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基于薄膜光场调控的无标记显微成像、
传感及其应用研究进展（特邀）

张斗国*
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摘要  光学薄膜广泛应用于光学仪器和测控技术中，充斥着我们生活的方方面面，使我们的生活更加丰富多彩。不同于

常规的光学薄膜应用场景，本综述重点介绍如何将光学薄膜与光学显微成像结合起来。研究方案主要是：基于负载表面

等离子体波的贵金属薄膜、具有光子带隙结构的介质多层薄膜，研制出应用于无标记显微探测的平面薄膜光子元件。得

益于其平面结构特性与成熟的制作工艺，该类薄膜光子元件可兼容常规明场、宽场显微成像系统，可以作为被测样品的

衬底或成像系统的插件。借助于薄膜与光波的近 -远场相互作用特性，该器件可以调控系统的照明光场，如实现暗场照

明、全内反射照明、边缘增强照明等。通过照明方式的改变，提升成像的对比度、探测灵敏度，进而发展出多模式、高灵敏

度、高对比度、无标记光学显微成像与传感系统。为充分发挥该系统结构简单、宽场、高灵敏度、无标记成像的特点，将其

应用于环境光子学领域，实现了真实大气环境中单个超细颗粒物吸湿增长过程的原位、实时、无损表征，有望为大气雾霾

溯源与追因研究提供有力的科学支撑和技术工具。
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Research Progress of the Label-Free Microscopy Based on Manipulation of 
Optical Field with Thin Films (Invited)
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Abstract Optical thin films are widely used in optical instruments and measurement and control technology, thereby 
affecting various aspects of our life and making it diverse and colorful.  Unlike conventional applications of optical thin 
films, this review focuses on the combination of optical thin films with optical microscopy imaging techniques.  The main 
research plan is to develop planar thin film photonic devices for unmarked microscopic detection based on noble metal thin 
films loaded with surface plasmon waves and dielectric multilayer thin films with photonic bandgap structures.  Owing to its 
planar structure and mature manufacturing process, this type of photonic thin film element can be made compatible with 
conventional bright field and wide field microscopic imaging systems, which makes it an ideal substrate for a test sample or 
can be used as a plugin for the imaging system.  Such devices can utilize the near-far field interaction characteristics of thin 
films and light waves to regulate the illumination field of the system for achieving dark field illumination, total internal 
reflection illumination, and edge enhanced illumination.  The contrast and detection sensitivity of imaging can be improved 
by changing the lighting method, leading to the development of multimodal, unmarked optical microscopy imaging and 
sensing systems with high sensitivity and contrast.  To utilize the characteristics of simple structure, wide field, high 
sensitivity, and unlabeled imaging of this system, it has been applied to the field of environmental photonics for in situ, 
real-time, and nondestructive investigation of the hygroscopic growth process of a single ultrafine particle in a real 
atmospheric environment.  Thus, this imaging system is expected to provide strong scientific support and technical tools 
for tracing of and further research on atmospheric haze.
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1　引   言

