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温度驱动飞秒激光打印微结构的可逆自组装
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摘要  模板引导的毛细力驱动自组装技术逐渐被认为是制造一系列微纳米结构的一种替代方法。毛细力自组装微

结构的稳定性取决于结构接触力和支撑力的竞争，接触面积越大，接触力越大。当接触面积大于临界值时，微结构

的组装行为不可逆。利用飞秒激光打印具有各向异性的微结构，在不同温度的调控下实现其多方向运动，并借助温

度响应水凝胶的反向变形能力，实现了线接触微结构的可逆自组装。此外还探究了该方法在微执行器、微传感器方

向的应用。结果表明，通过改变环境的温度能够实现微结构的弯曲变形，且利用飞秒激光双光子加工的灵活性和毛

细力驱动的简便性，可以实现可逆变形的微图案以及功能丰富的微传感结构。
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1　引　　言

飞秒激光直写是一种自上而下的微纳加工技术，

具有真三维、分辨率高以及适用材料范围广等优点，基

于加工材料的双光子效应，能够实现空间任意轨迹的

可控加工，目前该技术被广泛应用于微机械［1］、微光学

器件［2-3］、微流控［4-5］以及生物医学［6-7］等领域。但是飞秒

激光直写采用逐点加工的方式，制备复杂层级结构时

就必然会出现加工费时问题，所以时间问题亟待解决。

而毛细力驱动自组装是一种常用的自下而上的微纳制

备技术［8-10］，可以高效快速地制备大量微纳结构，但可

控性差。因此，为了制备大面积且可控的复杂多层级

结构，将飞秒激光加工和毛细力驱动组装技术结合已

成为引人关注的微纳加工手段。利用飞秒激光打印和

毛细力驱动自组装（LPCS）技术，可以高效稳定制备

有序的多层级结构，实现微物体的选择性捕获和释

放［11］。通过在柔性基底上制备可调节间距的微组装

体，可实现精确捕获［12］。利用 LPCS 制备纳米间隙等

离子体结构，可检测表面增强拉曼散射（SERS）［13-14］。

除此之外，还可以制备自封闭的微墙结构，在毛细力的

驱动下获得具有超长尺寸的毛细血管通道［15］。在

LPCS 方法中，毛细力驱动基元自组装为多层级结构，

结构稳定性取决于结构间接触力（如范德瓦耳斯力）和

结构弹性力之间的竞争。而结构间接触力与结构的接

触面积正相关，接触面积越大，结构接触力也就越大，

相应地，结构越稳定。课题组前期研究发现，对于线接

触甚至面接触的微墙等结构，在组装闭合后接触区域

过大导致液体分子浸入后无法恢复直立状态，这在很

大程度上限制了结构的应用范围。因此，对于线（面）

接触的结构，需要找到一种制备方式以实现对结构的

可逆调控。

线接触区域的范德瓦耳斯力过大导致结构无法恢

复直立状态，而具有变形能力的微结构则可以通过变

形力恢复直立状态。随着刺激响应水凝胶技术的发

展，水凝胶强大的变形能力逐渐崭露头角。刺激响应

水凝胶的性质会随着外界环境的变化而产生相应变

化，其中研究颇多的刺激类型是光［16］、温度［17］、pH
值［18-19］、离子［20］和磁场［21］等。由于水凝胶独特的变形

能力和生物兼容性，其被广泛应用于微机械、仿生执行

器［22］以及人造肌肉［23-24］等领域。目前，主要是通过各

向异性设计使水凝胶产生结构变形的差异［25-26］。如利

用动态金属配体构建智能多色荧光聚合物水凝胶，通

过与纸结合构建双分子层软致动器，在金属离子和温

度的调控下水凝胶具有变色行为［27］；通过将热响应的

氧化石墨烯 N-异丙基丙烯酰胺（NIPAM）水凝胶层和

pH 响应的聚乙烯亚胺水凝胶层结合，得到可逆变形的

具有定制三维形状的双层结构［28］；将丙烯酰甘酰胺层

和 NIPAM 层构成复合层，两层在低温和高温下具有

相反行为，基于此特性可以获得温度驱动的双层执行

器［29］；此外，通过对 pH 水凝胶的各向异性进行加工，
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实现了多自由度形状转变的微执行器，这展现了 pH
水凝胶复杂的仿生变形能力［30］。因此，将具有智能响

