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飞秒激光单体素加工连续渐变微纳针形结构研究
（特邀）
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（1 西北大学 物理学院 光子学与光子技术研究所 省部共建西部能源光子技术国家重点实验室，西安 710127）
（2 中核四〇四有限公司，甘肃 嘉峪关 735100）

摘 要：针对目前微纳针形结构加工中存在的精度、形貌、可控性等问题，基于飞秒激光双光子加工系统

中的单个体素，通过引入一维倾角自动调控体素的空间位置，提出了一种简单高效的加工连续渐变微纳

针形结构的方法。通过开展加工实验，成功地在光刻胶材料中加工出了一系列长度可控、形貌连续渐变

的微纳针形结构。实验结果表明：基于本方法加工的微纳针形结构，其高度呈线性变化关系且针尖形貌渐

变精度达到了纳米量级，结构横向线宽渐变连续且沿中轴线呈对称分布；针形结构顶端最小高度达到 5 nm，

横向最小线宽为 195 nm。其在功能表面、微纳流控、生物传感等研究领域具有潜在的应用价值。
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0 引言

形貌连续渐变的微纳针形结构能够产生非对称拉普拉斯压力［1-2］、构建皮牛量级力学环境［3-4］、调节离子

迁徙速率［5-6］等，在微液滴操控［7-10］、生物传感［11-14］、离子整流［15-17］等方面有着广泛的应用。

通常，人们利用径迹刻蚀法［18-21］、微球辅助刻蚀［22-24］、微纳米压印［25-27］等技术来加工连续渐变的微纳针形

结构。然而，直接通过化学刻蚀方法所获得的微纳针形结构其形貌、变化梯度主要取决于化学试剂对于材

料的刻蚀速度、材料膜层的厚度，难以主动地调节结构形貌参数；而微纳米压印技术中所使用的压印模板往

往需要电子束曝光结合化学刻蚀等工艺来制备，增加了微纳针形结构的加工成本及加工周期。

近年来，非接触、无掩模的激光直写加工技术发展迅速，为加工微纳针形结构提供了许多新思路。

VENTON B J课题组采用双光子聚合（Two-Photon Polymerization，TPP）技术在金属导线端面加工出了聚

合物针尖，随后经过碳化处理得到了尖端直径约 260 nm的用于体内神经传质检测的针形碳电极［28］。

ZAHRA F R等利用TPP技术加工了能够进行药物投递的微针，其为顶部高 150 μm、底部直径 150 μm，尖端

直径约 400 nm的微纳针形结构［29］。GU M研究小组基于TPP技术结合精确的平台扫描，加工了长 6 μm，底

部直径 2.4 μm，尖端直径约 800 nm的针形结构，可用于仿生应用研究［30］。CHEN F课题组利用材料对飞秒

激光脉冲的非线性吸收，在硅玻璃中通过 Z轴扫描获得了狭长的改性区域，随后通过湿法刻蚀和倒模得到了

高度 150 μm，底部半径 100 μm，尖端尺寸约 2 μm的微米针形结构［31］。此外，MOHAMEED A S等利用 KrF
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准分子激光烧蚀非晶硅，直接获得了尖端直径约 10 nm，高度 2.5 μm的随机结晶硅纳米尖针形结构阵列［32］；

