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摘　 要: 由于光学衍射极限的存在, 传统的光学显微镜不能分辨特征尺寸小于衍射极限的微小特征, 使用范围受限, 许多研

究工作者在如何打破衍射极限, 提高光学显微镜效率方面做了大量的研究。 其中, 利用光学玻璃微球可以辅助传统光学显微

镜分辨小于光学衍射极限的微小特征。 本研究将高折射率(n~ 2. 2) BaTiO3 玻璃( BTG)微球浸没在不同折射率的液体中用来辅

助传统光学显微镜, 以实现纳米成像。 在波长为 405
 

nm 的入射光照射下, 可以很清晰地观察到蓝光光盘样品 100
 

nm 宽的纳

米特征尺寸; 通过调整玻璃微球与周围介质折射率对比度可以优化纳米成像的质量, 将 BTG 微球浸没于折射率为 1. 46 的液

体中, 得到的虚像质量最好。 这种高折射率微球的纳米成像技术在纳米光子学、 生物医学和流体领域有着广泛的应用前景。
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Abstract: Due
 

to
 

the
 

existence
 

of
 

optical
 

diffraction
 

limit,
 

the
 

traditional
 

optical
 

microscope
 

can
 

not
 

distinguish
 

the
 

tiny
 

features
 

smaller
 

than
 

the
 

diffraction
 

limit.
 

And,
 

its
 

application
 

scope
 

is
 

limited.
 

Many
 

researchers
 

have
 

conducted
 

a
 

lot
 

of
 

studies
 

on
 

how
 

to
 

break
 

the
 

diffraction
 

limit
 

and
 

improve
 

the
 

efficiency
 

of
 

optical
 

microscope.
 

Among
 

them,
 

the
 

optical
 

glass
 

microsphere
 

can
 

assist
 

the
 

traditional
 

optical
 

microscope
 

to
 

distinguish
 

the
 

tiny
 

features
 

smaller
 

than
 

the
 

optical
 

diffraction
 

limit.
 

In
 

this
 

work,
 

high
 

refractive
 

index
 

(n~ 2. 2)
 

BaTiO3
 glass

 

microspheres
 

(BTG,
 

diameter = 28
 

μm)
 

immersed
 

inside
 

liquids
 

with
 

different
 

refractive
 

indices
 

are
 

used
 

to
 

achieve
 

nano-imaging.
 

It
 

provides
 

a
 

route
 

to
 

improve
 

the
 

property
 

of
 

opti-
cal

 

microscope.
 

A
 

blue
 

disk
 

sample
 

with
 

a
 

feature
 

size
 

down
 

to
 

100
 

nm
 

can
 

be
 

clearly
 

observed
 

under
 

an
 

incident
 

light
 

with
 

wavelength
 

of
 

405
 

nm.
 

The
 

nano-imaging
 

quality
 

and
 

contrast
 

can
 

be
 

optimized
 

by
 

tuning
 

the
 

microsphere-medium
 

refractive
 

index
 

contrast.
 

When
 

the
 

BTG
 

microsphere
 

is
 

immersed
 

inside
 

the
 

liquid
 

with
 

the
 

refractive
 

index
 

of
 

1. 46,
 

the
 

contrast
 

of
 

virtual
 

image
 

is
 

the
 

best.
 

This
 

nano-imaging
 

of
 

high
 

refractive
 

index
 

microsphere
 

can
 

be
 

widely
 

applied
 

in
 

nano-photonics,
 

biomedicine
 

and
 

fluid
 

fields.
Key

 

words: BTG
 

microsphere;
 

nano-imaging;
 

immersion;
 

microsphere
 

assisted
 

microscope;
 

virtual
 

image

1　 前　 言

随着先进功能材料的发展, 高分辨率表征越来越具

有挑战性。 光学显微镜被广泛应用于很多领域, 例如医

药分析、 纳米光学等[1-3] 。 常规光学显微镜无法观察小
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于光学衍射极限的物体[4] , 用光学显微镜观察具有亚波

长特征的纳米结构具有重要意义, 如何克服衍射极限是

提高光学显微镜性能的关键。
近年来, 许多先进的技术被用来观察纳米结构, 如

扫描电子显微镜(SEM)、 透射电子显微镜(TEM)和原子

力显微镜(AFM), 但这些设备价格昂贵, 且需要真空条

件[5] 。 因此, 许多研究者探索了各种光学手段来观察尺

寸小于光学衍射极限的纳米结构, 包括了扫描近场光学

显微镜 ( scanning
 

near-field
 

optical
 

microscopy, SNOM )、
固体浸没透镜(solid

 

immersion
 

lens, SIL)、 超材料体系的

超透镜、 结构照明显微镜和微球辅助光学显微镜[6-11] 。
Wang 等[3,

 

