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( 2015年 5月 15日收到; 2015年 8月 1日收到修改稿 )

采用附加探测光声子耗尽法来实现超衍射极限相干反斯托克斯拉曼散射显微成像. 此方法引入一束环形
分布的附加探测光来消耗点扩展函数周边的相干声子, 实现点扩展函数的改造, 从而达到超越衍射极限的空
间分辨率. 为了获得更高的空间分辨率和更佳的相位匹配条件, 通常需采用高数值孔径物镜对抽运光、斯托克
斯光和探测光进行聚焦, 此时标量衍射理论不再成立. 基于矢量衍射理论, 分析了线偏振光、圆偏振光先后经
过螺旋相位片和高数值孔径物镜后的光强分布, 结果表明: 圆偏振光在高数值孔径物镜后焦平面的光强分布
呈中心对称状, 较线偏振环形光更适合作为附加探测光. 此外, 采用全量子理论分析了附加探测光声子耗尽
法. 结果表明: 当附加探测光与探测光强度比为 80时, 成像系统的横向空间分辨率可以达到 45 nm; 继续提高
附加探测光强度, 空间分辨将进一步提高.

关键词: 圆偏振光, 纳米分辨率, 相干反斯托克斯拉曼散射, 矢量分析
PACS: 33.20.Fb, 42.65.Dr, 78.47.jh, 42.65.–k DOI: 10.7498/aps.64.223301

1 引 言

相干反斯托克斯拉曼散射 (coherent anti-
Stocks Raman scattering, CARS)是一种基于分
子固有振动、转动谱的非线性光学成像方法, 因此
具有良好的化学特异性以及高灵敏度和三维层析

能力 [1,2], 广泛应用于生物学领域中对蛋白质、核酸
和脂类分子的成像 [3,4]. CARS显微技术基于三阶
非线性效应, 其空间分辨率较普通光学显微虽然有
所改善, 但是仍然受到光学衍射极限的限制.

目前国际上已经提出了实现CARS超分辨的
若干方法, 但主要还是停留在理论阶段, 尚未有分
辨率小于 100 nm的成像实验. 这些理论方法大致
可以分为三种: 第一种是通过引入一束环形光, 使
点扩展函数边缘的分子的振动能级实现粒子数反

转, 当与探测光作用时, 点扩展函数周边将不再有

信号产生, 信号只会产生在点扩展函数中心从而使
点扩展函数减小 [5,6]; 第二种是在点扩展函数周边
引入局域振荡场, 通过干涉的方法使点扩展函数减
小从而提高空间分辨率 [7]; 第三种是采用结构光照
明来提高空间分辨率, 但需要指出的是, 虽然它在
实验上获得了约 120 nm的横向空间分辨率 [8], 但
空间分辨率大于 100 nm, 因此不属于真正意义上
的纳米分辨成像方法. 此外, 上述三种方法都是基
于分子某一振动频率的超分辨成像方法, 因此不能
准确地识别分子.

我们提出一种基于分子宽带振动谱的时间分

辨 CARS的超分辨方法,称为附加探测光声子耗尽
(additional probe beam induced phonon depletion,
APIPD) [9,10]. 该方法的原理是: 当抽运光、斯托克
斯光与物质相互作用产生相干声子后, 立刻引入一
束环形光作为附加探测光, 与艾里斑周边的相干声
子作用, 产生无用的CARS信号; 另一路波长不同
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的高斯型探测光延迟达到, 并与艾里斑中心的相干
声子作用, 产生有用的CARS信号, 选择适当的滤
光片可使无用CARS信号与有用CARS信号分离;
有用的CARS信号仅产生于艾里斑的中心区域, 从
而实现点扩展函数的改造, 获得小于衍射极限限制
的艾里斑; 扫描这个艾里斑, 就可以获得一幅超衍
射极限限制的CARS显微图像. 此外, 如果采用飞
秒激光脉冲抽运光子晶体光纤产生的超连续谱光

