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Beschreibung

SICHERHEITSELEMENT UND VERFAHREN ZU DESSEN HERSTELLUNG

[0001] Die Erfindung betrifft Sicherheitselemente mit ungeordneten lichtstreuenden Strukturen,
die winkelunabhangige optische Farbeffekte aufweisen, sowie Verfahren zu deren Herstellung.

[0002] Sicherheitselemente, die ein Merkmal mit einem optischen Farbeffekt aufweisen, werden
entweder Uber die Pragung einer Oberflachenstruktur (Relief) und/oder Gber das Verdrucken
von Farbpigmenten erzeugt. Die durch Pragung erzeugten optischen Effekte sind im Allgemei-
nen diffraktive Effekte periodischer (oder nicht periodischer) Strukturen. Solche Strukturen
kénnen in Abhangigkeit von der Wellenlange des einfallenden Lichts richtungsabhéngige Far-
beindriicke erzeugen.

[0003] Aus der DE 102007020982 A1 ist ein Verfahren und Sicherheitslabel zur visuellen
Kennzeichnung eines Originalprodukts bekannt. Dabei wird eine einzigartige zuféllige Mikroan-
ordnung aus zufallig flachenverteilten Mikroanordnungselementen mit einer charakteristischen
Auspragung am zu kennzeichnenden Produkt vorgesehen. Die beschriecbenen Anordnungen
weisen keine Farbeffekte auf.

[0004] In WO 2006/007742 A1 ist ein anisotropes optisches Merkmal einer nicht-periodischen
lichtstreuenden Struktur beschrieben, das einen Farbwechsel unter Veranderung des Blickwin-
kels hervorruft.

[0005] WO 2012/143426 A offenbart unsymmetrische Strukturen. Die nicht randomisiert sind.

[0006] WO 2007/131375 offenbart optisch wirksame Oberflachenreliefmikrostrukturen, die
einen Positiv-Negativ (flip-flop)- Effekt zeigen, die nicht periodisch angeordnet sind. Die Effekte,
die durch diese Oberflachenreliefmikrostrukturen hervorgerufen werden, beruhen auf Reflekti-
on.

[0007] Aufgabe der Erfindung war es, ein Sicherheitselement bzw. ein Verfahren zu dessen
Herstellung bereitzustellen, das einen winkelunabhéngigen optischen Farbeffekt auf Basis
omnidirektionaler Lichtstreuung an Strukturen im sub-um Bereich aufweist (Strukturfarben).

[0008] Gegenstand der Erfindung ist daher ein Sicherheitselement aufweisend eine thermo-
plastische oder photoempfindliche Schicht, dadurch gekennzeichnet, dass in eine Oberflache
der Schicht nicht periodische zuféllig angeordnete (randomisierte) Strukturen im sub-mikrometer
Bereich eingebracht sind, die einen winkelunabhangigen optischen Effekt, wie einen Farbeffekt
erzeugen, wobei die Strukturen auf Basis der Korrelation zwischen Struktureigenschaften und
spekiralem Reflexionsverhalten, die mit Hilfe wellenoptischer finite-difference-time-domain
(FDTD) Simulationen ermittelt wird, randomisiert sind.

[0009] Sicherheitsmerkmale mit einem winkelunabh&ngigen Farbeffekt basierend auf nicht-
periodischen zuféllig angeordneten (randomisierten) Strukturen weisen eine erhdéhte Fal-
schungssicherheit auf.

[0010] Gegenliber den bekannten optischen Effekten, die Uber diffraktive, periodische Struktu-
ren erzeugt werden, haben diese nicht-periodischen, zufallig angeordneten (randomisierten)
Strukturen den Vorteil, dass nur Uber die genaue Kenntnis der Struktur und deren Anordnung
das Sicherheitsmerkmal kopiert werden kann.

[0011] Ein weiterer Vorteil liegt in der Winkelunabhangigkeit des optischen Effekts, der dadurch
sehr leicht als echt zu identifizieren ist.

[0012] Weiters besteht die Méglichkeit, Gber die Anordnung der nicht-periodischen Strukturen
sowohl Farb- als auch matt-weiBe, bzw. gegebenenfalls in Kombination mit einem Absorber
auch matt-schwarze Effekte zu erzeugen. Dadurch kann Uber die rAumliche Variation der nicht-
periodischen Strukturen eine ortsaufgeldste Farbkarte erzeugt werden und damit - aufgrund der
hohen Aufldsung beim Herstellprozess der nicht-periodischen Strukturen - Buchstaben, Ziffern,
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Muster, etc. in hdchster Auflésung in einem Bereich von 1 bis 10 pm dargestellt werden.

[0013] Das Sicherheitsmerkmal weist einen winkelunabh&ngigen optischen Effekt basierend auf
nicht-periodischen Strukturen im sub-mikrometer Bereich auf.

