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研究成果の概要（和文）：水で塗布し、水で現像するフォトリソグラフィ用砂糖由来水溶性ナノパターニング可
食材料の設計指針・要素技術について研究を進めた。新型コロナウィルス感染拡大により、国内外の量産型露光
装置へのアクセスに制限があったが、おおむね順調に進展した。天然資源を活用した砂糖由来のフォトリソグラ
フィ用水溶性ナノパターニング材料の学術論文、外部講演発表、展示会出展、及び新聞等の公開に加え、レジス
トの知的財産権の有償譲渡を達成でき、日本が得意とする高付加価値機能材の産業力強化へ貢献できた。

研究成果の概要（英文）： Surface nanofabrication of edible pharmaceutical polymer films was expected
 with the next generation of holographic technology. The nanofabrication was generally performed on 
inedible and mechanically hard substrates such as semiconductors and metals, which are not suitable 
for incorporation into the human body in medical applications. 
 This work concerns negative-tone water soluble resists containing amylopectin and amylose 
derivatives for safety oriented photolithography of edible pharmaceutical polymer films that can be 
used in drug capsules and enteric coating materials. Organic developers and solvents contained in 
commonly used resists cause damage and contamination between the resist and pharmaceutical polymer 
films in the resist coating, and during photolithographic development. An optimized resist 
formulation and photosensitivity led to well-patterned 300 nm lines on hydroxypropyl 
methylcellulose.

研究分野：フォトリソグラフィ

キーワード： 水溶性高分子　糖鎖誘導体合成　フォトレジスト　電子線リソグラフィ　微細加工　ホログラフィ　品
質保証　ライフサイエンス
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　食品偽装・医薬品偽造の拡大が世界的な問題として消費者・患者の安全や生産者の信用、品質保証、更に高付
加価値食品・創薬研究を揺るがす脅威となっている。
　食品・医薬品カプセル・錠剤上に直接偽造防止ホログラムのナノパターニング加工が行える研究成果物　フォ
トリソグラフィ用砂糖由来水溶性ナノパターニング可食材料を活用して、微細加工材料の新規な分野・用途展開
を加速すると共に、地域（富山）の旗艦産業である医薬品・食品分野の信頼回復を目指す。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

食品偽装・医薬品偽造の拡大が世界的な問題として消費者・患者の安全や生産者の信用、品質
保証、更に高付加価値食品・創薬研究を揺るがす脅威となっている。最新の食品ラベル・医薬品
パッケージ・容器には、2 次元バーコードや RFID タグ等の偽装・偽造防止技術が使われ始めて
いる。しかし、食品・医薬品カプセル・錠剤には、簡易的な商品名・生産地等が記載されている
が、比較的容易に偽造できる問題があった。 

次世代の偽装・偽造防止技術として、食品・医薬品カプセル・錠剤のコーティング材表面に直
接ホログラム加工を施す研究に期待が寄せられている社会要請があった。 

従来のフォトリソグラフィ用ナノマイクロパターニング材料（レジスト）は、アクリルやエス
テル等の非植物原料から合成され、有機溶媒で塗布して、アルカリ現像液や有機溶媒で現像する
ため、食品・医薬品カプセル・錠剤とコンタミネーションが生じ、ホログラム加工用パターン形
成や構造色付与が難しい課題があった。 

有機溶媒や強アルカリ現像液を必要としない植物由来水溶性ナノパターニング材料の学術的
研究により、食品・医薬品カプセル・錠剤上にホログラム加工・構造色付与が可能となり、偽装・
偽造の根絶に貢献することを目指した。 
 

図１ 天然資源を活用した砂糖由来の水溶性フォトリソグラフィ用マイクロパターニング材料 
（レジスト）の利点・成果物の社会貢献 

 
 
２．研究の目的 

本研究では、食品・医薬品カプセル・錠剤上に直接偽造防止ホログラムのナノパターニング加
工が行える 300nm の解像度（最小加工幅）の実現のため、水で塗布し、水で現像するフォトリ
ソグラフィ用植物由来水溶性ナノパターニング可食材料を創出し、設計指針・要素技術を解明す
る目的があった。 
 研究開始当初には、2µm の解像度を実現できた、水で塗布し、水で現像できるグルコース系マ
イクロパターニング・リソグラフィ用水溶性マイクロパターニング・レジスト材料の実用化・有
償譲渡に結びつけた（日刊工業新聞 第１面（平成 30 年 7 月 3 日）、北日本新聞 第１と２８面
（平成 30 年 7 月 31 日）、日刊工業新聞 第１面（平成 29 年 4 月 25 日）、Appl. Phys. Lett., 101 
(2012) 033106、Appl. Phys. Express, 10 (2017) 076502、平成 29 年とやま賞、及び平成 30 年 World 
Academic Champion -2018 in Nanotechnology 等）。2015 年の法人化後本学の初めての社会貢献とな
った水溶性レジストの研究成果物の更なる細線化・微細化を加速する本研究を 3 年間行った。 
 
 
３．研究の方法 
 新機能となる食品・医薬品カプセル・錠剤上に直接偽装・偽造防止のホログラム・構造色付与
のナノパターニング加工ができる 300nm の高解像度な特性を有する、天然資源を活用した砂糖
由来のフォトリソグラフィ用水溶性ナノパターニング可食材料の設計指針とナノ加工条件の要
素技術を 3 年間で解明するため、以下に示す研究方法で遂行した。 

