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有序金纳米棒阵列的超分辨成像
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摘要：显微成像技术受限于光学成像系统的衍射极限，无法分辨亚波长尺度的结构。通过饱

和散射抑制成像技术已经实现了单个纳米颗粒的超分辨成像，但是涉及到纳米颗粒集合，需

要考虑纳米颗粒间的耦合作用。利用超越衍射极限的双光束方法，可以在有序金纳米棒阵列

上实现远场超分辨光学成像。本文设计了纳米棒长径比为 2 的 5×5 金纳米棒阵列，通过矢量

光场理论和热扩散理论计算了金纳米棒阵列在连续波激光下的热分布，并模拟了双光束激光

即脉冲激发光和连续波抑制光下的散射成像。仿真结果显示，连续波激光能够有效抑制金纳

米棒阵列对脉冲激光的散射，双光束方法实现了 80 nm 横向特征尺寸的超分辨成像。
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Super-resolution imaging for
ordered gold nanorod arrays
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Abstract:  Microscopic  techniques  cannot  resolve  subwavelength  scale  structures  due  to  the
diffraction  limit  of  optical  imaging  systems.  Super-resolution  imaging  of  single  nanoparticles  has
been  achieved  by  saturation  scattering  suppression  imaging  techniques,  but  when  it  comes  to
ensembles  of  nanoparticles,  the  coupling  between  nanoparticles  needs  to  be  considered.  Far-field
super-resolution optical imaging can be achieved on ordered gold nanorod arrays using a two-beam
method beyond the diffraction limit. In this paper, a 5×5 gold nanorod array with an aspect ratio of
2  is  designed,  the  thermal  distribution  of  the  gold  nanorod  array  under  continuous-wave  laser  is
calculated by the vector light field theory and thermal diffusion theory, and the scattering imaging
under  dual-beam  laser,  i.e.,  pulsed  excitation  light  and  continuous-wave  suppression  light,  is
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simulated. The simulation results show that the continuous-wave laser can effectively suppress the
pulsed  laser  scattering  of  gold  nanorod  arrays,  and  the  two-beam  approach  achieves  super-
resolution imaging with 80 nm resolution.

Keywords:  gold nanorod arrays；temperature nonlinearity；super-resolution optical imaging