应特性的水凝胶应用到 LPCS 技术中将为智能微纳结

构制备提供新的思路。

本文利用飞秒激光加工温度响应水凝胶，在毛细

力的驱动下可逆制备线接触的微结构，将 LPCS 技术

和刺激响应水凝胶强大的变形能力结合，获得了具有

定向运输能力的微执行器以及具有捕获、释放能力的

微传感器。本文使用的水凝胶是温度响应水凝胶，该

水凝胶的体积受温度变化影响，当溶液温度超过临界

变形温度（~32 ℃）时，水凝胶体积收缩，反之，体积膨

胀。利用飞秒激光加工参数的灵活可变性，改变水凝

胶微结构两侧的扫描间距，导致水凝胶具有各向异性，

在不同温度的溶液中会有互逆的变形方向。通过施加

反方向的条件，使水凝胶结构获得变形力，即使线接触

的微结构也能实现可逆组装。利用飞秒激光的真三维

特性，制备了各种形状的可逆变形微执行器。此外，还

通过毛细力驱动组装了丰富的图案和结构。最后利用

水凝胶强大的变形能力，制备了可逆的微抓手传感器，

展示了该策略在微机械、微传感等领域中的应用潜力。

2　加工系统和原理分析

2.1　加工系统

本文采用的飞秒激光双光子直写加工系统如图 1（a）
所示。实验中所使用的飞秒激光器的光源脉冲宽度为

75 fs，重复频率为 80 MHz，平均输出功率为 2.5 W，波

长为 800 nm。使用的显微镜系统的数值孔径（NA）为

1.35。通过扫描振镜控制激光在 xy 平面内的移动，再

通过压电台控制样品在 z 向上的精准移动，以此实现

任何形状的三维打印。

激光经过扩束后到达扫描振镜，经过物镜聚焦到

材料实现双光子聚合。所使用的材料为热敏性的水凝

胶，使用前需要在热板上烘 3~5 min。利用磁铁将滴

有水凝胶的玻璃片固定在 z 向压电台上，并通过衰减

图 1　飞秒激光双光子加工。（a）飞秒激光双光子加工系统光路示意图；（b）飞秒激光双光子加工各向异性截面示意图；（c）水凝胶微

块的聚合程度和扫描间距的关系，其中插图是在 24 mW 能量下加工的方块变形的光学显微镜照片；（d）R 对水凝胶悬臂梁弯

曲曲率的影响，其中插图是在相同能量下加工的具有不同 R 的悬臂梁的光学显微镜照片，比例尺为 10 μm
Fig.  1　Femtosecond laser two-photon processing.  (a) Optical path diagram of femtosecond laser two-photon processing system; 

(b) diagram of anisotropic cross section by femtosecond laser two-photon processing; (c) relationship between degree of 
polymerization of hydrogel micro-block and hatching distance with optical micrograph of deformation of block processed at 
24 mW energy shown in inset; (d) effect of R on bending curvature of hydrogel cantilever beam with optical micrographs of 

cantilever beams with different R at same energy shown in inset and scale bar of 10 μm

