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软X射线光子关联谱装置设计

屈斯诗 1,2,4 郭 智 1,3 邰仁忠 1,3 张祥志 1,3 刘海岗 1,3 于怀娜 1,3

1（中国科学院上海应用物理研究所 上海 201800）

2（中国科学院大学 北京 100049）

3（中国科学院上海高等研究院 上海 201210）

4（上海科技大学 上海 201210）

摘要 X射线光子关联谱技术（X-ray Photon Correlation Spectroscopy，XPCS）是一种利用相干X光散射的二次

相干，研究凝聚态物质在小尺度范围弛豫动力学的新技术，对入射光的相干性有较高要求。上海同步辐射光源

BL08U干涉光刻分支线站（X-ray Interference Lithograph，XIL）采用椭圆偏振波荡器作为光源，具有很好的相干

性，光子通量高，适合铁电体、磁性材料中介观尺度电极性或磁性微区的动力学研究。由此设计一套基于软X

射线的光子关联谱装置，采用软X射线为入射相干光，对二次相干光采集、转换、放大处理之后进行自相关运

算。该装置测量的样品周期尺度范围为10~60 nm。该装置的研制设计为更好地分析材料动力学信息提供了一

种技术途径，是硬X射线的有效补充。
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Design of soft X-ray photon correlation spectroscopy device
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Abstract [Background] X-ray photon correlation spectroscopy (XPCS) is a new technique for studying the small-

scale relaxation dynamics of condensed matter by using the second order coherence of coherent X-ray scattering. It

requires high coherence of incident light. The X-ray interference lithograph (XIL) beamline (BL08U) of Shanghai

Synchrotron Radiation Facility (SSRF) uses elliptical polarization oscillator as light source, which has good

coherence and high photon flux. It is suitable for the dynamics study of mesoscopic scale electrodes or magnetic

micro-regions in ferroelectric and magnetic materials. [Purpose] This study aims to design a set of photon correlation

spectroscopy equipment based on soft X-ray. [Methods] Soft X-ray from XIL of SSRF is used as coherent incident
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beam, and the secondary coherent light is collected, converted and amplified to perform autocorrelation operation.

The effects of incident light energy and scattering angle on the scattering vector and period size of sample are

discussed. [Results] When the spectral range is 90.5~93 eV and the hole diameter is 1 mm, the periodic scales of

samples at different positions are 10~60 nm. The second-order correlation intensity function of detector arc region is

deduced by using Gauss model, and it is used as a function of detection area, photon energy and time. The

multiplicative noise of autocorrelation is suppressed by multilayer film polarization extinction. [Conclusion] The

development of this device provides a technical approach for better analysis of material dynamics information, and is

of great significance.

Key words Soft X-ray, Photon correlation spectroscopy, Intensity correlation, Dynamics