类似地，TAN B等利用飞秒激光烧蚀玻璃，直接制备了相似特征尺寸的簇状纳米尖针阵列［33］。KIANI A等

则利用飞秒激光辅助在氮气环境下照射钠钙玻璃表面，通过介质界面附近的等离子体与光脉冲的相互作用

获得了高度为 2~5 μm，尖端小于 100 nm的自由排布的微纳针形结构［34］。

然而，在目前的TPP及激光非线性吸收加工微纳针形结构的过程中，主要通过激光焦点的逐点、逐层扫

描来构建结构，针形结构底面直径或高度通常为数微米至百微米级别，尖端加工精度普遍为百纳米量级，不

利于构建具有纳米量级连续渐变的针形结构；另一方面，基于激光烧蚀和激光辅助加工的微纳针形结构底

面直径以及结构高度通常为数微米，尖端直径可以达到 100 nm以下，但是针形结构的形貌和分布具有很大

的随机性。针对以上问题，本文提出一种基于飞秒激光双光子系统中的单个体素结合一维倾角控制体素空

间位置的加工方法，能够简单高效地加工出具有纳米量级渐变精度的微纳针形结构。随后，实验研究了飞

秒激光TPP加工系统体素随功率的变化，并基于不同功率可控加工出了一系列形貌连续渐变的微纳针形结

构。通过扫描电镜与原子力显微镜表征与分析，印证了基于本方法加工的微纳针形结构具有结构形貌连续

渐变的特征，在高度方向上呈线性变化且达到纳米量级的渐变精度。

1 实验方法

在飞秒激光 TPP加工系统中，激光经显微物镜汇聚到样品中与之作用。利用德拜矢量衍射积分公

式［35］，模拟数值孔径 NA为 1.25的物镜对高斯平面波的汇聚（圆偏振，光束充满入瞳），焦平面处光场分布如

图 1（a），激光焦点在空间中呈椭球形（入射光波长为 λ）。在基于 TPP的加工过程中，光聚合反应过程仅发

生在激光焦点处，由单个焦点曝光形成的椭球结构，是 TPP加工中的基本单元，可将这个特征结构称为

Voxel-“体素”。图 1（b）为基于本文所使用的飞秒TPP加工系统在入瞳功率为 4 mW、曝光时间为 50 ms条件

下对负性光刻胶加工所获得的体素形貌，其形貌与模拟分布一致，为规则的椭球形（图中比例尺为 500 nm）。

需要注意的是，加工系统的体素尺寸取决于激光功率、曝光时间、光学系统参数、光刻胶性质等多种因素的

共同作用［36-38］，不同加工系统及加工参数下的体素尺寸往往不同。

在常规的微纳针形结构 TPP加工中，通常采用的是逐层扫描的方式，即以单个体素扫描方式勾勒单层

结构，最后多层面叠加形成立体结构。图 1（c）为使用本文飞秒激光 TPP加工系统在功率为 3 mW、扫描速

度为 10 μm/s、扫描间隔 200 nm的条件下加工得到的微纳针形结构（图中比例尺为 5 μm）。从局部放大图中

可知，逐层扫描方式加工的微纳针形结构表面形貌呈现出阶梯结构，而非连续渐变的结构，这必将对后续的

实际应用造成不利影响。要减少阶梯结构，则需要利用尺寸更小的体素，同时实施更加精细的分层，这将增

图 1 飞秒激光双光子加工体素与层扫描加工微纳针形结构形貌

Fig. 1 The voxel in TPP system and the morphology of micro/nano needle structure utilizing layer-by-layer scanning
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加加工难度和加工时长。

为了获得高精度连续渐变微纳针形结构，提出以体素为基本单元，在激光焦点水平扫描的同时控制其

在样品中的轴向空间位置，使其逐步完全沉入基底材料中，即可利用单个体素实现形貌连续渐变的微纳针

形结构加工。实际上，如果采取控制水平纳米平台缓慢上升来调控焦点在样品中的轴向空间位置，在加工

过程中需要设置运动平台在横向以及轴向的扫描速度进行精准配合，增加了加工过程中的干扰因素。因

此，在加工系统中为样品引入一维倾角，以实现焦点在轴向的高精度自动调节。其原理如图 2（a），加工初始

时刻为样品引入一个一维倾角 α，随后控制平台沿 X轴水平运动，激光焦点将自动的沉入样品基底中，从而

在光刻胶中加工出形貌渐变的微纳针形结构。

由图 2（b）可知，引入一维角度调控后实际体素的横向线宽 w'=2w/cosα+wtanα·tanα'，体素高度 h'=
h+tanα·w/2。由于本方法中引入的一维倾角非常小，倾角的引入对于体素横向线宽以及高度的影响可以