光学薄膜是指在光学元件或独立基底上，蒸镀或

旋涂一层（或多层）介质膜或金属膜或这两类膜的组

合，用来改变光波远场传输特性，如光的透射、反射、吸

收、散射、偏振、相位等物理量的一类光学介质材料。

光学薄膜的分类有多种方法：根据光谱响应的不同，可

分为增透膜、反射膜、带通滤光片、截止滤光片、分光

膜；根据总层数，可分为单层膜、双层膜和多层膜（3 层

膜及以上）；根据膜厚，可分为薄膜（干涉膜）和厚膜（非

干涉膜）；根据膜料，可分为全介质膜、金属膜、介质金

属膜等。现代薄膜光学技术的发展突飞猛进，极大促

进了现代光学仪器性能的提高，光学薄膜器件也广泛

应用到光学与光学工程领域（从眼镜镀膜到手机、电

脑、电视的液晶显示，热反射镜，太阳能电池，LED 照

明，等不一而足），如：常用的光学成像仪器，望远镜、显

微镜等；光学照明设备，如白炽灯、低压钠灯；高亮度景

观灯具等；光学薄膜也应用到农业生产设施，利用光学

薄膜将太阳能中农作物需要的光谱精准分离出来，其

他的光再用于光伏发电。这样可以解决过去光伏农业

的农作物生长光照需求和光伏发电的矛盾，同时因为

减少了水蒸发，大量节约农地灌溉用水，进而发展出生

物光电子农业新领域。得益于光学薄膜制备与监测工

艺的飞速发展，更高性能的光学薄膜元器件，如强激光

薄膜、X 射线多层膜、大尺寸高强度激光薄膜、光通信

薄膜、投影显示用光学薄膜等不断涌现。正如姚建铨

院士在《薄膜光学》译本序言中提到：“没有薄膜光学技

术的发展，就没有现代光学仪器和测控技术［1-4］。”目前

国内此方面的科学与工程研究主要集中在激光薄膜制

备技术、激光与薄膜相互作用、薄膜质量精密监测等领

域。如同济大学王占山教授、程鑫彬教授领导的精密

光学工程技术研究所，浙江大学光电学院刘旭教授、沈

卫东教授课题组，中国科学院上海光学精密机械研究

所邵建达研究员、朱美萍研究员领导的薄膜光学实验

室，天津津航技术物理研究所刘华松研究员、 季一勤

研究员课题组，中国科学院上海技术物理研究所段微

波研究员课题组，中国科学院长春光机所高劲松研究

员课题组等，以及其他相关研究所、高校、公司等。他

们在光学薄膜领域发展出大量前沿技术和实用化产

品，相关技术和产品打破了西方的技术封锁和高端产

品禁运，广泛应用于各行各业中。

不同于已报道的光学薄膜应用领域，本综述重点

介绍如何将光学薄膜应用到显微成像领域，主要利用

光学薄膜来调控成像系统的照明光场，进而提升其成

像性能。对于光学薄膜，当我们将目光聚焦到薄膜的

表面近场区域，如介质多层薄膜（由高、低折射率材料，

如 Si3N4和 SiO2，上下周期性排布形成的具有光子带隙

效应的多层薄膜结构，亦称一维光子晶体）和贵金属薄

膜（40~50 nm 厚度的金、银薄膜）时，你会发现它们都

属于光学薄膜，可以负载光学表面波（近场光学效应），

分 别 是 布 洛 赫 表 面 波（BSWs）和 表 面 等 离 子 体 波

（SPWs）。它们都具有近场局域表面增强、压缩波长、

环境敏感等特性，利用这些近场光波作为成像系统照

明光源，有望实现高灵敏度、高对比度表面近场成像与

传感［5-8］。另一方面，通过合理设计介质多层薄膜的结

构参数，可在远场动量空间获得所需要的入射场和透

射光场之间函数关系（远场光学效应，或称非局域性）。

利用被光学薄膜调制的透射光波，可以实现图像边缘

增强、暗场照明、全内反射照明，进而增强成像系统的

对比度、灵敏度［9-10］。这些工作为光学多层薄膜带来了

全新的应用空间。鉴于光学薄膜的平面结构及其成熟

制作工艺，用于调控照明光场的薄膜光子器件可广泛

应用于常规光学显微镜，提升其成像性能。

在具体应用上，基于薄膜光场调控的无标记显微

成像与传感系统被用于解决当前大气污染物监测研究

领域存在的关键科学技术问题之一：现有技术与方法

难以实现单个超细颗粒物在真实大气环境（如高相对

湿度）下动态变化（颗粒物粒径从几纳米到几微米）过

程的原位、实时、无损监测。

本文主要分为 3 部分：第 1 部分介绍如何利用薄膜

光场调控技术来实现新型的无标记显微成像与传感，

主要包括无标记近场光学成像新方法、无标记暗场与

全内反射照明成像新方法和图像边缘增强成像新方

法；第 2 部分主要介绍如何利用基于薄膜光场调控的

无标记成像与传感系统实现单个大气超细颗粒物吸湿

增长过程的原位实时无损监测；第 3 部分是对此新兴

研究领域的总结和展望。

2　基于薄膜光场调控技术的无标记显微
探测新方法

常规明场光学显微镜成像存在灵敏度低、对比度

低等不足，特别是对透明或极小尺寸样品，为了解决这

个问题，本课题组以易于制作的平面多层介质薄膜为

基本单元，设计并实现多种轻量化、低成本、易于集成

到显微成像系统的光学薄膜元件，并将其作为样品载

玻片调控成像系统的照明光场，在常规明场光学显微

镜架构上，发展出表面波照明近场成像、暗场照明成

像、全内反射照明成像、图像边缘增强成像等新方法，

实现透明样品或极小尺寸样品的高灵敏度、无标记光

学显微探测，具体介绍如下。

2. 1　基于光学薄膜近场光学调控技术的无标记表面

波照明显微成像

表面波照明光学显微成像，指的是利用表面光波

作为照明光源对位于基片表面上方一个波长范围内的

物体进行无标记显微成像和探测。目前最常用的表面

波光学显微镜是利用金属（通常为金或银）薄膜负载的

表面等离子体波（SPs）作为照明光源的表面等离子体

共振显微镜（SPRM）［11］。由于 SPs 只存在于金属 -介

质界面上方一个波长范围内，因此它只对该区域内的

样本进行成像和探测，排除了其他区域物体产生的背

景干扰。由于 SPs 具有近场局域表面增强效应，因此

可有效地增强表面、界面处的光与物质相互作用强度，

增强被探测信号强度。SPs 的一些基本物理量，如激

发角度、波长、光强等对金属表面的环境参量（如薄膜

表面上被测物质的折射率、厚度、物排列方式等）极为

敏感，因此该显微镜常被用来实现金属薄膜表面上物

质变化的高灵敏度、无标记探测。鉴于这些独特优势，

SPRM 受到了广泛的关注和应用，如美国亚利桑那州

立大学 Tao 教授课题组、南京大学王伟教授课题组、中

国科学技术大学刘贤伟教授课题组、上海交通大学余

晖教授课题组等［12-18］将 SPRM 广泛应用于细胞、细菌、

病毒、DNA、蛋白质等生物体，介质、金属、半导体等微

纳尺度颗粒的研究。

但现有 SPRM 技术存在两个不足之处，限制了其

更为广泛的应用：1） 由于 SPs 的传播特性，SPRM 在

SPs 传播方向的空间分辨率很差，通常为几微米，远大

于光波的衍射极限；2） SPs 的激发条件与油浸物镜有

限的数值孔径，导致 SPRM 对工作波长、偏振及衬底

材料有一定要求，如工作波长必须是长波，且其偏振必

须是 p 偏振，被测样品必须放置在金属薄膜上。

针对第 1个问题，本课题组提出并实现了一种基于

旋转照明的表面波光学显微成像新方法，提高了成像

分辨率。图 1（a）为在自主搭建的加载了旋转照明模块

的光学显微镜。利用扫描振镜精确、高速地调节光束

入射角度，在保持径向角度（θ，对应表面波的共振激发

角度）不变的情况下，让方位角在探测器曝光时间内从

0o~360o 之间高速旋转，进而在各个方向激发传播的

SPs，如图 1（b）所示。无需图像处理，利用探测器采集

图像的时间平均效应可自然提高 SPRM 成像分辨率。

图 1（c）中，被成像样品是一根弯曲介质纳米线，利用常

规的 SPRM 只能看到模糊的图案，并有很多条纹造成

的假象。而利用旋转照明 SPRM 可有效分辨出此纳米

线的弯曲形貌，如图 1（d）所示。对比实验表明，旋转照

明有效提高了 SPRM 成像分辨率，解决了目前 SPRM
存在的第 1个不足之处。近期，刘贤伟教授课题组［19］提

出了另外一种旋转照明方法，他们将旋转扫描振镜与

涡旋半波片相结合，实现了相对物镜光轴对称的 p偏振

入射光，同样提升了 SPRM 的成像分辨率。

图 1　表面波照明光学显微镜［20］。（a）基于旋转照明的表面波显微镜实验架构；（b） 利用双振镜扫描系统控制入射角度（径向角 θ和
方位角 φ）； （c）常规 SPRM 成像图； （d） 旋转照明 SPRM 成像图； （e） 介质多层薄膜负载布洛赫表面波作为近场照明光源

Fig.  1　Surface wave illuminated optical microscope[20].  (a) Experimental setup of the surface-sensitive photonic microscopy using 
azimuthal rotation illumination; (b) the incident angle (the radial angle θ and the azimuth angle φ) controlled by the double 
galvanometer scanning system; (c) conventional SPRM imaging.  (d) SPRM imaging using azimuthal rotation illumination; 

