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摘要 基于晶体衍射的X射线诊断技术是大型激光装置及同步辐射装置上X射线光谱学诊断、材料分析与结构表

征等研究领域中获取关键状态参数的重要技术手段。基于动力学衍射理论的晶体衍射效率计算分析与基于不同

面型晶体的谱仪结构设计是X射线晶体谱仪的两大基础研究方向。对X射线动力学衍射理论等经典晶体衍射理

论、不同晶体对象衍射计算方法的发展来由和最新进展进行了总结讨论;对不同结构X射线晶体谱仪的衍射聚焦

特性、发展及应用进行了讨论;综合阐述X射线晶体谱仪涉及的X射线晶体衍射理论及各种谱仪衍射聚焦特性方

面的创新点和进步点以及总体发展态势。

关键词 X射线光学;
 

X射线晶体谱仪;
 

晶体衍射;
 

光谱诊断;
 

动力学衍射理论

中图分类号 O536   文献标志码 A  DOI:
 

10.3788/AOS202242.1134008

X-Ray
 

Crystal
 

Diffraction
 

Spectrometer 
 

Theory
 

and
 

Application

Li
 

Miao1 
 

Yao
 

Tong1 
 

Wang
 

Xi1 
 

Shi
 

Jun2 
 

Wang
 

Feng3 
 

Yang
 

Guohong3 
 

Shang
 

Wanli3 
 

Wei
 

Minxi3 
 

Sun
 

Ao3
1College

 

of
 

Optoelectronic
 

Engineering 
 

Chongqing
 

University
 

of
 

Posts
 

and
 

Telecommunications 
Chongqing

 

400065 
 

China 
2Key

 

Laboratory
 

of
 

Optoelectronic
 

Technology
 

&
 

Systems 
 

Ministry
 

of
 

Education 
 

Chongqing
 

University 
Chongqing

 

400044 
 

China 
3Laser

 

Fusion
 

Research
 

Center 
 

China
 

Academy
 

of
 

Engineering
 

Physics 
 

Mianyang
 

621900 
 

Sichuan 
 

China

Abstract X-ray
 

diagnosis
 

technology
 

based
 

on
 

crystal
 

diffraction
 

is
 

an
 

important
 

method
 

to
 

obtain
 

key
 

state
 

parameters
 

in
 

the
 

research
 

fields
 

of
 

X-ray
 

spectroscopy
 

diagnosis 
 

material
 

analysis
 

and
 

structural
 

characterization
 

on
 

high
 

energy
 

laser
 

devices
 

and
 

synchrotron
 

radiation
 

devices 
 

The
 

calculation
 

of
 

crystal
 

diffraction
 

efficiency
 

based
 

on
 

the
 

dynamical
 

diffraction
 

theory
 

and
 

the
 

design
 

of
 

spectrometer
 

structure
 

based
 

on
 

different
 

focusing
 

schemes
 

are
 

the
 

two
 

main
 

interests
 

in
 

the
 

research
 

of
 

the
 

X-ray
 

crystal
 

spectrometer 
 

In
 

this
 

paper 
 

the
 

evolution
 

and
 

latest
 

progresses
 

of
 

classical
 

crystal
 

diffraction
 

theory
 

such
 

as
 

X-ray
 

dynamical
 

diffraction
 

theory
 

and
 

diffraction
 

calculation
 

method
 

for
 

different
 

crystal
 

objects
 

are
 

summarized
 

and
 

discussed 
 

The
 

diffraction
 

focusing
 

characteristics 
 

development 
 

and
 

application
 

of
 

X-ray
 

crystal
 

spectrometers
 

with
 

different
 

geometries
 

are
 

discussed 
 

and
 

the
 

X-ray
 

crystal
 

diffraction
 

theory
 

involved
 

in
 

the
 

X-ray
 

crystal
 

spectrometer
 

and
 

the
 

innovation
 

and
 

progresses
 

of
 

the
 

focusing
 

characteristics
 

of
 

various
 

spectrometers 
 

as
 

well
 

as
 

the
 

overall
 

development
 

trend 
 

are
 

comprehensively
 

expounded 
Key

 

words X-ray
 

optics 
 

X-ray
 

crystal
 

spectrometer 
 

crystal
 

diffraction 
 

spectrum
 

diagnosis 
 

dynamical
 

theory
 

of
 

diffraction

  收稿日期:
 

2022-01-27;
 

修回日期:
 

2022-02-28;
 

录用日期:
 

2022-03-03
基金项目:

 

国家自然科学基金(61604028,11775203,12075219)、重庆市留学创新基金(cx2018023)、等离子体物理重点实

验室基金(6142A04180207)

通信作者:
 

shijun@cqu.edu.cn

1134008-1



特邀综述 第42卷
 

第11期/2022年6月/光学学报

1 引  言

基于晶体衍射元件的X射线光谱测量技术是

大型激光装置[1-4]、同步辐射装置[5-6]及实验室领域

X射线光谱学诊断、X射线发射谱(XES)检测、X射

线吸收精细结构(XAFS)材料分析与表征等[7]的重

要方法和技术手段。1912年Friedrich等[8]完成了

第一个X射线晶体衍射实验后,Bragg[9]在1913年

推导出了Bragg定律来描述晶体衍射现象,此后基

于衍射晶体元件的X射线晶体谱仪逐渐成为X射

线诊断技术的重要手段[10-11]。
在X射线晶体谱仪诊断技术中,晶体谱仪的衍

射方式可分为Bragg型(反射式)和Laue型(透射

式),衍射类型与晶体晶面指数的选择主要取决于射

线通量需求与能量诊断范围。目前单晶衍射谱仪的

诊断能量范围为250
 

eV(有机马来酸盐单晶)~
100

 

keV[Quartz(502)晶体,掠入射角为5°],能量

小于250
 

eV的超软X射线光子通常采用衍射光栅

手段探测[12],而大于100
 

keV的硬X射线能谱常用

Gamma谱仪诊断。与其他谱仪相比,晶体谱仪结

构简单、操作方便,探测X射线光谱时具有较高的

光谱分辨率。在大型激光装置等离子体X射线光

谱探测中,Bragg型X射线晶体谱仪一直得到较为

广泛的应用,如弯曲晶体耦合分幅相机和条纹相机

可以获取靶丸聚爆过程的时间和空间演化过程,为
辐射驱动与靶丸的最佳耦合设计提供实验依据[13]。
本文也主要针对Bragg型衍射晶体谱仪展开相关讨

论分析。
实际上,衍射晶体元件实现的X射线衍射并不

严格遵循Bragg定律。根据晶体组分、结构、晶格取

向和几何形状,具有给定波长的射线在接近Bragg
角的有限角度范围内会发生衍射,相关衍射效率主

要取决于波长、偏振度、晶体完美程度和弯曲半径

等[14-15]。因此,X射线晶体谱仪的一个重要研究方

向是对晶体中X射线衍射过程的精确计算描述,而
目前,各类实验中晶体谱仪的X射线衍射聚焦计算

主要是基于动力学衍射理论完成的,本文主要围绕

动力学衍射理论对X射线晶体元件衍射效率进行

探讨。X射线晶体谱仪的另一研究方向是设计基于

特殊面型晶体元件的衍射聚焦结构,以满足不同领

域X射线高分辨率诊断应用的需求。对各类X射

线诊断系统而言,同时具备空间分布-谱线分布诊断

能力的新型面型结构晶体元件的使用将极大增强X
射线晶体谱仪的诊断潜力[16]。

本文总结了以动力学衍射理论为主的晶体谱仪

衍射效率的基础理论及发展趋势,探讨了一系列广

泛应用于X射线光谱测量的Bragg型弯曲晶体衍

射谱仪结构;分析了各种聚焦结构的光谱分辨率、线
色散率及成像分辨率等谱仪特性;最后讨论分析了

X射线弯曲晶体谱仪的未来发展方向。

2 完美晶体元件衍射效率计算理论

现代晶体学应用散射或衍射方法,利用 X射

线、中子或电子在晶体中的衍射或散射效应获得晶

体材料内部结构信息。深入研究晶体材料的内部结

构,目前主要有两个主要研究方向:一个是晶体结构

分析,另一个是晶体完美性的评定。通常运用衍射

运动学理论或衍射动力学理论对衍射晶体学的实验

结果进行解析[17]。X射线晶体衍射基本原理通常

认为X射线入射到晶体上后将受到晶体原子散射,
由于晶体原子间距与X射线波长的数量级相近,且
晶体原子呈规则的周期性排列,经晶体原子散射后

的散射射线之间具有一定的相位和光程差关系,即
在某一确定方向上各原子的散射波互相干涉加强,
形成衍射射线,根据干涉加强条件可知此时散射射

线之间的光程差等于入射X射线波长的整数倍[18]。
对于基于晶体衍射原理的X射线晶体谱仪系

统或其他X射线光学元件,基本上都利用晶体衍射

Bragg方程进行衍射聚焦的简单描述[9]:

