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(57)【要約】
　転写フィルム、転写フィルムで製造される物品、並び
に埋め込まれたナノ構造を含む転写フィルムの製造方法
及び使用方法が開示される。物品は、第１の表面と、第
１の表面の反対側の、構造化表面を有する第２の表面と
、を有する犠牲テンプレート層、及び犠牲テンプレート
層の前記第２の表面に適用される熱的に安定なバックフ
ィル層、を含む。熱的に安定なバックフィル層は、犠牲
テンプレート層の構造化表面と形状一致する構造化表面
を有し、犠牲テンプレート層は、無機ナノ材料及び犠牲
材料を含む。犠牲テンプレート層内の犠牲材料は、熱的
に安定なバックフィル層の構造化表面上に無機ナノ材料
の緻密化層を残しながら、きれいに焼去されることがで
きる。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　転写フィルムであって、
　第１の表面と、前記第１の表面の反対側の構造化表面を有する第２の表面と、を有する
犠牲テンプレート層と、
　前記犠牲テンプレート層の前記第２の表面に適用された熱的に安定なバックフィル層と
、を含み、
　前記熱的に安定なバックフィル層が、前記犠牲テンプレート層の前記構造化表面と形状
一致する構造化表面を有し、
　前記犠牲テンプレート層が、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む、転写フィルム。
【請求項２】
　前記犠牲テンプレート層内の前記犠牲材料が、前記熱的に安定なバックフィル層の前記
構造化表面上に無機ナノ材料の緻密化層を残しながらきれいに焼去されることができる、
請求項１に記載の転写フィルム。
【請求項３】
　前記犠牲テンプレート層がアクリルポリマーを含む、請求項１に記載の転写フィルム。
【請求項４】
　前記アクリルポリマーが、アルキル（メタ）アクリレートを含むモノマーの反応生成物
を含む、請求項３に記載の転写フィルム。
【請求項５】
　前記無機ナノ材料が、チタネート、ジルコネート、又はシリケートを含む、請求項１に
記載の転写フィルム。
【請求項６】
　前記無機ナノ材料が、前記犠牲テンプレート層と相溶性となるように官能化されている
、請求項１に記載の転写フィルム。
【請求項７】
　転写フィルムであって、
　剥離可能な表面を有する支持基板と、
　前記支持基板の前記剥離可能な表面に適用された第１の表面と、前記第１の表面の反対
側の第２の表面と、を有する、犠牲テンプレート層であって、前記第２の表面が構造化表
面を含む、犠牲テンプレート層と、
　前記犠牲テンプレート層の前記第２の表面上に配置された熱的に安定なバックフィル層
と、を含み、
　前記熱的に安定なバックフィル層が、前記テンプレート層の前記構造化表面と形状一致
する構造化表面を有し、
　前記犠牲テンプレート層が、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む、
　転写フィルム。
【請求項８】
　前記犠牲テンプレート層内の前記犠牲材料が、前記熱的に安定なバックフィル層の前記
構造化表面上に無機ナノ材料の緻密化層を残しながらきれいに焼去されることができる、
請求項７に記載の転写フィルム。
【請求項９】
　前記犠牲テンプレート層がアクリルポリマーを含む、請求項７に記載の転写フィルム。
【請求項１０】
　前記アクリルポリマーが、アルキルメタクリレートを含むモノマーの反応生成物を含む
、請求項９に記載の転写フィルム。
【請求項１１】
　前記無機ナノ材料が、チタネート、ジルコネート、又はシリケートを含む、請求項７に
記載の転写フィルム。
【請求項１２】



(3) JP 2016-515954 A 2016.6.2

10

20

30

40

50

　転写フィルムであって、
　犠牲支持基板と、
　前記犠牲支持基板に適用された第１の表面と、前記第１の表面の反対側の第２の表面と
、を有する犠牲テンプレート層であって、前記第２の表面が構造化表面を含む、犠牲テン
プレート層と、
　前記犠牲テンプレート層の前記第２の表面上に配置された熱的に安定なバックフィル層
と、を含み、
　前記熱的に安定なバックフィル層が、前記テンプレート層の前記構造化表面と形状一致
する構造化表面を有し、
　前記犠牲テンプレート層が、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む、転写フィルム。
【請求項１３】
　前記犠牲支持層、及び前記犠牲テンプレート層内の前記犠牲材料が、前記熱的に安定な
バックフィル層の前記構造化表面上に無機ナノ材料の緻密化層を残しながら、きれいに焼
去されることができる、請求項１２に記載の転写フィルム。
【請求項１４】
　前記犠牲支持層、前記犠牲テンプレート層、又はその両方が、アクリルポリマーを含む
、請求項１２に記載の転写フィルム。
【請求項１５】
　前記アクリルポリマーが、アルキル（メタ）アクリレートを含むモノマーの反応生成物
を含む、請求項１４に記載の転写フィルム。
【請求項１６】
　前記無機ナノ材料が、チタネート、ジルコネート、又はシリケートを含む、請求項１２
に記載の転写フィルム。
【請求項１７】
　転写フィルムであって、
　犠牲支持基板と、
　前記犠牲支持基板に適用された第１の表面と、前記第１の表面の反対側の第２の表面と
、を有する犠牲テンプレート層であって、前記第２の表面が構造化表面を含む、犠牲テン
プレート層と、
　前記犠牲テンプレート層の前記第２の表面上に配置された熱的に安定なバックフィル層
と、を含み、
　前記熱的に安定なバックフィル層が、前記テンプレート層の前記構造化表面と形状一致
する構造化表面を有し、
　前記犠牲支持基板が、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む、転写フィルム。
【請求項１８】
　前記犠牲支持層及び前記犠牲テンプレート層の前記犠牲材料が、前記熱的に安定なバッ
クフィル層の前記構造化表面上に無機ナノ材料の緻密化層を残しながら、きれいに焼去さ
れることができる、請求項１７に記載の転写フィルム。
【請求項１９】
　前記犠牲支持層、前記犠牲テンプレート層、又はその両方が、アクリルポリマーを含む
、請求項１７に記載の転写フィルム。
【請求項２０】
　前記アクリルポリマーが、アルキル（メタ）アクリレートを含むモノマーの反応生成物
を含む、請求項１９に記載の転写フィルム。
【請求項２１】
　前記無機ナノ材料が、チタネート、ジルコネート、又はシリケートを含む、請求項１７
に記載の転写フィルム。
【請求項２２】
　転写フィルムであって、
　犠牲支持基板と、
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　前記犠牲支持基板に適用された第１の表面と、前記第１の表面の反対側の第２の表面と
、を有する犠牲テンプレート層であって、前記第２の表面が構造化表面を含む、犠牲テン
プレート層と、
　前記犠牲テンプレート層の前記第２の表面上に配置された熱的に安定なバックフィル層
と、を含み、
　前記熱的に安定なバックフィル層が、前記テンプレート層の前記構造化表面と形状一致
する構造化表面を有し、
　前記犠牲支持基板及び前記犠牲テンプレート層が、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む、
転写フィルム。
【請求項２３】
　前記犠牲支持層内の前記犠牲材料、及び前記犠牲テンプレート層内の前記前記犠牲材料
が、前記熱的に安定なバックフィル層の前記構造化表面上に無機ナノ材料の緻密化層を残
しながら、きれいに焼去されることができる、請求項２２に記載の転写フィルム。
【請求項２４】
　前記犠牲支持層、前記犠牲テンプレート層、又はその両方が、アクリルポリマーを含む
、請求項２２に記載の転写フィルム。
【請求項２５】
　前記アクリルポリマーが、アルキル（メタ）アクリレートを含むモノマーの反応生成物
を含む、請求項２４に記載の転写フィルム。
【請求項２６】
　前記無機ナノ材料が、チタネート、ジルコネート、又はシリケートを含む、請求項２２
に記載の転写フィルム。
【請求項２７】
　物品であって、
　レセプター基板と、
　前記レセプター基板上に配置された熱的に安定なバックフィル層であって、第１の表面
と第２の構造化表面とを有し、前記熱的に安定なバックフィル層の前記第１の表面が、前
記レセプター基板と接している、熱的に安定なバックフィル層と、
　前記熱的に安定なバックフィル層の前記第２の構造化表面上に配置された無機ナノ材料
の緻密化層と、を含む、物品。
【請求項２８】
　転写フィルムの使用方法であって、
　レセプター基板を提供する提供工程、
　前記レセプター基板に転写フィルムを積層する積層工程であって、
　前記転写フィルムが、犠牲支持層又は犠牲テンプレート層の少なくとも一方を含み、
　前記犠牲支持層又は前記犠牲テンプレート層の少なくとも一方が構造化表面を有し、
　前記犠牲支持層又は前記犠牲テンプレート層の少なくとも一方が無機ナノ材料及び犠牲
材料を含む、
　積層工程、並びに
　前記犠牲支持層又は前記犠牲テンプレート層の少なくとも一方を緻密化する緻密化工程
、を含む、方法。
【発明の詳細な説明】
【背景技術】
【０００１】
　ガラス基板上のナノ構造及びミクロ構造は、ディスプレイデバイス、照明デバイス、ア
ーキテクチャデバイス、及び光起電デバイスの多様な用途に使用されている。ディスプレ
イデバイスにおいては、光の抽出又は光の分配のためにそれらの構造を使用することがで
きる。照明デバイスにおいては、光の抽出、光の分配、及び装飾効果のためにそれらの構
造を使用することができる。光起電デバイスにおいては、太陽光集光及び反射防止のため
にそれらの構造を使用することができる。大きいガラス基板上にナノ構造及びミクロ構造
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をパターニングする、ないしは別の方法で形成することは、困難であり、コスト効率が悪
い場合がある。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００２】
　したがって、連続したキャリアフィルム上に、コスト効率の優れたやり方でナノ構造及
びミクロ構造を作製し、次いで、そのフィルムを使用して、それらの構造をガラス基板又
は他の永久的レセプター基板上に転写ないしは別の方法で付与することの必要性が存在す
る。更に、取り扱いへの暴露、更には環境への暴露から保護されており、よって高耐久性
である埋め込まれたナノ構造を有する転写フィルムを作製する必要性が存在する。更に、
例えば、大型デジタルディスプレイ及び建築ガラスのニーズに合致するように、大面積に
わたってナノ構造及びミクロ構造を作製する必要性が存在する。
【課題を解決するための手段】
【０００３】
　一態様では、第１の表面と、第１の表面の反対側に構造化表面を有する第２の表面と、
を有する犠牲テンプレート層、及び犠牲テンプレート層の第２の表面に適用される熱的に
安定なバックフィル層、を含む、転写フィルムが開示される。熱的に安定なバックフィル
層は、犠牲テンプレート層の構造化表面と形状一致する構造化表面を有し、犠牲テンプレ
ート層は、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む。犠牲テンプレート層の犠牲材料は、熱的に
安定なバックフィル層の構造化表面上に無機ナノ材料の緻密化層を残しながら、きれいに
焼去される（baked out）ことができる。
【０００４】
　別の態様では、剥離可能な表面を有する支持基板、及び支持基板の剥離可能な表面に適
用される第１の表面と、第１の表面の反対側の第２の表面と、を有する犠牲テンプレート
層、を含む転写フィルムが開示される。第２の表面は構造化表面を含む。開示の転写フィ
ルムはまた、犠牲テンプレート層の第２の表面上に配置された熱的に安定なバックフィル
層を含む。熱的に安定なバックフィル層は、テンプレート層の構造化表面と形状一致する
構造化表面を有し、テンプレート層は、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む。支持基板の除
去後、犠牲テンプレート層の犠牲材料は、熱的に安定なバックフィル層の構造化表面上に
無機ナノ材料の緻密化層を残しながら、きれいに焼去されることができる。
【０００５】
　別の態様では、犠牲支持基板、及び犠牲支持基板に適用される第１の表面と第１の表面
の反対側の第２の表面とを有する犠牲テンプレート層、を含む転写フィルムが開示される
。第２の表面は構造化表面を含む。開示される転写フィルムは、犠牲テンプレート層の第
２の表面上に配置された熱的に安定なバックフィル層を更に含む。熱的に安定なバックフ
ィル層は、犠牲テンプレート層の構造化表面と一致する構造化表面を有し、犠牲テンプレ
ート層は、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む。犠牲支持層、及び犠牲テンプレート層の犠
牲材料は、熱的に安定なバックフィル層の構造化表面上に無機ナノ材料の緻密化層を残し
ながら、きれいに焼去されることができる。
【０００６】
　更に別の態様では、犠牲支持基板、及び犠牲支持基板に適用される第１の表面と第１の
表面の反対側の第２の表面とを有する犠牲テンプレート層、を含む転写フィルムが開示さ
れる。第２の表面は構造化表面を含む。開示の転写フィルムは、犠牲テンプレート層の第
２の表面上に配置された熱的に安定なバックフィル層を更に含む。熱的に安定なバックフ
ィル層は、犠牲テンプレート層の構造化表面と形状一致する構造化表面を有し、犠牲支持
基板は、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む。犠牲支持層及び犠牲テンプレート層内の犠牲
材料は、熱的に安定なバックフィル層の構造化表面上に無機ナノ材料の緻密化層を残しな
がら、きれいに焼去されることができる。
【０００７】
　別の態様では、犠牲支持基板、及び犠牲支持基板に適用される第１の表面と第１の表面