(e) the BSWs propagating on the dielectric multilayer used as the near-field illumination source
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2. 1　基于光学薄膜近场光学调控技术的无标记表面

波照明显微成像

表面波照明光学显微成像，指的是利用表面光波

作为照明光源对位于基片表面上方一个波长范围内的

物体进行无标记显微成像和探测。目前最常用的表面

波光学显微镜是利用金属（通常为金或银）薄膜负载的

表面等离子体波（SPs）作为照明光源的表面等离子体

共振显微镜（SPRM）［11］。由于 SPs 只存在于金属 -介

质界面上方一个波长范围内，因此它只对该区域内的

样本进行成像和探测，排除了其他区域物体产生的背

景干扰。由于 SPs 具有近场局域表面增强效应，因此

可有效地增强表面、界面处的光与物质相互作用强度，

增强被探测信号强度。SPs 的一些基本物理量，如激

发角度、波长、光强等对金属表面的环境参量（如薄膜

表面上被测物质的折射率、厚度、物排列方式等）极为

敏感，因此该显微镜常被用来实现金属薄膜表面上物

质变化的高灵敏度、无标记探测。鉴于这些独特优势，

SPRM 受到了广泛的关注和应用，如美国亚利桑那州

立大学 Tao 教授课题组、南京大学王伟教授课题组、中

国科学技术大学刘贤伟教授课题组、上海交通大学余

晖教授课题组等［12-18］将 SPRM 广泛应用于细胞、细菌、

病毒、DNA、蛋白质等生物体，介质、金属、半导体等微

纳尺度颗粒的研究。

但现有 SPRM 技术存在两个不足之处，限制了其

更为广泛的应用：1） 由于 SPs 的传播特性，SPRM 在

SPs 传播方向的空间分辨率很差，通常为几微米，远大

于光波的衍射极限；2） SPs 的激发条件与油浸物镜有

限的数值孔径，导致 SPRM 对工作波长、偏振及衬底

材料有一定要求，如工作波长必须是长波，且其偏振必

须是 p 偏振，被测样品必须放置在金属薄膜上。

针对第 1个问题，本课题组提出并实现了一种基于

旋转照明的表面波光学显微成像新方法，提高了成像

分辨率。图 1（a）为在自主搭建的加载了旋转照明模块

的光学显微镜。利用扫描振镜精确、高速地调节光束

入射角度，在保持径向角度（θ，对应表面波的共振激发

角度）不变的情况下，让方位角在探测器曝光时间内从

0o~360o 之间高速旋转，进而在各个方向激发传播的

SPs，如图 1（b）所示。无需图像处理，利用探测器采集

图像的时间平均效应可自然提高 SPRM 成像分辨率。

图 1（c）中，被成像样品是一根弯曲介质纳米线，利用常

规的 SPRM 只能看到模糊的图案，并有很多条纹造成

的假象。而利用旋转照明 SPRM 可有效分辨出此纳米

线的弯曲形貌，如图 1（d）所示。对比实验表明，旋转照

明有效提高了 SPRM 成像分辨率，解决了目前 SPRM
存在的第 1个不足之处。近期，刘贤伟教授课题组［19］提

出了另外一种旋转照明方法，他们将旋转扫描振镜与

涡旋半波片相结合，实现了相对物镜光轴对称的 p偏振

入射光，同样提升了 SPRM 的成像分辨率。

图 1　表面波照明光学显微镜［20］。（a）基于旋转照明的表面波显微镜实验架构；（b） 利用双振镜扫描系统控制入射角度（径向角 θ和
方位角 φ）； （c）常规 SPRM 成像图； （d） 旋转照明 SPRM 成像图； （e） 介质多层薄膜负载布洛赫表面波作为近场照明光源

Fig.  1　Surface wave illuminated optical microscope[20].  (a) Experimental setup of the surface-sensitive photonic microscopy using 
azimuthal rotation illumination; (b) the incident angle (the radial angle θ and the azimuth angle φ) controlled by the double 
galvanometer scanning system; (c) conventional SPRM imaging.  (d) SPRM imaging using azimuthal rotation illumination; 

(e) the BSWs propagating on the dielectric multilayer used as the near-field illumination source
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针对第 2 个问题，本实验组利用介质多层薄膜负