忽略。基于此方法得到的微纳针形结构，理论上，其横向线宽将逐步由体素横向线宽w收缩至 0 nm，其轴向线

宽将由轴向线宽 h线性的降至 0 nm；结构与体素加工的轴向半高 h、倾角 α与结构长度 d之间关系为 d=h/tanα。

2 实验装置

图 3（a）为飞秒 TPP加工系统光路示意图，系统使用 800 nm、150 fs、80 MHz重复频率的飞秒激光作为

激发光源（Coherent，Chameleon Ultra Ⅱ），使用半波片和格兰棱镜组合以及衰减片调控激光功率，机械光闸

Shutter（Thorlabs，SC10）控制激光光束通断。飞秒激光经过二色镜Dichroic Mirror反射进入NA=1.25，100倍
率显微镜物镜Objective（Olympus，Apoplan）聚焦至样品中。样品台的运动由压电陶瓷纳米平台Nano Stage

图 2 单体素加工原理及结构分析

Fig. 2 Schematic of fabricating needle structure with single voxel and structural analysis

图 3 实验装置及样品成分

Fig. 3 Experimental setup and sample composition
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（PI，P-562.6CD）控制，单轴倾斜摆台 Single-axis Goniometer Stage（OptoSigma，GOHT-40A75）为样品引

入一维倾角。加工过程中利用安全光对样品进行明场照明，实时图像经物镜与二向色镜后由 CMOS相机

（大恒光电，MER-2000-19U3C-L）采集，图 3（b）为系统加工平台装置实拍。

实验选用适合用于双光子聚合加工的光引发剂 7-二乙氨基-3-噻吩甲酰基香豆素（7-Diethylamino-3-
thenoylcoumarin，DETC）（Exciton，1176692），将其溶于季戊四醇三丙烯酸酯（Pentaerythritol triacrylate，
PETA）（Sigma-Aldrich）单体，质量分数为 0.5 wt%。PETA是一种交联程度很高的负性光刻胶单体，聚

合后具有较高的机械强度，避免结构在显影过程中被破坏，DETC与 PETA化学式如图 3（c）所示。此

外，PETA 中还添加有 300 ppm~400 ppm（1 ppm=0.000 1%）的单甲基醚对苯二酚（Monomethyl ether
hydroquinone）（Sigma-Aldrich）抑制剂，能增加光刻胶的保存时间，并在一定程度上抑制双光子聚合过程来

提高分辨率［39］。制备光刻胶时在室温将两者按照 0.5∶100的比例充分混合，将单体引发剂混合物置于磁力

搅拌器搅拌约 24 h，获得颜色均一的透明状液体后静置备用。

3 实验结果与分析

飞秒激光双光子加工系统的体素尺寸是由激光功率、曝光时间、扫描速度以及光刻胶性质等共同决定

的，不同组合的加工参数下的体素尺寸有可能相似。在实际应用中只需要标定体素的大小，随后可以设计

相应的针形结构的加工参数。为了方便对加工结果的分析，设定实验中扫描速度、光刻胶材料的配比不变，

首先选取入瞳处激光功率作为变量，通过不同的功率参数实现不同尺寸微纳针形结构加工。

设置入瞳处激光功率分别为 3、4、5、6、7 mW，曝光时间为 50 ms，可得相应的TPP加工体素如图 4（a）所

示。体素的横向线宽分别为 294、478、542、621、668 nm，轴向线宽分别为 720、1 151、1 561、1 841、2 060 nm，

体素横向、轴向线宽的增长速率随着功率的增加逐渐降低。

图 4 微纳针形结构加工实验结果及分析

Fig. 4 Experimental results and analysis of micro/nano needle structures
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设置一维摆台倾角为 1°，加工起始时刻激光焦点中心位于基片表面。设置入瞳处激光功率分别为 3、4、5、
6、7 mW。取体素的横向线宽与曝光时间的比值w/t作为与上述所得体素结构的曝光时间对应的行进速度（w