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の反対側の第２の表面とを有する犠牲テンプレート層、を含む転写フィルムが開示される
。第２の表面は構造化表面を含む。開示の転写フィルムは、犠牲テンプレート層の第２の
表面上に配置された熱的に安定なバックフィル層を更に含む。熱的に安定なバックフィル
層は、犠牲テンプレート層の構造化表面と形状一致する構造化表面を有し、犠牲支持基板
及び犠牲テンプレート層は、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む。犠牲支持層内の犠牲材料
、及び犠牲テンプレート層内の犠牲材料は、熱的に安定なバックフィル層の構造化表面上
に無機ナノ材料の緻密化層を残しながら、きれいに焼去されることができる。
【０００８】
　更に別の態様では、レセプター基板と、レセプター基板の上に配置された熱的に安定な
バックフィル層であって、第１の表面及び第２の構造化表面を有し、熱的に安定なバック
フィル層の第１の表面がレセプター基板と接触している、熱的に安定なバックフィル層と
、熱的に安定なバックフィル層の第２の構造化表面上に配置された無機ナノ材料の緻密化
層を含む層と、を含む物品が開示される。
【０００９】
　別の態様では、レセプター基板を提供する提供工程、レセプター基板に転写フィルムを
積層する積層工程と、を含む、転写フィルムの使用方法が開示される。転写フィルムは、
犠牲支持層又は犠牲テンプレート層の少なくとも一方を含み、犠牲支持層又は犠牲テンプ
レート層の少なくとも一方は、構造化表面を有し、犠牲支持層又は犠牲テンプレート層の
少なくとも一方は、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む。方法は、犠牲支持層又は犠牲テン
プレート層の少なくとも一方を熱分解又は燃焼して、ナノ材料の緻密化層を製造すること
を更に含む。
【００１０】
　本開示において、
　「バックフィル材料」又は「バックフィル層」は、新たな表面を形成するために、不規
則な又は構造化された表面を埋める材料の層を指し、この新たな表面は、更なる層状要素
を形成するためのベースとして用いることができ、かつ熱安定性である。
【００１１】
　「焼去」は、熱的に安定な材料を実質的に元の状態のまま残しながら（バックフィル、
無機ナノ材料、レセプター基板）、層内に存在する犠牲材料を、熱分解又は燃焼によって
実質的に除去するプロセスを指す。
【００１２】
　「焼去温度」は、熱的に安定な材料を実質的に元の状態のまま残しながら（バックフィ
ル、無機ナノ材料、レセプター基板）、層内に存在する犠牲材料を、熱分解又は燃焼によ
って実質的に除去するプロセスの間に達する最高温度を指す。
【００１３】
　「燃焼する」又は「燃焼」は、有機材料が酸化体と化学反応をするように、有機材料を
含む層を酸化性雰囲気において加熱するプロセスを指す。
【００１４】
　「ナノ材料の緻密化層」は、ポリマー又は他の有機成分及び無機ナノ材料を含む層の熱
分解又は燃焼によってもたらされる、ナノ材料の体積分率が高いナノ材料の層を指す。緻
密化層は、ナノ材料、部分的に溶融されたナノ材料、化学焼結ナノ材料、焼結プロセスに
よりもたらされる溶融ガラス状物質、又はガラス原料を含み得る。緻密化層は、焼結助剤
又は結合剤としての役割をする残留非粒状有機又は無機材料を更に含み得る。
【００１５】
　「ナノ構造」は、最長寸法が約１ｎｍ～約１０００μｍの範囲である特徴を指し、ミク
ロ構造を包含する。
【００１６】
　「熱分解する」又は「熱分解」は、均一若しくは不均一な結合開裂、結合転移、又は有
機分子を断片化して低分子量の揮発性有機生成物を作り出すように機能する他の過程によ
って、物品内の有機材料が分解するように、無機ナノ材料を含む層を不活性雰囲気におい
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て加熱するプロセスを指す。
【００１７】
　「構造化表面」は、表面にわたって規則的なパターン又はランダムであり得るナノ構造
を含む表面を指す。
【００１８】
　「熱安定性」は、犠牲材料の除去の際に、実質的に元の状態を維持する材料を指す。
【００１９】
　上記の概要は、本開示のそれぞれの開示される実施形態又はすべての実現形態を説明す
ることを目的としたものではない。以下の図面及び詳細な説明により、実例となる実施形
態をより詳細に例示する。
【図面の簡単な説明】
【００２０】
　本明細書の全体を通じ、添付の図面が参照され、図面において、同様の参照符合は、同
様の要素を示す。
【図１Ａ】構造化バックフィル層上のナノ材料の薄い共形緻密化層の概略図である。
【図１Ｂ】ナノ材料を含むコーティングによる、バックフィル層の部分的平坦化の概略図
である。
【図１Ｃ】ナノ材料含有コーティングによる、バックフィル層の完全平坦化の概略図であ
る。
【図２】埋め込まれたナノ構造を有する開示される転写フィルムの実施形態の概略図であ
る。
【図３】埋め込まれたナノ構造を有する開示される転写フィルムの実施形態の概略図であ
る。
【図４】埋め込まれたナノ構造を有する開示される転写フィルムの実施形態の概略図であ
る。
【図５】埋め込まれたナノ構造を有する開示される転写フィルムの実施形態の概略図であ
る。
【図６】埋め込まれたナノ構造を有する開示される転写フィルムの実施形態の概略図であ
る。
【図７】一方はアダマンタン部分を含み、他方はポリ（メチルメタクリレート）を含む、
２種類のポリマーの熱重量分析のチャートである。
【図８Ａ】時間及び／又は温度の増加に伴うナノ粒子含有犠牲基板層の緻密化を示す概略
図である。
【図８Ｂ】ナノ粒子含有犠牲テンプレート層の緻密化を用いて、埋め込まれたナノ構造物
品を製造するところ示す概略図である。
【図９】開示される転写フィルムの実施形態の顕微鏡写真である。
【図１０】実施例５で用いるプロセスの概略である。
【００２１】
　図は、必ずしも一定の比率の縮尺ではない。図中で用いられる類似の番号は、類似の構
成要素を示す。しかしながら、所与の図中の構成要素を指す数字の使用は、同じ数字を付
けられた別の図中の構成要素を限定することを意図するものではないことが理解されよう
。
【発明を実施するための形態】
【００２２】
　以下の説明において、添付の一連の図面を参照するが、それらの図面は説明の一部をな
すものであり、また、いくつかの特定の実施形態を実例として示すものである。本発明の
範囲又は趣旨を逸脱することなく、他の実施形態が考えられ、また実施することが可能で
ある点は理解されるべきである。したがって、以下の発明を実施するための形態は、限定
的な意味で解釈されるべきではない。
【００２３】
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　特に断りがない限り、本明細書及び特許請求の範囲で使用される特徴の大きさ、量、及
び物理的特性を表わすすべての数字は、いずれの場合においても「約」なる語によって修
飾されているものとして理解されるべきである。したがって、特に記載のない限り、上記
の明細書及び添付の特許請求の範囲に記載される数値パラメータは、当業者が本明細書に
開示される教示を用いて得ようとする所望の特性に応じて異なり得る近似値である。終点
による数の範囲の使用は、その範囲内（例えば、１～５は、１、１．５、２、２．７５、
３、３．８０、４、及び５を含む）の全ての数及びその範囲内の任意の範囲を含む。
【００２４】
　埋め込まれたナノ構造を含む構造化表面の作製を、積層工程を用いて可能にする、構造
化された積層転写フィルム及び方法が開示される。開示される転写フィルムをレセプター
基板に積層することによって得られる物品もまた開示される。本方法は、構造化テンプレ
ート層を形成するために、フィルム、層、又はコーティングを複製する複製工程を含む。
複製は、マイクロ複製の分野の当業者に既知である任意のマイクロ複製技術を用いて、マ
スターに対して行うことができる。こうした技術は、例えば、プレポリマー樹脂のエンボ
ス加工、鋳造・硬化（熱的又は光化学的開始反応を用いる）、又は熱溶解押出を含むこと
ができる。典型的なマイクロ複製は、光硬化性プレポリマーの溶液をテンプレートに対し
て鋳造した後、このプレポリマー溶液を光重合することを含む。この開示において、「ナ
ノ構造」は、１μｍ未満、７５０ｎｍ未満、５００ｎｍ未満、２５０ｎｍ未満、１００ｎ
ｍ未満、５０ｎｍ未満、１０ｎｍ未満、又は更には５ｎｍ未満から、約１ｎｍに至る特徴
を有する構造を指し、更には１０００μｍ未満、１００μｍ未満、５０μｍ未満、又は更
には５μｍ未満である特徴を有する構造を指す「ミクロ構造」も包含する。階層は、ミク
ロ構造をナノ構造と共に含む、２つ以上のサイズスケールを有する構造を指す（例えば、
ナノスケールのモスアイ反射防止機構を有するマイクロレンズ）。用語「ナノ構造」及び
「ミクロ構造」は、同義的に使用され得る。積層転写フィルムは、例えば、出願人の係属
中の未公開出願である、２０１２年７月２０日出願の「ＳＴＲＵＣＴＵＲＥＤ　ＬＡＭＩ
ＮＡＴＩＯＮ　ＴＲＡＮＳＦＥＲ　ＦＩＬＭＳ　ＡＮＤ　ＭＥＴＨＯＤＳ」と題する米国
特許公開第２０１４／００２１４９２号、２０１２年１２月２１日出願の「ＰＡＴＴＥＲ
ＮＥＤ　ＳＴＲＵＣＴＵＲＥＤ　ＴＲＡＮＳＦＥＲ　ＦＩＬＭ」と題する米国特許出願第
１３／７２３，７１６号、及び２０１２年１２月２１日出願の「ＭＥＴＨＯＤＳ　ＯＦ　
ＵＳＩＮＧ　ＮＡＮＯＳＴＲＵＣＴＵＲＥＤ　ＴＲＡＮＳＦＥＲ　ＴＡＰＥ　ＡＮＤ　Ａ
ＲＴＩＣＬＥＳ　ＭＡＤＥ　ＴＨＥＲＥＦＲＯＭ」と題する米国特許出願第１３／７２３
，６７５号に開示されている。
【００２５】
　開示されるパターン化された構造化転写フィルムは、例えば、無機ナノ材料などの無機
材料を含み得る。無機ナノ材料は、ナノ材料の緻密化層を残してきれいに焼去され得る犠
牲層内に存在し得る。いくつかの実施形態では、ナノ材料の緻密化層は、完全に又は部分
的に溶解してガラス状物質になることができる。ナノ材料の緻密化層は、かなりの間隙容
積を有し得る。ナノ材料の緻密化層は、透明であってもよく、開示される転写フィルムの
包囲層と比べて高い屈折率を有し得る。１つ以上の埋め込み層内に無機ナノ粒子が存在し
てもよく、各層は、層内に存在するナノ粒子のタイプ及び濃度の影響を受けて、異なる屈
折率を有する。
【００２６】
　図１Ａ～図１Ｃは、構造化バックフィル材料上の無機ナノ材料の緻密化層の概略図であ
る。図１Ａにおいて、ナノ材料の緻密化層は、構造化バックフィル層と形状一致しており
、導電性であってもよい連続層を形成している。この構成では、本質的に、構造化バック
フィル層は平坦化部分を有さない。いくつかの実施形態では、構造化バックフィル層と形
状一致する緻密化層の構成は、不連続であってもよく、又は非導電性であってもよい。あ
るいは、存在する無機ナノ材料の量は、構造化表面の谷部分を埋めるのには十分であるが
、山部分を埋めるのに十分ではなく、その結果、構造体の谷部分に無機ナノ材料の不連続
なポケットが生じる。図１Ｂは、構造化バックフィル層を部分的に平坦化している無機ナ
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ノ材料の緻密化層の構成を示し、図１Ｃは、構造化バックフィル層を完全に平坦化してい
る無機ナノ材料の緻密化層の構成を示す。
【００２７】
　埋め込まれたナノ材料の緻密化層を含む構造体は、ガラス、シリコン、半導体ウェハ、
又は他の基板などの基板に転写されて、積層フィルム構造体を形成することができ、この
積層フィルム構造体は、ナノ材料の緻密化層を含み、かつ屈折率ｒ１を有する下層と、屈
折率ｒ２を有するナノ構造の上層と、を有し得る。開示の転写フィルムを使用して製造す
ることができる構造体の多くは、他のプロセスで作製するのが困難である。開示の構造体
を使用して、電子デバイスの一部としての光学素子、例えば、能動型有機発光ダイオード
（ＡＭＯＬＥＤ）、有機発光ダイオード照明素子、液晶ディスプレイ、無機発光ダイオー
ド（ＬＥＤ）、ＬＥＤ照明素子、電荷結合素子（ＣＣＤ）などの画像センサ、又は電球（
例えば、ハロゲン）などの照明素子を形成することができる。
【００２８】
　犠牲層内に存在する無機材料は、層内に存在する結合剤を有してもよい。結合剤の働き
は、焼去中又は焼去後に、無機物又は無機ナノ材料の緻密化層が得られるように、無機材
料（特にそれらがナノ粒子の場合）をマトリックス内に保持することである。いくつかの
実施形態では、結合剤は、開示の転写テープ、及び無機ナノ材料を実質的に欠いている物
品で使用することができる。無機マトリックス形成結合剤の例としては、アルキルチタネ
ート、アルキルジルコネート、及びアルキルシリケートなどの金属アルコキシドを挙げる
ことができる。他の無機結合剤前駆体としては、ポリシロキサン系樹脂、ポリシラザン、
ポリイミド、ブリッジ又はラダー型シルセスキオキサン、シリコーン、及びシリコーンハ
イブリッド材料を挙げることができる。
【００２９】
　図２～図６は、埋め込まれたナノ構造を有する開示の転写フィルムの実施形態の概略図
である。図２は具体化された転写フィルム２００の図であり、この転写フィルム２００は
、構造化表面を有し、かつ無機ナノ材料及び犠牲材料を含む犠牲テンプレート層２０５と
、犠牲テンプレート層２０５の構造化表面上に配置されかつこれと接触している熱的に安
定なバックフィル層２０７と、を含んでいる。
【００３０】
　図３に示す具体化された転写フィルム３００は、剥離可能な表面３０２を有する支持基
板３０１を含んでいる。犠牲テンプレート層３０５は支持基板３０１の剥離可能な表面３
０２の上に配置されており、無機ナノ材料及び犠牲材料を含んでいる。熱的に安定なバッ
クフィル層３０７は、犠牲テンプレート層３０５の構造化表面上に配置されかつこれと接
触している。
【００３１】
　別の具体化された転写フィルムが図４に示されている。転写フィルム４００は犠牲支持
基板４０２を含んでいる。犠牲テンプレート層４０５は犠牲支持基板４０２の上に配置さ
れており、無機ナノ材料及び犠牲材料を含んでいる。熱的に安定なバックフィル層４０７