11-13] 利用低折射率光学透明 SiO2 微球 ( n ~
1. 46)作为特殊透镜, 克服了白光衍射极限, 获得了纳米

结构的亚波长成像。 Kasim 等[14]报道了一种空间分辨率约

为 80
 

nm 的近场拉曼成像新方法, 该方法通过聚苯乙烯微

球来捕获和扫描样品表面的信息。 Darafsheh 等[4,
 

10,
 

15,
 

16]

提出将直径在 2~ 220
 

μm 范围内、 具有高折射率(n 值在

1. 9~ 2. 1)的 BaTiO3 玻璃(BTG)微球浸没在液体中, 可以

实现纳米结构和生物结构的超分辨率成像。 他们比较了

在空气中工作的低折射率微球( n ~ 1. 5) 和在液体( n1 ~
1. 4) [17] 中工作的高折射率微球(n~ 2. 1)对虚像对比度的

影响。 Guo 等[18] 使用高折射率的 BTG 微球对蓝光光盘

(blue
 

disk, BD)样品进行成像, 在微球和样品之间存在

一层 SU-8 光刻胶, 在这种情况下, SU-8 光刻胶层类似于

透镜。 但是, 以往的研究都是样品与玻璃微球的接触成

像, 这意味着样品与微球之间没有空间距离; 微球随机

分布于样品表面, 不能灵活控制。
在本文中, 使用高折射率的 BTG 微球(n~ 2. 2, 直径

D= 28
 

μm)浸没在不同折射率的液体中来实现对 BD 样品

的纳米成像。 将微球固定在 SiO2 基底, 通过控制 SiO2 基

底从而实现控制微球在目标样品上方 X、 Y 方向上的自由

移动。 微球的放大率和微球与周围介质的折射率比值

(n / n1 )以及微球与样品表面的距离有关[15] 。 结果表明,
随着 BTG 微球与液体的折射率比值的增大, 其横向放大

倍数增大, 通过调整折射率对比度, 可以清晰地观察到

100
 

nm 特征的样品。

2　 实验与结果

BTG 微球纳米成像示意图如图 1a 所示。 放大的虚像

提供了从 BTG 微球获得的亚波长结构的表面信息, 由传

统显微镜(20X,
 

0. 45A)在波长为 405
 

nm 的光照下收集。
根据几何光学, 微球的横向放大率 M 和后焦距 BFL 可由

式(1)和(2)计算[19-21] :

M = n

2(n1- n) d
r

+ 2n1- n
(1)

BFL =
(2n1 - n) r
2(n - n1 )

(2)

式中, n 为微球折射率, n1 为周围介质折射率, d 为微

球表面与物体之间的距离, r 为微球半径, d 和 r 的单位

都是 μm。

图 1　 BTG 微球浸没在液体中成虚像示意图(a), 将 BTG 微球固定在 SiO2 基底的具体实验过程(b)

Fig. 1　 Virtual
 

image
 

formation
 

schematic
 

by
 

a
 

BTG
 

microsphere
 

immersed
 

inside
 

a
 

liquid
 

( a),
 

the
 

specific
 

experimental
 

process
 

of
 

BTG
 

microsphere
 

fixation
 

at
 

SiO2
 substrate(b)

　 　 在实验中, BTG 微球被固定在一个透明的玻璃

(SiO2 )基底上(具体过程如图 1b 所示), 通过移动基底使

微球接近目标样品, 将浸没液直接滴在样品表面。 通过

上下移动基底, 微球接近样品, 可以实现纳米成像。 在

实验过程中, 玻璃基板底面与样品顶面之间的空间内填

充浸没液体, 使 BTG 微球完全浸没。 利用时域有限差分

(finite-difference
 

time-domain,
 

FDTD) 数值软件模拟样品

表面光场分布和微球在不同介质中对光的聚集能力, 帮

助理解微球的纳米成像。

3　 结果与讨论

从图2a 的 SEM 照片可以看出, 样品BD 具有由宽100
 

nm
的沟槽分隔的宽 200

 

nm 的条纹的纳米特征。 图 2b ~ 2i 是
在显微镜下观察通过将 BTG 微球浸没在不同折射率的液

361
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体(空气 n1 ~ 1, 水 n1 ~ 1. 33, 熔融硅胶匹配液 n1 ~ 1. 46、
n1 ~ 1. 52, M 系列 n1 ~ 1. 75)所获得的虚拟图像, 发现在

