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研究成果の概要（和文）：UVナノインプリント法によって作製されたナノステップにおいて、水で屈折率調整法
を用いてナノサイズのステップ構造上でナノ粒子の3次元運動を理解するために、全反射蛍光顕微鏡の3次元化可
視化を実行した。ナノステップはUV硬化樹脂で作られ、その屈折率が水と同じである。実験による水におけるス
テップの近くで蛍光ナノ粒子の運動によって得られる拡散係数は、光学ひずみなしに捕えられることができた。
ステップのエッジに沿った拡散係数は、ステップの上より大きい。同様の系で分子動力学シミュレーションも、
ナノサイズのステップの近くで拡散係数を計算するために行った。計算結果は、実験的な観察と質的に類似して
いる結果を得た。

研究成果の概要（英文）：We carried out 3-D visualization of total internal reflection fluorescence 
microscopy (TIRFM) to understand the three-dimensional motion of a nanoparticle on a nanosized step 
structure by using a refractive index-matching method with a water used as a working fluid, the step
 was made of an ultraviolet (UV)-curable resin, whose refractive index is the same as that of a 
water. Diffusion coefficient obtained by the motion of a fluorescent nanoparticle in the vicinity of
 the nanostep in water could be clearly captured without optical distortion. The measured diffusion 
coefficient along the edge of the step was larger than that across the step. Molecular dynamics 
simulations were also conducted to calculate the diffusion coefficients near nanosized step. The 
simulation results were qualitatively similar to the experimental observations.

研究分野：熱流体工学

キーワード： 屈折率調整法　ナノインプリント法　全反射蛍光顕微鏡　UV硬化樹脂　分子動力学法
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で用いる表面作製手法ではテーパー状の高アスペクト比の針状構造を容易に得ることができ，独創性が高
く優位な技術であり，実在の蒸発を制御するために最適な伝熱デバイスの設計を見込むことができる。さらに計
測手法も水中に限定しているため，生物医学系の計測が水を媒体する中で行われることに対して親和性が高い。
UV硬化型樹脂を使用したナノインプリントリソグラフィ―を使うことで大面積・大量生産に向いていることか
ら，シート状に印刷をするように作製が可能であり，低価格で大量生産できる可能性がある。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
流体－固体界面における相変化現象（蒸発，沸騰）は，高熱流束発生時におけるエネルギー機器
や熱交換器でみられる基礎的な熱物質輸送現象であり，相変化時の界面熱物質輸送の促進（＝伝
熱促進）は，省エネルギー技術に直結する重要課題である。しかし，相変化を伴う固体壁面近傍
の熱輸送現象は現象自体に未解明な部分が多く，その一般的な制御方法は確立していない。一方
で，近年のナノテクノロジーや超微細加工技術の発展によって，界面にナノメートルスケールの
多孔質構造や柱構造などを垂直配向させた伝熱面を用いた伝熱促進が報告されており，流体－
固体界面における相変化現象やそれに伴う伝熱現象を，界面微細構造によって促進することも，
抑制することもできるといえる。そのため界面近傍の挙動の詳細を３次元可視化することは重
要である。一方，全反射顕微鏡(TIRFM)を用いた LayerTIRF法というナノ３次元計測手法があ
り，通常この計測では，PDMS などで作製したマイクロ構造物を用い，流動媒体を水とした場
合回折が起こり，壁近傍の粒子の取得が劣化することが知られている。我々はこの LayerTIRF
法に MEXFLON を用いて構造物の回折を回避し構造物周りのブラウン運動の計測をした。一
方，この水を用いる計測手段の利点は汎用性が高く，生物実験での使用が可能である。近年この
種の新しい屈折率調整樹脂として MYPOLYMER を使った細胞の力の計測が行われている。こ
の MYPOLYMER は MEXFLON と異なりＵＶ硬化樹脂であるため，成形性と将来大面積化の
可能性と生産のスループット向上が期待できる材料である。 
 