取值 500 nm）。纳米平台行进速度恒定为 10 μm/s，加工微纳针形结构时平台沿X轴负方向运动。其加工结果

的扫描电镜 SEM影像如图 4（d）（图中比例尺为 5 μm），在不同的加工功率获得的长度不同，线宽渐变减小的微

纳针形结构。由 4（b）可知，在当前实验条件下，实验加工结构长度分别为 17.3、29.8、40.4、49.7、58.1 μm，略小

于理论上的结构长度。其主要原因可能是：当焦点逐步沉入基底时，引发游离基生成的有效光强减小造成游

离基浓度降低，从而削减了体素尺寸，进而使加工结构长度小于理论长度。结构横向线宽的总体变化趋势如

图 4（c），由曲线可知，在结构的前半段，尺度变化较为平缓，而后半段的线宽变化较快，这是由单体素的结构特

征所决定的。但这并不影响整体结构的变化连续性，不存在图 1（c）中的形貌变化不连续的情况。

为进一步获取微纳针形结构的尖端部分的形貌，在此选择 3 mW、7 mW的尖端结构（长度 8 μm），利用

原子力显微镜（Atomic Force Microscope，AFM）分别进行表征，从结构尖端处起，每隔 750 nm取一个位点

（取样长度 6 μm），共取 9个位点做截面轮廓扫描。图 5（a）为 3 mW飞秒激光单体素加工结果，沿其中轴线

（图中虚线所示）以及“1、2、3、4、5、6、7、8、9”九个位点作轮廓扫描。九个位点处的结构中轴高度分别为 94、
83、72、59、45、29、19、11、5 nm，在沿中轴线方向上，针尖结构的高度在表征区域内呈现出纳米量级连续线性

变化，结构倾角为 0.96°；九个位点处的结构半高宽分别为 480、450、435、405、375、350、320、290、195 nm，从截

面轮廓图可知结构的形貌相对于中线左右宽度相当，结构整体呈现均匀的对称分布。图 5（b）为 7 mW飞秒

激光单体素加工结果，通过对中轴线以及九个位点作轮廓扫描，其结构高度分别为 140、124、105、89、64、43、
28、15、7 nm，针尖结构的高度在沿中轴线方向上同样呈现出连续线性变化，结构倾角为 1.05°；结构半高宽分

别为 510、490、475、455、410、385、355、330、230 nm，结构形貌同样是均匀对称分布。

由AFM扫描结果可知，基于本方法得到了尖端远小于体素尺寸的针形结构，且垂直方向上加工的精度

达到了 10 nm以内，这是传统激光加工方式无法实现的。但同时，由于受到光学系统衍射极限的限制，体素

顶端较为平坦，因此微纳针形结构尖端的横向加工精度低于垂直方向加工精度。

图 5 针尖结构AFM影像及其形貌分析

Fig. 5 AFM image and morphology analysis of the tip structure
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样品的倾斜角度也会对微纳针形结构的长度和形貌产生影响。如图 6（a）所示，倾角 α与结构长度 d之