片调整适宜的能量。使用卤素灯照明样品并调整光照

强度，移动压电平台，调整样品的位置，进行粗对焦，使

加工的结构能够在电荷耦合器件（CCD）中成像并进

行后续的实时观测，最后通过软件进行细对焦并在

焦 面处加工。将加工完毕的样品放入乙醇中显影

10 min，去除掉未被聚合的部分，即可得到所需的结

构。本套系统通过软件可以控制加工的曝光时间和扫

描速度。

2.2　各向异性微结构的设计原理

实 验 中 所 使 用 的 水 凝 胶 为 温 度 响 应 水 凝 胶

（NIPAM），其内部含有亲水基团和疏水基团，温度的

改变会影响这些基团和水分子的相互作用，从而使得

水凝胶孔隙发生变化，导致体积的收缩/膨胀。当温度

低于水凝胶的临界变形温度（Tc）时，聚合物网络中的

亲水基团和水分子之间发生强氢键作用，水凝胶展现

了较好的亲水性，因此水凝胶体积膨胀；当温度升高且

高于水凝胶的临界变形温度时，氢键作用减弱，疏水基

团的疏水作用加强并成为主导，因此水凝胶体积

收缩［31］。

在实验中发现，激光参数会对水凝胶的膨胀/收缩

程度产生一定的影响，如加工能量、激光扫描间距、曝

光时间等。加工能量越高，水凝胶的聚合程度越高，水

凝胶的刚性越大，导致变形困难；反之水凝胶的聚合程

度越低，变形程度越低。扫描间距的大小也会影响水

凝胶结构的聚合程度，由于激光光斑本身是一个椭球

体，其加工的位置也会对周围一定区域内的结构产生

影响。当扫描间距较大时，受到影响的区域小，水凝胶

的聚合程度较低，变形较大；反之变形较小。而曝光时

间越长，水凝胶的聚合程度也会越高；曝光时间越短，

聚合程度则越低。

本文系统没有能量控制器件，每加工一个结构，就

需要手动调整相邻部分结构的加工能量，重复操作，无

法保证一致性。其次，改变曝光时间的方式可能会产

生过度曝光，从而影响结构的加工质量。根据我们的

实验经验，曝光时间对结构刚度的影响是非线性的。

对于智能响应水凝胶材料而言，如果单点曝光时间过

长，可能会造成材料溶液升温，产生气泡，破坏结构。

改变扫描间距的加工方式的灵活性比较高，通过控制

激光焦点的三维空间坐标，可以实现不同的加工

间距。

因此，本实验通过控制微结构两侧的扫描间距来

实现各向异性截面。如图 1（c）所示，我们探究了扫描

间距对水凝胶聚合程度的影响，可以发现，随着扫描间

距的增大，水凝胶的收缩率增大。为了获得较为理想

的变形，我们选择收缩率差异较大的 150 nm 和 350 nm
的扫描间距。在曝光时间和加工能量固定的情况

下，两侧分别采用 150 nm 和 350 nm 的扫描间距，如

图 1（b）所示，颜色较深的区域采用 150 nm 的扫描间

距，而颜色较浅的区域采用 350 nm 的扫描间距。这里

两侧的宽度也有差异，当聚合程度高的一侧的宽度较

大时，即使存在各向异性的差异，微结构的弯曲程度也

不明显。图 1（d）展示了不同扫描间距区域的宽度比