光 子 关 联 谱 技 术（Photon Correlation

Spectroscopy，PCS）的入射光源分为可见光和 X 射

线。可见光PCS常应用于颗粒扩散动力学。通过自

行搭建的He-Ne激光光子关联谱装置，本课题组首

次观测到了BaTiO3等铁电体单晶中极化团簇在相

变点附近的弛豫过程，极化团簇弛豫时间 20~

100 µs［1］。并得出BaTiO3单晶中极化团簇的临界温

度 TC= 399 K。图 1显示在 396~402 K之间，光强自

相关函数 g(2) ( τ )的数据点在小于 10−2 ms区域出现

涨落，随温度上升涨落越来越剧烈，TC处达到极大

值，整体上表现为类似于e指数衰减的弛豫过程［2］。

X 射 线 光 子 关 联 谱 技 术（X-ray Photon

Correlation Spectroscopy，XPCS）是一种利用相干X

光散射的二次相干研究凝聚态物质在小尺度（1~

100 nm）弛豫动力学的一种新技术。一般XPCS技

术可以探测在散射矢量q从10−4~10−1 nm−1范围内低

频（107~10−3 Hz）的动力学性能，这取决于样品和散

射的几何条件［3］。XPCS技术（时间尺度 10−7~103 s）

是中子散射技术（10−14~10−7 s）的有效补充，所用光源

包括X射线激光、相干同步辐射X射线和X射线自

由电子激光。X射线激光PCS具有光源全相干、高

简并度和单脉冲光子通量高等特点，可应用于研究

偶 极 子 ps 量 级 弛 豫 过 程 ，但 为 单 一 能 量 。

Namikawa［4］用双脉冲软X射线激光的方法来研究

BaTiO3中极化团簇中偶极矩的弛豫时间，测量散斑

强度的时间相关性，研究了居里温度附近偶极矩弛

豫时间的演化，发现了最大弛豫时间（约90 ps）出现

在 TC以上 4.5 K的地方，在该温度团簇极化达到最

大。同步辐射 XPCS 具有波长连续可调（0.06~

20 nm）、光子通量高等优势，能够研究非透明材料更

小尺度的动力学过程，应用于磁畴、超导材料等的微

观动力学过程研究。Chen 等［5］在美国先进光源

（Advanced Light Source，ALS）利用共振磁的XPCS

观测钇镝钇三层薄膜为样品的磁场起伏，发现在反

铁磁畴动力学中表现出时间依赖性波动及与干扰行

为相关的普遍特征。自由电子激光XPCS具有全相

干、高脉冲光子通量（1012 /pulse）和能量可调等特

点，已在美国直线加速器相干光源（Linac Coherent

Light Source，LCLS）、欧洲 X 射线自由电子激光装

置（European X-ray Free Electron Laser，EXFEL）等

自由电子激光装置上开始尝试。Carnis 等［6］在

LCLS装置上论证了硬X射线自由电子激光可以探

测在时间尺度为 s到ms范围的软性物质的经典动力

学。Chu等［7］第一次通过同步辐射XPCS实验论证

了聚合物、混合物或胶体体系中微观结构运动的可

行性；Shpyrko［8］将光子相关技术与散斑结合开展了

对铁磁材料中反铁磁畴临界波动的研究，得出了反

铁磁畴的空间结构、弛豫行为和温度之间的关系；

Ehrburger-Dolle［9］结合 XPCS 利用零差法和外差法

分析了填充弹性体的损伤问题；Begam［10］利用

XPCS 技术研究在高粘性的聚合物基体上的聚合物

纳米胶体，发现了在远高于基体温度Tg时经过聚合

物纳米胶体的有效粘度剧烈减小。

XPCS实验对入射光的相干性有较高要求，目

前国外同步辐射光源已开展XPCS实验，如欧洲同

步 辐 射 光 源（European Synchrotron Radiation

Facility，ESRF）ID10、德 国 电 子 同 步 加 速 器

（Deutsches Elektronen Synchrotron，DESY）I11等，大

图1 BaTiO3极化团簇长程涨落的光强自相关函数的PCS实
验结果，温度范围为396~402 K

Fig.1 The PCS experimental results of light intensity
autocorrelation function for the long range fluctuation of

polarization clusters of BaTiO3, temperature range 396~402 K
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部分线站以硬X射线作入射光源。上海同步辐射光

源干涉光刻分支线站采用椭圆偏振波荡器作为光

源［11］，具有很好的相干性，相干度达 94%，样品点相

干长度达 3.8 mm，远高于硬X射线光束线，接近全

相干光，适合开展XPCS研究，波长尺度8~15 nm，对

铁电体、磁性材料中介观尺度电极性或磁性微区的

动 力 学 研 究 非 常 合 适 ，光 子 通 量 达 1013 s−1

2.5%BW@92.5 eV，是硬X射线PCS的有效补充。

1 X射线光子关联谱装置设计原理

光子关联谱技术的基本原理是一束相干光从无

序系统中散射形成散斑，当这种无序的空间排列随

时间变化时散斑的图样也会发生变化，散斑的强度

起伏可以提供相应的动力学信息，由此可通过散射

光子之间的时间相关性来探讨被测物质的动力学特

性。X射线光子关联谱技术是将入射光设置为X射

线，如图2所示，通过与研究材料内部粒子的布朗运

动、电极性或磁性微区的周期涨落等相互作用，发生

弹性散射，散射光信号经由探测器采集以散斑的形

式体现，对固定散射矢量处的强度涨落进行关联运

算，可得到研究对象的弛豫时间等微观动力学

信息。

为了便于数据的处理和分析，需要进行光信号

与电信号的转换，通过电场强度的自相关分析光强

的自相关函数［12］。

已知强度谱 I(ω)是电场E(ω)的平方：

I (ω ) = |E (ω )|2 =
1

4π2 ∫− ∞
∞ ∫
− ∞

∞

E* ( t ) E ( t' )e-iω ( t - t' )dtdt'