[0014] Die nicht-periodischen Strukturen im sub-mikrometer Bereich besitzen typischerweise
strukturelle Details, die fir die Farbgebung ausschlaggebend sind.

[0015] Die Form der Strukturen ist im einfachsten Fall ein Ellipsoid.

[0016] Ferner kdnnen die Strukturen komplexer ausgebildet sein und als leicht hinterschnittene
Strukturen, wie Baumchenstrukturen, Kammstrukturen, Facherstrukturen oder dergleichen
vorliegen. Diese Strukturen werden in 5 weiterer Folge als lichtstreuende Strukturen (LS) be-
zeichnet.

[0017] Der durch Randomisieren der LS hervorgerufene optische Effekt vermittelt einen diffu-
sen, jedoch Uber einen groBen Bereich an Beobachtungswinkeln gleichférmigen Farbeindruck,
beispielsweise weil3, grin, rot, blau, gelb, lila und dergleichen.

[0018] Die fiir den Farbeindruck verantwortliche Anordnung der LS besitzt ein hohes MaB an
Zufalligkeit und ist ein individuelles Merkmal eines Féalschungsschutzes. AuBerdem ist der
Farbeindruck bestandiger als der von Pigmenten und verblasst nicht.

[0019] Der Farbeindruck kann bei der Herstellung verandert werden, indem die Anordnung der
Strukturelemente, welche diesen erzeugen, angepasst wird. Wird die Struktur zerstort, ver-
schwindet oder veréndert sich auch der Farbeindruck.

[0020] Parametrisierte Modelle der farbgebenden Strukturen werden mit Hilfe wellenoptischer
finite-difference-time-domain (FDTD) Simulationen untersucht. Typische Parameter am Beispiel
der vom Morpho-Falter inspirierten Strukturen (hier allgemein als Badumchen bezeichnet) sind
z.B. der Abstand zwischen den einzelnen Struktureinheiten, der Abstand, Winkel und Dicke der
Unterstrukturen. Die so erhaltene Korrelation zwischen Struktureigenschaften (Geometrie und
Materialeigenschaften wie komplexer Brechungsindex) und spektralem Reflexionsverhalten
erlaubt die Definition einer Strukturgeometrie fir einen gewlinschten Farbeindruck. Zuséatzlich
erlaubt die gleichzeitige Optimierung der vielen Geometrieparameter der 3D Struktur die Ver-
starkung einer bestimmten Farbe bei gleichzeitiger Unterdriickung anderer Spektralbereiche wie
z.B. der Komplementérfarbe, sodass relativ schmale und definierte Reflexionsbanden mdglich
sind. Das spekirale Reflexionsvermdgen wird anhand einer Farbkoordinate in einem CIE Dia-
gramm eingetragen und korreliert die Struktur mit der entsprechenden Farbe. Als Beispiele sind
in Fig. 1 die Parameter fir einen blauen, griinen und roten Farbeindruck angegeben.

[0021] Die lamellenartige geordnete Unterstruktur ist fir den Farbeindruck aufgrund konstrukti-
ver Interferenz des reflektierten Lichtes verantwortlich. Der Abstand und die Anzahl der einzel-
nen lamellenartigen Unterstrukturen beeinflussen dabei den Reflexionsgrad fir eine bestimmte
Wellenlange. Bei regelméaBiger Anordnung identischer Bdumchenstrukturen zeigen sich wieder
typische Gittereffekte regelmaBiger geordneter Strukturen. Durch Randomisierung, also der
zufélligen Anordnung einzelner Baumchenstrukturen zueinander, werden die Gittereffekte auf-
gehoben und es entstehen diffuse winkelunabhangige Farbeindriicke durch das Zusammenwir-
ken von Interferenz, Beugung und inkohé&renter Lichtstreuung zwischen den zuféllig angeordne-
ten Baumstrukturen. (Fig. 2.)

[0022] Neben komplexen 3D Strukturen werden nach demselben Verfahren auch einfache
Strukturen mit einem Mehrschichtsystem aus abwechselnd Hoch- und Niedrigindexmaterialien
hergestellt. Die Farbe wird durch die Geometrie der Strukturen und den Aufbau des Schichtsys-
tems erzeugt (Fig. 3)

[0023] Da praktisch eine beliebige Vielzahl an zufélligen Anordnungen der LS einen diffusen
Farbeindruck hervorruft, kann zu jedem Sicherheitsmerkmal eine zuféllig generierte Urstruktur
archiviert werden, mit welcher die Authentizitat Gberprift werden kann.

[0024] Im Gegensatz zu pigmentbasierten oder molekularen Farbstoffen entstehen sog. Struk-
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turfarben durch wellenoptische Phédnomene wie Interferenz, Beugung und Lichtstreuung an
strukturellen bzw. geometrischen Anordnungen von Materialien mit unterschiedlichen optischen
Eigenschaften. Um einen Farbeindruck hervorzurufen, miissen die Dimensionen dieser geomet-
rischen Anordnungen in der GréBenordnung der Lichtwellenlange im Bereich des sichtbaren
Spektrums sein.