（R）对结构曲率的影响。随着 R 的减小，悬臂梁的曲

率增大，因此弯曲程度逐渐增大。当 R 为 3∶7 时，弯曲

曲率达到 0.2 μm-1；当 R 达到 2∶8 时，弯曲曲率超过

0.4 μm-1，但是加工的微结构的表面形貌较为粗糙。

这里选定聚合程度高和聚合程度低的区域宽度比是

3∶7。图 1（b）中 T1是高于 Tc的温度，在该温度下，水凝

胶整体处于收缩的状态，扫描间距小的区域相对于扫

描间距大的区域，收缩较小，因此结构会朝扫面间距大

的一侧弯曲。而 T2是低于 Tc的温度，此时水凝胶整体

处于膨胀状态，但是扫描间距小的区域的膨胀程度

小，所以此时结构会朝扫描间距小的一侧弯曲。因

此，通过图 1（b）可以看出，微结构存在两个弯曲方

向。水凝胶在不同温度对应不同状态（膨胀/收缩），

所以两次弯曲并不是镜像对称的，高温时微结构整体

尺寸要小于低温时，并且微结构弯曲的曲率也相差了

一个量级。

3　实验过程和结果分析

飞秒激光加工具备灵活性和真三维的特性，可以

实现任意轨迹的加工，并且加工材料的范围比较广，如

水凝胶、光刻胶［32］、铌酸锂［33］以及非晶合金［34］等。实验

中采用的激光加工能量为 24 mW，曝光时间为 800 μs。
通过滴加不同温度的去离子水来改变溶液环境。如

图 2（a）所示，利用各向异性截面设计的 1-手臂微结

构，手臂长度为 30 μm，在低于 Tc和高于 Tc的溶液环境

下具有相反方向的弯曲变形，且具有良好的可逆性，响

应的时间仅为 200 ms。接下来，对水凝胶手臂的运输

能力进行了测试，如图 2（b）、（c）所示，在每一个长度

为 40 μm 的水凝胶手臂的末端，利用光刻胶材料加工

出截面尺寸为 10 μm×10 μm 的矩形块，受不同温度溶

液的刺激，手臂均有相反方向的弯曲变形，均可拉动刚

性较大的光刻胶方块，通过控制加工的能量和曝光时

间，可以实现微物体的定向移动。其中，图 2（b）是 2-

手臂微结构，图 2（c）是 6-手臂微结构。当继续增大微

物体的体积时，设计了截面尺寸为 10 μm×20 μm 的矩

形块，此时，单根手臂无法推动物体移动，我们在同侧

设计了两个手臂，如图 2（d）所示。当结构处于低温环

境中时，手臂膨胀时的变形不足以推动物体的移动，但

当结构处于高温环境中时，手臂的收缩变形可以推动

物体移动。

前文通过各种形态微手臂的设计展现了飞秒激

光制备三维结构的灵活性，为了探究 LPCS 技术制备

微结构的高效性，设计了大面积微结构的组装阵

列，如图 3 所示。各向异性微结构的空间分布设计如

图 3（a）所示，插图表明了单元体内各向异性微板的

空间分布设计。在常温（低于 Tc）下组装成的组装体
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片调整适宜的能量。使用卤素灯照明样品并调整光照