载的 BSWs［图 1（e）］替代金属单层薄膜的 SPs，从而

发展出了另外一种表面波显微镜：Bloch surface wave 
microscopy（BSWM）。其优势在于：介质多层薄膜（顶

层为 SiO2）稳定性优于金属薄膜且易于进行生化修饰；

BSWM 既可以工作于长波又可以工作于短波；BSWs
的穿透深度可以调节，可以实现不同深度的表面成像；

BSWM 可以工作于 p 偏振和 s 偏振入射光，有利于偏

振敏感样品的测量与表征。因此，其应用场景更为

广泛。

图 2 为 BSWM 成像效果图。在此装置中，BSWM
工作于 s 偏振的入射光。图 2（a）为一根放置在介质微

米线上的介质纳米线，两者放置在设计好的介质多层

膜表面。在纳米线与微米线的交叉区域（虚线椭圆标

记区域），纳米线与多层膜表面是悬空的，也就是其不

在多层膜表面的近场区域，因此利用表面波光学显微

镜时，这部分不会成像，如图 2（b）所示（椭圆虚线部

分），图像上纳米线在交叉区域是断开的。而对于常规

的光学显微镜成像，如图 2（a）所示，纳米线是连续的，

这是因为常规光学显微镜无法探测到纳米线与基片表

面之间的接触情况，这也正显示出表面波成像的特点：

即 只 对 衬 底 表 面 近 场 区 域 内 的 物 体 进 行 无 标 记

成像［20］。

2. 2　基于介质多层薄膜近场调控技术的全内反射照明、

远场调控技术的暗场照明显微成像新方法

常规暗场显微镜需要一个特殊的聚光镜来使照明

光以大角度入射到样品，常规全内反射显微镜需要高

折射率棱镜或高数值孔径显微物镜来产生光学表面

波，如图 3（a）所示，这些光学元件体积较大（厘米量级

以上），不易集成，同时成像效果严格依赖于光路的精

确调节，增加了操作复杂度［21-22］。

本实验组［9］提出并实现了一种基于介质多层薄膜

的光学元器件，用作被测样本的衬底，利用其调控光场

远场与近场透过特性，可在常规的明场光学显微镜（无

需油浸物镜或棱镜）上同时实现暗场显微成像和全内

反射成像，从而获取高对比度的光学显微图像（均为无

标记成像）。图 3（b）为该元件结构示意图：在 750 nm
波长入射下，只有大角度的光束才能透射（进而实现暗

场照明）；在 640 nm 波长下任何角度的光都不能透射，

只能产生全内反射（进而激发光学表面波实现全内反

射照明）。因此，在正入射下，将该介质多层薄膜光学

元器件放置在常规的明场显微镜上［图 3（b）］作为被

测样品的载玻片，可实现暗场显微成像与全内反射成

像。图 3（c）为液体环境中生物活细胞（水中透明样

品）的成像效果，相对于明场光学显微镜像，成像对比

度大幅度提升，且系统架构简单、操作容易、稳定性好、

成本低。

上述实验结果表明，通过设计、制作合适的平面型

介质多层薄膜器件，并将其用作常规明场光学显微镜

的样品载玻片（介质多层薄膜厚度约几 μm，玻璃基片

厚度约 170 μm），可以调控照明光场的透射特性，对被

测样本（如透明生物细胞和细小物体）进行暗场照明和

全内反射照明，进而显著增强无标记显微成像的对比

度和灵敏度。相对于常规的暗场光学显微镜和全内反

射照明光学显微镜系统，该系统架构简单、操作容易且

成本低。

该方法也适用于有标记荧光成像，本实验组［23］同

时研制了一套基于介质多层膜的全内反射荧光显微镜

系统，无需棱镜或者高数值孔径显微镜，利用多层薄膜

元器件即可实现全内反射激发荧光，其特点是结构简

单、操作容易、成像区域大。

在此研究方向上，美国麻省理工学院 Chazot 等［21］

率先利用介质多层薄膜的带隙结构来控制入射光波的

出射方向，进而同样实现了场显微成像功能。他们利

用的照明光源是量子点所发出的荧光，在长时间照射

下，会出现漂白和淬灭效应，进而影响成像效果。为了

提升荧光光源利用效率，在量子点荧光层下方制作了

金属薄膜涂敷的半碗状阵列结构，提高效率的同时增

加了器件的制作难度与成本。由于该方法采用荧光作

为照明光源，很难再利用该荧光来激发其他材料的荧

光信号，因此无法在同一架构和器件上同时实现荧光

和非荧光成像。在一个架构上同时实现两种成像并对

成像结果进行比照的研究方法，在生物光子学研究中

具有重要价值［24］。

2. 3　基于介质多层薄膜动量空间远场调控技术的边缘

增强显微成像新方法

边缘检测是指从图像中提取感兴趣对象的边缘信

息，保留了图像重要的结构信息，大幅减少了数据量，

因此被应用于图像特征提取、目标识别、计算机视觉等

领域。光学微分运算器件通常被用来实现图像边缘增

强。常规光学微分器件尺寸较大，不易集成。基于超

表面微纳结构的光学微分器件能极大减小器件尺寸，

但微纳结构的加工制备技术要求高、成本高。目前报

道的光学微分器件大多只能实现单一阶次的光学微分

图 2　成像样品是一根放置在介质微米线上的介质纳米线［20］。

（a）常规光学显微镜成像图；（b）BSWM 成像图

Fig.  2　The sample is a dielectric nanowire placed on a 
dielectric micron wire[20].  (a) Conventional microscopic 

image; (b) the image captured by the BSWM

运算［25-31］。

近期研究工作表明：通过设计薄膜结构参数，可以

调控光场的动量空间透过率函数曲线，进而可以在一

块介质多层薄膜器件上实现从 1 到 4 阶的所有阶次光

学微分运算，如图 4（a）所示；理论分析结果表明，此薄

膜元件亦可以实现更高阶次的微分运算［10］。

作为应用展示，该介质多层薄膜被用作光学显微

镜的载玻片，放置在图 4（b）中常规明场光学显微镜

的载物台上，被测样品放置在此多层薄膜上方。当被

成像的物体为振幅型样品，如 1951 USAF 分辨率测

试板，其光学图像［图 4（c1）~（c4）］呈现出极为清晰

的边缘结构，边缘峰的数量对应微分阶数，此即为光

学微分运算的功能之一：图像边缘增强。通过调

节入射光的照射方向和入射光波长，从图 4（c1）到

图 4（c4），图像的边缘分别呈现出 1 条边到 4 条边，分

别对应着 1~4 阶的光学微分运算。结果表明，利用

该介质多层薄膜光学微分器件可以在常规明场显微

镜上快速实现多阶次光学模拟运算、多阶次边缘信息

增强成像。

当被成像的物体为相位型样品，如大多数液体环

境中的生物细胞是透明的，可以看作是相位物体。由

于透明特性，它们的散射光非常弱，其边缘细节很难被

图 3　一种基于介质多层薄膜的光学元器件，用作被测样本的衬底，可在常规的明场光学显微镜上实现暗场显微成像和全内反射成

像［9］。（a）常规全内反射照明与暗场照明显微镜实验架构；（b）单片介质多层薄膜实现全内反射照明与暗场照明，可用作常规透

射式光学显微镜的衬底，实现暗场与全内反射成像；（c）水中透明细胞的明场成像、全内反射照明成像与暗场照明成像图片，

右下角白线长度代表 10 μm
Fig.  3　An optical element based on a dielectric multilayer film used as a substrate for the sample to be imaged, which can be used to 

realize dark field microscopic imaging and total internal reflection imaging by using a conventional bright field optical 
microscope[9].  (a) The experimental configuration of conventional total internal reflection illumination and dark field illumination 
microscopy; (b) a single dielectric multilayer film achieves total internal reflection illumination and dark field illumination, which 
can be used as the substrate of conventional transmission optical microscopy to realize both dark field and total internal reflection 
imaging; (c) bright field image, total internal reflection illumination image, and darkfield illumination image of the same 

transparent cells in water, the length of the white line in the lower right corner represents 10 μm
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运算［25-31］。

