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研究成果の概要（和文）： 
新しい矩形断面導波路作製技術として、ディスペンサーとスタンプを利用してプレポリマ
ーを成型しつつ描画する DS 法を提案し、開発を行った。スタンプと描画対象基板に対し、
描画する材料の接着性の制御が重要で有り、メタクリル酸メチル系半重合ポリマーを利用
した本研究では、Si 系高精度エラストマーであるポリジメチルシロキサンがスタンプとし
て利用できる事を見いだした。基板であるメタクリル酸メチルとの接着性・濡れ性のアン
バランスな環境でも、100μm 程度であれば材料の侵入が期待でき、導波路の側面も表面張
力に従わない切り立った側壁が可能であった。 
研究成果の概要（英文）： 
Dispensing and stamping method that uses highly precision dispenser and patterned 
stamp was proposed and developed as a fabrication technique of rectangle waveguides. 
The adhesive activity of stamp surface must be carefully controlled to obtain 
penetration of the pre-polymer and good detachability. Good perpendicular sidewall of 
the waveguide was obtained. 
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１．研究開始当初の背景 
有機材料の成膜（導波路化）は、スピンコー
トがよく用いられる。また、有機材料の光学
素子成型には従来無機半導体材料と類似し
たプロセスが利用されているが、コストやオ
ープンエアでのロール to ロールでのプロセ
スが困難など、プリンタブルなプロセスの必
要性が叫ばれている。これらは非光学系デバ

イスでは盛んであるが、光学系デバイスでは
あまり行われてはいない。申請者もスピンコ
ートにレジストフリーの UV リソグラフィー
を組み合わせ、DFB レーザー導波路を作製し
てきたが、平成 17 年に「高精度ディスペン
サーによるレーザー導波路直描」を提案して、
試作に成功し、確立させた。更に平成 19 年
より、NEDO の産業技術助成事業において

機関番号：１７１０２ 

研究種目：基盤研究（C） 

研究期間：2009～2011 

課題番号：21560042 

研究課題名（和文） ディスペンス･スタンプ法による分布帰還集積型レーザーの表面実装 

                     

研究課題名（英文） Development of Dispensing and Stamping Method for Surface fabrication 

of Distributed Feedback Laser Waveguide 

研究代表者 

興 雄司（OKI Yuji） 

九州大学・大学院システム情報科学研究院・准教授 

 研究者番号：10243908 



「インクジェットによるフォトダイオード
作製」「インプリントとディスペンサー直描
を組み合わせたプロセス」にも着手し、イン
プリントプロセスやインクジェットプロセ
スの利用についても研究を行ってきた。 

 プリンタブルプロセスは液相プロセス
で有り、界面形成には表面張力の影響が非常
に大きい。本研究ではこれを部分的に排除す
るため、スタンプとディスペンス組み合わせ
た新しい手法について研究を行った。 
 
２．研究の目的 
DFB 有機色素レーザー導波路の作製手順は
スピンコートを利用する場合、エッチングプ
ロセスでデバイス化を行う。これに対し、申
請者が以前に提案して開発した「ペンによる
導波路直描」法は以下の図の手順である。こ
の 手 法 は 準 重 合 状 態 の
P(MMA:HEMA:TFMEA)などの屈折率制御
ができる高粘度共重合ポリマーを準重合状
態で高精度ディスペンサーにより限定領域
に塗布するもので、無溶媒材料による 2 層構
造の作製（層間の混ざりは無い）や高精度デ
ィスペンサーを利用した薄膜上への DFB レ
ーザー構造作製などはすべて申請者のオリ
ジナルである。 
 
３．研究の方法 
ディスペンス・スタンプ(DS)法によるトップ
フラット導波路の描画作製の実現に向け以
下の点が研究ポイントとなる 
1.スタンプマスターの開発 
・マスターの機材の選定。極薄 30μm の Si
基板を第一候補として利用する。 
・対象液体が側壁に這い上がらない条件を明
確にする。 
・導波路材料を「撥く」撥油表面加工に関す
る研究（剥離性の改善もかねる） 
・曲面のスタンピングの技術的知見の獲得 
2.搭載対象基板の前処理に関する研究 
・浅いシャローインプリントによる液の広が
り防止の検討 
・パターニング UV 露光による部分的ぬれ角
制御 
3.ディスペンス条件の最適化 
・液広がりに合わせたディスペンス速度の最
適化 
以上の成果を元に、最終的に DS 法を利用し
たデバイスの作製を実施する。 
４．研究成果 
初年度スタンプマスターとして Si 結晶をリ
ソグラフィーでパターニングして DS 適用す
る事を試みた。種々の検討を行った結果、申
請時の推定の通り、マスクの剛性が高く、表
面が研磨精度であり、かつ有機材料に侵され
ないものとして、薄膜状態になるまで研磨さ
れたシリコン基板をスルーホールエッチン

