 了

10
 

nm以内。纵观众多的聚焦技术,如表1所示,作
为衍射元件代表的多层膜劳厄透镜和反射元件代表

的多层膜K-B聚焦镜性能更为突出,在保持较高传

输效率的同时,聚焦光斑尺寸分别已经达到7
 

nm
和6

 

nm以下。反射元件严重受限于镜面加工和检

测技术,在近10年遇到了一定的瓶颈,想要继续推

进到更小光斑尺寸存在很大难度。衍射型元件(如
多层膜劳厄透镜)是衍射极限聚焦极具潜力的元件,
但其衍射效率略低和工作距离短是限制其应用的两
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个主要问题,需要在工艺精度和稳定性上进行改善。
波导也可以获得10

 

nm左右尺寸的光斑,但是其焦

点位于元件出口,这使得元件缺乏有效工作距离,限
制了其实际应用。复合折射透镜是目前另一种比较

有潜力的元件,因为在高能波段下,反射元件对表面

形貌的要求极高,所以折射型聚焦元件将是高能区

域下很难替代的聚焦元件。通过进一步改进工艺,
结合Kinoform模式的折射透镜可能在未来几年获

得显著改善的光斑尺寸和传输效率。目前衍射型和

折射型的聚焦元件也是国内发展最快的领域。
表1 主要的硬X射线聚焦元件比较

Table
 

1 Comparison
 

of
 

main
 

hard
 

X-ray
 

focusing
 

optics

Item Zone
 

plate
Multilayer
Laue

 

lens
Compound
refractive

 

lens
Multilayer
K-B

 

mirror
Waveguide

Minimal
 

spot
 

size
 

/nm 7.8 6.8 14 5.8 10
Efficiency Low Relatively

 

high Relatively
 

low High Relatively
 

high
Mechanism Simple Simple Simple Relatively

 

complexRelatively
 

complex

Disadvantage Low
 

efficiency
Short

 

working
distance

Low
 

efficiency
 

in
low

 

energy
 

regime
Difficult

 

adjustment,

monochromatization
No

 

working
distance

图8 表征聚焦系统波前特性的单光栅干涉仪获得的放大的塔尔博特自成像

Fig 
 

8 Magnified
 

Talbot
 

self-imaging
 

obtained
 

by
 

single-grating
 

interferometer
 

characterizing
 

wavefront
characteristics

 

of
 

focusing
 

system

3 在线波前检测技术

对于硬X射线纳米聚焦光学而言,其聚焦光斑

的尺寸特性和实时状态表征是非常重要的。由于纳

米光斑的尺寸和稳定性都远小于面探测器的像素尺

寸和一般刀口或细丝的粗糙度,故通过常规的探测

器直接测量或者刀口扫描都很难甚至无法准确测量

纳米光斑的尺寸。这种情况下,利用X射线的在线

波前检测技术对纳米聚焦系统进行表征成为一种

主流。
常见的在线波前检测技术包括细光束法[79]、哈

特曼波前传感器法[80-81]、扫描相干衍射法
 [82]、迭代

相位恢复法[83]、光栅干涉法[84-85]和近场散斑法[86-87]

等。其中,细光束法和哈特曼波前传感法分辨率较

低,并不适应于纳米聚焦光束的检测,而其他几种方

法都具备在纳米聚焦检测领域中应用的潜力。这些

方法使用的元件、对于光束的要求和方法本身的性

能优劣都有很大的不同,本章节将着重讨论和比较

这些在线波前检测技术。

3.1 光栅干涉法

X
 

射线光栅干涉法是一种基于周期性光栅干涉

原理的波前检测技术。当单色平行的X射线经过

具有π或π/2相移的周期性结构后,其衍射光束会

发生干涉,并在分数塔尔博特距离上产生高衬度的

塔尔博特自成像[88],如图8所示,此时距离满足

dn=np2
1/(8λ),其中n 为奇数,p1 是衍射光栅的周

期。利用光栅来调制X射线的波前,并用二维面探

测器记录其自成像干涉条纹图样,通过记录空间不

同位置的条纹的畸变和偏移就可以计算局部波前相

位的梯度偏差,即波前斜率误差。傅里叶变换是一

种常用的快速处理光栅探测数据的处理技术。
在常见的光栅干涉法中,通常在探测器前放置

吸收光栅,通过调制上游相位光栅的自成像以形成

清晰的莫尔条纹,来增加测试的角度灵敏度。英国

Diamond光源的研究人员使用这种二维光栅干涉

仪表征菲涅耳波带片的波前特性[89]和光束波前曲
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率[90]等。中国科学技术大学的研究团队发展了一

