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摘要

摘要

光学显微镜是人们认识微观世界的一座桥梁，是近代生命科学、纳米科学、

芯片制造等行业的基本工具。随着人们研究和加工尺度不断向纳米尺度进军，

对光学显微技术的要求也越来越高。突破衍射极限成像成为一种迫切的需求，

被众多科学家研究。目前，多种光学超分辨成像的方案已经被实现，有些已经

很有成效的用于科学研究当中。但是这些方法往往需要特殊的光源或者特殊的

荧光物质，各自有一定局限性。

从物理测量角度来看，成像是对位置量的测量，如何获得高的成像精度取

决于我们从测量中获得的信息。近代量子信息的发展为我们获取信息提供了新

的思路和方案：一方面量子信息理论为我们提供了优于经典测量的量子测量方

案；另一方面量子信息技术的发展为我们提供了非经典光源和新探测技术。单

光子源的光强统计是量子性的，具有反聚束效应，这提供经典测量以外的非经

典信息。通过设计合适的方案，获得反聚束效应提供的非经典信息，我们可以
提高测量的精度。单光子源是组成荧光物质的基本单位，是普适的存在，因此

这类测量方法也具有一定普适性。本文在此基础上，探讨并尝试基于单光子源

的量子信息成像方案，为光学超分辨成像提供新的思路和方法。

金刚石中的单个NV色心是优秀的单光子源，具有很好的光学稳定性，并

且可以人工制备，因为其优秀的室温电子自旋性能，近年来成为国际上研究的
热点。我们结合离子束注和电子束曝光工艺，实现了单个NV色的制备。在实

现NV色心制备的基础上，我们演示了如何使用单光子源的非经典信息成像。

首先，我们提出并实现了能够以任意精度分辨两点量子统计成像方案。量

子统计成像方案不受衍射极限的限制，实验中获得的分辨精度可以到2．4nrn，

如果提高参与统计的符合光子数，可以将精度提高到一纳米以下。量子统计测
量方法除了可以适用于相邻物体的光学成像，还可以实现发光寿命，偏振和其

他物理量的测量和分辨。同时，该测量技术可以测量近邻物体的动力学演化以

及它们之间的相互作用，为实现进一步的量子信息技术提供了一种新的测量技
术，也将在化学、材料、生物等方向得到应用。

另外，我们实现了突破衍射极限的量子关联成像方案。量子关联成像方案

可以提高整幅图像的分辨率，而不受单光子源个数的限制。分辨率提高倍数与

关联测量的阶数有关。由于方案简单易行，只需要在现有共聚焦显微镜上加光
子统计模块，即可获得分辨率的提升，所以方案对现有显微系统具有很强的通

用性和兼容性。与经典的光强图像相比，关联测量获得的单光子和双光子图像
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提供了更多的信息，不仅可以用来获取高分辨的图像，还可以用于数字图像处

理，实现滤波等功能。由于单光子和双光子图像的相关性，对两幅图像进行数

字图像处理有更大灵活性，在此基础上可以发展出新的图像处理技术。

关键词：NV色心；单光子源；反聚束；量子成像；量子测量；衍射极限；显

微
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ABSTRACT

As a bri dge f or human t o underst and mi croworl d，opt i cal mi croscope i s a basi c

t ool i nmanymodemf i el ds such as bi osci ence，nanot echnol ogy and chi p i ndust ry．Res·

ol ut i on of mi croscopy i s i ncreasi ngl y demanded al ong wi t h research and manuf act ure

accessi ng nanoscal e，theref ore super- resol ut i on i magi ng i s becomi ng an urgent need

f or opt i cal mi croscopy．Di f f erent i magi ng schemes are desi gned t o breaki ng di f f rac-

t i on l i mi t；many of t hemarereal i zed andappl i ed i n sci ent i f i c research。However，these

methods are usual l y rest r i ct ed t o speci al condi t i ons and t here’ re vari ous l i mi t at i ons i n

each of t hem．

Fromphysi cal measurement perspect i ve，i magi ng process i s measurement s of po-

si t i ons of di f f erent part i cl es，and t he i magi ng resol ut i ondepends on i nf ormat i on obt ai n·

i ng by measurement．The devel opment of quant umi nf ormat i on provi des newmethod

f or opt i cal i magi ng：f or one hand，quant umtheory proposes quant ummeasurement

whi chhas a bet t er preci si on t han cl assi cal measurement；f or ot her hand，quant umi n-

f ormat i on t echnol ogy support s noncl assi cal l i ght source and newdet ect i ng schemes．

Si ngl e phot onsource has ant i bunchi ng ef f ect whi ch i s quant umphenomenonprovi di ng
noncl assi cal i nf ormat i on，SOwe cal l desi gn proper schemes t o get bet t er measurement

preci si onwi t h t he ai d of ant i bunchi ng measurement．These schemes have cert ai n uni —
versal i t y si nce si ngl e phot on source can be a f l uorophor whi ch i s t he el ement ary uni t

of f i uorescent mat eri al ．Thi s t hesi s research quant umi magi ng schemes basedon si ngl e

phot on source，t ryi ng t o open anewwi ndowt o opt i cal super- resol ut i on i magi ng．

Ni t rogen vacancy cent er( NV cent er) i n di amond i s a good si ngl e phot on source，
whi chhas phot ost abi l i t y andcanbe art i f i ci al l y prepared．We real i zed generat i ng si ngl e
NV cent ers at nanoscal e i nby combi ng i on i mpl ant at i on and el ect ron beaml i t hography
processi ng．Empl oyi ng t he art i f i ci al NV cent ers，quant umi magi ng schemes based on

si ngl e phot on source are perf ormed．

Fi rst，we propose and real i ze quant umst at i cal l y i magi ng( QSI ) met hod t o di st i n—

gui sh two part i cl es wi t h arbi t rary preci si on．QSI i s not rest r i ct ed by di f f ract i on l i mi t，

a resol ut i on of 2．4 nmi s achi eved i n experi ment，and i t st i l l Can be i mproved down t o
onenanomet er i f suf f i ci ent phot ons are det ect ed．In addi t i on t o t hi s，QSI method canbe

appl i ed t o ot her physi cal paramet ers measurement and di st i ngui sh，such as di st i ngui sh
of pol ari zat i on of twoemi t t ers．Moreover, QSI method canal so be used i n research on

I I I
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dynami c process of nearby obj ect s，provi di ng a newmeasurement met hod f or real i z．
i ng quant umi nf ormat i on，whi ch canbe appl i ed i n chemi st ry, mat eri al and bi osci ence
research．

Furt hermore，we real i zed quant umcorrel at i on i magi ng( QCI ) scheme t o i mprove
i mag迦resol ut i on．QCI cal l i mprove t he resol ut i on of ent i re i mage wi t hout t he rest r i c．．
t i on of number of si ngl e phot on sources．The i mprovement of resol ut i on depends on

t he det ect ed correl at i on order．QCI i s si mpl e：i ncreasi ng resol ut i on onl y needs a f l u．
orescence phot on correl at i on modul e，whi ch i S easi l y added t o a commerci al conf ocal

mi croscopy syst em．Compari ng wi t h a cl assi cal i mage，si nge phot on i mage and two

phot on i mage obt ai ned by correl at i on measurement provi de more i nf ormat i on, i t not
onl y Can be used i n t he resol ut i on i mprovement，but al so carl be used t o di gi t al i mage
process，whi ch Candevel op newi mag吨processi ng method．

Keywords：NV cent er；S崦l e Phot on Source；Ant i bunchi ng；Quant umImagi ng；Quan．
rumMeasurement；Di f f ract i on Li mi t；Mi croscopy
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第1章绪论

显微成像技术为人们开启了一扇窗户，扩展了对微观世界的认识。在生命

科学研究领域，人们利用光学显微镜发现细胞，开始了解生命的奥秘，创立细

胞学说，使生命科学研究进入全新阶段，此后生命科学许多重要的进展也与显

微成像技术的发展密切相关。在物质科学研究领域，随着扫描隧道显微镜、原

子力显微镜、电子扫描显微镜等一系列技术的发明，人们可以直接观察物质表
面形貌，甚至观察单个原子的排列和表面电子行为有关的物化性质，促进了材

料科学的发展。

人们在认识微观世界的同时，也开始改造微观世界，这个过程也离不开显

微成像技术。从科学研究领域，人们对细胞、分子、原子的操作以及各种微纳

器件的制备，到工业生产领域，人们对芯片的制造，都离不开显微成像技术的
支持。随着人们加工精度提高，自然也对显微成像技术以及其他的测量技术提

出更高的要求。石器时代，人们的加工精度由手掌的尺寸决定，只能达到厘米
量级。木器时代，尺规测量工具出现，人类的加工精度进入毫米量级；近代以

车床加工为代表，加工材料为金属的“ 金属器"时代，加工精度进入微米量级，

更依赖于各种测量工具，同时由于尺寸到达人类肉眼所能分辨的极限，某些方

面需要借助显微成像辅助加工。上述每个阶段依赖材料和加工技术的同时，也

依赖测量工具的所能达到的精度。进入21世纪，人类加工水平开始进入以半导
体材料和光学晶体为代表的“ 晶片” 时代，加工精度进入微纳尺度，已经远远

小于人类的视觉分辨力，其发展和成熟必然依赖于辅助人们观察微纳结构的显
微技术。

光学显微成像技术作为显微成像技术中韵一员，在其中发挥着重要的作用。

虽然光学显微技术受到分辨率极限的限制，但与目前其他高分辨成像技术相比，

它有拥有一些非常实用的的优点：

1．大气环境下可以使用，不需要真空特殊条件。由于不需要电子扫描显微镜

所需的真空环境，使用非常方便。另外，在常压下也更容易观察活细胞。

2．颜色性能丰富。光学成像可以是彩色的，从彩色图像上可以获得更多信
息。

3．工作距离远，不需要直接接触样品。

4．光对多数生物体影响小，因此可以观察活细胞。这一点在生物科学研究领

域非常重要。
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5．成像过程并行，成像时间短。由于光学成像是一个投影过程，可以在胶片

或者CCD上一次曝光成像，相比扫描成像方案更快捷，尤其当成像像素
比较多时。当然共聚焦扫描光学显微镜没有这个优点。

由于这些优点，光学显微成像技术逐渐成为一个基本的工具，广泛的应用与人

类的研究和生产过程中。尤其在生命科学研究领域，它帮助人们了解活细胞的

生命过程和规律，有着不可代替的作用。光学显微镜的这些优势主要来源于光

子本身特性和人类探测光子的成熟技术。光子不易周围环境发生相互作用，所
以光学显微成像技术不需要苛刻的环境条件，并且也不会对所观察的样品成大

的影响，故可以用来观察活细胞。随着着人们研究、制造进入纳米水平，光学

分辨极限的限制凸现出来，极大地限制了这个基本工具的进一步应用。一方面，
人们摆脱光子的限制，直接发展新的显微成像技术，例如借助短波长电子的电

子扫描显微镜：另一方面，人们继续保持光子的优势，研究可以突破衍射极限

的光学显微成像方法。

衍射极限是一个物理限制，因此实现超分辨光学成像有很多困难，需要精

妙的实验方案方可实现。近代量子信息技术的兴起，提供了许多新的测量方法，
也为实现超分辨光学成像提供了新的思路。本章将总结一些现有的光学显微成

像技术和目前已实现的超衍射成像的方法，介绍一些基本量子信息的概念，在

此基础上我们尝试从量子信息和量子测量方面讨论光学超分辨成像的可能性。

1．1经典光学显微成像技术

作为一项古老技术，光学显微技术一直在发展，不断迸发新的活力。早在

公元前一世纪，人们就发现水滴放大成像作用，后来逐渐对透镜成像规律有了

认识。17世纪初，Gal i l eo和Kepl er在研究望远镜的同时，通过改变物镜和目镜
之间的距离，获得显微镜光路。17世纪中叶，Hooke在显微镜中加入了调焦机

构、照明系统和载物台，经过不断改进，这些部件已成为现代显微镜的基本组
成部分。1827年Ami ci 首次使用浸液物镜，使用高质量消色差浸液物镜，极大

提高了显微镜的显微能力。19世纪70年代，Abb6奠定了显微镜成像的古典理
论基础，促进了显微镜制造和显微成像技术的迅速发展。

古典光学显微镜以人眼作为接收器来观察成像，后来在显微镜中加入了摄

影装置，可以记录和存储图像。现代普遍采用光电元件、电荷耦合器等作为显

微镜的接收器，配合电子计算机，构成完整的图像采集和处理系统。为了获得
良好的显微成像效果，近代光学显微镜的结构已经比较复杂，整个光路需要很

好的设计和控制。然而，显微镜的成像的基本原理却非常简单。如图1．1，显微
镜的物镜相当于一个短焦距、高放大倍率的透镜。靠近物镜的样品，其光线可

以透过物镜，在镜筒的末端形成样品的一个放大的实像。如果我们去掉显微镜
的目镜，在镜筒末端放置一张半透明白纸，仔细调节物镜到样品的距离和并照

2
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图1．1显微镜光路图

图1．2柯勒照明原理

亮样品，可以看到一个倒置的放大的实像。目镜的作用相当于一个放大镜，会

进一步放大这个像，形成一个虚像，最后被人眼观察。

为了让观察者以无穷远聚焦观察样品，避免视觉疲劳，虚像的成像位置需

在无穷远处，所以目镜一般由两组透镜组合而成。为了尽可能多的收集成像光，

获得比较亮的图像，需要比较大的物镜数值孔径，特别是高倍物镜更需要大数

值孔径。如果物镜使用单个透镜，大数值孔径条件下，旁轴近似条件不再成立，

不能保证成像，因此需要使用多个透镜组合实现理想透镜的功能。如果考虑色
散补偿、视场平场等要求，需要加上更多的透镜组合，使高倍物镜的结构变得
非常复杂。

在成像方式上，可以使用光源照亮样品，由样品的散射光或者透射光成像；

也可以使用荧光材料染色样品，然后用泵浦光激发样品，获得样品荧光并滤除

泵浦光，最后获得荧光成像，即荧光显微成像。在显微镜本身结构发展的同时，
显微技术也在不断创新，近代发展了众多的技术提高光学显微镜的成像性能，

其中包括改善照明条件、提高对比性能等，以下将介绍几个重要的方法和技术。
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( a) ( b)

图1．3相衬显微镜原理。( a)相衬显微镜光路原理，( b)普通显微镜与相衬显微镜
成像效果比较。

柯勒照明

照明光源和理想透镜组是构造光学显微镜的基本器件，通过设计显微镜的

结构，可以显著的提高显微镜的照明和分辨率性能【11。1893年Carl Zei ss公司

的K6hl er提出了一种显微镜照明方案，这个方案被近代显微镜广泛使用。其工
作原理如图1．2。在柯勒照明中有两条光路：照明光路和光源成像光路，我们需

要要避免照明光源成像，同时获得好的照明效果。光源上不同发光点发出的平

行光构成照明光路，而同一发光点发出的发散光构成成像光路。通过在照明光

路上放置合适的透镜组合(包括收集透镜和聚焦透镜)，可以使照明光路在样品

上完全汇聚，获得最佳的照明效果，同时成像光路在样品处发散不能被物镜成
像。柯勒照明的优点不限于此，在光路上使用光阑还可以控制照明参数：通过

控制收集透镜后的光阑，可以调节样品上的照明光强；通过控制聚焦透镜前的

光阑，可以调节照明的角度。

相称显微技术

相衬显微术技术由荷兰物理学家Zerni ke发明[ 2]，他为此获得了1953年诺
贝尔物理学奖。生物样品一般是均与透明的，对光强影响小，如果用普通显微

镜观察，很难看清它的结构。但这并不意味生物样品不改变光的属性。实际上，

光在经过生物样品后，相位会发生明显改变。我们眼睛无法分辨相位改变。但

是如果使用相称显微镜，可以将这个相位改变量转化为光的强弱，获得很好的
成像效果。

由于不同的生物组织和细胞结构具有一定的折射率差异，光透过这些结构
后会出现相位差。相位差与位置的关系，即相位差图像反映了细胞结构分布。

图像是由一系列单点像素叠加构成的，因此以最简单的单点情况，说明如何将
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相位图像转化为光强图像。假设在( zo，可o)处有一个半径为。的小圆盘，与周围
介质的相位差为伊。平行光透过这个结构，一方面会导致透射光出现p相位差：

另一方面，在此处会产生衍射光，当护很小时，衍射光的相位与伊无关。衍射

光提供了一个参考光场，利用这个参考光场与透射光的干涉，我们可以获得相

位到光强的转变。由衍射公式可知，衍射光与入射光存在7r／2相差，如果口远

小于丌／2，衍射光和透射光的干涉结果将会很弱。将衍射光与透射光之间的相
位差补偿丌／2，使之同相或者反相，这样即使很小的p也可以通过干涉显现。此

外，透射光的强度往往远大于衍射光，所以还需要将透射光衰减至衍射光强度

量级，以提高干涉可见度，即图像对比度。实际相称显微镜的构造如图1．3，为

了有效的使用衍射光，照明使用环形光源照明。在物镜后焦面上，透射光和衍

射光被分离：透射光聚为环形光分布在周围区域，衍射光聚焦分布在中间区域。
在此处加相位片和衰减片，将透射光相位补偿7r／2，光强衰减到衍射光光强水
平。

相衬显微镜在生物学上非常重要，它揭示了许多普通亮场显微镜无法观察

到的细胞的结构。在相衬显微镜发明之前，通过染色方法，这些结构也被观察

到，然而制备染色样品的过程会杀死细胞。相称显微镜使生物学家可以研究活

细胞的生命活动，以及它们如何通过细胞分裂增殖。不止在生物学上有很好的
应用，当所观察样品表面起伏远小于波长时，也可以使用相衬显微镜很好地成
像。

暗场显微技术

暗场显微镜的工作原理如图1．4，主要采用了暗场照明方式。由于照明角度

比较大，物镜不能收集到照明光，而只收集到到物体的散射光，最后利用收集

的散射光成像。由于没有收集到照明光，暗场像背景为黑色，这也是其名称的

由来。从空间滤波角度看，相当于零级光被滤除，因此边缘轮廓会被清晰成像，
所以暗场显微镜可以用来研究亚微米大小的颗粒。

暗场显微镜方案非常简单，并且可以获得很好的成像质量。它的主要缺点

是成像散射光比较弱，这意味着需要更强的光照明样品，但是过强的光会损坏

样品。虽然暗场图像看起来与明场图像相反，但是二者会有一些不同的效应。

在亮场微镜中，可见的部分可能是凸起投射到表面的阴影，或者表面上反射比
较弱的凹陷。过于平滑的起伏产生的阴影或者反射很弱，所以在亮场显微镜中

不能成像，但是起伏的边缘会有较强的散射光，可以在暗场显微镜中成像。

全内反射荧光显微技术

全内反射荧光显微镜( Tot al I nt ernal Ref l ect i onFl uorescenceMi croscope，TIRFM)
是荧光显微镜的一种。1956年，Ambrose首次提出利用全反射照明的方案[ 3】，

5



第1章 绪论

；! ?

