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研究成果の概要（和文）：ロールナノインプリント法により、プラスチック基板上への金属ナノ構造転写技術の確立を
行った。具体的には、樹脂製のレプリカモールドを作製し、このパターンの底部にのみ銀インクを残し、この部分を光
硬化樹脂で取ることで、プラスチック基板上に絶縁分離された金属のナノパターンの作製が可能となった。使用した技
術は、ロール動作と液体分離による余分な銀インクや樹脂の除去である。この結果、転写速度が10 m/minと高速の場合
でも、100nmを切る銀ナノパターンを作製できた。さらに、ロールプレス法による金属ナノパターン積層技術を開発し
、１０層の積層構造が可能となった。また、プラズモンによる発光も確認した。

研究成果の概要（英文）：Establishment of fabrication technology for metal nano pattern on plastic film 
via roll to roll (RTR) nanoimprint lithography (NIL). Using techniques are replica mold on roll base and 
removal of excess silver ink. The base pattern transfer process was UV nanoimprint lithography and silver 
nano patterns were obtained on UV curable resin surface. As a result, high speed pattern transfer of 
silver line pattern, which had less than 100 nm feature size, is possible by RTR UV-NIL. Furthermore, 
roll press method can fabricate stacking metal nano pattern layers. We have fabricated ten layers silver 
pattern by roll press method and stacking metal nano pattern film had red color. This color is coincide 
with plasmonic resonance wavelength.

研究分野： ナノテクノロジーを用いたものづくり

キーワード： ナノインプリント　銀インク　光硬化性樹脂　ロール技術　金型　レプリカモールド　離型性　積層構
造
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１．研究開始当初の背景 
研究開発当初、ロールトゥロールの印刷技

術でフラットパネルディスプレイなどを製
造する「プリンテッド・エレクトロニクス」
の研究が盛んに行われていた。これは、各種
印刷技術を応用したものであるが、パターン
サイズはミクロンオーダーであった。この分
野では、微細化よりもリソグラフィを用いな
いで、速く低コストに製品を作ろうという風
潮がある。しかし、プラスチック上にナノ金
属パターンを形成することで様々な応用展
開が可能になる。光学素子では、ワイヤーグ
リッド偏光子、プラズモンデバイスなどがあ
り、電子デバイスでは、有機トランジスタ、
クロスバーメモリーなどがある。これらは、
プラスチックの特徴である曲げられる、軽量、
透明性を生かしてフレキシブルデバイスや
ウエアラブルデバイスへの応用も可能であ
る。さらに、マイクロ TAS や医療分野への
応用も期待でき、この場合はディスポーサル
用にプラスチックで安く作製できるという
メリットがある。これらのデバイスの例とし
ては、マイクロ TAS 内に検査結果を処理す
る電子回路を金属配線で作り込んだり、電気
泳動用の電極にしたりすることなどが挙げ
られる。また、ナノ金属構造表面をマイクロ
TAS 内に形成できれば、表面積が大きくなり
金属の触媒反応により検査が速く完了する
などの応用も期待できる。このように、プラ
スチックは絶縁体であるため、金属の導電性
を生かすことができ、さらに、ナノオーダー
の金属配線や金属構造を付与すると、上記の
ような高付加価値なプラスチックデバイス
が多方面で応用・実用につながると考えられ
る。さらに、現在、稀少元素枯渇の問題があ
る。現状では、携帯電話から金などの貴金属
の回収がおこなわれているが、プラスチック
は分解が容易なため、プラスチックデバイス
を用いれば、貴金属の回収効率がアップし、
さらに簡便に回収できると考えられる。この
ように、ナノ金属パターン付きプラスチック
デバイスは、多方面への応用・実用が創出で
きるだけではなく、クリーンでサスティナブ
ルな環境形成にも役立ち、社会に対しても広
範囲に貢献できる。 
 
２．研究の目的 
上記研究当初の背景を踏まえ、プラスチ

ック基板やプラスチックフィルム上にナノ
オーダーの金属配線や金属構造を形成する
技術を、ロールナノインプリント法を用い
て確立することを目的とする。 
また、実際の応用としては、ナノワイヤ

ー透明電極やプラズモンデバイス等の作製
と評価を行うことも目的とする。 
さらに、ロールナノインプリント法で、

100 nm 未満の解像度で転写速度 6 m/min
以上（樹脂転写と同じ速度）の金属転写性
図能を目指す。 

 