种实验室微聚焦光栅干涉仪来测量反射镜面形特

性,装置可以同时记录直通光和反射光,其中直通光

测试可以进行参数误差计算和球差补偿。这种技术

的斜率误差测试精度优于100
 

nrad[91]。
对于聚焦光束而言,由于焦点后的光束具备很

大的放大率,故单光栅干涉成为了一种可能。面探

测器接收放大后的光栅自成像,可以在不需要产生

莫尔条纹的条件下提高空间分辨率。这种技术已经

被广泛应用于纳米聚焦光束的波前分析中[92-93],被
证明有大约λ/13的波前测量精度(λ=0.124

 

nm)。
对于单光栅干涉技术,其相位光栅可以采用二维光

栅,或者在测量不同方向时旋转一维光栅。

3.2 近场散斑法

基于近场散斑衍生的一系列波前检测技术在近

年来得到了广泛的关注。2008年,Cerbino等[94]揭

示了散射体在X射线照射下在近场范围内具有可

以形成尺寸和形状固定的散斑的特性。在X射线

波前存在畸变的情况下,其空间对应位置的近场散

斑会发生移动和变形,而检测这种位移和变形可以

精确表征波前相位的梯度信息。从测量技术而言,
近场散斑技术类似于光栅干涉技术,仅使用散射体

替代光栅作为测试中的分析元件。散射体的材料选

用常见的砂纸、薄膜等材料,成本远低于昂贵的光

栅。对比光栅干涉技术,近场散斑技术运用傅里叶

变换 来 计 算 偏 移 量,常 使 用 数 字 图 像 相 关 算 法

(DIC)[95]来匹配测试和参考散斑图的小区域(子
集),获取子集之间的偏移,从而计算这个波前局部

的相位梯度。散射体的颗粒尺寸[96]和子集选择决

定了算法的精度和分辨率,自适应的子集选择可以

兼顾高频信号和低频信号的检测[97]。
常见的散斑技术包括散斑追迹技术和散斑扫描

技术。散斑追迹技术对于聚焦光束而言,主要采用

比较近场范围内沿光路方向移动探测器而记录的两

张散斑图来计算对应位置的波前相位梯度[98],非常

类似于单光栅干涉仪技术。散斑追迹技术的测量精

度正比于探测器的像素尺寸和子集偏移量的计算精

度,反比于探测器的位移。目前已有如寻峰算法、迭
代算法等多种方法可以将DIC精度提高到亚像素

量级[99-100],但探测器的有效像素尺寸仍然是限制散

斑追迹测量法获得高精度的主要因素。散斑扫描技

术在波前测量方向利用高精度电机对散射体进行扫

描,从而获得一系列的散斑图像。对于这一系列

散斑图,将它们某特定行的像素提取出来可以拼

接出新的散斑图,此时新散斑图的长度为扫描张

数和扫描步长的乘积。因此,算法中最小分辨率

从由像素尺寸决定变成了由电机扫描步长决定,
波前斜率的测量精度得到了显著改善,最高可达

纳弧度量级。对于聚焦光束而言,散斑扫描技术

分为前束流和后束流两种模式[101],分 别 如 图9
(a)、(b)所示。其中,Wi 为入射光波前,Wo 为反

射光波前,Rw 为波前曲率半径。

图9 两种一维散斑扫描测量示意图。(a)前束流模式;(b)后束流模式

Fig 
 

9 Schematic
 

diagrams
 

of
 

two
 

kinds
 

of
 

one-dimensional
 

speckle
 

scanning
 

measurement 

 a 
 

Upstream
 

mode 
 

 b 
 

downstream
 

mode

  前束流模式主要用于测量波前的相位梯度,也
就是波前斜率误差,而后束流模式则用于测量波前

相位的二次偏导,也就是波前曲率误差。前束流模

式常用于光学元件面形的直接检测。上海同步辐射

光源的科研人员利用前束流技术精确测得直通光和

反射光的波前斜率误差,作差后获得反射镜面的斜
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率误差,并与离线纳米光学测量系统(NOM)的结果