N／／

衫，瓜、
、V V

7

( f 1)

obj ect i ve

曲扫cL一

( b)
图1．4暗场显微镜原理。( a)暗场显微镜光路原理，( b)普通显微镜与暗场显微镜
成像效果比较。
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图1．5全内反射荧光显微镜原理。( a)，( b)全反射照明的两种形式。1；样品，2：
全反射倏逝场，3：盖玻片，4：油，5：油镜，6：泵浦光，7：荧光，8：棱镜。

用来照明玻片表面的细胞样品。20世纪八十年代初，Dani el Axel rod扩展了这个

方案成为全内反射荧光显微镜【4】。如图1．5( a)，泵浦光经过油镜照射样品，由

于入射角度比较大，大于盖玻片至样品的全反射临界角，泵浦光在盖玻片与样
品界面上发生全反射。全反射会在样品表面形成一个倏逝场，倏逝场的纵向深

度只有波长量级+，所以只有这个区域内的样品被泵浦。被泵浦的染色样品发射

荧光，被物镜收集，最后成像。图1．5( b)显示了另一种形式，使用棱镜提供全
反射照明条件。

TIRFM可以选择性的只对样品表面成像，例如细胞质膜，相当于具有很高

的纵向分辨率。全内反射荧光方法也可以用于观察单分子荧光【5，6]，是生物物

理学和定量生物学上的一个重要工具。

6
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图1．6共聚焦显微镜原理

共聚焦显微技术

共聚焦成像概念来源于1957年Marvi n Mi nsky申请的专利【7]，其目的是克
服传统宽场显微镜的一些限制。普通荧光显微镜的泵浦光会照亮整个样品，不

在焦面上的物体发射的荧光也可以被收集探测，导致很强的荧光背景。于此相

反，如图1．6共聚焦显微镜使用单点照明，并且在这个点的共轭成像面上放置小

孔，这样离焦物体发射的荧光就会被滤除。“ 共聚焦” 的名称也是来源于此。由

于只有焦平面附近的荧光可以被有效收集，所以成像分辨率，尤其是纵向分辨
率要优于普通宽场荧光显微镜。然而，由于样品聚焦点上发出的荧光并不能完

全透过小孔，因此分辨率提高的代价是牺牲信号强度。弱信号意味着需要更长

的探测时间，加之成像需要扫描过程，所以成像往往需要一定时间。

目前，商业上有三种扫描方式的共聚焦显微镜：

1．扫面激光共聚焦显微镜。使用多个可控偏转的镜子实现共聚焦扫描，我们
搭建的探测NV色心的实验系统就是利用此原理，将在第3章中详细讨论。

2．转盘共聚焦显微镜。使用Ni pkow盘实现光斑扫描。

3．可编程阵列共聚焦显微镜。使用空间光调制器获得扫描小孔，实现光斑扫

描，可以达到很快的扫描速度，一般由CCD采集图像。

双光子激发显微技术

双光子激发显微镜利用了某些物质双子吸收效应[ 8】。如果激发光子能量低
于能级能量，一般光子不能将这个能级激发，然而在特殊条件下，例如激光光

场非常强，并且光子的能量恰好占所需激发能量的一半，能级可以同时吸收两

’ 如果盖玻片为普通玻璃盖玻片，样品为生物切片，折射率与水的折射率相当，对应的倏逝场深度大
约100nm

7
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图1．7双光子激发显微镜原理

个光子而被激发，这个过程称为双光子吸收。双光子吸收是一个非线性效应，

需要强激光条件，因此直到激光器发明以后，才被人们观察到『9，10]。

1 990年Col - nel l 大学的W' mf f i ed Denk率先提出双光子激发显微镜方案[ 1 1]，

并申请了专利『12]，结合了双光子吸收和激光扫描技术。实验上，大多数荧光
物质的激发谱在400- 500 n．1l ' l 之间，因此所需的双光子激发波长在700- 1000 DI TI

之间(红外波长)，钛宝石激光器的工作波长恰好覆盖此区间。此外，使用锁模
技术的钛宝石激光器可以产生飞秒激光脉冲，强脉冲提供了双光子吸收所需条
件。如果荧光体同时吸收两个低能量的光子，它将获得足够的能量跃迁到高能

量的激发态，最后它将发射一个荧光光子。由于荧光体需要同时吸收了两个光

子，它被激发而发射光子的概率与激发光强的平方相关。所以，聚焦区域的双

光子荧光会进一步加强，而离焦区域双光子荧光变的更弱，即双光子激发区域

很小，可以非常有效的避免离焦物体的荧光。普通荧光激发需要附加元件才能

滤除离焦的荧光，例如前面所讲的共聚焦方式，相比之下，双光子激发的激发
区域己经局域化，已经避免了离焦荧光。局域化的激发区域是双光子激发显微

镜的主要优点，其构造如图1．7，锁模激光经过物镜聚焦到样品上，双光子激发

的荧光直接被收集，被高灵敏度探测器探测，获得单个像素信号。扫面激发光

路上的偏转镜可以实现激发光斑扫描，从而获得图像上全部像素。扫描光斑时，

收集光路会有一定变化，即收集光斑也在移动，需要保证探测器有一定的探测
面积，因此光电倍增管比较合适。也可以使用CCD代替光电倍增管，这可以避
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图1, 8光栅衍射成像过程

( b)

免单个像素扫描和采集的同步过程。

从荧光的角度看，双光子激发并没有突破衍射极限，但是双光子总能量一

般对应更短的激发波长，因此分辨率会有一定提高。另外，生物组织在780nm

波段的吸收也弱，并且红外光的散射比较弱，因此可以对生物体深层活细胞成

像『13]。同样原理，多光子激发显微镜利用多光子吸收，可以同时吸收三个或

者更多的激发光子[ 14，15】。

1．2经典成像分辨率极限

Abbe成像理论

由光的衍射理论可知，样品的成像结果是经过样品衍射光波的成像。从傅

立叶分解理论理解，样品可以看作一系列周期不同的光栅的叠加。因此，我们

只需研究特定周期光栅的衍射成像规律，就可以理解复杂物体的成像过程。光

栅的零级衍射光，即直接透过光栅的光，其成像仅是一个均匀的亮斑。只有衍

射高级次的光，才携带光栅的周期信息。

以图1．8( a)简单情形考虑，平行光沿透镜光轴照明光栅。光经过光栅后

发生衍射，不同的衍射级次对应不同的衍射角。不同方向的衍射光经过透镜
后，在后焦面上聚焦成不同的斑点，形成一个衍射图样，这对应图像的傅立

叶变换。中间亮斑为衍射零级，零级亮斑附近的亮斑为衍射一级，依次类推。

如图1．8㈣，如果滤除其他级次衍射，只留下在零级亮斑，像面上获得的图像

为均匀光强；如果只保留一级亮斑，图像为周期变化的条纹，变化周期与光栅
周期相等。更高的级次的图像周期虽然不等于光栅周期，但是如果我们把前四

阶级次图像叠加，可以获得与光栅更为相似的图像，所以叠加更高的级次可以

获得更准确的图像。

横向分辨率

按照以上原理，德国显微镜学家Ernst Abb6断定形成一幅图像物镜至少需

要收集两级衍射光(：零NN- - N)。物镜收集光衍射级次越多，最后成像的细节
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图1．9照明光对光栅成像的影响

ng

就越清晰。假设光栅周期为d，物镜与光栅之间填充物质的折射率为n+。如果

使用平行光照明，由衍射关系

d．n．si n口=mA

成像要求衍射级次m最小为l，因此成像的最小光栅周期，即分辨率为

‰n2赢2安l YA ( 1．1)
n·Sm∥ 。。，

其中％口z表示可以被物镜收集的光的最大偏角，ⅣA为物镜的数值孔径。注
意式1．1只适用于平行光照明的情况。然而实际照明使用汇聚光，如图1．9情

形，假设聚光透镜数值孔ⅣA—d。m。，=n1 si l l ＆m∞。此时，光栅样品上衍射关
系为

d( n2 si n7+n2 sin“)=mAd{,n2si n n2 si n／J mA7+ ) =

由折射定律可以得出佗2 si nZ=仇l si na。为了保证零级光(透射光)和一级光

(m=1衍射光)都被物镜收集，需要同时满足条件

n2 si n7耋ⅣA哳e矗讹

他2 si nZ耋NA。巧ed曲e

10

‘ 如果使用干物镜，填充物为空气，故礼=1。若使用油镜，n为油折射率。

Administrator
矩形
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因此，可以得到分辨率极限

dmi n

：{瓯i 瓦A忑圳一dense?"<M删ue ( 1．2)L丽蠹 ，ⅣA删洲。，至NAobj e咖。
¨ 一7

非相干光条件下，分辨率极限可以用点扩散函数方法表示。光学系统的点

扩散函数( Poi nt Spread Funct i on，PSF)可以看作一个无限小物点通过光学系统
在像平面处的光强分布函数。在一个线性不变的光学系统中，PSF不随物点位

置的变化而改变，且像的光强与物的光强满足线性关系。一般的光学成像系统
都可近似为线性不变系统，如果认为物是无限小的点的集合，那么光学系统的

成像过程就是物函数与PSF的卷积。考虑物镜数值孔径有限，Fraunhof er衍射

决定了光学分辨率，单点的成像对应一个Ai ry斑。非相干条件下，两个相邻的

Ai ry斑无干涉，光强满足线性叠加关系，所以Ai ry斑是成像过程的PSF。此时，

分辨率极限可以使用Rayl ei gh判据：当一个A埘斑的中心恰好落在另一个A时
斑第一极小值处时，Ai ry斑对应的两点刚好可以分辨。由此可以得出，

d=赈0．61A ( 1．3)

公式与相干光情况式1．2类似。经验上，可以粗略的认为横向分辨率极限是

纵向分辨率

按照同样方法推导可以获得光学系统的纵向分辨率为[ 16】

一
2入

dz 22—NA—2

目前，数值孔径比较大的油镜ⅣA可以达到1．4左右，可以用于观察的最短
可见光波长约500nnl ，因此光学显微镜所能达到的最好的横向分辨率在200Im
左右。

1．3经典超越衍射极限的成像方法

1．3．1单荧光分子定位

单个荧光分子的尺寸远小于可见光波长，若显微镜视野中仅有单个荧光分

子发光，获得的荧光图像是由衍射导致一个点扩散光斑。如果使用特定算法拟
合这个光斑，可以准确的获得亮斑的中心，即准确定位这个荧光分子的位置。

同样，如果显微镜视野中只有稀疏分布的几个荧光分子发光，荧光分子对应的

11
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光斑没有重叠，分别使用算法拟合这些光斑，就可以得到这些分子的准确位置。

利用这种单个荧光分子定位的方法，可以进行高分辨率成像。

单分子荧光成像

198 1年，Barak和Webb使用单分子荧光标记跟踪了低密度脂蛋白受体的动

力学过程，将单分子跟踪技术引入生命科学中[ 17]。Cheezum等比较了四种定
位算法，得出在同样的信噪比图像上，用高斯函数拟合单分子荧光的光斑可以

达到最佳的定位精度[ 18】。Thompson等考虑实验因素，得出单分子在二维平面
上的定位精度

一卢乒嚯
其中s为衍射导致的点扩散函数的标准差，对应光学分辨率，a为CCD像素在

物平面上的大小，N为收集到的光子数，b为背景噪声【19]。

PALM和STo剐M

虽然单分子荧光成像精度可以达到纳米级，但它受到分子稀疏分布条件的

限制，不能对密集染色的结构成像。对于密集染色的样品，如果我们可以控制

荧光分子的发光行为，循环激发极少数的稀疏分子发光并获得它们的位置，最
后可以得到所有分子位置，获得精细结构成像。

Bet zi g和Li ppi ncot t．Schwart z提出光激活定位显微技术( Phot o．Act i vat ed Lo．

cal i zat i onMi croscopy，PALM) [ 20]。其基本原理是用PA．GFP来标记蛋白质，使
用405nl Tl 弱激光脉冲，一次仅激活视野下稀疏分布的几个荧光分子，然后用

488nm激光激发这些分子，通过高斯拟合来这些分子的成像光斑，精确定位这

些荧光分子。获得这些分子的位置后，再使用488nl Tl 激光长时间照射，漂白这
些已经定位的荧光分子，使它们不能被405 l ai n激光脉冲再次激活。之后，同样

分别用405 I Lrn和488nl Tl 激光来激活和漂白其他的荧光分子，完成下一个循环。

循环上百次后，我们会得到细胞内所有荧光分子的精确位置，将这些位置合成

到一张图上，就获得了高精度图像，其分辨率比传统光学显微图像至少高10倍

以上。PALM显微镜的分辨率仅仅受限于单分子成像的定位精度，理论上来说
可以达到1纳米量级。

随机光学重构显微技术( St ochast i c Opt i cal Reconst ruct i on Mi croscopy，S．
TORM)是美国华裔科学家庄晓薇实验组在2006年开发出来一种类似于PALM

的方法[ 21】，可以用来研究细胞内源蛋白的超分辨率定位。其基本原理是使用
不同波长激光控制荧光物质在荧光态和暗态之间转换，获得单分子定位所需的

发光分子稀疏条件。Cy3和Cy5交联成分子对时，特定波长的激发光可以转换
其荧光态和暗态。实验上，他们使用561 nl Tl 的激光激发分子对，使Cy5发射荧

12
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光，同时长时间照射可以将Cy5分子转换成不发光的暗态；之后用488nm的激

光照射分子对，可以将Cy5从暗态转换成荧光态。将分子对胶联到特异的蛋白
质抗体上，就可以用抗体来标记细胞的内源蛋白质。使用一个波长的激光随机

地激活-d, 部分荧光分子发光，然后用另一个波长的激光来观察、精确定位以
及猝灭荧光分子发光，循环此过程上百次后就可以得到内源蛋白质的高分辨率

图像。2007年，他们进一步改进STORM技术，可以同时记录两种甚至多种蛋

白的空间相对定位，分辨率可以达到20～30nm[ 22]。

基于单荧光分子定位成像的PALM和STORM技术可以使用多种方法来提

高其纵向( Z轴)分辨率。一种方法是利用散光光路定位单分子在Z轴位置：在
成像物镜和图像透镜之间加上一个柱面镜用于散光，从而产生XY轴向上的光

程差。当点光源位置在焦平面上时，其投射到CCD上的光斑与正常的光路一

样，都是对称的圆形：而当点光源不在聚焦平面时，其投射到CCD上的光斑形

状为椭圆，其椭圆参数决定了点光源离焦平面的距离[ 23】。用柱面镜提高纵向
分辨率的方案比较简单，其分辨率最高可以达到50nm左右，但是这种方法的

成像深度较浅。针对上述限制，Pi est tm和Moemer小组开设计出使用空间光调

制器的方法[ 24]，将点扩散光斑改造成为有两个侧页的光斑，其侧页之间连线
与水平的夹角反映了点光源在Z轴上的位置。该方法成像深度可以达到2mm，

而且纵向分辨率也可以到10～20ri m[ 24】。

PALM和STORM方法需要反复激活．淬灭荧光分子，需要很长的成像时
间，所以实验大多数在固定的细胞上完成，即使在活细胞上实现观察[ 25]，其
时间分辨率比较低。另外，还需要特殊的荧光分子或者荧光分子对，有一定限
制性。

1．3．2可逆饱和线性荧光跃迁

可逆饱和线性荧光跃迁( Reversi bl e Sat urabl e Opt i cal Li near Fl uorescence Tran-

si t i ons，RESOLFT)是德国科学家Stef an Hel l 等在研究了受激辐射损耗和基态损

耗显微技术的基础上，提出的超分辨成像概念。RESOLFT结合饱和激发的方
法，在时序上控制荧光分子荧光态和非荧光态之问的转化，直接压窄PSF，获
得高分辨图像。

受激辐射损耗显微技术

受激辐射损耗显微技术( St i mul at ed emi ssi on depl et i on，STED)是Hel l 在2000
年开发的一种超高分辨率显微技术【26】，其基本原理是通过利用受激辐射选择
性消耗PSF边沿区域的激发态荧光分子，从而直接减少PSF的半高宽来提高分

辨率。具体过程如下：如图1．10( a)，首先采用一个超短脉冲激光将Ai ry斑区域

内的荧光分子激发至激发态上能级S1．vab，电子很快通过振动弛豫至激发态的最
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低振动态S1；接下来使用一个圆环型光脉冲( STED光)，处于Ai ry斑边沿的激发

态的荧光分子受激辐射而跃迁到基态能级So．。ab，最后振动弛豫回到So。激发光
和STED光的光斑形状如图1．10( b)。根据受激发射辐射理论，受激发射和受激

吸收系数是相等的，但是由于基态下能级So．vab j So弛豫过程速率要远远快于

荧光辐射速率，下能级So．vab的粒子数不能积累，基本保持为零，所以粒子数较

多的S1态到S0 态的受激辐射占优势，被 光斑激发的区域上能级粒子

数很快被耗尽。, v最ab后，A卸斑只有中间没有被STEDSTED光照射的区域可以发射荧
光，PSF半峰宽被压窄。
如果激发光强和STED光强在时序上分别为正弦和余弦分布，STED方法

可以获得的一维分辨率表达式为：

△ z：—————_垒：：一 ( 1．4)
2·NA·0、+I懈|I s吐

?j

其中Ⅳ4为物镜数值孔径，厶口t为荧光分子饱和吸收光强，‰z为STED光斑
的光强极大值。可以定义系数∈=koz／I s口。为饱和因子。虽然激发光和STED
光都是衍射受限的，但是STED方法的分辨率却与不受衍射限制，只需要足够
大的饱和因子就可以达到所需的分辨率。STED光的光斑形状也不限于圆环光，

文献[ 27]中讨论了多种形状光斑对分辨率的影响。例如，可以采用两条平行亮

纹，在一维方向上压缩Ai ry斑，焦平面处一维分辨率可达16Im，仅为A／45。
由式1．4可知STED显微镜分辨率直接依赖于饱和因子。为了得到较高的饱

和因子，一方面可以加强STED光功率，但是强光会加速荧光分子光漂白和光

损伤[ 28，29]；另一反面，可以减小饱和光强Lo。，采用荧光寿命更长的和受激
截面更大的荧光分子可以获得小的La。[ 30】。金刚石中的NV色心具有很好的发
光稳定性，即使泵浦功率很强也不会出现漂白现象，因此Hel l 用它实现了8nl Tl

的成像精度[ 3 1]。相比于PALM和STORM，STED成像技术的最大优点是可以
达到比较高的时间分辨率，目前已经可以以视频的速度(每秒28帧)获取高分辨

率图像(～50nm) [ 321。

基态损耗显微技术

基态损耗(Ground St at e Depl et i on，GSD)与STED的基本思想一致。与
STED不同的是，GSD利用长寿命的亚稳态耗尽基态粒子数。GSD亚稳态寿命

远远大于STED最低振动态S1的寿命，更容易耗尽能态粒子数，因此GSD所
需的饱和光强比STED光强更小。GSD的激发光为探测光，激发光和GSD光的

时间顺序与STED相反：首先采用一束连续环形GSD光饱和激发荧光分子，耗
尽基态的电子，使它们最终布居于长寿命的三态上；接下来用一个脉冲探测光

激发样品，只有没被GSD光耗尽基态电子的中心区域的荧光分子可以被正常激

发和发射荧光，从而压缩了PSF尺度。GSD显微镜分辨率只取决于基态损耗饱

14
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图1．10 STED原理

和程度，与STED显微镜类似，分辨率可以由式1．4表示，同样不受衍射限制。

GSD饱和光较低，有效缓解了光漂白和光损伤的现象。在对Art 0532染色的人

类肾细胞微管的成像中，使用350kW／cm2的GSD光，饱和因子为35，分辨率
达50- 80nm[ 33]。

引入亚稳态一方面有效降低了损耗光的饱和光强，另一方面却增加了单点

记录所用的时间。GSD显微镜中由于采用先损耗后激发探测的方式，亚稳态布

居的电子有一定的概率跃迁至基态参与激发和发射荧光，导致饱和度下降，破
坏了PSF的形状，造成边沿的增宽，所以在实际应用中分辨率低于理论值。

RESOLFT

在研究STED和GSD的基础上，将这一概念迸一步拓宽，Hel l 等提出

RESOLFT概念[ 34- 36】。STED与GSD都利用电子能态的转化，本质上是物理
过程，还可以通过化学过程改变荧光分子结构，获得荧光态和非荧光态转化，

实现RESOLFT。RESOLFT显微镜分辨率都不受远场衍射的限制，由饱和因子

决定，具有式1．4这样统一的分辨率表达式。

由于所有RESOLFT显微镜的成像原理都是使被测对象处于亮态，其他分

子处于暗态获取单点信息。每扫描一个点，照明区域内所有荧光分子都需要经

历一次两态间的转化。分辨率越高，扫描点数越多，要求荧光分子循环的转化
就越多。然而，荧光分子的发光周期是有限的，循环转化一定次数之后，荧光

分子被漂白，从而限制了RESOLFT显微镜的分辨率。RESOLFT显微镜实现高

分辨需要结合特殊的荧光分子或者荧光材料，因此成像也具有一定局限性。

1．3．3结构光照明

结构光照明显微镜( St ruct ed I l l umi nat i onMi croscopy，SIM)利用空间调制光
源照明样品，将原本不可分辨的高分辨率信息编码，结合计算解码获取高分辨

率信息，可以将横向分辨率提高至约100nm[ 37- 39]。例如，横向调制光激发显

15
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A B C

图1．11结构光照明提高分辨率原理。物体A与结构光B拍频(mol t 6干涉)，获
得mol t 6条纹图像，将高空间频率信息转换成低空间频率的信息。

微镜( Lat eral l y Modul at ed Exci t at i on Mi croscopy，LMEM)采用横向调制光照明样
品，可以直观地通过moi r6干涉图像来理解其编码过程。图1．11( a)条纹表示样

品的精细结构，图1．11( b)为调制照明光场分布，它们的空间频率都很高，难以

直接分辨，但二者叠加相互调制获得拍频图像如图1．11( c)，黑色粗条纹的空间

频率很低，可被分辨获得。由于已知结构光的分布函数，测量moi r6图像，就
可以通过计算反演出物场的精细结构。这种方法可将横向分辨率提高1倍。

饱和结构光照明显微镜( Sat urat ed S饥屺tured I l l umi nat i onMi croscopy，SSIM)
是结构光照明的非线性扩展[ 4叫2]。光强较低的激光激发荧光分子时，荧光
强度正比于激发光光强，当激发光强分布为正弦函数时，荧光强度也为正弦函

数分布。随着激发光强的增大，荧光分子激发态开始饱和，荧光强度分布函数

不再是正弦函数。饱和荧光强度分布函数在频域中展开可以产生一系列非线性

项。这些非线性项对应的空间频率是线性结构空间频率的2倍频、3倍频、甚

至更高阶的谐频。增大激发光光强，获得更高的荧光饱和度，就可以增加分辨
率，因此理论上SSIM不存在分辨率极限，突破了分辨率极限的限制。2005年，

Gust af sson首先将非线性结构性光学照明部件引入到传统的显微镜上，获得的

图像分辨率可以达到50 nm[ 42]。

实际应用中，结构光照明存在两方面限制：1)饱和激发会加快荧光分子的

光漂白；2)高阶非线性项的强度随着阶数增加而下降，当信噪比低于l时，对
应空间分辨率信息截止，所以实际分辨率有限。另外，解码所需图像的数目等

于调制光空间频率的个数，高阶结构光的出现增加了计算的复杂性和解码所需

的时间。

1．3．4光强涨落

2009年，Enderl ei nd等利用荧光分子的闪烁效应导致的光强涨落特性，提

出光强涨落超分辨成像( Super- resol ut i on Opt i cal Fl uct uat i on Imagi ng，SOFI )方案

[ 431。SOFI的基本原理如图1．12( a)，使用的荧光分子具有闪烁效应，荧光光强

涨落是随机的。由于不同分子之间的荧光涨落无关联，因此涨落光强的高阶关

16
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图1．12光强涨落超分辨成像原理[ 43]。

联强度具有更窄的PSF，即高阶关联强度的图像具有更高分辨率。对单荧光分
子测量佗阶关联强度相当于对原先光强PSF进行礼次方运算，因此n阶关联

强度的PSF半峰宽变为原先的1／何，如图图1．12( b)成像的阶数越高，就会获
得更高的分辨率。SOFI主要优点是方案简单，不需要复杂的光学系统和硬件要

求，并且对标记和染色过程没有苛刻的要求。

SOFI的限制主要如下：一方面所选的荧光分子必须有闪烁效应，另一方面

高阶关联的测量需要更长的时间，而长时间激发荧光分子，会导致其漂白，所
以实际上分辨率有一定限制。

1．3．5近场扫描

近场光学扫描显微镜(Near- f i el d Scanni ng Opt i cal Mi croscope，NSOM)是使
用纳米探针扫描光学近场获得高分辨图像的方法。1972年，Ash及其同事首次