は、犠牲テンプレート層４０５の構造化表面上に配置されかつこれと接触している。
【００３２】
　図５は具体化された転写フィルム５００を示す。転写フィルム５００は、無機ナノ材料
５０３及び犠牲材料を含む犠牲支持基板を有する。犠牲支持基板５０３の上には犠牲テン
プレート層５０４が配置されており、この犠牲テンプレート層５０４は、犠牲支持基板５
０３に適用される第１の表面と、第１の表面と反対側の、構造化表面を含む第２の表面と
を有している。犠牲テンプレート層５０４の第２の構造化表面は、熱的に安定なバックフ
ィル層５０７によって平坦化される。
【００３３】
　開示の転写フィルムの別の実施形態が図６の概略図に示されている。転写フィルム６０
０は、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む犠牲支持基板６０３を含んでいる。犠牲支持基板
６０３の上には、同様に無機ナノ材料及び犠牲材料を有する犠牲テンプレート層６０５が
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配置されており、この犠牲テンプレート層６０５は、犠牲支持基板６０３に適用される第
１の表面と、第１の表面の反対側の構造化表面を含む第２の表面とを有している。犠牲テ
ンプレート層６０５の第２の構造化表面は、熱的に安定なバックフィル層６０７によって
平坦化される。
【００３４】
　図２～図６に示される転写フィルムは、能動マトリックスＯＬＥＤ（ＡＭＯＬＥＤ）バ
ックプレーン、アレイ基板上のＡＭＯＬＥＤカラーフィルタ、又はＯＬＥＤ固体発光素子
基板などのレセプター基板上に、埋め込まれたナノ構造を転写するために使用され得る。
こうしたナノ構造は、ＯＬＥＤデバイスからの光抽出を向上させる、配光パターンを変更
する、デバイスの角度色均一性を改善する、又はこれらのいくつかの組み合わせを行うこ
とができる。
【００３５】
　材料
　支持基板
　支持基板又はキャリア基板は、可撓性フィルムとして具体化され、他の層に対する機械
的支持を提供することができる。キャリアフィルムの一例は、ポリエチレンテレフタレー
ト（ＰＥＴ）である。様々な熱硬化性又は熱可塑性ポリマーから構成される様々なポリマ
ーフィルム基板は、支持基板として使用するのに適している。キャリアは、単層又は多層
フィルムであり得る。キャリア層フィルムとして使用することができるポリマーの例示的
な例としては、（１）ポリ（クロロトリフルオロエチレン）、ポリ（テトラフルオロエチ
レン－コヘキサフルオロプロピレン）、ポリ（テトラフルオロエチレン－コ－ペルフルオ
ロ（アルキル）ビニルエーテル）、ポリ（フッ化ビニリデン－コヘキサフルオロプロピレ
ン）のようなフッ素化ポリマー類、（２）ナトリウム又は亜鉛イオンを有したポリ（エチ
レン－コ－メタクリル酸）、例えばＥ．Ｉ．ｄｕＰｏｎｔ　Ｎｅｍｏｕｒｓ（Ｗｉｌｍｉ
ｎｇｔｏｎ，ＤＥ．）から入手可能な銘柄ＳＵＲＬＹＮ－８９２０及び銘柄ＳＵＲＬＹＮ
－９９１０のようなアイノマー性エチレンコポリマー類、（３）低密度ポリエチレン、直
鎖低密度ポリエチレン、及び極めて低密度のポリエチレン、のような低密度ポリエチレン
類；可塑化ポリ（塩化ビニル）のような可塑化ハロゲン化ビニルポリマー類、（４）ポリ
（エチレン－コ－アクリル酸）「ＥＡＡ」、ポリ（エチレン－コ－メタクリル酸）「ＥＭ
Ａ」、ポリ（エチレン－コ－マレイン酸）、及びポリ（エチレン－コ－フマル酸）のよう
な酸官能性ポリマーを含有するポリエチレンコポリマー類；アルキル基がメチル、エチル
、プロピル、ブチル等、又はＣＨ３（ＣＨ２）ｎ－であってｎが０～１２であるもののよ
うなアクリル官能性ポリマー類、及びポリ（エチレン－コ－酢酸ビニル）「ＥＶＡ」、並
びに（５）（例えば）脂肪族ポリウレタン類、が挙げられる。キャリア層は、典型的には
、オレフィンポリマー材料であり、一般に２～８個の炭素原子を有するアルキレンを少な
くとも５０重量％含み、最も一般的にはエチレン及びプロピレンが用いられる。その他の
本体層には、例えば、ポリ（エチレンナフタレート）、ポリカーボネート、ポリ（メタ）
アクリレート（例えば、ポリメチルメタクリレート、即ち「ＰＭＭＡ」）、ポリオレフィ
ン（例えば、ポリプロピレン、即ち「ＰＰ」）、ポリエステル（例えば、ポリエチレンテ
レフタレート、即ち「ＰＥＴ」）、ポリアミド、ポリイミド、フェノール樹脂、セルロー
スジアセテート、セルローストリアセテート（ＴＡＣ）、ポリスチレン、スチレン－アク
リロニトリルコポリマー、環状オレフィンコポリマー、エポキシ樹脂等が挙げられる。い
くつかの実施形態では、支持基板としては、紙、剥離紙、不織布、織布（布地）、金属フ
ィルム、及び金属箔を挙げることができる。
【００３６】
　いくつかの実施形態では、支持基板は犠牲材料を含み得る。犠牲材料（典型的には犠牲
層）は、犠牲層内に存在する有機材料を実質的に全て蒸発させることができる熱的条件下
に犠牲材料を置くことによって、熱分解させることができる。犠牲層はまた、犠牲層内に
存在する有機材料の全てを焼失させるために、燃焼に供されてもよい。典型的には、ポリ
（メチルメタクリレート）、ポリ（エチルアクリレート－コ－メチルメタクリレート）の
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ような、透明で高純度のポリマーを犠牲材料として使用することができる。有用な犠牲材
料は、焼去温度での熱分解又は燃焼の後に残る有機残留物（灰）が非常に少ない。
【００３７】
　いくつかの実施形態では、開示される転写フィルムの犠牲支持基板の片面を、剥離性材
料でコーティングしてもよい。転写フィルムの残りの部分を作製し、転写フィルムをレセ
プター基板に積層して積層体を形成した後、転写フィルム内で犠牲支持基板が支持してい
る表面から犠牲支持基板を剥がすことによって、積層体から犠牲支持基板を除去すること
ができる。この実施形態では、犠牲支持材料は、除去されるために熱分解又は燃焼される
必要はなく、支持基板材料として上述した材料のいずれかを含むことができる。
【００３８】
　犠牲テンプレート層
　犠牲テンプレート層は、バックフィル層に構造を付与することができる層である。犠牲
テンプレート層は、典型的には、少なくとも１つの構造化表面を有する。犠牲テンプレー
ト層は、例えばエンボス加工、複製プロセス、押出成形、鋳造、又は表面構造化により形
成され得る。構造化表面は、ナノ構造、ミクロ構造、又は階層構造を含み得る。ナノ構造
は、１マイクロメートル以下の少なくとも１つの寸法（例えば、高さ、幅、又は長さ）を
少なくとも１つ有する特徴を含む。ミクロ構造は、１ミリメートル以下の少なくとも１つ
の寸法（例えば、高さ、幅、又は長さ）を有する特徴を含む。階層構造は、２つのサイズ
スケールの構造（例えば、ナノ構造及びミクロ構造）の組み合わせである。いくつかの実
施形態では、犠牲テンプレート層は、パターニング、化学線、エンボス加工、押出加工、
及び共押出加工に適合性を有し得る。
【００３９】
　典型的には、犠牲テンプレート層は、複製プロセスの間は低粘度であり得、その後急速
に硬化して、複製されたナノ構造、ミクロ構造、又は階層構造「内に係止する」恒久的な
架橋ポリマー網状組織を形成できる光硬化性材料を含み得る。有用な光硬化性樹脂として
は、容易に光重合し、かつ熱分解又は燃焼によってきれいに分解するものが挙げられる。
加えて、テンプレート層で使用される樹脂は、上述の接着促進層の適用と適合性を有して
いなければならない。
【００４０】
　光硬化性材料は、一般に、分子量が約１，０００以下のポリマー（例えば、別の態様で
は、オリゴマー及びマクロモノマー）を含む重合性組成物から作製され得る。特に好適な
ポリマーは、約５００以下の分子量を有し、更に特に好適な重合可能なポリマーは、約２
００以下の分子量を有する。前記重合性組成物は、典型的には、化学線（例えば、可視光
線、紫外線放射、電子ビーム照射、熱、及びこれらの組み合わせ）、又は様々な従来のア
ニオン重合、カチオン重合、フリーラジカル重合、又は光化学的に又は熱的に開始するこ
とができる他の重合技法のいずれかを使用して、硬化される。
【００４１】
　テンプレート層の調製に用いられる重合性組成物は、放射線硬化性部分については、単
官能性又は多官能性（例えば、ジ－、トリ－、及びテトラ－）であり得る。
【００４２】
　Ｓｈａｗらの「Ｎｅｇａｔｉｖｅ　ｐｈｏｔｏｒｅｓｉｓｔｓ　ｆｏｒ　ｏｐｔｉｃａ
ｌ　ｌｉｔｈｏｇｒａｐｈｙ，」ＩＢＭ　Ｊｏｕｒｎａｌ　ｏｆ　Ｒｅｓｅａｒｃｈ　ａ
ｎｄ　Ｄｅｖｅｌｏｐｍｅｎｔ（１９９７）４１，８１～９４で考察されているように、
重合反応は、一般に、３次元の「架橋された」高分子網状組織を生じさせ、当該技術分野
においてはネガ型フォトレジスとして既知である。網状組織の形成は、共有結合、イオン
結合、又は水素結合により、あるいは鎖の絡み合いなどの物理的架橋機構により生じ得る
。反応は、フリーラジカル発生光開始剤、光増感剤、光酸発生剤、光塩基発生剤、又は熱
酸発生剤のような、１つ以上の中間体種により開始されてもよい。使用する硬化剤の種類
は、使用する重合性前駆体、及び重合性前駆体を硬化させるために用いる放射線の波長に
よって異なる。好適な市販のフリーラジカル発生光開始剤の例としては、Ｃｉｂａ　Ｓｐ
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ｅｃｉａｌｔｙ　Ｃｈｅｍｉｃａｌｓ（Ｔａｒｒｙｔｏｗｎ，ＮＹ）から商品名「ＩＲＧ
ＡＣＵＲＥ」及び「ＤＡＲＯＣＵＲ」で販売されているもののような、ベンゾフェノン、
ベンゾインエーテル、及びアシルホスフィン光開始剤が挙げられる。光開始剤の他の例と
しては、ベンゾフェノン、２，２－ジメトキシ－２－フェニルアセトフェノン（ＤＭＰＡ
Ｐ）、２，２－ジメトキシアセトフェノン（ＤＭＡＰ）、キサントン、及びチオキサント
ンが挙げられる。
【００４３】
　硬化速度を向上させるために、共開始剤及びアミン相乗剤を含ませてもよい。架橋マト
リックス中の硬化剤の好適な濃度は、重合性前駆体の全重量に対して約１重量％～約１０
重量％の範囲であり、特に好適な濃度は、約１重量％～約５重量％の範囲である。重合性
前駆体は、任意の添加剤、例えば、熱安定剤、紫外線安定剤、フリーラジカルスカベンジ
ャー、及びこれらの組み合わせなどを更に含んでいてもよい。
【００４４】
　開示の転写フィルムは、例えば、米国特許第４，７６６，０２３号（Ｌｕら）に記載の
コーティングプロセスを用いて作製されてもよい。このプロセスでは、米国特許第８，２
１３，０８２号（Ｇａｉｄｅｓら）の実施例４に記載のアクリル系モノマー組成物と同様
の組成物で透明電極をコーティングする。この組成物は、所望の微細構造パターンと逆向
きである微細構造パターンでエンボス加工された円筒形の銅製ツールに押し付けられなが
ら、高強度紫外線放射で重合される。微細構造化層の形態の硬化した組成物は、ツールか
ら剥離され得る。剥離は、銅製ツールの表面にコーティングされた、低表面エネルギーの
表面を生じさせる剥離剤を使用することによって容易となり得る。好適な剥離剤としては
、ポリテトラフルオロエチレン（ＰＴＦＥ）又は他の半フッ素化コーティング、シリコー
ンコーティング等を挙げることができる。剥離剤は、金属製ツールの液相処理又は気相処
理のいずれかによって適用されてもよい。剥離は、例えば、米国特許第６，３９８，３７
０号（Ｃｈｉｕら）に記載されているような、表面の法線に対して数度の角度が付けられ
た好適な溝設計によって容易になり得る。硬化ポリマー層を形成するために使用されるモ
ノマーの特定の組み合わせは、層の弾性率が、ツールからの剥離が可能であるように十分
に低いが、ロールツーロール加工中に破断しないように十分な凝集力を有するように選択
され得る。硬化ポリマー層が柔軟過ぎると、層は凝集破壊し、脆性過ぎると、層は破壊す
るか又はツールから引き離すことができない。モノマーの組み合わせは、硬化ポリマー層
がその上に形成される基板に対して、硬化ポリマー層が十分に付着するように選択され得
る。
【００４５】
　パターン化された構造化テンプレート層は、放射線硬化性組成物の層を放射線透過性キ
ャリアの片面上に堆積させて、露出面を有する層を提供し；遠位表面部分と隣接する凹面
部分とを含む、正確に成形されかつ配置された相互作用的な機能的不連続部の３次元ミク
ロ構造を放射線硬化性組成物の層の露出面に付与することができるパターンを有して予め
成形した表面を備えたマスターを、十分な接触圧下で上記キャリアと接触させて、このパ
ターンを層に付与し；放射線硬化性組成物の層とマスターのパターン化された表面とが接
触した状態で、キャリアを介して、前記硬化性組成物を十分なレベルの放射線に暴露して
前記組成物を硬化することによって、形成されてもよい。この鋳造・硬化プロセスは、キ
ャリアのロールを使用し、硬化性材料の層をキャリア上に堆積させ、硬化性材料をマスタ
ーに積層し、化学線を用いて硬化性材料を硬化させて、連続的に行われ得る。次に、パタ
ーン化された構造化テンプレートがその上に配置されているキャリアの得られたロールは
、巻回されてもよい。この方法は、例えば、米国特許第６，８５８，２５３号（Ｗｉｌｌ
ｉａｍｓら）に記載されている。
【００４６】
　押出成形される又はエンボス加工が施されるテンプレート層では、テンプレート層を形
成する材料は、付与される構造化上面の特定のトポグラフィーに依存して選択され得る。
一般に、材料が凝固する前に構造体が完全に複製されるように、材料を選択する。これは
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、押出プロセス中に材料が保持される温度、及び構造化上面を付与するために用いるツー
ルの温度、並びに、押出成形を行っているときの速度に部分的に左右されることになる。
典型的には、上層内で用いられる押出可能なポリマーは、大半の動作条件下での押出複製
及びエンボス加工に適応するように、約１４０℃未満のＴｇ、又は約８５℃～約１２０℃
のＴｇを有する。いくつかの実施形態では、キャリアフィルム及びテンプレート層は、同
時に共押出されてもよい。この実施形態では、少なくとも２つの共押出層、即ち、ある種