2dsin
 

θ=nλ, (1)
式中:d 为晶面间距;θ 为入射 X射线与晶格面夹

角;n 为衍射级次;λ为X射线波长。
通过Bragg方程,对于已知晶面间距d 的给定

晶体材料,可以获得不同的入射X射线波长(能量)
不同的衍射级次n 对应的入射X射线与晶格面夹

角θ,已知λ,θ,d 三者中的任意两个即可确定另一

参数。但Bragg方程仅是一个近似几何公式,对于

完美大块晶体衍射角度和衍射强度的定量计算,仍
然必须依赖X射线衍射理论。在关注X射线晶体

谱仪新型面型结构研究进展之前,首先讨论与衍射

晶体元件衍射效率密切相关的X射线晶体衍射理

论发展。

2.1 完美晶体运动学衍射理论

晶体运动学衍射理论是适用于研究小尺寸完美

晶体X射线衍射现象的基础衍射理论,其基本假设

为小尺寸完美晶体近似,即认为产生衍射的晶体尺

寸极小,以至于衍射射线的振幅比透射射线振幅小

得多,可完全忽略衍射射线与透射射线的相互作用,
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并认为晶体各处的透射射线强度是完全相同的。由

于小尺寸单晶结构生长难度系数小,并且大多数工

程材料本质上可看作许多小尺寸晶体组成的多晶结

构,因此X射线在化学和材料科学中的大多数经典

应用(如结构确定、相分析等)在前期理论上都是基

于运动学衍射理论的。

X射线运动学衍射理论只考虑了单个原子与入

射波的相互作用,忽略了原子间多重散射以及入射

波与衍射波可能存在的相互作用。基于“忽略初级

消光,每个电子只散射一次”“入射和散射X射线波

长和振幅均相对,仅考虑相位差”两个基本假设,获
得了经典X射线运动学衍射强度分布[19-20]。值得

一提的是,衍射强度的计算按衍射方法不同而不同,
但其本质都是从电子散射、原子散射到一个晶胞衍

射,最终获得小晶体衍射强度分布,如经典的粉末衍

射积分强度[21]。此类运动学衍射强度公式考虑了

多种影响因素,如结构因子、形状因子、洛伦兹偏振

因子、吸收因子及温度因子等。由于假设条件过于

完美,运动学衍射理论具有明显的缺陷,如由于单原

子散射近似,衍射射线强度为各原子衍射波的叠加,
衍射射线强度随穿透深度增加应该不断增大,但入

射射线强度却不变,这一结果不满足能量守恒定律,
缺乏自洽性。运动学衍射理论在衍射射线强度较

小、入射与衍射相互作用较弱的条件下才满足理论

假设条件,即适用于对粉末晶体或小而“薄”晶体进

行衍射分析。
在X射线晶体谱仪应用领域,相比通过选用已

知晶胞形状与大小的衍射晶体元件实现特定能量范

围内X射线的衍射聚焦,人们更为关注随入射角度

变化而变化的衍射强度分布计算的精确性,在理论

上需要更为普遍适用且较精确的晶体元件衍射理论

进行仿真计算,完成射线光谱诊断的实验预测及验

证工作,因此晶体动力学衍射理论是晶体谱仪研究

领域更合理的衍射效率计算方法。

2.2 完美晶体动力学衍射理论

2.2.1 基于Darwin理论的晶体衍射效率

1914年Darwin[22]首先提出了一种利用物理光

学处理方法获得X射线衍射强度的动力学衍射理

论。该理论考虑了X射线与物质的相互作用,利用

递推方程描述每个晶格平面上透射波和衍射波,最
后求解递推方程获得X射线衍射强度。Darwin理

论首先应用于晶格平面与晶体表面平行的对称

Bragg衍射,如图1所示,将原子平面用0、r-1、r、

r+1分别表示。考虑r-1、r 以及r+1之间的透

射波T 与衍射波S 之间的消长关系,第r层的衍射

波Sr 分为r层直接衍射波和r+1层衍射波的透射

部分;类似地,第r层的入射波Tr 分为透过r-1层

的透射波及在r-1层衍射的第r层衍射波,递推得

到不考虑吸收效应即晶体为完美晶体情况下的动力

学衍射方程和出射面衍射强度比。

图1 Darwin差分方法图解

Fig 
 

1 Schematic
 

diagram
 

of
 

the
 

Darwin
 

differential
 

method

Sr =Tr(-iq)+(1-iq0)Sr+1exp(-iφ)

Tr =Tr-1(1-iq)exp(iφ)-iqSrexp(-2iφ) ,

(2)

S0

T0
= -if
iΔθ±(f2-Δθ2)1/2

, (3)

式中:q为单层原子面的衍射能力;φ 为相位差;f=
qλ/(2πdcos

 

θ)=Δθq/v,v=2πdΔθcos
 

θ/λ。Rt 表

示透射率,其由两部分组成,直接透射的部分在不考

虑吸收效应时设为1,而经过晶格面两次衍射强度

值为q0,即有Rt=(1-iq0),进一步可得到晶体积

分衍射效率[23]为

Rc=∫P(θ)dθ=
8
3π

·e2

mc2
·Ncλ2

sin
 

2θ F 1+ cos
 

2θ
2

,

(4)
式中:P(θ)为晶体摇摆曲线函数;m 为电子质量;c
为光速;e 为单位电子电荷;Nc 为单位体积内的晶

胞数;F 为结构因子。
式(4)即为完美晶体Darwin曲线。Darwin差

分求解衍射动力学方程理论忽略了吸收效应,后来

由 Prins[24] 推 导 获 得 了 考 虑 吸 收 效 应 的 晶 体

Darwin-Prins曲线,取代全反射区的是吸收效应导

致的不对称峰。此外,Darwin衍射动力学理论也被

Borie[25]进一步推导,应用于对称Laue衍射条件下

的晶体衍射分析中。

2.2.2 基于Ewald-Laue理论的晶体衍射效率

1917年Ewald[26]从微观角度将晶格内电偶极

子视作衍射单元,在考虑入射波为平面波的基础上,
通过计算电偶极子单元激发出波场的叠加来获得衍
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射波,即利用赫兹矢量求解波动方程,从而获得完美

晶体中X射线动力学衍射基本方程。该方程为

Eh =
K2

h

K2
h -k2∑

h'

χh'Eh'[h]

Kh =K0-h







 , (5)

式中:k为真空中波矢大小;K0 为入射波矢;Kh 为晶

体内衍射波矢;h为倒易空间倒格点;Eh'[h]为h'方向

的电场强度矢量在垂直于h 方向平面上的投影;χh'

为傅里叶级数形式的晶体介电常数的h'分量。

1931年 Laue[27-28]从晶体宏观电学量分析考

虑,基于宏观电学量的连续周期结构特性,将晶体内

部介电常数看作和晶体类似的三维周期结构物理

量,基于傅里叶级数形式的介电常数,从麦克斯韦方

程组推导得到与 Ewald衍射动力学方程等价的

Laue衍射动力学方程。关于电位移矢量的完美晶

体X射线动力学衍射的基本方程为

Dh =
K2

h

K2
h -k2∑

h'

χh-h'Dh'[h], (6)

式中:Dh'[h]为h'方向的电位移矢量在垂直于h 方

向平面上的投影。
对X射线衍射研究而言,Ewald-Laue动力学衍

射理论是等价的完美晶体X射线动力学衍射基本

理论,可以推导得到Laue几何条件或者Bragg几何

条件下平面波入射完美晶体的衍射效率和透射效

率,比Darwin理论更成熟易用,在Ewald-Laue动

力学衍射理论基础上也进一步发展出了众多相关的

重要结论[29]。譬如,当晶体内部仅有单个平面波时

可以进一步推导得到折射率公式;Molière[30]也采

用量子理论验证并解释了连续分布电极化率的

Laue动力学衍射理论;Kato[31]在尖劈形Si单晶中

观察到“钩”状Pendellösung条纹后,采用傅里叶变

换将入射球面波用平面波场表示,在色散面对所有

衍射平面波进行积分,获得衍射强度分布。Kato的

研究工作不仅将Ewald-Laue完美晶体动力学衍射

理论应用至球面波场,更拓展了面向任意入射波场

及晶体缺陷的X射线动力学衍射计算方法。
对于大尺寸晶体,传统运动学晶体衍射理论已

不再适用。动力学晶体衍射理论考虑了透射射线与

衍射射线的相互作用,是一种适用于大尺寸晶体X
射线衍射的研究理论。传统X射线晶体衍射理论

的应用领域,如X射线形貌术、X射线干涉仪、X射

线衍射应力分析、X射线谱仪等技术都是针对近完

美晶体衍射现象展开的,主要关注正空间衍射强度

分布,通常应用衍射动力学理论仿真验证这些分布。

3 非完美晶体动力学衍射理论及应用

在晶体衍射诊断技术发展过程中,单晶异质结

构和多层材料的生成使得动力学衍射理论得到了快

速发展,完美晶体的衍射动力学理论也得到了各种

实验证实。但随着晶体诊断技术的发展,人们发现

所制备的单晶元件难免由于温度或各种应力引入晶

格畸变等问题,诊断实验对晶体不完美度的表征也

越来越重要[17]。理论上,完美或近完美晶体X射线

衍射动力学理论中晶体波场由一组平面波叠加而

成,而实际晶体元件存在不同类型的缺陷,X射线波

在这样的晶体内传播,其波前会发生畸变,而使波场

的等相位面一般不为平面。为了解释实际非完美晶

体的X射线衍射行为,必须研究畸变晶体X射线衍

射动力学理论。

3.1 Multi-Lamellar多层近似法动力学衍射理论

White[32]于1950年提出多层近似方法(Multi-
Lamellar),用来解决形变晶体衍射强度的计算问题。
Egert等[33]得到的优化计算方法被广泛应用于X射