具有较好的吻合性[102]。英国Diamond光源的科研

人员假设镜面为平面,将探测器检测到的散斑成像

计算的偏移量与几何位置关系计算的理论偏差进行

比较,通过连续迭代的方法获得光束在镜面上的实

际坐标,从而逼近真实的镜面斜率误差[103]。
对于反射镜系统的校准或自适应调节,通常利

用后束流技术[104-105]。英国Diamond光源的研究团

队基于后束流的散斑扫描方法,开发了一种K-B镜

入射角自动校准方案[106]。利用测得的曲率半径与

入射角偏差的关系,可以计算出线性拟合系数,并使

之为零以减小入射角误差,其精度优于100
 

nrad。
本团队也在上海光源运用这种技术优化压电变形镜

来优化光斑特性,取得了显著效果[107],并着重研究

了光束和扫描电机的振动对散斑测量精度的影

响[86]。
除了传统的散斑追迹和扫描技术,德国DESY

光源的研究团队于2020年结合散斑追迹技术和层

叠扫描技术[108]来表征多层膜劳厄透镜的波前特

性[109]。相比传统的散斑追迹技术,它可以表征高

度发散的光束,且同样不需要X射线本身具备高相

干性。这种技术在实验中实现了3.4
 

nrad的角度

灵敏度和45
 

nm的图像空间分辨率。
除了上述的散斑测量技术,散斑独特的统计特

性还被用来与波前误差直接建立联系。日本大阪大

学Inoue等[71]提出了一种基于单次曝光的散斑图

像的强度自相关计算方法,来进行光学元件校准误

差测定,实验装置示意图如图10(a)所示。将一个

铂金薄膜散射体置于焦点附近使得探测平面产生散

斑,薄膜中颗粒尺寸需小于系统的衍射极限。如图

10(b)所示,自相关结果可以与K-B镜正交误差、入
射角误差和相对焦距误差建立定量的联系。这种快

速检测技术的角测试精度优于0.5
 

μrad,焦深测量

精度优于1
 

μm。

图10 基于散斑统计信息的实验[71]。(a)散斑干涉的实验架构;(b)散斑条纹及其自相关函数

Fig 
 

10 Experiment
 

based
 

on
 

speckle
 

statistics 71  
 

 a 
 

Experimental
 

setup
 

of
 

speckle
 

interferometry 

 b 
 

Speckle
 

patterns
 

and
 

their
 

autocorrelation
 

functions

3.3 扫描相干衍射法

相干衍射是近年来同步辐射领域广泛使用的一

种无光学元件成像技术,其基本实验架构如图11所

示。它通过远场面探测器采集样品的衍射成像,利
用相位重构技术来还原样品的相位分布。由于探测

器只能采集强度信息,故为精确还原损失的相位信

息,需要采用过采样方法产生冗余的衍射信息。因

此,扫描相干衍射得到了发展,它通过对待测样品进

行扫描来使得采集的衍射图像包含较多比例的重叠

区域信号,通过精确的相位恢复算法[110]在迭代过

程中不断地比较假设的相位与实际测量相位间的误

差,进而逼近真实的样品相位结构。这种技术相比

其他表征技术有一个很大的优点就是可以同时重构

出入射光束和待测样品的波前信息。若设入射光束

波前为P(r),待测样品的复透射方程为O(r),则出

射波可以表示为ψ(r)=P(r-s)O(s)。探测器采

集的强度信息是出射波经过傅里叶变换后在波矢域

分布的模平方。在相位恢复的迭代过程中,入射光

束波前和待测样品复透射方程可以通过一个方程组

建立关联计算,即

O(r)=∑ P*(r-s)ψ(r)

∑ P(r-s)2
, (1)

P(r)=∑O*(r+s)ψ(r+s)

∑ O(r+s)2
, (2)

式中:*为共轭符号;r为入射波前的位置坐标;s为

扫描过程中样品的位置坐标。
由于扫描衍射技术可以还原入射光束波前,故

其可以被用来进行光学聚焦系统的表征。在表征过

程中,介入一个标准的样品来获得一个较为精确的
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O(r),可以进一步改善波前分布P(r)的收敛速度

和精度。如图12所示,作为标准样品的分辨率靶和

入射波前的复振幅函数可以被精确地重构。近年来

扫描相干衍射技术已经被广泛应用于各类光学聚焦

系统的表征中,如反射聚焦镜[111]、波带片聚焦系

统[112]、K-B镜聚焦系统[113-114]、劳厄透镜纳米聚焦

系统[115]和复合折射透镜系统[116]等,其重建精度约

为λ/12.7(λ=0.154
 

nm)[111]。

图11 K-B镜聚焦光束表征的实验示意图[113]