のポリマーを有する上層及び別のポリマーを有する底層が必要となる。上層が第１の押出
可能なポリマーを含む場合には、第１の押出可能なポリマーは約１４０℃未満のＴｇ、又
は８５℃～約１２０℃のＴｇを有することができる。上層が第２の押出可能なポリマーを
含む場合には、キャリア層として機能し得る第２の押出可能なポリマーは、約１４０℃未
満のＴｇ、又は約８５℃～約１２０℃のＴｇを有する。分子量及び融解粘度などの他の特
性も考慮すべきであり、こうした特性は、使用する特定のポリマーに応じて異なる。テン
プレート層内で用いられる材料も、それらの材料がキャリアに対する良好な接着性をもた
らして、光学物品の耐用年数中の２つの層の層間剥離を最小限に抑えるように、選択され
なければならない。
【００４７】
　押出された又は共押出されたテンプレート層は、テンプレート層にパターン化された構
造を付与することができるマスターロール上に鋳造されてもよい。これは、バッチ式で行
われても、連続的なロールツーロールプロセスで行われてもよい。
【００４８】
　テンプレート層は犠牲材料を含んでいる、つまり、２０１２年７月２０日に出願された
「ＳＴＲＵＣＴＵＲＥＤ　ＬＡＭＩＮＡＴＩＯＮ　ＴＲＡＮＳＦＥＲ　ＦＩＬＭＳ　ＡＮ
Ｄ　ＭＥＴＨＯＤＳ」と題する出願人の係属出願第２０１４／００２１４９２号に開示さ
れているテンプレート層のように、テンプレート層の犠牲構成要素は構造体から後で除去
されることになる。
【００４９】
　犠牲材料
　犠牲材料は、ポリマー及び／又は結合剤のような有機成分を含み得る。いずれの犠牲層
の有機成分も、構造化表面などの隣接層を実質的に元の状態のまま残しながら、熱分解、
燃焼、ないしは別の方法で実質的に除去されることができる。隣接層は、例えば、構造化
表面を有するバックフィル層、又は、間に構造化表面を有する２層を含むことができる。
本開示において、支持基板、テンプレート層、又はその両方は、犠牲層であり得る。犠牲
層は構造化表面を有していてもよい。
【００５０】
　いくつかの実施形態では、無機ナノ材料は、犠牲支持フィルム、犠牲テンプレート層、
又はその両方に分散されていてよい。これら犠牲層は、犠牲材料の構成成分（例えば、Ｐ
ＭＭＡなどの犠牲ポリマー）を含み、かつ、熱的に安定な材料の構成成分（例えば、無機
ナノ材料、無機結合剤、又は熱的に安定なポリマー）を更に含んでもよい。積層物品の焼
去は、熱的に安定な材料の構成成分を実質的に元の状態のまま残した状態での、犠牲フィ
ルム又は層内の犠牲材料の分解を伴う。犠牲テンプレート又は犠牲支持基板組成物の犠牲
材料構成成分は、配合物の全固形分の１重量％～９９．９重量％、又は好ましくは配合物
の全固形分の重量の４０重量％～９９重量％の範囲で様々であり得る。
【００５１】
　無機ナノ材料は、有機犠牲材料と相溶性となるように官能化され得る。例えば、犠牲材
料中に（メタ）アクリル系ポリマーが存在する場合、無機ナノ材料は、無機ナノ材料及び
犠牲材料と相互に作用する（メタ）アクリレート含有機能性分子で官能化され得る。アク
リレート中に分散される無機ナノ材料で有用な相溶性基としては、アクリルコハク酸ヒド
ロキシエチル（hydroxyl ethyl acrylic succinic acid）、メトキシエトキシ酢酸（ＭＥ
ＥＡＡ）、及びアクリロプロピルトリメトキシシラン（ＯＳＩ　Ｓｐｅｃｉａｌｔｉｅｓ
（Ｍｉｄｄｌｅｂｕｒｙ，ＣＴ）より入手可能なＡＩＬＱＵＥＳＴ　Ａ－１７４シラン）
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が挙げられる。重合可能な樹脂に組み込むために表面処理剤を含む他の高屈折率の無機酸
化物ナノ粒子は、例えば、米国特許出願公開第２０１２／０３２９９５９　Ａ１号（Ｊｏ
ｎｅｓら）に開示されている。開示される表面処理剤としては、カルボン酸末端基及びＣ

３～Ｃ８のエステル繰り返し単位を含む化合物が挙げられる。
【００５２】
　犠牲層の構造化表面は、エンボス加工、複製プロセス、押出成形、鋳造、又は表面構造
化により形成され得る。構造化表面は、ナノ構造、ミクロ構造、又は階層構造を含み得る
。ナノ構造は、２マイクロメートル以下の少なくとも１つの寸法（例えば、高さ、幅、又
は長さ）を有する特徴を含む。ミクロ構造は、１ミリメートル以下の少なくとも１つの寸
法（例えば、高さ、幅、又は長さ）を有する特徴を含む。階層構造は、２つのサイズの構
造（例えば、ナノ構造及びミクロ構造）の組み合わせである。
【００５３】
　犠牲層（犠牲支持層又は犠牲テンプレート層）に使用することができる材料としては、
ポリビニルアルコール（ＰＶＡ）、エチルセルロース、メチルセルロース、ポリノルボル
ネン、ポリ（メチルメタクリレート（ＰＭＭＡ）、ポリ（ビニルブチラール）、ポリ（シ
クロヘキセンカーボネート）、ポリ（シクロヘキセンプロピレン）カーボネート、ポリ（
エチレンカーボネート）ポリ（プロピレンカーボネート）及び他の脂肪族ポリカーボネー
ト、並びに他の、「Ｂｉｎｄｅｒｓ」ｏｆ　Ｒ．Ｅ．Ｍｉｓｔｌｅｒ，Ｅ．Ｒ．Ｔｗｉｎ
ａｍｅ，Ｔａｐｅ　Ｃａｓｔｉｎｇ：Ｔｈｅｏｒｙ　ａｎｄ　Ｐｒａｃｔｉｃｅ，Ａｍｅ
ｒｉｃａｎ　Ｃｅｒａｍｉｃ　Ｓｏｃｉｅｔｙ，２０００の第２章、２．４節に記載され
ている材料が挙げられる。これらの材料の市販の供給源は多く存在し、うちいくつかが下
表１に含まれている。これらの材料は、典型的には、熱分解又は燃焼による溶解又は熱分
解によって容易に取り除かれる。熱的加熱は、通常、多くの製造プロセスの一部となって
おり、したがって、犠牲材料の除去は既存の加熱工程中に達成することができる。この理
由から、熱分解又は燃焼による熱分解は、より好ましい除去方法である。犠牲材料は、押
出成形、ナイフコーティング、溶媒コーティング、鋳造・硬化、又は他の典型的なコーテ
ィング方法によりキャリア又は支持基板上にコーティングできるものでなくてはならない
。こうした方法は上述されている。
【００５４】
　犠牲材料の分解温度は、バックフィル材料の硬化温度より高くなければならない。バッ
クフィル材料が硬化した後、構造は永久的に形成され、犠牲テンプレート層は、上記の方
法のいずれか１つにより除去され得る。焼去温度で熱的に分解し、かつ残される灰又は全
残留物の量が少ない材料は、残される残留物が多い材料よりも好ましい。基板上に残され
た残留物は、最終製品の透明性又は色などの光学特性に有害な影響を与え得る。最終製品
のこうした特性に与える変化を最小限に抑えるのが望ましいので、焼去温度における残留
物レベルが１０００ｐｐｍ未満であるのが好ましい。焼去温度において５００ｐｐｍ未満
の残留物レベルがより好ましく、焼去温度において５０ｐｐｍを下回る残留物レベルが最
も好ましい。犠牲層の犠牲成分は、焼去温度において有意な量の残留物質（灰など）を残
さずに、熱分解又は燃焼によって除去され得る。好ましい残留物レベルの例を上述したが
、特定の用途に応じて異なる残留物レベルを用いる場合がある。犠牲材料の分解は、レセ
プター基板の物理的特性を大幅に変化させない焼去温度で生じるべきであることも重要で
ある。
【００５５】
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【表１】

【００５６】
　剥離層
　支持基板は剥離可能な表面を有することができる。支持基板が適用される任意の層に対
する支持基板の接着性の低下は、支持基板に剥離コーティングを塗布することによって達
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成され得る。支持基板の表面に剥離コーティングを塗布する方法の一つは、プラズマ蒸着
を用いる方法である。オリゴマーを用いて、プラズマ架橋剥離コーティングを作り出すこ
とができる。コーティングの前のオリゴマーは、液体又は固体の形態であってよい。典型
的には、オリゴマーは、１０００を超える分子量を有する。更に、オリゴマーが揮発性で
あり過ぎないように、オリゴマーは通常、１０，０００未満の分子量を有する。分子量が
１０，０００を超えるオリゴマーは通常、不揮発性であり過ぎ、コーティング中に液滴が
形成される可能性がある。一実施形態では、オリゴマーは、３０００超かつ７０００未満
の分子量を有する。別の実施形態では、オリゴマーは、３５００超かつ５５００未満の分
子量を有する。典型的には、オリゴマーは、低摩擦表面コーティングをもたらす特性を有
する。好適なオリゴマーとしては、シリコーン含有炭化水素（silicone-containing hydr
ocarbons）、トリアルコキシシラン含有反応性シリコーン、芳香族及び脂肪族炭化水素、
フルオロケミカル、並びにこれらの組み合わせが挙げられる。例えば、好適な樹脂として
は、ジメチルシリコーン、炭化水素系ポリエーテル、フルオロケミカルポリエーテル、エ
チレン／テトラフルオロエチレン、及びフルオロシリコーンが挙げられるが、これらに限
定されない。フルオロシランを用いた表面化学、真空蒸着、及び表面フッ素化もまた、剥
離コーティングを提供するために用いることができる。
【００５７】
　プラズマ重合薄膜は、従来のポリマーと異なる種類の材料を構築する。プラズマポリマ
ーでは、重合はランダムであり、架橋度は非常に高く、得られるポリマーフィルムは、対
応する「従来の」ポリマーフィルムとは非常に異なっている。よって、プラズマポリマー
は、独自に異なる種類の材料であると当業者であれば考え、開示される物品において有用
である。加えて、テンプレート層に剥離コーティングを塗布する方法は他にもあり、例え
ば、ブルーミング、コーティング、共押出、スプレーコーティング、エレクトロコーティ
ング、又はディップコーティングなどが挙げられるが、これらに限定されない。
【００５８】
　無機ナノ材料
　無機ナノ材料には、粒子、ロッド、シート、球体、管、ワイヤー、立方体、錐体、四面
体、又は、サイズが１ｎｍ～１０００ｎｍの範囲の１つ以上の外形寸法を有する他の形状
を含む、０次元、１次元、２次元、及び３次元無機材料が含まれる。ナノ材料の例示的な
リストは、「Ｎａｎｏｍａｔｅｒｉａｌｓ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，Ｃ．Ｎ．Ｒ．Ｒａｏ（
Ｅｄｉｔｏｒ），Ａｃｈｉｍ　Ｍｕｌｌｅｒ（Ｅｄｉｔｏｒ），Ａｎｔｈｏｎｙ　Ｋ．Ｃ
ｈｅｅｔｈａｍ（Ｅｄｉｔｏｒ），Ｗｉｌｅｙ－ＶＣＨ，２００７」に見出すことができ
る。
【００５９】
　犠牲テンプレート又は犠牲支持基板組成物が含んでもよいナノ材料の量は、配合物の全
固形分の０．１重量％～９９重量％、又は好ましくは配合物の全固形分の重量の１重量％
～６０重量％の範囲で様々であり得る。
【００６０】
　本明細書に記載する犠牲テンプレート組成物又は犠牲支持基板組成物は、無機ナノ材料
を含み得る。無機ナノ材料としては、炭素の同素体、例えば、ダイヤモンド、カーボンナ
ノチューブ（単層又は多層）、炭素ナノ繊維、ナノ発泡体、ラーレン（バッキーボール、
バッキーチューブ、及びナノバッド）、グラフェン、グラファイト等を挙げることができ
る。
【００６１】
　本明細書に記載する犠牲テンプレート組成物は、無機粒子を含むのが好ましい。こうし
た粒子は、様々なサイズ及び形状であり得る。ナノ粒子は、約１０００ｎｍ未満、約１０
０ｎｍ未満、約５０ｎｍ未満、１０未満から約１ｎｍまでの平均粒形を有してもよい。ナ
ノ粒子は、約１ｎｍ～約５０ｎｍ、又は約３ｎｍ～約３５ｎｍ、又は約５～約２５ｎｍの
平均粒形を有してもよい。ナノ粒子が凝集している場合、凝集した粒子の最大断面寸法は
、こうした範囲のいずれか以内であってよく、また、約１００ｎｍを超えることも可能で
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ある。例えば、Ｃａｂｏｔ　Ｃｏ．（Ｂｏｓｔｏｎ，ＭＡ）から入手可能なＣＡＢ－ＯＳ
ＰＥＲＳＥ　ＰＧ　００２ヒュームドシリカ、ＣＡＢ－Ｏ－ＳＰＥＲＳＥ　２０１７Ａヒ
ュームドシリカ、及びＣＡＢ－ＯＳＰＥＲＳＥ　ＰＧ　００３ヒュームドアルミナなどの
、主要寸法が約５０ｎｍ未満の「ヒュームド」ナノ粒子（例えば、シリカ及びアルミナな
ど）を使用することもできる。それらの測定は、透過型電子顕微鏡法（ＴＥＭ）に基づい
てよい。ナノ粒子は、実質的に完全凝縮されてもよい。コロイダルシリカなどの完全凝縮
ナノ粒子は典型的に、それらの内部にヒドロキシルをほとんど有さない。非シリカ含有完
全凝縮ナノ粒子は、典型的には、５５％超、好ましくは６０％超、より好ましくは７０％
超の結晶化度（独立粒子として測定した場合）を有する。例えば、結晶化度は、約８６％
まで又はそれ以上の範囲であってよい。結晶化度は、Ｘ線回折法によって割り出すことが
できる。凝縮結晶性（例えばジルコニア）のナノ粒子は屈折率が高いが、非晶質ナノ粒子
は典型的には屈折率がより低い。
【００６２】
　選択した無機ナノ材料は、様々な光学特性（即ち屈折率、複屈折）、電気特性（例えば
伝導性）、機械的特性（例えば強靱性、鉛筆硬度、耐スクラッチ性の増大）、又はこれ特
性の組み合わせを付与することができる。サイズは、一般に、最終物品において可視光が
顕著に散乱しないように選択される。光学的な性質又は材料の性質を最適化し、かつ全組
成物コストを削減するために、無機ナノ材料タイプの混合物を利用することが望ましいこ
とがある。
【００６３】
　好適な無機ナノ材料の例としては、金属ナノ材料又はそれらのそれぞれの酸化物、例え
ば、元素、即ち、ジルコニウム（Ｚｒ）、チタン（Ｔｉ）、ハフニウム（Ｈｆ）、アルミ
ニウム（Ａｌ）、鉄（Ｆｅ）、バナジウム（Ｖ）、アンチモン（Ｓｂ）、スズ（Ｓｎ）、
金（Ａｕ）、銅（Ｃｕ）、ガリウム（Ｇａ）、インジウム（Ｉｎ）、クロム（Ｃｒ）、マ
ンガン（Ｍｎ）、コバルト（Ｃｏ）、ニッケル（Ｎｉ）、亜鉛（Ｚｎ）、イットリウム（
Ｙ）、ニオビウム（Ｎｂ）、モリブデン（Ｍｏ）、テクネチウム（Ｔｅ）、ルテニウム（
Ｒｕ）、ロジウム（Ｒｈ）、パラジウム（Ｐｄ）、銀（Ａｇ）、カドミウム（Ｃｄ）、ラ
ンタン（Ｌａ）、タンタル（Ｔａ）、タングステン（Ｗ）、レニウム（Ｒｈ）、オスミウ