提出了近场扫描成像的方法【44]。他们使用探针扫描波长为3 cm的微波，在一

维和二维方向上，分别获得了入／60和入／20的分辨率。1984年，Pohl 将近场扫
描的方法扩展到可见光波段，并申请了近场光学显微镜专利[ 45】。于此同时，

Lewi s也意识到近场光学的显微成像的潜力[ 46]，他们在1986年实验结果首次

确定可以用此实现超分辨[ 47，48]，在两个实验中50nm以下的细节都可以被识
别。

NSOM原理如图1．13( c)，主要使用了精细的透光探针和距离反馈控制机

制。图1．13( a)显示了探针的近场工作原理：当探针的透光孔径远小于波长
时，在探针附近几纳米区域，可以获得远小于光学波长的近场分布。实际探针

如图1．13( b)，其尖端由金属覆盖，只留下几十纳米的透光小孔。为了获得高分

辨率，扫描成像时需要保证探针距样品表面距离在纳米量级，NSOM使用类似

于原子力显微镜( AFM)的反馈控制机制，可以控制探针到样品距离在几纳米的
范围。NSOM的激发和探测方式也比较灵活，可以借助荧光物质，实现荧光近

场扫描显微镜[ 49]，其分辨率小于100ni l l 。利用金属的表面等立体局域效应，
Hansch等实现的表面等离子体近场显微镜，其精度甚至达到了3 nm[ 50]。

17
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图1．13近场光学扫描显微镜原理。

显然近场光学扫描成像的方法丢失了远场光学显微镜的长工作距离、非接

触、无损伤的优点，只适合对物体的表面进行成像。控制探针在样品表面进行

扫描的系统也比较复杂，并且成像时也需要很高的稳定度，扫描成像时间也比

较长，因此更适合用来研究结构的近场分布情况，若直接作为一种光学成像方
法应用，仍然具有一定的局限性。

1．3．6共振荧光能量转移

荧光能量共振转移( F6st er／Fl uorescenceResonance Energy Transf er，FRET)是
距离很近的两个荧光分子间产生的一种能量转移现象[ 51】。当供体荧光分子的
发射光谱与受体荧光分子的吸收光谱重叠，并且两个分子的距离在10nl l l 范围

以内时，就会发生FRET现象，使得供体的荧光强度减弱，而受体发射的荧光

增强。利用FRET效应，通过测试荧光强度、寿命等物理量的变化，可以实现

荧光分子之前相互作用的超分辨成像[ 52- 54]。FRET结合探针扫描，移动分子

扫描不同区域能量转移的强度也可以实现超分辨[ 55]。
利用FRET获取的图像反映的是两种荧光分子的相对距离，由于FRET局

域性限制，测量范围被限定在l～10 nnl 范围，成像能力有限，因此更适合于分

子间相互作用的研究。结合探针扫描的方法可以获得高分辨图像，但是此时又
有近场扫描显微镜类似的缺点。

1．4量子测量和成像

量子力学的建立是20世纪科学发展的一个伟大的里程碑。它的应用导致了

激光、半导体等重大技术发明，促进了人类的物质文明的进步。人们借助量子
理论对微观世界运动规律有了基本正确的、革命性的理解后，开始利用它发展
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新的技术。量子信息在此基础上发展起来，它以量子力学基本原理为基础、通

过量子系统的各种相干特性，例如量子并行性、量子纠缠和量子不可克隆等，

进行计算、编码和信息传输的全新信息方式。

随着科学技术发展，量子信息技术日趋成熟，例如，利用量子不可克隆原

理的量子保密通信技术己被实用化。量子信息技术与探测、测量技术的发展相

辅相成。例如，在原子物理领域，人们对单原子或者离子能态的调控，以及原
子或者离子之间相互作用的调控；在光学领域，人们对单光子的探测，纠缠光

源等非经典光源的制备[ 56]。这些新技术的出现，促进了基于量子力学的精密
测量的发展。

非经典光源为光学高精度测量提供了新的方案。例如，基于双光子纠缠的

量子光刻[ 57]，可以将光刻精度提高一倍；多光子态具有更短的德布罗意波长，

可以实现小于波长的量的探测[ 58，591，达到海森堡极限[ 60]。在此基础上，一

些新的成像方案也被提出，例如，使用热光源的双光子成像【61]；超越瑞利极

限量子成像[ 62]；利用热光源或者纠缠光子实现的鬼成像[ 63，64】；利用多光子

态之间的干涉，Scul l y等提出量子显微镜的概念[ 65]。除了使用非经典光源，探
测技术的发展也为成像提供了新方案，例如，使用光子数分辨探测器提高图像

对比度[ 66】。
传统的显微成像方案的照明，激发或者荧光探测过程都是经典的，因此实

现超分辨成像的方案也就局限在光强测量上。量子信息和量子光学发展己经为

我们提供了成熟的非经典光源和探测技术。如果在成像过程中引入非经典的量

子过程，例如照明光源使用非经典光源，探测利用多光子干涉，可以实现新的

成像方式，我们这种成像方式称为量子成像。量子成像探测过程不止探测物体

本身的光强，还可以附加其他物理量的测量，因此从本质上来说可以获得更多

的图像信息。量子成像获得的更多的图像信息，一方面可以增加我们成像的灵
活性，另一方面也可以利用这些信息提高图像的分辨率，实现超分辨成像。

1．5本章小结

光学显微成像技术由于其自身的优点，广泛用于科学研究和工程工业中。

随着人们科学研究、加工尺度进入微米纳米尺度，光学显微镜成为一个必备工
具的同时，也开始凸显它衍射极限的局限性。超越衍射极限成像已经成为某些

先进科学研究前提，各种超分辨成像的方法已经被提出，有些已经应用于科学

研究当中。这些方法往往需要特殊的光源或者特殊的荧光物质，各有一定局限

性。基于量子力学的量子信息为测量技术提供了新的手段，随着量子光学上非

经典光源的发展成熟，一些高精度测量方案被成功演示。显微成像过程本质是

一个测量过程，借助量子光源和量子测量可以实现量子成像，这为实现光学超
分辨成像提供了新的路径。
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第2章单光子源

单光子源本身是一个非经典光源，然而这个非经典光源又是一个普适的存
在，因为它是构成荧光物质的最基本发光单元。本论文主要利用单光子源的非

经典性质成像，因此以下将介绍一些单光子源的基本性质，并讨论基于HBT实

验的光子关联测量方案。

2．1光子及其涨落

1905年爱因斯坦引入“ 光子"的概念成功的解释光电效应[ 67]，为确立量
子论的地位起到了重要作用。此后，在量子力学建立和发展的同时，人们也逐

渐掌握了如何探测、产生单个光子的技术。百年之后随着量子信息技术成熟，

光子被作为最基本媒介广泛应用。如何探测、产生单光子是量子信息实验研究

的基础，实现高效探测单光子和高亮度、高性能的单光子源是人们追求的目标。

理想单光子源( Si ngl e Phot on Source，SPS)可以产生这样的光子序列：一定时间
内有且只能含有一个光子。虽然我们可以简单的利用衰减的方法将光强降到单

光子水平，但这并不是真正的单光子源，因为我们不能保证多光子概率完全为

零。以激光为例，其光场可以表示为相干态，

l Q) =e-m2∑睾In) ( 2．1)
——V扎!

因此光子数态为Im)的概率，

，一、m

p(m) =I <ml a>12=e_(竹’ 普 ( 2．2)

其中(他) =吲2表示探测时间T内的平均光子数，对应光强。可见p(m)为
泊松分布，无论如何衰减(礼)都不能使p(m>1)等于零。另外可以看到
发射过来的光子序列服从一定分布，其分布对应光场的态。在任何测时间

T内，相干态的光子数分布规律都是泊松分布，并且泊松分布的标准差：

An2=( n2)一( n) 2=(礼)，根据这个特殊性质，定义如下Mandel 系数[ 68]，

卵，=‰≯一1 ( 2．3)

( ⋯ ) T表示T时间内的平均值。当光子序列为泊松分布时Mandel 系数为零，
该系数衡量了序列偏离泊松分布的大小：若Q( T)为负，为压泊松分布，称
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Ant i bunchi ng八八八八八八
㈨e州．伏揪V哎奶淤、

图2．1不同分布的光子序列比较。

为反聚束序列( Ant i bunchi ng)相反正的Q( T)表示超泊松分布，即聚束序列

( Bunchi ng)。图2．1简单的描述了对应三种情况的光子序列，包络表示光子波
包。如果序列为单光子源发出的，光子是一个个到达的，波包不重叠，故呈现

出反聚束效应；相干光序列( Coherent )即泊松分布，其涨落等于平均光子数；

聚束序列( Bunchi ng)中大多数光子波包相互重叠，这是因为光子的玻色子性质
允许多个光子处于同一个量子态，因此多个光子可以一块到达。

2．2单光子源实现

理论上单个可以发光的二能级系统就是一个单光子源，因为单个能级从激

发态跃迁到基态只发射一个光子，并且需要一定时间才能被泵浦发射下一个光

子，这个时间一般为能级荧光寿命。实验上可以实现单光子源的候选者很多，

例如单个原子[ 69，70]，单个离子[ 71，72]，单个分子[ 73]，单个量子点[ 7” 9】，
以及单个缺陷[ 80- 85]。实际具体应用上，不仅对单光子源的亮度有要求，还要
考虑其空间模式、工作波长、稳定性、相干性、制备的可控性等众多因素。随

着实验研究和技术的发展，单光子源己于特定结构集成，以提高其性能、方便

应用。例如利用金属表面等离子体局域效应增强荧光发射效率，即提高单光子

源亮度；与光纤锥耦合，可以高效的耦合到单模光纤模式中；利用腔QED改造

发光性能[ 86- 89]，增强发光的同时，获得高相干度。

2．3单光子源应用

单光子源不仅可用于量子力学基础的研究，在量子信息技术上也有广泛的

需求和应用。例如的量子计算、隐形态传送、量子网络、量子存储等，这主要

因为单个光子态具有以下优点：

22

1．光子理论上具有粒子的独立性和玻色子的不可区分性，并且与环境的耦合
很弱，容易保持相干性。
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表2．1偏振编码的BB84协议举例。通信使用两组不同偏振基，Al i ce随机选择

偏振态发送，Bob接收端随机选择偏振基进行测量。二者使用常规通信比较使用

的偏振基，只有发送和测量采用同一组基时( Same Basi s)，通信比特才被筛选保

留( Si f t - key)。

Al i ce’ S basi s o 8 固 0 @ 圆 。 固 0 0 0 0

A．bi t val ue 0 0 0 0 1 0 l 1 0 1 0 1

Pol ari zat i on V F F V S F H S V H F H

Bob’ s basi s o 0 0 o 圆 圆 o o 圆 。 圆 圆

B．bi t val ue 0 l 0 l 1 0 l O 0 1 0 1

Same basi s Y N N N Y Y Y N N Y Y N

Si f t - key 0 l 0 l 1 O

2．处理器之间量子信息的传送是量子计算中的一个问题。光子作为传播粒子

可以很好的传送量子信息，进而可以组成量子网络、实现分布式量子计算

【90]。

3．光子本身也可以作为一个“ 飞行’ ’ 量子比特，可对其进行操作实现量子计

算[ 91- 931。

在量子信息技术日趋成熟的今天，良好性能的单光子源可以开辟一系列的研究

和应用，这里主要介绍单光子源在量子信息方面的几个应用。

量子保密通信

量子密钥分配(Quant umKey Di st r i but i on，QKD)是最早的量子保密通信

的技术实现，并且是目前已经实用的量子信息技术。QKD是一种对远距离两者
保密分发密钥的方法，由于量子态的不可克隆性，可以在物理原理上保证通信
的安全性。因为通信双方Al i ce与Bob使用单光子态编码进行通信，第三者Eve

任何窃听必然会对单光子引入测量，使量子态塌缩，导致Al i ce与Bob之间误

码率升高而被察觉。

BB84协议是第一个QKD协议，由Bennet t和Brassard提出的基于四个量

子态的通信方案。该方案使用单光子两组偏振正交基：一组垂直基0，由水平

偏振态1日)和竖直偏振态Iy)构成；另一组为对角基，由IF)和I S)正交态构
成。在每组正交态中每个态编码一个量子比特，例如使用Iy)和f F)表示二进

制的0，IH)和l S)表示二进制的1。不同正交基间任意两个态具有相同的投影，

例如I (日l s) f 2={。
密钥建立过程如下：对每个发送的单光子，Al i ce在四个偏振态中随机选择

一个发送给Bob。Bob对发送过来的单光子序列随机选取两组基之一进行测量。
当他们使用同一组基发送和测量时(偶然情况)，那么他们得到相关的结果：相
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图2．2线性光学实现的两比特受控非门。此例中量子比特以1日)、I y)偏振编码，

需要一个辅助贝尔态I妒+)。当四个探测器探测到特定事件组合时，门操作成功，
故该受控非门是概率性的[ 98]。

反使用不同的基，得到的结果是不相关的。Al i ce和Bob交换他们使用哪组基的

信息后，他们可以知道哪些比特是相关的，哪些是不相关的。交换基组信息可
以在公共信道中进行，因为Eve无法得知Al i ce发送结果或者Bob的测量结果。

不相关的比特被剔除，如果发送和测量完全独立随机，会占总数50％。筛选后

保留的比特( Si f t．key)当然也是随机的，Al i ce或者Bob不能控制这些结果，但
是二者共同知道这些结果，即密钥。

目前大多数QKD中单光子使用弱激光脉冲实现的，正如2．1节讨论，每个
脉冲的光子数分布为泊松分布。即使每个脉冲平均光子数( n) =p《1，也不能
保证脉冲含多光子的概率为零。利用这个缺陷和实际信道的损耗，一定条件下

窃听者Eve可以实施PNS攻击( Phot onNumber Spl i t t i ng at t ack) [ 94]，在不改变

光子态的前提下窃取信息。为保证通信安全，就需要进一步衰弱光源，以减小

多光子概率，导致每个脉冲可以传送的安全比特概率降低。真正的单光子源已

经保证单脉冲只有一个光子，因此比衰减的弱激光有更高的安全比特概率，尤

其在高损耗信道通信中更显优势[ 95- 97]，例如远距离的光纤QKD和地面．卫星

空间QKD。

线性光学量子计算

光子容易保持相干性同时也带来一个问题：两个光子之间实现相互作用比

较困难，所以实现光子双比特逻辑门也有比较大难度。如果使用非线性作用，
则需要在单光子水平有很高的非线性系数；或者使用物质(例如原子)作为中

间媒介，利用光学腔实现光与物质的强耦合的腔量子电动力学的方法( CQED)
实现。无论哪种方法目前都有很高的技术难度。

线性光学量子计算( LOQC)避免了单光子水平光子相互作用的难题，例
如图2．2展示一个基本的双比特受控非门的工作原理。该方案中量子比特以

1日)、I y)偏振编码，需要一个辅助贝尔态I妒+)。当四个探测器探测到特定事件
组合时，门操作成功，故该受控非门是概率性的。
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随机数生成

在信息处理的不同领域，随机数起到很关键的作用。无论是计算领域(例

如Mont e．Carl o模拟)，还是信息加密领域(例如量子密钥分配中使用的随机

数)，都需要性能良好的随机数序列，尤其是真随机数序列。有两种方法生成随

机数：一种是利用计算机数值算法生成的伪随机数生成器；另一种是利用物理

噪音的物理随机数生成器。由于系统错误或者扰动，都会导致这两种方法产生

的随机数偏离真随机。

可以使用量子态塌缩的不确定性作为产生随机数的方法。1994年Rari t y等

提出一个量子随机数生成器的方案[ 99]，利用单光子通过50：50分束器所选路
径，即反射或者透射的不确定性生成随机数。量子理论预言，对于上述路径选

择问题是真随机的，独立于其他事件或者实验参数。使用衰减的LED光源，可

以实现l Mbi t／s的速率生成随机数【100，101]，而使用高效的单光子源可以更好
的提高生成速率。

2．4光子关联测量

检测反聚束效应，最直接的方法是统计光子数分布，而单光子源的上能级

寿命一般在纳秒甚至皮秒量级，这就需要在该时间尺度统计光子数。直至目前，

大部分单光子探测器仍不能在这个范围分辨光子数，所以一般使用光子关联测
量的HBT方案来检测单光子源。

HBT实验( Hanbury Brown．Twi ss experi ment )最初是由Hanbury Brown和
Twi ss提出用于测量恒星直径的方法。在此之前，基于双缝干涉原理的迈克尔

逊测星仪对相位很敏感，尤其是当两望远镜(狭缝)相距很远时，系统很难保

持稳定，这就限制了测星仪的精度。HBT方案基于光强探测，因此对相位不敏

感，极大提高了的精度。最初Hanbury Brown和Twi ss并没有观察到任何量子现
象，因为那时的探测器没有足够的效率探测光子，并且他们研究的光子只是来

源于恒星或星系等热光源，但是他们的工作在量子光学上被认为具有划时代的
意义，因为这首次实现了在短时间尺度上对光强涨落的统计测量。利用HBT方

案，1977年Ki mbl e等首次观测到了钠原子发光的反聚束效应[ 102]。

图2．3是单光子HBT探测原理图：光子序列被分束器均分( BeamSpl i t t er)
后分别被两个单光子探测器D1、D2探测。探测器探测到光子后立即产生一个

电脉冲来触发电子计时器( Ti mer)，Ti mer的工作原理与我们常用的秒表类似：
触发Start从零开始计时，触发Stop停止计时并记录时间，完成一次计时。所以
计时器记录的是前后到达D1、D2的光子对之间的延时丁。不同光子对之间延

时丁不同，计时器完成多次计时后，可以获得计时次数关于延时丁的统计直方

图，这个就是我们关联测量的实验结果。
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Beam

Spl i t t er D1

D

2．5光子二阶关联函数

经典表示

图2．3 I - I BT实验原理

Ti mer

rt

最初HBT实验使用乘法器对两路光强进行运算。单光子情形下，同时探测

到光子是“ 与"布尔运算，本质上也是乘法运算，因此I - I BT实验实现的了两路

光强的关联探测。由于光强涨落，经典情况下，如果将光强看作随机变量，可
以得出经典二阶关联函数，

q2。(丁) =熙(邢+丁)邢) )。妇 ( 2．4)

经典平均值可以由两路光强厶、厶的联合密度分布Pel 。。。( zl ，亡+丁，如，t )表示
【103]：

，，

G：2。=磐跫∥ dl l dl 2I l l 2pcl 觞s(厶，t+丁，厶，t )
由Cauchy—Schwarz不等式可得：

G：慧蚓t - i nl -，oo弘桃。( 1x, t +，- )㈠．／．d溉一叫i 1=G忽s( 0)
其中仇l髂。(，，t )表示边际概率分布。所以在经典情况下

G：忽。(丁)≤G! 忽。( o) ( 2．5)

因此，G( 2) ( 7- ) >G( 2’ ( 0)在经典情形下是不可能出现的。满足G( 2) ( 7- ) >G( 2) ( o)
条件的光源，我们可以称之为非经典光源。

为方便起见，可以定义归一化的二阶关联函数：
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量子表示

严b) =搿 ( 2．6)

量子情况下，二阶关联函数来自于光子探测理论。将光场量子化后，亡时刻

空间位置r=( z，Y，Z)处光场可以表示为[ 104]，

E( r，亡) =E( +’ ( r，t ) +E(一’ ( r，亡) ( 2．7)

互为共轭的正负电场分量E( +) ( r，亡)和E(一) ( r，t )可以表示为产生、湮灭算符形
式，

E‘ 引r，亡) =∑6kEkake粕曲。
k

E‘ 一) ( rI亡) =∑气E心e讪州h ( 2．8)
k

其中缸表示单位极化矢量，即电场偏振方向，与波矢k=( k，kⅣ，k)垂直。gk

与电磁场模式体积V有关，Ek=(黔)叫‘ 。o毒、ok分别表示产生、湮灭算符，
因此正电场分量E( +)对应着光子的湮灭或吸收，负电场分量E(一)对应着光子的
产生．

在r处放置一个探测器探测光子，E( +) ( r，t )就是亡时刻的探测算符。简便

起见，我们假设光场为线偏：E(士) =三．E(㈦。如果光子探测之前的初态为l i )，

那么在亡至t+dt探测到该光子，并且末态塌缩到1．厂)的概率为pl ，f ( r，t ) dt，其
中概率密度函数pl r，亡)为

pl ，，( r，亡) =I (，I E(引r，亡)蚓z ( 2．9)

末态I，)没有被测量，各种情况都可能存在，因此探测到光子的概率是各种末
态状况的叠加，

p，( r，亡) =∑l (，l E( +’ ( r，t ) l i >12
{

=∑( i I E(一’ ( r，亡) I州，IE( +’ ( r，t ) l i )
{

=( i I E(一’ ( r，亡) E( +’ ( r，亡) l i ) ( 2．10)

如果探测前的态为混态，其密度算符形似可以表达为p=∑；只I i ) ( i l ，此
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时概率密度函数为，

pl ( r，亡) =∑只( i l E‘ 一’ ( r，t ) z‘ +’ ( r，亡) I i )
i

=Tr[ pE(一’ ( r，亡) E( +’ ( r，亡) ]

=( E(一’ ( r，亡) E‘ +’ ( r，亡) ) ( 2．11)

可以定义一阶关联函数的形式如下

G( 1’ ( r1，r2；t1，亡2) =( E(一’ ( r1，t1) E‘ ¨ r2，t2) ) ( 2．12)

类似地，如果考虑r1和r2处两个探测器探测光子，完成关联探测。假设，

初态为I i )，在r1处亡1至t1+出1探测到光子，并且在r2处亡2至t2+at 2探测的
光子，那么最后塌缩到末态I f )的联合概率为P2, y( r1，亡1；r2，t j ) dt l dt 2，其中