源同时作为抽运光与斯托克斯光, 只要两路探测光
的波长差足够大, 就可以产生两组波长范围没有交
叉的宽带时间分辨CARS信号, 通过选择适当的滤
光片可将其完全分离, APIPD超分辨方法结合超
连续谱光源 [11], 可以在突破衍射极限限制的同时,
获取分子完整的CARS 谱信息 [12,13], 能够更好地
识别分子, 更准确地定位分子 [14,15]. CARS 过程基
于三阶非线性效应, 需要采用高数值孔径的物镜实
现聚焦, 采用高数值孔径的物镜不仅可获得更高的
空间分辨率, 也使CARS过程的相位匹配条件更宽
松, 而在这种条件下, 对于光场强度的分析必须使
用矢量计算, 而标量衍射理论计算结果不再适用.
本文基于矢量计算对APIPD进行了分析: 首先利
用矢量波动方程, 模拟分析了线偏振光经过高数值
孔径后的光场强度分布, 以及圆偏振光经过螺旋相
位片和高数值孔径物镜的光场强度分布. 当光与
物质相互作用时, 基于全量子理论分析了时间分辨
CARS 过程, 理论验证了圆偏振光作为APIPD 附
加探测光实现超分辨CARS成像的可行性.

2 原 理

首先考虑抽运、斯托克斯光与探测光作用产生

CARS信号的过程. 三阶非线性极化强度的张量形
式可表示为 [16]

PCi(r) =
∑
j,k,l

6χ
(3)
ijkl(r)ELj(r)EPk(r)E

∗
Sl(r), (1)

其中, χ
(3)
ijkl (r) (i, j, k, l = 1, 2, 3)是样品的三阶极

化率张量的分量; PCi(r), ELj(r), EPk(r), ESl(r)

(i, j, k, l = 1, 2, 3)分别表示CARS信号频率处的极
化强度、抽运光场、探测光场与斯托克斯光场分量.
为了简化 (1)式, 消除某些极化率张量元素, 让抽
运、斯托克斯光与探测光都为线偏振光入射, 且光
矢量振动方程相同.

在高数值孔径物镜聚焦的条件下, 傍轴近似条
件不再成立, 需采用矢量分析计算光经过高数值孔
径后在焦点附近的光场强度分布. 忽略所有像差,

假设物镜满足正弦条件

r = f sin θ, (2)

式中, r是入射光线离光轴的距离; f是物镜的

焦距; θ是入射光线经过物镜后与光轴的夹角,
0 6 θ 6 θmax, 其中, θmax由物镜的数值孔径决

定, θmax = arcsin(NA/n). 假设入射的抽运光、斯
托克斯光和探测光都为高斯光束, 并表示为 [2]

Ei(r) = E0i exp
(
− r2

ω2
0

)
= E0i exp

(
− f2 sin2 θ

ω2
0

)
, (3)

其中, i = pump, Stokes, probe, APIPD, Ei(r)分

别代表抽运光、斯托克斯光、探测光和附加探测光

光场强度; E0i是高斯光束的中心强度; ω0是高斯

光束的束腰半径. 根据矢量衍射理论, 从一般的德
拜积分可以得到在焦点附近的光场分布 [17]

E(r2, φ2, z2)

= iC
∫∫

Ω

sin θA1(θ, φ) ·A2(θ, φ) ·


px

py

pz


· e ikn(z2 cos θ+r2 sin θ cos(φ−φ2))dθdφ, (4)

(4)式中的坐标采用柱坐标系, 原点在光学系
统的焦点, z轴沿光的传播方向, 如图 1所示.
E(r2, φ2, z2)表示在 (r2, φ2, z2)点的电场矢量; C

为归一化常数, A1(θ, φ)是入射光的光场函数, 即
为 (2)式; A2(θ, φ)是与成像透镜结构有关的 3 × 3
的矩阵, 可以表示为 [18]

A2(θ, φ) = a(θ) · V (θ, φ), (5)

其中, a(θ)为切趾函数, V (θ, φ)是物场到像场的偏

振转换矩阵, 对于消球差透镜, 假设光束在透镜前
面能量守恒, 则有

a(θ) =
√

cos θ, (6)

θ

r

z

y

x

图 1 透镜聚焦激光束示意图

Fig. 1. Diagram of a laser beam focused by an objec-
tive.
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V (θ, φ) =


1 + (cos θ − 1) cos2 φ (cos θ − 1) cosφ sinφ − sin θ cosφ

(cos θ − 1) cosφ sinφ 1 + (cos θ − 1) sin2 φ − sin θ sinφ

sin θ cosφ sin θ sinφ cos θ

 ; (7)

[px; py; pz]表示入射光偏振方向的单位矢量, 线偏
振光沿x方向时为 [1; 0; 0].