=
1

4π2 ∫− ∞
∞ ∫
− ∞

∞

E* ( t ) E ( t + τ )eiωτdtdτ (1)

E* ( t ) E ( t + τ ) 的平均值与 t独立，所以在有限

时间间隔内的电场相关函数可被定义为：

E* ( t ) E ( t + τ ) =
1
T ∫− T

2

T
2

E* E ( t + τ )dτ (2)

其中：T是非常大的有限时间。将式（2）代入式（1）

并由维纳—辛钦定理可得：

I (ω ) =
1

2π ∫− ∞∞

E* ( t ) E ( t + τ ) eiωτdτ (3)

利用傅里叶转换函数可得：

F (ω ) =
|E (ω )|2

∫− ∞∞

|E (ω )|2dω
=

1
2π ∫− ∞∞

g(1) ( τ )eiωτdτ (4)

这也定义了一阶归一化函数：

g(1) ( τ ) =
E* ( t ) E ( t + τ )

E* ( t ) E ( t )
(5)

该一阶归一化函数 g(1) ( τ )为电场强度函数，通

常一阶相干是指电场中的干涉效应，而光强涨落谱

依赖于散射光的二阶相干性：

g(2) ( τ ) =
I ( t ) I ( t + τ )

I ( t )
2

(6)

其中利用高斯随机变量的分解规则可知：

I ( t ) = I (7)

I ( t ) I ( t + τ ) = I
2
[1 + β|g(1) ( τ )|2] (8)

将式（7）与式（8）代入式（6）中可得：

g(2) ( τ ) = 1 + β|g(1) ( τ )|2 (9)

其中：相干因子β为当延迟时间为0时的二阶函数的

强度截距，其值在0~1之间变化，g(1) ( τ )为上述归一

化的一阶函数。

若考虑到背底噪音，则光强自相关函数与电场

自相关函数满足以下关系：

g(2) ( τ ) = γ (1 + β|g(1) ( τ )|2 (10)

其中：γ为基线常量（背底噪音），相干因子 β反映了

大于一个相干体积的衍射区域散射引起的拖尾现

象。可以把β看成是衍射体积中相干体积的数目，β

通常由入射光的截面特性和探测器所能接收到的散

射矢量范围所决定，其值在0.5~0.9。根据二阶相干

函数即光强自相关函数 g(2) ( τ ) 与时间进行相关分

析，可以得到样品平衡临界涨落、无序系统中的非平

衡动力学或相变附近的动力学信息。

上海同步辐射光源软 X 射线光刻分支（X-ray

Interference Lithograph，XIL）线站狭缝处光源的相

干长度为 0.2 mm，样品点相干长度达 3.8 mm，狭缝

边缘处与狭缝中心的相干系数是 0.98，可以近似看

作是完全相干光［13］。图 3为XIL光束线站总图，其

中XPCS实验装置预计安装在虚线位置，实体图如

图3所示。

2 X射线光子关联谱装置系统构成

在XIL线站搭建的软X射线光子关联谱的装置

构成如图 4所示。相干X射线入射到样品上，动态

散 射 光 信 号 经 由 固 定 角 度 的 微 通 道 板

图2 XPCS基本原理示意图
Fig.2 Schematic diagram of basic principles of XPCS
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（Microchannel Plate，MCP）探测器采集，并进行光电