 引　言

贵金属纳米颗粒由于其独特的局域表面等离

子体共振 (SPR) 效应受到人们广泛的关注，这种

效应来自电磁辐射与金属表面自由电子的共谐振

荡，能够极大地增强电磁场并局域在金属表面亚

波长尺度。其应用范围包括化学和生物传感[1]、

纳米催化[2]、光学诊断和光动力治疗[3]、光学成

像[4] 和信息存储[5]。特别是通过胶体化学[6] 和纳

米光刻技术[7]，人们已经实现了对纳米颗粒尺寸

和形态的控制。因此在可见光到红外频率范围

内，贵金属纳米颗粒可以选择性地增强对光的散

射和吸收。

为了突破光学成像系统的衍射极限，实现更

高的空间分辨率即亚波长尺度的像素， STED 显

微技术的概念在 1994 年由 Hell 提出[8]，其基本

原理是通过双光束激光共线照射的方式实现对自

发辐射荧光的开关，一束激光照射荧光分子使荧

光分子处于激发态，另一束甜甜圈形状的空心光

能够使甜甜圈内处于激发态的荧光分子受激辐射

回到基态，不再发生自发辐射，只有甜甜圈中心

的荧光分子能自发辐射出荧光，从而实现超越衍

射极限的光学成像。但是过去的研究往往借助金

纳米颗粒辅助增强荧光的非线性来实现更低的饱

和功率和更高的分辨率[9]，而忽略了金纳米颗粒

自身的非线性效应。

近年来，金纳米颗粒因其非线性等离子体饱

和效应再次受到人们的广泛关注。有研究小组在

共聚焦激光扫描显微镜中采集背向散射信号来研

究单个等离激元纳米结构的光学特性，从而发现

了饱和散射[10]。当连续波（CW）激光激发时，金

纳米球的散射，通常应该是线性的，即与激发强

度成正比。他们发现，当金纳米球的激发强度增

加时，散射可能不会相应增加，显示出显著的非

线性响应。在低激发强度下，散射强度线性取决

于激发强度。在高激发强度（105
～106 W/cm2）

时，散射饱和度，即散射强度偏离线性趋势，甚

至随着激光强度的增加而减小。这种潜在的物理

机制被认为是光热效应，从 SPR 吸收开始，其

光子能量转化为热量，由于吸收的后果是温度上

升——金属介电常数与晶格温度的变化，随后诱

导纳米颗粒散射截面的减小，并能够观测到强烈

的非线性[11]。通过时间调制和解调提取等离子

体饱和散射的非线性分量，获得了比荧光饱和显

微镜更高的分辨率[12]。此外，研究表明，深度

饱和不仅影响激发波长，而且影响等离激元带内

的其他波长，通过增加空间调制方式可以实现基

于单个金纳米颗粒散射主动控制的全光学等离激

元开关 [13]。进一步地结合金纳米球的尺寸效

应，可实现细胞中多色超分辨成像[14]。

金纳米颗粒散射和吸收密切联系在一起，最

近的实验已经表明他们的非线性作用机制相同[15]。

因此在金纳米颗粒等离子体共振带内的一束激光

可以影响纳米颗粒对带内另一束激光的散射和吸

收。利用金纳米颗粒的非线性饱和效应，当一束

激光照射金纳米颗粒时，逐渐增加激光功率至饱

和，金纳米颗粒的散射截面和吸收截面减小，对

另一束激光能量的散射和吸收也会降低。

本文提出了一种对有序金纳米棒阵列实现超

分辨成像的技术，并利用矢量光场理论和热扩散

理论对金纳米棒阵列的光场分布和热场分布进行

仿真实验。进一步结合金纳米棒的介电常数温度

依赖模型，在金纳米棒阵列上进行散射成像仿真

实验，最终在 80 nm 的亚波长尺度上实现了对纳

米结构的超分辨成像。与之前实验中散射抑制的

超分辨成像[16] 相比，分辨率得到了进一步的提

高。同时，在金纳米棒阵列温度分布的研究中，

介电常数温度依赖模型的引入修正了以前关于连

续波激光下纳米尺度热源的研究对金纳米颗粒温

度分布的错误估计，有利于金纳米颗粒在纳米催

化、光动力治疗、信息存储和纳米光子器件等领

域[17] 的进一步发展。
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 1    模型建立

有序金纳米棒阵列的超分辨成像概念如图 1
所示。记录材料由基底和 5×5 的金纳米棒阵列

构成，每个金纳米棒长径比为 60 nm/30 nm，同

向排列且间隔为 100 nm。波长靠近金纳米棒纵

向表面等离子体共振峰的抑制光，被调制成甜甜

圈形状，与在金纳米棒表面等离子体共振带内的

激发光共线照射金纳米棒阵列。由于等离子体非

线性饱和吸收效应的作用，甜甜圈环形区域内的

金纳米棒受到抑制光的影响，极大地降低了对激

发光的散射，只有甜甜圈中心光强为零的区域内

的金纳米棒的散射被显著增强，从而实现一个纳

米结构的超分辨成像。通过逐点扫描，最终获得

整个金纳米棒阵列的图像。

  

散射光
抑制光

金纳米棒

 
图 1   有序金纳米棒阵列的超分辨成像示意图

Fig. 1    Schematic of super-resolution imaging for ordered gold
nanorod arrays

 

 1.1    物镜焦点处光强分布

图 2（a）为物镜聚焦示意图。假定入射的平

E0面波  是线偏振光，高数值孔径物镜焦点区域

电场可表示为[18]

E (r2,ψ,z2) =
πi
λ
{[

Ia+ cos(2ψ) Ic
]
i+ sin(2ψ) Ic j+

2icosψIb k} (1)

Ia Ib Ic Ia =
r α

0 Pθsinθ(1+

cosθ)J0 (kr2sinθ)exp(−ikz2cosθ)dθ Ib =
r α

0 Pθsin2θJ1×
(kr2sinθ)exp(−ikz2cosθ)dθ Ic =

r α
0 Pθsinθ (1− cosθ)×

J2 (kr2sinθ)exp(−ikz2cosθ)dθ E (r2,ψ,z2)

O− rψz e θ

α ψ

Pθ =
√

cosθ k

J0 (x) J1 (x) J2 (x)