[0025] Der resultierende Farbeindruck der farbgebenden Strukturen wird durch die optischen
Eigenschaften der thermoplastischen oder photoempfindlichen Schicht bzw. benachbarte
Schichten beeinflusst. In Kombination mit dunklen Farbpigmenten (z.B. Melanin, Russ, o.a.)
bzw. lichtabsorbierenden Schichten kann der Farbeffekt verstarkt oder mit hellen Farbpigmen-
ten bzw. reflektierenden Schichten abgeschwacht werden.

[0026] Das dunkle Pigment Melanin beispielsweise hebt den strukturbedingten Farbeindruck
durch Absorption nicht bendtigter Wellenlangen hervor, wéhrend ein hoher Reflexionsgrad der
thermoplastischen oder photoempfindlichen Schicht bzw. benachbarte Schichten zu Pastelltd-
nen fuhrt. Ein hoher Reflexionsgrad kann den Farbeindruck auch komplett tberdecken.

[0027] Im einfachsten Fall umfassen derartige strukturelle Anordnungen einen Stapel von diin-
nen transparenten Schichten oder auch transparente Muster mit Luftblasen oder mit einge-
schlossenen Partikeln bis hin zu speziell entworfenen Architekturen mikroskopischer Strukturen
wie z.B. photonische Kristalle. Das MaB an Ordnung und die konkrete rdumliche Anordnung
bestimmen die Farbe und die Winkelabhangigkeit der reflektierten elektromagnetischen Strah-
lung.

[0028] Einen winkelabhangigen Farbeindruck erzielt man durch eine periodische Anordnung
von Bereichen mit unterschiedlichem Brechungsindex (z.B. Gitterstrukturen oder mehrere La-
gen von dielektrischen Materialien mit unterschiedlichem Brechungsindex, die abwechselnd mit
hohem und niedrigem Brechungsindex angeordnet sind). Die Interferenz des an den verschie-
denen Bereichen reflektierten Lichts erzeugt bei phasenrichtiger Uberlagerung (konstruktive
Interferenz) brillante, schillernde Farben.

[0029] Die konstruktive Interferenz findet aber fiir verschiedene Beobachtungswinkel fir unter-
schiedliche Wellenlangen statt, sodass sich diese Farbtdne bei Beobachtung aus verschiede-
nen Richtungen &ndern. In diesem Fall weisen Objekte, welche mit diesen Strukturen beschich-
tet sind eine genaue, klar definierte Farbe auf, jedoch ist diese Farbe nur in einem engen Be-
reich in einer Richtung erkennbar (richtungsabhangig). Wahrend geordnete Strukturen mit dem
Licht interagieren und die Farben je nach Betrachtungswinkel tGberwiegend durch konstruktive
Interferenz variieren, entstehen die Strukturfarben an randomisierten Strukturen aufgrund des
Zusammenwirkens von Interferenz, Beugung und inkohdrenter Streuung aus einer Vielzahl
ungeordneter Struktureinheiten mit geordneten Unterstrukturen.

[0030] Ausgehend von der Farbe-Struktur-Korrelation aus den FDTD Simulationen wird die
Struktur in ein fir die Lithographie kompatibles Datenformat gebracht. Dabei wird auch der Grad
der Randomisierung definiert, wobei folgende Arten der Randomisierung zu unterscheiden sind:

[0031] 1) Randomisierung der in den Simulationen definierten Parameter der Strukturgeomet-
rie, wodurch eine zuféllige Abweichung der Sollstruktur erreicht wird und so eine sta-
tistische Verteilung ahnlicher Strukturen erzeugt wird, die zur Richtungsunabhéngig-
keit des Farbeindrucks beitragt.

[0032] 2) Randomisierte Verteilung der Strukturen aus 1) innerhalb eines Flachenbereichs
(Pixel).
[0033] 3) gof. randomisierte Verteilung der Pixel Gber eine gréBere Flache. (Fig.4)

[0034] In einer bevorzugten Ausflihrungsform wird ein Bereich mit randomisierten Strukturen
(Pixel) definiert, der einen winkelunabhangigen Farbeffekt zeigt. Die GréBe der Pixel liegt im
Bereich von 1 - 500 um, bevorzugt 1 - 50 pm.

[0035] Aus mehreren solcher Pixel mit unterschiedlichen Farben kénnen hochaufgeldste Bilder
mit winkelunabhangigen Farbeffekten erzeugt werden.
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[0036] Zur Herstellung von gréBeren homogenen Farbflachen gleicher Farbe kann die Anord-
nung gleichfarbiger Pixel randomisiert werden.