３．研究の方法 
 ナノオーダーの金属構造を作製するにあ
たり、マイクロコンタクト方式では限界があ
ることがわかった。マイクロコンタクト方式
とは、金型の表面に金属を蒸着などで付着さ
せ、その最表面の部分に付着している金属を
転写側のプラスチックなどに押し付けて転
写するという方式である。この方法は、サブ
ミクロンくらいの細かいパターンの場合、最
表面部分がプラスチック基板にきちんと接
触せずに、転写のエラーが多いことがわかっ
た。特にドット状（金型形状としてはピラー
形状：このトップ部分を転写する）のパター
ンは、転写エラーが多いことがわかった。そ
こで、ロールトゥロール（Roll to roll: RTR）
で の ナ ノ イ ン プ リ ン ト リ ソ グ ラ フ ィ
（Nanoimprint Lithography: NIL）を行う
前に、ナノオーダーの金属パターンを転写す
る方法を考案した。これは、モールドの溝部
分のみに金属を残し、その後、UV 硬化性樹
脂を流し込んで、UV 光を照射し硬化させ、
溝部分の金属を UV 硬化樹脂の上に載せて掬
い取るという方法である。この方法を用いな
いとナノオーダーの金属転写は難しい。この
方法を開発したあと、大気中で RTR ナノイ
ンプリントができるように銀インクを用い
た転写方式を開発した。この時には、金属パ
ターンは、樹脂の上に載せるので樹脂の残膜
を薄くしないと透過率などが落ちる。また、
余分な銀インク部分も取る必要がある。これ
を改善するために液体分離方式（Liquid 
Transfer Imprint Lithography: LTIL）を用
いて液状のときに余分な部分を除去した。さ
らに、この LTIL を用いることで、金属の積
層構造の作製が可能となった。この時には、
ロールプレス方式を用いて樹脂の中間層を
制御することが可能となった。積層技術は、
プラズモンメモリやカラーフィルタなどの
作製に有効である。以上の開発した手法に関
して、詳細に説明する。 
 
(1) ナノ金属パターン転写技術の開発 
 図１に転写プロセスの工程を示す。まず、
２種類のマスターモールドからレプリカモ
ールドを作製した。マスターモールドの形状
は、ピラー、ホール形状で、両方とも直径が
260 nm でピッチは 500nm である。深さ、高
さは、500nm である（図１（１））。このマス
ターモールド上にアクリル系の UV 硬化性樹
脂の PAK-01 CL（東洋合成工業）を滴下し、
ポリエステルフィルム コスモシャイン
A4300（東洋紡績）を被せ、UV 光を照射し
て硬化させる（図１（２））。硬化後、マスタ
ーモールドから剥がすことにより、反転形状
のレプリカモールドが得られる（図１（３））。
次に、このレプリカモールドに離型処理を施
した。このときは、クロム（Cr）膜を真空蒸
着で積層させ、大気中で酸化させてこの酸化
膜を離型層とした（図１（４））。ここでは、
酸化膜で離型性を出させているが、この他に



も、フッ素系のシランカップリング剤をコー
ティングして離型性を出すことも可能であ
る。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１．ナノ金属パターン転写プロセス 
 
 次に金属パターンを作製するために銀イ
ンク（DOWA）を滴下した（図１（５））。次
に銀インクが分離してパターンを形成する
ように、モールドの上面にある銀を除去した。
つまり、ピラー形状の場合、ピラーのトップ
部分の銀インクを除去し、ホール形状の場合、
底部に銀インクを残し、上面部の銀インクを
除去した。これを行うのに、銀インク滴下後
の表面にポリエステルフィルムを被せ、ロー
ルプレスをして、トップ部分の銀インクを除
去した（図１（６））。その後、銀インクの溶
媒を飛ばして銀にするために 120 ℃で 5 分
加熱した（図１（７））。この後、銀インクが
底部に残っているレプリカモールドに UV 硬
化樹脂を滴下して、UV-NIL を行うことで、
銀ナノパターンの転写が可能となる（図１
（８））。このように、レプリカモールド底部
のパターンを UV 硬化樹脂で掬い取ることで、
分離された金属のナノパターン転写が可能
となる。 
 