假定在紧聚焦条件下, 物镜数值孔径NA =

1.4, 经过模拟计算分析, 线偏振光入射可以仍当作
线偏振光处理, x方向分量 Ex 远大于 y, z方向上
的分量 Ey 和 Ez, 如图 2所示. 这时三阶非线性极
化率张量相当于标量, 只有一个元素 χ

(3)
1111, 相应的

三阶非线性极化强度公式变化为

PCx = 6χ
(3)
1111ELx(r)EPx(r)E

∗
Sx(r). (8)

为了获得环形光, 需要在透镜前面加一个螺旋
相位片, 使入射光在不同的方向角引入一个0到2π
相位延迟. 因此方程 (4)相应变为

E(r2, φ2, z2)

= iC
∫∫

Ω

sin θA1(θ, φ) ·A2(θ, φ) ·


px

py

pz


· e i∆α(θ,φ) · e ikn(z2 cos θ+r2 sin θ cos(φ−φ2))

· dθdφ. (9)

其中, ∆α(θ, φ)是相位延迟参数, 对于上述螺旋相
位片, 该参数可以表示为∆α(θ, φ) = φ. 若输入光
仍为线偏振光, 则线偏振光经过螺旋相位片再经过
高数值孔径后的聚焦场分布如图 3所示, y方向分
量Ey相对较小, 可以忽略, 但x与 z方向上分量Ex

与Ez最大值大小相近, 且 z方向分量在中心光强

最强, 会使点扩展函数中心的声子减少, 不利于有
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图 2 (网刊彩色)线偏振光经过高数值孔径透镜的光场分布

Fig. 2. (color online) Intensity distribution of a linear polarized light focused by a high NA objective.
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用的CARS信号产生, 不适合做APIPD附加探测
光. 与受激辐射耗尽光类似, 我们采用圆偏振
光 (线偏振光经过 1/4波片可以变成圆偏振光),
偏振单位矢量 [px; py; pz]为 [1; i; 0]/

√
2(右旋)或者

[i; 1; 0]/
√
2 (左旋)作为附加探测光时, 在焦平面

的光强分布如图 4所示. 从图 4 可以看出, z方向
|Ez|2分量远小于x方向的分量 |Ex|2和 y方向分量

|Ey|2, 并且x方向的分量 |Ex|2和 y方向分量 |Ey|2

近似为环形光分布, 强度近似相等. 这时三阶非线
性极化强度公式为

PCx = 6(χ
(3)
1111ELxE

∗
SxEPx + χ

(3)
1112ELxE

∗
SxEPy),

(10)

PCy = 6(χ
(3)
2111ELxE

∗
SxEPx + χ

(3)
2112ELxE

∗
SxEPy),

(11)

对于各向同性媒质, χ(3)包含奇数个重复下标的元

素为 0, 所以χ
(3)
1112和χ

(3)
2111为 0, 而χ

(3)
2112相对χ

(3)
1111

很小, 可以忽略. 所以

PCx = 6χ
(3)
1111ELxE

∗
SxEPx. (12)

所在圆偏振光起作用的项只有沿x方向的分量.