[0037] Die nicht-periodischen Strukturen im sub-mikrometer Bereich werden mit Hilfe einer
geeigneten lithografischen Methode (z.B. laserbasierte Lithographie, wie direktes Laserschrei-
ben oder Laserinterferenzlithographie, Elekironenstrahllithographie, Focused lon Beam (FIB)
Lithographie, Proton Beam Lithographie, Deep Proton Writing etc.) in einem photoempfindlichen
Material (Photolack) hergestellt. Diese Urstrukturen tblicherweise als ,Master" bezeichnet.

[0038] Das erfindungsgemaBe Sicherheitselement wird vorteilhafterweise durch (3D)-Laser-
lithographie oder Elektronenstrahllithographie hergestellit.

[0039] Als Ausgangsmaterial fiir lithografische Verfahren wird zunachst ein geeigneter photo-
empfindlicher oder elektronenstrahlempfindlicher Lack (Resist) auf ein Substrat aufgebracht.

[0040] Der Resist wird meist durch eine Photopolymerisation modifiziert, indem die Ldslichkeit
geandert wird. Durch anschlieBendes Entfernen des unbelichteten Lacks (bei einem Negativ-
lack) entsteht eine freistehende Struktur. Bei einem positiven Lack entstehen ,Ldcher" nach
dem Entfernen des unbelichteten Materials.

[0041] Zur Herstellung des Masters wird zuerst ein geeignetes Substrat gereinigt. Als Substrate
kommen vorzugsweise Glas, Si-Wafer und dergleichen in Frage. Das Substrat wird mit einem
geeigneten Lésungsmittel, beispielweise Aceton und/oder Isopropanol vorgereinigt. Ebenso ist
eine Sauerstoffplasmavorbehandlung firr einige Materialien vorteilhaft, um glatte, gleichmaBige
Lackschichten herzustellen.

[0042] Der Resist wird dann entweder aufgeschleudert (durch einen Spin Coater) oder aufge-
tropft fir hohe Strukturen, die einen dicken Lackfiim bendtigen. Es ist aber auch méglich den
Lack durch Drucken, Aufstreichen, Walzenauftrag, Tauchen und dergleichen aufzubringen.

[0043] Als Resistschichten sind erfindungsgeman insbesondere Negativ-Photoresists, wie SU-8
(Microchem Corp), hybride Polymere, wie Ormocer®, acrylbasierte Fotolacke wie IP-L, IP-G
geeignet. Einige Lacke, wie beispielsweise SU-8 verlangen eine thermische Vorbehandlung
(Pre-Bake), bei der das Lésungsmittel des Lacks verdampft wird und der Lack beim Abklhlen
verfestigt. Andere Lacke, wie IP-L benbtigen keine Vorbehandlung. Als Lackschichten sind
ebenso erfindungsgeman Positiv-Photoresists, wie PMMA oder Photoresists aus auf Acrylbasis,
wie AZ®6615 (MicroChemicals GmbH, Deutschland) geeignet.

[0044] Die Elektronenstrahllithographie (EBL) ist ein Direktschreibverfahren zur Herstellung von
héchstaufgeldsten Strukturen in elektronenstrahlempfindlichen Lacken (Resists) mittels fokus-
sierten Elektronenstrahls. Bei der Belichtung trifft ein beschleunigter Elektronenstrahl, der durch
elektrische und magnetische Felder auf die Probenoberfldche fokussiert und positioniert wird,
auf die Resistoberflache und verandert dabei dessen chemische Struktur.

[0045] Die Laserlithographie (LL) ist ein Direktschreibverfahren, mit dem mit Hilfe eines fokus-
sierten oder unfokussierten Laserstrahls eine lokale Modifikation in einem Resist hervorgerufen
wird. Der Laser weist Ublicherweise eine Wellenlange auf, die in einem geeigneten spektralen
Absorptionsbereichs des Resists liegt. Der Laser kann kontinuierlich oder gepulst betrieben
werden. Die Pulsdauer kann im Femtosekundenbereich bis Nanosekundenbereich liegen. Die
durch den Laser hervorgerufene Modifikation kann physikalischer und/oder chemischer Natur
sein, in dem der Resist lokal entfernt oder abgeschieden wird, oder die Léslichkeit des Resists
beeinflusst wird oder optische Eigenschaften wie Brechungsindex oder Absorptionskoeffizient
verandert werden. Der Laserstrahl wird dabei in definierter Art und Weise mit Hilfe einer geeig-
neten Vorrichtung relativ zum Master bewegt, wodurch ein Muster (Struktur) in den Resist Uber-
tragen (geschrieben) wird. Die technische Ausfiihrung der Vorrichtung zur relativen Bewegung
des Lasers zum Zielmaterial kann in Form von bewegten Achsen (translatorisch, rotatorisch)
oder in Form galvanometrischer Scanner vorliegen.