(2) RTR UV-NIL による金属パターン転写技
術の開発 
 (1)のプロセスは、ロール動作ではないので、
上記と同じことをロールで行うプロセスを
開発した。まず、図２に RTR UV-NIL 装置
の概要を示す。また、ロールコーターは H26
年度に設備備品費（RTR インプリント装置用
ロールコーターユニット）で購入したもので
ある。この装置でロールコーター部は、銀イ
ンクを均一に薄くコーティングするために
用いる。使用方法は、金属ロールに銀インク
を滴下すし、このロールが回転しバーコータ

ーで薄く延ばされる。さらに回転していくと
RTR 装置のフィルム（ウエブとも呼ぶ）に薄
く延ばされた銀インクがコーティングされ
る。その際、フィルム裏側からのソフトロー
ルで、銀インクとフィルムを密着させ塗工す
る。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２  ロールコーターを備えた RTR 
UV-NIL 装置の概略 
 
その後、フィルムは右側に送られてロール

金型によってパターニングされるが、この時
の動作は、次の図３のようになる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３．RTR 動作での銀ナノパターンの転写プ
ロセス 
 
 まずロールコーター部で薄くなった銀イ
ンクが載っているフィルムをロール部分に
移動させる（図３（１））。このとき、ロール
状には、フィルムで作製したレプリカモール
ドを両面テープで貼り付けておく。その後、
ロール部分で、銀インクとパターンが付いた
レプリカモールドが接触し、反時計回りに回
転し、ニップロールで 0.3 MPa の加圧を加え
る。ここで、パターン表面銀インクが載せら



れる（図３（２））。その後、ロールを回転さ
せることで、余分な銀インクは、搬送フィル
ムに載せて取ることができ、パターン部には、
銀インクがパターン底部のみに付着した状
態になる（図３（３））。この動作は、液体分
離動作（LTIL）といい、液状のものを薄くす
ることが可能である。その後、ヒートガンで
120 ℃で銀インクを焼成した（図３（４））。
これは、一周目の動作であるが、次に、銀の
状態になっているレプリカモールド上に
PAK-01 CL を滴下して、RTR UV-NIL を行
う（図３（５））。動作はフィルムを左から右
へ搬送していき、ロール部分でまず、ニップ
ロールにより、PAK-01 CL 樹脂が押し込ま
れ、その後 UV 光を照射することで、樹脂が
硬化される（図３（６））。その後、ロール回
転とともにレプリカモールドから銀＋樹脂
が剥離しパターン転写が可能となる。これに
よって、RTR 方式でも金属のナノパターニン
グが作製できる。 
 
(3) ロールプレス法によるナノ金属パターン
積層技術の開発 
 次にロールプレス方式と LTIL を応用して、
ナノ金属積層技術を開発した。このプロセス
を図４に示す。これまでのプロセスと似てい
る部分も多いので、その部分は割愛する。ま
ずレプリカモールドを図４（１）～（３）の
工程で作製する。その後、Cr を蒸着させ（図
４（４））、フッ素系シランカップリング剤の
オプツール DSX（ダイキン工業）で離型処理
を行った。その後、離型処理されたレプリカ
モールドに銀インクを滴下し（図４（６））、
ポリエステルフィルムを被せて、ロールで圧
力を加え、銀インクをホール形状の底に押し
込む（図４（７））。この部分は RTR では、
図３（２）、（３）と同様の動作である。ロー
ルプレス圧力は、15 MPa、回転速度は、0.8 
mm/s で行った。このロールプレスは、90 度
レプリカモールドを回転させ、銀インクを滴
下して行った（図４（８）～（１０））。これ
は、ホール底部に銀インクを押し込む際に、
１回だと欠損がみられたからである。２回行
うことで、エラー率は１％まで低減できるこ
ともわかっている。この２回の LTIL で余分
な銀インクは除去されているので、ベークし
て銀を焼成した（図４（１１）～（１２））。
次に積層に必要な中間層を PAK-02（東洋合
成工業）で作製した。この樹脂は PAK-02 よ
り低粘度であるため、薄い中間層形成がかの
うである。方法は、スピンコーターで塗布後、
UV 硬化をして、ポリプロピレン（PP）を剥
がすことで薄い中間層を形成した（図４（１
３）～（１４））。また、銀がホール底部に残
っているレプリカモールドに対しても、同様
に PAK-02 を滴下して LTIL を行い、余分な
光硬化樹脂を除去した（図４（１５）～（１
６））。これで、積層の準備が整った。 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４．ロールプレス法によるナノ金属パター
ン積層プロセス 