Fig 
 

11 Experimental
 

diagram
 

for
 

characterization
 

of
 

focused
 

beam
 

produced
 

by
 

K-B
 

mirror 113 

图12 利用扫描相干衍射技术还原样品和入射波前[114]。(a)样品;(b)入射波前

Fig 
 

12 Reconstruction
 

of
 

sample
 

and
 

incident
 

wavefront
 

by
 

ptychography 114  
 

 a 
 

Sample 
 

 b 
 

incident
 

wavefront

3.4 迭代相位恢复法

迭代相位恢复法与扫描相干衍射法相比,其强

度数据源于焦深附近多个波阵面的强度分布。焦深

附近的强度分布测量最为直接的手段是刀口扫描,
然而对于纳米聚焦而言,其焦深往往只有几微米,故
常规的刀口很难直接用于扫描。考虑到相位恢复方

法中,光强分布的测量误差直接影响重构波前的精

度,日本大阪大学的研究团队加工了一种特制的微

桥式刀口用于扫描[117],并且利用探测刀口边缘的

暗场衍射光而不是直通光来精确得到各波阵面的强

度分布,使得测量数据具有更大的动态范围。迭代

相位恢复法示意图如图13所示。

图13 迭代相位恢复法示意图。(a)束腰附近的波前和探测器在暗场中记录的衍射X射线[118];

(b)利用角谱传播遍历焦斑附近的多个波阵面实现相位迭代逼近[83]

Fig 
 

13Schematic
 

diagram
 

of
 

iterative
 

phase
 

retrieval
 

method 
 

 a 
 

Wavefront
 

in
 

vicinity
 

of
 

beam
 

waist
 

and
 

diffracted
 

X-ray
 

recorded
 

by
 

detector
 

in
 

dark
 

field 118  
 

 b 
 

phase
 

iterative
 

realized
 

by
 

angular
 

spectrum
 

propagation
 

between

               
 

multiple
 

wavefronts
 

near
 

focal
 

spot 83 
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  对于波前相位的检测,其思路接近于扫描相干

衍射技术。初始的相位分布是随机产生的,利用菲

涅耳-基尔霍夫积分或者角谱传播等手段将波前从

镜面传递到焦平面附近,计算每一个测量位置的波

阵面强度分布,利用实测波阵面的强度替换振幅项

后再传递给下一个波阵面。通过这种传递,相位可

以不断迭代以实现收敛,从而逼近真实的波前分

布[83]。 这 种 检 测 技 术 具 有 优 于 0.15λ (λ =
0.08

 

nm)的测量精度[118]。利用相关的技术,日本

大阪大学最终实现了纳米聚焦下的波前测量,并通

过系 统 校 准 和 相 位 补 偿,最 终 获 得 了 尺 寸 小 于

10
 

nm的聚焦光斑。

3.5 小  结

在X射线的聚焦尺寸达到亚微米甚至纳米尺

度后,或者在X射线光束传播进入完全相干光模式

下,X射线的焦斑尺寸的测量和光束波前实时表征

将与大尺寸光束的情况有很大差异。无论是测量技

术本身的适用性,还是设备环境的稳定性和精度都

被提出了更高的要求。只有选择适用于相关聚焦元

件的测量技术,聚焦元件的工作姿态才能被准确校

准和调节,聚焦性能才能得到精确表征,进而才能实

现进一步的波前操控和长时间的稳定使用。

本章节主要介绍了4种X射线纳米聚焦光束

在线表征技术,从原理上它们可以分为两类:1)基于

分析元件的波前斜率或曲率测量技术,如光栅干涉

技术和近场散斑技术;2)基于相干衍射光束强度重

建波前相位的测量技术,如扫描相干衍射技术和迭

代相位恢复技术。表2比较了这些测量技术的主要

测量条件和性能。基于分析元件的测量技术对光束

相干性的要求较低,所以在目前的同步辐射装置甚

至实验室X射线装置中都可以开展。目前相关技

术在国内包括上海同步辐射光源、合肥同步辐射光

源等已经成功发展,并在大光斑模式下得到了应用,
相信不久后可以在各光源的亚微米和纳米光束线站

中得到应用。扫描相干衍射技术近年来是X射线

领域中广泛应用的热点技术,在国内包括上海同步

辐射光源、北京高能同步辐射光源、上海科技大学等

都开展了大量的研究工作。随着新一代同步辐射光

源和自由电子激光光束相干性的提升,这类基于相

干光束强度重构的技术将得到进一步推广。相对基

于分析元件的测量技术,相干衍射技术的理论空间

分辨率更高,随着近年来计算机计算能力的显著提

升,其计算时间较长的劣势也得到了进一步改善,该
技术将很快被推进到纳米聚焦光斑的表征应用中。

表2 常见在线X射线波前检测技术比较

Table
 

2 Comparison
 

of
 

common
 

on-line
 

X-ray
 

wavefront
 

detection
 

techniques

Item Grating
 

interferometer Near-field
 

speckle Ptychography Iterative
 

phase
 

retrieval
Coherence Low Medium High High

Optics
Grating

 