P2J ( r1，t1；r2，t2) =l (，l E( +’ ( r2，亡2) E( +’ ( r1，t1)俐2 ( 2．13)

遍历所有末态，并使用密度算符表示初态，可以获得关联探测的概率密度

p2( r1，t l ；r2，亡2) =Tr[ pE(一’ ( r1，t1) E(一’ ( r2，t i E( +’ ( r2，t2) E( +’ ( r1，t1)】

=( E(一’ ( r1，亡1) E(一’ ( r2，t2) E(刊r2，亡2) E‘ 制rl ，t1) ) ( 2．14)

因此，可以定义二阶关联函数有以下形式

HBT探测只用两个探测器探测，如果光场涨落是平稳过程，G( 2)具有时间

平移不变性，只与两探测器之间的时间差丁=亡1一亡2有关。如果进一步假设光
场为单模光场，并且HBT分束器分束的两光路相同，G( 2)可以简单的表示为，

G( 2’ ( 7．) =A( a+a+( 7- ) a( 7- ) a) ( 2．1 6)

其中A为常数，对应归一化二阶关联函数：

当7=0时，

严b) =黼 ( 2．17)

( 2．18)

其中Ⅳ为光子数算符，如果输入场为Fock态I佗)，对应9( 2’ ( o) =礼( n一1)／n2，
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第2章 单光子源

表2．2 各种方案单光子源9l 茹( o)比较

单光子源 摇( o)
NV色心

光学腔中87Rb

光学腔中133Cs

离子阱中40Ca

有机半导体

单分子荧光光

电泵浦InAs量子点

自组织InGaAs量子点

GaN量子点

微柱中InAs量子点

微盘中InAs量子点

O．08[ 96]

0．05411 05]

0．0631106]

0．015171】

0．081107]

O．251108]

O．2011 09】

0．012187，110]

0．31111】

0．021112，113]

0．161114]

单光子源发射一个光子对应Fock态为11)，因此会得到非经典的值夕( 2) ( 0) =0。

通过HBT实验测量二阶关联函数，可以观测和度量光的量子特性。例如，

-9( 2) ( 0)的数值可以决定保密量子密钥分配(QKD)最大信道损耗，即最远传输

距离[ 95，96】。通过不同方案实现的单光子源，其实验数测量值在卖嚣( o) =o．01
与卖嚣( o) =o．3之间(表2．2)，然而由于探测器暗计数会增加双光子计数，相
比单光子源实际9( 2) ( 0)，测量值gg。(酬2)／un)会偏大。

2．6关联测量的统计分析

HBT探测方案是基于Start．St op测量的延时事件的统计，与二阶关联函数
函数定义存在一定差别。此外，实际实验会受到探测效率、噪音等条件的影响，

也会对测量造成影响，所以这里我们将考虑实际实验条件，分析二阶关联函数。

如果定义探测到第一个光子后，延时7-探测到第二个光子的一个概率事件

为一次延时事件，用c( r)表示其概率密度分布，那么C( r) dT表示在第二个光
子在( 7-，丁+打)时间段内被探测到的概率，并且有f≯C( r) dr=1。注意这个
概率模型已经假设多个延时事件在时间上是随机分布的，即延时事件之间没有

记忆效应。C( t +t i t ) 表示已知在t时刻探测到一个光子，在t+7．时刻探测到

任意光子(无论是第几个光子)的条件概率密度分布。如果c( t +t i t ) 是平稳过

程，应满足平移不变性，可以简单记为C( r)。由假设容易看出c( r)为我们实
验探测方式，简单起见我们可以将之称为延时函数，而c( r)对应二阶关联函数
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G( 2’ ( 7- )定义，相应的可称之为关联函数。

下一步我们分析C( 7- )与G( 7_)的关系。(丁，丁+d7．)探测到的任意光子可能
是第一个，第二个⋯第N个光子，因此G(丁)可以看作多个延时事件C( 7_)的叠
加：

G(丁) =∞) +／∞一妒(州叶t／-∞卅／∞刊c(州Q筇+．．．
=C( 7- ) +C( 7_) o C(丁) +C(丁) o C( 7．) o C(丁) +．．．

=∑c(丁)骱 ( 2．19)

对式2．19进行Lapl ace变换，容易得到G( 7- )、c( 7- )的变换函数夕( p)、c( p)
满足如下关系：

咖) =尚 ( 2．20)

图2．4对比了两种简单条件下对应G( 7一)、C(丁)的曲线。第一种条件(虚
线)是光子以泊松分布随机发射的情况，例如稳定的连续激光，此时延时函数

c( 7- )为指数分布：C( 7- ) =ae川下，对应变换函数c( p) =a／( p+a)。进而我们可
以得出g( p) =a／p，对应C( T) =a。所以这种情况下探测到一个光子后，得不
到任何有关下一个光子分布的信息。第二种情况(实线)为光子序列为反聚束

的，是由单光子源一个个发出的。由图2．4可见延时函数和关联函数在短延时7-
(小于荧光寿命)是相似的，但是延时趋向无穷时延时函数趋于0，而关联函数

趋于1。

Mandel 系数Q( T)同样是描述光子的统计行为重要参数，可以得出Q( T)与

二阶关联函数夕( 2) ( 7- )的关系如下[ 68】：

卵) =；／．打卜㈤∥ ) _1渺7( 2．21)
下面我们将利用式2．20获得几个重要的结论，以对应我们实际的实验测量

情况。

辐射光子前存在随机延时

单光子源在下能级时，需要一定时间吸收能量跃迁到上能级，因此在辐射

光子前会引入一定延时。这中情况在弱光泵浦时时尤为显著。假设这个吸收延
时与自发辐射过程是无关、独立的，其概率密度函数为n( - r)，对应Lapl ace变

化为d( p)。新延时函数可以写成吸收延时D( 7- )和自发辐射延时G( 7- )的卷积：
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图2．4延时函数( a)和关联函数( b)比较。在两种情况下比较：独立随机的光子
序列，例如泊松分布(虚线)；反聚束光子序列，单光子源不能同时发射两个光子
(实线)。

x(丁) =C( 7．) p DO)，对应变化为) (∞) =c( p)·d∞)，带入式2．20 n- - J ' , 得：

9=禹=巧X( 2．22)9 2 F刁2 F彳 )

由于实验上测量的延时函数为x(丁)，因此加入任意无关、独立延时，实验
测得延时函数与关联函数仍然满足图2．4。

探测效率影响

实验上由于光路损耗和探测器探测效率限制，不可能100％的探测单光子

源发出的光子。假设77为总探测效率，新延时函数可以看中间作丢失0，1，2，
⋯个光子的概率事件叠加：

x0) =∑叼( 1—77) nc(丁)圆(州)
n=0

=∑77c(丁)。[ ( 1一叩) c( r)】肌
n=0

其Lapl ace变换函数为：

x
2 F而r／c
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图2．5探测效率对延时函数造成的影响。实线为反聚束情况，虚线对应泊松分布

情况。当探测效率减小时延时函数趋近于关联函数。

带入式2．20可得到探测效率不为1时对应关联函数r( r)的Lapl ace变换函数

7∽)：

7：士：墨：r／g ( 2．23)7 2■ 一2丁一2 U·厶，J
上一X 上一G

所以探测效率不会影响关联函数的形状，即归一化关联函数9( 2) (丁)不变，

但是会影响实验探测的延时函数。图2．5为不同探测效率下反聚束情况或者泊

松分布情况对应的延时函数，可见当探测效率远小于1时，实验测得的延时函
数趋近于关联函数。

泊松背静噪音影响

实验测量的荧光信号往往有噪音的影响，造成噪音的因素很多，例如探测
器暗计数、环境背景、基底噪音等。假设噪音为泊松分布，加入信号后会影响

平均光强(，)，从而影响归一化关联函数夕( 2) (丁)。加入噪音后的关联函数为：

枷H+爵赫 ㈣
对延时函数的影响比较复杂，

cB( r) =( 1+BTo)一1e—Bf [ o( r) +2BOi ( r) +B2ToC．( r) ] ( 2．25)

其中G(丁)表示在0时刻有光子而( 0，7- )间无光子的概率密度cz( r)一

f 2 c( r7) dr7；概率密度函数G，( 7- )表示只知道( o，丁)间无光子的，而无其他先
验信息：研j (丁) =( J ) f G(丁7) dr7。
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Rabi 振荡情况

图2．6 RaN振荡条件下的延时函数。

以上讨论的主要是泊松和单光子反聚束条件下的两种简单情况，实际情况

往往会比较复杂。例如当光与二能级系统发生强耦合( St rong Coupl i ng)时f 115]，
发射光子过程不再是能级单次概率跃迁，而是能级与光场相互耦合，形成Rabi

振荡，能级与光场整个系统辐射光子。这时延时函数会呈现指数衰减和振荡的
叠加形式。图2．6显示了不同探测效率下二能级Rabi 振荡的延时函数。可见只

有100％探测效率时，延时函数在每个Rabi 周期才振荡至零f1161。

2．7本章小结

介绍了单光子源的基本性质和应用，讨论了基于HBT实验的光子关联测量

方案，分析了二阶关联函数与实验测量的延时函数之间的关系。这些为后续测
量和成像的研究提供了理论支持。
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第3章 单个NV色心的探测

第3章单个NV色心的探测

3．1金刚石中的色心

金刚石具有很高的折射率和色散系数，因此经过琢磨后获得的钻石具有夺

目的光彩，成为珍贵的珠宝。不仅在珠宝方面的价值，金刚石作为自然界最硬

的材料，在机械加工方面也有广泛应用[ 1171。在电子学方面，金刚石即是热的
良导体也是电的绝缘体，掺杂后又可以成为卓越的P型或N型半导体，具有

很大的空穴迁移率，因此是理想的高速、高功率的半导体材料[ 118—120]。另外
它的禁带宽度可以达到5．5 eV，从紫外线到红外线都高度透明，具有很宽的光

学窗口，因此也有很好的光学性能，例如结合热膨胀系数小特点可以做成稳定

的FP标准具[ 121，122]，很高的热导率使也其适合高功率激光研究[ 1221，高硬

度又使其光学元件具有很好的防划性能[ 1231。图3．1是金刚石的空间晶格的一

个晶胞，为面心立方点阵f f cc)，其晶格碳原子半径小、化学键强、排列紧凑，
这些为金刚石的特殊性质提供了基础。表3．1列出了金刚石的一些基本性质和
参数，这些优越性质是与正是与其晶格结构密切相关的。目前，使用高温高压

( }玎?HT)或者化学气相沉积的方法都可以制备单晶金刚石[ 124，125]。

高纯金刚石是无色透明的，而自然界中的发现的金刚石有各种颜色

(图3．2( a) )，这是由于金刚石内部杂质和缺陷造成的。在金刚石晶体中，大

约有上百种发光缺陷，其中氮㈤是存在于自然金刚石中的主要杂质，通常按
杂质的情况把金刚石分为Ia、Ib、I I a、I I b，分类的标准和各类金刚石的性质参
见表3．2。

当一个氮原子替代一个碳原子，并捕获周围一个空穴，会形成稳定的结构，

我们称之为NV色心(Ni t rogen Vacancy cent er)，结构示意图如图3．2( b)。NV色

心具有稳定的能级结构，可以发出荧光，在较纯的Ib型和I I a型金刚石中都可

以探测到。由于空穴的存在，会使NV色心存在充电或者不充电的两种形态，

两种色心都具有能级结构可以发射荧光，但性质不同。没有充电的NV色心为
Nvo，零声子线波长为575咖，而充电色心NV一的零声子线波长637nm(对应
能量为1．945 eV)。在一定条件下Nvo和NV一可以相互转换[ 128]，尤其是使用
高功率激光泵浦时，NVo和NV一之间的转换非常快，并且不同波长激光使色心

处于NV一状态的概率不同。由于NV一具有一系列优秀的性质，特别是室温下

稳定单光子源和长相干时间的电子自旋性质，被用于量子计算【129- 1321、量子
通信[ 133—135]、高灵敏度磁场传感等研究[ 136- 138]，使金刚石具备研究量子
信息的平台的潜力。我们主要关注NV一的性质和研究，所以在后文中如果没有
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表3．1金刚石晶体基本参数

密度 3．52 g／cm3 介电常数 5．7

摩尔质量 12．01 g／mol 折射率 2．42无双折射口

每立方微米原子数 1．77× 10：u 电阻率 >1016 Q．cm

晶格结构 面心立方点阵 硬度等级 10

空间群 Fd3m 热稳定性 800 oC

C．C键长 1．5445 熔点 3550 oC

晶胞常数( 298K) 3．5667 热导率 20 W愿儿m

禁带宽度 5．45eV 热膨胀系数( 300K) 1．0× 10—6K一1

摩擦系数 0．05．O．10 杨氏模量 10．5× 1011N／m2

4折射率随波长的变化(色散)可以用塞米尔等式表示，金刚石的色散曲线如下[ 126]·

其中入单位为ni p．。

n2一，=拦丛1062+芒堂1752A。一 入。一

表3．2金刚石的分类及其性质【127】

I型金刚石 I I型金刚石

I a I b I I a I I b

自然界中含量 ～98％ ～O．1％ 1％～2％ ～O％

合成金刚石 微粉 单晶

杂
氮 ～2× 103 102—103 1～103 ～1 ～1
( ppm) 凝聚态 分散态 高纯质

其他杂质 金属包络体 硼
( ppm) 104 r一105 ～100

颜色 无色～黄色 绿色～棕色 黄色 无色 蓝色

电阻率 104—1018 1018 1016 101，。104

( Q．cm) 绝缘体 P型半导体
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( a)
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图3．1金刚石及其晶格结构。( a)世界上最大的切割钻石“ 非洲之星” ，( b)金刚

石的晶胞空间结构示意图，可看成是由两套面心立方Bravai s格子套构而成的，套

构的方式是沿着立方体对角线的方向移动1／4距离。( c)碳原子周围的共价键和碳
原子的周期排列方式，每一个碳原子的周围都有4个按照正四面体分布的碳原子。

( d)碳单质相变图，室温常压下金刚石为亚稳态。

特别说明，所指的NV色心就是NV一。

3．2 NV色心基本性质

荧光性质和电子自旋性质是NV色心可以承载一系列研究和应用的基础，

而这些都和NV色心的能级有关。下面讨论NV色荧光和能级性质。

3．2．I发射谱和吸收谱

室温下Nv色心发射光谱如图3．3，可见谱比较宽( 600hm～800nm) [ 139]，
这是因为空穴的存在使NV色心具有较大的振动能量，从而导致较宽的声子

边带。与普通染料或者胶质量子点(如CdSe)，NV色心发光稳定，无光学漂白
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图3。2含杂质的金刚石和金刚石中氮．空穴色心结构。( a)不同颜色的金刚石，由

于不同的杂志和缺陷导致金刚石呈现不同的颜色。Co) NV色心结构：一个氮原子

替代一个碳原子位置，并与周围一个空穴结合。NV色心偶极( di pol e)方向垂直于
氮．空穴对称轴。

( bl eachi ng)和闪烁( bl i nl ang)的效应，这使得其在长时间测量，稳定的单光子源
方面非常有用。同样NV色心的吸收谱也比较宽，使用波长大于500nm的激光

都可以比较有效的激发。NV色心在室温下很宽的发射谱，导致光源丧失相干
性，对一些应用和实验不利；但是低温条件可以使Nv色心的大部分能量都集

中在零声子线上【140，1411，具有很窄的谱宽。金刚石中还有一类含氮和镍的

NE8色心[ 142]，室温下也有很窄的线宽，但是这类色心在自然界中含量比较

少，并且目前不能像NV色心一样容易人工制备。此外通过探测荧光强度可以
读出电子自旋态，此时我们只会关注荧光的收集效率和探测效率，而不会在意

它的谱宽。
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3．2．2能级性质

图3．3 NV色心吸收谱和发射谱

实验上NV色心的能级结构己被很好的研究[ 143]，例如激光烧孔[ 144】、

四波混频、电子自旋共振但SR) [ 145，146】光检测磁共振(ODMR) [ 147，148]。
如图3．4NV色心具有G，，对称结构[ 149】，其基态是3A2结构的自旋三重态，激
发态是3E结构三重态，另外还存在1A亚稳态，零声子线吸收对应3A 03 E

跃迁。基态电子自旋．自旋耦合又导致m。=0态( 11) )和m。=4- 1态( 12) )之
间有2．87GHz零场劈裂，从而导致光激发NV时在此处有很强的ESR信号。

图3．4中虚线表示跃迁概率非常小，可以忽略。亚稳态在能级的演化中具有重要

作用：基态上能级12) ( m。=土1)泵浦到到激发态14)上后，有一定概率跃迁到

亚稳态15)上，而亚稳态到基态( 15) j 12)，15) o 1) )是非辐射跃迁。基态下能

级11)没有到亚稳态的非辐射跃迁过程，所以自旋态11)对应荧光比12)强+，因

此通过探测荧光的变化可以确定下能级自旋态。同时由于12) _14) o J 5)一11)
过程的存在，可以用光学泵浦将自旋态极化至11)上。通过光学极化制备初态、

微波调控操作演化、荧光探测读取末态，为基于NV色心电子自旋的量子信息

研究提供了基础。

3．2．3能级动力学模型

由于亚稳态的存在，不能用简单的二能级系统处理NV色心的能级演化，

二阶关联函数夕2(丁)测量曲线也证明有亚稳态的存在。Haral d通过引入如下经典

能级速率演化模型来描述能级能级动力学模型[ 80】：

‘ 两态的荧光强度大约有20％一40％的差别【1501115t】
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图3．4 NV色心能级结构
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k12 - - k21——k23 k32
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Q3
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A{，i E

5)

( 3．1)

其中p1、02、留3分别表示处于基态、激发态和亚稳态的概率(或者粒子数)，
k12、l i 。21分别表示基态到激发态、激发态到基态跃迁速率，同样忌23、七32表示激
发态与亚稳态之间的跃迁速率，其他能级之间的跃迁忽略。实验测得各个系数

如下：1／k23=31土2．5ns，1／忌21=20．6士1．6ns，1／k32=127士11ns。。如果需
要考虑电子自旋，可以使用类似的五能级结构[ 152]。
按照上述模型容易获得单位时间内激发态到基态的跃迁速率，即光子辐射

速率：

I∞一qqek21N蓼

砘一k。蒜麓 ( 3．2)

Ⅳ2为激发态粒子数(单个NV可以认为处于激发态的概率)，当泵浦功率

P_∞时，Ⅳ2可达到最大值叼。77。。为量子效率，如果忽略亚稳态的到基态
非辐射跃迁，可以认为?7。。=100％。带入实验测的跃迁系数，可以得到发射光
子的最高速率为9．5 MHz。可见光泵浦NV色心时，亚稳态占据大部分粒子数分
布，导致自发辐射速率降低。

3．3激光共聚焦成像装置

有效的探测单个NV色心是进行量子信息实验研究的基础。理论上NV色

心光子计数率可以达到10MHz，但如果考虑实验系统光子的收集效率、探测效
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A．r

nO=1 0

图3．5金刚石表面全反射效应导致收集效率降低。p。表示全反射角，在全反射
角内立体角内的能量不足总能量的5％。

率，实际可探测到的光子计数率要远小于这个数值。其中一个很重要的因素是
金刚石表面全反射的影响：由于金刚石折射为2。42，远大于空气折射率，导致

全反射角以很小，而大于全反射角的光全被束缚在块状金刚石内。如图3．5通

过金刚石上表面透射到空气中的荧光不足5％，如果使用数值孔径(ⅣA)小于1

的物镜收集荧光，效率会更低。

为了有效地探测单个NV色心，一方面需要足够的光子计数率，这需要有

效的激发NV，并且NV荧光的收集效率尽可能高；另一方面需要尽可能的降低
噪音，获得高的信噪比。使用激光共聚焦装置可以有效的实现上述两点。

共聚焦成像技术是高对比度、高精度的显微成像技术[ 153]，图3．6显示其
工作原理：在共焦像面放置小孔可以滤除其他像点造成的背景噪音，只探测焦

点处信号。以图中位于焦点的A点和离焦的B点为例：焦点A处的荧光被物镜

L1收集透过DM双色片，经过透镜L2后聚焦于人，可以透过共焦点上的空间
滤波小孔PH，从而被探测器D探测；对于离焦的点B，其聚焦点B’ 远离小孔

PH，不能有效透过小孔而被滤除。

共聚焦探测实现了单点探测，可以使用计算机控制逐点扫描、探测方法

获得整幅图像。扫描的方式有两种：一种方法是直接移动样品，如图3．7( a)，

使用纳米平移台可以实现对样品的高精度扫描；另一种方法是扫描聚焦点，

如图3．7∞)，可以通过偏物镜前光束实现焦平面上聚焦点的扫描，一般使用二

维振镜( p，to角度)可以实现光束的偏转。因为高精度纳米平移台往往比较昂贵，
使用振镜具有比较低的成本，但是振镜扫描范围容易受到限制：过大的偏转光

束角度会导致光束偏离物镜，或者聚焦光斑离开物镜视场。
如果将图3．6B点移到焦点，那么A点将离焦，此时只能对B点成像，因

此共聚焦成像可以在纵向+层析成像，并且具有很好的纵向分辨率，可以实现三

‘ 这里纵向是物镜光轴方向，或者我们称之为Z轴。对应焦平面上的两轴我们定义为X，Y轴。
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F

图3．6共聚焦探测原理图。PH，L1、L2为透镜，D探测器。虚线表示激发激光，
通过DM双色片反射进入物镜，聚焦于A。焦点A处的荧光被物镜L1收集透过
DM双色片，经过透镜L2后聚焦于A’ ，可以透过共焦点上的空间滤波小孔PH，