ム（Ｏｓ）、イリジウム（Ｉｒ）、白金（Ｐｔ）、及びこれらの任意の組み合わせが挙げ
られる。
【００６４】
　好ましい実施形態では、酸化ジルコニウム（ジルコニア）のナノ材料が用いられる。ジ
ルコニアナノ粒子は、約５～５０ｎｍ、又は５～１５ｎｍ、又は１０ｎｍの粒径を有する
ことができる。ジルコニアナノ粒子は、耐久性物品又は光学素子中に１０重量％～７０重
量％、又は３０重量％～５０重量％の量で存在し得る。本発明の材料で用いるジルコニア
は、Ｎａｌｃｏ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏ．（Ｎａｐｅｒｖｉｌｌｅ，Ｉｌｌ．）から製
品表記ＮＡＬＣＯ　ＯＯＳＳＯＯ８で、及びＢｕｈｌｅｒ　ＡＧ（Ｕｚｗｉｌ，２０　Ｓ
ｗｉｔｚｅｒｌａｎｄ）から商品名「Ｂｕｈｌｅｒ　ｚｉｒｃｏｎｉａ　Ｚ－ＷＯゾル」
で市販されている。ジルコニアナノ粒子はまた、米国特許第７，２４１，４３７号（Ｄａ
ｖｉｄｓｏｎら）及び同第６，３７６，５９０号（Ｋｏｌｂら）に記載されているように
調製されてもよい。チタニア、酸化アンチモン、アルミナ、酸化スズ、及び／又は複合金
属酸化物のナノ粒子は、耐久性物品又は光学素子中に、１０重量％～７０重量％、又は３
０重量％～５０重量％の量で存在し得る。本発明の材料で用いる複合金属酸化物は、触媒
化成工業株式会社（川崎、日本）から製品表記Ｏｐｔｏｌａｋｅで市販されている。
【００６５】
　好適な無機ナノ粒子の他の例としては、半導体として知られている元素及び合金、並び
にそれらのそれぞれの酸化物、例えば、シリコン（Ｓｉ）、ゲルマニウム（Ｇｅ）、炭化
シリコン（ＳｉＣ）、シリコン・ゲルマニド（ＳｉＧｅ）、窒化アルミニウム（ＡｌＮ）
、リン化アルミニウム（ＡｌＰ）、窒化ホウ素（ＢＮ）、アンチモン化ガリウム（ＧａＳ
ｂ）、リン化インジウム（ＩｎＰ）、窒化ガリウムヒ化物（ＧａＡｓＮ）、ガリウムヒ素
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リン（ＧａＡｓＰ）、窒化インジウムアルミニウムヒ化物（ＩｎＡｌＡｓＮ）、酸化亜鉛
（ＺｎＯ）、セレン化亜鉛（ＺｎＳｅ）、硫化亜鉛（ＺｎＳ）、テルル化亜鉛（ＺｎＴｅ
）、水銀セレン化亜鉛（ＨｇＺｎＳｅ）、硫化鉛（ＰｂＳ）、テルル化鉛（ＰｂＴｅ）、
硫化スズ（ＳｎＳ）、鉛スズテルル化物（ＰｂＳｎＴｅ）、タリウムスズテルル化物（Ｔ
ｌ２ＳｎＴｅ５）、リン化亜鉛（Ｚｎ３Ｐ２）、ヒ化亜鉛（Ｚｎ３Ａｓ２）、アンチモン
化亜鉛（Ｚｎ３Ｓｂ２）、ヨウ化鉛（ＩＩ）（ＰｂＩ２）、酸化銅（Ｉ）（Ｃｕ２Ｏ）が
挙げられる。
【００６６】
　二酸化シリコン（シリカ）ナノ粒子は、５～７５ｎｍ又は１０～３０ｎｍ又は２０ｎｍ
の粒径を有することができる。好適なシリカは、Ｎａｌｃｏ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏ．
（Ｎａｐｅｒｖｉｌｌｅ，Ｉｌｌ．）から商品名ＮＡＬＣＯ　ＣＯＬＬＯＩＤＡＬ　ＳＩ
ＬＩＣＡＳで市販されている。例えば、ｓｉｌｉｃａｓ　１０としては、製品名ＮＡＬＣ
Ｏ　１０４０、１０４２、１０５０、１０６０、２３２７、及び２３２９、Ｎｉｓｓａｎ
　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ａｍｅｒｉｃａ　Ｃｏ．（Ｈｏｕｓｔｏｎ，ＴＸ）が提供している
製品名ＩＰＡ－ＳＴ－ＭＳ、ＩＰＡ－ＳＴ－Ｌ、ＩＰＡ－ＳＴ、ＩＰＡ－ＳＴ－ＵＰ、Ｍ
Ａ－ＳＴ－Ｍ、及びＭＡＳＴのオルガノシリカゾル、Ｎｉｓｓａｎ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　
Ａｍｅｒｉｃａ　Ｃｏ．（Ｈｏｕｓｔｏｎ，ＴＸ）が提供しているＳＮＯＷＴＥＸ　ＳＴ
－４０、ＳＴ－５０、ＳＴ－２０Ｌ、ＳＴ－Ｃ、ＳＴ－Ｎ、ＳＴ－Ｏ、ＳＴ－ＯＬ、ＳＴ
－ＺＬ、ＳＴ－ＵＰ、及びＳＴ－ＯＵＰが挙げられる。好適なヒュームドシリカとしては
、例えば、ＤｅＧｕｓｓａ　ＡＧ（Ｈａｎａｕ，Ｇｅｒｍａｎｙ）から商標名ＡＥＲＯＳ
ＩＬシリーズＯＸ－５０、－１３０、－１５０、及び－２００で、並びにＣａｂｏｔ　Ｃ
ｏｒｐ．（Ｔｕｓｃｏｌａ，Ｉｌｌ．）から商標名ＣＡＢ－Ｏ－ＳＰＥＲＳＥ　２０９５
、ＣＡＢ－Ｏ－ＳＰＥＲＳＥ　Ａ１０５、及びＣＡＢ－Ｏ－ＳＩＬ　Ｍ５で販売されてい
る製品が挙げられる。ナノ粒子の重量パーセントの好ましい範囲は、約１重量％～約６０
重量％であり、使用するナノ粒子の密度及びサイズによって決定することができる。
【００６７】
　半導体の種類には、幅広い用途で用いることができる興味深い電子的及び光学的特性を
有する、「量子ドット」として知られるナノ粒子が含まれる。量子ドットは、セレン化カ
ドミウム、硫化カドミウム、ヒ化インジウム、及びリン化インジウムなどの二元合金、並
びに、硫セレン化カドミウム等の三元合金から作製される。量子ドットを販売する会社と
しては、Ｎａｎｏｃｏ　Ｔｅｃｈｎｏｌｏｇｉｅｓ（Ｍａｎｃｈｅｓｔｅｒ，ＵＫ）及び
Ｎａｎｏｓｙｓ（Ｐａｌｏ　Ａｌｔｏ，ＣＡ）が挙げられる。
【００６８】
　好適な無機ナノ粒子の例としては、希土類元素として知られる元素及びその酸化物、例
えば、ランタン（Ｌａ）、セリウム（ＣｅＯ２）、プラセオジム（Ｐｒ６Ｏ１１）、ネオ
ジム（Ｎｄ２Ｏ３）、サマリウム（Ｓｍ２Ｏ３）、ユーロピウム（Ｅｕ２Ｏ３）、ガドリ
ニウム（Ｇｄ２Ｏ３）、テルビウム（Ｔｂ４Ｏ７）、ジスプロシウム（Ｄｙ２Ｏ３）、ホ
ルミウム（Ｈｏ２Ｏ３）、エルビウム（Ｅｒ２Ｏ３）、ツリウム（Ｔｍ２Ｏ３）、イッテ
ルビウム（Ｙｂ２Ｏ３）、及びルテチウム（Ｌｕ２Ｏ３）などが挙げられる。
【００６９】
　ナノ粒子は、典型的には表面処理剤で処理される。ナノサイズの粒子を表面処理するこ
とで、ポリマー樹脂中での安定した分散をもたらすことができる。好ましくは、表面処理
は、粒子が犠牲テンプレート樹脂中に良好に分散されて、実質的に均質な組成物を生じる
ように、ナノ粒子を安定させる。更に、安定化した粒子が硬化中に重合性樹脂と共重合又
は反応できるように、ナノ粒子の表面の少なくとも一部分を表面処理剤により修飾するこ
とができる。一般に、表面処理剤は、粒子表面に結合（共有結合、イオン結合、又は、強
力な物理吸着による結合）する第１の末端と、粒子に樹脂との相溶性をもたらす及び／又
は硬化中に樹脂と反応する第２の末端とを有する。表面処理剤の例としては、アルコール
、アミン、カルボン酸、スルホン酸、ホスホン酸、シラン及びチタネートが挙げられる。
好ましいタイプの処理剤は、金属酸化物表面の化学的性質によりある程度は決定される。
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シリカに対してはシランが好ましく、ケイ酸質充填剤に対しては他のものが好ましい。ジ
ルコニア等の金属酸化物に対しては、シラン及びカルボン酸が好ましい。表面改質は、モ
ノマーとの混合に続いて、又は混合後のいずれかに行うことができる。シランの場合、樹
脂へ組み込む前にシランを粒子又はナノ粒子の表面と反応させるのが好ましい。表面改質
剤の必要量は、粒径、粒子の種類、変性剤の分子量、及び変性剤の種類などのいくつかの
要因に応じて異なる。一般的には、ほぼ単層の変性剤を粒子の表面に付着させることが好
ましい。必要とされる結合手順又は反応条件もまた、使用する表面改質剤に依存する。シ
ランの場合、酸性又は塩基性条件下で、高温で約１～２４時間表面処理することが好まし
い。カルボン酸等の表面処理剤は、高温又は長時間を必要としない場合がある。
【００７０】
　本組成物に適している表面処理剤の代表的な実施形態としては、例えば、イソオクチル
トリメトキシ－シラン、Ｎ－（３－トリエトキシシリルプロピル）メトキシエトキシエト
キシエチルカルバメート（ＰＥＧ３ＴＥＳ）、Ｎ－（３－トリエトキシシリルプロピル）
メトキシエトキシエトキシエチルカルバメート（ＰＥＧ２ＴＥＳ）、３－（メタクリロイ
ルオキシ）プロピルトリメトキシシラン、３－アクリロキシプロピルトリメトキシシラン
、３－（メタクリロイルオキシ）プロピルトリエトキシシラン、３－（メタクリロイルオ
キシ）プロピルメチルジメトキシシラン、３－（アクリロイルオキシプロピル）メチルジ
メトキシシラン、３－（メタクリロイルオキシ）プロピルジメチルエトキシシラン、３－
（メタクリロイルオキシ）プロピルジメチルエトキシシラン、ビニルジメチルエトキシシ
ラン、フェニルトリメトキシシラン、ｎ－オクチルトリメトキシシラン、ドデシルトリメ
トキシシラン、オクタデシルトリメトキシシラン、プロピルトリメトキシシラン、ヘキシ
ルトリメトキシシラン、ビニルメチルジアセトキシシラン、ビニルメチルジエトキシシラ
ン、ビニルトリアセトキシシラン、ビニルトリエトキシシラン、ビニルトリイソプロポキ
シシラン、ビニルトリメトキシシラン、ビニルトリフェノキシシラン、ビニルトリ－ｔ－
ブトキシシラン、ビニルトリス－イソブトキシシラン、ビニルトリイソプロペノキシシラ
ン、ビニルトリス（２－メトキシエトキシ）シラン、スチリルエチルトリメトキシシラン
、メルカプトプロピルトリメトキシシラン、３－５グリシドキシプロピルトリメトキシシ
ラン、アクリル酸、メタクリル酸、オレイン酸、ステアリン酸、ドデカン酸、２－［２－
（２－メトキシエトキシ）エトキシ］酢酸（ＭＥＥＡＡ）、β－カルボキシエチルアクリ
レート、２－（２－メトキシエトキシ）酢酸、メトキシフェニル酢酸、及びこれらの混合
物などの化合物が挙げられる。更に、商品名「Ｓｉｌｑｕｅｓｔ　Ａ１２３０」でＯＳＩ
　Ｓｐｅｃｉａｌｔｉｅｓ（Ｃｒｏｍｐｔｏｎ　Ｓｏｕｔｈ　Ｃｈａｒｌｅｓｔｏｎ，Ｗ
Ｖ）が独占所有権を有して市販するシラン表面改質剤が特に適していることが判明してい
る。
【００７１】
　コロイド状分散体中の粒子の表面改質は、種々の方法で実現できる。そのプロセスは、
無機分散液と表面改質剤との混合物を伴う。所望により、例えば、１－メトキシ－２－プ
ロパノール、エタノール、イソプロパノール、エチレングリコール、１５Ｎ，Ｎ－ジメチ
ルアセトアミド、及び１－メチル－２－ピロリジノンのような共溶媒を、その時点で添加
することができる。共溶媒は、表面改質剤並びに表面改質された粒子の溶解度を向上させ
ることができる。無機ゾル及び表面改質剤を含む混合物を、その後、室温又は高温で、混
合あり又はなしで反応させる。一方法では、混合物を約８５℃で、約２４時間反応させて
、表面改質されたゾルを得ることができる。別の方法では、金属酸化物が表面改質されて
いるところでは、金属酸化物の表面処理は、好ましくは、粒子表面への酸性分子の吸収を
伴う場合がある。重金属酸化物の表面改質は、室温で実施するのが好ましい。シランによ
るＺｒＯ２の表面改質は、酸性条件下又は塩基性条件下にて達成することができる。ある
場合では、シランは、酸性条件下にて適した時間、加熱される。そのとき、分散液は、ア
ンモニア水（又は他の塩基）と組み合わせられる。この方法は、ＺｒＯ２表面からの酸対
イオンの除去、及びシランとの反応を可能にする。１つの方法において、粒子は、分散体
から析出され、液状成分から分離される。
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【００７２】
　表面改質剤の好ましい組み合わせは、犠牲テンプレート樹脂（の有機成分）と共重合可
能な官能基を有する少なくとも１種の表面改質剤と、第１の改質剤と異なる第２の改質剤
とを含む。第２の改質剤は、任意に、重合性組成物の有機成分と共重合可能である。第２
の改質剤は低屈折率（即ち、１．５２未満又は１．５０未満）を有する。第２の改質剤は
、好ましくは、重合性組成物の有機成分と所望により共重合可能である、ポリ（アルキレ
ンオキシド）含有改質剤である。
【００７３】
　次に、表面改質粒子は、様々な方法で犠牲テンプレート樹脂に組み込まれることができ
る。好ましい態様では、表面改質されたゾルに樹脂を添加してから水及び共溶媒（使用す
る場合）を蒸発により除去することにより、粒子を犠牲テンプレート樹脂中に分散された
状態にする、溶媒交換手順が利用される。蒸発工程は、例えば、蒸留、回転蒸発、又は炉
乾燥により達成可能である。別の態様では、表面改質粒子は水２０不混和性溶媒（water 
20 immiscible solvent）中へと抽出し、続いて所望の場合、溶媒交換することができる
。あるいは、表面改質されたナノ粒子を重合性樹脂に組み込む別の方法は、改質粒子を乾
燥して粉末にした後、粒子が分散された樹脂材料を添加することを伴う。この方法におけ
る乾燥工程は、例えば、炉乾燥又は噴霧乾燥のような、その系に適した従来の方法によっ
て達成することができる。
【００７４】
　無機ナノ粒子の非晶質「結合剤」として作用するように金属酸化物前駆体が用いられて
もよく、又はそれらは単独で用いられてもよい。無機ナノ粒子に対する金属酸化物前駆体
の好適な濃度は、犠牲テンプレート／ナノ材料系の全固形分の０．１重量％～９９．９重
量％の範囲であってもよい。好ましくは、この系の１重量％～２５％重量％は、金属酸化
物前駆体材料から構成される。これら前駆体を反応させて材料を固体塊に硬化させるため
に、ゾル－ゲル法を用いてもよく、これは当業者に既知である。ゾル－ゲル反応の加水分
解及び縮合工程は、金属酸化物前駆体を犠牲樹脂組成物に加える前に行われてもよく、又
は、犠牲樹脂組成物に組み込んだ後に周囲温度で行われてもよい。追加の加水分解及び縮
合工程は、犠牲樹脂組成物（犠牲材料）に混入させた後、犠牲テンプレートの焼去サイク
ル中でも生じ得る。換言すれば、犠牲樹脂が除去されているときに、金属酸化物前駆体は
加水分解及び縮合機構を経ることができる。好適な金属酸化物前駆体としては、チタン（
ＩＶ）ブトキシド、ｎ－プロピルチタネート、トリエタノールアミンチタン、リン酸チタ
ングリコール（titanium phosphate glycol）、２－エチルヘキシルチタネート、チタン
（ＩＶ）エトキシド、チタン（ＩＶ）イソプロポキシド等などのアルキルチタネートが挙
げられる。これらは、Ｄｏｒｆ－Ｋｅｔａｌ　Ｉｎｃ．（Ｈｏｕｓｔｏｎ，ＴＸ）が所有
する商標名である「ＴＹＺＯＲ」で入手可能である。更に好適な金属酸化物前駆体として
は、塩化ジルコニウム又はジルコニウム（ＩＶ）アルコキシド、例えば、ジルコニウム（