(one-dimensional
 

or
two-dimensional)

Sandpaper
(two-dimensional)

Sample
(two-dimensional)

Mirco-bridge
knife

Experimental
 

setup Complex Simple Simple Simple
Measurement

 

mode Single
 

or
 

scan Single
 

or
 

scan Scan Scan
Data

 

processing
 

Fast Relatively
 

fast Slow
 

Relatively
 

slow
Measurement

 

object Slope
 

or
 

curvature Slope
 

or
 

curvature Phase Phase
Dark

 

field
 

information Fringe
 

visibility Cross
 

correlation
 

Angular
 

resolution
 

Relatively
 

high Relatively
 

high High High

Main
 

disadvantage
Complex

 

setup,

expensive
 

optics,

phase
 

wrapping

Slow
 

data
 

processing
for

 

two-dimensional
mapping

High
 

coherence,

slow
 

data
 

processing

High-precision
 

knife,

high
 

coherence,

slow
 

data
 

processing

4 相位操控技术

衍射极限条件下的聚焦对光束的波前误差有着

严苛的要求。为保持完美的相干X射线波前,各种

光学元件引起的波前误差需小于光束波长的1/14
(RMS)或1/4(PV)。对于这种要求,通过元件本身

的加工很难达到,尤其对于衍射极限聚焦而言,需要

尽可能增大聚焦系统的数值孔径,而孔径的增加本

身就意味着更难实现元件像差的控制。比如,对于

反射聚焦镜,波前误差Δψ 与镜面高度误差Δh 存在

的关系为Δψ=4πΔhsin
 

θ/λ。为不破坏光束相干

性,大数值孔径聚焦镜的面形高度误差需要控制在

1
 

nm(PV)甚至0.5
 

nm以内,这通过非柱曲面直接

加工成型或者平面镜加工后再压弯的方法都无法达

到,并且在元件的夹持或者装调过程中还会引入更

多不可预测的面形误差。在这种情况下,在X射线
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光路中额外加入相位补偿元件或者主动调节元件对

光路直接进行波前补偿成为了一个新的研究热点。
总体来说,相关的相位补偿元件可以分为反射镜和

折射相位片两种。

4.1 基于反射镜的相位补偿元件

利用具备相位补偿或操控能力的反射镜在光路

中对光束波前进行补偿的技术可分为静态补偿和主

动操控两种。

静态补偿是指对于已测得的波前误差,在反射

镜加工过程中人为预先通过增材(沉积、离子注入)
或者减材(溅射、刻蚀)技术制造相反的等效面形误

差来实现对最终波前的补偿。比较常见的静态补偿

技术是差分镀膜沉积技术。如图14所示,日本大阪

大学的研究团队利用差分镀膜修正后的聚焦镜使得

RMS波前误差减少为原来的25%[119]。

图14 校正前后K-B镜面形的波前像差[119]。(a)水平聚焦镜;(b)竖直聚焦镜

Fig 
 

14 Wavefront
 

aberrations
 

of
 

shape
 

of
 

K-B
 

mirror
 

before
 

and
 

after
 

correction 119  

 a 
 

Horizontal
 

focusing
 

mirror 
 

 b 
 

vertical
 

focusing
 

mirror

图15 压电变形聚焦镜的工作原理。(a)压电变形聚焦镜示意图;(b)
 

18通道的压电变形镜的压电响应函数

Fig 
 

15 Working
 

principle
 

of
 

piezoelectric
 

deformable
 

focusing
 

mirror 
 

 a 
 

Schematic
 

diagram
 

of
 

piezoelectric
 

deformable
focusing

 

mirror 
 

 b 
 

piezoresponse
 

functions
 

of
 

piezoelectric
 

deformable
 

mirror
 

with
 

18
 

channels

  然而,现实的同步辐射光束线,尤其对于第四代

光源而言,较高的热功率密度会造成白光或粉光条

件下束线元件严重热形变。在低温冷却系统共同作

用下,随着单色器选择能量的改变,这种形变变得复

杂且不稳定[120]。对于这类情况,静态的补偿技术

就出现了局限性。因此,主动或自适应的补偿技术

近年来成为了一个新兴的热点。在世界范围内的主

流同步辐射光源中,如日本SPring-8、法国ESRF、
英国Diamond和美国 APS等,主动补偿技术已经

被尝试用于实现
 

1
 

m[121]到
 

50
 

mm
 

的不同尺寸反射

镜的中低频面形的修正。

X射线的主动补偿镜有多种形式,包括双晶和

单晶 等 常 见 模 式 的 压 电 变 形 镜[122]、磁 控 变 形

镜[123],以及温控变形镜[124]等。同步辐射常用的压

电变形镜至少包含三个部分,即反射镜、压电陶瓷

(PZT)和促动器。其中,压电陶瓷和促动器根据设

计可以粘贴在反射镜的正面、背面或侧面。如图15
所示,当压电陶瓷受到厚度方向的电压驱动时会在

陶瓷沿镜长方向发生伸缩效应,从而带动其粘贴的

镜体发生弯曲产生凹或凸的局部面形特性。其中,t
为镜体厚度,My 为压弯力矩。基于梁压弯理论,压
电变形镜面形曲率与电压之间的关系为

 