强度，移动压电平台，调整样品的位置，进行粗对焦，使

加工的结构能够在电荷耦合器件（CCD）中成像并进

行后续的实时观测，最后通过软件进行细对焦并在

焦 面处加工。将加工完毕的样品放入乙醇中显影

10 min，去除掉未被聚合的部分，即可得到所需的结

构。本套系统通过软件可以控制加工的曝光时间和扫

描速度。

2.2　各向异性微结构的设计原理

实 验 中 所 使 用 的 水 凝 胶 为 温 度 响 应 水 凝 胶

（NIPAM），其内部含有亲水基团和疏水基团，温度的

改变会影响这些基团和水分子的相互作用，从而使得

水凝胶孔隙发生变化，导致体积的收缩/膨胀。当温度

低于水凝胶的临界变形温度（Tc）时，聚合物网络中的

亲水基团和水分子之间发生强氢键作用，水凝胶展现

了较好的亲水性，因此水凝胶体积膨胀；当温度升高且

高于水凝胶的临界变形温度时，氢键作用减弱，疏水基

团的疏水作用加强并成为主导，因此水凝胶体积

收缩［31］。

在实验中发现，激光参数会对水凝胶的膨胀/收缩

程度产生一定的影响，如加工能量、激光扫描间距、曝

光时间等。加工能量越高，水凝胶的聚合程度越高，水

凝胶的刚性越大，导致变形困难；反之水凝胶的聚合程

度越低，变形程度越低。扫描间距的大小也会影响水

凝胶结构的聚合程度，由于激光光斑本身是一个椭球

体，其加工的位置也会对周围一定区域内的结构产生

影响。当扫描间距较大时，受到影响的区域小，水凝胶

的聚合程度较低，变形较大；反之变形较小。而曝光时

间越长，水凝胶的聚合程度也会越高；曝光时间越短，

聚合程度则越低。

本文系统没有能量控制器件，每加工一个结构，就

需要手动调整相邻部分结构的加工能量，重复操作，无

法保证一致性。其次，改变曝光时间的方式可能会产

生过度曝光，从而影响结构的加工质量。根据我们的

实验经验，曝光时间对结构刚度的影响是非线性的。

对于智能响应水凝胶材料而言，如果单点曝光时间过

长，可能会造成材料溶液升温，产生气泡，破坏结构。

改变扫描间距的加工方式的灵活性比较高，通过控制

激光焦点的三维空间坐标，可以实现不同的加工

间距。

因此，本实验通过控制微结构两侧的扫描间距来

实现各向异性截面。如图 1（c）所示，我们探究了扫描

间距对水凝胶聚合程度的影响，可以发现，随着扫描间

距的增大，水凝胶的收缩率增大。为了获得较为理想

的变形，我们选择收缩率差异较大的 150 nm 和 350 nm
的扫描间距。在曝光时间和加工能量固定的情况

下，两侧分别采用 150 nm 和 350 nm 的扫描间距，如

图 1（b）所示，颜色较深的区域采用 150 nm 的扫描间

距，而颜色较浅的区域采用 350 nm 的扫描间距。这里

两侧的宽度也有差异，当聚合程度高的一侧的宽度较

大时，即使存在各向异性的差异，微结构的弯曲程度也

不明显。图 1（d）展示了不同扫描间距区域的宽度比

（R）对结构曲率的影响。随着 R 的减小，悬臂梁的曲

率增大，因此弯曲程度逐渐增大。当 R 为 3∶7 时，弯曲

曲率达到 0.2 μm-1；当 R 达到 2∶8 时，弯曲曲率超过

0.4 μm-1，但是加工的微结构的表面形貌较为粗糙。

这里选定聚合程度高和聚合程度低的区域宽度比是

3∶7。图 1（b）中 T1是高于 Tc的温度，在该温度下，水凝

胶整体处于收缩的状态，扫描间距小的区域相对于扫

描间距大的区域，收缩较小，因此结构会朝扫面间距大

的一侧弯曲。而 T2是低于 Tc的温度，此时水凝胶整体

处于膨胀状态，但是扫描间距小的区域的膨胀程度

小，所以此时结构会朝扫描间距小的一侧弯曲。因

此，通过图 1（b）可以看出，微结构存在两个弯曲方

向。水凝胶在不同温度对应不同状态（膨胀/收缩），

所以两次弯曲并不是镜像对称的，高温时微结构整体

尺寸要小于低温时，并且微结构弯曲的曲率也相差了

一个量级。

3　实验过程和结果分析

飞秒激光加工具备灵活性和真三维的特性，可以

实现任意轨迹的加工，并且加工材料的范围比较广，如