线晶体谱仪的诊断仿真计算中。2015年,del
 

Rio
等[34]在经典分层理论基础上进一步构建了更为简单

的针对Bragg衍射结构和Laue衍射结构的分层晶体

衍射效率模型,并将其实际应用在X射线光学仿真程

序XOP[35]的弯曲晶体衍射效率计算模块中。
del

 

Rio等所采用方法的核心是在射线入射方

向上,将晶体视为若干厚度适当的多层完美晶体结

构,进而通过完美平面晶体动力学衍射计算方法来

获得形变晶体的衍射强度。为了尽可能保证形变晶

体的表面形状,利用 Multi-Lamellar方法进行分层

近似,每一晶体薄层都有着不同的倾斜度,如图2所

示。在 Multi-Lamellar方法中,厚度为T 的弯曲晶

体被分解成若干厚度为ΔT 的完美平面晶体。通过

计算J 层晶体,可得到整个晶体总衍射率Rr,对于

Bragg晶体衍射,有[36]

RBragg=∑
J

j=1
r(Bragg)

j exp[-μ(j-1)SH]∏
j-1

k=0
t(Bragg)

k  ,

(7)
式中:SH=ΔT/γh 为所假设单层晶体中X射线衍

射路径,γh 为衍射射线在晶面法线方向投影;μ 为

晶体材料的吸收系数;rj 和tj 分别为第j层的衍射

系数和透射系数;上标(Bragg)和(Laue)分别代表

Bragg衍射和Laue衍射。对于Laue衍射,有

RLaue=∑
J

j=1
r(Laue)

j exp[-μ(J-j)SH]∏
j-1

k=0
t(Laue)

k  。

(8)
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图2 Multi-Lamellar近似动力学衍射计算模型[35]。(a)
 

Bragg晶体;(b)
 

Laue晶体

Fig 
 

2
 

Multi-Lamellar
 

approximate
 

dynamic
 

diffraction
 

calculation
 

model 35  
 

 a 
 

Bragg
 

crystal 
 

 b 
 

Laue
 

crystal

  基于多层近似方法的动力学衍射计算理论由于

模型相对简单,在X射线晶体谱仪衍射效率仿真计

算方面具有较为广泛的应用,但要求形变晶体的曲

率不能太大,否则无法考虑晶体平面内产生的局部

应变,主要适用于计算具有足够厚度的弯曲晶体衍

射强度,如果晶体厚度等于或小于近似薄片厚度,该
理论则不适用。

近年来,对基于多层近似方法的动力学衍射计

算理论模型的研究主要集中在实验数据校正与模型

优化方面。2021年,Wu等[37]利用XOP多层近似

仿真计算模块系统研究了50.8
 

mm曲率半径的柱

面弯晶基于2.5~7.5
 

eV同步辐射源实验数据的校

正优化。通过考虑X射线源展宽与能量分辨率、诊
断仪器响应函数、实验过程中的针孔效应,建立了基

于实验校正数据的摇摆曲线前向卷积模型。如图3
所示,该模型计算获得的4种不同曲率半径摇摆曲

线结 果 与 ALS 光 源 (beamline
 

9.3.1
 

at
 

the
 

Advanced
 

Light
 

Source)实验结果基本一致,验证了

结合实验校正数据的多层近似动力学衍射模型的实

用性。

图3 多层近似模型对不同晶体摇摆曲线的校正结果[37]。(a)
 

228.6
 

mm;(b)
 

152.4
 

mm;(b)
 

101.6
 

mm;(d)
 

50.8
 

mm

Fig 
 

3
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results
 

of
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curves
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different
 

crystals
 

by
 

multilayer
 

approximate
 

model 37  

 a 
 

228 6
 

mm 
 

 b 
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mm 
 

 c 
 

101 6
 

mm 
 

 d 
 

50 8
 

mm
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3.2 Penning-Polder方程动力学衍射理论

在多层近似理论基础上,Penning和Polder[38]

提出另一种基于分层模型理论的形变晶体衍射强度

计算方法(Penning-Polder理论),采用更为细化的

分层模型对形变晶体内部的X射线衍射现象进行

了解释。在Penning-Polder理论中,X射线可以分

成足够窄的光束,以至于在分光射线衍射过程中晶

体可认为是完美晶体,此方法将形变晶体中的X射

线假定为与局部Poynting矢量平行传播的伪平面

布洛赫波;此时形变晶体假设为是由平面未形变晶

体组成的,因此可以采用完美晶体动力学衍射理论。
另一方面,Penning-Polder理论假设弯曲形变晶体

内部有一个可以通过晶体应变关系算出的恒定应力

梯度β,通过β 可以得到晶体衍射率。Penning-
Polder理论进一步被 Balibar等[39-40]改进。2015
年,del

 

Rio等[34]进一步将Penning-Polder理论应

用至XOP非完美晶体衍射效率计算模块[35]中,其

主要方法假设对于厚度为 T 的晶体,应变梯度β
恒定:

2η=ξe-b/ξe=ξi-b/ξi+2βT, (9)
式中:下标e,i分别表示出射面,入射面;ξ为晶体中

衍射波和透射波振幅比;b为非对称因子;η 为归一

化角度偏转因子。
通过求解式(9)[38]可得到晶体中衍射波和透射

波振幅比ξ。获得ξi和ξe 的表达式为

ξe,1=η+ η2-b

ξe,2=η- η2-b

ξi,1=η-βT+ (βT-η)2-b

ξi,2=η-βT- (βT-η)2-b














, (10)

这两个解对应于入射面(ξi,j',j'=1,2)和出射面

(ξe,j',j'=1,2)处的衍射波和透射波振幅。根据

Penning-Polder理论,入射射线强度I0、衍射射线强

度IR、透射射线强度IT 具有如下关系:

IT,j'

I0
=

b
ξ2i,j' +b

· b
ξ2e,j' +b

exp-μT
γ0

1+
b-1
2βT

(ξe,j' -ξi,j')+
b
βT

·IψHψH-

Iψ0
lnξe

,j'

ξi,j'






 




  

Rj' =
IR,j'

I0
=ξ2e,j'

b
·IT,j'

I0













, (11)

式中:I表示函数虚部;ψ0 为晶体电极化率;ψH 为

晶体电极化率与结构因子H 相关的傅里叶分量;

ψH-
为晶体电极化率与结构因子H- 相关的傅里叶分

量。通过将衍射射线强度与透射射线强度相加(一
个通常很小)并消除所创建波场的强度来获得总反

射率Rr:

Rr=R1+R2=
IR,1

I0
+
IR,2

I0  1-exp-
2πβc
β  




 




 ,

(12)
式中:引入的临界应变梯度βc=π/(2Λpend),Λpend 为

与消光深度Λ 相关的Pendellösung深度[34]。

Penning-Polder理论在生成晶体内部射线轨迹

方面很简单,主要考虑到晶体畸变不大的条件下,在
色散面上的波场上可以得到相应连结点对应的能流

密度矢量,也就得到了晶体沿厚度方向的能量传播

途径,即波的轨迹。但计算过程中仅考虑了两个互

不干扰的波场,因此,该理论模型的仿真无法获得

Pendellösung条纹,主要应用在晶格面的取向差远

小于完美晶体本征反射宽度的晶体衍射情况,也可

以用来 计 算 强 扭 曲 晶 体 的 衍 射 强 度。Penning-
Polder理论模型的本质是将入射X射线分割成若

干足够窄的小光束,在每一个小光束宽度范围内,被
照射晶体可视为近似完美晶体,从而计算有应变场

的畸变晶体内波场关系。只有晶体畸变非常小的情

况下该理论才较为适用,在X射线晶体谱仪衍射仿

真中通常应用Laue型非完美弯曲晶体衍射效率计

算理论。

3.3 Takagi-Taupin动力学衍射理论及典型应用

随着衍射晶体制备技术及X射线衍射形貌技

术的不断发展,X射线衍射动力学理论逐渐得到实

验验证。为了合理解释实验中观察到的晶体缺陷衍

射现象,采用几何射线光学理论推导了轻微畸变晶

体内部 X射线衍射计算方法,获得了诸如 Multi-
Lamellar近似模型、Penning-Polder模型等一系列

针对非完美晶体衍射情况的理论模型,这些畸变晶

体动力学衍射计算方法普遍都把晶体分为多层结

构。除此之外,Takagi等[41-43]分别独立研究并推导

了任意形状波阵面入射射线在畸变晶体内部的衍射

动力学理论。在Laue推导出的晶体内部传播波场

电位移矢量方程基础上,将晶体内波场分为传输波

场和衍射波场,通过将晶体介电常数分布假设为周

期性傅里叶级数形式χ(r')=∑χhexp{2πih[r'-
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u(r')]},其中u(r')为畸变晶体r'位置的位移矢

量,衍射电位移矢量Dh 设为与晶体内部位置相关

量D(r)=∑D'h(r)exp{-2πi[Khr-hu(r)]},考虑

畸变晶体坐标矢量有近似关系r=r'-u(r'),推导

得到双光束近似下的Takagi-Taupin方程:

∂D'0(r)
∂s0

=-iπKCχh-D'h(r)