Rmirror=
h2/(βd31V)[125],其中h 为变形镜厚度,β 为与变形

镜材料和结构有关的常数,d31 为沿镜长方向的陶

瓷的压电常数,V 为输入电压。由单位电压改变而

造成的面形曲率或高度变化称为压电响应函数,它
表征了任一促动器对镜体的调节能力。在配备监测

绝对距离的传感器后,这种压电变形镜可以实现稳

定的亚纳米级别的面形控制精度和千赫兹级别的面

形监测与压电促动调节[126-127]。
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欧洲ESRF光源最早研制了一种双晶片形式的

主动式压电变形镜。使用6组促动器将光斑尺寸聚

焦到了14
 

μm
[128]。随着促动器数量的增加,变形镜

面形可以被调节成非球面,进而有效补偿低频面形

误差。随后,压电变形镜被广泛地应用于各类光束

线预聚焦镜元件和实验站的微纳米聚焦系统中。在

纳米聚焦领域中,使用主动补偿技术最成功的例子

是日本大阪大学通过在一对高精度的多层膜 K-B
纳米聚焦镜前介入一个相位补偿镜来修正竖直聚焦

镜的面形误差,实现 了 理 想 的 亚10
 

nm 聚 焦 光

斑[66],如图16所示。其主要的思路如图17(a)所
示。考虑到多层膜聚焦镜的掠入射角很大,为实现

瑞利判据,所需的镜面面形高度精度超过了目前的

镜面加工极限,而介入的相位补偿镜由于是工作在

全反射角位置处,故镜面加工的冗余度大大增加。

通过相位补偿镜这样一个精度略低的反射镜的面形

主动调节就可以高精度地补偿下游 K-B镜的面形

误差,从理论上实现波前的无像差化,如图17(b)所
示,最终可获得尺寸为7

 

nm的光斑。随后,日本大

阪大学的科研人员将压电陶瓷结构直接粘贴到K-B
聚焦镜上,在10

 

keV光子能量下,聚焦镜面形误差

PV值下降为原来的1/20(2
 

nm左右),实测焦斑尺

寸为110
 

nm×65
 

nm,接近系统的衍射极限[129]。

Matsuyama等[130]利用4个压电变形镜组成两对K-
B镜系统,在不改变焦点位置的情况下发展了一种

可变数值孔径的近衍射极限聚焦系统,焦斑尺寸变

化范围为0.1~1.4
 

μm,进而满足不同实验的需求。
为抑制压电致动器的蠕变和接合效应,该团队还将

双晶变形聚焦镜结构和机械压弯结合使用,显著提

高了聚焦镜的稳定性[131-132]。

图16 大阪大学研制的相位补偿镜示意图[133]

Fig 
 

16 Schematic
 

diagram
 

of
 

phase
 

compensation
 

mirror
 

developed
 

by
 

Osaka
 

university 133 

图17 相位补偿镜对聚焦的影响。(a)利用变形镜获得完美的聚焦;(b)相位补偿前后

变形镜镜面的面形(上)和聚焦光斑(下)的比较[66]
 

Fig 
 

17 Effect
 

of
 

phase
 

compensation
 

mirror
 

on
 

focusing 
 

 a 
 

Perfect
 

focusing
 

obtained
 

by
 

deformable
 

mirror 
 

 b 
 

comparison

of
 

surface
 

profile
 

of
 

deformable
 

mirror
 

 upper 
 

and
 

focal
 

spot
 

size
 

 lower 
 

before
 

and
 

after
 

phase
 

compensation 66 
 

  目前在建的上海同步辐射光源硬X射线纳米

探针线站将采用类似日本大阪大学的多层膜 K-B
反射镜配合自适应压电变形镜的光学方案来实现光

斑尺寸接近10
 

nm的聚焦[134],将于2022年年底进

行最终测试。鉴于相关需求,本团队在上海同步辐

射光源进行了一系列的技术研究,并制作样机。首

先,对压电变形镜进行了散斑扫描测试,发展了一套

全局优化的迭代算法,基于测试结果不断调节压电
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电压,将反射镜的等效面形误差从均方根7
 