而被探测器D探测；对于离焦的点B，其聚焦点B’ 远离小孔PH，不能有效透过
小孔。

维显微成像。直接使用三维平移台容易实现三维显微成像；如果使用振镜实现

X。Y平面成像，结合变焦透镜或者Z轴平移台也可以实现三维扫描。由于具有
上述高分辨率特别是纵向高分辨率，以及数字图像三维层析的特点，共聚焦显

微成像技术逐渐受到越来越多的重视，被广泛应用于生物医学、材料科学、微

电子制造、精密测量等领域的检测与分析。

随着技术的发展人们已将共聚焦成像技术用于探测单个分子[ 731、量子

点『154]、NV色心[ 80]。对于探测“ 单个” 的荧光体，需要高分辨率的同时，
也需要高的荧光收集效率，因此整套系统的荧光收集需要一些优化：例如使

用大数值孔径的物镜，高透射率的光学镜片(包括双色片、滤波片等)，合适
的小孔。图3．8是我们自己搭建的探测NV色心的共聚焦装置。使用压电平台

( Pi ezoel ect r i c Transducer，PZT。型号：PI．611SF)作为扫描平移台。LD为半导体
泵浦的Nd：YAG激光器，工作波长为532nm，可以有效的泵浦NV色心。带通滤

波片F1(中心波长530ri m，带宽10ri m)滤除泵浦激光的离子线，然后纯化的

泵浦光被双色片DM和银镜M1反射后进入物镜OL( Ni l ( on，NA=0．9，100 x)，
经过物镜聚焦在金刚石样品上。NV色心被激光泵浦而发射荧光，荧光透过金刚

石被物镜收集，沿着与激光相反的路径，透过双色片，经过长通滤波片F2后，
泵浦光被滤除，只剩下荧光。荧光最后被透镜L2聚焦于光纤Fi ber端面上。由

于光纤具有一定芯径结构，所起的作用于小孔类似，因此可以实现共聚焦收集。

与小孔类似，也需要选择合适的光纤和聚焦透镜L2才能实现高效收集。

光纤的引入使得荧光收集系统模块化，可以方便的连接到单光子探测模块
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＼

( a) ( b)
图3．7共聚焦扫描的方式。( a)使用三维纳米平移台。( b)使用振镜( Gal vo Mi rror)
控制光束的偏转在焦平面上实现扫描，结合Z轴扫描可以实现三维扫描。

图3．8探测NV色心的激光共聚焦装置。光纤Fi ber代替共聚焦小孔，荧光可以
直接耦合进入光纤。
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图3．9共聚焦成像装置的实验光路图。泵浦光由In端输入、荧光由Out端输出。
PBS偏振分束器，GM压电振镜。

SPCM上实现光子探测，或者连接到谱仪上实现光谱探测，亦或连接到其他仪

器上进行分析。当连接到单光子计数模块SPCM上时，利用计算机同步控制
PZT扫描和对SPCM进行计数采集便可实现共聚焦扫描成像。

3．3．1扫描成像实现

扫描、数据采集过程由电脑( PC)和数据采集卡(DAQ)控制实现。数据采
集卡采用NI公司X系列采集卡PCI e6351，内部有四个32位计数器资源，使

用Labvi ew可以配置每个计数器。为了完成扫描数据的同步采集，使用了两个
计数器资源：一个计数器C1配置为边缘输入类型，实现对SPCM信号的计数；

另一路计数器C0配置为输出类型，输出周期控制信号，用作平移台的扫描同步

信号和C1计数器的采样时钟、门控信号(Gat e)。
纳米平移台每移动一步，计数器C1同步采集一个计数值，完成一个像素的

记录，这是一个最基本的动作，我们称之为一个扫描．采样周期，如图3．10( a)。
通过循环执行扫描．采样周期，获得图像上所有像素的光子计数，就可以获得了

一副扫描图像。只需要将一个扫描．采样周期的时序关系配置好，就可以保证整
幅图像的扫描与记录的同步。我们使用硬件时序，即C0计数器的输出信号，作

为同步时钟和采样时钟。完成一个扫描．采样周期的具体过程如下：

1．CO输出的控制信号从低电平变为高电平，对应C1．C3的Gat e变为高电
平，三个计数器开始计数。
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扫描一采样控制信号

( a) i | ( b)
⋯⋯⋯⋯H

图3．10扫描成像控制过程。( a)一个扫描-采样周期，由移动时间‰和计数时
间乃构成。扫描-采样控制信号为TrrL电平，由DAQ的C0计数器输出实现，
作为采样信号、计数门控信号和扫描同步信号。( b)循环扫描-采样周期获得扫描
图像。

2．经过一定计数时间％后，控制信号从高电平跳到低电平，该下跳沿触发
Cl —C3采集(读取)计数值，同时触发共聚焦扫描，往下一个位置移动。此
外由于C1．C3的Gat e变为低电平，计数器停止计数。

3．经过时间％后，控制信号又从低电平变到高电平(估计平移台已经移动
到下一个位置)，开始下一个扫描．采样周期。

获取一幅扫描图像的过程如图3．10( b)，进行图像扫描前，需要预定义位置列

表。启动图像扫描任务，开始循环扫描．采样周期，在每个扫描．采样周期中读

取列表下个位置并进行移动，当移动至列表末尾，完成扫描任务。这样只需要

定义位置列表的结构，就可以实现任意方式的扫描。对于平面成像，我们只需
要二维扫描，因此扫描列表的结构只是一个简单的二维矩阵。扫描过程数据采

集完全由硬件控制实现，因此可以获得较高的的扫描速度。实际上限制扫描速
度的主要因素不是数据采集速度，而是平移台的移动速度。当扫描．采样周期时

间比较短，即扫描很快时，平移台在每一行扫描上基本匀速运动，此时％可
以设置的很小，以保证足够的计数时间％。
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3．3．2系统探测效率

整套系统的探测效率主要由以下几个方面限制：物镜收集效率?7∞f，光路损

耗( 1- 77cDf )，探测器探测效率叩∞z，所以最终探测效率为：

?Tt ot al 2 4r|cot ’ 叩l oss‘ j r l 抵

NV色心在金刚石向各个方向发光均匀+，但是只有透过金刚石并且在物镜
数值孔径内的光才被收集，对该立体角内的透射率进行积分可以获得收集效率

叼c02：

叩。。z=／／T(口) s试p d臼d≯／／‘ ／．s证p dpd≯

=虿1 l ／T(口) si n9d9 ( 3。3)

其中8。=arcsi n( NA／nd)，为金刚石表面全反射角，ⅣA为物镜数值孔径，
％为金刚石折射率。T( O)表示金刚石透射率。对于低折射率的物质T( 8)可以
近似为1，此时可以简单得到叩∞2=( 1一cos 19。)／2。然而金刚石高折射率使反射
率比较大，T( O)不能将透射率近似为1，需用Fresnel 公式计算：

T( p) =1一言(见( p) +马( 9) ) ( 3．4)

从电磁理论理解，可以认为两种介质的阻抗不同导致电磁波反射，故能量反射

率为， Rs／p=l 糕12 @5，

Zds、ZOs分别表示s偏振在金刚石和空气中的阻抗；z勘、zop分别表示8偏
振在金刚石和空气中的阻抗。由Fresnel 公式可知：

Zds( p) =ndcosf 9

zos(口) =nOCOS口o=n0

z出( p) =nd COS目o=％

zop( p) =nocosp ( 3．6)

’ 这里没有考虑金刚石表面对NV色心的影响或者只是考虑NV色心离金刚石表面比较远的情形。如果
NV离金刚石表面比较近(在波长范围内)，NV的荧光会受到表面的影响而出现方向性差别，并且辐射速
率也会受到影响。



第3章 单个NV色心的探测

10

5

0

O 5 10
Di st ance( pm)

__—————————1

i ．量
{。X
≠ ；

k叠釜堕!：
图3．n金刚石表面加工光学结构提高荧光收集效率。( a)聚焦离子束工艺( FIB)

制备的微米尺度的半球型SI L结构，( b)模拟的SI L结构光场分布，来自文献
[ 155]。( c)金刚石工纳米线结构，纳米线的直径200nm，高度为2／zm。当NV色
心位于纳米线中间时，不同的偶极方向模拟的光场如( d)，当偶极方向垂直于纳米

线时可以高效的耦合到空间中，来自文献[ 156]。

将式3．5，3．6带入式3．4，数值积分式3．3可得对应物镜的收集效率。实验

使用ⅣA=0．9的干镜①o=1．oo)，对应收集效率为叩c。2=3．0％。

光路损耗包含光学元件透射损耗和共焦收集损耗。光学元件的透射率如下：
物镜90％，双色片95％，滤波片95％，聚焦透镜95％。使用单模光纤作空间滤

波小孔时耦合效率大约50％。

单光子探测器在可见光波段使用硅雪崩二极管( APD)，在650nm附近可

以获得最佳的探测效率，实验使用SPCM的APD此波段的探测效率可以达到
70％。

结合上述计算和实验仪器的参数，可得系统总的探测效率为：

叩tot口2=0．8％ ( 3．7)

通过计算可以发现影响探测效率的关键因素是物镜的收集效率：因为受到

金刚石全反射的限制，只能收集立体角内很小的一部分。增大物镜的数值孔径
可以有效的提高收集效率，例如，可以使用数值孔径比较大的油镜：ⅣA=1．4，

油折射率伽=1．515，对应收集效率为8．6％。另外，可以在金刚石上直接加工

光学结构提高收集效率：例如直接将金刚石加工成半球形的固态侵没透镜( Sol i d
Immersi on Lens，SI L) [ 155，1571，位于球心的NV色心荧光光线都会垂直于球面
透射，相当将收集干物镜的数值孔径提高2．4倍，因此收集效率可以提高一个
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数量级：也在金刚石表面加工如图3．11的金刚石纳米线结构『1561，纳米线直径
大约200nl n，由于尺寸在波长范围，荧光模场分布在空气中，导致有效折射率

降低，因此荧光可以有效的辐射到自由空间，但是因为有效折射率降低，荧光

自发辐射速率降低，即NV色心荧光寿命变长。还有其他方法提高收集效率，

例如，NV色心与光子晶体光纤或者光纤锥耦合【158，159]，从金刚石侧面收集

NV色心的荧光[ 1601。

3．4单个NV色心探测

3．4．1 HBT测量装置

D2

图3．12 HBT测量装置。使用光纤分束器BS均分共聚焦模块收集的荧光，两路
荧光分别通入探测器D1、D2，两探测器产生的信号接到由TAC和MCA组成的

符合装置上，完成HBT测量。TAC：时幅转换器，MCA：多道分析仪，Del ay：
电延时器。

通过HBT实验测量反聚束效应是判断发光体是否为单光子源的常用方法。

使用激光共聚焦装置可以获得NV色心的荧光，下一步需要通过HBT实验验

证荧光体是否为单个色心。2．4节中已经介绍光子相关测量的基本原理，在这

里介绍我们实验中的硬件配置：如图3．12，光纤分束器连接到激光共聚焦装置

上，将收集到的NV色心荧光分束；计时器( Ti mer)为时间-幅度转换器( Ti me

Ampl i t ude Convert er，TAC)，并结合多道分析仪(Mul t i Channel Anal yzer，MCA)

完成直方图统计。D2后Del ay为电延时器，其作用是将关联函数平移，将7- =0
点移到直方图的中间，从而可以观察关联函数上7<0区域。

严格来说，通过HBT实验获得的曲线为延时函数C(丁)的曲线，而不是二

阶关联函数G( 2) ( 7- )。但是由于系统的探测效率很低，由2．6节分析，可以认为
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即可以将HBT实验测量曲线看作二阶关联函数。如果D1、D2计数率分别
为扎1、佗2，统计直方图统计间隔为t抚礼( TAC量程除以MCA通道数)，那么随机

符合计数率为佗1．礼2．t觇礼。如果经过积分时间Ti ．t获得关联曲线G( 2’ ( 7_)，则归
一化的二阶关联函数为

严k) =熹鬟‰ ( 3．8)

3．4．2单个NV色心探测

图3．13( a)是块状金刚石中NV色心的荧光共聚焦成像图。由于金刚石为高

纯样品，NV色心分布比较稀疏，在10肿× 10脚区域可以测到数个亮斑。虚
线圆圈内标记的亮斑，其HBT实验测量的关联函数如图3．13( b)，g( 2) ( 0) =0．16

小于0．5，证明这些亮点只含有单个NV色心。注意图3．13( a)探测的荧光计数
率为单个计数器的计数，由于分束器的分束作用，导致计数率减半。

如果是理想的二能级系统，夕( 2) ( 7．)应该具有1一e- r／ro的形式。而测得

的9( 2) ( 7- )在某些区域大于1，这也证明NV色心能级不是简单的二能级。按

照式3．1模型可以很好的解释夕( 2) ( 7- )的函数形式。从延时函数C( r)的角度容
易理解：探测到第一个光子，说明NV色心能级跃迁到基态，所以初始条件

a( o) =1，m( o) =留3( o) =o；能级演化丁时间辐射第二个光子的概率密度就是
延时事件发生的概率密度，而辐射光子的概率密度与激发态粒子数分布成正比，

所以激发态粒子数分布口2 T)就对应C( T)。探测效率比较低时夕( 2) (丁)和C0- )有
类似形式，所以夕( 2) (丁)对应激发态粒子数演化。将初始条件带入式3．1，求解
p2一)，可以获得归一化形式：

夕( 2) ( 7．) =1+c2e一7-／您+C3e一7_／丁3 ( 3．9)

以上寿命丁2、丁3和系数c2、C3如下：

52。-两’ C3 2-1一C2k32【见一丁3J
其中A=尼12+k21+尼32+尼23，B=尼12忌23+‰2七32+k：zk32

图3．14为实验测得的单个NV色心的荧光计数率与泵浦光强的关系。在没

有NV色心的区域，可测得噪音(红色圆点)与泵浦功率呈现线性关系(蓝色虚

线)：礼礼酬。。( P) =Q。·P，其中＆。=1．5Kcount s／s／mW。考虑上述噪音的影响，
荧光计数率与泵浦光强具有以下形式：

／9‰捌( P) =nO矗+Q。·P ( 3．10)
』1-』sat
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图3．13单个NV色心共聚焦成像图。( a)成像区域为10#mX 10#m，扫描步长
为100nm，虚线圆圈标记的亮点只含有单个NV色心，对这些点测量的HBT关联

曲线如图( b)，9( 2) ( o) =o．16<o．5。
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图3．14单个NV色心泵浦．荧光曲线。虚线为金刚石背景噪音，大小与泵浦功

率成正比，约1．5Kcount s／a／mW，实线为拟合曲线，包含噪音。饱和泵浦功率为
240#W。此时信噪比可以达到60：1。

其中佗。表示NV色心的饱和计数率，Psnt表征饱和功率。使用式3．10拟合

数据，可以获得饱和计数率nO=45K／s，饱和功率只耐=240#W。另外，可以
发现共聚焦系统收集的荧光具有较大的信噪比：当使用240#W功率泵浦时，可
以获得60：1的信噪比。

3．5激光共聚焦装置分辨率

在物镜焦平面上，泵浦光聚焦光斑大小决定了激光共聚焦显微镜的分辨率。

532nm泵浦光经过ⅣA=O．9的物镜后，可以获得的最小光斑由衍射极限决定，
光斑半径为

o：罂：361nmo 2面万2
所以我们装置分辨率的极限为361 nl n。在实验上，由于物镜和泵浦光束模式存

在一定缺陷，获得的聚焦光斑偏大，因此实际分辨率达不到理论值。

NV色心尺寸远小于波长，因此使用单个NV色心，我们可以测试装置的

实际分辨率。控制光斑在单个NV色心附近区域扫描，如图3．15插图，分辨沿
着X、Y、Z三个轴对NV色心做三次扫描，可以获得光强与位置的扫描曲线。

图3．15对X轴的扫描数据进行高斯拟合，可获得曲线包络的半峰宽( FWHM)为
400nm，即X轴分辨率为400nm。同样的处理Y、Z轴扫描数据，得到对应分

辨率为400n／l l 和940nm。
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图3．15激光共聚焦装置的分辨率。扫描单个NV色心获得数据，对数据拟合得

分辨率。x、Y、Z轴分辨率分别为400 nm、400 ri m、940ri m。

3．6本章小结

总结了NV色心了一些基本性质，并分析了如何实现单个NV色心的探测。

根据探测单个NV色心的要求搭建了一套激光共聚焦装置，成功实现了单个NV
色心的探测和成像。搭建的共聚焦装置可以获得比较高的信噪比，其横向分辨
率可以达到400l m，基本达到了衍射极限。这些工作为后续基于NV色心单光
子源量子成像的研究奠定了实验基础。
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第4章NV色心的制备

由于金刚石独特的性质，基于金刚石的微纳光学结构的研究已经成为一个

国际上研究的热点[ 161]。例如利用微环光学谐振腔Purcel l 效应，可以有效地增

强NV色心零声子线[ 162]，使单光子源的单色性更强，更有利于NV色心量子
信息的研究。另一方面由于NV色心是可以人工制备的，结合微加工工艺可以

可控地制备NV色心，使NV色心与一些微纳光学结构集成[ 162]。例如使用金

刚石nanowi re结构[ 163]，可以有效的减少块状金刚石表面的全反射效应，从而
提高NV色心的荧光的收集效率；利用微纳金属结构的表面等离子体( SPP)局

域效应，可以增强NV色心的荧光发射[ 163]。此外集成NV色心微纳光学结构

还可以进一步与电、磁结构进一步集成，形成具有一定功能的器件。图4．1( d)

是集成单个色心和核磁共振天线的SI L结构【134]，通过SI L结构可以有效增强
在中心处NV色心荧光的收集效率(大约提高一个量级)，同时周围的天线结构

可以使微波与色心有效的耦合，实现量子态的操纵。有效、可控的制备单个NV
色心是实现微纳光学量子器件的重要一步。

( a)

( c)

( b)

( d)

图4．1 NV色心集成的金刚石微纳光学结构。( a)光子晶体[ 164]，( b)镀银的金刚

石纳米线[ 163]，( c)金刚石单晶微环腔[ 162]，( d)与电极集成的SI L[ 134]．
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NV

图4．2 NV色心制备流程：离子注入-÷ 高温退火- ÷ 化学清洗

4．1 离子注入制备NV色心原理

制备NV色心的过程可以理解为向金刚石中掺杂的过程[ 165，1661。使用化
学气相沉积( CVD)制备单晶金刚石时，在生长过程中可以掺入一定量的氮杂

质，获得NV色心[ 167- 169]。CVD方法形成的NV色，th, 在金刚石中的分布是随
机的，即NV色心的位置是不可控的，所以我们主要讨论通过高能离子注入掺

氮的方法。氮离子注入制备NV色心过程如图4．2：

1．高能N离子辐照高纯金刚石，氮离子注入金刚石并产生空穴。由于空穴在

注入过程中随机差生，尽管存在空穴和氮杂质，但是二者相邻形成NV色

心的概率很低。

2．高温高真空退火。高温退火使空穴移动，在此过程中氮有一定几率捕获空

穴，形成稳定的色一th, 结构。由于高温有氧条件下金刚石表面会石墨化，为

了尽可能降低石墨化影响需要很好的真空条件。

3．清洗。退火后过程中，金刚石表面会产生石墨化，形成石墨基团。石墨基

团会影响金刚石的透光效果，可以使用强酸清洗退火后的金刚石，除去这
些石墨基团和无定形碳。

4．2参数选择

影响最后形成色NV色- t h, 的数量和性能的参数主要在前两步，包括：离子
注入能量、注入剂量、制备形成的NV、退火温度、退火时间。我们需要研究不

同参数对形成NV色，th, 影响，才可以确定合适的参数来制备性能较好的单色心。

离子注入能量与氮在金刚石中的分布可以使用SRIM模拟【170】。图4．3模
拟了不同能量氮离子注入金刚石的深度分布，可见随着注入能量增大，氮注入

更深的同时散射分布也更大。横向、纵向散射分布的大小决定了注入离子定位
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第4章NV色心的制备Ni t rogenI onEnergy( KeV)图4．3离子注入能量与注入深度模拟。实线为注入氮平均深度，虚线和点线为横向散射分布和纵向散射分布。的精度，当注入能量为10MeV时散射分布可以到10013．m，而集成NV色心的光子器件需要的定位精度远小于光学波长，使NV色心恰好处于最大光学模场处，此精度往往不能满足此要求。离子注入能量还影响空穴的数目，空穴数目进一步会影pl anNV色心的生成效率。图4．4显示了不同能量下单个氮离子打出的空穴数目和实验测得的NV色心生成效率的关系，来自文献[ 171]。可见生成效率与空穴的数量相关，这容易理解：因为空穴密度增加会导致氮捕获空穴的几率变大。此外，还可以发现NV色心的生成效率不高，尤其是在低能注入时(小于5KeY)，生成效率不足1％，剩余99％以上的氮作为杂质与NV色心一同存在于金刚石中。如果NV色心的生成效率很低，就需要提高氮浓度获得一定数NV量色心，从而导致氮杂质浓度升高。利用NV色心电子自旋态处理量子信息时，我们需要长的相干时间保证足够多的操作次数，而NV色心与周围环境耦合导致自旋退相干，较多的杂质就会加快退相干，这就要求注入的氮离子要尽可能的少，并且形成NV色心的效率要高。增加NV周围空穴密度可以进一步提高NV色，15, 的生成效率，当然这个过程也不能引入其他杂质。注入氮后再注入碳离子可以获得更多的空穴，只要控制注入碳离子剂量小于金刚石非晶化剂量，退火后注入的碳和金刚石原有的碳一样形成金刚石，不会带来杂质的影响。[ 172]中利用该方法获提高了50％生成效率，使小于100KeV的离子注入的生成效率提高了一个量级。另外，还可以使用注入电子的方法增加空穴密度。使用电子束辐照后，NV的生成效率和55一Ec一西c=西西BJ _∽co—
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I on Energy( keV)