∂D'h(r)
∂sh

=i2πKβhD'h(r)-iπKCχhD'0(r)












,

(13)
式中:K 为真空中X射线波数;χh 和

 

χ
h-

分别为波

场在晶体中衍射波方向和反方向的介电常数;s0 为

入射波矢量方向;sh 为衍射波矢量方向;C 为偏振

因子(1或cos
 

2θB,θB 为Bragg角);βh=β'h+
1
K

·

∂
∂sh

(hu),β'h=[k'h(r)2-k2]/(2K2),晶体内平均波

数k=K(1+χ0)1
/2。Takagi-Taupin方程虽然为数

学表达式不同的两组方程,但是具有相同的物理本

质,通过波矢k0 的选择可以实现形式上的变换,且
由于介电常数χ0≈10-5,所以|Δk0|≪K,所描述波

场始终具有缓慢变化性质,适合用来解决二维缓慢

变化形变场的衍射问题[44]。

Takagi-Taupin方程是一组具有普适性的双曲

型偏微分方程组,是目前公认的X射线衍射动力学

的普遍理论,可以处理畸变晶体和任意形状波阵面

的入射射线衍射问题。通常情况下可以通过设定边

界条件,根据双曲型方程特征求出晶体内部各处的

波场,得到出射面衍射效率和透射效率。然而,

Takagi-Taupin方程在大多数情况下都只能获得数

值解,只有在特定条件的简化模型里,可以得到衍射

效率解析表达式。近年对Takagi-Taupin方程在不

同条件下的求解仿真是晶体谱仪衍射效率理论研究

方向的一个热点,其本质为针对不同晶体衍射条件,
将原本需要复杂解析的衍射分布计算简化为求解具

有不同对应的边界条件偏微分方程。边界条件主要

包括晶体、晶体内扭曲场边界、入射X射线场边界

条件等。
利用有限差分法求解Takagi-Taupin方程在X

射线衍射追迹的仿真工程领域,如ESRF的 XOP
程序中已经得到实际应用[45-46],能够较容易应用于

X射线衍射仿真与分析工程问题,在处理离散化空

间基本单元时,能够非常灵活地选择方程离散化方

式。其缺点在于,虽然在直角坐标系网格里比较容

易实现有限元求解,但在畸变扭曲的任意形状网格

中比较复杂。

2014年Yan等[47]建立了一种基于级数展开迭

代求解的Takagi-Taupin积分方程模型,应用该模

型计算了Si(004)单晶在12
 

keV平面波入射条件下

的动力学衍射结果,获得了晶体内部入射波、衍射波

以及Poynting矢量(能流密度)分布,该模型可以求

解任意形状及应力分布条件下单晶X射线动力学

衍射分布。如图4所示,根据模型计算结果,在

Bragg衍射区,由于入射角处的衍射效应相对较弱,
能量不再沿晶格表面传播,而是沿与晶体表面倾斜

一定角度的方向流动。其仿真结果也展示了完美单

晶中的角放大效应[29],即入射角10
 

μrad的变化会

导致能量方向变化超过10°。图4(b)~(d)为晶体

内部入射波、衍射波以及Poynting矢量(能流密度)
分布;图4(f)~(h)为0°偏差入射(理想Bragg角)
时晶体内部入射波、衍射波以及Poynting矢量(能
流密度)分布。与基于有限差分方法的数值计算方

法相比,Yan等[47]建立的迭代求解方法能够产生自

动满足边界条件的解,使得该模型能够同时应用于

Bragg或Laue结构衍射情形。
除了以上求解方法外,Takagi-Taupin方程也

可以通过有限元方法求解,但一般而言,有限元求解

在直角坐标系网格里比较容易实现,在畸变扭曲的

任意 形 状 网 格 中 难 以 实 现 求 解。2018 年,

Honkanen等[48]采用有限元计算方法,通过求解弱

形式Takagi-Taupin方程,获得不同厚度柱面弯曲

Si(111)晶体摇摆曲线、衍射强度分布,完成了对称

几何结构畸变弯晶元件聚焦特性的对比分析。在以

入射波和衍射波方向为坐标轴的斜坐标系基础上,
利用该有限元模型,推导获得了修正形式的Takagi-
Taupin方程;针对Bragg衍射结构,定义了有限元

分块 里 的 多 种 边 界 条 件,并 采 用 COMSOL
 

Multiphysics程序完成了弱形式Takagi-Taupin方

程求解。所建立的二维有限元模型能够针对任意形

状及畸变晶体展开X射线动力学或中子衍射问题

的相关分析[49],具有较好的鲁棒性和稳定性。
基于Takagi-Taupin理论模型的衍射机理及过

程的准确描述是X射线衍射晶体谱仪的主要研究

方向之一,目前各类仿真计算程序普遍都采用数值

计算方法或有限元模型方法[50]。X射线晶体谱仪

作为X射线晶体衍射应用方向之一,其相关理论研

究一方面可以针对谱仪诊断应用场景,建立简化入

射波或出射波的表达式,从而实现更易求解的偏微
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图4 Si(004)单晶在12
 

keV平面波入射条件下的动力学衍射结果[47]。(a)仿真光路模型;(b)衍射波;(c)出射波;
(d)能流密度;(e)衍射强度;(f)

 

0°偏差入射衍射波;(g)
 

0°偏差入射出射波;(h)
 

0°偏差入射能流密度

Fig 
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分方程组简化形式;另一方面,也可以引入一些较为

先进的偏微分方程求解方法。

4 X射线晶体谱仪聚焦结构及典型应用

X射线晶体谱仪采用晶体元件作为衍射聚焦元

件来获取X射线能谱信息,前文介绍的X射线晶体

衍射理论研究是目前X射线晶体谱仪研究工作的

主要方向之一。实际X射线晶体谱仪更需要结合

不同的诊断需求构成不同聚焦结构谱仪,主要目的

是在理论研究确定晶体材料、入射Bragg角及衍射

效率分布后,通过合理的面型设计使得晶体元件接

收范围内尽可能多的射线达到最高衍射效率,对于

聚焦成像系统则需要满足最优成像放大比等需

求[51]。最基础的晶体谱仪是采用平面晶体作为衍

射聚焦元件的平晶谱仪,具有结构简单、加工难度低

等优点[52-54],然而平晶谱仪的射线收集效率较低且

谱线强度弱,衍射聚焦效率较低[55]。平晶谱仪在对

光谱分辨率要求不高的情况下,是一种较为理想的

X射线诊断仪器[56-57]。当要求获得强聚焦、高分辨

率成像光谱图时,平晶谱仪将不能获得理想成像结

果。为了克服平晶谱仪不具有强聚焦能力的缺点,

各种基于弯曲晶体元件的谱仪结构获得更加广泛的

研究和应用。

4.1 常用晶体谱仪衍射聚焦结构

与平晶谱仪相比,采用弯曲形变晶体作为衍射

聚焦元件的弯晶谱仪具有相对更强的聚焦能力,能
够获得高分辨率能谱信息。晶体面的弯曲同时允许

空间方向(垂直于色散方向)相同波长X射线以相

同的Bragg角在晶体面上衍射聚焦,提高了射线光

子收集效率。聚焦型曲面晶体结构中,射线源位于

晶体旋转对称轴上,在子午面(光谱方向)射线源发

射的不同波长(能量)X射线满足Bragg方程并沿晶

体表面色散,因此能够得到X射线源的能谱信息;
在弧矢面(空间方向垂直于子午面),相同波长的X
射线以相同的Bragg角衍射聚焦到对称轴上得到单

能射线源像。如果对称轴上的射线源是理想点源

(如激光等离子体)或线源(如Z箍缩等离子体),聚
焦得到的单能像则为点或一条线。弧矢面聚焦的单

能像体现射线源的空间分布,因此利用聚焦型曲面

晶体能够同时获取等离子体能谱和空间分布信息,
多用于空间非均匀等离子体的诊断。
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常用弯晶聚焦结构有两类,即Johann型[58-59]/

Johansson型[60]与 von
 

Hamos型[61]。Johansson
型聚焦结构是Johann型的改进,曲率半径为R 的

弯晶被研磨后能够与半径为R/2的罗兰圆相吻合;
相对于Johann型聚焦结构,它消除了几何像差;而

von
 

Hamos型聚焦结构中,晶体的衍射面弯曲成圆

柱面,射线源和探测器位于圆柱的轴上,相同波长的

X射线经晶体衍射后都聚焦到一点。

4.2 Johann-Johansson衍射聚焦结构

Johann弯晶谱仪于1931年由Johann[58]提出,
是较早利用弯曲晶体元件的衍射聚焦特性来提高衍

射射线强度的X射线晶体谱仪,其克服了X射线源

较弱时平面晶体谱仪诊断能力不足的缺点,典型结

构如图5(a)所示。

图5 典型弯曲聚焦型X射线晶体谱仪结构。(a)
 

Johann结构;(b)
 