近期研究工作表明：通过设计薄膜结构参数，可以

调控光场的动量空间透过率函数曲线，进而可以在一

块介质多层薄膜器件上实现从 1 到 4 阶的所有阶次光

学微分运算，如图 4（a）所示；理论分析结果表明，此薄

膜元件亦可以实现更高阶次的微分运算［10］。

作为应用展示，该介质多层薄膜被用作光学显微

镜的载玻片，放置在图 4（b）中常规明场光学显微镜

的载物台上，被测样品放置在此多层薄膜上方。当被

成像的物体为振幅型样品，如 1951 USAF 分辨率测

试板，其光学图像［图 4（c1）~（c4）］呈现出极为清晰

的边缘结构，边缘峰的数量对应微分阶数，此即为光

学微分运算的功能之一：图像边缘增强。通过调

节入射光的照射方向和入射光波长，从图 4（c1）到

图 4（c4），图像的边缘分别呈现出 1 条边到 4 条边，分

别对应着 1~4 阶的光学微分运算。结果表明，利用

该介质多层薄膜光学微分器件可以在常规明场显微

镜上快速实现多阶次光学模拟运算、多阶次边缘信息

增强成像。

当被成像的物体为相位型样品，如大多数液体环

境中的生物细胞是透明的，可以看作是相位物体。由

于透明特性，它们的散射光非常弱，其边缘细节很难被

图 3　一种基于介质多层薄膜的光学元器件，用作被测样本的衬底，可在常规的明场光学显微镜上实现暗场显微成像和全内反射成

像［9］。（a）常规全内反射照明与暗场照明显微镜实验架构；（b）单片介质多层薄膜实现全内反射照明与暗场照明，可用作常规透

射式光学显微镜的衬底，实现暗场与全内反射成像；（c）水中透明细胞的明场成像、全内反射照明成像与暗场照明成像图片，

右下角白线长度代表 10 μm
Fig.  3　An optical element based on a dielectric multilayer film used as a substrate for the sample to be imaged, which can be used to 

realize dark field microscopic imaging and total internal reflection imaging by using a conventional bright field optical 
microscope[9].  (a) The experimental configuration of conventional total internal reflection illumination and dark field illumination 
microscopy; (b) a single dielectric multilayer film achieves total internal reflection illumination and dark field illumination, which 
can be used as the substrate of conventional transmission optical microscopy to realize both dark field and total internal reflection 
imaging; (c) bright field image, total internal reflection illumination image, and darkfield illumination image of the same 

transparent cells in water, the length of the white line in the lower right corner represents 10 μm
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常规无标记显微镜观测到。实验结果表明，在常规的

透射显微镜上加载一块平面型介质多层薄膜微分器件

作为载玻片，可以实现液体中透明生物细胞的边缘结

构清晰成像［无标记成像，图 4（d2）、（d4）］。相对于生

物细胞成像领域常用的暗场光学显微镜、相衬显微镜、

微分干涉显微镜等所采用的复杂光学元件，该介质多

层薄膜微分元件的特点是结构简单（无需在表面加工

复杂的微纳结构）、轻量化（不含玻璃基片的薄膜总厚

度仅几 μm）、成本低（可利用常规镀膜工艺大批量、大

面积制备）、易于使用（可作为载玻片直接加载到常规

的明场光学显微镜中，拓展其成像功能）。在此研究

方向上，清华大学杨原牧教授课题组［32］利用介质多层

薄膜实现了单一阶次的边缘增强成像与二阶光学

微分。

3　薄膜光场调控技术增强的无标记

显微探测系统在环境光子学领域的

应用

3. 1　大气超细颗粒物吸湿增长表征研究背景

当前，微细颗粒（PM2. 5）污染问题依然突出，对大

图 4　基于介质多层薄膜的多阶光学微分运算元器件，可用于在同一器件上实现多种阶次的微分运算，将其作为常规光学显微镜的

载玻片，实现边缘增强成像［10］。（a）光波函数经过多层膜实现微分运算；（b）实验装置图和多层薄膜实物图； （c1）~（c4） 1~4 阶

光学微分运算实现振幅型样品边缘成像； （d1）~（d4）相位型样品的边缘成像

Fig.  4　Multiple-order optical differential component based on dielectric multilayer thin film, which can be used to realize multiple-order 
spatial differentiation with one element, it is used as a substrate of a conventional optical microscope to achieve edge enhanced 
imaging[10].  (a) The light wave function is differentiated through the multilayer film; (b) the experimental setup and the photo of 
the multilayer film; (c1)‒(c4) 1-4 order optical differential calculation used to achieve the edge enhancement imaging of amplitude 