グする手法で作製したマスクを利用するこ
とで、本手法が可能であることを見いだした。 
 利用したプレポリマーは半重合したポリ
メタクリル酸メチルを利用し、スタンプマス
ターと基板の 10μm程度の隙間にプレポリマ
ーを流し込んで硬化後、剥離して導波路を得
る。 
 次にディスペンス・スタンプ法でレーザー
色素ドープポリマーをシリコンマスクと基
板間に挿入した結果、通常のエアパルスディ
スペンサーでは表面張力によりポリマーが
流入してしまい、注入をストップできなかっ
たため、ディスペンス方式を機械送りに変更
して注入量を調整するシステムを開発した。 
また、別の問題として、ディスペンス・スタ
ンプ法の様な表面のほとんどが空気に接し
ていない状態であっても、有機ポリマーを隙
間に挿入した後の重合過程でかなりの体積
縮小が見られた。これは従来のポリメタクリ
ル酸メチル用モノマーの蒸発のしやすさが
原因であり、プレポリマーの構成を変更する
ことで軽減することが可能である。 
縮小軽減には、メタクリル酸トリメトキシ

シ リ ル プ ロ ピ ル と の 共 重 合 ポ リ マ ー
(pTMSPMA:MMA)を採用したこれによる通
常の縮小率 1/5～1/6が 1/2程度にまで減少し
た。一方でメタクリル酸ヒドロキシエチルと
の共重合ポリマー(p(HEMA:MMA))では縮
小率はわずかに減少し 1/4 程度であった。 
Si 結晶薄膜（表層は SiO2）と PMMA は元来

親和性が高く、pTMSPMA:MMA は Si 接着性が
pMMA よりも良好であるため、固化後の剥離の
問題がさらに大きくなる。Si 基板では剥離時
にスタンプマスターが破損する事はなかっ
たが、剥離に伴い導波路が破壊する事が頻発
し、製造手法における再現性については高い
とは言い難かった。 
二年度目は Si 薄膜 Si 結晶のスタンプと新

機能フレキシブルスタンプを平行して実験
を行なった。Si 薄膜結晶スタンプの場合、剥
離性を向上しない限り、再現性のよいディス
ペンス・スタンプ法を行う事は難しい。その
ために剥離剤の導入を試み、フッ素系および
シリコーン系の三種類の剥離剤を試用した。
剥離剤の塗布により剥離性はわずかに向上
したが、剥離剤の表面乾燥に伴う表面の微細
構造が残留すること、剥離後の導波路表面に
剥離剤が転写されてしまい、導波路の表面に
ミクロン単位で屈折率不整合層が残留して
しまうこと、さらになど、良好な結果を得る
ことができなかった。フッ素系剥離剤(フロロ
サーフ, FS-1040)については、表面とプレポ
リマーの親和性が大きく変化し、ディスペン
サーからスタンプ・基板の間隙にプレポリマ
ーが浸透していく条件を見いだすことがで
きなかった。 
 そこでスタンプ上を開放してプレポリマー



をディスペンスし、その後基板に転写すると
いう当初予定になかった手法についても
2010 年の中頃から試験を開始した。この場合、
ディスペンスにおいて今までよりも細線の
描画が必要になるため、高精細ノズルを初め
て採用して描画条件を再調査することから
始めた。試用したノズルはルビーガラスを利
用した内径 40μm のもので、これまでの SUS
製内径 100,60μm のノズル針よりも壊れやす
く、描画に細心の注意を払う必要がある。描
画条件はノズル孔断面積の低下によりプレ
ポリマー粘度を約 950mPa・sec から 750mPa・
sec 程度まで低減しなければならない一方、
エアパルスディスペンサーでも溶液の引き
出しがないため、エアパルスディスペンサー
で最適化を行った。この手法で PMMA 基板上
に描画を行ったところ、非常に柔らかいプレ
ポリマーであっても、描画導波路断面が間相
互表面張力に従ったアーチ状のものではな
く、台形に近い状態で描画できることを発見
した。 