水凝胶、光刻胶［32］、铌酸锂［33］以及非晶合金［34］等。实验

中采用的激光加工能量为 24 mW，曝光时间为 800 μs。
通过滴加不同温度的去离子水来改变溶液环境。如

图 2（a）所示，利用各向异性截面设计的 1-手臂微结

构，手臂长度为 30 μm，在低于 Tc和高于 Tc的溶液环境

下具有相反方向的弯曲变形，且具有良好的可逆性，响

应的时间仅为 200 ms。接下来，对水凝胶手臂的运输

能力进行了测试，如图 2（b）、（c）所示，在每一个长度

为 40 μm 的水凝胶手臂的末端，利用光刻胶材料加工

出截面尺寸为 10 μm×10 μm 的矩形块，受不同温度溶

液的刺激，手臂均有相反方向的弯曲变形，均可拉动刚

性较大的光刻胶方块，通过控制加工的能量和曝光时

间，可以实现微物体的定向移动。其中，图 2（b）是 2-

手臂微结构，图 2（c）是 6-手臂微结构。当继续增大微

物体的体积时，设计了截面尺寸为 10 μm×20 μm 的矩

形块，此时，单根手臂无法推动物体移动，我们在同侧

设计了两个手臂，如图 2（d）所示。当结构处于低温环

境中时，手臂膨胀时的变形不足以推动物体的移动，但

当结构处于高温环境中时，手臂的收缩变形可以推动

物体移动。

前文通过各种形态微手臂的设计展现了飞秒激

光制备三维结构的灵活性，为了探究 LPCS 技术制备

微结构的高效性，设计了大面积微结构的组装阵

列，如图 3 所示。各向异性微结构的空间分布设计如

图 3（a）所示，插图表明了单元体内各向异性微板的

空间分布设计。在常温（低于 Tc）下组装成的组装体



2002401-4

封底文章·研究论文 第  50 卷  第  20 期/2023 年  10 月/中国激光

图 3　常温下 LPCS 技术制备的微组装体。（a）打印的各向异性水凝胶微板结构在溶液中的光学显微镜图片，其中插图是微板结构的

各向异性截面设计；（b）自组装制备的线接触微板结构；（c）打印的各向异性水凝胶四叶草结构在溶液中的光学显微镜图片，

其中插图是四叶草结构的各向异性截面设计；（d）自组装制备的多点接触的四叶草结构

Fig.  3　Micro-assemblies prepared by LPCS technology at room temperature.  (a) Optical micrograph of printed anisotropic hydrogel 
microplates in solution with anisotropic cross-section design of microplate shown in inset; (b) wire contact microplate prepared 
by self-assembly; (c) optical micrograph of printed anisotropic hydrogel four-leaf clover in solution with anisotropic cross-section 

design of four-leaf clover shown in inset; (d) multi-contact four-leaf clover prepared by self-assembly

图 2　具备双向运动的微执行器。（a）1-手臂微结构；（b）2-手臂微结构；（c）6-手臂微结构；（d）同侧 2-手臂微结构

Fig.  2　Micro-actuators with bidirectional motion.  (a) 1-arm microstructure; (b) 2-arm microstructure; (c) 6-arm microstructure; 
(d) ipsilateral 2-arm microstructure
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如图 3（b）所示，其中，微板顶部接触为线接触，接触