 積層は、銀インクがホール底部に残ってい
るレプリカモールド（図４（１６））に中間
層（図４（１４））を重ねて UV－NIL を行い
樹脂上に銀パターンを形成した図４（１７）。
これを剥がすことにより、１層目が完成する
図４（１８）。その後、この一層目に、中間
層形成と同じ用にスピンコーターをして、
LTIL をして薄膜の中間層を作製し（図４（１
９））、その上に、他の銀インクがホール底部
に残っているレプリカモールドを重ねて
UV-NIL を行った（図４（２０））。これによっ
て２層目が積層される。これを繰り返すと積
層構造の作製が可能となる図４（２１）。今
回は、１０層までの積層を行った。 
 
４．研究成果 
(1) ナノ金属パターン転写技術の開発 
 図５に、ピラーモールドの底部を転写した
ホールパターンの銀パターン転写結果を示
す。 
 
 
 
 
 
 
 

図５．銀ホールパターン転写結果 
 
この結果より、光硬化性樹脂の上に、305 
nm(モールドは500nm高さ)厚さの銀のホール
パターンが作製できた。これは、ホール底部
は、樹脂になっており、銀はつながっていな
い状態である。また、このようなメッシュ状
のものはつながっているので、抵抗を測定し
たところ 34 Ω/□であった。しかし、この方
式でもホールモールドを用いた、ドットパタ
ーンの転写は、エラーが多かった。これは、
加圧が平行平板NIL装置の場合足りないため
と考え、RTR やロールでのプレスが必要とな
った。 
 

(2) RTR UV-NIL による金属パターン転写技
術の開発 
 次に、RTR UV-NIL による銀ナノパターン
転写結果を示す。図６は、転写速度が 10 
m/min の時の結果である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図６．RTR UV-NIL による微細銀線作製結果 

 転写された銀線は、100 nm 未満（95nm）で
あり、また、転写速度も 10m/min と当初の目
標 100 nm 未満、転写速度 6 m/min を満たす
ことができた。ただ、やはり、転写速度が速
いとエラーが多くなる傾向にあり、転写速度
を 0.6 m/min で行った結果を図７に示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
図７．ナノ銀線転写結果（転写速度0.6 m/min） 
 
 図７より、低速にしたほうがエラーなく転
写できることがわかった。これは、銀インク
がレプリカモールドから離型するときに付
着が生じてエラーになると考えられるので、
今後は、離型処理などを調べていけば、より
高速でエラーの少ない転写が可能であると
考えている。 
 
(3) ロールプレス法によるナノ金属パター
ン積層技術の開発 
 図８にロールプレス法により作製された
１０層の積層構造の断面図を示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図８．１０層積層構造の断面図 
 
 この SEM 写真より、各層 1000nm 前後に制
御されていることがわかる。また、各層白く
見えるところが銀ドットパターンである。銀
ドットはまだアライメント（整列）技術が完
成されていないため、断面から外れた場所で
のドットが見えていない。このパターンは、
肉眼でも赤色の発色がみられる。次に、転写
総数と反射強度の関係を図９に、プラズモン
共鳴値の理論値と実験値の関係を図１０に
示す。図９より、積層数が多くなるにしたが
い、赤色の波長の反射が多くなることがわか
る。これは、プラズモンカラーフィルターな
どを作製する際に、発光強度を制御できる可
能性があることを示している。また、図１０
は、プラズモン共鳴値の計算値（銀球 210nm
径）と反射率（１０層の場合）の関係を示し
ている。この結果から、理論値通りの反射が



出ていることがわかる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図９．積層数と反射強度の関係 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１０．プラズモン共鳴値（理論値：左軸）
と反射率（右軸）との関係 
 
以上のことから、金属のナノパターンを印刷
のように転写できることが可能となった。ま
た、銀インクを用いることで、大気中でも行
え、高速化につながる。現状も、真空プロセ
スレス、RTR での金属ナノ転写の研究は世界
中でも盛んに行われているが、本報告の内容
は、それらの一歩先を行っていると考えてい
る。 
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