Johansson结构

Fig 
 

5 Structure
 

of
 

typical
 

bending
 

focusing
 

X-ray
 

crystal
 

spectrometer 
 

 a 
 

Johann
 

spectrometer 

 b 
 

Johansson
 

spectrometer

  在Johann结构中,晶体呈圆柱面弯曲,曲率半

径为R,聚焦罗兰圆半径为R/2。在子午面上,罗兰

圆上射线源发出的不同波长X射线聚焦于罗兰圆

上一点,当探测器与罗兰圆相切时,能够得到高分辨

光谱。但由于晶体面是一维圆柱弯曲,Johann结构

只在子午面聚焦,而在弧矢面发散,且Johann结构

在子午面上也并不是完全聚焦的,理论上只有入射

至子午面上晶体中心位置时X射线完全聚焦,焦点

位置与射线源位置对称分布在罗兰圆上,晶面其他

位置的射线聚焦误差决定了谱仪的光谱分辨能

力[62]。对于给定波长λ的X射线,相应的谱线展宽

量[63-64]为

Δλm=
L2
aλ

8R2tan2θ
, (14)

式中:La 为晶体孔径。衍射射线在垂直于子午面方

向上(弧矢面)发散所导致的附加展宽量为

Δλs=
h2λ

8R2sin2θ
, (15)

式中:h 为晶体高度。根据式(14)、(15),增大晶体

曲率半径和Bragg角能够有效减小Johann聚焦误

差带来的谱线展宽,对于小尺寸晶体,该结构依然能

够满足大多数光谱诊断要求。

Johansson谱仪结构是在Johann谱仪结构上

改进的,如图5(b)所示,结构的主要区别在于晶面

弯曲和罗兰圆的切合位置关系。晶体首先以曲率半

径R 弯曲,然后研磨成半径为R/2凹面,衍射面与

罗兰圆弯曲重合,因此罗兰圆上射线源发出的X射

线在晶体表面均满足Bragg衍射条件。与Johann
结构相比,Johansson谱仪结构的主要优点在于提

高了射线收集效率,尽可能消除了晶体边缘位置像

差;缺点是对晶体加工工艺要求较高,弧矢面上的X
射线仍然发散,引起的谱线展宽仍然由式(15)决定。

Johann/Johansson聚焦结构是目前应用较为广

泛的X射线单晶谱仪结构,尽管实际谱仪诊断系统仍

然具有一定像差,但由于晶体面型便于制备,谱仪系

统结构简单灵活,目前仍然是X射线单晶体谱仪的主

要结构。在Johann/Johansson谱仪布局基础上,科研

人员通过设计不同面型衍射晶体元件,如球面晶体、
超环面晶体等,可以实现不同物理诊断需求。

4.3 基于Johann/Johansson结构的X射线晶体谱

仪应用

4.3.1 球面晶体谱仪

Johansson谱仪结构最典型的晶体元件是球面

衍射晶体元件,对Johann谱仪结构的另一个重要改

进是用球面弯晶替代圆柱弯晶[65],进而使得X射线

在子午面和弧矢面方向上同时聚焦。在罗兰圆所在

1134008-9



特邀综述 第42卷
 

第11期/2022年6月/光学学报

平面即子午平面,射线按Johann结构实现衍射聚

焦,而在垂直罗兰圆平面的弧矢面,球面弯晶将 X
射线聚焦在此平面焦点Is 处。球面弯晶在子午面

上可探测光谱信息,而在弧矢面上可得到射线源空

间信息。如图6球面弯曲晶体聚焦原理图所示,子
午面上X射线在晶体表面的衍射与在罗兰圆上一

点的理想衍射存在一定的聚焦像差。弧矢面上 X
射线的衍射聚焦是基于圆柱对称衍射聚焦原理的,
(圆柱)旋转对称轴在射线源与弧矢面焦点的连线

上。其中fm 和fs 分别为射线源在子午面和弧矢

面上的衍射焦距(fm=Rsin
 

θ/2,fs=R/2sin
 

θ),p
为成像物体到晶体中心的距离。值得注意的是,Im

为子午面光谱检测的最佳位置,而弧矢面上,球面晶

体对X射线的衍射聚焦作用相当于凹面镜。因此,
晶体可以将X射线聚焦在平面的焦点Is 上。球面

晶体衍射聚焦具有以下物像关系[66]:

1
p +

1
fm

=
2

Rsin
 

θ
, (16)

1
p +

1
fs

=
2sin

 

θ
R

。 (17)

图6 球面弯曲晶体光路图。(a)子午面/弧矢面衍射光路;(b)子午面/弧矢面焦距关系

Fig 
 

6 Optical
 

path
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spherical
 

curved
 

crystal 
 

 a 
 

Diffraction
 

light
 

path
 

along
 

meridional sagittal
 

plane 

 b 
 

focus
 

distance
 

of
 

meridional sagittal
 

plane

  当把一物体置于射线源到球面晶体的光路上

时,在探测器一侧距晶体中心某位置b1 处可得到物

体的二维图像。对成像光路进行分析,可求出探测

器上接收到的物像在子午面和弧矢面的放大比[67]

分别为

Mm=
b1-1
p-a

·p
q

, (18)

Ms=
q'-b1
p-a

·p
q'

, (19)

式中:a 为射线源到晶体中心距离;q 为晶体到子午

面焦点的距离;q'为晶体到弧矢面焦点的距离。
在球面弯曲晶体衍射几何结构中,可以通过减

小Bragg角获得较大的放大倍率。当Bragg角确定

时,则可通过改变物像距比值,即在保证射线源到晶

体距离不变的情况下减小被照物体到射线源的距

离,来提高图像的放大倍率。对于球面弯晶衍射而

言,由于子午面和弧矢面上的焦点位置不重合,应用

球面弯晶进行自发光成像时,会存在较大的像差。
两个焦线的距离随Bragg角的减小而增大,因此应

用球面弯晶进行自发光成像时Bragg角需要接近

90°,这在一定程度上限制了成像能量范围和晶体元

件的选择范围。

芬兰 Helsinki大学 Honkanen等[68]采用球面

弯 曲 晶 体 建 立 了 具 有 多 种 诊 断 模 式 的 低 成 本

Johann型X射线晶体谱仪,如图7(a)所示。该谱

仪可测量由常规实验室X射线管发出的低强度X
射线信号,是专门为4~20

 

keV范围内的X射线吸

收近边结构分析(XANES)和扩展X射线吸收谱精

细结构分析(EXAFS)所研究设计的。利用欧洲同

步辐射装置(ESRF)晶体谱仪实验室提供的球面晶

体谱仪(SBCA,弯曲半径为0.5
 

m,表面直径为

100
 

mm)对10
 

keV
 

X射线进行探测,得到的能量分

辨率为1~5
 

eV(E/ΔE≈4000)。图7(b)为通过该

Johann型晶体谱仪得到的假单胞菌中累积硒元素

的K边缘谱与参考光谱。该谱仪结构简单,方便研

究人员根据实验环境改变谱仪摆放位置,可以应用

于不同诊断需求的实验室X射线谱诊断测试。
美国 Washington大学的Jahrman等[69-70]对用

于XES/XAFS诊断的球面弯晶元件制备工艺进行

了创新研究。与将晶体薄片粘和到玻璃底座上的传

统加工方法不同,他们的方法采用了真空气压法将

晶体薄片形状保持在提供晶体面形轮廓的模具上,
不需要传统的高精度、高成本的晶体薄片打磨工艺。
进一步对真空成型Si(711)球面晶体元件进行了聚
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焦成像实验验证,与传统制备方法加工的Si(551)
晶体球面弯晶元件(SBCA)相比,真空成型球面弯

晶元件(VF-BCA)在弧矢面方向也展现了相对更好

的聚焦效果,如图8所示。

图7 球面弯晶Johann型晶体谱仪[68]。(a)结构全景图;(b)假单胞菌中累积硒元素的K边缘谱与参考光谱

Fig 
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图8 真空成型球面弯晶成像谱仪[70]。(a)实验装置图;(b)
 

SBCA
 

&
 

VF-BCA聚焦成像对比

Fig 
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  2019年同济大学忻秋琪等[71]提出一种满足高

集光效率单色化成像诊断需求的四通道球面弯晶成

像系统。将 Ge(400),2d=2.828
 

Å,R=250
 

mm
的球面弯晶按照“圆锥体”进行排布,利用 Ti靶

(Kα1
 4.51

 

keV)X射线源进行网格背光成像,获得

了15
 

μm的空间分辨率。2021年劳伦斯利弗莫尔

国家实验室 Hell等[72]研制出一种基于二阶衍射的

KAP球面弯晶谱仪。球面半径为107.3
 

cm,2d=
26.632

 

Å,实 验 并 展 示 了 在 EBIT 装 置 上 对

592.9
 

eV和1210.9
 

eV的一阶 N
 

Lyβ和二阶 Ne
 

Lyβ谱线的测量结果,二阶光谱显示出比一阶光谱

更高的光谱分辨率,二阶 Ne
 

Lyβ谱线的半峰全宽

(FWHM)为0.52
 

eV,E/ΔE≈2350,实验结果证明

了球面弯晶谱仪高阶谱线的光谱分辨率性能。

4.3.2 超环面晶体谱仪

对于球面弯晶衍射而言,由于子午面和弧矢面

上的成像焦点不在同一位置,为了尽可能地减小成

像像差,子午面和弧矢面聚焦成像位置必须近似相

等,此时晶体衍射的Bragg角接近90°。为了解决球

面晶体在X射线衍射成像系统中的不足,在球面弯

晶结构基础上发展了超环面结构晶体元件[73]。超

环面弯晶成像原理如图9所示,与球面弯晶结构的

不同之处在于,超环面弯晶结构在子午面和弧矢面

上拥有不同的曲率半径,其中子午面和弧矢面半径

1134008-11



特邀综述 第42卷
 

第11期/2022年6月/光学学报

分别为Rm 和Rs。因此基于球面弯晶结构成像原

理,超环面在子午面和弧矢面的成像公式为

1
p +

1
fm

=
2

Rmsin
 

θ
, (20)