Icars ∝ P 2
x = (6χ

(3)
1111ELxE

∗
SxEPx)

2

= 36(χ
(3)
1111)

2E2
LxE

2
SxE

2
0

= 36(χ
(3)
1111)

2ILIS

(1
2
IP

)
. (13)

由于CRAS是三阶非线性过程, 经过高数值孔径聚
焦, 满足相位匹配, 所以把圆偏振光经螺旋相位片
后光场分布当作只有沿x方向偏振的环形光, 而忽
略 y方向偏振的环形光, 输入的圆偏振光有效光强
只利用了一半.
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图 3 (网刊彩色)线偏振光经过螺旋相位片再经过高数值孔径物镜后的光场分布
Fig. 3. (color online) Intensity distribution of a linear polarized light passing through a spiral phase plate
and focused by a high NA objective.
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图 4 (网刊彩色)圆偏振光过螺旋相位片再经过高数值孔径物镜后光场强度分布
Fig. 4. (color online) Intensity distribution of a circular polarized light passing through a spiral phase plate
and focused by a high NA objective.

用全量子理论处理CARS过程, 基于费米黄金
准则, 当抽运光和斯托克斯光与物质相互作用时产
生的声子变化表示如下 [9,19]:

dnv
dl = N

π e4ωLωS
2ε20~2V 2µ2

Pµ
2
S

µS
c

|αR|2 n∗
L[n

∗
S + 1]

× δ(ωS − ωL + ωv), (14)

其中, 体积V 包含N个分子; l为CARS过程相互
作用长度; αR为拉曼跃迁极化率; ωL和ωS分别是

抽运光和斯托克斯光的频率; e是原电荷; ε0是真

空中的介电常数; c是真空中的光速; ~为约化普朗
克常数; δ为狄拉克函数; µL和µS为折射率; dnv

表示相干声子的变化. n∗
L, n

∗
S 表示在某时刻抽运光

和斯托克斯光光子数. 原子终态的均匀展宽, 使 δ
函数转换成Lorentzian线型. 其中, ωS = ωL − ωv,

δ(ωS − ωL + ωv)

→ Γ/π

(ωS − ωL + ωv)2 + Γ 2
=

1

πΓ
, (15)

Γ表示相位弛豫, Γ = 1/T2. 由于在CARS过程
中, 抽运光和斯托克斯光光功率非常高, 它相对

于相干声子的变化非常小, 所以nL, nS近似不变,
n∗

S + 1 ≈ nS. 由光强与光子数的关系可以得到

Ij = (~ωjc/µjV )nj (j = L, S,P,Pr). (16)

从 (14)式, 我们可以得到

nv =
ISµSV

~ωSc
ILgl. (17)

为了实现超分辨成像, 采用环形附加探测光使焦点
位置周边的声子耗尽, 而只留下中心声子与探测光
作用产生有用的CARS 信号. 因此, 得到APIPD
的点扩展函数为 [9]

h(r) =



h∗(r),
IS(r)µSV

~ωPc
IL(r)gl

>
IP(r)µPV

~ωPc
· N
A

· ∂σ
∂Ω

,

0, 其他,

(18)

其中,

h∗(r) = IP2 ·
[
IS(r)µSV

~ωPc
IL(r)gl

−
IP(r)µPV

~ωPc
· N
A

· ∂σ
∂Ω

]
; (19)
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A是体积V 的横截面积; N是分子数; l是相互作用
长度.

3 模拟仿真与讨论

在APIPD显微系统中, 采用的参数设置为数
值孔径NA = 1.4, 折射率n = 1.518, 入射的高
斯光束束腰半径ω0 = 5 mm, 入射的抽运光与探
测光波长λL = λP = 820 nm, 斯托克斯光波长
λS = 932 nm, 附加探测光波长λPr = 750 nm.
图 5 (a)为抽运光、斯托克斯光、探测光与附加探
测光在焦平面径向光强分布. 在全量子理论处理
CARS过程中, 定义 Idep作为使声子全部耗尽的探

测光峰值光强, 即在这一光强下, 由抽运光与斯托
克斯光产生的声子被耗尽. 据此, 能够得到

Imax
S µSV

~ωSc
Imax

L gl =
IdepµP(r)

~ωP(r)c
N0l

∂σ

∂Ω
, (20)

(a)

ρ/mm

(b)

-1.0 -0.5 0 0.5 1.0

ρ/mm

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

 

 

CARS

APIPD

-0.8 -0.4 0 0.4 0.8

Pump 
or probe

Stokes
Add probe

图 5 (网刊彩色) (a) 抽运光、斯托克斯光、探测光和附加
探测光在焦平面的径向归一化光强度; (b) APIPD点扩
展函数与传统CARS点扩展函数对比
Fig. 5. (color online) (a) Radial normalized intensity
of pump, Stokes, probe, additional probe light at the
focus plane; (b) comparison of the point spread func-
tion of APIPD with the traditional system.