图4．4氮离子注入能量与单离子制备空穴数目和NV色心生成效率关系。虚线为
平均每个氮离子制备的空穴数目，通过模拟获得；数据点为实验测的NV生成效

率[ 171]，10KeV时生成效率约2％。

发光性能都有一定改善[ 173]。

虽然高能氮离子注入(MeV量级)具有较高的生成效率，但是金刚石中氮的
散射分布会比较大，这不利于NV色心精确定位制备，然而过低的能量效率又

太低。当离子能量处于10 KeV～100 KeV时，即可以保证一定效率，也可以保
证定位精度，这个区间内的能量与注入深度的关系如图4．5，后面实验的注入能

量都在这个范围。

注入剂量和离子能量共同决定形成NV的多少。在确定离子能量的前提下，

可以通过高剂量注入获得高浓度的NV色心，但是过高的剂量会破坏金刚石的

晶格结构，注入层退火不能恢复金刚石结构而石墨化。在制备单个色心时需要

很低剂量注入，这时可以根据离子注入的能量和NV色心的生成效率估算所需
要的计量。

由碳单质相变图3．1( d)可见，在真空或者惰性气氛中，当加热至某一高温
时，金刚石会发生向石墨的转变，即石墨化现象。1500 oC时候能检验出表面开

始石墨化，随着温度的升高，石墨化速度加快，并且在1700。C左右开始整个

晶体迅速石墨化。在2100。C时，一颗O．1克拉( 1克拉=0；2克)的八面体钻

石在3分钟内全部化为灰烬。如果存在少量氧气时，石墨化在较低温度下就开
始了。由于氧化和石墨化作用，过低的真空度会不仅使金刚石表面变得粗糙，
更糟糕的是会把含氮和空穴金刚石层去掉，尤其在离子能量小于100KeV注入

时氮只在表面以下几十纳米处。所以退火过程需要很高的真空度，一般需要小
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图4．5低能氮离子注入能量与离子深度、横向分布、纵向分布关系。

于10—3 Pa。金刚石中空穴在大于600 oC后才开始移动，为了有效的移动空穴退

火温度一般会高一些。空穴移动的过程是缓慢的过程，因此需要慢速退火确保
氮捕获空穴，退火时间一般需要2小时。

4．3高剂量注入

首先我们研究高剂量注入下制备NV色心的情况，一方面选择高剂量注入

可以比较容易测得NV色心，另一方面由于技术机限制，离子注入机最低注入

剂量有限+。制备步骤如下：

1．使用El ement 6的高纯单晶金刚石，氮杂质浓度小于5 ppb。用胶带掩盖金
刚石表面一般区域，作为掩模，方便对比。

2．注入能量为20KeV的N+离子，剂量为1016 cm一2。

3．除去掩模胶带，并清洗样品、除去残胶。在10一Spa高真空800 oC环境下
退火2小时。

4．将样品放入H2S04：HN03：HCl 04比例为1：1：1的混合溶液中，加热至200
。C，清洗半小时。

共聚焦扫描图如图4．6( a)，显示掩模边缘附近4#mX 4#m荧光成像图，没有覆
盖掩模的Unmasked区域在注入氮后可以探测到很强的荧光，荧光计数可以达

‘ 合肥等离子体研究所中科院离子柬生物工程重点实验室注入机，最低剂量1013cm一1／s
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到4× 10％ount s／s，而被掩模覆盖的Masked区域探测不到荧光。通过测试荧光

光谱，我们可以进一步确认获得色心种类。图-4．6( b)显示了图4．6( a)中A，B两
点处的荧光光谱。在无氮注入的A处(None i mpl ant i ng)测不到荧光包络，而

在注入区域B处( Impl ant i ng area)可以测到NV一的荧光信号，并且637nl r l 处

的零声子线清晰可见。其中573 nl Tl 处的谱线对应为金刚石在532 nnl 激发时的

Raman荧光[ 174，175]。
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图4．6高剂量注入样品共聚焦成像和荧光光谱。( a)中Masked区域没有注入氮，
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图4．7通过掩模定点注入氮离子制备NV色心。( a) EBL制备PMMA掩模后，被
电子束曝光的区域无PMMA阻挡可以注入氮。( b) 20KeV氮离子注PMMA后氮
在PMMA中的深度分布，PMMA掩模的厚度需要大于200 nm才能有效的阻挡氮

离子。( c) 20KeV氮离子注金刚石后氮在金刚石中的深度分布。

4．4电子束曝光掩模注入

一种好的制备NV色心的方法不仅要求色心的生成效率高，还需要有一定

的可控性，其中位置的可控性是十分重要的。例如通过光子晶体增强NV色心

的发光，当将NV在光子晶体光学模场的最大值处时有最佳效果，这就需要控

制精度到几十纳米的量级。可以直接使用聚焦离子束定点注入氮，但是由于低
能离子的空间电荷排斥效应导致离子聚焦精度有限。高能氮离子聚焦更好并且

可以获得较高的NV色心生成效率[ 1761，但是较强的离子散射分布也使氮离子
定位不准确。从图4．3中可见，当注入氮离子能量到达10MeV时，横向或者纵
向散射分布可以达到100 nm。电子束曝光( El ect ronBeamLi t hography，EBL)
工艺的加工精度可以到纳米量级，如果使用EBL制备掩模然后再注入氮离子，

如图4．7( a)所示掩模会阻挡氮离子，这样没有掩模的区域才被注入氮。当然掩

模需要足够厚才能保证氮离子不会穿透掩模。图4．7( b)模拟了20KeV氮离子
注入PMMA掩模后+，氮在PMMA中深度的分布，可见最大穿透距离不会超过

200nm，所以使用不小于200nm的PMMA就可以满足20KeV氮离子注入的掩

模要求。20KeV条件下注入区域氮离子在金刚石中的深度分布如图4．7( c)，主
要集中在表面以下30土20l l l n区域，20hi l l 的精度已经与EBL的精度相当，此

是氮离子的散射分布已经不是限制定位精度的主要因素。

’ 使用SIRM模拟
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4．4．1 电子束曝光简介

电子束曝光( El ect ronBeamLi t hography，EBL)技术是利用电子和电致抗
蚀剂(光刻胶)来进行曝光和显影的为加工工艺。由于电子束的能量比较高+，

由德布罗意关系，其波长很短，可以获得纳米尺度的加工精度。电子束曝光系

统的分类方法很多，按照曝光方式划分，电子束曝光系统主要分为两种：扫描

式电子束曝光系统和投影式电子束曝光系统。扫描式电子束光刻是上世纪60年

代从扫描电子显微镜技术基础上发展起来的一种高分辨率光刻技术，目前应用

已经比较成熟[ 177]。扫描式电子束曝光不需要掩模板，而是直接用聚焦的电子
束对电致抗蚀剂进行扫面曝光，通过控制扫描行为获得任意平面图形。由于电

子束的直径可以控制到纳米量级，此方法也有很高的分辨率，结合其不需要掩

模获得任意图案的灵活性，在涉及微纳加工的研究领域已经成为一个基本工具，
在纳米器件加工、掩模制造、新器件新结构加工中扮演举足轻重的角色。

与传统的光刻工艺类似，：电子束曝光曝光的工艺流程如图4．8：

1．匀胶。电致抗蚀剂(光刻胶)可以通过旋涂的方法在样品表面形成一层薄
膜。用于电子束曝光的光刻胶也有正胶、负胶之分，例如PMMA、HSQ。

通过控制胶的浓度以及旋涂的转速可以控制胶的膜厚，由于胶过厚会影响
后续工艺的精度，因此胶的厚度一般在几十纳米到几百纳米之间。匀胶后

一般需要烘胶去除胶中的有机溶剂使胶固化。

2．扫描电子束曝光。通过电子透镜可以将电子束聚到几十纳米量级，电子束

导致光刻胶曝光区域化学性质发生变化。通过控制电子束的偏转和样品台

位置可以使电子束在光刻胶上的扫描，控制扫描的路径即可将平面图形写
到光刻胶上。

3．显影。显影是将曝光后光刻胶上的图形凸现的过程，光刻胶在曝光过程中

化学性质发生了变化，只有发生变化(或者为发生变化) t的光刻胶可以

溶解到显影液中，剩余的部分就是我们需要的图形。

电子束曝光获得图形掩模后，使用其他加工进一步处理，例如通过刻蚀工艺将
图案转移到其他材料层上、通过蒸金剥离获得电极，最终形成我们所需的微纳

器件。我们的主要目的是利用电子束曝光制备掩模，用于选择氮离子注入的区

域，因此电子束曝光获得图形掩模后，下一步工艺是氮离子注入。

4．4．2电子束曝光制备PMMA掩模

Pol ymet t hyl methacryl at e( PMMA)是第一个被发现可以作为电子束曝光抗蚀
剂的聚合物【178]，具有是高分辨率、高对比度和低灵敏度特性。自20世纪60

‘ 一般在几十KeV量级
t显影后曝光区域被洗掉的胶为正胶，相反显影后只留下曝光区域的胶为负胶
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图4．1t 电子束曝光工艺流程

年代PMMA被首次用于电子束曝光以来，直到今天仍然是分辨率最高的电子柬
抗蚀剂，20ri m以下的电子束曝光图形几乎都是通过PMMA实现的。PMMA的

正常曝光剂量为50—500肛C。cm～，但在非常高的曝光剂量下( 10被于正常的
曝光剂量)会由正型抗蚀剂转为负型抗蚀剂。此外，PMMA不但对电子束敏感，

而且也对深紫外和X射线敏感，因此可以用来作为深紫外曝光或X射线曝光的

抗蚀剂。

我们使用EBL工艺在PMMA光刻胶上制备纳米4, - 7L，来实现NV色心定

点制备。其中主要的技术问题有两点：1)高纯金刚石是绝缘体，电子束曝光过
程中会导致金刚石表面充电，电荷间的库伦排斥力会导致曝光精度变差；2)选

取合适曝光剂量，过高的曝光剂量会导致小孔变大，达不到我们所需要的精度，

而过低的剂量会导致曝光不足显影后不能形成小孔，并且由于电子散射和近邻

效应不同尺寸小孔所需剂量也不同。对于1)可以在PMMA表面镀一层很薄的

金增强导电性，表面电荷就会有效的被导走，这与扫描电镜观察绝缘样品前进
行的导电处理工艺相似。对于2)则需要设置不同电子束曝光剂量进行测试，并

且不同尺寸小孔需要专门测试。

金属导电层是用电子束蒸发工艺( E．beam)在PMMA镀金获得，保证金属

膜尽量薄并且平整连续。实验中使用金膜的厚度10hi l l ，对电子的散射影响很

小。完成电子束曝光后显影前需要将这层金除去，否则金的覆盖会影响PMMA
显影效果。可以简单的使用湿法刻蚀除去这层金，典型的方法为碘、碘化钾、

去离子的混合溶液( 12：KI：H20质量比为1：4：10)，室温下刻蚀速率为1／zm／s。
使用PMMA 950的A4胶在转速为3000转／分条件下旋涂，烘胶后可以获

得200nnl 厚PMMA层，这样可以确保掩模能有效的阻挡20keV氮离子。为了

便于操作和测量，我们使用周期间距为5“ m小孔点阵图案进行曝光，同时选了
几种不同的小孔尺寸，并且每种4, ；／L使用一系列不同电子束的曝光剂量，以确

定不同尺寸的小孔所需要的最佳曝光剂量。

制备PMMA掩模后可以按照前面提到的氮离子注入的工艺获得色心。测量

制备样品的荧光共聚焦成像可得知注入氮离子的情况，进而可以确定不同大小
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( a) ( b)

( 103／s)

I ! ：
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图4．9制各NV色心点阵荧光共聚焦成像。(∞100ri m小孔掩模区域制备的NV
色心，Co) 50nm小孔掩模区域制备的NV色心。更小的小孔使注入的色心更少，

当小孔为50 nm时注入后生成的色心有几十个。

的小孔所需要的电子柬曝光剂量。首先不考虑曝光后获得的精度，只保证足够
的电子束曝光剂量，这可以保证显影后获得的小孔是贯穿PMMA的，并且小孔

之间的差异也比较小，因此同样注入条件下每个小孔获得的NV色心数目基本

相当4，即荧光强度基本相同；如果电子束曝光不足，小孔不能有效曝光，显影

后会有比较大的差异，因此每个小孔中获得的NV色心数目就很不稳定。可以
通过以下方法来确定所需要的电子束曝光剂量：用不同的电子束剂量从高到低

制备一系列直径相同的小孔阵列，然后制备色心，测量每种曝光剂量下不同小

孔的NV色心数量是否稳定，找到电子束曝光剂量最小并且生成的NV色心数

量稳定的条件即可。图4．9使用不同大小的小孔作为掩模，氮注入退火后获得的
NV色心荧光成像图。可见更小的小孔使注入的色心更少，当小孔为50nm时，

生成的NV色心有几十个。
如果小孔掩模没有充分的电子束曝光，有可能只在PMMA表面获得很浅的

小孔，由于剩余PMMA的衰减作用，可以让我们在高剂量氮注入的条件下获得

单个NV色心，图4．10( a)显示了在没有充分的电子束曝光的区域生成的NV情

况，可见从右上角至左下角明显可以看到荧光强度有差异很大，即NV色心数

目不同，甚至左下角鲜有NV存在，这说明电子束曝光剂量不够，没有形成贯
穿小孔。由于电子束不充分曝光而制备的单个NV色心在图中用红色实线圆圈

标出，绿色虚线圆圈内的点包含两个NV色心。可以用光谱仪测量单个NV色
心的光谱，结果如图4．10( b)，由于单个NV色心的荧光计数比较弱，光谱测量

需要较长的积分时间，大约需要60 s。

‘ 这里只考虑制备获得的NV数量Ⅳ很大的情况，若Ⅳ比较小，则需要考虑自身~／Ⅳ涨落的影响。如
果用这种方法来确定电子柬曝光所需要的剂量，尽量使用高剂量的氮注入来获得较大的Ⅳ，以便识别。
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Wavel engt h( nm)

图4．10 NV色心阵列的共聚焦成像和单个NV色心的光谱。( a)从右上角到左下

角点阵直径依次变小。虚线圆圈内的点包含两个NV色心，实线圆圈内的点只含

一个NV色心。( b)单个NV色心光谱，使用光谱仪精度为O．02胁，积分时间为
60 S。
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4．5电子自旋相干，I生

提高自旋相干性能在量子信息处理上非常重要，因为相干时间限制了进
行量子操作的次数。目前，使用CVD方法制备的NV色心相干时间可以达到

58#s[ 168]；生长过程中，减少13C含量，制备的样品正可以达到1．8ms[ 179]。

4．5．1测试装置

制备NV色心后需要测试其性质，作为发光源我们更关心其荧光强弱、光
谱特性，作为电子白旋载体我们关注其相干性能。图4．11为测试方案，主要是

一套基于激光共聚焦的光学探测磁共振装置。激光共聚焦装置由绿光激光器

L( 532nm)、压电平移台PZT、物镜OL、双色片D、小孔空间滤波装置(透镜
L3、L4，小孔P)、滤波片LPF、FC耦合镜、多模光纤、单光子探测器SPCM

组成，工作原理见第3章介绍。光学探测测共振装置的磁共振系统由微波源

RFS、微波天线A、微波控制开关、声光调制器AOM(含驱动源)组成。电脑

主机用于控制仪器、采集数据，电脑主机载有N16602和Pul seBl ast er两块板卡，

N16602用于采集SPCM的计数，而Pul seBl ast er用于产生调制信号，产生的调

制信号有两路：一路用于控制AOM，调制激光光强；另一路用于控制微波开关
SW调制微波。在光路中加入CCD，移开小孔后可以与物镜形成显微镜，便于

观察样品；装载小孔时可以通过CCD成像判断小孔位置是否合适。SPM为光

谱仪，将多模光纤跳线MF接到光谱仪上后可以测荧光光谱。

当使用连续功率微波和激光作用NV色心时，我们可以测量NV色心荧光

光强与微波频率的关系，获得光学探测磁共振信号(ODMR)。532nl Tl 连续激光

可以将NV电子自旋即化到m。=0的态，这个态相比m。=士l 的态具有更强

的荧光。当微波频率与m。=0 j m。=± l 跃迁共振时，m。=0与m=土1两

能级之间的粒子数重新分布，导致荧光变弱。当没有外磁场时，电子自旋共振

的频率是2．87GHz，如图4．12，测量的实验制备NV色心的ODMR信号。如果

存在有限外磁场，塞曼效应导致能级劈裂，能级移动大约m。．2．8 MHz／Gauss。
由于NV色心与14N的自旋耦，能级存在超精细结构，在激光和微波弱激发条

件，或者脉冲激发条件下，可以测得这个超精细结构。

使用连续功率的ODMR在微波频域测量共振谱，可以得到NV色心的电子

自旋能级。为了观测自旋的动力学演化，我们需要使用共振微波脉冲在时域上

进行研究。实现脉冲测量需要控制激光和微波的脉冲时序，控制时序如图4．13。

通过控制微波开关O订W)，获得需要的微波脉冲；控制AOM获得激光脉冲。Si g
和Ref为两路计数器的门控信号，分别用于测量信号光子计数和参考光子计数。

脉冲控制时序分为三步：初始化( Ini t i al ) 、开启微波脉冲序列(MWSequence)、

读出( Read Out )。使用激光脉冲极化NV色心完成初始化，即初态制备；使用合
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M

SP

图4．11光学共聚焦和ODMR测量方案。OL：物镜，S：样品，D：双色片，A：

微波天线，PZT：压电平移台，L1、L2、L3、L4：透镜，P：小孔，LPF：长通滤

波片，M：可翻转反射镜，CCD：电荷耦合摄像机，FC：光纤准直镜，MF：多模

光纤，SPCM．．单光子计数模块，L：532 nm激光器，AOM：声光调制器，RFS：

微波源，PC：控制主机。

Mi crowave f requency( GHz)

图4。12 NV—ODMR信号。NV色心荧光强度与微波频率的关系。2．87 GHz处共

振信号对应电子自旋能级m。=0_÷ m。=士1跃迁。
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图4．13电子自旋共振脉冲控制时序。MW：微波开关；AOM：声光调制器，即

泵浦光开关：Si g：信号计数门控：Ref：参考计数门控。

适的微波脉冲序列完成所需的自旋操作；使用激光脉冲激发NV色心，探测荧

光光子读取末态。

4．5．2测试结果

存在外磁场时，NV色，th, 电子自旋能级m。=0与m。=1提供了一个理想
的二能级结构。使用共振微波驱动这个二能级系统时，会导致能态在在二能级

之间振荡演化，即Rabi 振荡。Rabi 振荡的周期Q与驱动的微波强度嘞w有关：
Qo(√巧面。如果二能级系统是完美的，Rabi 振荡为正弦函数，将一直持续下
去。然而实际系统总会受到环境的影响而退相干，导致Rabi 振荡是衰减形式。
因此通过测量Rabi 振荡衰减，可以判断能级的相干性能。按照图4．13时序，使

用脉宽为t的共振微波脉冲驱动二能级系统，测量m。=0的粒子数分布与驱动

时间t的关系，即可获得Rabi 振荡曲线。

在制备的NV色心上测得的Rabi 振荡结果如图4．14。图4．14( a)为离子注

入获得多个NV色心的情况。由于注入氮密度较大，并且只有2％的氮可以形成

NV色心，导致NV色心附近有很多氮杂质。氮杂质自旋与电子自旋耦合，导致

自旋相干时间变短，所以图4．14( a)衰减很快，e指数衰减时间只有几百纳秒。
相比之下，图4．14①)离子注入获得单个色心的Rabi 振荡衰减很慢，e指数衰减
时间可以到几微秒以上。这是因为获得单个色心只需注入很少的氮，有效降低

了氮杂质的密度。

通过实验可以发现氮杂质的浓度是影响相干时间的一个重要因素，因此获

得长相干时间的NV色心可以从减少氮杂质和提高NV色心生成效率两方面考

虑：1)尽量降低氮注入的计量，使之在单个小孔里只能制备一个色心；2)使
用更高的注入电压，提高生成效率；3)使用更高的退火温度，这可以提高NV

色心生成效率，并且可以减少注入导致的缺陷。退火温度需要合适，温度超过
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图4．14在制备的NV色心上测得的RaN振荡结果

1600。C会破坏NV色心结构。在此温度以下，我们可以尝试高于1000。C的退

火过程。

4．6纳米金刚石粉末中NV色心制备

NV色心不仅在块状金刚石中存在，在纳米金刚石晶体中同样也存在[ 180]。
我们这里讨论的纳米晶体金刚石尺寸在100nm以下，即小于NV色心荧光波

长的一半。相比于块状金刚石中的NV色心，纳米金刚石虽然在电子自旋的性

能上不占优势，但是在应用方面有它独到的优势。小尺寸使其和量子点类似可

以附着到光子器件的表面实现与光子器件或者表面等离子体的耦合[ 159，181—

184]，也可以分散到溶液中，实现对生物组织的染色。纳米金刚石中的NV色
心不仅发光稳定无光学漂白( bl eachi ng)，具有很好的荧光性能，而且金刚石粉
末具有很好的生物兼性，结合其荧光探测磁共振技术，使得含NV色心的纳米

金刚石在生物研究领域很有应用潜力[ 185—188]。另外使用AFM探针可以很好
的操纵单个纳米晶，例如可以将纳米晶放在光子晶体模场最大处实现腔与NV

色心的耦合[ 189]；或者直接用AFM带着纳米晶扫描探测磁场的变化，结合NV

色心的自旋性质可以获得高精度高灵敏镀的探测[ 136，137]。

纳米晶金刚石一般通过高温高压爆炸(HPHT)制备，虽然纳米金刚石粉末

中存在比较多的氮杂质，但是NV色心的含量比较低，这主要因为氮和空穴没
有有效的结合。可以对纳米粉末进行退火提高NV色心数量，在退火之前如果

利用高能电子辐照金刚石粉末可以制备更多的空穴，退火后会获得更多的NV
色心。此时退火还有另外一个作用：除去纳米粉末表面的石墨基团，这需要在

退火过程中加入少量的氧气[ 190，191]。因为包裹在粉末外石墨层不仅会衰减透

射出来的荧光，而且当NV色心与石墨的距离小于十纳米时NV色心能级会与

石墨发生能量转移[ 192]：上能级能量直接以非辐射跃迁的形式耦合到石墨中，
即石墨层会导致NV色心的荧光猝灭。由于不像块状金刚石要维持表面的平整
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O 2 4 6 8 10