1
p +

1
fs

=
2sin

 

θ
Rs

。 (21)

  超环面弯晶弧矢和子午方向的曲率半径满足关

系sin2θ=Rs/Rm。因此超环面晶体弧矢面及子午

面曲率须保持固定比值,该比值只与Bragg角有关,

当满足曲率半径关系时所得到的子午面和弧矢面的

像将在同一位置聚焦,而系统的成像放大倍数可简

单表示为M=fs/p。该公式在子午和弧矢方向都

适用,对于超环面晶体,弧矢与子午面放大倍数是一

致的。超环面弯晶可以在给定X射线能量条件下

通过优化曲率半径来减少图像像散,利用此特性可

在不同X射线能量下对聚爆等离子体进行高分辨

率成像分析。

图9 超环面晶体聚焦原理图。(a)子午面/弧矢面衍射光路;(b)子午面/弧矢面焦距关系

Fig 
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  2015年Schollmeier等[74]针对球面/超环面结

构晶体元件构建了用于自发光、背光晶体衍射聚焦

成像系统的射线光学像差计算理论,并针对超环面

结构,在不考虑晶体自身缺陷(例如晶体表面或曲率

半径局部变化)的前提下提出了超环面晶体谱仪成

像分辨率表达式[75],

σ=La
M +1
M  (1-sin

 

θ)。 (22)

  根据式(22)可知,空间分辨率随着Bragg角的

减小而迅速下降,并且与晶体孔径La 成正比。在

背光晶体衍射实验中,成像物体作为原点,La 取决

于射线源在晶体上的投影尺寸,如果直径Δs 的源

位于距离晶体Rsin
 

θ 处的罗兰圆上,则La=LBL,
其中

LBL=Δs p
Rsin

 

θ-p
, (23)

可以看出,当射线源尺寸约为200~400
 

μm,远小于

La 时,在罗兰圆处或附近的背光晶体衍射系统在参

数相同的情况下比自发射成像系统具有更高的空间

分辨率。

2021年 姚 童 等[76]采 用α-quartz晶 体 (2d=
2.749

 

Å)设计制备了超环面衍射聚焦成像晶体谱

仪,如图10所示,通过动力学衍射分层近似理论研

究分析了晶体元件衍射效率,利用特征峰能量为

4.75
 

keV的Ti靶激光装置,完成了X射线背光成

像实验,其中超环面石英晶体的子午面和弧矢面半

径分别为295.6
 

mm和268.5
 

mm,成像空间分辨

率为10
 

μm,该实验验证了超环面晶体在背光成像

条件下的分辨率性能。

2021年,Jiang等[77]针对激光等离子体诊断需

求设计搭建了一种新型四通道超环面晶体单色成像

系统,如图11所示。利用该成像系统对Ti元素Kα
线进行单色成像,四个通道成像器中心视场(FOV)
分辨率分别可以达到9.2

 

μm、5.5
 

μm、7.5
 

μm和

4.0
 

μm,成像通道能获得高强度成像结果并保持能

谱一致性,根据理论计算,超环面晶体的光谱接受度

约为32
 

eV,FOV超过4.5
 

mm。

4.4 von
 

Hamos衍射聚焦结构及应用

von
 

Hamos衍射聚焦结构采用圆柱形弯曲晶

体,射线源和探测器均位于圆柱对称轴上,标准结构

如图12所示[78]。其子午面射线聚焦效果与平面晶

体类似,不同波长X射线满足Bragg条件,沿晶体

长度方向在晶体不同位置发生衍射;在弧矢面,von
 

Hamos结构通过很大的接收角将单一波长的X射

线聚焦到对称轴上。谱仪光谱探测范围取决于

Bragg角和晶体长度,因此在晶体长度和探测器足
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图10 超环面晶体谱仪[76]。(a)谱仪装置图;(b)栅格成像分布;(c)超环面晶体与球面弯晶对比;(d)成像分辨率
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spectrometer 76  
 

 a 
 

Illustration
 

of
 

spectrometer 
 

 b 
 

grid
 

imaging
 

distribution 

 c 
 

comparison
 

between
 

toroidal
 

crystal
 

and
 

spherical
 

curved
 

crystal 
 

 d 
 

imaging
 

resolution

图11 四通道超环面弯曲晶体谱仪[77]

Fig 
 

11 Four-channel
 

toroidal
 

curved
 

crystal
 

spectrometer 77 

够大时,该结构适用于探测宽谱带 X 射线。von
 

Hamos谱仪与平晶谱仪的收集效率之比为f=Rϑ/

as,其中ϑ为晶体角孔径,R 为晶体弯曲半径,as 为

光源尺寸。对于光源尺寸为10~100
 

μm的激光等

离子体,当晶体弯曲半径为10
 

mm,角孔径为1
 

rad
时,该比值可达100~1000[79-80],因此von

 

Hamos
谱仪尤为适用于研究低强度、小尺寸源X射线谱诊

断实验。与Johann和Johansson结构晶体谱仪相

比,von
 

Hamos结构在整个宽谱带上均具有高光子

收集效率。但当射线源为线源时,von
 

Hamos结构

具有明显成像缺陷,单能射线源经圆柱弯晶聚焦后

的像为抛物线,抛物线形状由晶体的角孔径决定,晶
体宽度不足的情况下会产生图像展宽的像散现象,
其不同方向的展宽量[61]为

Δx1=
2y2

R2cot
 

θ1+
1

2cot2θ  sin2ϑ2, (24)

Δy1=-
2y2

R2sin
ϑ
2

。 (25)
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图12 不同von
 

Hamos弯晶谱仪结构[78]。(a)标准von
 

Hamos聚焦结构;(b)
 

XES光谱仪von
 

Hamos聚焦结构;
(c)

 

XAFS光谱仪von
 

Hamos聚焦结构

Fig 
 

12 Different
 

von
 

Hamos
 

curved
 

crystal
 

spectrometers 78  
 

 a 
 

Standard
 

von
 

Hamos
 

focusing
 

structure 

 b 
 

von
 

Hamos
 

focusing
 

structure
 

in
 

XES
 

spectrometer 
 

 c 
 

von
 

Hamos
 

focusing
 

structure
 

in
 

XAFS
 

spectrometer

  根据所得展宽量,也能得出空间分辨率,对于近

似点源(如激光等离子体),当y=100
 

μm,R=
20

 

mm,ϑ=1
 

rad,θ=30°时,x1<1
 

μm,y1<1
 

μm。
因此对于激光等离子体,von

 

Hamos结构能够得到

较高的空间分辨率。von
 

Hamos谱仪的光谱分辨

能力主要受限于晶体摇摆曲线半峰全宽δθ、光源尺

寸as 和像散引起的色散方向光谱展宽Δx1,光谱展

宽较小,因此在大多数情况下光谱分辨能力主要由

射线源尺寸决定。对波长为λ 的X射线,光源尺寸

导致的子午面光谱展宽为

Δλ=
assin(2θ)
4R λ。 (26)

  von
 

Hamos晶体谱仪的对称环状设计适合真

空或He气真空环境下测量较轻元素和稀土元素的

XES谱。2019年斯坦福直线加速器中心(SLAC)
的 Abraham 等[81]研制出 一 种 诊 断sulfur

 

Kα 线

(2.3
 

keV)的高通量高能量分辨率von
 

Hamos型X
射线晶体谱仪,并将其应用于X射线自由电子激光

器和同步加速器的X射线诊断。晶体材料选用具

有较 大 晶 面 间 距 的 LiNbO3 (014-)晶 体 (2d ≈

5.47
 

Å),与 传 统Johansson晶 体 谱 仪 相 比,von
 

Hamos晶体谱仪X射线强度增加了约15倍,如图

13所示,能量分辨率约为0.3
 

eV(E/ΔE≈8000)。

图13 von
 

Hamos
 

LiNbO3(014
-)晶体谱仪与Johansson

 

Si(111)晶体谱仪对比实验[81]。(a)谱仪结构;(b)测量谱线对比

Fig 
 

13 Comparison
 

between
 

von
 

Hamos
 

LiNbO3 014
-
 

 

crystal
 

spectrometer
 

and
 

Johansson

Si 111 
 

crystal
 

spectrometer 81  
 

 a 
 

Schematic
 

of
 

spectrometer 
 

 b 
 

comparison
 

of
 

the
 

sulfur
 

Kα XES

  2020年帕德博恩大学 Kalinko等[82]研制的

von
 

Hamos型硬X射线晶体谱仪采用16块尺寸为

100
 

mm×40
 

mm的晶体组成半径为500
 

mm的圆

柱弯晶,能量范围达5~20
 

keV,能量分辨率为

1134008-14



特邀综述 第42卷
 

第11期/2022年6月/光学学报

0.35~1.00
 

eV。目前使用Si(444)晶体构建的谱

仪在PETRA
 

III同步加速器辐射设施的满足Bragg
角为80°的光束线 P64的 X 射线能量分辨率为

0.35
 

eV,如图14所示。2020年浦项加速器实验室

Rani等[83]研制出一种基于布拉格原理的新型分段

von
 

Hamos型圆柱晶体谱仪,该谱仪中4个不同晶

面间距Si(111)、Si(110)、Si(100)和Si(311)的硅片

粘在曲率半径为250
 

mm/500
 

mm的凹型玻璃基板

上,如图15所示,可测 量 的 X 射 线 能 量 范 围 为

6.54~11.51
 

keV。利用该谱仪完成了浦项加速器

实验室1C光束线(PLS-II)的XES分析诊断实验,
能量分辨率为0.5~1.0

 

eV。

图14
 

von
 

Hamos多晶体集成谱仪[82]。(a)
 