ＩＶ）アクリレート、ジルコニウム（ＩＶ）テトライソプロポキシド、ジルコニウム（Ｉ
Ｖ）テトラエトキシド、ジルコニウム（ＩＶ）テトラブトキシド等（全てＡｌｄｒｉｃｈ
（Ｓｔ．Ｌｏｕｉｓ，ＭＯ）より入手可能）が挙げられる。更に好適な金属酸化物前駆体
としては、ハフニウム（ＩＶ）クロリド又はハフニウムアルコキシド、例えば、ハフニウ
ム（ＩＶ）カルボキシエチルアクリレート、ハフニウム（ＩＶ）テトライソプロポキシド
、ハフニウム（ＩＶ）ｔｅｒｔ－ブトキシド、ハフニウム（ＩＶ）ｎ－ブトキシド等（こ
れらも全てＡｌｄｒｉｃｈ（Ｓｔ．Ｌｏｕｉｓ，ＭＯ）より入手可能）が挙げられる。
【００７５】
　熱的に安定なバックフィル及び平坦化材料
　バックフィル層は、バックフィル層が適用されるテンプレート層内の構造化表面を少な
くとも部分的に充填することができる材料である。あるいは、バックフィル層は、２つの
異なる材料の二層であってもよく、その場合この二層は層状構造を有する。二層の２つの
材料は、所望により、異なる屈折率を有し得る。二層の一方は、所望により、接着促進層
を含み得る。
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【００７６】
　実質的な平坦化とは、等式（１）により定義される平坦化の量（Ｐ％）が好ましくは５
０％を超える、より好ましくは７５％を超える、最も好ましくは９０％を超えることを意
味する。
　Ｐ％＝（１－（ｔ１／ｈ１））＊１００
　　　　　　　等式（１）
　Ｐ．Ｃｈｉｎｉｗａｌｌａ，ＩＥＥＥ　Ｔｒａｎｓ．Ａｄｖ．Ｐａｃｋａｇｉｎｇ　２
４（１），２００１，４１に更に開示されるように、式中、ｔ１は表面層のレリーフ高さ
であり、ｈ１は、表面層によって覆われる特徴の特徴高さである。
【００７７】
　バックフィルに使用することができる材料としては、ポリシロキサン系樹脂、ポリシラ
ザン、ポリイミド、ブリッジ又はラダー型シルセスキオキサン、シリコーン、及びシリコ
ーンハイブリッド材料、並びに多くの他のものが挙げられる。例示的なポリシロキサン系
樹脂としては、Ｃａｌｉｆｏｒｎｉａ　Ｈａｒｄｃｏａｔ（Ｃｈｕｌａ　Ｖｉｓｔａ，Ｃ
Ａ）から入手可能なＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００　Ｌ５１０－１が挙げられる。これら分
子は典型的に、高い寸法安定性、機械的強度、及び耐化学性をもたらす無機コアと、溶解
性及び反応性に役立つ有機シェルとを有している。これらの材料の市販供給源は多く存在
しており、下表２にまとめた。使用することができる他の材料分類は、例えば、ベンゾシ
クロブテン、可溶性ポリイミド、及びポリシラザン樹脂である。
【００７８】
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【表２】

【００７９】
　バックフィル層で有用な他の材料としては、ビニルシルセスキオキサン（vinyl silseq
uioxanes）；ゾルゲル材料；シルセスキオキサン；ナノ粒子複合材、例えばナノワイヤを
含むものなど；量子ドット；ナノロッド；研磨剤；金属ナノ粒子；易焼結性金属粉末；グ
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ラフェン、カーボンナノチューブ、及びラーレンを含む炭素複合材；導電性複合材；本質
的導電性（共役）ポリマー；電気活性材料（陽極材料、陰極材質等）；触媒を含む複合材
；低表面エネルギー材料；及びフッ素化ポリマー又は複合材を挙げることができる。これ
ら材料はまた、犠牲支持基板又は犠牲テンプレート層内の無機ナノ材料としても使用する
ことができる。
【００８０】
　バックフィル層は、材料が前述の所望のレオロジー特性及び物理的特性を有する限り、
あらゆる材料を含むことができる。バックフィル層は、化学線、例えば、可視光線、紫外
線放射、電子ビーム照射、熱、及びこれらの組み合わせを用いて硬化されるモノマーを含
む重合性組成物から作製され得る。アニオン重合、カチオン重合、フリーラジカル重合、
縮合重合など、様々な重合技法のいずれかを用いることができ、これら反応は、光開始、
光化学的開始、又は熱開始を用いて触媒されてもよい。これらの開始方法により、バック
フィル層は厚制限を受ける場合がある、即ち、光トリガ又は熱トリガは、全フィルム体積
全体にわたって均一に反応することができる必要がある。
【００８１】
　本開示は、種々の光学特性（例えば構造体内の高屈折率など）を有する埋め込まれたナ
ノ構造を形成するための物品及び方法を提示する。本明細書で提示される種々の実施形態
は、無機ナノ材料を含む支持基板又はテンプレート層を有する。いくつかの実施形態では
、無機ナノ材料は、チタネート、シリケート、又はジルコネートを含む。支持基板、テン
プレート層、又はその両方が無機ナノ材料を含み得る。典型的には、無機ナノ材料は、開
示の構造を構築するために用いられる犠牲結合剤又はポリマーに含まれる。いくつかの実
施形態では、転写フィルム構造体の２つの異なる層は、２つの異なる分解温度を有する２
つの異なる犠牲結合剤を含んでいてもよい。これら２つの異なる層（例えば、支持基板層
及びテンプレート層）は、２つの異なる光学特性を有するナノ材料の緻密化層を最終的に
形成することができる、２つの異なる種類の無機ナノ材料を含むことができる。無機ナノ
材料は、組成の違い若しくはサイズの違い、又はその両方に起因して異なる種類となり得
る。いくつかの実施形態では、開示の物品中の異なる層は、化学的に同一のナノ粒子を含
むことができるが、各層は、ナノ粒子サイズ又はサイズ分布により分別される。無機ナノ
粒子含有支持基板又はテンプレート層は、ナノ材料の緻密化層を定位置に残しながら、き
れいに熱分解又は燃焼されることができる。
【００８２】
　ポリマー樹脂にナノ粒子又は金属酸化物前駆体を組み込むことにより、上記材料の異な
る種類を、より高い屈折率のものと合成することができる。Ｓｉｌｅｃｓ　ＳＣ８５０材
料は、変性されたシルセスキオキサン（ｎ≒１．８５）であり、Ｂｒｅｗｅｒ　Ｓｃｉｅ
ｎｃｅの高屈折率ポリイミドのＯｐｔｉＮＤＥＸ　Ｄ１材料（ｎ≒１．８）は、このカテ
ゴリーの例である。その他の材料としては、メチルトリメトキシシラン（ＭＴＭＳ）とビ
ストリエトキシシリルエタン（ＢＴＳＥ）とのコポリマーが挙げられる（Ｒｏら，Ａｄｖ
．Ｍａｔｅｒ．２００７，１９，７０５～７１０）。この合成は、シルセスキオキサンの
非常に小さい架橋された環状のケージを有する容易に溶解するポリマーを形成する。この
フレキシブルな構造は、コーティングの充填密度及び機械的強度の増加につながる。これ
らのコポリマーの比率は、非常に低い熱膨張係数、低い有孔率、及び高い弾性率のために
調整することができる。
【００８３】
　バックフィル材料は、典型的には、いくつかの必要条件を満たすことができる。第一に
、バックフィル材料は、バックフィル材料がその上にコーティングされるテンプレート層
の構造化表面に接着し、かつ形状一致することができる。これは、気泡を捉えずに、ごく
小さい特徴の中に流れ込むことができるように、コーティング溶液の粘性が十分に低くな
くてはならないことを意味し、それは、複製された構造の良好な忠実度につながる。溶媒
系である場合、コーティング溶液は、下のテンプレート層を溶解又は膨張させない溶媒か
らコーティングされなければならず、テンプレート層が溶解又は膨張した場合には、バッ
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クフィルの亀裂又は膨張が生じることになる。溶媒は、テンプレート層のガラス転移温度
よりも低い沸点を有することが望ましい。好ましくは、イソプロパノール、ブチルアルコ
ール、又は他のアルコール溶媒を使用する。第二に、材料は十分な機械的完全性（例えば
「生強度」）を有して硬化しなければならない。硬化後に十分な生強度を有するバックフ
ィル材料でないと、バックフィルパターンの特徴が沈み込んで複製の忠実度が劣化するこ
とになる。第三に、いくつかの実施形態では、硬化した材料の屈折率は、適切な光学的効
果を生じさせるように調整されなければならない。サファイア、窒化物、金属、又は金属
酸化物など、異なる屈折率の他の基板もまた、このプロセスに使用することができる。第
四に、バックフィル材料は、最大焼去温度を超えても熱安定性でなければならない（例え
ば、最小限の亀裂、膨れ、又はポピングを示す）。この層に使用される材料は縮合硬化工
程を経るが、この工程は、コーティング内の望ましくない収縮及び圧縮応力の蓄積を引き
起こすことがある。これらの残留応力の形成を最小限にするために使用されるいくつかの
材料戦略があり、それらは、上述の全ての基準を満たすいくつかの市販のコーティングに
使用されている。
【００８４】
　テンプレート及びバックフィル層の両方の屈折率を調整することが有利な場合がある。
例えば、ＯＬＥＤの光抽出用途において、積層転写フィルムにより付与されるナノ構造は
、テンプレートと平坦化バックフィル層との構造化境界面に位置付けられる。テンプレー
ト層は、構造化境界面にある第１面と、隣接層と一致する第２面とを有する。平坦化バッ
クフィル層は、構造化境界面にある第１面と、隣接層と一致する第２面とを有する。この
用途では、テンプレート層の屈折率は、構造化境界面の反対側のバックフィル層に隣接す
る層と一致する屈折率となる。バックフィル層及び平坦化層の屈折率を調整するためにナ
ノ粒子を使用することができる。例えば、アクリルコーティングでは、シリカナノ粒子（
ｎ≒１．４２）を使用して屈折率を下げることができ、一方、ジルコニアナノ粒子（ｎ≒
２．１）を使用して屈折率を上げることができる。
【００８５】
　接着促進層の材料
　接着促進層は、転写フィルムの性能に対して実質的に有害な影響を及ぼさずに、レセプ
ター基板への転写フィルムの接着力を高める任意の材料を用いて実現され得る。バックフ
ィル層及び平坦化層についての例示的な材料を接着促進層にもまた使用することができる
。接着促進層に好ましい典型的な材料は、表２に記載したシクロテン樹脂である。開示の
物品及び方法において有用な他の有用な接着促進材料としては、フォトレジスト（ポジ型
及びネガ型）、自己組織化単層、シランカップリング剤、及びマクロ分子が挙げられる。
いくつかの実施形態では、シルセスキオキサンは接着促進層として機能し得る。他の例示
の材料としては、エポキシド、エピスルフィド、ビニル、ヒドロキシル、アリルオキシ、
（メタ）アクリレート、イソシアネート、シアノエステル、アセトキシ、（メタ）アクリ
ルアミド、チオール、シラノール、カルボン酸、アミノ、ビニルエーテル、フェノール、
アルデヒド、ハロゲン化アルキル、桂皮酸、アジド、アジリジン、アルケン、カルバマー
ト、イミド、アミド、アルキン、及びこれら基の任意の誘導体又は組み合わせなどの種々
の反応基で官能化された、ベンゾシクロブタン、ポリイミド、ポリアミド、シリコーン、
ポリシロキサン、シリコーン系複合ポリマー、（メタ）アクリレート、及び他のシラン又
はマクロ分子を挙げることができる。
【００８６】
　剥離ライナー
　バックフィル層は、所望により、一時的な剥離ライナーで覆われてもよい。剥離ライナ
ーは、パターン化された構造化バックフィルを処理中に保護することができ、かつ、レセ
プター基板に対して構造化バックフィル又は構造化バックフィルの一部を転写するために
、所望の場合には、容易に除去することができる。開示のパターン化された構造化フィル
ムにとって有用な例示的なライナーは、国際特許出願第ＷＯ　２０１２／０８２５３６号
（Ｂａｒａｎら）に開示されている。
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【００８７】
　ライナーは、可撓性であっても剛性であってもよい。好ましくは、ライナーは可撓性で
ある。好適なライナー（好ましくは、可撓性ライナー）は、典型的には、少なくとも厚さ
０．５ミル（１２．６μｍ）、典型的には厚さ２０ミル（５０８μｍ）以下である。ライ
ナーは、その第１の表面上に配置された剥離コーティングを有する裏材であってもよい。
場合により、剥離コーティングは、その第２の表面上に配置され得る。この裏材がロール
の形態である移動物品に使用される場合、第２の剥離コーティングは、第１の剥離コーテ
ィングより低い剥離値を有する。剛性ライナーとして機能し得る好適な材料には、金属、
金属合金、金属－マトリクス複合材料、金属化プラスチック、無機ガラス及びガラス化さ
れた有機樹脂、成形セラミック、並びにポリマーマトリクス補強複合材料（polymer matr
ix reinforced composites）が挙げられる。
【００８８】
　例示的なライナー材料としては、紙及び高分子材料が挙げられる。例えば、可撓性裏材
としては、高密度クラフト紙（Ｌｏｐａｒｅｘ　Ｎｏｒｔｈ　Ａｍｅｒｉｃａ，Ｗｉｌｌ
ｏｗｂｒｏｏｋ，ＩＬから市販されているもの等）、ポリエチレン塗布クラフト紙等のポ
リコート紙、及び高分子フィルムが挙げられる。好適な高分子フィルムとしては、ポリエ
ステル、ポリカーボネート、ポリプロピレン、ポリエチレン、セルロース、ポリアミド、
ポリイミド、ポリシリコーン、ポリテトラフルオロエチレン、ポリエチレンフタレート、
ポリ塩化ビニル、ポリカーボネート、又はそれらの組み合わせが挙げられる。不織布又は
織布ライナーも有用であり得る。不織布又は織布ライナーを用いた実施形態は、剥離コー
ティングを組み込んでもよい。ＣＬＥＡＲＳＩＬ　Ｔ５０剥離ライナー、即ち、Ｓｏｌｕ
ｔｉａ／ＣＰ　Ｆｉｌｍｓ（Ｍａｒｔｉｎｓｖｉｌｌｅ，ＶＡ）より入手可能な、シリコ
ーンでコーティングされた２ミル（５０μｍ）ポリエステルフィルムライナー、及びＬＯ
ＰＡＲＥＸ　５１００剥離ライナー、即ち、Ｌｏｐａｒｅｘ（Ｈａｍｍｏｎｄ，ＷＩ）よ
り入手可能な、フルオロシリコーンでコーティングされた２ミル（５０μｍ）ポリエステ
ルフィルムライナーは、有用な剥離ライナーの例である。
【００８９】
　ライナーの剥離コーティングは、フッ素含有材料、シリコン含有材料、フルオロポリマ