转换，通过外连放大器放大电信号，转换器转换输出

脉冲的型号使之与数字关联仪的输入信号匹配，数

字关联仪用来进行自相关运算得到散射光强自相关

函数，最后数据处理之后可从散射光强自相关函数

得到样品的相应动力学信息。具体可分为二次相干

光信号的采集、信号的转换、放大与关联运算处理两

个部分。

2.1 二次相干光信号的采集

图5（a）为软XPCS装置腔体图，软X射线如图5

（a）所示垂直实验腔中心入射。为了保证实验的真

空环境，在进样前先打开分子泵和离子泵抽真空，进

样腔内真空度约为1.33×10−4 Pa，实验腔内真空度约

为6.65×10−8 Pa，进样腔和实验腔由闸板阀控制连通

和隔断，样品准备好后放入进样腔，操纵磁力杆将样

品传递到实验腔，关闭闸板阀，待真空抽至1×10−7 Pa

以上可开启光子光闸和实验腔体进出光路真空阀

门，进行实验。图 5（b）为实验腔内部图，MCP探测

器垂直入射光放置，直径为 33 mm，样品与MCP中

心的垂直距离为 27.68 mm。MCP探测器前设计一

个可替换弧形开孔挡板，挡板材料为厚度0.2 mm的

Kapton膜，利用不同弧径选择探测器的接收范围，图

示中弧形开孔直径为 1 mm。样品台可通过附近的

接线端子用来连接电机控制旋转角度。另外还有接

线端子连接温控仪，Lakeshore 335温控仪为双通道

温度控制器，总功率 75 W，双通道加热器功率可设

为 50 W 和 25 W、或 75 W 和 1 W，可实现从室温到

500 K左右的温控要求。

相干X射线入射方式有透射和反射两种模式，

如图 6所示。透射模式时软X光垂直入射样品；反

射模式时通过样品台旋转电机调节入射角。

2.2 信号的转换、放大和关联运算

样品散射后的动态散射光信号由MCP探测器

（型号 tectra MCP33-Z-R-A-F）采集，MCP 体积小、

重量轻、分辨力好且噪声低（约在10−16 A量级），符合

装置的设计要求。MCP的工作原理基于光电效应，

如图 7 所示，在 MCP 片前极板和后极板之间加电

压，造成的电势梯度形成电场，当入射光子通过输入

端进入MCP时，与MCP内壁发生撞击产生次级电

子，这些次级电子被通道内的电场加速再次与内壁

相撞，再次产生并发射次级电子，入射光子不断地在

微通道板内部撞击加速，直到输出端，因此MCP探

测器不但具有传输带电粒子的作用，同时还有增强

放大电信号的功能。

MCP探测器通过恒流高压电源提供高压，分压

盒有4个输入端，一个输出端，其中一个输入端与高

压电源连接，另外三个输入端分别与MCP的三个接

线端相连，为三个极板提供输入电压。MCP前极板

Vi 所需电压为 − 2 700 V，后极板 Vo 所需电压为

−200 V，阳极板Va需要−50 V的电压。

分压盒的输出端连接ORTEC 672放大器的输

入端，经由MCP探测器采集的散射光信号模式为核

仪表组件（Nuclear Instrument Module，NIM），量级为

毫伏通过放大器放大至伏。

ORTEC 672 放大器适合各种类型探测器的高

性能能谱分析，输入信号为NIM，输出电压范围为

0~+10 V，输出脉冲型号为NIM。

ORTEC 499 转换器实现 NIM/TTL（Transistor-

Transistor Logic，晶体管-晶体管逻辑电路）两种脉

冲信号的相互转换，当输入信号为 TTL 时输出的

NIM脉冲最低电压为 800 mV；当输入NIM信号时

其输出TTL脉冲的电压最低为+2 V。

ORTEC 672 放大器的输出端与 ORTEC 499 转

换器的NIM信号输入端相连，输出端信号为TTL，

从NIM到TTL的最大工作频率是 60 MHz，输出为

图3 XIL光束线站总图
Fig.3 Layout of XIL beam line

图4 XPCS信号采集、放大和关联运算系统示意图
Fig.4 The schematic diagram of XPCS signal acquisition,

amplification and correlation operation
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直流耦合，输出阻抗为50 W。