增益系数 g ≈ N0 × 10−31 cm/W, 微分散射截面
∂σ/∂Ω ≈ 10−24 cm2,所以 Idep ≈ Imax

S Imax
L ×10−7.

假设入射光功率PL = 10 µW, PS = 10 µW,
重复频率为 80 MHz, 脉冲宽度为 100 fs. 相应
强度 IL = 109 W/cm2和 IS = 109 W/cm2, 计
算得到耗尽强度 Idep = 1011 W/cm2, 耗尽功率
Pdep = 10−3 W. 定义K = Imax

P(r)/Idep, Imax
P(r)为附加

探测光最大光强值, 当K = 80 时, 圆偏振光有效
光强只利用了一半, 改造后的点扩展函数半高全宽
∆r = 45 nm, 如图 5 (b) 所示, 与传统CARS显微
成像相比, APIPD的分辨率提高了近五倍.

4 结 论

APIPD纳米分辨CARS显微成像方法采用了
抽运光、斯托克斯光、探测光以及环形附加探测光

来实现超光学衍射极限的空间分辨. CARS过程中
采用的高数值孔径物镜在紧聚焦情形下需要采用

矢量理论来处理, 因此我们通过矢量衍射理论方法
求解了线偏振光和圆偏振光分别经过高数值孔径

物镜后在焦平面上的光场强度分布. 结果表明: x

方向线偏振光经过高数值孔径后的光强在x方向

远大于 y和 z方向的光强, 所以仍然可以当作只有
沿x方向的线偏振光, 即E = Ex; 圆偏振光经过螺
旋相位片再经过高数值孔径物镜后的光强分布, x
和 y方向分量近似相等, 呈环形状, 而 z方向的分

量很小可以忽略. 该矢量衍射理论分析和模拟计
算的结果可以更好地理解紧聚焦条件下 CARS 信
号场的产生及其强度的空间分布特性. 然后, 根据
光强分布得出相应光子数, 利用全量子理论分析了
CARS过程, 得到了APIPD的点扩展函数, 并在合
理参数下进行了模拟. 结果表明: 当附加探测光与
探测光强度比为 80时, APIPD可以实现 45 nm的
横向空间分辨; 继续提高附加探测光强度, 空间分
辨将进一步提高. 此外, 如果用具有良好时谱特性
的超连续谱光源作为抽运光与斯托克斯光, 可以获
得样品分子的宽带CARS光谱, 实现分子的精确定
位与识别.
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Abstract
Coherent anti-Stokes Raman scattering (CARS) microscopy can break through the optical diffraction limit by

applying the additional probe beam induced phonon depletion (APIPD). Using this method, we can obtain a spatial
resolution beyond the optical diffraction limit by introducing a doughnut additional probe beam to deplete phonons at
the periphery of the focal spot. To achieve higher spatial resolution and better phase matching conditions, it is necessary
to use high numerical aperture objectives, whereas scalar diffraction theory is no longer valid. According to the full
vector diffraction theory, we calculate the intensity distributions at the focal plane when the linearly and circularly
polarized lights pass through a spiral phase plate and an objective with high numerical aperture successively. The result
shows that the circular polarization can generate the perfectly doughnut-shaped focal spot, which is more suitable for
the additional beam than the linear polarization induced beam. Furthermore, we analyze the APIPD induced CARS
process with the full quantum theory. Simulations indicate that a spatial resolution as high as 45 nm could be realized
when the ratio between the intensities of additional probe and probe is 80. And the spatial resolution turns higher with
increasing the power of additional probe.

Keywords: circular polarized light, nanometer resolution, coherent anti-Stokes Raman scattering
microscopy, vector analysis
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