面积较大，此时的范德瓦耳斯力远大于点接触时的范

德瓦耳斯力。此外，由于常温下上述设计的微柱是向

单元内部弯曲的，因此通过调控单元内微板对的间

距，可以获得不同高度的组装体，相对传统 LPCS 制

备，其对空间分布的严格性要求降低。设计了纵截面

是等腰三角形的三角柱结构（图 3（c）），通过图 3（c）
中插图所示的空间排布，组装成图 3（d）所示的四叶

草结构，由于每根微柱顶部都和其他三个微柱接触，

故为多点接触。此外，由于微柱顶部尖细柔软，组装

后四根微柱顶部会相互缠绕，也可以看作是线接触或

面接触。因此，利用 LPCS 可以制备出多点接触或者

线接触的微组装体。

传统的 LPCS 技术同样可以制备出多点接触和

线接触的组装单元体，如超长尺寸的仿生毛细管通

道、仿生微型抓手等。组装的微结构的接触区域的面

积过大，导致范德瓦耳斯力过大，制备的微功能器

件等不具备可逆性，大大限制了结构的应用范围。如

图 4（a）、（c）所示，分别利用温度响应水凝胶和液态光

刻胶制备了微单元体，两者在毛细力驱动下均可组装

成功，组装后为线接触。不同的是，将水凝胶制备的

微组装体放入到高温的溶液中，由于反向的变形力，此

时组装体恢复站立状态，而液态光刻胶制备的微组装

体被浸入到溶液中后并不能解除组装形态，如图 4（b）、

（d）所示。这里液态光刻胶聚合后的刚度远大于水凝

胶聚合后的刚度，因此光刻胶微结构的弹性力远大于

水凝胶微结构。组装完毕微结构保持稳定的原因是

弹性力和范德瓦耳斯力之间的博弈，具有较大弹性力

的光刻胶微结构在浸入溶液后不能恢复站立状态，而

具有较小弹性力的水凝胶微结构在浸入溶液后可以

恢复站立状态，即水凝胶在温度刺激下变形而产生了

变形力。

随后我们利用温度响应水凝胶在高温下的显著收

缩特性，制备了具有可逆组装特性的线接触的微抓手，

并探究了其在微传感领域中的应用。如图 5（a）所示，

该结构通过溶液（温度为 T2）挥发并借助毛细力驱动

自组装，实现闭合，可用于捕获物体；该结构通过感知

环境的变化（溶液温度升为 T1），实现展开，做出释放

的行为。值得注意的是，这里的 T1、T2 不是一个准确

的温度值，而是一个温度范围，T1低于临界变形温度，

T2 高于临界变形温度。类似于图 3（c）所示的各向异

性截面设计，本文设计了高度为 30 μm 的微传感器结

构。将打印好的微传感器放置在温度低于 Tc 的常温

溶液中，微柱会朝内轻微弯曲（图 5（b））。图 5（c）展现

的是组装后的微传感器的俯视图，有比较好的封闭性。

从电镜图（SEM）可以看出，组装体不仅顶部存在接

触，侧边也有线接触，大大增加了各个微柱之间的范德

瓦耳斯力。此时，将该传感器置于温度高于 Tc的溶液

中，如图 5（d）所示，水凝胶吸热收缩，产生了反向的变

形力，拉动微柱向外弯曲，可以明显看出微传感器的各

个“手臂”向外展开。当溶液温度冷却至室温时，“手

臂”会再次膨胀向内轻微弯曲，展现了可逆的过程。此

外，水凝胶微传感器具有良好的抗疲劳性能，因此可以

重复使用。

图 4　不同材料制备的线接触结构的可逆性分析。（a）组装后的水凝胶微结构的示意图和光学显微镜照片；（b）将图 4（a）中结构浸入

溶液后的示意图和光学显微镜照片；（c）组装后的液态光刻胶微结构的示意图和光学显微镜照片；（d）将图 4（c）中结构浸入溶

液后的示意图和光学显微镜照片

Fig.  4　Reversibility analysis of line contact microstructures prepared with different materials.  (a) Diagram and optical micrograph of 
assembled hydrogel microstructures; (b) diagram and optical micrograph of microstructures in Fig. 4(a) after immersion in 
solution; (c) diagram and optical micrograph of assembled liquid photoresist microstructures; (d) diagram and optical micrograph 

of microstructures in Fig. 4(c) after immersion in solution
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4　结　　论

利用飞秒激光打印各向异性的水凝胶微结构，通

过温度调节控制其运动方向，实现对微物体的定向运

输。将激光打印的水凝胶结构和毛细力驱动自组装结

合，获得了丰富的微图案。进一步证明了飞秒激光双

光子加工的灵活性及其与毛细力驱动结合制备层级结

构的便捷性。更重要的是，利用温度响应水凝胶的变

形特性，在毛细力的驱动下可逆制备线接触的微传感

器。通过高温下水凝胶显著收缩产生的变形力，实现

了封闭微抓手的展开，解决了以往 LPCS 方法制备的

线接触微结构组装行为的不可逆问题。通过对周围环

境的感应，微结构实现了关闭和展开，大大丰富了

LPCS 技术在传感器领域中的应用。
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is positively correlated with the contact area of the microstructure.  A larger contact area corresponds to the larger van der Waals force 
and more stable assembly.  When the contact area is greater than the critical value, the microstructure assembly behavior is 
irreversible.  In our previous research, we found that microstructures with linear contact, such as microwalls, or even microstructures 
with surface contact could not be restored to the upright state after immersion in a liquid because of the large contact area after 
assembly, which greatly limits the application range of microstructures.  In this study, the reversible self-assembly of linear contact 
microstructures prepared by LPCS is realized by taking advantage of the significant deformation ability of temperature-responsive 
hydrogels.