数字关联仪 ALV-7004/FAST 输入信号为 TTL/

LVTTL，输入脉冲电压为+2~+5 V，输出通道 4×16/

8，可对同一种输入信号进行多通道的自相关运算，

最小采样间隔3.125 ns。

3 X射线光子关联谱装置的讨论

3.1 影响散射矢量的因素

根据散射矢量 q与散射角 θ、入射波长 λ之间的

关系式 q = 4πsin (
θ
2

) /λ，样品周期尺寸D与散射矢

量 q的关系式D =
2π
q
，可知影响散射矢量和周期尺

寸的因素主要为入射波长 λ和散射角 θ。利用

Kapton膜选择散射矢量，通过变换小孔的位置和孔

径选择采集信号的散射角。

图 8（a）绘制了当X射线反射式入射时，若光能

量为 92.5 eV，且假定偏转角为 34.9 mrad时，散射矢

量与样品周期尺寸随探测器上不同位置的变化图，

此时样品周期尺寸的范围为 11~53 nm。图 8（b）为

入射光能谱，中心能量92.5 eV，图8（c）为样品周期

尺寸随接收孔径位置（和中心点q=0距离）和入射光

能量的变化，能量范围为图 8（b）半高宽范围 90.5~

93 eV，接收孔直径1 mm，此时的样品周期尺寸范围

为10~60 nm。

在不考虑背底噪音的情况下，利用具有代表性

光束—高斯分布型的动态光散射来讨论弧形小孔与

图5 XPCS样品台和数据采集系统 (a) XPCS装置总图，(b) XPCS装置实验腔内部图
Fig.5 Sample stage and data acquisition system of XPCS

(a) General drawing of XPCS device, (b) Internal cavity of XPCS device chamber

图6 X射线的两种入射方式 (a) 透射式，(b) 反射式
Fig.6 Two incidence modes of X-ray

(a) Transmission-type, (b) Reflection-type

图7 MCP接线原理图
Fig.7 Wiring schematic diagram of MCP
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强度相关函数的联系。此时散射粒子在空间上类似

于具有二维高斯强度分布的随机相位源［14］。

二维高斯强度分布：

us ( x,y ) = u0exp [ -
x2 + y2

R2
] exp [ iθ ( x,y ) ] (11)

傅里叶转换后：

uf (qx,qy) = u0∬ exp [ -
x2 + y2

R2
+ iθ ( x,y ) - iqx -

iqy] dxdy (12)

在远场进行空间振幅相关运算：

[ uf (qx,qy )u*f (qx + δqx,qy + δqy ) ] = u2
0 ∫∫∫∫exp [ -

x2 + y2

R2
- iqx x - iqy y ] × exp [ -

x'2 + y'2

R2
+

i (qx + δqx)x' + i (qy + δqy) y' × exp [ iθ ( x,y ) - iθ ( x',y' ) ] dxdydx'dy'

= u2
0 ∫∫∫∫exp [ -

x2 + y2

R2
-

x'2 + y'2

R2
] × exp [ -iqx x - iqy y + i (qx + δqx)x' +

i (qy + δqy) y' ] × δ ( x - x' )δ ( y - y' )dxdx'dydy'

= u2
0∬exp [ -

x2 + y2

R2
-

x'2 + y'2

R2
] × exp - [ -iδqx x - iδqy] dxdy

(13)

在极坐标系中，如图9所示。

x = rcosθ (14)

y = rsinθ (15)

则式（13）为：

[ uf (qx,qy )u*f (qx + δqx,qy + δqy ) ] =

u2
0∬exp [ -

r2 + r'2

R2
] × exp [ -iδqxrcosθ -

iqyrsinθ ] rdrdθ (16)

当 δqx = δqy = 0 时 ，上述积分等于平均强

度，即：

If = u2
0∬ rexp [ -

r2 + r'2

R2
] drdθ (17)

将空间振幅相关推广至时空相关后的强度相关

函数为：

Gu (δqx,δqy,τ ) =

uf (qx,qy,t )u*
f (qx + δqx,qy + δqy,t + τ )

= If ∬ exp ( -iδqxcosθ - iδqysinθ )rdrdθχ ( t ) (18)

其中：χ ( t )为归一化的时间相关函数，则：

χ ( t ) =
Gu ( t )

If
(19)

图8 不同入射X光能量与不同位置对散射矢量及样品周期尺寸的影响
(a) 入射光能量为92.5 eV时散射矢量与样品周期尺寸随探测器上不同位置的变化，(b) 光子能量为92.5 eV时单色仪测定的能

谱，(c) 样品周期尺寸随接收孔径位置（和中心点q=0距离）和入射光能量的变化，能量范围90.5~93 eV，接收孔直径1 mm
Fig.8 The effect of different incident X-ray energy and location on scattering vector and periodic size of sample