16块Si(111)晶体谱仪;(b)弹性散射测量谱线结果

Fig 
 

14 Integrated
 

von
 

Hamos
 

multi-crystal
 

spectrometer 82  
 

 a 
 

Spectrometer
 

with
 

sixteen
 

Si 111 
 

crystals 

 b 
 

spectra
 

of
 

elastic
 

scattering
 

measurement

图15 分段von
 

Hamos型晶体谱仪及相应性能参数[83]。(a)原理示意图;(b)装置示意图;
(c)测试Bragg角参数;(d)测得的谱线分辨率

Fig 
 

15 Segmented
 

von
 

Hamos
 

spectrometer
 

and
 

the
 

spectrum
 

specifications 83  
 

 a 
 

Diagram
 

of
 

principle 

 b 
 

diagram
 

of
 

setup 
 

 c 
 

measured
 

Bragg
 

angle 
 

 d 
 

measured
 

resolution

  2021年法国索邦大学Ismail等[84]研制了一个

基于热处理热解石墨(HAPG)晶体的von
 

Hamos
型 X 射 线 晶 体 谱 仪。 晶 体 尺 寸 为 25

 

mm×
110

 

mm,2d=6.708
 

Å
 

(002),圆 柱 半 径 R =
500

 

mm。该谱仪可对2.0~5.4
 

keV(Bragg角为

20°~67°)范围内的X射线进行测量。验证实验在

SOLEIL同步加速器装置进行(能量窗口为75
 

eV,

Bragg角为38°),诊断获得光谱分辨率为1.47
 

eV
(E/ΔE 达4000)。

von
 

Hamos衍射聚焦结构具有较高的探测效

率,目前高能物理诊断应用都普遍采用多块晶体拼

接的方式构建von
 

Hamos结构谱仪,关键原因是满
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足多功能诊断的需求,力求覆盖更宽的谱线诊断范

围;同时,分块小面积晶体元件的加工使得谱仪制备

难度大幅度降低而系统更具灵活性。此外,采用

von
 

Hamos柱面聚焦结构的谱仪不适用于耦合条

纹相机的时间分辨诊断实验,其原因在于条纹相机

尺寸较大,为避免与其他诊断设备发生干扰,通常要

求探测器平面与圆柱对称轴相互垂直。

4.5 基于von
 

Hamos聚焦结构的谱仪改进及应用

4.5.1 圆锥晶体谱仪

X射线衍射晶体光谱测量中,尽管von
 

Hamos
谱仪以高射线收集效率而受到广泛应用,但在部分

对诊断探测位置有严格要求的诊断实验中,如耦合

条纹相机时间分辨诊断实验,通常要求探测平面与

圆柱对称轴相互垂直。尽管von
 

Hamos谱仪垂直

放置于探测器时也能够获取光谱并且易于操作调

节,但是该情况下的光谱只在圆柱对称轴上一点完

全聚焦,而垂直方向上远离对称轴位置的光谱则表

现为同心的圆弧状,且在空间方向上展宽,导致光谱

空间分辨率和谱线亮度同时降低[78]。针对上述问

题,Hall[85]在von
 

Hamos结构的基础上,提出了圆

锥聚焦结构,该结构可在垂直于对称轴方向上获取

空间聚焦的光谱图像。
如图16所示,晶体表面为圆锥面的一部分,衍

射分光发生在圆锥弯晶的母线方向,而圆锥晶体将

衍射射线聚焦到过圆锥顶点的y 轴上。探测器平

面过圆锥顶点并垂直于x 轴,位于y-z 方向,像面

到光源距离为L。圆锥谱仪可以视为局部偏轴的圆

柱谱仪,且越靠近成像面,圆柱半径越小。假设(xs,

ys,zs)为光源位置,中心光轴所在平面上入射X射

线与晶体的交点及与成像面交点坐标分别为(xc,

yc,zc)和(xi,yi,zi),在y-z 平面上晶体的弯曲半

径为

R(xc)=-2
yc

L
(L-xc)。 (27)

  对于给定的Bragg角条件,在近轴近似条件下,
圆锥晶体衍射聚焦的X射线的色散率D 为

D=
dyi
dλ =

nL
d 1+yi+2yc

L  
2




 




 3

/2

。 (28)

  由于偏轴圆柱的半径与圆锥局部半径并不相

等,因此对于离轴X射线,近轴近似会导致两个问

题:同一波长X射线在成像面上存在散焦现象,影
响光谱分辨能力;由于球差影响存在的成像横向展

宽,影响空间聚焦性能。但对于给定的光谱范围,在
宽度 尺 寸 有 限 条 件 下,近 轴 近 似 的 影 响 可 以 忽

图16 圆锥晶体子午面上的X射线色散

Fig 
 

16 X-ray
 

dispersion
 

on
 

the
 

meridional

plane
 

of
 

conical
 

crystal

略[85]。当晶体宽度zc 增加时,光谱空间方向展宽

随之增大,对于位于原点位置的单能点光源,射线追

迹模拟表明,当zc/L>0.025时,空间分辨率迅速

降低,而光谱分辨率几乎不受影响[86]。在实际应用

中,需要综合考虑光源到探测器的距离L 和晶体宽

度zc 对最终成像结果的影响[87]。
对Z箍缩等离子体的诊断,要求晶体与源距离

足够远,以避免晶体被破坏,针对不同的诊断需求,
可以灵活调整锥面晶体结构谱仪的相对位置。针对

Z箍缩等离子体辐射测量的谱仪结构要求,Pikuz
等[88]曾提出一种超高亮度圆锥谱仪结构,该结构中

射线源和探测面都位于圆锥母线(对称轴)上。对于

Z箍缩线光源,在探测平面能够获得各衍射聚焦能

点的二维分布,使得谱仪具有空间分辨能力。其优

点在于接收立体角大,结构简单,在晶体远离光源的

情况下仍然能够得到高亮度光谱,其聚焦线长度相

比同样大小传统锥面晶体谱仪减少了1/2,而衍射

聚焦 谱 平 均 亮 度 提 高 了 5~6 倍[89]。2020 年

Robledo等[90]研制出一种分段圆锥面型的高分辨率

晶体谱仪,该谱仪结构紧凑,圆锥晶体到探测器的距

离为146
 

mm,采用Si(220)圆锥晶体对 Mn
 

Kα1
(5897

 

eV)谱线测量的能量分辨率达8
 

eV,可测量

的X射线能量范围为5.3~7.0
 

keV,如图17所示。

4.5.2 变曲率锥面晶体谱仪

尽管Hall提出的锥面结构能够减小成像误差,
不过由于其参与成像的射线在理论上不具有旋转对

称性,因此仍然不是无像差的完美成像。为了消除

传统锥面晶体谱仪存在的像差缺陷[91],需要进一步

完善锥面晶体谱仪结构。Morishita等[92]、Bitter
等[93]、Shi等[94]在传统圆锥晶体基础上提出具有连
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续变曲率锥面的多能点衍射聚焦晶体结构,该类变

锥面晶体结构谱仪具有光谱范围宽、聚焦能力强、光
谱分辨率高的特点。在晶体衍射成像结构设计中,

由于能够确保成像射线的旋转对称性,在原理上可

消除传统圆锥晶体X射线衍射成像像差。

图17 分段圆锥晶体谱仪[90]。(a)结构示意图;(b)测得的 Mn样品Kα 谱线数据

Fig 
 

17 Segmented
 

conical
 

analyzer 90  
 

 a 
 

Schematic
 

of
 

structure 
 

 b 
 

measured
 

Mn
 

Kα lines

  变曲率锥面晶体结构[94]如图18所示,入射射

线与衍射面的夹角为Bragg角θB。一个特定波长

(能量)入射射线能够被一个对应的微小高度Δt的

锥面晶体衍射聚焦至成像面B 点,以此类推可以看

作有若干微圆锥面组成的一个变曲率面,变曲率面

的内表面就是设计需要的晶体衍射面,相应地也有

若干衍射聚焦点位于探测器平面聚焦线上,即可以

实现点源发散的射线在与晶体表面垂直的平面上的

衍射聚焦。这一面型结构设计使得成像面具有较高

衍射聚焦强度分布的同时所有参与成像的射线在理

论上都具有旋转对称性[93]。

图18 连续变曲率锥面晶体谱仪衍射聚焦结构[94]