间存在关系 d=h/tanα，改变倾角 α时，体素沉入基底所需的距离也会发生改变，随之改变了结构长度 d。设

置入瞳处激光功率为 4 mW，设置 α分别为 1°、1.5°、2°、2.5°，扫描速度及光刻胶的参数与前文实验一致，其加

工结果的扫描电镜 SEM影像如图 6（c）（图中比例尺为 3 μm）。当 α分别为 2.5°、2°、1.5°、1°时，结构长度 d分

别为 12.3、17.1、21.5、32.4 μm，结构的长度随倾角的减小而增加；微纳针形结构形貌变化速率与 α成正相关。

图 6（b）展示了在当前实验条件下，不同倾角下所得结构的实际长度和理论长度的对比图，实验与理论预期

高度一致，表明了本方法同样可以通过调节倾角来实现微纳针形结构的可控加工。需要注意的是，由于样

品角度的转动点与激光焦点位置不同，在调整样品角度时加工位置就会发生改变，所以在同一结构的加工

过程中不能通过实时改变角度来调节结构形貌。

综上，基于本方法可以可控地加工不同长度和渐变速率的微纳针形结构，且所得的微纳针形结构形貌

连续渐变，实验结果与理论预测具有很高的一致性。从 AFM扫描结果可知，受益于本方法的加工原理，微

纳针形结构在高度方面呈现出线性度很高的渐变，其渐变误差在数个纳米的量级，最小高度可达到 5 nm；而

宽度的渐变则是关联于体素的形状特征，初始阶段渐变较为缓慢，随着加工的进行，渐变逐步加快，最小尖

端宽度为 195 nm。但整体而言，结构形貌的渐变都是一个平滑的渐变过程，其不存在阶梯状的渐变趋势。

同时，值得注意的是，通过调试激光功率、曝光时间、光刻胶等实验参数能够进一步降低 TPP加工体素的尺

寸，从而减小微纳针形结构的尖端宽度特征。

4 结论

基于飞秒TPP加工系统的单个体素，成功地在光刻胶中实现了一系列形貌连续渐变的微纳针形结构的

加工。在入瞳功率分别为 3、4、5、6、7 mW，平台移动速度为 10 μm/s，一维倾角为 1°的条件下，结构长度分别

达到 17.3、29.8、40.4、49.7、58.1 μm，符合理论预期值。通过原子力显微镜对 3、7 mW功率下加工的针尖结

构进行表征，其高度呈现出连续线性变化，且精度达到纳米量级；结构倾角分别为 0.96°与 1.05°，与一维倾角

契合。此外，在倾角分别为 1°、1.5°、2°、2.5°，入瞳功率为 4 mW而其它参数不变的条件下，加工了相应的微纳

针形结构，所获得的结构长度与理论值相吻合，结构形貌变化率与倾角正相关。另一方面，微纳针形结构的

横向线宽关联于体素的形状特征，在针尖处呈现较快的渐变，但始终为平滑连续渐变，不存在阶梯状的跳

变。在本研究中，加工获得的微纳针形结构顶端最小高度达到 5 nm，横向最小线宽为 195 nm，在微纳流体力

学、微流控、生物大分子检测、仿生核孔等研究方面具有潜在的应用价值。
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Investigation on Fabricating Continuous Gradient Micro/nano Needle
Structure by Single Femtosecond Laser Voxel（Invited）