ー、シリコーンポリマー、又は１２～３０個の炭素原子を有するアルキル基を有するアル
キル（メタ）アクリレートを含むモノマーから誘導されたポリ（メタ）アクリレートエス
テルであってもよい。一実施形態において、アルキル基は分岐状であってもよい。有用な
フルオロポリマー及びシリコーンポリマーの例示的な例は、米国特許第４，４７２，４８
０号（Ｏｌｓｏｎ）、同第４，５６７，０７３号（Ｌａｒｓｏｎら）、及び同第４，６１
４，６６７号（Ｌａｒｓｏｎら）に見出すことができる。有用なポリ（メタ）アクリレー
トエステルの例示的な例は、米国特許出願公開第２００５／１１８３５２号（Ｓｕｗａ）
に見出すことができる。ライナーの除去は、バックフィル層の表面トポロジーをネガティ
ブに変更してはならない。
【００９０】
　その他の添加剤
　バックフィル、テンプレート、又は接着促進層に含まれる他の好適な添加剤は、酸化防
止剤、安定剤、オゾン劣化防止剤、及び／又はフィルムの保存、出荷、及び処理過程での
早期硬化を防止する防止剤である。酸化防止剤は、重合などの電子移動及び連鎖反応を引
き起こす場合があるフリーラジカル種の形成を防止することができる。酸化防止剤は、こ
のようなラジカルを分解することができる。好適な酸化防止剤としては、例えば、商標名
が「ＩＲＧＡＮＯＸ」である酸化防止剤を挙げることができる。酸化防止剤の分子構造は
、典型的には、２，６－ジ－ｔｅｒｔ－ブチルフェノール、２，６－ジ－ｔｅｒｔ－ブチ
ル－４－メチルフェノール、又は芳香族アミンに基づく構造のような、ヒンダードフェノ
ール構造である。二次酸化防止剤も、亜リン酸塩又は亜ホスホン酸塩、硫黄含有有機化合
物、及びジチオホスホン酸塩などのヒドロペルオキシドラジカルを分解するために用いら
れる。典型的な重合防止剤は、ヒドロキノン、２，５－ジ－ｔｅｒｔ－ブチル－ヒドロキ
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ノン、モノメチルエーテルヒドロキノン、又は４－ｔｅｒｔ－ブチルカテコールなどのカ
テコール誘導体のようなキノン構造を含む。用いる酸化防止剤、安定剤、オゾン劣化防止
剤、及び防止剤はいずれも、バックフィル、テンプレート、及び接着促進層に可溶でなけ
ればならない。
【００９１】
　いくつかの実施形態では、転写フィルムは、２つの異なる温度で分解するポリマー材料
を含み得る。例えば、バックフィル層は、分解温度が高い無機粒子含有バックフィル材料
を含み得る。分解温度が高いバックフィル材料は、積層物品（例えば犠牲支持フィルム又
は犠牲テンプレート層）の他のポリマー成分が熱的に不安定になる温度で熱的に安定であ
り得るポリマー材料であり得る。典型的には、分解温度が高い有機バックフィル材料は、
熱的に安定な有機ペンダント基を含んでいるアクリレートポリマーであり得る。アダマン
タン、ノルボルナン、又は他の多環架橋有機ペンダント基を含む高度に分岐したペンダン
ト基（pendent group）は、分解温度が高いテンプレート材料において有用である。例え
ば、「ＡＤＡＭＡＮＴＡＴＥ」アクリレート（出光興産株式会社（北京、中国）より入手
可能）を用いて、ペンダント（pendent）アダマンタン基を有するアクリルポリマーを製
造することができる。様々な官能基を有するアダマンタン含有モノマー又はノルボルナン
含有モノマーも利用することができ、他のアダマンタン含有系の使用を可能にすることが
できる。分解温度が高い更なるポリマーとしては、ポリアミド、ポリイミド、ポリ（エー
テルエーテルケトン）、ポリエーテルイミド（ＵＬＴＥ）、ポリフェニル、ポリベンゾイ
ミダゾール、ポリ（ベンゾオキサゾール）、ポリビスチアゾール、ポリ（キノキサリン）
、ポリ（ベンゾオキサジン）等を挙げることができる。
【００９２】
　犠牲支持フィルム及び犠牲テンプレート層は、熱的に安定な材料及び犠牲材料の両方を
含むことができる。熱的に安定な材料は、犠牲テンプレートで用いるポリマーの分解温度
よりも実質的に高い分解温度を有する熱的に安定なポリマーを含み得るので、犠牲テンプ
レートに用いた犠牲材料の焼去後に、他の成分は実質的に元の状態のまま残るようになっ
ている。限定されるものではないが、アダマンタン、ノルボルナン、又は他の架橋多環状
構造のような芳香族部分又は脂環部分を含む化学基は、熱的に安定なポリマーに有用であ
る。これら熱的に安定なポリマーは、架橋されて犠牲テンプレートの樹脂に変化してもよ
く、又は架橋されなくてもよい。架橋して犠牲テンプレート樹脂の網状組織となる熱的に
安定なポリマーの一例としは、出光興産株式会社（北京、中国）より入手可能な、商標名
「ＡＤＡＭＡＮＴＡＴＥ」で販売されているポリマーが挙げられる。ＡＤＡＭＡＮＴＡＴ
Ｅポリマーは、アクリレート、メタクリレート、及びエポキシのような種々の官能性を有
して販売されており、化学的に架橋して好適な犠牲樹脂系に変化し得る。分解温度が高く
、かつ犠牲テンプレート系内で相溶性となるように化学的に官能化されることも可能な他
のポリマーとしては、ポリ（アミド）類、ポリ（イミド）類、ポリ（エーテルエーテルケ
トン）類、ポリ（エーテルイミド）類（商標名「ＵＬＴＥＭ」でＳＡＢＩＣ　Ｉｎｎｏｖ
ａｔｉｖｅ　Ｐｌａｓｔｉｃｓ（Ｐｉｔｔｓｆｉｅｌｄ，ＭＡ）より入手可能）、ポリ（
フェニル）類、ポリ（ベンゾイミダゾール）類、ポリ（ベンゾオキサゾール）類、ポリ（
ビスチアゾール）類、ポリ（キノキサリン）類、ポリ（ベンゾオキサジン）が挙げられる
が、これらに限定されない。犠牲テンプレート樹脂系への溶解度を変更するために、２０
０未満（オリゴマー）から１００，０００超（ポリマー）までの様々な分子量を有する前
記熱的に安定なポリマーを選択することができる。好ましくは、５００～１０，０００の
分子量範囲を用いることができる。
【００９３】
　図７は、２種類のポリマー（即ち、犠牲ポリマー（ＰＭＭＡ）７０１、及び高い分解温
度を有する架橋されたアダマンタンアクリレート７０２を含有するポリマー）の熱重量分
析（ＴＧＡ）のグラフである。両方の材料を加熱すると、ＰＭＭＡは顕著に熱劣化するが
、アダマンタン含有アクリレート（１，３－アダマンタンジオールジ（メタ）アクリレー
ト（出光興産より入手可能）は熱安定性である約３０５℃から約３５５℃までの温度領域
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（領域７０３で示す）が存在する。温度領域７０３は、単一の積層転写フィルム内で犠牲
ポリマー材料及び熱的に安定なポリマー材料の両方を使用するためのプロセスウィンドウ
を示す。例えば、一方は、熱的に安定なバックフィル材料として使用することができ、も
う一方は、犠牲テンプレート材料として選択的に熱分解させるか、ないしは別の方法で分
解させることができる。
【００９４】
　レセプター基板
　レセプター基板の例としては、ディスプレイマザーガラス、照明マザーガラス（lighti
ng mother glass）、建築ガラス、板ガラス、ロールガラス、及び可撓性ガラス（ロール
ツーロールプロセスで用いることができる）などのガラスが挙げられる。フレキシブルロ
ールガラスの例は、ＷＩＬＬＯＷガラス製品（Ｃｏｒｎｉｎｇ　Ｉｎｃｏｒｐｏｒａｔｅ
ｄ製）である。レセプター基板の他の例としては、金属シート及び箔のような金属が挙げ
られる。更に他のレセプター基板の例としては、サファイア、シリコン、シリカ、及び炭
化シリコンが挙げられる。更に別の例としては、繊維、不織布、布地、及びセラミックス
が挙げられる。レセプター基板としては更に、自動車用ガラス、薄板ガラス、可撓性電子
基板、例えば、回路付き可撓性フィルム、ディスプレイバックプレーン、ソーラーガラス
、可撓性ガラス、金属、ポリマー、ポリマー複合材料、及びグラスファイバーなどを挙げ
ることができる。他の代表的なレセプター基板には、支持ウェハ上の半導体材料が含まれ
る。
【００９５】
　レセプター基板の寸法は、半導体ウェハのマスターテンプレートの寸法より大きくても
よい。現在、生産されている最大のウェハは、３００ｍｍの直径を有する。本明細書に開
示される方法を用いて生産される積層転写フィルムは、１０００ｍｍを超える横方向寸法
及び数百メートルのロール長で作製することができる。いくつかの実施形態では、レセプ
ター基板は、約６２０ｍｍ×約７５０ｍｍ、約６８０ｍｍ×約８８０ｍｍ、約１１００ｍ
ｍ×約１３００ｍｍ、約１３００ｍｍ×約１５００ｍｍ、約１５００ｍｍ×約１８５０ｍ
ｍ、約１９５０ｍｍ×約２２５０ｍｍ、又は約２２００ｍｍ×約２５００ｍｍ、又は更に
はそれより大きい寸法を有することができる。長いロール長の場合、横方向寸法は、約７
５０ｍｍ超、約８８０ｍｍ超、約１３００ｍｍ超、約１５００ｍｍ超、約１８５０ｍｍ超
、約２２５０ｎｍ超、又は更には約２５００ｍｍ超であり得る。典型的な寸法は、最大パ
ターン化幅が約１４００ｍｍ、最小幅が約３００ｍｍである。このような大きい寸法は、
ロールツーロール加工と円筒形マスターテンプレートの組み合わせを用いることにより可
能となる。こうした寸法を有するフィルムを使用して、大型デジタルディスプレイ（例え
ば、幅５２インチ（１３２センチメートル）×高さ３１．４インチ（８０センチメートル
）の５５インチ（１４０センチメートル）対角ディスプレイ）又は建築ガラスの大きな片
全体の上に、ナノ構造を付与することができる。
【００９６】
　このレセプター基板は、積層転写フィルムが適用されたレセプター基板の側面に任意で
バッファ層を含むことができる。バッファ層の例は、参照により全体が本出願に記載され
ているかのように本明細書に組み込まれる米国特許第６，３９６，０７９号（Ｈａｙａｓ
ｈｉら）に開示されている。バッファ層の一種は、Ｋ．Ｋｏｎｄｏｈら．，Ｊ．ｏｆ　Ｎ
ｏｎ－Ｃｒｙｓｔａｌｌｉｎｅ　Ｓｏｌｉｄｓ　１７８（１９９４）１８９～９８　ａｎ
ｄ　Ｔ－Ｋ．Ｋｉｍら．，Ｍａｔ．Ｒｅｓ．Ｓｏｃ．Ｓｙｍｐ．Ｐｒｏｃ．Ｖｏｌ．４４
８（１９９７）４１９～２３に開示されているような、ＳｉＯ２の薄層である。
【００９７】
　本明細書に開示される転写プロセスの具体的な利点は、ディスプレイマザーガラス又は
建築ガラスのような大型の表面を有するレセプター表面に構造を付与する能力である。こ
れらのレセプター基板の寸法は、半導体ウェハのマスターテンプレートの寸法より大きい
。ロールツーロール加工と円筒形マスターテンプレートの組み合わせの使用が、このよう
な大きい寸法の積層転写フィルムを可能にする。埋め込まれたナノ構造を形成するための
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ロールツーロール加工は、テンプレート又はバックフィル層の「鋳造・硬化」を含み得る
。本明細書に開示される転写プロセスの更なる利点は、平坦でないレセプター表面に構造
を付与する能力である。転写フィルムが可撓性構成であることから、レセプター基板は、
湾曲していても、曲げ捻られていてもよく、又は凹又は凸形状を有していてもよい。
【００９８】
　積層転写フィルムの用途
　本明細書に開示される積層転写フィルムは、多様な目的に使用することができる。例え
ば、積層転写フィルムを使用して、能動マトリックス有機発光ダイオード（ＡＭＯＬＥＤ
）デバイスに構造化層を転写することができる。ＯＬＥＤ用途の例では、ガラス様ナノ構
造バックフィル層と（高屈折率ナノ粒子の緻密化層により提供される）高屈折率層とを含
む、ナノ構造が埋め込まれた二層を、ガラス基板上に配置することができる。高屈折率層
は、インジウムスズ酸化物（ＩＴＯ）又は他の高屈折率層などの透明な導電性電極材料で
覆われる。積層転写フィルムの別の例示的な用途は、ディスプレイガラス、光起電ガラス
素子、ＬＥＤウェハ、シリコンウェハ、サファイアウェハ、建築ガラス、金属、不織布、
紙、又は他の基板の、内側又は外面上のいずれかへの、マイクロフレネルレンズ、回折光
学素子、ホログラフ光学素子、及びＢ．Ｃ．Ｋｒｅｓｓ，ａｎｄ　Ｐ．Ｍｅｙｒｕｅｉｓ
，Ａｐｐｌｉｅｄ　Ｄｉｇｉｔａｌ　Ｏｐｔｉｃｓ，Ｗｉｌｅｙ，２００９の第２章に開
示されている他のデジタル光学素子が含まれるデジタル光学素子のパターニングである。
【００９９】
　積層転写フィルムはまた、ガラス表面の装飾効果をもたらすためにも使用することがで
きる。例えば、装飾的な結晶様相の表面にイリデッセンスを付与することが望ましい場合
がある。具体的には、輸送ガラス、建築ガラス、ガラス食器、工芸品、標識、宝飾品類又
は他のアクセサリーなどの、機能的及び装飾的な用途のいずれかに、ガラス構造物を使用
することができる。いくつかの実施形態では、装飾構造は、高屈折率ガラスなどの高屈折
率基板上に付与されてもよい。これら実施形態の例示的な構造としては、高屈折率ガラス
の上に配置され、低屈折率層（例えば、シリカナノ粒子の緻密化層により提供される）で
平坦化される、高屈折率ナノ構造（ナノ材料の緻密化構造化層から作られる）を挙げるこ
とができる。他の構造は、高屈折率ガラス上の低屈折率ナノ構造層であり得る。同様に、
高屈折率ナノ構造層を標準ガラスの上に配置してもよく、あるいは、低屈折率ナノ構造層
を標準ガラスの上に配置してもよい。いずれの場合にも、ナノ構造化表面は、屈折率が異
なる２つの層内に埋め込まれて、ナノ材料の緻密化層内のナノ構造を保護しながら、本明
細書に記載する光学現象を可能にする。したがって、本明細書に開示の方法を用いて、埋
め込まれた構造を転写することにより、ガラス構造の耐性を改善することができる。また
、これらのガラス構造物の上にコーティングを適用することができる。この任意のコーテ
ィングは、ガラス構造物の特性への悪影響を避けるために比較的薄くてよい。そのような
コーティングの例には、親水性コーティング、疎水性コーティング、保護コーティング、
反射防止コーティングなどが含まれる。
【０１００】
　犠牲支持層又は犠牲テンプレート層の少なくとも一方を含む開示の転写フィルムはいず
れも、レセプター基板に積層され得る。犠牲支持層又は犠牲テンプレート層の少なくとも
一方は、構造化表面を有し得る。犠牲支持層又は犠牲テンプレート層の少なくとも一方は
、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む。したがって、犠牲支持層又は犠牲テンプレート層の