２．研究の目的 
本研究は，モスアイ構造上の液滴の蒸発過程において生じるナノ構造体周りの水の動きの３次
元計測を目的とするが，ナノステップ周りの３次元化可視化にインデックスマッチング法を適
用する。ステップ構造体の回折をなくすために構造体の屈折率を水とほぼ同じにする UV 硬化
樹脂を適用する。樹脂であるためそのナノ構造物をインプリント技術で作製することが可能で
ある。また，ステップ構造物上の水の動きをあらかじめ分子動力学法による３次元シミュレーシ
ョンを行う。本研究では，蒸発が伴う界面輸送現象において高い時空間分解能を有するシミュレ
ーション法により形状が蒸発に及ぼす影響を直接的に評価できるようにすることで，それらの
現象を最大限に促進または抑制するためのナノ構造を試行錯誤ではなく合理的に設計し，実際
に作製して光学実験で評価することにより，高蒸発促進に最適なナノ構造を有するデバイス創
製技術を確立する。本研究では，LayerTIRF 法によるステップ界面近傍での流体の挙動の把握
をするために水と同じ屈折率である MYPOLYMER に転写して作製したサブマイクロメートル
の微細構造を有する表面での拡散係数を求めることと，さらに同様の系で分子動力学シミュレ
ーションも行い拡散係数を求める。両者を比較することによりステップ近傍の拡散現象を明ら
かにすることが目的である。 
 
３．研究の方法 
先述の研究目的の達成のために，本研究の個別研究項目と役割分担を以下のように設定する。 
実験と作製項目として，(a)ステップ構造体表面上の液体内部流動計測，(b)インデックマッチン
グ樹脂による微細構造の創成。数値シミュレーション項目として，分子動力学法によるナノステ
ップ構造表面の拡散係数解析 
３．１パターン作製方法 
図１にMYPOLYMER製ナノステップ構造の作製方法を示す。 



 
図１ナノステップ構造の作製方法 

はじめに，２段の凹状形状のマスターモールドを電子ビームリソグラフィで作製した。このマ
スターモールドかUV硬化樹脂を用いた UVナノインプリントリソグラフィ（UV nanoimprint 
lithography: UV-NIL）によりポリエステルフィルム上へ転写しレプリカモールドを作製した。
レプリカモールドの作製方法の詳細は，マスターモールド上に UV硬化樹脂 (PARQUIT OEX-
028-X433-3, オーテックス社製) を滴下し,ポリエステルフィルム (Cosmoshine A4300; 東洋
紡社製)を被せ，0.3 MPaの圧力で押し付けながらUV光を照射し硬化させた。硬化後にポリエ
ステルフィルムをマスターモールドから剥がして，２段の凸形状のレプリカモールドが完成し
た。このレプリカモールドをホットプレート上で 85℃，30 分加熱することにより，PARQUIT 
OEX-028-X433-3の UV硬化樹脂表面に離型性が発現し，離型剤の処理無しで UV-NIL用のモ
ールドとして使用可能となる。このレプリカモールドを用いて MYPOLYMER 樹脂 (MY-133-
V2000, これ以降MY-133と記載; MY Polymers社製)へパターンを転写した。まずMY-133樹
脂をポリエステルフィルム(Cosmoshine A4300)上に 0.5 µL塗布した（図１(1)）。この上にレプ
リカモールドを押しつけた（図１(2)）。続いてレプリカモールドをポリエステルフィルムから剥
がした（図１(3)）。MY-133は硬化前なので液体の状態であり，この操作により余分な樹脂が除
去され，レプリカモールド上に薄くMY-133樹脂がコーティングされることになる。これを液体
分離操作と呼び，この操作により残膜（基板と樹脂パターンの間の樹脂膜厚のこと）を減らすこ
とができる。残膜が 0であれば，基板表面が露出しており，その後のドライエッチングなどに用
いやすくなる。今回の実験ではエバネッセント光という短距離の照明光を用いるので，残膜を限
りなく 0 に近づけることが必要のため，液体分離操作が必要である。次にカバーガラス(Micro 
cover glass No.1, 松浪硝子社製) にMY-133樹脂を接着させやすくするためにプライマーを塗
布した。このプライマーが無いとMY-133樹脂はカバーガラス上へ転写することはできない。プ
ライマー塗布したカバーガラスをレプリカモールドへ 0.27 MPa で 10 分間押しつけた（図１
(4)）。その後，この加圧を維持したまま，カバーガラス側から UV 光を 120 分間照射して MY-
133樹脂を硬化させた（図 1(5)）。UVドーズ量は 10 J/cm2であった。最後にレプリカモールド
を剥がして，カバーガラス上に２段のMY-133樹脂の構造が転写できた（図１(6)）。 
 