[0046] Es kann auch der Laser rdumlich fixiert sein und der Master auf einer geeigneten Bewe-
4/12



> gsterreichisches AT 515 845 B1 2017-05-15
V patentamt

gungseinheit montiert sein.
[0047] Komplexe Strukturen werden vorzugsweise mittels 3D-Laserlithographie erzeugt.

[0048] Die 3D-Laserlithographie ist ein Direktschreibverfahren, bei dem mittels eines fokussier-
ten Lasers mit einer definierten Wellenlange, die nicht im Absorptionsbereich des zu strukturie-
renden Materials liegen darf, eine Struktur in ein photosensitives Material eingeschrieben wird.
Der Unterschied zu herkdémmlichen Laserschreibverfahren mittels UV Laser ist, dass die Wech-
selwirkung zwischen Laser und Material auf einem nicht-linearen optischen Prozess, der Mehr-
photonenabsorption, beruht.

[0049] Erst dadurch ist es mdglich, in einem Belichtungsschritt 3D-Strukturen zu erzeugen, da
die Modifizierung des Materials durch den Laser auf einen kleinen Bereich um den Fokus be-
schrankt bleibt. Vorteile sind dabei die absolute Freiheit und Flexibilitdt in der Umsetzung eines
Modells einer Struktur in einen physischen Kérper, wie ein Pragewerkzeug, sowie die erreichba-
re hohe Auflésung, die nicht durch Beugung des Lichts limitiert ist. Die Erzeugung einer Struktur
erfolgt durch ein definiertes Bewegen des Laserfokus durch das Material (,3D Laserstift"), der
die Struktur somit in das Material einschreibt.

[0050] Die beschriebenen Direktschreibverfahren werden fir die Herstellung einer Masterstruk-
tur far einen Pragestempel eingesetzt. Alternativ kdnnen andere Masteringverfahren, wie bei-
spielsweise Phase Transition Mastering, die zur Herstellung von Nanostrukturen geeignet sind,
verwendet werden.

[0051] Weitere Prozessschritte folgen, die aus diesen Strukturen ein flr die groBflachige Pro-
zessierung kompatibles Pragewerkzeug herstellen, das letztendlich fir farbgebende Struktu-
relemente auf flexiblen Foliensubstraten eingesetzt wird:

[0052] A) Herstellung eines Masters mit Strukturen mit randomisierten Unterstrukturen

[0053] B) ggf. wird durch replikative Vervielfaltigung (mehrere Step-and-Repeatprozesse) die
Masterstruktur auf eine groBere Flache (groBflachiger Master) ausgedehnt.

[0054] Aus dem Master bzw. dem groBflachigen Master wird beispielsweise mittels galvani-
scher Abformung ein sogenannter Nickel-Shim hergestellt, der anschlieBend als Pragewerk-
zeug zur Herstellung von Produkten mit randomisierten Strukturen eingesetzt wird.

[0055] Das Sicherheitselement weist eine thermoplastische oder photoempfindliche Schicht auf,
die ggf. auf einem Tragersubstrat aufgebracht ist.

[0056] Eine Oberflache dieser Schicht wird nun mit dem Prégewerkzeug so strukturiert, dass
die randomisierten Strukturen durch Abformung Ubertragen werden.

[0057] In einer bevorzugten Ausfiihrungsform werden die erfindungsgeméaBen Sicherheits-
merkmale in einem rollenbasierten Prageprozess hergestellt. Geeignete Verfahren sind bei-
spielsweise in der EP 1 310 381 beschrieben, auf deren Inhalt hiermit explizit Bezug genommen
wird.

[0058] Als Tragersubstrate kommen beispielsweise Tragerfolien vorzugsweise flexible Kunst-
stofffolien, beispielsweise aus PIl, PP, MOPP, PE, PPS, PEEK, PEK, PEI, PSU, PAEK, LCP,
PEN, PBT, PET, PA, PC, COC, POM, ABS, PVC, PTFE, ETFE (Ethylentetrafluorethylen), PFA
(Tetrafluorethylen-Perfluorpropylvinylether-Fluorcopolymer), MFA (Tetrafluor-methylen-Perflu-
orpropylvinylether-Fluorcopolymer), PTFE (Polytetra-fluorethylen), PVF (Polyvinylfluorid), PVDF
(Polyvinylidenfluorid), und EFEP (Ethylen-Tetrafluorethylen-Hexafluorpropylen-Fluorterpolymer)
in Frage. Die Tragerfolien weisen eine Dicke von 5 — 700um, vorzugsweise 5 - 200um, beson-
ders bevorzugt 5 - 50 um auf.

[0059] Ferner kdnnen als Tragersubstrat auch Metallfolien, beispielsweise Al-, Cu-, Sn-, Ni-, Fe-
oder Edelstahlfolien mit einer Dicke von 5 — 200um, vorzugsweise 10 bis 80um, besonders
bevorzugt 20 - 50 pm dienen. Die Folien kdnnen auch oberflachenbehandelt, beschichtet oder
kaschiert beispielsweise mit Kunststoffen oder lackiert sein.
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[0060] Ferner kdnnen als Tragersubstrate auch zellstofffreies oder zellstoffhaltiges Papier,
thermoaktivierbares Papier oder Verblnde mit Papier, beispielsweise Verblinde mit Kunststof-
fen mit einem Flachengewicht von 20 - 500 g/m?, vorzugsweise 40 - 200 g/m? verwendet wer-
den.