(k/ |k|)×E = cB/n c

k

式中 3 个变量  ，  ，  定义为 

 ，  
 ， 

 。电场  为柱

坐标  中点    的电场表达式，   为光束与

光轴的夹角，   为物镜的半孔径角，   为方位

角，  为物镜的切趾函数，  为真空中

的波数。  ，  和  是零阶、一阶和二

阶的第一类贝塞尔函数。式（1）显示在高数值孔

径物镜的焦点区域，衍射场有 3 个分量，分别

在 x、y、z方向。对于一个入射的平面波，B与

E的关系是   ，其中   是真空中

的光速，   是波矢。 以类似的方式可知，物镜

焦点区域附近的磁场表达式为

B (r2,ψ,z2) =
πi
λ

n
c
{
sin(2ψ) Ici+

[
I0− cos(2ψ) Ic

]
j+

2isinψIb k}
(2)

基于上述理论，当入射光为圆偏振光时，在

物镜焦点处的光强分布可以表示为[19]

I1 =
Ix1+ Iy1+ Iz1

2
(3)

Ix1 = |Ia+ cos(2ψ) Ic+ isin (2ψ) Ic|2 Iy1 =

|sin(2ψ) Ic+ isin (2ψ) Ic|2 Iz1 = |2cosψIb+2isinψIb|2
其 中   ，  

 ，  为

x、y、z方向的 3 个分量。
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图 2   矢量光场理论仿真

Fig. 2    Theoretical simulation of vector light field
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Ib=
r α

0 PθsinθJ1 (kr2sinθ)exp(−ikz2cosθ)dθ，

Ia Ib

当入射光为角向偏振光时，入射光只有角向

分 量 ，  

 和  为零，最终得到物镜焦点处的光强分布为

I2 = Ix2+ Iy2+ Iz2 (4)

Ix2 = |−2isinψIb|2 Iy2 = |2icosψIb|2 Iz2 = 0式中：  ；  ；  。

利用上述公式，通过 MATLAB 软件仿真分

别得到圆偏振光和角向偏振光在物镜焦点处的光

强分布，如图 2（b）和 2（c）所示。

 1.2    金纳米颗粒的非线性效应和温度分布模型

κm κh

在无损介质基底中单个金纳米球被高强度连

续波激光照射，入射光子的吸收会导致纳米颗粒

加热，并将热量传递到环境中，从而达到动态平

衡，使温度处于稳定状态。由于金纳米颗粒的热

导  远大于基底的热导  ，金纳米球内部温度

可以等效为均匀的。通过能量守恒定律，我们可

以得到本文模型的连续波激光热扩散方程为
T (r) = Th+

Cabs (ω) Iinc

4πκha
, r≤a

T (r) = Th+
Cabs (ω) Iinc

4πκhr
, r＞a

(5)

Iinc Cabs (ω) Th

T (r) a

r

式中：  为入射光强；  为吸收截面； 

是初始环境温度；  是稳态时的温度分布； 

为金纳米球的半径；  为到球心的距离。

研究表明，金纳米颗粒在强连续波照射下，

温度的改变会导致纳米颗粒自身的介电常数发生

变化，从而影响纳米颗粒的吸收截面，最终符合

一种新的模型——介电常数温度依赖模型。因

此连续波激光照射下金纳米球的热扩散方程改

写为[20]


∆TNP =

Cabs (ω，∆TNP) Iinc

4πκha
, r≤a

∆T (r) = ∆TNP
a
r
, r＞a

(6)

∆TNP T (r)−Th

∆TNP

式中  为式（5）的  。通过迭代，我们

可以得到实际的温度变化  。

Cabs (ω, ∆TNP)

为了计算简便，金纳米球的吸收截面

   可以通过米氏理论的帕德近似得到[21]

Cabs =
6π
k2

[
Re(a1)− |a1|2

]
+

10π
k2

[
Re(a2)− |a2|2

]
(7)

a1 =

−i
2
3
εm−εh

εm+2εh
x3

1− 3
5
εm−2εh

εm+2εh
x2− i

2
3
εm−εh

εm+2εh
x3

其中一阶系数  ，

二阶系数

a2 =

− i
15

εm−εh

2εm+3εh
x5

1+
5
7

εh

2εm+3εh
x2− 5

1323
ε2

m+30εmεh−45ε2
h

εh (εm+2εh)
x4− i

15
εh

2εm+3εh
x5

，

x =
√
εhka εm

εh ∆TNP

 为尺寸参数。金纳米颗粒介电常数 

和基底介电常数  都与温度变化  相关，即
εm (∆TNP) =εm,0+Bm∆TNP =

(
εm,0

′+ iεm,0
′′)+(

Bm
′+ iBm

′′)∆T NP

εh (∆TNP) =εh,0+Bh∆T NP =
(
εh,0
′+ iεh,0

′′)+(
Bh
′+ iBh

′′)∆T NP

(8)