初年度は「砂糖」・「寒天」を酵素分解後に溶解性の異なる溶液で水洗し、抽出・精製・フルオ
ロ化した多糖類グルコース・アガロースの水酸基の一部に光感光性アクリレート基を化学修飾
した植物由来水溶性ナノパターニング可食材料を複数合成・精製した。光感光性アガロース誘導
体のメタクリレート置換率・分子量等の調整を行った。液体クロマトグラフィーにより未反応モ



ノマー濃度とゲル浸透クロマトグラフィー(Gel Permeation Chromatography：GPC)により分子量・
その分布を毎工程で分析し、水で塗布し、水で現像できるグルコース系マイクロパターニング・
リソグラフィ用水溶性ナノマイクロパターニング・レジスト材料の精製条件を確立した。2 年目
以降の感光性・現像性を兼ね備えた水溶性ナノマイクロパターニング・レジストの材料設計の鍵
となる要素の解明のため、植物由来率・分子量・分散値やメタクリレート置換基・フッ素置換基・
水酸基の濃度が異なる複数の候補材料も準備した。 

2 年目においては、初年度の有機合成に加えて、食品・医薬品カプセル・コーティング材上の
塗布性やコンタミネーションの有無、可食性・毒性試験等の安全性、並びに単膜での機械的・光
学的な基礎物性を評価した。研究室保有の簡易型 365nm コンタクト露光装置と位相シフトマス
ク、及びレーザー干渉露光装置を使用して、セルロース基板や医薬品カプセル・錠剤のコーティ
ング基板上に 365nm 光で 500nm 以下のナノ加工を行った。SEM や SPM により断面・表面形状
を確認し、砂糖由来水溶性ナノパターニング可食材料のスクリーニングを実施した。 

最終年度となった 3 年目においては、前年度のスクリーニングの継続と共に、大型露光装置
（193,248,365nm）スキャナー・ステッパを使用して、300nm のナノ加工を行った。最初に、研
究室内に保有する電子線リソグラフィ描画装置とプラズマエッチング装置の活用により、偽装・
偽造防止用ホログラム・構造色付与に適用できるフォトマスクを設計・準備した。次に、本研究
目的のホログラム加工ができるフォトマスクを用いて、パターン形状を観察し、設計要素(フル
オログルコース・アガロース誘導体の分子構造・分子量・分散値・光反応基濃度・水酸基濃度・
水膨潤抑制基の濃度)とプロセス要素(光照射量・焼成条件・水現像条件)に反映させる研究サイク
ルを約 1 か月毎に繰り返し、要素の抽出を行った。偽装・偽造防止ホログラム加工・構造色付与
特性を評価した。 

 
  
４．研究結果 
 

初年度は、当初の計画以上に進展した。水溶性ナノマイクロパターニング・レジスト材料の主
成分の多糖類の分子構造、化学修飾基、及びそれらの導入率の異なるサンプルを用意し、研究代
表者が保有する簡易的なラボ用コンタクトアライナーにて加工評価を重ね、新たな知的財産権
の申請を実施できた成果があった。知的財産権出願 2 件、英語査読付き英語学術論文 2 報、学
会発表 8 件、展示会出展 2 件、及び新聞雑誌記事 2 件等により公開した。 

新規企業と共同研究も開始でき、更に本研究に関心ある社会人博士課程学生が入学し本学の
学術的教育研究が加速できた。 

2 年目は新型コロナウィルス感染拡大により、装置メーカや原材料メーカでのナノ加工や高次
分析評価の協業に支障があったが、本学での有機合成や基礎分析がおおむね順調に進展した。主
成分の多糖類の分子構造、化学修飾基、及びそれらの導入率の異なるサンプルを新たな側鎖でス
クリーニングを行い、水溶性に優れ、有毒な光硬化未反応低分子モノマーの除去性が良く、水現
像時の膨潤を抑え、好適な感度と水による現像性の両立を可能とする主骨格であるフルオログ
ルコース・アガロース（寒天）誘導体を見出すことができた。 

最終年度は、水で塗布し、水で現像するフォトリソグラフィ用砂糖由来水溶性ナノパターニン
グ可食材料の設計指針・要素技術について研究を進め、3 年間の研究を総括した。3 年目も新型
コロナウィルス感染拡大により、国内外の量産型露光装置へのアクセスに制限があったが、おお
むね順調に進展した。天然資源を活用した砂糖由来のフォトリソグラフィ用水溶性ナノパター
ニング材料の学術論文、外部講演発表、展示会出展、及び新聞等の公開に加え、レジストの知的
財産権の有償譲渡を達成でき、日本が得意とする高付加価値機能材の産業力強化へ貢献できた。 

今後、食品・医薬品カプセル・錠剤上に直接偽造防止ホログラムのナノパターニング加工が行
える研究成果物 フォトリソグラフィ用砂糖由来水溶性ナノパターニング可食材料を活用して、
微細加工材料の新規な分野・用途展開を加速すると共に、地域（富山）の旗艦産業である医薬品・
食品分野の信頼回復を目指す予定である。 

図２ 天然資源を活用した砂糖由来の水溶性ナノマイクロパターニング材料（レジスト）の 
フォトリソグラフィプロセスとホログラムパターンのナノ加工結果 
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