[0061] Ferner kdnnen als Tragersubstrate Gewebe oder Vliese, wie Endlosfaservliese, Stapel-
faservliese und dergleichen, die gegebenenfalls vernadelt oder kalandriert sein kénnen, ver-
wendet werden. Vorzugsweise bestehen solche Gewebe oder Vliese aus Kunststoffen, wie PP,
PET, PA, PPS und dergleichen, es kénnen aber auch Gewebe oder Vliese aus natlrlichen,
gegebenenfalls behandelten Fasern, wie Viskosefasern eingesetzt werden. Die eingesetzten
Viiese oder Gewebe weisen ein Flachengewicht von etwa 20 g/m? bis 500 g/m® auf. Gegebe-
nenfalls mlssen die Vliese oder Gewebe oberflachenbehandelt werden.

[0062] Das Tragersubstrat kann in einer weiteren Ausflihrungsform selbst die thermoplastische
oder photoempfindliche Schicht darstellen.

[0063] Die strukturierte Oberflache der thermoplastischen oder photoempfindlichen Schicht
kann mit einer reflektierenden oder einer lichtabsorbierenden Metallisierung, einer HRI- oder
LRI-Schicht oder einer Farbschicht versehen werden, wobei die Farbschicht kontrastierend sein
kann.

[0064] Ferner kdnnen die erfindungsgemaBen, nicht periodischen randomisierten Strukturen
auf einem Sicherheitselement auch mit weiteren funktionellen Schichten kombiniert sein, die
beispielsweise magnetische, elektrisch leitfahige, physikalische, optische, optisch aktive oder
optisch variable Eigenschaften aufweisen.

[0065] Als Schichten mit magnetischen Eigenschaften kénnen Schichten, die paramagnetische,
diamagnetische und auch ferromagnetische Stoffe, wie Eisen, Nickel und Cobalt oder deren
Legierungen, deren Verbindungen oder Salze (beispielsweise Oxide oder Sulfide) Barium oder
Cobalt-ferrite, hart- und weich magnetische Eisen- und Stahlsorten enthalten, verwendet wer-
den.

[0066] Die optischen Eigenschaften der Schicht lassen sich durch sichtbare Farbstoffe bzw.
Pigmente, lumineszierende Farbstoffe bzw. Pigmente, die im sichtbaren, im UV-Bereich oder im
IR-Bereich fluoreszieren bzw. phosphoreszieren, Effektpigmente, wie FlUssigkristalle, Perlglanz,
Bronzen und/oder Multilayer-Farbumschlagpigmente und wéarmeempfindliche Farben bzw.
Pigmente beeinflussen. Diese sind einzeln bzw. in allen méglichen Kombinationen einsetzbar.

[0067] Als elektrisch leitfahige Schichten, kénnen Schichten, die Graphit, RuB, leitfahige orga-
nische oder anorganische Polymere. Metallpigmente (beispielsweise Kupfer, Aluminium, Silber,
Gold, Eisen, Chrom und dergleichen), Metalllegierungen wie Kupfer-Zink oder Kupfer- Alumini-
um oder auch amorphe oder kristalline keramische Pigmente wie ITO und ATO, dotierte oder
nicht dotierte Halbleiter wie beispielsweise Silicium, Germanium oder lonenleiter wie amorphe
oder kristalline Metalloxide oder Metallsulfide enthalten, eingesetzt werden.

[0068] Optisch aktive Strukturen sind beispielsweise diffraktive Strukturen, Beugungsstrukturen,
Oberflachenreliefs, Hologramme, Kinegramme und dergleichen.

[0069] Unter optisch variablen Schichten werden Schichten verstanden, die einen vom Betrach-
tungswinkel abhangigen Farbeffekt zeigen, beispielsweise einen Farbverschiebungseffekt oder
einen Farbkippeffekt. Beispiele daflr sind DlUnnschichtelemente, Interferenzelemente, Fabry-
Perrot-Filter und dergleichen.

[0070] Die erfindungsgeméaBen Sicherheitselemente sind fir die Anwendung in oder auf Aus-
weisen, Karten, Banknoten oder Etiketten, Siegeln und dergleichen geeignet, aber auch als
Verpackungsmaterial beispielsweise in der pharmazeutischen, der Elektronik- und/oder Le-
bensmittelindustrie, beispielsweise in Form von Blisterfolien, Faltschachteln, Abdeckungen,
Folienverpackungen und dergleichen.