objects; (d1)‒(d4) the edge enhancement imaging of phase objects

气环境、全球气候、人体健康有着不利影响，亟须开展精

细化的分析研究工作。在 PM2. 5污染过程中，纳米尺度

颗粒物占比很高，其中，100 nm 以下的超细颗粒物甚至

超过 88%。同时，颗粒物的形态复杂，组分多样，各类

化合物多达 3万种以上［33］。目前，外场在线观测分析方

式获得的是大量颗粒物的平均效应。外场采样实验室

离线分析方式，会因为颗粒物的堆积形态干扰，造成较

大的分析误差。因此，为实现颗粒物的精准分析，环境

污染物监测领域需要发展从微米到纳米尺度的单颗粒

分析方法（对应空间尺度）。另一方面，在大气微纳尺度

颗粒物爆发增长机制研究方面，最新的研究结果［34］表

明，颗粒物多相反应过程可能起着关键作用。但是，颗

粒物的演变是一个快速、复杂的动态过程［35］。目前的主

要分析方式为前后稳定状态的测量，缺乏颗粒物演变

中间过程的相关参数信息，导致对颗粒物快速演变机

制认识不清。因此，该领域亟须发展颗粒物演变过程

的快速综合表征手段（对应时间尺度）。

在纳米尺度单颗粒精准测量方面，目前应用较多

的是环境扫描电镜或环境透射电镜，可较为详细地获

取微纳米颗粒物的形貌成分等信息，但其系统复杂、价

格极其昂贵，只能应用于非大气环境离线表征，且电子

束能量高，会损伤被测量的单颗粒［36-37］。而光学表征

手段具有无损伤、成本低、可实时测量等优点，近年来

引起了环境监测领域科研工作者的广泛关注。但常规

的无标记光学显微镜由于灵敏度和分辨率都较低，难

以实现单个纳米级颗粒物的测量表征。基于荧光的超

分辨光学显微镜虽然可以实现极高的空间分辨率，但

是其需要对被测样品进行荧光标记。这种标记过程无

疑会影响到颗粒物本身的物理、化学特性，更无法实现

真实大气环境中颗粒物的原位、实时检测。因此，此研

究领域现有技术的第 1 个不足之处是：难以深度突破

探测粒径下限（百纳米以下或更小），实现真实大气环

境下纳米级单个气溶胶颗粒的无标记、高灵敏度探测。

在单颗粒演变过程表征方面（时间尺度），主要有

质谱和光谱两类分析方法。其中，单颗粒物气溶胶质

谱应用广泛、灵敏度高，获得的组分信息丰富，但是该

方法为单次破坏性测量，难以获得单一颗粒物的变化

过程信息［38］。常规光谱分析方法，作为一种无损表征

技术，已初步实现颗粒物组分和相态的动态分析，但时

间分辨率一般为分钟级，难以满足颗粒物的快速动态

演变过程研究需求［39］。因此，此领域现有技术存在的

第 2 个不足之处是：难以实现微纳尺度单颗粒演变过

程的高时间分辨率表征（实时在线监测）［40］。

针对现有单个纳米级大气气溶胶颗粒物性表征技

术存在的不足：本实验组基于上述光学薄膜增强的高

灵敏度无标记显微探测新方法，构建了单个大气颗粒

物（纳米尺度）吸湿增长过程的原位、实时、无损监测光

学系统，为大气灰霾成因研究提供了科学支撑和技术

手段。

3. 2　无标记表面波显微成像系统应用于大气超细

颗粒物吸湿增长的原位实时表征

在图 1 所示表面波光学显微探测系统上，本实验

组加载了一套超细气溶胶颗粒的片上沉积系统，可将

单分散的大气超细颗粒物沉积吸附到光学薄膜上，同

时在系统上加载了一套环境相对湿度控制系统用于调

节大气超细颗粒物所在环境的相对湿度，进而研制出

一套纳米尺度大气颗粒物吸湿增长过程实时监测系

统，如图 5（a）所示。利用该系统实现了大气污染物主

要成分硫酸铵、硝酸铵及其混合物组成的单个超细颗

粒物（粒径约 90 nm）的表面波散射信号原位、实时测

量，进而获得单个超细气溶胶颗粒在不同环境相对湿

度下，吸收水分时尺寸增长的变化过程信息（通常称为

吸湿增长），如图 5（b）所示。对于硝酸铵这种具有潮

解点的物质，当环境相对湿度达到其潮解点时，颗粒将

会快速吸收环境水分，发生固-液相变，体积快速膨胀，

此时探测到的颗粒物散射信号急剧增大。通过检测颗

粒物散射光信号强度变化，可以反演出颗粒物的吸湿

增长过程。实验结果［图 5（b）数据点］与理论计算结

果［图 5（b）蓝色曲线］相吻合，进一步证实了此方法的

准确性。

另一方面，表面波光学显微探测系统无需对被测

样本进行标记，因此具有较高的时间分辨率。应用此

优势，本实验组首次定量测量到不同成分的超细气溶

胶潮解（固 -液相变）所需时间的差异，如图 5（c）所示，

对于不同硫酸铵纳米颗粒物：如果其和有机物，如葡萄

糖混合，其在潮解点附近的吸湿增长过程将会减缓；但

如果和其混合的是无机物，如硝酸铵，其在潮解点处的

（固 -液相变）所需时间和纯硫酸铵颗粒差异不大。常

用的气溶胶颗粒物表征技术，如环境扫描电镜、环境透

射电镜、常规光学显微镜、气溶胶加湿串联差分分析仪

等，由于没有时间分辨本领，因此都难以实现单个纳米

尺度颗粒物的吸湿性原位、实时、无损表征［41-42］。

近期，中国科学院合肥物质科学研究院团队采用

该套无标记、高灵敏度表面波光学显微成像系统，开展

了高湿度环境下纳米尺度单颗粒吸湿与老化、实际大

气单颗粒的吸湿增长等演化机制研究：1）实验研究了

对环境和气候有重要影响的钙镁盐单颗粒物在高相对

湿度下的吸湿与老化特性，发现颗粒物老化过程会降

低吸湿性，有机组分在痕量气体和多组分颗粒物之间

的非均相反应中发挥了重要作用；2）通过实际大气单

颗粒物的吸湿增长特性研究，将宏观大气颗粒物的吸

湿增长因子定量解析到有机碳（OC）、烟灰（主要是元

素碳）、飞灰和二级气溶胶（主要是 OC 和硫酸盐），并

发现 OC 随着颗粒尺寸的增加而增加。这些结果为精

准解析高湿环境下颗粒物爆发增长机制提供了重要技

术方法与科学依据［43-44］。

相较于常规的大气细颗粒物，如 PM2. 5，直径更小

的纳米颗粒（如直径小于 100 nm 的颗粒物）对人体健
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气环境、全球气候、人体健康有着不利影响，亟须开展精