nm优

化至好于1
 

nm[135]。同时,使用这种压电变形镜作

为聚焦元件,经过4次测量和面形修正之后,波前曲

率波 动 得 到 显 著 抑 制,将 变 形 镜 的 焦 斑 尺 寸 从

43.4
 

μm压缩到了12.9
 

μm
[107]。然而,在最近的研

究中,在焦距140
 

mm的情况下将焦斑尺寸减小到

了4
 

μm,接近理论计算结果。上海同步辐射光源同

样发展了有限元仿真技术来验证不同设计的压电变

形镜的工作特性[135-136]。北京高能同步辐射光源的

研究人员也在近期从理论上探索了压电变形元件的

力学特性[137]。
磁控变形镜和温控变形镜也在同步辐射领域有

着初步的应用。虽然目前还没有它们在亚微米聚焦

系统中的使用先例,但是相关技术具备在部分场景

替代或补充压电变形技术的能力。磁控变形镜[123]

使用垂直于镜面的修正器来推拉镜面局部的面形,
对于每个修正器采用相反方向的弹簧力和磁力共同

作用,可以显著改善局部面形修正的精度和稳定性。
实验证明,对于不同曲率的反射镜,面形控制和稳定

性都可以达到亚纳米水平。温控变形镜目前主要应

用于同步辐射曝露在白光或粉光下高热负载环境的

大尺度反射镜中。在这种热负载镜子的相应位置放

置加热和制冷元件可以对镜面面形进行实时调节和

补偿。美国SLAC光源的科研人员发展了一种“电
阻可调长度”的镜面面形调节方案,利用可变长度的

加热片来适应镜面表面变化的光束尺寸和鼓包分

布,可局部实现亚纳米的面形调控精度。离线测试

显示,温度补偿前后的高度误差从
 

12.7
 

nm
 

降低到

了
 

1.1
 

nm[124]。

4.2 折射相位片

除了反射式的相位补偿元件,还有一种折射式

的相位补偿片近年来也受到了广泛关注。相位片基

于X射线的折射可以校正光束中各种由元件表面

误差和变形引起的残余波前误差,主要采用各种现

代的增减材技术制备。
德国DESY光源的研究团队先利用扫描相干

衍射技术测量复合折射透镜产生的波前误差,再利

用超短脉冲激光烧蚀制备二氧化硅材料的相位片,
用来校正透镜系统的累积相位误差,如图18所示,
最终可获得尺寸约为150

 

nm的二维焦斑[138]。随

后,他们陆续制备了各种玻璃、金刚石和聚合物材质

的相位片来实现对聚焦元件的球差和其他像差的修

正,将聚焦的斯特列尔比,即有无像差条件下峰值光

强度之比,从0.1提升到了0.7以上[139]。

图18 利用相位片实现铍复合折射透镜的波前修正[138]。(a)每一个透镜的表面形变;
(b)二氧化硅相位片的表面面形与设计值比较

Fig 
 

18 Wavefront
 

compensation
 

of
 

beryllium
 

compound
 

refractive
 

lens
 

realized
 

by
 

using
 

phase
 

plate 138  

 a 
 

Deformation
 

of
 

every
 

lens
 

surface 
 

 b 
 

comparison
 

between
 

surface
 

profile
 

and
 

design
 

goal
 

of
 

SiO2 phase
 

plate

  英国Diamond光源的研究团队发展了一种自

适应的折射相位片,如图19所示,其包含两个平面

结构,每个结构的厚度都满足正弦函数,且两者结构

存在一个偏差。通过调整这个偏差,可以使得经过

两个相位片的X射线产生-π~π的相变。然后,每
个结构可以制作成一个正弦周期递增的序列结构,
调节两个结构的相对位置可以调节光束的相位和振

幅,进而实现可变抛物型的波前误差动态补偿[140],
最终波前误差减小到了λ/100(RMS)水平。

4.3 小  结

聚焦元件的加工缺陷、重力作用、机械夹持和光

束带入的热效应不可避免地会导致反射镜的镜面发

生微小的变形,从而影响纳米聚焦性能。因此,自适

应光学技术得到了广泛的重视,该技术可以对光学

镜面或波前进行实时在线调试,进而达到优化光子

传输和聚焦性能的目的。无论是采用静态的面形精

修技术和折射相位片加工,还是采用压电、热变形或

磁力促动实现波前的局部主动变形,与超高精密元
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图19 折射相位片的双结构序列示意图[140]
 