X( um)

图4．15含有NV色心纳米晶金刚石荧光共聚焦成像。

度，对纳米金刚石可以进行氧化处理实现表面石墨基团的处理，因此退火不需

要很高的真空度，可以使用管式炉实现。

我们采用10 MeV高能电子束辐照50I I I TI的高纯纳米金刚石，然后在800。C

真空条件下退火。分别将处理前后的金刚石粉末以相同的条件分散到异丙醇溶

液中，再旋涂到石英片上，最后使用荧光共聚焦系统对这两个样品进行成像测

试，如图4．15处理后的样品可以测到更多的发光点，并且有些点可以测到单个

‘ Nv色心。

4．7本章小结

利用氮离子注入技术，在高纯块状金刚石上制备了NV色心，并研究使用

EBL工艺做掩模板定点制备NV色心的技术，控制精度可以达到几十纳米量级。

控制注入条件可以获得单个NV色心，并研究了制备的NV色心的荧光和电子

自旋性能，讨论了如何制各自旋性能好的NV色心。此外，在纳米金刚石粉末

中也制备单个NV色心。这给研究小组提供了基于NV的量子信息研究的技术
平台，例如NV电子自旋和和核自旋、微腔与NV色心腔电动力学，也为基于

单光子源研究成像研究创造了条件。

使用纳米掩模技术制备NV色心不仅可以获得很高的定位精度，如果与已

有沉积、刻蚀微纳加工工艺结合，可以将NV色心直接做到器件上，在此基础

上将来我们可以在金刚石微腔上制备NV色心，来实现基于金刚石腔量子电动

力学的研究。单个NV色心室温下优秀的自旋性能，目前，已经成功地用在一
些量子信息研究方案上。与其他物理实现方案一样，如何实现多个NV色心之
间的相互作用，并实现多比特量子门是下一步研究的热点。目前，实验上已经
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实现了相邻两个NV色心电子自旋之间的耦合[ 193]，依此制备两个NV色心的
纠缠态，其中关键的技术问题是如何有效制备相邻的NV色心的问题，对我们

的制备技术优化，也可以制备制备类似的NV色心。
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第5章分辨任意两点的量子统计成像

实现相邻物体的分辨在科学研究上有重要的意义【194，195】。如果辐射的光
子具有相同的属性，分辨两个距离远小于光学衍射极限的粒子变得非常困难。

利用量子力学效应的量子测量可以获得经典测量无法达到的结果，这些方案被

用于提高测量精度，超越经典极限的限制[ 60，1961。目前，大多数量子测量方

案都基于量子纠缠，量子消相干导致这类方案比较脆弱[ 19％199]。因此，实
际应用中需要引入稳定的量子效应的测量。单光子源每次只辐射一个光子，显
现出的反聚束效应是非经典现象，即便在室温条件下也很稳定。基于反聚束效

应的测量、成像，我们发展了量子统计成像(Quant umSt at i st i cal Imagi ng，QSI )
的方法，实现对近邻两物体的分辨。通过测量光子符合计数，QSI可以分辨距
离远小于光学衍射极限，甚至是完全重合的两发光粒子。

5．1实验原理

假设A、B为平面上不相干的两个点光源，使用经典显微镜对这两点成像，
探测的光强是两点光强的叠加：

( I i ( x，∥ ) ) =( I a( z，秒) ) +( 18( z，y) ) ( 5．1)

由于光学衍射作用，A、B两点光强分布分别具有一定包络(，A( z，可) )、

( b( z，分) )，包络的半峰宽a对应光学分辨率。如果A、B之间的距离d小于光

学分辨率a，通过(厶( X，∥ ) )图像不能区分A、B两点。但是如果可以分别确定

( 厶( z，秒) )和( b( z，2，) )，即A、B两点各自光强，依然可以准确的区分两点。例
如对(厶( z，∥ ) )和(如( z，可) )分别进行拟合，可以分别获得A、B两包络的中心，
对应为A、B两点位置。只要包络的数据量足够，中心的拟合误差可以很小，

因此理论上可以达到很高的精度。事实上STORM成像就是使用的这个原理，

获取每个单分子的荧光包络，然后对这些包络进行拟合，准确获得每个荧光分
子的位置，最后形成一幅图像。接下来的问题是如何获得两点各自的光强包络

( 厶( z，可) )、( b( z，y) )。显然只通过式5．1无法分离(厶( z，可) )、(如( z，y) )，还需
要其他条件。我们可以研究关联函数，探索能不能获得更多的信息。

假设使用HBT方案测量关联函数，那么需要D1、D2两个探测器探测，每
个探测器探测的光强为一阶光强：
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( 印1( z，可) ) =T[ ( I A( x，∥ ) ) +(如( z，∥ ) )】，
(叩2( z，可) ) =R[ (厶( z，秒) ) +( b( z，可) ) ]，

其中T、R分别表示用于HBT实验的分束器的透射率和反射率，即分束比。如

果分束器没有损耗，T+R=1，则有

( 厶( z，秒) ) ( 宁1( z，可) ) +(印2( z，可) )
( 厶( z，y) ) +( b( z，y) ) ( 5．2)

D1、D2探测的关联函数对应二阶光强，

( j 12( z，可) ) =277RT( [ I A( x，Y) +b( z，秒) ] 2)
=2叩船{ (陬( z，可) ] 2) +( [ b( z，可)】2) +2<I A( Z，可)·如( z，可) ) )

假设A、B两点独立不相关，

( 厶( z，Y)·b( z，y) ) =(厶( z，可) )·( b( z，y) )

对( [／A( x，可) ] 2)和(％( z，! ，)】2)两项，如果按照经典模型考虑，

( [厶，B( z，可)】2) =(厶，B( z，可) ) 2

因此经典情况下可以得到二阶光强：

( 如( z，夕) ) c=277RT( ( I A( X，可) ) +(厶( z，可) ) ) 2

=2卵RT(厶( z，可) ) 2

可见在经典条件下，二阶光强图像只是一阶光强图像的平方，相当于我们关
联测量得到的信息与一阶光强信息没有差别。所以我们仍然得不到条件分离

( 厶( z，可) )、(如( z，可) )。
量子条件下，如果A、B为单光子源，由于不能同时发射两个光子，

( [ “ ，B( z，可)】2) =o

因此A、B两点为单光子源条件下的二阶光强，
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图5．1 QSI成像探测方案。

t t er
=46％

=54％

D2

( 厶( z，可) ) Q=叩咫‘ (厶( z，可) ) ‘ ( 如( z，可) )， ( 5．3)

可以得到与经典条件不同的信息。通过式5．2和式5．3解二次方程可以分离

( 厶( z，y) )、( b( z，y) )。对于单光子光源组成的两点，通过探测一阶光强和二阶
光强可以获得两个发光点各自的光强分布。

5．2实验方案

5．2．1成像装置

由于方案需要同时探测一阶光强和二阶光强，实验方案如图5．1。装置主要

由两部分组成：共聚焦扫描成像模块和光子探测统计模块。共聚焦扫描成像模

块就是前面介绍的探测单个NV色心的装置，使用压电平移台完成扫描。光子

统计模块探测原理基于HBT实验。

NV色心荧光被激光共聚焦装置收集，直接进入光纤，经过光纤分束器分束

后，分别被单光子计数器D1、D2探测。D1、D2产生的信号分别被两路计数器

记录，获得的计数率为Y／' D1、ri D2，即一阶光强(印1( z，∥ ) )、(印2( z，y) )。
二阶光强经TAC符合计数测量获得。TAC为Ort ec公司的TAC567模块，集

成单通道分析器SCA( Si ngl e Channel Anal yzer)，可以响应输出ITw一争，％+纽2
窗口范围内的延时事件，其中通道窗口位置‰和窗口宽度△ ‰均可以通过TAC

面板设置。SCA功能如下：一旦探测到一个瓦D删在I％一纽2，Tw+血2。1区间
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的延时事件，就会在SCA端口输出一个计数信号，其中"rt。矧=丁+Tdel 叫，7- 4。f a掣

为常数，表示光路和电路造成的Start和St op之间的固有延时。因此SCA输出
信号本质上是D1、D2计数信号的双光子符合计数信号(双光子信号)，符合延

时为％，符合窗口宽度为△ ‰。将‰调至Tdez口掣，SCA输出的是7- =0的光子
符合信号，使用第三路计数器记录这个信号，可以获得双光子计数率m，这相

当于记录了二阶光强( j 12( z，夕) )。

另外，还可以通过MCA对延时事件进行统计，可以获得二阶关联函数，这

就是普通的HBT实验。通过HBT实验，可以寻找合适的色心，如果夕( 2) ( 0)在
O．5左右，说明只有两个色心。还可以通过HBT测量的关联曲线确定7- =0的

位置，即光路和电路造成的延时Tdel 叫，这样我们调整SCA窗口位置‰至Td。l ay
处，从而获得7- =0附近的双光子计数n2。

在实验中，光子计数和双光子计数需要同步采集，因此数据采集卡P—

Ci e6351的四个计数器资源作如下配置：三个计数器C1、C2、C3配置为边缘输

入类型，实现礼D1、礼D2、n2三路信号的计数；剩余一路计数器C0配置为输出
类型，输出周期控制信号，用作C1、C2、C3的采样时钟、门控信号(Gat e)和

扫描同步信号。扫描的实现原理与3．3．1类似，这里不再复述。

5．3数据处理

使用5．2实验方案获得一阶光强礼1=nDl +礼D2和二阶光强礼2后，下一步
是如何分离两点A，B两点各自包络。首先我们需要考虑如何将式5．3中的叩确

定。考虑轷’ 定义和A，B两点单光子源假设，

9乎b㈤(丁刊=器
( ( 厶+如) 2)
( 厶+如)。
( 只+如2+2IAl 8)
( ( I A) +( b) )。
2( I A) ( 18)
( ( 厶) +(如) ) 2

假设A，B两单光子源各自计数率为?ZA，?2B，那么( IA) oC nA，( I B) OC?ZB
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( a) ( b)
图5．2两个包络重叠的两种情况。( a)存在交线，( b)不存在交线。

另外，由夕乎’ 的归一化条件，与双光子计数率佗2有以下关系，

∥ =面i n2瓦 ( 5．5)

其中△ ‰为SCA窗口宽度，即符合窗口大小。将式5．4带入式5．5，容易得出
以下二次方程

其解有如下形式，

=ri Dl - L r i D2

一(住D1+竹D2)。．n2
2ri Dl ·ri D2- △ ％

一掣( 1土i —l -—2n_．___2丢) @6，

=≥( 1士正面) @7，

使用几土而不用nA．B表示结果，这是因为对平面上所有像素点，解二次方程

获得一大一小的两个包络：4 r) =max(／A( r)，b( r) )，L( r)一曲{厶( r)，如( r) )，
而不是A，B两点各自的包络／A )。如图5．2(a)，当A，B两个包络相交时，,B r

L为两侧没有重叠的区域，而L为两峰中间重叠区域。可以使用算法将

红r)映射到／A，B( r)上，有两种情况需要考虑：对所有像素／A r) <／s r)
( 或者／s r) <／A( r) )，如图5．2( b)，这时可以简单的得到／A r) =L( r)，
b r) =4( r)；另一种情况是一些像素点满足／A<IB，一些点满足／A>／s，
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此时平面上必然存在一条分界线．[ r0)，使得IA( ro) =I B( ro) ' 在分界线的一侧
厶( r) =L( r)，如( r) =4( r)，另一侧厶( r) =^( r)，如( r) =4( r)。在分界线
上两点光强相等，因此满足夕孑) =0．5，所以我们可以通过判断平面上是否存在
使毋’ 为0．5的分界线来区分两种情况：当存在分界线时，将如( r)分别按照此
分界线分到／A，B( r)中；否则厶，B( r) =如( r)。

5．3．1群’ 修正

从式5．7可以看出，群’ 的测量精度会影响到最终分离两峰的精度。实际
测量过程中，由于噪音的影响和仪器的限制，所测量的群’ 会有一定误差。例
如图5．3( a)，测量获得单个色心的轷’ =o．17，与理论单光子源抒’ =o相差较
大，如果按照实验值计算式5．7，会得到强度为9：l 的两个发光点，而实际上只

有一个色心。由于实验上个噪音和仪器的影响已知，所以可以对群’ 进行一定
修正，使之更符合实际情况。

噪音修正

噪音主要来源于金刚石基底，所以在不同位置应该是均匀的，可以在没有

色心的区域可以获得噪音计数。假设在同样泵浦条件下，D1、D2两探测器分别

测得nDl ” 礼D2n的噪音计数，那么信号计数应为nDl 一礼D1” TED2一TED2n。噪

音导致的符合计数分三种情况：噪音光子触发Start，信号光子触发Stop；信号

光子触发Start，噪音光子触发Stop；触发Start和St op的都是噪音光子。因此
噪音增加的双光子计数率，

n2n=△ 70( r i Dl 扎( nD2一TED2他) +TED2佗TLDl 一佗D1n) +TEDl n·TED2n)

=△ ‰(佗Dl ·TED2亿+竹D2·佗D1他一T' EDl n·佗D2n)

卷积误差修正

由于探测器和电子设备性能的影响，会对关联函数探测造成影响。单光子

探测器( Perkl i n SPCM)的抖动( j i t t er)可以到350ps，要远大于TAC几十皮秒的
符合误差。另外，光子在多模光纤中传播时，模式色散会造成光路上的时间抖

动+，也在几百皮秒的量级。这些都是线性相应，对测量的影响是卷积作用。总

响应函数为各个器件相应函数的卷积：

^t。tB2=hDl 0 hf i berl 0 hD2圆hf i ber2

f i berl ，2分别表示连接至D1，D2探测器前光纤。假设htot al 为高斯线型，
对图5．3( a)测量数据进行拟合，拟合函数为‰。删o( 1一( 1—90) e—I rI／∞o)，可以
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图5．3系统响应对夕( 2) ( 0)的影响。

得到htot at对应的j i t t er为1．1 ns。图5．3( b)模拟了不同的响应函数在丁=0附近

区域对9( 2) (丁)函数影响，可见当响应函数对应j i ner为1 ns时，可以导致9( 2’ ( o)
出现0．05的偏差。

用于符合探测的符合窗口，本质上是对关联函数曲线进行采样的采样窗口，
所以其影响也是卷积作用，对应响应函数为，

f， 1

九埘( 7- )：{瓦'
【0，

一Ar伽／2≤7-≤△ ％／2
ot her

原则上对符合窗口宽度△ ‰的选取越窄越好，这样可以准确的取样丁=0的

9( 2)值。然而窄的△ ％会导致符合计数率减小，所以为了同时保证双光子计数

和取样精度，需要选取合适的△ ％，这可以以NV色心的能级寿命作为参考。
实验选取的窗口的宽度为2ns，虽然窗口宽度远小于NV色心寿命，但仍然会
造成一定的取样误差。

如果符合窗口选取2ns，对于符合计数探测，取样窗口的宽度要大于电路
和光路抖动，成为影响探测的主要因素。由于己知窗口取样函数，可以通过对

测量曲线进行去卷积的方法获的原函数，从而得到修正的g乎’ 。不幸的是SCA
符合计数探测只得到单一的值，不像HBT实验一样获得一条曲线，所以不能使

用上述方法。然而我们知道夕( 2) (丁)理论曲线，即理论上原函数已知，由此可以

得出测量值9m和理论值夕。的对应关系。假设关联函数曲线为，

夕( 2) ( 7_) =1一( 1一夕b)．e- I rI／邛 ( 5．8)
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所以[一△ ％／2，△ ％／2]窗口导致的测量值为，

ArⅡ, ／2

‰=击／9( 2) (丁胁
——ArⅢ／2

= 1～( 1～夕0)·Ol

其中OL=△ 2r‰o( 1一e- Aru, 12邱)。所以需对测量值9m的修正为：

go=1一( 1一‰)／Q

=鼽一E"( 1—9m)

其中E"=訾。如果取一阶近似值E"≈△ 啪罚，Nv色心7- 0=i i ns，当窗
口△ ‰=2ns时，E叫≈5％。在强光泵浦的条件下，NV色心亚稳态能级导致

9( 2) (丁)不能按照式5．8近似，需要按照式3．9 i - I -算，最大可导致％斗20％。

5．4漂移补偿

由于系统的收集效率比较低，较低的光子计数率导致更低符合计数率，随

机符合计数率大约只有几Hz量级，为了获得足够的数据，需要进行长时间积

分。如果每个像素点需要积累几百个符合事件，那么在每个像素上探测所需要
的时间就需要几分钟的量级，对10× 10像素成像则需要几个小时。所用使用纳

米平移台一小时漂移可达百纳米左右，几个小时的探测显然会导致实验的失败。

所以需要一种反馈方法补偿纳米平移台的漂移。

使用单个色心作为参考，可以补偿平移台的漂移。工作原理如下，我们在

X轴上对参考色心进行扫描，会得到光强关于位置波包，对这个波包进行高斯

拟合就可以获得该色心在X方向的准确位置；同样在Y、Z轴上进行相同的操
作，就可以获得参考色心的三维位置。过一段时间后重新用上述方法获取参考

色心的位置，两次测量位置差就是平移台的漂移量，获得漂移量后就可以补偿

平移台的漂移。这种方法的精度主要决定于高斯拟合的误差和平移台的重复精

度。纳米平移台的重复精度可以到l Onm以下，而高斯拟合的误差取决于扫描
获得的光子数Ⅳ，

Af i t =南
其中a表示共聚焦显微镜的分辨率。理论上只要扫描时获得的光子数足够

多，可以达到任意精度。我们共聚焦显微镜分辨率为400nm，只需要N=1600

就可以获得l Onm的分辨率。单个色心的计数率可以达到40Kcount s／s，如果获
取高斯波包的积分时间为1 S，高斯拟合误差就远小于纳米平移台的重复精度，
此时定位精度主要受限于平移台的重复精度。
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图5．4纳米平移台长时间漂移。测量了10hour三个轴的漂移情况，数据采样时
间为2mi n，总共采样300个点。

使用单个参考色心测量的纳米平移台位置漂移情况如图5．4，每2mi n采

集一次各轴的偏移量，总共记录了10小时的偏移。其中Z轴的的偏移较大，

10小时后偏离原先位置300nm，其余两轴偏移最大偏移值也达到了150nl n。

图5．4相邻点的波动较小，说明2mi n中内纳米平移台偏移很小，漂移过程是缓
慢的，如果几分钟进行一次补偿校正，可以将纳米平移台位置稳定在几十纳米

范围。

5．5不同位置9乎’ 比较
与普通成像方法相比，获得二阶光强图像是实验方案的关键，即获得夕乎’

图像(式5．7)。可以用下简单情形理解：如果只有一个理想的单个单光子源，由

于衍射，共聚焦成像会获得一个光斑，若在这个光斑上探测菲圳，所有位置都为
零——无论在中心还是光斑边缘；如果有两个单光子源A和B，并且A，B对应

的成像光斑恰好有少量重叠，如图5．5( a)，这时在不同位置探测群’ 会出现两种
情况，一种情况是在两个光斑无重叠的区域探测，如图5．5( a)中“ +” 和“ X”

位置，此时只收集到单个色心的荧光，所以群’ 仍然为零，另一种情况是在两
光斑的重叠区域探测，如图5．5( a)中“ 。” 位置，此时会收集到两个色心的荧

光，所以群’ 不为零。在重叠区域90C纠数值跟两单光子源在此处光强比例相关，
如果二者光强在此处相等，90C=) =0．5。对图5．5( a)中三个位置的实验测量结果
夕( 2) ( 7- )如图5．5( b)，如果对夕( 2) (丁)函数在零点进行采样，如图5．5( b)阴影区域，

对应SCA符合窗1：3△ 一。=2ns，可获得群’ ，在两侧+” 和“ × ” 位置群’ ≈0，
而在中间重叠区域群’ ≈o．5。对应图5．5( a)中每个像素的位置，测量每个像素
的gF’ ，即可获得二阶光强图像。
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图5．5不同位置9孑’ 比较。距离约300nt o的两色心，中间区域“ o’ ’ 为两色心
的重叠区域，所以在此会收集到两个色心的荧光，所以蠡2’ 不为零，而两侧区域
“ +’ ’ 和“ × ’ ’ 处，主要收集到单个色心的荧光，所以9孑’ ≈0。
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5．6成像结果

对图5．5( a)中的两个色心进行扫描成像，同步获取一阶光强和二阶光强，

获得的成像结果如图5．6。总共扫描40× 40像素，扫描范围为1脚× 1pm。
图5．6( a)、( b)分别对应一阶光强厶=nDl +nD2和二阶光强j 12=礼2成像图。
对图5．6( a)、( b)使用式5．6，并按照Sect i on 5．3节方法处理，获得A、B光强分

布分别对应图5．6( p)、( d)，图5．6( e)显示了两点光强的三维分布。分别使用高

斯函数拟合图5．6( c)、( d)，可以精确获得两光斑的中心，即A、B两点的准确
位置，中心位置和拟合误差分别用“ +” 标出：“ +” 的横线和纵线长度分别对应