图 2b 和 2c 中没有放大的虚像。 根据图 1b 的成像几何光

学推理可知, BFL 大于 0 和样品必须放置在微球的焦距

内是产生放大虚像的必要条件。 在空气中, BFL 小于 0,
焦点在微球内部[17] (见文末附图 1b 的光场分布图), 因

此, 当 BTG 微球浸没在空气中时, 不存在放大的虚像。
如图 3a 的不同浸没液中微球的 BFL 值变化曲线所示, 为

了使微球产生样品放大的虚像, 需要将 BTG 微球浸没在

折射率较高的液体中, 使焦点保持在微球之外(见文末附

图 1c ~ 1f)。 在水中, 微球的 BFL 大于 0, 焦点在微球的

外面, 但是仍然没有虚像, 如图 2c 所示。 可能的原因是

物体被放置在微球的焦点之外( d 大于 BFL)。 在水中,
当 d 等于 0 时, 存在一个放大的虚像(见文末附图 2b)。
因此, 在本文实验中, BTG 微球的成像方式可能是非接触

的。 对于这种情况, 从文末附图 1c 可知, d 可能大于

1
 

μm。 然而, 微球与样品之间的距离很难测量, 作者还

没有找到一种测量距离的好方法。 因此, 在本文案例中,
没有直接证据表明微球纳米成像是非接触模式。

从图 2c ~ 2f 可以看出, 当 BTG 微球与样品之间的 d
恒定时, 随着液体折射率的增加, 虚像会随之出现。 这

是由于 BFL 随液体折射率的增大而增大(见图 3a), 使得

样品位置逐渐移动到了微球的焦距范围内, 实现了产生

放大虚像的条件。 采用熔融二氧化硅匹配液(n1 ~ 1. 46)
时, 有一个放大的虚像, 如图 2d 所示。 按模拟光场计

算, d 应小于 3. 4
 

μm(见文末附图 1d)。
在液体折射率为 1. 46 ~ 1. 75 下, 可以观察到样本尺

寸放大的虚像(如图 2g ~ 2i), 其横向放大率可以通过放

大的尺寸和实际尺寸来计算, 结果如图 3b 所示的红色实

线。 设定 d= 1
 

μm, 利用式(1)预测的不同折射率浸没液

下的放大率如图 3b 中黑色实线所示, 实验结果与理论放

大倍数随浸没液折射率增大的变化趋势一致。 然而, 实

验与理论计算值之间存在差距。 同样, FDTD 仿真得到

的 BFL 值与几何光学计算得到的结果有 40%左右的偏差,

图 2　 蓝色光盘(blue
 

disk,
 

BD)的 SEM 照片(a); 通过将 BaTiO3 玻璃
 

(BaTiO3
 glass,

 

BTG)微球浸没在不同折射率液体中得到的 BD

的虚像: (b)
 

空气(n1 = 1), (c)
 

水(n1 = 1. 33), (d, g)
 

熔融硅胶匹配液( n1 = 1. 46), ( e,
 

h)
 

熔融硅胶匹配液( n1 = 1. 52),

(f,
 

i)
 

系列 M(n1 = 1. 75)

Fig. 2　 SEM
 

image
 

of
 

BD
 

(a);
 

Virtual
 

images
 

of
 

BD
 

obtained
 

by
 

BTG
 

microsphere
 

immersed
 

inside
 

liquids
 

with
 

different
 

refractive
 

index:
 

(b)
 

air
 

(n1 = 1),
 

(c)
 

water
 

(n1 = 1. 33),
 

( d,
 

g)
 

fused
 

silica
 

matching
 

liquid
 

(n1 = 1. 46),
 

( e,
 

h)
 

fused
 

silica
 

matching
 

liquid
 

(n1 =

1. 52),
 

(f,
 

i)
 

series
 

M
 

(n1 = 1. 75)

461
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图 3　 不同浸没液中 BTG
 

微球的 BFL
 

(a)和横向放大率(b)

Fig. 3　 Variations
 

of
 

BFL
 

(a)
 

and
 

magnification
 

( b)
 

of
 

BTG
 

microspheres
 

immersed
 

in
 

different
 

liquids
 

( water
 

n1 ~

1. 33,
 

fused
 

silica
 

matching
 

liquid
 

with
 

n1 ~ 1. 46
 

and
 

n1 ~ 1. 52,
 

series
 

M
 

n1 ~ 1. 75)