(a) The variation of scattering vector and sample periodic size with different positions on the detector when the incident light energy
is 92.5 eV, (b) Spectrum determined by monochromator when photon energy is 92.5 eV, (c) The periodic size of the sample varies

with the position of the receiving aperture (distance from the center point q=0) and the energy of incident light. The energy range is
90.5~93 eV, and the receiving pinhole diameter is 1 mm

图9 弧形圆孔极坐标示意图
Fig.9 Polar coordinate sketch of arc circular hole
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包含空间相关性的Siegert关系为：

GI (δqx,δqy,t ) = Gu (0,0,0 )2 + |Gu (δqx,δqy,t )|2

= If

2

{( ∬ drdθ )2 +

[ ∬exp ( -iδqxcosθ - iqrsinθ )rdrdθ ]2} |χ ( t )|2

= If

2

{(rθ + C )2 + [ ∬ exp ( -iδqxcosθ -

iδqysinθ )rdrdθ ]2} |χ ( t )|2

= If

2

(rθ + C )2{ 1 +

[ ∬exp ( -iδqxcosθ - iδqysinθ )rdrdθ ]2

(rθ + C )2
} |χ ( t )|2

(20)

对δqx和δqy积分：

∬ {
[ ∬exp ( -iδqxcosθ - iqysinθ )rdrdθ ]2

(rθ + C )2
} dqxdqy

(21)

二阶相关函数为：

G2 ( t ) = I
2
{ 1 + β|χ ( t )|2} (22)

其中：

I
2

= If

2

(rθ + C )2 (23)

β =

∬ {

[ ∬exp ( -iδqxcosθ - iδqysinθ )rdrdθ ]2

(rθ + C )2
} dqxdqy

(24)

式中：r、θ分别为极坐标中的极径与极角；C为常数。

相干因子β与接受范围及散射矢量有关。

由关系式：

g2 ( t ) =
G2 ( t )

I
2 (25)

综合式（22）可得归一化的二阶强度相关函

数为：

g2 ( t ) = 1 + β|χ ( t )|2 (26)

式（26）表明当探测区域为弧形时，二阶相关函

数g2 ( t )与一阶自相关函数χ ( t )的函数关系。

3.2 噪音抑制

该装置系统使用单探测器，信号作自相关运算，

因此被探测器采集的噪声信号属于乘性噪声，如何

有效的抑制噪声是十分重要的问题。设X(t)为探测

器总的输出信号，其中应该包含团簇的信号S(t)和本

身的暗电流噪声N(t)，即：

X ( t ) = S ( t ) + N ( t ) (27)

关联仪输出的自相关函数为：

RXX ( t1,t2) = E [ X ( t1) X ( t2) ] = RSS ( t1,t2) +

RSN ( t1,t2) + RNS ( t1,t2) + RNN ( t1,t2)

= RSS ( t1,t2) + RNN ( t1,t2) (28)

一般对噪声的抑制可采用增大入射光强和偏振

片消光的方法。上海同步辐射光源椭圆极化波荡器

可辐射完全线偏振光，因此不需要通过起偏器获取

线偏振光，用多层膜可实现偏振消光和抑制噪声，如

图10所示，在样品台下游转台用于固定多层膜。偏

振消光的原理为当以入射光 I0为轴旋转检偏器的方

位角α，利用MCP探测器探测通过多层膜之后的出

射光强。在多层膜的方位角α旋转360°的过程中出

现出射光强 I=0和 I极大的两个不同位置，当 I=0时

实现了消光需求。

4 结语

本文设计一套基于上海光源软X射线的光子关

联谱装置，对该装置实验原理、所选仪器及系统流程

进行了介绍，针对实验条件进行分析与计算并得到

以下结论：

1）软X射线PCS实验中影响样品散射矢量、周

期尺寸的因素为入射光能量与散射角通过理论计算

得到在能谱范围（90.5~93 eV），接收孔直径1 mm时

不同位置的样品尺度范围，为10~60 nm。为研究样

品提供了尺度区间，如铁电体中的极性区域、铁磁体

中的磁性微区等材料中的弛豫过程。

2）利用高斯模型推导了探测器弧形范围内二

阶相关强度函数与探测器探测范围、光子能量及时

间的函数关系，为后续实验数据处理提供了一种新

的可能性方法。

3）考虑自相关的乘性噪声，采用多层膜偏振消

光进行抑制，为未来优化系统结构及噪声处理提供

参考。
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