Fig 
 

18 Diffraction
 

focusing
 

structure
 

of
 

conical
 

crystal
 

spectrometer
 

with
 

continuous
 

variable
 

curvature 94 

  在制备过程中,采用不同的加工工艺使变曲率

锥面晶体谱仪中的晶体弯曲,这一过程会由于晶体

内部应力问题导致一定的晶面扭曲,进一步影响到

相应的晶体谱仪能量分辨率。Morishita等[92]通过

热塑性变形工艺[95]制备了所需的晶体形状。他们

提出了一种对连续变曲率表面进行样条积分,采用

具有积分表面形状的上下模具压制晶体的加工方

法,所制备变锥面晶体具有28~50
 

mm较小曲率半

径,如图19所示。由于晶体应变造成了晶面分布的

不均匀性,采用实验室X射线源测量所得的X射线

荧光谱能量分辨率受到影响,通过谱线去卷积处理,
获得了9~13

 

eV的能量分辨率
 

(Ni
 

Kα1 9.1
 

eV,Cu
 

Kα1 11.3
 

eV)。

Shi等[96]针对Ti靶4511~4932
 

eV特征谱线

能量范围诊断需求,设计了用于耦合X射线CMOS
相机的变曲率锥面晶体谱仪,并分析指出了表面误
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图19 热塑性法制备变曲率面晶体[92]。(a)制备示意图;(b)变曲率面Ge晶体;(c)获得的X射线荧光谱

Fig 
 

19 Variable
 

curvature
 

surface
 

crystals
 

prepared
 

by
 

thermoplastic
 

method 92  
 

 a 
 

Schematic
 

of
 

fabrication
 

process 

 b 
 

Ge
 

crystal
 

with
 

variable
 

curvature
 

surface 
 

 c 
 

acquired
 

XRF
 

data

差对变曲率锥面结构晶体衍射聚焦性能的影响。当

曲面沿半径方向下移Δz 时,在成像面位置将不能

得到理想会聚点像,取而代之的是椭圆聚焦分布,且

y 方向的最大偏差为

δ±y =±2Δz
cos2αsin

 

β
sin(α+β), (29)

式中:α 和β 为相关偏差角度。色散方向z 最大负

方向偏差为δ-z=2Δz,最大正方向偏差为

Δz =4Δz
cos

 

αsin
 

β
sin(α+β)-2Δz。 (30)

  Shi等[96]基于降低表面误差影响的考虑,采用

制备高精度玻璃基底并粘贴薄晶片的方式,选用晶

格常数为6.687
 

Å的α-quartz(1011)晶体,完成了

变曲率锥面衍射聚焦晶体的加工制备,并进一步完

成了Ti靶的Kα 射线诊断实验,如图20所示。实验

获得了671的光谱分辨率,且变曲率锥面晶体获得

的收光强度为平面晶体收光强度的157倍。

4.6 其他类型晶体谱仪结构

除了前述X射线弯晶元件,根据不同装置不同

时期的X射线诊断需求,如射线源尺寸、辐射强度

分布特性、物像距参数、射线能量范围及空间分辨率

等,科研人员在常用晶体衍射聚焦结构基础上也设

计发展了若干如椭球面弯晶[97-99]、抛物面弯晶[100]

等不同面型结构X射线衍射晶体元件。近年来,小
型点状光源的谱线测量及成像诊断逐渐成为弯曲晶

体谱仪的主要应用研究方向,也有多种新型衍射聚

焦晶体结构被提出。

2021年普林斯顿大学Bitter等[101]提出一种具

有正弦螺旋线聚焦特性的新型衍射晶体聚焦理论。
针对NIF装置上EXAFS诊断需求,仿真计算了所

设计面型的Ge(400)晶体对9.750~10.750
 

keV能

量X射线的聚焦效果。结果表明,这种正弦螺旋线

面型结构对Ta-L3 吸收边附近的扩展X射线聚焦分

辨率达E/ΔE=7670;同时也指出如果点源放置在适

当的位置,对于正弦螺旋面型晶体,具有恒定衍射

Bragg角,这一特性可用于最大化特定能量X射线和

给定晶体长度条件下的晶体元件衍射聚焦光子通量。
该项目组进一步研究设计了基于可变子午面和

弧矢 面 曲 率 的 正 弦 螺 旋 弯 曲 晶 体 结 构 谱 仪

(variable-radii
 

sinusoidal
 

spiral),并期望对小型点

状X射线源实现精细光谱诊断[102]。仿真计算了尺

寸为60
 

mm×30
 

mm的Si晶体元件[(422),2d=
2.2172

 

Å,正弦螺旋参数bsp=0.6014(可变子午面

半径Rmajor 为1975~2633
 

mm,可变弧矢面半径

rminor为190.2~203.2
 

mm)]对Pb
 

L3 吸收边X射

线(12.750
 

keV<E<13.945
 

keV)的衍射聚焦谱分

辨能力,最终得到能量分辨率为3.1~3.3
 

eV。这

类可变曲率正弦螺旋X射线谱仪经过了多次理论

改进,能够同时减少像差,提高谱仪能量分辨率,降
低光源尺寸展宽带来的影响,能够明显提升光通量,
是一类专门用于小型点状光源谱线测量的有效 X
射线衍射晶体诊断元件。
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图20 变曲率锥面晶体及实验性能[96]。(a)变曲率面α-quartz晶体;(b)变曲率锥面晶体与平面晶体的谱线对比;
(c)变曲率锥面晶体与平面晶体聚焦的成像对比

Fig 
 

20Schematic
 

of
 

the
 

multi-cone
 

crystal
 

and
 

its
 

performance 96  
 

 a 
 

Multi-cone
 

α-quartz
 

crystal 
 

 b 
 

spectrum
 

comparison
 

between
 

multi-cone
 

crystal
 

and
 

plane
 

crystal 
 

 c 
 

focusing
 

performance
 

comparison
 

between
 

multi-cone
                 

 

crystal
 

and
 

plane
 

crystal

5 讨论与结束语

基于晶体衍射的X射线光谱测量是大型激光

装置、同步辐射装置及实验室领域X射线光谱学诊

断、XES和XAFS材料分析与结构表征等的重要方

法和技术手段,各种极端状态物质辐射现象都需要

通过高分辨率X射线光谱进行诊断,且通常都有对

应的X射线晶体谱仪能够满足诊断需求。X射线

衍射晶体谱仪的研究发展方向一方面是对晶体中X
射线衍射机理及过程的准确计算描述;另一方面在

于针对不同应用领域越来越高的诊断需求,通过聚

焦结构设计实现X射线高分辨率诊断。本文简要

介绍了以动力学衍射理论为主的晶体衍射效率计算

理论及发展趋势,探讨了一系列广泛应用于X射线

光谱测量的Bragg型弯曲晶体衍射谱仪结构,总结

了多种聚焦谱仪结构成像关系、光谱分辨率及线色

散率等谱仪特性。
目前X射线动力学衍射理论仍然是描述晶体

元件衍射过程机理、分析衍射效率的主要理论。经

典的Takagi-Taupin偏微分方程组是晶体材料分析

研究领域的普适性理论方程,目前各类仿真计算程

序普遍都采用数值计算方法或有限元模型方法。X
射线晶体谱仪作为X射线晶体衍射特定应用方向

之一,其相关衍射效率理论计算研究一方面可以针

对谱仪诊断应用场景,设定合适入射波或出射波表

达式,建立更易求解的Takagi-Taupin方程组简化

形式及对应的边界条件;另一方面,也可以尝试较为

先进的偏微分方程求解方法,如利用基于物理信息

的神经网络(PINN)[103]进行动力学衍射方程的求

解。PINN在训练过程中施加了物理信息约束,不
仅尽力遵循训练数据样本的分布规律,而且也遵守

偏微分方程描述的物理定律,期望在较少晶体衍射

数据样本基础上可以习得更具普适性的动力学衍射

模型。本课题组也致力于对基于物理信息神经网络

求解Takagi-Taupin方程组的研究,开展相关方向

的研究将有力地推动晶体衍射仿真技术在X射线

晶体谱仪诊断过程中的实际应用。
在具有较高衍射效率晶体元件基础上,基于高

质量弯曲晶体元件的衍射聚焦方案设计可在保证晶

体元件具有高光子收集效率的同时,无需借助光阑

狭缝而获得高空间分辨率和光谱分辨率。对等离子

体X射线谱线诊断而言,同时具备空间-谱线诊断能

力的新型面型结构晶体元件的使用,极大地增强了

X射线晶体谱仪的诊断潜力,例如从时间积分光谱

中也可以重建超热电子的时间演化和空间分布。目

前,晶体谱仪的相关研究工作主要集中在针对高光

子通量、强聚焦效果的新型晶体面型结构的设计与

改进。设计新面型结构晶体时,除了考虑子午面衍
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射聚焦效果外,还要围绕具有不同子午面和弧矢面

曲率半径的面型结构实现改进设计,将有效提升晶

体X射线衍射聚焦和光谱分辨能力,如前文所述的

变曲率连续锥面、变曲率连续正弦螺旋面等新型晶

体面型。通过各种晶体面型创新设计,达到扩展谱

仪X射线诊断能量范围,减小光源尺寸展宽、成像

像差对诊断结果的影响的效果。
最后,X射线衍射晶体谱仪相关研究与多个领

域互相交叉[104-105],在光谱成像、材料分析与结构表

征以及其他X射线甚至中子探测领域都有深入发

展。随着各种新理论、新结构的出现,X射线衍射晶

体谱仪性能必会进一步提升,将有力推动国家大科

学装置诊断能力建设迈上新台阶。
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