D/d

Req

VNP β

现在我们将模型拓展至金纳米棒。对于长径

比    小于 4 的金纳米棒，均匀温度近似仍然

是有效的。因此本文中的金纳米棒始终被认为是

点热源，相应的热扩散模型即式（6）仍然适用于

金纳米棒。这里我们引入  ，即与金纳米棒体

积  相同的球体的半径，和无量纲热容系数   ，

得到[22]

∆T cw
NP =

Cabs
(
ω，Req，∆T cw

)
Iinc

4πκhReqβ
(9)

∆T cw (r) =
Cabs
(
ω，Req，∆T cw

)
Iinc

4πκh

1
r

(10)

1+0.96587ln2 (D/d)

∆T cw

其中，金纳米棒的 β为   
[22]。

这里，脉冲激光使用的吸收截面由连续波激光引

起的金纳米棒的温度变化确定。通过循环迭代，

我们可以获得实际的  。

∆T j

对于金纳米棒阵列的温度分布，一个特定的

纳米颗粒的温度变化  来源于两个部分[23]：

∆T j = ∆T s
j +∆T ext

j (11)

∆T s
j

∆T ext
j

  是自身的贡献，能通过式（9）计算得到。

 是该纳米颗粒周围其他粒子的热扩散引起

的，可以通过式（10）计算得到，即

∆T ext
j =

N∑
k=1
k, j

Cabs,kIinc,k

4πκh

1∣∣∣r j− rk
∣∣∣ (12)

∣∣∣r j− rk
∣∣∣ Cabs,k其中  是两粒子间的相对距离。  是第
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k Iinc,k k

∆T cw

 个粒子的吸收截面，  是第  个粒子处的光

强。因此考虑其他粒子热扩散的影响，我们可以

通过增加一层循环迭代，对最终的  进行修正。

当使用脉冲激光照射时，时间尺度不涉及热

晶格的作用，无法影响金纳米颗粒的吸收截面，

因此我们可以简单地通过[14]

Isca
(
λpulse

)
=Csca

(
∆TNP|ICW ,λCW

)
|λ=λpulse × Ipulse

(13)

获得脉冲激光的散射强度分布。其中金纳米颗粒

的散射截面为[24]

Csca =
32π4[εh (∆TNP)]2

λ4 V2
NP×

[εm
′ (∆TNP)−2εh (∆TNP)]2+ [εm

′′(∆TNP)]2

[εm
′(∆TNP)+2εh(∆TNP)]2+ [εm′′(∆TNP)]2

(14)

 2    仿真及分析

通过上述模型，利用 MATLAB 软件可以进

I1 I2

I2

∆T s
j

∆T ext
j

T2 εm εh κh

行仿真实验。首先输入初始参数，利用式（3）和
式（4）分别生成矢量光场激发光    和抑制光    。
将抑制光    代入式（7）和式（9），通过第一次循

环迭代得到金纳米棒的温度    以及新的介电

常数和热导。利用式（7）和式（12），通过第二次

循环迭代得到   ，最终获得金纳米棒的稳态

温度分布  和修正的介电常数  、  和热导  。

然后将初始介电常数、热导和修正的介电常数、

热导分别代入式（9）和式（13），最终得到未抑制

和抑制时的散射强度分布。

Req

具体仿真流程如图 3 所示。具体参数如表 1
所示。我们选择 520 nm 脉冲激光作为激发光，

539 nm 连续光作为抑制光。金纳米棒的长径比

为 60 nm/30 nm ，相同体积对应的球体半径  

约为 20 nm。初始介电函数（两波长相差不大）和

热导数均来自文献实验数据 [25]。我们在 1 μm×
1 μm 的仿真区域进行正方形网格划分，精度为

1 nm，并在特定位置标记金纳米棒的形状，产生

了间隔为 100 nm 的 5×5 金纳米棒阵列。
  

初始参数

矢量光场 (圆偏)