図1に得られた断面プロファイルの例を示
す。導波路の横幅はトップ 39μm で従来の
100μm を下回っており、わずかに HEMA を導入
したHEMA5%, MMA95%の共重合ポリマーで台形
プロファイルを実現している。これは従来の
100μm 以上の幅のディスペンスで得られた結
果である HEMA20%とは大きく異なっており、
描画幅が100μmを下回るとプレポリマーのデ
ィスペンス後の表面張力と、固化・縮小によ
るプロファイル変化の構造が変わることを
示している。いずれにしろ、幅 100μm 以下で
の台形プロファイルの実現により、ディスペ
ンス・スタンプ法の目的の一つである 100μm
以下の幅でのトップフラット描画が別の形
で実現できたこととなる。 

さらに、この成分（pMMA をほぼ主成分と
し、屈折率が1.49となる）について他の100μm
以下の幅についてトップフラットで作製す
る事を試みた。幅が拡がることにより、固化
時の体積縮小の影響が大きくなり、断面がい
わゆる M 字となる傾向となる。これまで、幅
150μm以上の場合HEMA20%混合を用いてき

たが、この解法では屈折率が 1.51 と大きくな
ってしまい、構造や屈折率設計上の自由度が
そこなわれる。そこで、連鎖移動剤を利用し
て、この問題を解決することを考案し、実際
に結果を出すことができた。 

連鎖移動剤を添加すると、モノマーが二量
体及び三量体になった辺りで重合反応が止
まるケースが増え、その結果として粘度を低
めにしても、固化時の体積縮小が比較的小さ
くなる。これは蒸発しにくい HEMA の添加と
似た効果を期待できるもので、なおかつ屈折
率はほぼ pMMA のものと変わらない。図２
にその結果を示す。指標値 M は完全なトップ
フラットの時に 0 となる値で、負で中央が下
がる M 字型、正で釣り鐘型プロファイルとな
っている。推測通り、連鎖移動剤の添加で体
積縮小が抑えられたが、添加濃度はわずか
0.2%でも小断面積での効果が見られる。この
ように連鎖移動剤の添加量が少ないため、屈
折率を全く変えずにトップフラットのプロ
ファイルを、前述の 40μm ノズルと同じ材料
構成で得ることに成功した。 

このようにペン描画で描画するだけでも
いわゆるトップフラットのプロファイルを
実現できる為のいくつかの重要な知見を得
ることができた。これにより、本研究の目標
の一つである表面膜厚が制御された導波路
を、ディスペンス・スタンプ法以外の方法で
もある程度制御・達成する為の知見を明らか
にすることができた。 
Si 結晶基板の剥離性と破壊問題から、ス

タンプマスターとして異なる材料を検討し
た。候補として 1)高アスペクトのレジスト
である SU-8、2)SU-8 等でパターニングでき
るポリジメチルシロキサン(PDMS)を調査し
た。SU-8 は光パターニングが可能であるも
のの、剛性は高く剥離時に導波路にストレ
スがかかる。そのため、SU-8 を薄い基板化
する検討を行い、Si 上に一旦構築した SU-8
を基板から剥離してフレキシブル基板とて
採用した。しかしながら、SU-8 の基板は非
常にもろく、同時にプレポリマーとの接着
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図 2 連鎖移動剤添加濃度とトップフラット指標値
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図 1 高精細針による直描導波路断面 



性もあったため、剥離時にスタンプマスタ
ーが破損する問題を回避するには不十分な
結果となった。一方で PDMS については材質
がフレキシブルであるためスタンプマスタ
ーを薄膜化せずともスタンプの変形するこ
とが可能で、剥離も容易であることが明ら
かになった。PMMA プレポリマーとの接着性
を調査したところ、pMMA, p(HEMA:MMA), 
p(TMSPMA:MMA) に つ い て 特 に pMMA と
p(HEMA:MMA)の接着性が非常に低く、同時に
pMMA を必要以上に撥くこともないため、タ
ンプ性能も評価した結果、PDMS が最も有用
であった。 
二年度目後半には精細ノズルの描画と平