Methods　 In this study, the temperature-responsive hydrogel is mainly composed of N-isopropylacrylamide, acrylamide, and 
phosphine oxide, where N-isopropylacrylamide is the monomer, acrylamide is the crosslinking agent, and phosphine oxide is the 
photoinitiator.  We successively put the 400 mg N-isopropylacrylamide, 30 mg acrylamide, 30 mg phosphine oxide, and 450 μL 
glycol into a bottle and then place the bottle in a water bath at 50 ℃ for ultrasound.  Finally, the 50 mg polyethylene pyrrolidone is 
added as a viscosifier.  The femtosecond laser source used in the experiment has a pulse width of 75 fs, repetition frequency of 
80 MHz, average output power of 2.5 W, and wavelength of 800 nm.  The microscope system consists of a lens with a numerical 
aperture of 1.35.  A scanning galvanometer is used to control the movement of the laser in the xy plane, and a nanostage is used to 
control the precise movement of the sample in the z direction to realize 3D printing of any shape.  During processing, the measured 
average laser power is 24 mW, and the hatching distances used for anisotropic microstructures are 150 nm and 350 nm.  After 
processing, the samples are placed in a developer (ethanol) for 10 min to remove any unpolymerized hydrogel.

Results and Discussions　 We investigate the effects of different hatching distances (HDs) on the degree of hydrogel 
polymerization.  With an increase in HD, the shrinkage rate of the hydrogel increases.  To achieve significant deformation and good 
surface appearance, HDs of 150 nm and 350 nm and their area width ratio of 3∶7 are selected, as shown in Figs. 1(c) and (d).  
Anisotropic arm microstructures with a length of 30 μm are designed as shown in Fig. 2.  When the solution temperature is lower or 
higher than the critical temperature, arm bending deformation occurs in the opposite direction and exhibits good reversibility.  In 
addition, the arm shows good transportation ability.  As shown in Fig. 3, we apply LPCS technology to temperature-responsive 
hydrogels to prepare a variety of assembly patterns.  Compared with the traditional LPCS preparation, the requirements for spatial 
distribution are reduced.  Finally, Figure 5 shows that based on the remarkable shrinkage property of temperature-responsive 
hydrogels at high temperatures, linear contact microgrippers with reversible assembly are prepared, and their applications in the field 
of microsensing are explored.  Microgrippers with good airtightness and fatigue resistance can be repeatedly used.

Conclusions　 In this study, anisotropic hydrogel microstructures are printed using a femtosecond laser, and the direction of their 
movement is controlled by temperature regulation to realize the directional transport of micro-objects.  Second, laser-printed hydrogel 
microstructures are combined with capillary force-driven self-assembly to obtain rich micropatterns.  This further demonstrates the 
flexibility of femtosecond laser two-photon processing and the convenience of preparing hierarchical microstructures combined with 
capillary force-driven self-assembly.  More importantly, microgrippers with line contacts can be reversibly prepared using the 
deformation characteristics of temperature-responsive hydrogels.  The closed microgrippers can be opened through the deformation 
force generated by the significant shrinkage of the hydrogel at high temperatures, which resolves the irreversibility of the assembly 
behavior of line contact microstructures prepared by the previous LPCS method.  By sensing the surrounding environment, the 
microstructures can be closed and opened, greatly enriching the application of LPCS technology in the field of sensors.

Key words laser technique; femtosecond laser; two-photon polymerization; capillary forces; self-assembly; temperature response
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