激发光 I1

矢量光场 (甜甜圈)

抑制光 I2

米氏理论生成吸
收截面 Cabs 和散

射截面 Csca

介电常数温度
依赖模型

新介电常数 εm、εh

和热导 κh

新吸收截面
Cabs,2

CW 热扩散模型

抑制散射截面
Csca,1

生成不同散射强
度分布 Isca

生成抑制后温度
场 T2

未抑制散射
截面 Csca,0

 
图 3   温度模型流程图

Fig. 3    Procedure of temperature model
 

 2.1    金纳米棒的温度非线性和散射抑制

利用热扩散模型计算连续波激光单个金纳米

棒的热场分布，如图 4（a）和 4（b）所示。根据介

电常数温度依赖模型，我们分别计算介电常数随

温度变化和无变化时单个金纳米棒的吸收截面和

温度变化。如图 4（c）所示，相对于介电常数温

度无关模型，随着入射光强的增加，金纳米棒吸

收能量引起自身温度升高，由于介电常数受温度

 
表 1   初始参数

Tab. 1    Initial parameters

参数 金纳米颗粒 基底

热导（W·m−1·K−1） κm=317 κh=0.25

初始介电常数 εm, 0= −7.52+1.65i εh, 0=3.3

热导数（K−1） Bm = (−0.7+1.7i)×10−3 Bh= 10−4

物镜数值孔径 NA=0.8

折射率 n=1.4
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影响发生改变，这导致温度相关模型的吸收截面

显著减小，相应的温度变化远低于温度无关时的

温度变化。因此在图 4（d）中，当连续波激光与

脉冲激光叠加在一起，共线照射金纳米棒时，连

续波激光可以显著改变金纳米棒的散射截面，从

而导致金纳米棒对脉冲激光的散射截面减小，最

终的散射强度远低于入射强度。
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图 4   单个金纳米棒的热场分布和介电常数温度依赖模型

Fig. 4    Thermal distribution of single gold nanorod and dielectric constant temperature-dependent model
 

 2.2    金纳米棒阵列的超分辨成像

如图 5（a）所示，利用金纳米棒阵列的热扩

散公式（11）和（12），结合介电常数温度模型，

对每个金纳米棒的吸收截面进行修正，我们可以

计算连续波激光照射下金纳米棒阵列的热场分

布。在图 5（b）中，通过脉冲激光的矢量光场和

吸收截面，我们计算了未受抑制时单个脉冲激光

下金纳米棒阵列的散射强度分布。结果显示，在

光斑区域内，相邻粒子间散射强度较高，无法实

现纳米尺度的分辨。当连续波激光调制成甜

甜圈形状，与脉冲激光共线叠加时，甜甜圈周

围的金纳米棒的散射受到抑制，只有甜甜圈中心

的金纳米棒不受连续波激光的影响，散射强度

最高，能够被清晰地分辨出来，如图 5（c）所示。

图 5（d）对图 5（b）和 5（c）的散射分布剖面轮廓

进行高斯曲线拟合，得到对应抑制前和抑制后

的金纳米棒阵列散射强度的半峰全宽，分别为

334 nm 和 80 nm。因此，我们实现了金纳米棒

阵列的超分辨成像，最终得到了接近金纳米棒尺

寸的 80 nm 的横向特征尺寸。在实际应用中，通

过逐点扫描，我们可以获得整个金纳米棒阵列的

超分辨图像。

 3    结　论

本文提出了一种对有序金纳米棒阵列进行超

分辨成像的技术，采用双光束激光共线照射金纳

米棒阵列的方式，最终获得了超越衍射极限的
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80 nm（λ/6.6）的横向特征尺寸。我们建立了矢量

光场模型和金纳米颗粒在连续波激光下的热扩散

模型，并使用仿真软件对金纳米棒阵列进行光场

和热场分析，对比单个脉冲激光下金纳米棒阵列

的散射强度分布。双光束成像方式能够有效减小

散射光斑的大小，使分辨率提高约 6 倍。未来的

工作可以进一步考虑基底热导对温度的依赖性以

及界面电导率的影响，实现更加完善的理论模

型。同时也可以对脉冲激光的持续时间和重复频

率进行调制，从而实现更高的分辨率。
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图 5   金纳米颗粒阵列热场分布
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