行して PDMS スタンプによる DS を行った。
犠牲層を導入しない場合でも、プレポリマ
ーとの化学接着が弱くフレキシブルな
PDMS スタンプでは剥離時のストレス・応力
によるスタンプ破壊はほとんど見られなか
った。しかし、プレポリマーと PDMS の濡れ
が非常に小さいため、スタンプと基板間の
微小空間に表面張力で高粘度プレポリマー
が数ミリにわたり侵入していくという現象
が見られなかったこと、さらに有機溶媒の
吸収性・膨潤性が高精度制御において大き
な障害となり、当初薄膜型 PDMS スタンプで
は良好な結果を得ることができなかった。 
対策として PDMS 表面とプレポリマー・ポ

リマー導波路の親和性を上げることでスタ
ンプ脱離が困難になるものの、同時にプレ
ポリマーが表面張力でスタンプ・基板間に
浸透し易くなることを期待して、HEMA, 
TMSPMA などの共重合ポリマーで親和性の
改善を行いつつ、スタンプの剥離性は確保
できるような条件を探った。さらに、ディ
スペンスの針先端をスタンプ・基板の間に
近接してプレポリマーを走査・注入するた
めに 40 ミクロンという精密針などを採用
して、描画の可能性を探った。 
最終的に図 3 に示す様にディスペンスを

溝に沿って実行する方法で曲面状にフラッ
トトップな導波路を作る形での DS 法で導
波路を作製して評価を行った。スタンプの
体積増加により溶媒吸収の歪みを低減し、 

基板 PMMA をマルチモード光ファイバー
(エスカ, SK-20)のコアをむき出しにして、
通常描画型の光導波路よりも厚さの均一性
を改善し、曲面上にトップフラットの構造
を作ると同時に、どの様なサイドウォール
ができるかにも着目した。 
図４は作製した導波路断面の光学顕微鏡

写真である。上部は従来通りの開放型で作
製した導波路の断面を示し、中は DS 方によ
る断面を示しており、スタンプと基板間の
距離は 4μm としてある。下部の写真は側壁
面部の拡大写真である。 
従来の方法ではぬれと表面張力に従い、端

部に向かい次第に膜が薄くなる構成をして
いる。前述の手法と違い、膜厚のアスペク
ト比が高い為、ここでは台形プロファイル
となってトップフラットになるような条件
を満たしていない。DS 法の場合であるが、
プレポリマーはスタンプ（撥油面）と基板
（親油面）の境界に侵入した結果、切り立
った面がサイドウォールが形成できている
ことがわかる。拡大部によると撥油面側は
1 ミクロン程度巻き込んだ形状、親油面側
はわずかにぬれが見られるが、従来の開放
型では不可能な切り立った側面形状が可能
であることが明らかになった。この面の光
学観察でも表面張力により十分な光学研磨
レベルの面が構成されており、矩形断面を
描画方法で作製する事を可能にする知見を
得ることができた。 

図 5はディスペンス・スタンプ法のスタ
ンプの可変形状を利用した例である。特に
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問題のない厚さ変更であり、確認を行なっ
ただけの結果であった。実際にはプレポリ
マーのモノマー含流量が多いと PDMS の膨
潤が起きて変形してしまい、連鎖移動剤に
よるモノマー残留の低減や、重合度が進ん
だプレポリマーの利用が必要であった。こ
の結果より、スタンプ表面に周期構造を作
るなどの改変によりより高度な厚さ制御や
作り込みを行う事も問題なくできると考え
られる。 
 一方で、本研究の成果として高精度精細針
によるこれまでより高精度且つフラットネ
スの優れた描画が当初の予想と異なる形で
実現できている。トップフラット形状の制御
として連鎖移動剤を利用して収縮と表面固
化のバランスによりトップフラット形状を
スタンプなしでも実現できる知見を得るこ
とができた。また、40μm の針の利用ノウハ
ウの蓄積により、幅 40μm 以下、厚さ 700nm
程度の導波路の作製に成功しており、この導
波路のスタッキングによるハイメサ導波路
の作製も検討できるようになった。 
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