X、Y两方向拟合误差乘以20倍。使用拟合数据可以获得A、B两点的之间的

距离为366．1士2．8眦，由于拟合误差很小，所以对两点的分辨率可以达到纳米
量级。

使用同样方法，我们对两个距离很近，远小于光学分辨率的两个色心进行

成像，结果如图5．7。各个图像的描述与图5．6一致。由于两点距离很近，在一

阶光强图像上，我们只能看到一个亮斑，完全不可能区分两点。探测二阶光强，

由于反聚束效应提供了两光强的比例信息，得以区分两点的光强，结合拟合统

计的方法可以分辨两点。最终获得A、B两点的之间的距离为8．5士2．4nm，这

个距离远小于我们共聚焦显微镜的分辨率400 n．t l l 。

图5．7相比图5．6有更高精度，这时也因为图5．7探测到了更多光子：无论
单光子计数率还是双光子计数率，图5．7都比图5．7高，所以在相同的探测时间

里图5．7获得了更多的光子，更多数据量导致统计误差变小。这也说明了只要增

加探测的统计光子光子数，就可以提高分辨精度，原理上精度不受限制。
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像。使用式5．6，并按照Sect i on 5．3节方法处理，获得A、B光强分布分别对应

( c)、( d)。高斯函数拟合( c)、( d)，获得中心位置用“ +” 表示，“ +” 的长度分别对
应20倍拟合误差。最终获得两点的之间的距离为366．1士2．8nm。
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图5．7 QSI方法分辨距离小于十纳米的两点。( a)、( b)分别对应单光子和双光子
成像。使用式5．6，并按照Sect i on 5．3节方法处理，获得A、B光强分布分别对应
( c)、( c1)。高斯函数拟合( c)、( d)，获得中心位置用“ +” 表示，“ +” 的长度分别对
应20倍拟合误差。最终获得两点的之间的距离为8．5 4- 2．4nm。
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5．7成像分辨率

理论上QSI的分辨率只与统计光子数有关，只要增加探测到的光子数，原

理上可以达到任意精度。通过观察图5，7或图5．6还可以可以发现一阶光强噪

音很小，噪音主要来源与二阶光强。这因为二阶光强，即符合光子计数率远

小于光子计数率：光子计数率可以达到104count s／s量级，而符合计数率只有
1 count s／s量级。符合计数率很低主要因为低探测效率导致的，所以在低探测效

率条件下，QSl 分辨率与符合光子的总计数有关。如果两点光斑完全重合，并
且探测到N对符合光子，那么单个点的分辨精度，

扣焘 ( 5．9)

其中a为光学显微镜分辨率。若共聚焦显微镜分辨率为400ri m，要获得

10nm的分辨率，两个完全重合的光斑至少需要探测Ⅳ2=1600对符合光子。

图5．7总共探测了105对符合光子，所以可以达到纳米量级的分辨精度。

由于仪器的缺陷，在实验上还有其他因素影响分辨率。其中最主要的一个

因素就是5．4节讨论的平移台的稳定性。我们虽然可以使用参考色心进行定位反

馈，补偿长时间测量的漂移，但是反馈过程需要重复定位，平移台的重复精度
会限制定位精度。图5．6和图5．7能达到3nl Tl 以下分辨率，小于平移台重复精

度，这是因为使用如下测量过程降低了重复定位误差的影响：

1．扫描过程中每个像素积分时间为0。2 S，扫描获得整幅图像所需要时间约

5mi n，我们可以称为获得一帧图像，含有一阶和二阶光强两幅图像。由于
获得一帧图像的时间比较短，漂移影响不大。

2．获得一帧图像后，使用参考色心进行定位，获取纳米平移台的漂移量，补

偿漂移，然后再进行1过程，获得第二帧图像。

3．循环重复1，2两个过程，可以获得M帧图像。对这M帧图像叠加，即

N幅一阶、二阶光强图像分别叠加，可以获得最终图像。

可见M的大小决定了每个像素的积分时间，例如M=500，每个像素积分时间

为100 s。由于每幅图像的定位偏差是随机的，所以叠加图像后，最终偏差为

A，。／√砑。其中A，。表示使用参考色心进行反馈控制的重复定位误差，包含平
移台漂移和平移台重复确误差。我们可以统计每帧图像的定位偏差来确定△ re，

例如X轴重复24次定位，偏差统计如图5．8，可以获得其标准差为5．0ri m。由

于长时间测量M数值比较大，最终图像偏差会很小，例如M=500时，漂移和

重复造成的误差只有O．23n／n。采用反馈控制和多帧测量的方法，可以减小仪器
性能最成像的影响，使分辨精度到达纳米以下。
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St ep Number

图5．8使用参考色心进行反馈控制的重复定位精度。x轴重复24次定位，每两
分钟定位一次，统计标准差为5．0 nm。

通过比较理论误差和实验仪器的影响，可见对于我们的系统，仪器误差容
易克服，剩下的主要问题是获得更高的符合光子数来获得更高的精度。为了尽

量减少探测时间，可以通过提高探测效率的方法来提高符合计数率。符合计数

率与探测效率成平方关系，所以提高探测效率可以非常有效的提高符合计数率，

例如使用SI L结构可以将收集效率提高一个量级[ 155，157]，获得同样的精度只
需要原先l％的时间，完成图5．6或图5．7只需几分钟。

85

，

、

【一I IHI I一■ 9墨墨



第5章 分辨任意两点的量子统计成像

5．8区分任意两点偏振

除了对近邻两粒子的成像，这种基于量子测量的方法很容易扩展，用于区

分两粒子其他不易区分物理量。例如，利用这种方法可以分析近邻NV色心的

轴向。NV色心的自发辐射速率会随NV色心的轴向与泵浦光的夹角变化而变化

[ 146，200]。使用线偏光泵浦我们[ 100】晶向的样品，通过测量荧光强度与泵浦

光偏振的关系，单个NV色心轴向由可能的四个方向降低为两个：如图5．9( a)，

对应妒=0。和妒=90。两种正交的情况，其中立方中心表示空穴位置，周围的
小球表示氮原子可能的位置，同一种颜色的小球表示对应偏振测量有相同的结

果。然而，如果两个色心高度重合，两色心的偏振情况有多种组合，只用光强

测量偏振不能确定是何种组合。同样使用类似量子统计成像方法，同时测量一

阶、二阶光强与偏振的关系，通过解二次方程可以获得每个色心的轴向情况。

这里我们测量距离为8．5I盥的两个色心，可以测得一阶光强和二阶光强与泵浦

光偏振的关系如图5．9( b)，从而获得图5．9( c)一每个色心荧光光强与泵浦光偏振
的关系。可见两个色心的泵浦偏振行为类似，说明两者的偏振属于同一种情况：

都是妒：0一隋况，或都是妒=90。情况。图5．9( c)数据误差主要来源于二阶光
强j 12，可以使用如下函数对数据拟合

Ia，B(妒) =O, A，B+bA，B COS妒

获得系数，
O, A=37．5土0．4．bA=- 21．0 4- 0．8

oB=23．1土0．5，bB=- - 10．8土0．9

色心B在泵浦偏振为90。时，光强曲线有一定凹陷，这来源于NV色心在

金刚石中的深度[ 146]。
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图5．9使用QSI方法分辨两个相邻色心的激发偏振关系。( a) Nv色心中氮原子的
四个位置对应两组偏振；( b)两个相邻NV色心的一阶光强和二阶光强与激发光偏
振的关系；( c)两色心各自光强与激发光偏振的关系，说明两个色心属于同一组偏
振。
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5．9本章小结

提出量子统计成像方案，能够以任意精度分辨两点。实验中获得的分辨精

度可以到2．4ri m，但是通过延长统计时间，或者提高光子收集效率，提高参与

统计的符合光子数，可以将精度提高到1纳米以下。

量子统计测量方法除了可以适用于相邻物体的光学成像，量子统计测量技
术还可以实现发光寿命，偏振和其他自由度的测量和分辨。同时，该测量技术

可以实时测量近邻物体的动力学演化以及它们之间的相互作用，为实现进一步

的量子信息技术提供了一种新的测量技术，也将在化学，材料，生物等方向得

到应用。

使用量子效率高的单光子源和高收集效率的荧光收集系统，可以极大提高

符合计数的效率，从而减小探测时间，提高分辨精度。方案不只限于两点，如

果再对高阶光强加以测量，可以同时分辨多点，所以具有可扩展性。高阶光强

的探测也依赖于荧光系统的效率，因此以后高效的单光子源的出现，会使这种

测量方法具有很大的扩展空间。
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第6章突破衍射极限的量子关联成像

提高光学显微镜的分辨率在许多研究领域重要的需求和应用。在线性光学

上，光学衍射限制了显微镜的远场分辨率。最近几十年，使用各种方法，例如

非线性效应，或者荧光分子的闪烁效应，发展了一系列超衍射极限显微技术。

近年来，利用量子力学原理的高精密测量成为某些领域的研究热点，但是利用

基于量子测量的量子超分辨成像仍然没有实现。目前，大多数的量子成像方案

只是限于使用非经典光照明物体的情形。所以实现超分辨成像主要有两条类方
法。一类方法是使用多光子吸收材料，这类方案的原理类似于量子超分辨光刻

[ 57]，使用高空间频率的量子干涉实现超分辨。虽然在实验上使用关联测量的方

法观察到了多光子干涉图样[ 56，59，66]，但是由于缺少多光子吸收材料，这种
方法可行性不高。另一类方法是使用位置(或者动量)纠缠光探测物体，容易通

过关联探测获得超分辨【62，201]。自发参量下转化可以提供纠缠光子，但其分
辨率仍然受泵浦光衍射极限限制。获得高分辨率需要高亮度、高纠缠度的光源

[ 56，58，202]，而这种光源尚在研发中。以上超分辨方案都使用了照明光源的量
子性，所以需要非经典光源。与此相反，也可以使用某些发光体产生的非经典

光的量子性进行成像[ 65，203]。然而由于没有合适的发光体，这类方案可行性
尚未被测试。另外，理论上证明共振荧光产生的多光子干涉可以用于对发光体

的超分辨成像，但是这种方法也只适合对束缚粒子的成像，脆弱的量子效应导
致它不可能完成生物成像。

光子反聚束效应是单个荧光发光体的共有的性质，即便在室温条件下，许

多荧光物质也可以呈现出反聚束效应[ 154，204- 206】。反聚束效应已经成为判断
荧光发光体个数的一个基本工具[ 207]。不止如此，由于反聚束效应提供了非经

典信息，也可以用此来提高成像分辨率[ 208]。虽然在理论上提出了用此提高成
像系统分辨率，实验上并未真正实现和验证。我们根据自己的共聚焦成像系统

设计实验方案，实现了利用反聚束效应的关联成像，突破了衍射极限的限制。

6．1实验原理

简单起见，我们只考虑在z轴上一维成像的情况。构成荧光图像的基本单

位是荧光辐射体，单个荧光辐射即单光子源，可以是单分子、单原子、单量子

点或者我们使用的NV色心。经典荧光成像获得的是一阶光强的图像，可以表
示为I=AI ( x) =∑(厶( z) )，其中五( z)表示第图像上第i个辐射体在z处的
光强。由于光学衍射，(厶( z) )呈现出一定半峰宽，即光学分辨率极限。(厶( z) )
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A1

1 i

S；1 s『2

图6．1使用高阶光强参量提高分辨率原理。S1，S2为单个荧光辐射体，各自对应

的一阶光强和四阶光强参量分别为(厶)、(五) 4@=1，2)，用虚线表示。一阶和四
阶光强成像分别对应(五) +( j 12)、( ^) 4+(如) 4，用实线表示。每个荧光辐射体的
四阶光强参量(功4有更窄的半峰宽，所以导致成像分辨率提高。

的n次方(五( z) ) n要比(厶( z) )有更窄的半峰宽，因此由(厶( z) )他构成的图像：
厶@) =∑；(厶@) )他，会有更高的分辨率。

简单地以两个荧光辐射体Sl ，S2为例，如图6．1假设单光子源对应成像的点

扩散函数为高斯函数，

( 厶，2( z) ) =exp(一( z—z1，2) 2 dr2)

z1．2分别表示S1，S2所在位置，盯对应分辨率。则一阶光强的成像函数对应，

，=exp(一( z—z1) 2／仃2) +exp( - ( x—x2) 2／盯2)

而四阶光强参数成像函数为，

A( z) =exp(一@一z，) 2／(仃／2) 2) +exp( - ( x—x2) 2／(盯／2) 2)



第6章 突破衍射极限的量子关联成像

( b)

nDl

仡2

nD2

0．8

I

三～ J一{111．I
-

．2 0 ．1 O 0 1 0 20

7．( ns)

图6．2关联成像实验方案

可见四阶光强参数成像的分辨率对应盯／2，所以比一阶图像分辨率高一倍。

经典光学成像探测每个点的光强(厶( z) )，而我们方案探测(五( z) ) n，这相当
于对原扩散函数进行佗次方运算，得到的新的点扩散函数有更小的半峰宽，因
此有更好的分辨率。

6．2实验方案

方案的关键是如何实现(厶( z) ) n探测，下面我们将讨论如何使用关联探测

实现，(竹) ( z) =∑t (厶( z) )竹成像。先考虑佗=2时，二阶关联的情况，由于荧光
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体的单光子源条件，(孽) =0，所以

G㈤( 0)却2) =<(∑厶) 2>
=∑(厶易) +∑(孽)
i #j

=∑(厶易)
i #j

各个荧光体发光独立无关，有(厶乃) =(厶) (厶)，因此，

G‘ 2’ ( o) =∑(厶易) =∑(厶) (乃)
t钶 i #j

=(∑(厶) ) 2一∑(五) 2
=12一A2

最终可以得到，

A2=』2一G( 2’ ( o)

：12( 1一据’ ) ( 6．1)

按照式6．1需要同时测量～阶和二阶光强，因此实验方案与5．2．1类似．

如图6．2( a)，由共聚焦扫描模块完成图像扫描，由光子探测统计模块完成单

光子计数nDl 、nD2和双光子计数礼2的记录。图6．2( b)显示了SCA符合窗口的

位置和窗口宽度△ ％。单光子计数和双光子计数表示的A2如下：

6．3成像结果

A2=日( 1一92( o) )

=( r i Dl H- ri D2) 2( 1一面卺瓦) ( 6．2)

图6．3显示了关联成像的结果：其中图6．3( a)、( b)分别表示单光子nDl +

nD2图像和双光子佗2图像，成像区域大约1．5× 1．5脚。由于探测效率不高，双
光子计数率远小于单光子计数率，因此在同样计数积分时间条件下，双子光子

图像具有更大噪音。双光子图像与单光子图像差别比较大，所以双光子图像本

身就是一种获取新信息的成像方法。例如，通过双光子图像，我们判断荧光点
分布密度，尤其是每个光斑内的荧光点只有几个的时候。

单光子图像和双光子图像每个像素按照式6．2运算，获得最终成像结果

如6．3( c)。与6．3( a)相比，6．3( c)左下角亮斑变暗，这是因为6．3( 5)对应位置的双
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图6．3关联成像实验结果。( a)、( b)分别表示单光子nDl +佗D2图像和双光子佗2

图像，( a)和( b)中像素按照式6．2运算，获得关联结果( c)。( a)和( c)中黑线上的
数据点在( d)中比较，对应数据点上的实线为拟合曲线，虚线是黑色曲线的平方。

光子计数比较高，导致夕52’ 趋于1，然而此处单光子计数远小于多个Nv色心的
计数，这说明此处的亮斑不是单个NV色心，而是杂质点。因此，通过单光子

图像和双光子图像的比较，我们还可以有效的去除杂质荧光点的影响。

图6．3( d)比较了6．3( a)和6．3( c)的分辨率，即经典成像和二阶关联成像比较。

所选数据点在6．3( a)和6．3( c)中用黑线标出，分别对应6．3( d)中黑色和红色数据

点。实线是两组数据的拟合曲线，虚线是单光子图像对应曲线的平方值，它中

间的凹陷没有关联图像数据深，说明关联图像有更好的分辨率。关联图像有更

深的凹陷很容易理解：中间区探测到了双光子计数，因此群’ >1，由式6．1可
知此处的A2值要比佗}值小。两组曲线半峰宽拟合数据相差1．4倍，与分辨率
提高~／2倍的理论符合。

93



第6章 突破衍射极限的量子关联成像

Q=1，卢=0 Q=1，p=0．3

X(卢m) X( pm)

图6．4利用关联图像实现图像滤波。

6．4其他用途i数字图像处理

利用式6．2获取关联图像，本质上是一个数字图像处理的过程，所以我们可

以改造式6．2，即改变处理算法，来实现特定的图像处理功能。由于可以同时处

理两幅图像，并且两幅图像之间存在关联，所以图像处理具有更大灵活度。例

如，我们可以定义一个新函数，

A2，口届=，2．．凡( 1一Q(夕孑’ 一p) )

其中Q、卢为参量，窗口函数凡( z)为，

f z，0<z<1
厶( z) ={ ’ 一 一

【0，other
通过调节参量Q、口的数值，可以实现对荧光体个数的图像滤波功能。如图6．4，

当OZ=1，卢=0．3时，只有色心数目大于1的区域才能在A2，a卢图像上显示。

6．5本章小结

我们首次在实验上将反聚束效应用于超分辨成像，提升了显微系统的分辨

率，验证了这种方法的可行性。由于方案简单易行，只需要在现有共聚焦显微

镜上加光子统计模块，即可获得分辨率的提升，所以方案对现有显微系统具有
很强的通用性和兼容性。

与经典的光强图像相比，单光子和双光子图像提供了更多的信息，不仅可
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以用来获取高分辨的图像，还可以用于数字图像处理，实现滤波等功能。由于

单光子和双光子图像的相关性，对两幅图像进行数字图像处理有更大灵活性，

这将会是一种新的图像处理技术。

关联成像可以对任意数量荧光体进行成像，使用高阶的光强可以进一步提

高分辨率。单光子源亮度和系统探测效率决定了双光子(多光子)探测速率，从

而限制了成像的速度。我们实验演示方案中系统探测效率不足1％，导致需要几

小时的成像时间，如果将探测效率提升一个量级(例如使用SI L结构)，就可以

将成像时间降低两个量级，从而可以在几分钟内完成成像过程。金刚石表面全

反射效应限制了NV色心的荧光收集效率，如果使用其他单光子源，例如高量

子效率量子点，可以避免这个问题，从而获得很快的成像速度。因此关联成像

方法的实际应用取决与荧光单光子源的发展，一旦有更合适的荧光源，相信这
种成像方法会被广泛应用。
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总结与展望

由于光学显微成像的一系列优点，在进入纳米时代的今天仍然有重要应用，

同时光学分辨率限制也越显突出。目前，虽然已经实现一些超分辨成像方案，

但是这些方法基本局限在对光强的测量上，并且各有一定缺陷。量子信息技术

发展为测量和成像技术提供了新的平台，非经典光源的出现和单光子探测技术
的成熟使一些量子测量和成像方案得以实现。

本文主要围绕单光子源的性质以及探测，研究了如何使用系统的量子性质

实现超分辨成像，这为超分辨成像和提供了新的思路和路径。首先，第一章简

要介绍了经典的光学显微成像技术，总结了目前出现的各种光学超分辨方案，

分析了每种方案优点和限制。结合目前的显微成像技术，我们希望从量子信息

领域获得一个突破口，因此介绍了一些量子信息的基本概念和量子测量的方法。

两个领域的交叉会给我们一些新的想法：单光子源的非经典光源性质，有助于
实现量子测量方案。

接下来一章，主要介绍了单光子源的性质和单光子源的HBT探测方案。结
合HBT方案介绍了了延时函数与二阶关联函数的性质，并考虑实际实验条件，

讨论了探测的延时函数与二阶关联函数的关系。这为后续基于HBT实验的关联

探测提供了理论支持。

第三章和第四章是实现量子成像方案的实验基础。其中第三章研究了如何
搭建激光共聚焦装置实现单光子源的探测和检测。第四章研究如何备NV色心，

即制备单光子源。实验上我们完成了单个Nv色心的制备，获得了理想的单光

子源，并且借助HBT探测方案可以获得单光子反聚束效应的非经典信息，这为

后续的续量子成像实验提供了一个平台。

在具备实验平台的基础上，利用单光子源的反聚束效应，我们完成了第五、
六章的量子成像的实验工作。量子统计成像的不受限制的分辨两点，甚至可以

将测量精度降至纳米水平以下；量子关联成像容易突破衍射极限，并且方案简

单易行兼容现有显微系统。这些结果都证明在成像过程中引入非经典的量子信

息的优势。不仅仅这些，这些方案都具有可扩展性。量子统计成像的方法测量

的是位置关系，可以扩展到对其他物理量的测量。实验中也演示了如何实现对
两组偏振量的分辨，这也容易扩展到时间等物理量的分辨，因此一种新的测量

技术。量子关联成像的方法，可以扩展到高阶关联成像，进一步提高分辨率。

此外，测量获得的单光子和双光子图像具有相关性，从这里可以发展出更灵活
的数字图像处理技术。
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利用单光子源性质的量子成像方案一个优势是其普适性，因为组成荧光物

质的基本单位就是单光子源，因此理论上适合任何的荧光显微系统。在现有条

件下，由于探测效率的缺陷，探测高阶关联需要较长的时间，因此需要选择相

对稳定的单光子源，这也是我们利用NV色心实现演示的原因。尽管如此，由
于金刚石对生物体的兼容性，近年来含NV色心的纳米金刚石在生物研究上开

始使用，我们目前的方案也有应用价值。二阶关联强度与探测效率为平方关系，

因此探测速度随效率增加迅速提高，当效率接近100％时，双光子计数与单光

子计数相当，可以到达比较快的成像速度。若双光子计数率足够高，就可以在
荧光分子漂白之前实现成像。随着技术的进步，探测器性能会进一步提高，也

会出现亮度更高的单光子源，探测速度问题不是我们方案不可逾越的障碍。

更重要的是在成像方案中引入非经典光源和量子测量的方法。一方面这将

量子信息技术引入具体的经典技术应用领域，进一步推动量子信息的实用化；

另一方面为实现更实用的光学超分辨技术提供了新的突破121。
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