ZHANG Chen1，HOU Jiaqing1，LIN Jiaqi1，LI Kai1，FAN Lianbin2，
ZHANG Ce1，WANG Kaige1，BAI Jintao1
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Technology，School of Physics，Northwest University，Xi'an 710127，China）
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Abstract：Micro-nano needle structure with continuously gradient morphology has the capacity of
generating asymmetric Laplace pressure， simulating mechanical environment in nano newton grade，
adjusting the ion migration rate etc.， therefore， it has been widely applied in many fields such as
microdroplet manipulation，biosensors，and ion rectification. However， in the previous fabrication of
micro-nano needle structures with Two-Photon Polymerization（TPP）， the structures were mainly
constructed through the layer-by-layer scanning of laser focus. The bottom diameter or the height of the
needle structure was usually in the grade of several or hundreds of micrometers. Further，the processing
accuracy of the needles was generally in the grade of 100 nm，which resulted in the discontinuous
morphology of the needle structures. On the other hand，the bottom diameter and structure height of micro-
nano needle structures based on laser ablation or laser-assisted processing could be several micrometers，
and the tip diameter could be less than 100 nm，however，the morphology and distribution of the needle
structures were highly random. Considering the problems of precision，morphology and controllability in
the previous fabrication of micro-nano needle structures，this paper proposes a novel method utilizing single
voxel of femtosecond laser two-photon system to creating micro-nano needle-shaped structure with
continuously changing morphology. In this methodology，a one-dimensional inclination angle is brought in
the platform to automatically and linearly adjust the laser voxel to axially sink into the substrate completely
as the stage is horizontally scanning. Finally，a micro-nano needle structure with continuous gradient
morphology is produced. It is well known that，the voxel size in two-photon processing is the joint action of
laser power，exposure time，scanning speed，and photoresist properties etc.，the voxel might have similar
size with different processing parameter combinations. Therefore，in this methodology，the size of the
voxel should be calibrated firstly，and then people can determine the incline angle and corresponding
processing parameters for the fabrication of needle-shaped structures. In order to facilitate the analysis of
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the processing results，in this investigation the scanning speed and the composition of photoresist materials
are constant，and the laser power at the entrance pupil or inclination angle is selected as the variable to
prepare micro-nano needle structures with different sizes. The TTP system in the experiment is built up
based on femtosecond laser with a center wavelength of 800 nm. The photoresist is prepared with DETC as
the initiator and PETA as the monomer. A single-axis goniometer stage，which is mounted on high
precision nano stage，is utilized to configure the inclination angle of the sample. In the calibration，the laser
power at entrance pupil is tuned to 3，4，5，6，and 7 mW to produce the voxels with 50 ms exposure time.
The lateral width of the corresponding voxels are 294，478，542，621，668 nm respectively. Meanwhile，
the axial width of these voxels are respectively 720，1 151，1 561，1 841，2 060 nm. The increasing rate of
lateral and axial line width will decline with the increase of power. Then，in the micro-nano needle
structure fabrication，the center of the laser focus is located on the surface of the substrate at the beginning
of fabrication. The incline angle is set to 1° and the platform scanning speed is 10 μm/s for scanning. A
series of micro-nano needle structures with controllable length and gradually changing morphology are
fabricated with fore-mentioned laser configurations. The SEM images show that the micro-nano needle
structures with length of 17.3，29.8，40.4，49.7，58.1 μm are successfully obtained based on this method，
which are slightly shorter than the theoretical fabrication length. It is probably caused by the declined in the
concentration of the radical. As the focus gradually sink into the substrate，the effective laser intensity for
exciting free radicals will decrease and lower the concentration of free radicals. Therefore，the voxel size
will be reduced and result in a shorter length of micro-nano needle structure. At the same time，when the
laser power is 4 mW，the inclination angles are 1°，1.5°，2°，and 2.5°，and other parameters are constant，
the experiment fabricated structure length is consistent with the theoretical calculation. On the other hand，
the topographic change gradient is positively correlated with inclination angle. It is also found that，the
lateral line width of the micro-nano needle-shaped structure changes gently at the beginning of the
fabrication，and changes quicker near as approaching to the end. This variation trend is determined by the
structural characteristics of the single voxel，however，it does not affect the change continuity of the overall
structure. The morphology change of the micro-nano needle in lateral direction is continuous in SEM
observation. Further，it is seen from the AFM scanning results that benefiting from the processing principle
of this fabrication methodology，the micro-nano needle structure exhibits a high-linearly gradient in height.
The gradient fluctuation of the nano tips is in the order of several nanometers，and the minimum height of
the nano tips could reach 5 nm. By using AFM calibration，the morphology of the nano tips are exhibited.
The lateral line width gradient of the tip structure is smooth，and there are no step-like jump points. The
minimum line width of the nano tips reaches 195 nm. It is noticed that，the nano tip structure changes faster
in axial direction than lateral direction due to the shape feature of the voxel. In conclusion，the methodology
that proposed in this work is effective and convenient for fabricating the micro-nano needle structures with
high accuracy. The morphology of the experimentally fabricated needle structures are continuously
gradated，and the precision of the fabrication achieved at the nanometer level. In addition，the experimental
results are in high consistent with the theoretical predictions. It is worthy to mention that，the size of the
TPP processing voxel can be further optimized by adjusting factors such as laser power，exposure time，
photoresist，etc.，which could produce finer and sharper nano tip structures. Such structures have potential
applications in functional surfaces，micro-nano fluidics，and biosensing and other research fields.
Key words：Femtosecond laser；Single voxel；Two-photon polymerization；Continuous gradient；Micro/nano
needle structure
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