Fig 
 

19 Schematic
 

diagram
 

of
 

two
 

structure
 

sequences
 

of
 

refractive
 

phase
 

plate 140 

件加工相比,其实现成本和系统集成难度都显著下

降。在目前国内精密加工能力尚达不到国际先进水

平的情况下,自适应光学操控技术的全面发展具备

非常重要的现实意义。随着第四代同步辐射装置、
自由电子激光和未来更新一代同步辐射光源的发

展,波前或相干性保持的光学元件将被大量地使用

在各个光束线中,而相位操控技术和元件也将蓬勃

发展,起到“净化”光束和“定制化”光束特性的作用。

5 总  结

回顾了同步辐射X射线纳米聚焦元件20多年

来的发展历程,并着重讨论了近年来挑战10
 

nm以

下衍射极限纳米聚焦的几种重要途径和各元件的应

用前景。总体而言,以多层膜劳厄透镜为代表的衍

射元件和多层膜 K-B镜为代表的反射元件展现出

了突出的性能,在达到单纳米光斑尺寸的同时,依然

保留着较高的传输效率和较大的工作距离。以

Kinoform为代表的折射型聚焦元件有希望短期内

进一步地提升其聚焦性能,在高能X射线领域得到

更为广泛的应用。目前纳米聚焦元件的尖端加工工

艺主要掌握在如欧洲、日本等国家的少数研究机构

手 中,虽 然 我 国 近 年 来 在 多 层 膜 劳 厄 透 镜、

Kinoform透镜、菲涅耳波带片和全反射 K-B镜等

元件加工领域已经取得了一些重要突破,但是与国

际前沿相比尚存在一定的差距。
此外,实验环境下光斑的尺寸除了受到元件加

工工艺和安装工艺的限制外,光束热效应和环境振

动等因素的影响也十分显著,其精确测量和控制非

常困难,需要通过X射线纳米聚焦元件的在线调试

表征,且需要后续的相位操控校正来实现稳定的极

限纳米聚焦。介绍了光栅干涉、近场散斑、扫描相干

衍射和迭代相位恢复等纳米聚焦系统下重要的在线

波前表征技术,在实际测试中需要结合多种技术的

优势综合表征才能较为精确地估计真实焦斑的尺寸

和描述传播特性。相位操控校正是弥补目前聚焦元

件加工技术限制和实现主动补偿的重要途径,尤其

对于我国目前聚焦元件制备水平与国际前沿间尚存

差距的现状而言,是一条较为可行的技术路线。
目前,国 际 纳 米 衍 射 极 限 聚 焦 突 破 到 了 亚

10
 

nm尺度的水平。多层膜 K-B聚焦镜系统作为

最早实现单纳米聚焦的元件,目前依然保持了最小

光斑尺寸的记录。考虑到未来10年同步辐射领域

追求5
 

nm、3
 

nm甚至1
 

nm左右聚焦光斑尺寸的艰

巨任务,反射型元件必须克服来自加工工艺和机械

系统稳定性方面的困难。特别是,对于机械系统的

投角稳定性而言,反射型元件的稳定性要求是折射

型元件和衍射型元件的两倍。鉴于目前角度稳定性

最高的水平也仅仅是10~15
 

nrad,在较大的焦距情

况下焦斑很难满足小于5
 

nm的实际应用条件。反

射型元件未来的趋势可能是可以更好地结合自适应

技术,进而实现可变焦斑尺寸或灵活波前特性的聚

焦,且可以在高热功率的光束环境中使用,进而减小

辐照损伤。衍射型元件的情况是不同的,尤其对于

劳厄透镜而言,其未来的加工工艺的提升潜力是更

大的:1)制备更高膜层精度的楔形甚至符合完美聚

焦理论的膜层结构;2)加工更大数值孔径的元件。
第四代甚至更先进的同步辐射光源具备更长的相干

长度,考虑到反射型元件的集光面积受限于镜长和
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焦距,而衍射型元件的孔径理论上可以大幅增加,所
以劳厄透镜更容易在未来实现更大的数值孔径,以
收集更多的相干通量。当然无论是 K-B镜还是劳

厄透镜,其聚焦光斑尺寸还取决于超薄多层膜沉积

工艺的提升。多层膜劳厄透镜元件在短期内可以作

为突破5
 

nm甚至3
 

nm聚焦的主要技术途径。对

于未来近乎全相干的光束线来说,元件加工和装配

过程中产生的面形误差导致的波前畸变都会严重损

害到最终的聚焦光斑,在这种情况下,可以预见的是

相位调控和补偿元件将在未来的光束线中成为实现

衍射极限纳米聚焦的必备元件。
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