[0071] Fir die Anwendung als Sicherheitselemente werden die Substrate bzw. Folienmateria-
lien bevorzugt in Streifen, Faden oder Patches geschnitten, wobei die Breite der Streifen oder
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Faden vorzugsweise 0,5 - 20 mm betragen kann und die Patches vorzugsweise mittlere Breiten
bzw. Langen von 0,3 - 20 mm aufweisen.

[0072] Die Sicherheitselemente kdnnen dabei zumindest teilweise eingebettet oder appliziert
werden.

[0073] Fir die Anwendung in oder auf Verpackungen wird das Folienmaterial bevorzugt in
Streifen, Bénder, Faden oder Patches geschnitten, wobei die Breite der Faden, Streifen bzw.
Bénder vorzugsweise 0,5 - 50 mm betrédgt und die Patches vorzugsweise mittlere Breiten und
Langen von 2-30 mm aufweisen.

BEISPIEL 1:

[0074] Die Laserlithographie fir die sub-mikrometer Masterstrukturen wird mit dem ,Photonic
Professional" (Fa. Nanoscribe GmbH, Deutschland) durchgefiihrt. Das System ist mit einem
Faserlaser (Wellenlange 780nm, Pulsdauer 150fs, Repetitionsrate 100MHz, mittlere Ausgangs-
leistung <90mW) ausgestattet. Die Probe kann relativ zum Laserfokus grob (ber eine zweiach-
sige Motorbiihne (Marzhduser, Deutschland) bzw. hochgenau (ber eine dreiachsige Piezoein-
heit (Pl, Deutschland) positioniert werden.

[0075] Das System verfligt Uber eine Autofokuseinheit zum automatischen Auffinden der
Grenzflache zwischen Photolack und Substrat und ein Kamerasystem zum online Monitoring
des Schreibprozesses und zum Auffinden etwaiger Registrierungsmarkern. Die Fokussierung
des Lasers erfolgt tber ein invertiertes Mikroskop (Zeiss, Deutschland), das mit mehreren Ob-
jektiven ausgestattet ist. Fiir die hochaufgel6sten farbgebenden Strukturen wird standardmaBig
das 100x Olimmersionsobjektiv mit einer numerischen Apertur von NA=1.4 verwendet. Im All-
gemeinen werden die Masterstrukturen in positive Photolacke (AZ-6615, AZ-1505, MicroChemi-
cals GmbH, Deutschland) eingeschrieben und mit AZ 726 MIF (MicroChemicals GmbH,
Deutschland) entwickelt, wodurch belichtetes Material entfernt wird.

[0076] Die Struktur selbst besteht aus kleinen (< 1um) linsenférmigen Strukturen aus Photo-
lack, die randomisiert Uber eine Flache verteilt sind. Das Prinzip der Randomisierung geht von
einem regelmaBiges Gitter aus (Gitterkonstante a). Jeder Gitterpunkt wird von seiner urspriing-
lichen Gitterposition um einen zufalligen Betrag (0 bis a) und einen zufalligen Winkel (0 bis
360°) versetzt. Dadurch entsteht ein vollstédndig randomisiertes Gitter innerhalb eines Pixels
definierter GréBe.

[0077] Dieser Pixel wird in weiterer Folge Uber eine gréBere Flache und Form (z.B. Schmetter-
ling) repliziert (Fig.6). Die linsenférmigen Strukturen werden mit Hilfe des Lasers durch Punktbe-
lichtungen an den randomisierten Positionen hergestellt. Die Dosis fiir die Laserbelichtung liegt
dabei fiir die verwendeten Photolacke typischerweise im Bereich 20-350 mJ/cm?. Durch zusétz-
liche zuféllige Variation der Belichtungsdosis innerhalb des geeigneten Bereichs kann neben
der Position auch der Durchmesser und die Hohe (allg. GroBe) fir jede einzelne linsenférmige
Struktur randomisiert werden, um ein Maximum an inkoh&renter Lichtstreuung zu erzielen.

BEISPIEL 2:

[0078] Die Strukturen aus Beispiel 1 kénnen in gleicher Art und Weise mittels Elektronenstrahl-
lithographie hergestellt werden, wobei die einzelnen linsenartigen Strukturen eine typische
GréBe von 50 - 500 nm aufweisen und PMMA als positiver Photolack verwendet wird.

[0079] Die Belichtungsdosis liegt dabei dann im Bereich 190-240uC/cm?.
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Patentanspriiche

1. Sicherheitselement aufweisend eine thermoplastische oder photoempfindliche Schicht,
dadurch gekennzeichnet, dass in eine Oberflaiche der Schicht nicht periodische zuféllig
angeordnete (randomisierte) Strukturen im sub-mikrometer Bereich eingebracht sind, die
einen winkelunabhangigen optischen Effekt, wie einen Farbeffekt erzeugen, wobei die
Strukturen auf Basis der Korrelation zwischen Struktureigenschaften und spektralem Re-
flexionsverhalten, die mit Hilfe wellenoptischer finite-difference-time-domain (FDTD) Simu-
lationen ermittelt wird, randomisiert sind.