３．２可視化実験方法 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図２転写構造上の TIRM を使っての可視化 
全反射顕微鏡 Total Internal Reflection Fluorescence Microscopy (TIRFM) を用いた 
図２にグリーンレーザで赤色発光の蛍光粒子の実験系を示す。実験系は TIRFM，グリーン



レーザ，高速度カメラ，ガラスプレートで構成される。全反射顕微鏡はNikon Eclipse Ti-
E を用いた。使用した高速度 EMCCD カメラ(Andor iXon3 860)の解画像度は 128×128 
pixel で，CCDの素子サイズは 24 µm/pixelである。また，油浸形対物レンズは倍率が 100
倍のものを用い，開口数 NA = 1.49である。計測に使用した粒子は粒径 200 nmの赤色蛍
光 粒子 (Thermo Sci R200) である。レーザの入射角度は約 62.08 度で設定しており，そ
のと きのエバネッセント光の浸み出し深さは 250 nmである。ガラスプレートは厚み 0.17 
mmである。  
 
３．３シミュレーション方法 
 

 

図３ 分子動力学法によるナノステップ上部での拡散係数算出の計算系 
 
コロイド状粒子のステップ近傍での拡散を計算機シミュレーションにより解析するために，
Lennard-Jones 流体系の分子動力学（MD）シミュレーションを実行した。図３は計算系のスナッ
プショットを示す。ここでは，ピンクの粒子で構成されたものがコロイド粒子，紫の粒子で
作られたステップ壁シアンで表された流動性の粒子（系の半分の領域のみに表示）が示されて
いる。コロイド粒子はステップ上部に拘束して MD計算を行い，その拘束力から，Green-Kubo の
式を介して異方的な拡散係数を算出する。 
 
 
４．研究成果 
４．１パターンの観察 
 

図４ ナノステップの写真図 
 
レジストが 3 段構造になっている基板のハロゲンランプによる観察結果を図 4 に示した。レジ
ストの形状は領域 1から見て領域 2，領域 3がそれぞれ 64 nm,164 nm 深くなっている。レジス



トの厚さはα-ステップにより計測した値を示している。 
 
 
４．２実験結果 
 
 

図５ LayerTIRF で観察されたナノステップ上の粒子の移動図 
 
図 4の MYPOLYMER パターンがあるプレート上で可視化を行った。トラッキングを始め
た時間からの粒子のトラジェクトリー撮影画像を黄色で示した。このとき点線の部分が
MYPOLYMER層の凹んでいる部分でありこの段差を横切っていることが分かる。 
 
４．３シミュレーション結果 
 
 

図６ 計算機シミュレーションで得られたステップ上の粒子の拡散係数。横軸はステップの上
部からコロイド粒子までの距離をコロイド粒子の半径で規格化した値。縦軸は x方向，y方向の
拡散係数（Dx, Dy）を系の中心での拡散係数で規格化した値。 
 
段差近傍での粒子の拡散係数は、段差から離れるにつれ x方向，y方向の拡散係数はおおよそ同
じ値に収束するが，段差上部の極近傍においては x方向，y方向の拡散係数に差があり，y方向
の拡散係数の方が大きい値をとる傾向がある結果となった。この計算で求められた拡散係数の
値と異方性の結果は，実験結果とも一致していた。 
 以上のように、数値計算と実験からナノ形状が拡散に及ぼす影響を調べた。ステップ近傍で拡
散率に両者定性的な一致を得ることができた。また，拡散係数の異方性があることを示した。数
値計算からの値と実験の値を比較できるレベルまでに可能にしたのは，実験において計測資料
の作製に MYPLOYMER を用いたインデックマッチング材料を用いたことにより，ステップ近傍の
光の回折を回避して計測できたことが大きい。また樹脂の成型の精度も重要であり，特に転写の
際のガラス面と樹脂の残膜を最小限に抑えることができたことが計測の精度に寄与している。
残膜が厚いとエバネッセント光の有効範囲を超えてしまうので，これを最小にするのが重要で
あった。このような技術を駆使した計測試料とナノ計測技術が融合した実験測定結果は，分子動
力学シミュレーションに得られた知見と照らし合わせて定性的に一貫性がある。 
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