细化的分析研究工作。在 PM2. 5污染过程中，纳米尺度

颗粒物占比很高，其中，100 nm 以下的超细颗粒物甚至

超过 88%。同时，颗粒物的形态复杂，组分多样，各类

化合物多达 3万种以上［33］。目前，外场在线观测分析方

式获得的是大量颗粒物的平均效应。外场采样实验室

离线分析方式，会因为颗粒物的堆积形态干扰，造成较

大的分析误差。因此，为实现颗粒物的精准分析，环境

污染物监测领域需要发展从微米到纳米尺度的单颗粒

分析方法（对应空间尺度）。另一方面，在大气微纳尺度

颗粒物爆发增长机制研究方面，最新的研究结果［34］表

明，颗粒物多相反应过程可能起着关键作用。但是，颗

粒物的演变是一个快速、复杂的动态过程［35］。目前的主

要分析方式为前后稳定状态的测量，缺乏颗粒物演变

中间过程的相关参数信息，导致对颗粒物快速演变机

制认识不清。因此，该领域亟须发展颗粒物演变过程

的快速综合表征手段（对应时间尺度）。

在纳米尺度单颗粒精准测量方面，目前应用较多

的是环境扫描电镜或环境透射电镜，可较为详细地获

取微纳米颗粒物的形貌成分等信息，但其系统复杂、价

格极其昂贵，只能应用于非大气环境离线表征，且电子

束能量高，会损伤被测量的单颗粒［36-37］。而光学表征

手段具有无损伤、成本低、可实时测量等优点，近年来

引起了环境监测领域科研工作者的广泛关注。但常规

的无标记光学显微镜由于灵敏度和分辨率都较低，难

以实现单个纳米级颗粒物的测量表征。基于荧光的超

分辨光学显微镜虽然可以实现极高的空间分辨率，但

是其需要对被测样品进行荧光标记。这种标记过程无

疑会影响到颗粒物本身的物理、化学特性，更无法实现

真实大气环境中颗粒物的原位、实时检测。因此，此研

究领域现有技术的第 1 个不足之处是：难以深度突破

探测粒径下限（百纳米以下或更小），实现真实大气环

境下纳米级单个气溶胶颗粒的无标记、高灵敏度探测。

在单颗粒演变过程表征方面（时间尺度），主要有

质谱和光谱两类分析方法。其中，单颗粒物气溶胶质

谱应用广泛、灵敏度高，获得的组分信息丰富，但是该

方法为单次破坏性测量，难以获得单一颗粒物的变化

过程信息［38］。常规光谱分析方法，作为一种无损表征

技术，已初步实现颗粒物组分和相态的动态分析，但时

间分辨率一般为分钟级，难以满足颗粒物的快速动态

演变过程研究需求［39］。因此，此领域现有技术存在的

第 2 个不足之处是：难以实现微纳尺度单颗粒演变过

程的高时间分辨率表征（实时在线监测）［40］。

针对现有单个纳米级大气气溶胶颗粒物性表征技

术存在的不足：本实验组基于上述光学薄膜增强的高

灵敏度无标记显微探测新方法，构建了单个大气颗粒

物（纳米尺度）吸湿增长过程的原位、实时、无损监测光

学系统，为大气灰霾成因研究提供了科学支撑和技术

手段。

3. 2　无标记表面波显微成像系统应用于大气超细

颗粒物吸湿增长的原位实时表征

在图 1 所示表面波光学显微探测系统上，本实验

组加载了一套超细气溶胶颗粒的片上沉积系统，可将

单分散的大气超细颗粒物沉积吸附到光学薄膜上，同

时在系统上加载了一套环境相对湿度控制系统用于调

节大气超细颗粒物所在环境的相对湿度，进而研制出

一套纳米尺度大气颗粒物吸湿增长过程实时监测系

统，如图 5（a）所示。利用该系统实现了大气污染物主

要成分硫酸铵、硝酸铵及其混合物组成的单个超细颗

粒物（粒径约 90 nm）的表面波散射信号原位、实时测

量，进而获得单个超细气溶胶颗粒在不同环境相对湿

度下，吸收水分时尺寸增长的变化过程信息（通常称为

吸湿增长），如图 5（b）所示。对于硝酸铵这种具有潮

解点的物质，当环境相对湿度达到其潮解点时，颗粒将

会快速吸收环境水分，发生固-液相变，体积快速膨胀，

此时探测到的颗粒物散射信号急剧增大。通过检测颗

粒物散射光信号强度变化，可以反演出颗粒物的吸湿

增长过程。实验结果［图 5（b）数据点］与理论计算结

果［图 5（b）蓝色曲线］相吻合，进一步证实了此方法的

准确性。

另一方面，表面波光学显微探测系统无需对被测

样本进行标记，因此具有较高的时间分辨率。应用此

优势，本实验组首次定量测量到不同成分的超细气溶

胶潮解（固 -液相变）所需时间的差异，如图 5（c）所示，

对于不同硫酸铵纳米颗粒物：如果其和有机物，如葡萄

糖混合，其在潮解点附近的吸湿增长过程将会减缓；但

如果和其混合的是无机物，如硝酸铵，其在潮解点处的

（固 -液相变）所需时间和纯硫酸铵颗粒差异不大。常

用的气溶胶颗粒物表征技术，如环境扫描电镜、环境透

射电镜、常规光学显微镜、气溶胶加湿串联差分分析仪

等，由于没有时间分辨本领，因此都难以实现单个纳米

尺度颗粒物的吸湿性原位、实时、无损表征［41-42］。

近期，中国科学院合肥物质科学研究院团队采用

该套无标记、高灵敏度表面波光学显微成像系统，开展

了高湿度环境下纳米尺度单颗粒吸湿与老化、实际大

气单颗粒的吸湿增长等演化机制研究：1）实验研究了

对环境和气候有重要影响的钙镁盐单颗粒物在高相对

湿度下的吸湿与老化特性，发现颗粒物老化过程会降

低吸湿性，有机组分在痕量气体和多组分颗粒物之间

的非均相反应中发挥了重要作用；2）通过实际大气单

颗粒物的吸湿增长特性研究，将宏观大气颗粒物的吸

湿增长因子定量解析到有机碳（OC）、烟灰（主要是元

素碳）、飞灰和二级气溶胶（主要是 OC 和硫酸盐），并

发现 OC 随着颗粒尺寸的增加而增加。这些结果为精

准解析高湿环境下颗粒物爆发增长机制提供了重要技

术方法与科学依据［43-44］。

相较于常规的大气细颗粒物，如 PM2. 5，直径更小

的纳米颗粒（如直径小于 100 nm 的颗粒物）对人体健
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康危害更大，因为它们可以深入呼吸道、肺部，甚至细