2. Sicherheitselement nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die nicht periodi-
schen zuféllig angeordneten (randomisierten) Strukturen durch lithographische Methoden
erzeugt sind.

3. Sicherheitselement nach einem der Anspriiche 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass
die nicht periodischen Strukturen in Form von Ellipsoiden vorliegen.

4. Sicherheitselement nach einem der Anspriiche 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass
die nicht periodischen Strukturen in Form von leicht hinterschnittenen Strukturen, wie
Baumchenstrukturen, Kammstrukturen, Facherstrukturen vorliegen.

5. Sicherheitselement nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass
die nicht periodischen randomisierten Strukturen einen Farbeindruck, wie weif3, blau, rot,
griin, gelb, lila hervorrufen.

6. Sicherheitselement nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass
der Farbeindruck durch Kombination mit einem Lichtabsorber, wie einer vollflachigen oder
partiellen lichtabsorbierenden oder schwarzen Metallisierung oder Farbschicht verstarkt
wird.

7. Sicherheitselement nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass
der Farbeindruck durch Kombination mit hellen oder reflektierenden Pigmenten, einer voll-
flachigen oder partiell reflektierenden Metallschicht oder Farbschicht abgeschwécht wird.

8. Sicherheitselement nach einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass
ein Bereich mit randomisierten Strukturen (Pixel) definiert ist und aus mehreren dieser Pi-
xel mit unterschiedlichen Farben ein mehrfarbiges Bild mit winkelunabhéangigen Farbeffek-
ten erzeugt ist.

9. Sicherheitselement nach einem der Anspriiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass
ein Bereich mit randomisierten Strukturen (Pixel) definiert ist und eine gréBere gleichfarbi-
ge Farbflache durch randomisieren gleichfarbiger Pixel erzeugt ist.

10. Sicherheitselement nach einem der Anspriiche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, dass es
weitere Sicherheitsmerkmale mit elektrisch leitfahigen und/oder magnetischen und oder
optischen und/oder optisch aktiven und/oder optisch variablen Eigenschaften aufweist.

11. Verfahren zur Herstellung eines Sicherheitselements nach einem der Anspriiche 1 bis 10,

gekennzeichnet durch folgenden Verfahrensschritte:

a) Herstellung eines Masters mit Strukturen mit randomisierten Unterstrukturen

b) gof. replikative Vervielfaltigung (mehrere Step-and-Repeatprozesse) der Masterstruktur
zur Herstellung eines Pragewerkzeugs mit randomisierten Strukturen.

c) Abformen der randomisierten Strukturen des Pragewerkzeugs in eine Oberfliche einer
thermoplastischen oder photoempfindlichen Schicht.

d) ggf. weitere Verfahrensschritte zur Aufbringung weiterer funktioneller Schichten bzw.
Konfektionierung.
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12. Verwendung der Sicherheitselemente nach einem der Anspriiche 1 bis 10 in oder auf
Ausweisen, Karten, Banknoten oder Etiketten, Siegeln oder als Verpackungsmaterial in der
pharmazeutischen, der Elektronik-und/oder Lebensmittelindustrie, in Form von Blisterfolien,
Faltschachteln, Abdeckungen oder Folienverpackungen.

Hierzu 3 Blatt Zeichnungen

9/12



> gsterreichisches AT 515 845 B1 2017-05-15
V patentamt

Baum- Farbe Parameterwerte
parametrisierung

Baumabstand Baumabstand: 300nm,
- = blau Astabstand: 225nm,
Astbreite: 155nm, Astdicke: 140nm,
Astanzahl: 5, Stammdicke: 155nm

Astanzah

Ast Baumabstand: 240nm,
abstand griin Astabstand: 225nm,
Astbreite: 205nm, Astdicke: 185nm,
Astanzahl: 5, Stammdicke; 210nm

Baumabstand: 455nm

rot Astabs_tand: 160nm, )
Astbreite: 480nm, Astdicke: 150nm,
Astanzahl; 7, Stammdicke: 170nm

Astbreite

Fig. 1

Fig. 2
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Schichtsystem Farbe Parameterwerte

5 Schichten
blau TiO2: 30nm, SIO2: 30nm,
Kugelabstand. 50nm, Xugelradius: 150nm

" $ Schichten
grin iz 30nm, SiO2: 30nm,
Kugelabstand: 170nm, Kugelradiug: 100nm

5 Schichten
rot TiQ2: 30nm, Si02: 30nm,
Kugelabstand: 70nm, Kugelradius: 195nm

Fig. 3
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Fig. 4
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Masterherstellung

c : aufschleudern Lithographie
Struktur

Substrat Substrat ‘ Substrat

Fig. 5
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