如图 3a 所示。 对基于光学微球辅助光学显微镜成像, 几

何光学还不能准确地描述文中的微球成像系统, 有必要

将光与纳米结构相互作用的相关理论结合起来。 迄今为

止, 微球纳米成像的机理还不是很清晰[22] 。
从图 2 还可以看出, 在 n1 ~ 1. 46 熔融硅胶匹配液中,

虚像对比度最好。 这与非接触模式下虚像形成条件下所

能达到的最高折射率对比度(n / n1 ~ 1. 51)相匹配。 这一

结果表明, 改变微球与液体的折射率比值对虚像对比度

的调整有重要意义。
非接触微球纳米成像的 FDTD 模拟模型如图 4a 所

示, BTG 微球的直径为 28
 

μm( n ~ 2. 2), 所用浸没液的

折射率分别为 1. 46,
 

1. 52 和 1. 75, 微球与样品之间的距

离设为 1
 

μm, 入射光的波长为 405
 

nm, 样品的纳米特征

线宽为 100
 

nm。 所得样品表面光场分布如图 4b ~ 4d 所

示, 光场强度随液体折射率的增加而减小。 纳米特征边

缘的光场强度可能会影响虚拟图像的对比度。 从图 4b ~
4d 可以看出, 在熔融硅胶匹配液(n1 ~ 1. 46)中, 样品信

息最为明显。 该结果与虚拟图像实验结果有一定的关系,
在 n1 为 1. 46 的液体中, 虚像对比度最好, 表明增加样

本特征边缘的光场强度可能会改善虚像的对比度。

图 4　 高折射率微球纳米成像的 FDTD 仿真模型示意图(a); BD 样品在不同折射率浸没液中的表面光场分布: ( b)
 

1. 46, ( c)
 

1. 52, (d)
 

1. 75

Fig. 4　 Conceptual
 

sketch
 

of
 

the
 

finite-difference
 

time-domain
 

(FDTD)
 

simulation
 

model
 

of
 

nano-imaging
 

via
 

BTG
 

microsphere
 

(a);
 

light
 

field
 

of
 

BD
 

sample
 

surface
 

feature
 

inside
 

liquid
 

with
 

the
 

refractive
 

index
 

of
 

(b)
 

1. 46,
 

(c)
 

1. 52
 

and
 

(d)
 

1. 75,
 

respectively

561
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4　 结　 论

本文将高折射率的 BaTiO3 玻璃(BTG)微球浸没在不

同折射率的液体中, 实现了纳米成像。 分析了微球与液

体的折射率对比度对虚像质量的影响, 最佳的虚像对比

度是由 BTG 微球浸没在熔融硅胶匹配液(n1 ~ 1. 46)中得

到的。 在可以形成放大虚像的条件下, 通过改变微球与

浸没液的折射率比值, 可以调节虚像的成像质量。 本实

验提供了一种利用高折射率微球进行光学显微镜成像的

新方法, 开发这种玻璃微球辅助光学显微系统在纳米光

学、 生物医学和流体领域具有重要意义。

附图 1　 光照射下的 BTG 微球示意图( a); BTG 微球在不同折射率液体中汇聚光的场图: ( b)
 

空气(n1 = 1), ( c)
 

水( n1 = 1. 33),

(d)
 

熔融硅胶匹配液(n1 = 1. 46), (e)
 

熔融硅胶匹配液(n1 = 1. 52), (f)
 

系列 M(n1 = 1. 75)

Extended
 

data
 

fig. 1　 Schematic
 

of
 

a
 

BTG
 

microsphere
 

illuminated
 

by
 

light
 

(a);
 

field
 

images
 

of
 

the
 

light
 

convergence
 

by
 

BTG
 

microsphere
 

inside
 

liquids
 

with
 

different
 

refractive
 

index:
 

(b)
 

air
 

(n1 = 1),
 

(c)
 

water
 

(n1 = 1. 33),
 

(d)
 

fused
 

silica
 

matching
 

liquid
 

(n1 =

1. 46),
 

(e)
 

fused
 

silica
 

matching
 

liquid
 

(n1 = 1. 52),
 

(f)
 

series
 

M
 

(n1 = 1. 75)

附图 2　 BTG 微球浸没在水中时对 BD 的成像( a), 浸没在水中的

BTG 微球与样品接触时对 BD 所成虚像(b)
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