胞内部，诱发肺部、呼吸道系统的疾病，甚至导致器官

功能障碍。因此，发展单个 100 nm，甚至 50 nm 以下纳

米颗粒粒径的无损、实时监测方法具有重要的应用价

值［45-48］。在上述工作的基础上，本实验组进一步通过

图像平移差分法与时间平均法来消除噪声信号，实现

高信噪比的单个纳米颗粒物散射信号的精准测量，进

而提出一种新型的无标记、宽场光学显微成像方法。

该方法可以在 3 s 内对直径低至 22 nm 的单个纳米颗

粒进行高对比度的成像与测量，并具有 10 nm 的粒径

分辨率。由于纳米颗粒和基底表面之间的相互作用，

它对弱散射体的灵敏度比常规暗场显微镜高。同时，

该方法所需基底易于制备，成像过程无损伤，适用于各

种纳米颗粒样本的测量，可广泛应用于生命科学、材料

科学、环境科学等领域［49］。在颗粒物粒径筛分领域，北

京大学肖云峰教授课题组、哈尔滨工业大学宋青海教授

课题组［50-51］利用光学微腔、光学波导阵列所负载的衰失

波率先实现了高精度的单个颗粒物粒径测量和筛分。

3. 3　介质多层薄膜暗场显微镜应用于大气超细颗粒

吸湿增长的原位表征

在仪器系统的简易化、低成本、小型化、易操作方

面，利用能实现暗场照明的介质多层膜元器件构建了

一套低成本、易于操作的高对比度、高灵敏度无标记显

微成像系统，结合自主研制的环境湿度控制系统，实现

了单个颗粒物吸湿增长过程的原位表征，相较于基于

油浸物镜的成像系统，该成像系统结构简单、稳定、成

图 5　表面波光学显微镜用于单个大气超细颗粒物的吸湿增长实时、原位测量［41］。（a）实验装置图；（b）（c）单个气溶胶纳米颗粒的吸

湿增长过程稳态测量和瞬态测量

Fig.  5　Surface wave optical microscopy used to in-situ real-time measure the hygroscopic growth of individual atmospheric ultrafine 
particles[41].  (a) Diagram of experimental setup; (b) (c) steady-state measurement and transient measurement of the hygroscopic 

growth process of a single aerosol nanoparticle

本低。

设计介质多层薄膜的能带结构，使准直的光束入

射到介质多层薄膜后以大角度的光束出射，并照射到

多层薄膜表面上的纳米气溶胶颗粒物，如图 6 所示。

当利用较小数值孔径显微物镜（非油浸物镜）收集颗粒

物散射信号时，可以形成暗场显微成像与探测，对气溶

胶的吸湿动态过程进行实时、高对比度检测（时间分辨

率为 100 ms）。该系统可以对单组分和双组分的粒径

100 nm 左右的气溶胶颗粒吸湿增长过程进行实时测

量。图 6（c）为氯化钠纳米颗粒的测量结果，它对应

海洋上气溶胶的主要成像，其中，红色曲线为理论计

算结果，黑色点代表实验测量结果，可见实验和理论

结果吻合，均显示在约 76% 的相对湿度下，氯化钠

纳米颗粒物发生潮解，实现颗粒物尺寸的突然增长。

图 6（d）为氯化钠和葡萄糖混合纳米颗粒物实验测量

结果，可以看出，相对于单一无机物组分的氯化钠颗

粒，该混合颗粒随相对湿度增长的过程较为缓慢，没

有明显的潮解点，这说明不同物质、不同组分吸湿增

强过程存在差异。该套成像系统具有宽视场成像、无

标记测量、检测速度快、操作简单、成本低等优点。它

使用空气物镜收集散射信号，因此更适合野外实际大

气颗粒的吸湿测量。该方法也适用于各种纳米颗粒

样品的测量，可广泛应用于生命科学、材料科学、环境

科学等领域［52］。

4　结   论

介质多层薄膜与金属薄膜已经有上百年的历史，

广泛应用于现代光学，光电子学，光学工程及其相关的

科学、技术领域，如常用的分束片、滤光片、反射片、减

反射片等薄膜元件，以及各类光学仪器、测控仪器、军

用、民用光学产品的表面镀膜。近年来，本课题组聚焦

于无标记光学显微探测这一前沿领域，独辟蹊径地借

助薄膜光场调控技术所产生的近场局域增强、环境敏

感、压缩波长、动量空间透-反射分布可调等特性，系统

性地发展出高灵敏度、无标记显微成像探测新技术，并

成功应用于大气环境中单个超细颗粒物吸湿增长过程

的原位、实时表征。除在环境领域的应用外，该技术和

系统亦可以应用于材料科学、生命科学，如：用来观测

单个纳米颗粒尺度上的物理-化学反应；单个透明生物

细胞的动态变化；以及单个颗粒物与单个细胞之间相

互作用过程。在这些应用中，所关注的重点是单个微

纳区域内的各种变化过程的实时测量，而常规的显微

成像与探测技术由于对比度、灵敏度不够，难以捕捉这

种单个极小空间尺度内极其细小的变化。在今后的发

图 6　基于介质多层薄膜暗场照明元件构建高灵敏度、无标记显微成像系统，应用于大气超细颗粒物吸湿增长原位监测［52］。

（a）（b）光学实验装置图和环境湿度控制系统示意图；（c）氯化钠纳米颗粒吸湿增长过程稳态测量曲线；（d）氯化钠-葡萄糖混合

纳米颗粒吸湿增长稳态测量曲线

Fig.  6　A high-sensitivity, label-free microscopic imaging system constructed based on the dielectric multilayer thin film enabled dark 
field illumination element, which is used for in-situ monitoring of the hygroscopic growth of single atmospheric ultrafine 
particles[52].  (a) (b) Diagram of optical experimental setup and schematic diagram of environmental humidity control system; 
(c) steady-state measurement curve of hygroscopic growth of sodium chloride nanoparticles; (d) steady-state measurement curve 

of hygroscopic growth of sodium chloride-glucose mixed nanoparticles
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本低。
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量。图 6（c）为氯化钠纳米颗粒的测量结果，它对应
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展中，该技术和系统可以和超构透镜结合，利用超构透

镜的优良成像性能和轻薄结构，从而进一步缩小系统

的体积，提升成像与传感能力［53-56］。同时，该技术也可

以与超分辨成像技术结合，如浙江大学刘旭教授、匡翠

方教授课题组发展的各类超分辨技术［57］，从而在高灵

敏度的显微成像与传感的基础上实现成像分辨率的突

破。但这些结合，可能会增加系统的复杂程度，不利于

将该套系统应用于户外测量。更为可行的一个发展方

向是，将该种成像技术与计算成像领域的先进方法结

合起来，在不改变硬件架构的前提下，利用先进的人工

智能信息处理技术来提升系统的成像和传感性能。这

些研究工作有望产生全新概念的薄膜光学元器件、精

密测量光学系统，为传统光学薄膜应用带来新的生长

点，丰富薄膜光学的研究内容，为无标记光学显微成像

与传感及其应用领域的发展提供新的研究思路［58］。
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