少なくとも一方は、緻密化され得る。緻密化は、ナノ粒子などの無機材料を含有するポリ
マーの熱分解又は燃焼により得られる、ナノ材料の体積分率が高いナノ材料の緻密化層を
製造することができる任意のプロセスを含み得る。ナノ材料の緻密化層は、ナノ粒子、部
分的に溶融されたナノ粒子、化学焼結ナノ粒子、焼結プロセスにより生じる溶融ガラス状
物質、又はガラス原料を含み得る。緻密化層は、焼結助剤又は結合剤として起用する、非
粒状有機又は無機残留物質を更に含んでもよい。
【０１０１】
　開示された物品は、開示された転写フィルムをレセプター基板に積層し、そうして作製
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された積層体を、熱分解又は燃焼による有機成分の分解に供することによって製造され得
る。開示された物品は、レセプター基板と、レセプター上に配置された第１の表面と第２
の構造化表面とを有する熱的に安定なバックフィル層と、熱的に安定なバックフィル層の
第２の構造化表面上に配置されたナノ粒子などの無機ナノ材料の緻密化層と、を含む。熱
的に安定なバックフィル層の第１の表面は、レセプター基板と接触する。ナノ材料の緻密
化層を含む層は、熱的に安定なバックフィル層の第２の構造化表面上に配置される。
【０１０２】
　図８Ａは、時間及び／又は温度の増加に伴うナノ粒子含有犠牲基板層の緻密化を示す全
体概略図である。第１の基板は、レセプター基板８０１上に配置された、無機ナノ材料と
ポリマーとを含む犠牲層８０３ａを示す。熱が高くなるにつれて（時間又は温度）、レセ
プター基板８０１上に配置された犠牲層８０３ｂは、ポリマーの熱分解によってより緻密
化される。更に加熱すると、つまり時間が経過すると、レセプター基板８０１上に配置さ
れたナノ材料８０３ｃの緻密化層を残して、有機物の実質的に全てが焼去される。最終的
に、十分な熱及び時間が適用された及び／又は無機結合剤が存在する場合、ナノ材料８０
３ｃの緻密化層は少なくとも部分的に溶融し、更に緻密化し、有機層８０３ｄが形成され
る。いくつかの実施形態では、ナノ材料の緻密化層は導電性フィルムを形成し得る。
【０１０３】
　図８Ｂは、ナノ粒子含有犠牲テンプレート層の緻密化を用いて、具体化された物品を製
造するところを示す概略図である。支持基板８１１は、その上に配置された、無機ナノ材
料を含む犠牲テンプレート層８１３を有する。次に、無機ナノ材料を含む犠牲テンプレー
ト層８１３はエンボス加工される。熱的に安定なバックフィル層８１５は、犠牲テンプレ
ート層８１３を平坦化するように適用される。次に、この積層体を逆さにしてレセプター
基板８１６に積層し、そのとき熱的に安定なバックフィル層８１５は、４番目の図に示す
ように、レセプター基板８１６、及び無機ナノ材料を含む犠牲テンプレート層８１３ａと
接触している。支持基板８１１は除去される。次に、焼去を開始し、犠牲テンプレート層
８１３ｂを緻密化してナノ材料８１３ｃの層を形成する。焼去が完了すると、埋め込まれ
たナノ構造をバックフィル８１５と共に形成する緻密化無機層８１３ｄが、レセプター基
板８１６上に形成される。
【０１０４】
　本発明の目的及び利点を、以下の実施例によって更に例示するが、これらの実施例にお
いて列挙される特定の材料及びその量並びに他の諸条件及び詳細によって、本開示を不当
に制限するものではないと解釈すべきである。
【実施例】
【０１０５】
　実施例における全ての部、百分率、比等は、特に明記しない限り、重量基準である。用
いた溶媒及びその他の試薬は、特に異なる指定のない限り、Ｓｉｇｍａ－Ａｌｄｒｉｃｈ
　Ｃｏｒｐ．（Ｓｔ．Ｌｏｕｉｓ，Ｍｉｓｓｏｕｒｉ）から入手した。
【０１０６】
　実施例１－アクリレート含有ジルコニアナノ粒子
　２００グラムのジルコニアゾル（約１０ｎｍのジルコニアの４９．３重量％水性分散体
）を１つ口丸底フラスコに加えた。この分散体に、１－メトキシ－２－プロパノールを４
００グラム、ＰＲＯＳＴＡＢ　５１９８の５重量％水溶液を０．８８グラム、フェノキシ
エチルアクリレート（ＰＥＡ）を１２１．６グラム、及びコハク酸モノ－（２－アクリロ
イルオキシ－エチル）エステルを２３．０グラム加えた。得られた混合物は、わずかに濁
った半透明の分散体であった。
【０１０７】
　次に、フラスコをロータリーエバポレーターの上に置き、真空蒸留によって水及び１－
メトキシ－２－プロパノールを除去した。ロータリーエバポレーターの真空が２８ｉｎ（
７１ｃｍ）Ｈｇ（９５ｋＰａ）に達し、水浴が８０℃に達したら、バッチを約１時間保持
して残留溶媒を最小限にした。蒸留の少なくとも最後の３０分間は、蒸留物は見られなか
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った。蒸留時間は合計で約３時間であった。蒸留後、バッチを粗いナイロンメッシュを通
して濾過し、８オンス（０．２リットル）の琥珀色の瓶の中に入れた。最終収量は、低粘
性半透明の分散体２１６．２グラムであった。
【０１０８】
　１．３重量％のＩＲＧＡＣＵＲＥ　３６９をＺｒＯ２／ＰＥＡ樹脂に加え、樹脂が溶解
するまで４時間回転させた。６００ｎｍ　１：１構造の鋸歯状の溝を有するポリマーマス
ターツールの一端に、少量のＺｒＯ２／ＰＥＡ／Ｉｒｇ３６９溶液を提供した。２ミル（
５１マイクロメートル）のプライマー処理していないＰＥＴのキャリアフィルムを樹脂及
びツールの上に置き、ツール、樹脂、及びＰＥＴのサンドイッチ全体を、ギャップを最小
限に設定したナイフコーターで、０．３ｍ／分で引き伸ばした。次に、Ｐｈｉｌｉｐｓブ
ラックライト－ブル１５Ｗ電球（波長３５０ｎｍ～４１０ｎｍ）の列からの光にサンドイ
ッチを１～４分間暴露して、ＺｒＯ２／ＰＥＡ／Ｉｒｇ３６９樹脂を硬化させた。プライ
マー処理していないＰＥＴキャリアフィルムに一時的に付着したままの硬化構造化ＺｒＯ

２／ＰＥＡ／Ｉｒｇ３６９フィルムからツールを除去した。硬化構造化フィルムの厚さは
約３～５マイクロメートルであった。
【０１０９】
　バックフィルのコーティング
　硬化したＰＥＡ／高屈折率フィルムの試料（２インチ×３インチ（５０ｍｍ×７５ｍｍ
））にＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００　Ｌ５１０－１をコーティングし、これはスピンコー
ティングによりエンボス加工フィルム試料に適用された。スピンコーティングに先立ち、
ＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００をイソプロパノールで１７．３重量％に希釈し、０．８μｍ
のフィルタを通して濾過した。コーティングプロセス中、ガラス顕微鏡スライドを使用し
てフィルムを支持した。スピンパラメータは、５００ｒｐｍ／３秒（溶液の適用）、２０
００ｒｐｍ／１０秒（スピンダウン）とした。試料をスピンコーターから取り出し、５０
℃の熱板上に３０分間置いて、乾燥工程を完了した。乾燥後、バックフィル試料を７０℃
の熱板上に４時間置き、ＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００を硬化させた。
【０１１０】
　接着促進層のコーティング
　ガラススライド（５０ｍｍ×７５ｍｍ）をＩＰＡ及びリントのない布で清浄化した。モ
デルＷＳ－６５０５－６ｎｐｐ／ｌｉｔｅスピンコーターの真空チャックにスライドを装
填した。６４ｋＰａ（１９インチの水銀）の真空を適用して、チャックに対してガラスを
保持した。スピンコーターは、５００ＲＰＭで５秒間（コーティング適用工程）、次いで
３０００ＲＰＭで１５秒間（スピン工程）、次いで１０００ＲＰＭで１０秒間（乾燥工程
）にプログラムした。
【０１１１】
　ＣＹＣＬＯＴＥＮＥ（ＣＹＣＬＯＴＥＮＥ　３０２２　６３樹脂、６３重量％原料、Ｄ
ＯＷ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏｍｐａｎｙ（Ｍｉｄｌａｎｄ，ＭＩ）より入手）の溶液を
メシチレンで３２重量％に希釈した。約１～２ｍＬのＣＹＣＬＯＴＥＮＥ溶液を、スピン
サイクルのコーティング塗布部分の間にガラススライドに塗布した。次に、スライドをス
ピンコーターから外し、５０℃の熱板の上に３０分間置き、アルミトレイで覆った。次い
で、スライドを室温に冷却させた。
【０１１２】
　積層体
　平坦化されたミクロ構造を、熱フィルムラミネータ（ＧＢＣ　Ｃａｔｅｎａ　３５，Ｇ
ＢＣ　Ｄｏｃｕｍｅｎｔ　Ｆｉｎｉｓｈｉｎｇ（Ｌｉｎｃｏｌｎｓｈｉｒｅ，ＩＬ））を
用いて、コーティングされた面を下にして、シクロテンでコーティングされた清浄なガラ
ススライドに２３０°Ｆ（１１０℃）で積層した。積層した試料をラミネータから外し、
室温まで冷却した。積層工程で残った気泡を取り除くため、積層した試料を、７５℃及び
６．５ｋｇ／ｃｍ２のオートクレーブに３０分間入れた。
【０１１３】
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　焼去
　加圧滅菌処理の後、フィルム積層体を支持しているプライマー処理していないＰＥＴを
試料から剥離し、他の層は全てガラススライドに付着したままとした。試料を箱型炉（Ｌ
ｉｎｄｂｅｒｇ　Ｂｌｕｅ　Ｍ箱型炉モデルＢＦ５１７３２ＰＣ－１、Ａｓｈｅｖｉｌｌ
ｅ（ＮＣ，ＵＳＡ））内に配置し、約１０℃／分の速度で２５℃から５００℃まで上昇さ
せた。炉を１時間にわたり５００℃に維持して犠牲材料を分解した。炉及び試料を周囲温
度まで冷却させた。得られたのは図９に示される埋め込まれた光学ナノ構造であり、基板
９０１（この実施形態ではガラススライド）、シリカ層９０３、及び埋め込まれたナノ構
造９０５（ジルコニア層）が示されている。
【０１１４】
　実施例２－アクリレート含有チタニアナノ粒子
　ＰＭＭＡ／ＰＢＭＡコポリマーの合成
　ポリ（メチルメタクリレート）（ＰＭＭＡ）及びポリ（ブチルメタクリレート）（ＰＢ
ＭＡ）を含有するコポリマーを、高屈折率チタニアナノ粒子の硬化性犠牲結合剤として合
成した。標準的なフリーラジカル重合技法で重合を行った。コポリマーのモルパーセント
は、約２５％　ＰＭＭＡ、及び７５％　ＰＢＭＡとなるように選択され、固形分濃度は４
０重量％に設定された。コポリマーは、７．５ｇのＭＭＡ（７５ｍｍｏｌ）、３２．０ｇ
のブチルメタクリレート（ＢＭＡ）（２２５ｍｍｏｌ）、１００ｇのメチルエチルケトン
（ＭＥＫ）、３９．５ｍｇのＶＡＺＯ　６７開始剤、及び１２１ｍｇ（０．６ｍｍｏｌ）
のｔ－ドデシルメルカプタン連鎖移動剤を琥珀色の瓶に加えることにより製造した。瓶を
窒素で１分間パージした後、攪拌しながら６０℃で２４時間加熱した。この溶液を、空気
に曝す前に室温まで冷却させた。分子量の増加により、溶液は透明で低粘性に見えた。
【０１１５】
　チタニアナノ粒子とのブレンド
　上で合成したコポリマーを高屈折率チタニアナノ粒子とブレンドして、溶液を作製した
。５ｇの４０重量％　ＰＭＭＡ／ＰＢＭＡコポリマーと、１０ｇのＭＥＫ中の５０ｎｍチ
タニアナノ粒子の２０重量％分散体（ＮＡＴ－３１１Ｋ、ナガセケミカル株式会社、東京
）と、１重量％（４０ｍｇ）ＩＲＧＡＣＵＲＥ　１８４（ＢＡＳＦ（Ｌｕｄｗｉｇｓｈａ
ｆｅｎ（Ｇｅｒｍａｎｙ））とを琥珀色のバイアルの中で混合し、１：１ｗ：ｗ溶液を作
製した。電磁攪拌棒を使用してこの溶液を一晩室温で混合した。溶液を、ラウンドノッチ
バーを使用し、ＴＭＳ剥離コーティングでコーティングされたナノ構造化ポリマーの中に
、１０ミル（２５０マイクロメートル）湿潤コーティング厚でコーティングした。積層体
をプライマー処理していないＰＥＴに積層して、紫外線照射に３０フィート／分（９．１
ｍ／分）で２回通過させて硬化させる（Ｈバルブ、Ｆｕｓｉｏｎ　Ｐｒｏｄｕｃｔｓ）前
に、フィルムを２分間風乾させた。次に、ナノ構造アクリレート／チタニアブレンドを残
してナノ構造ツールを剥離した。
【０１１６】
　バックフィルのコーティング
　ＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００を、イソプロピルアルコールで最終濃度１０重量％に希釈
した。硬化したＰＭＭＡ／ＰＢＭＡ／高屈折率フィルムの試料（～５ｃｍ×７．５ｃｍ）
に希釈したＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００をコーティングし、これはスピンコーティングに
よりエンボス加工フィルム試料に適用された。コーティングプロセス中、ガラス顕微鏡ス
ライドを使用してフィルムを支持した。スピンパラメータは、５００ｒｐｍ／５秒（溶液
の適用）、２０００ｒｐｍ／１５秒（スピンダウン）、及び１０００ｒｐｍ／２０秒（乾
燥）とした。試料をスピンコーターから取り出し、７０℃の熱板上に４時間置き、乾燥／
硬化工程を完了した。
【０１１７】
　接着促進層のコーティング
　磨きガラススライド（５０ｍｍ×５０ｍｍ）を、最初にリントのない布で清浄化した後
、洗浄チャンバ中で洗剤を用いて２０分間、次に２つのカスケードリンスチャンバのそれ
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ぞれの中で温水を用いて２０分間超音波処理した。次いで、空気循環炉内でスライドを２
０分間乾燥させた。モデルＷＳ－６５０５－６ｎｐｐ／ｌｉｔｅスピンコーターの真空チ
ャックにスライドを装填した。６４ｋＰａ（１９インチの水銀）の真空を適用して、チャ
ックに対してガラスを保持した。スピンコーターは、５００ＲＰＭで５秒間（コーティン
グ適用工程）、次いで２０００ＲＰＭで１５秒間（スピン工程）、次いで１０００ＲＰＭ
で２０秒間（乾燥工程）にプログラムした。
【０１１８】
　ＣＹＣＬＯＴＥＮＥ（ＣＹＣＬＯＴＥＮＥ　３０２２　６３樹脂、６３重量％原料、Ｄ
ＯＷ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏｍｐａｎｙ（Ｍｉｄｌａｎｄ，ＭＩ）より入手）の溶液を
メシチレンで２５重量％に希釈した。約１～２ｍＬのＣＹＣＬＯＴＥＮＥの２５重量％溶
液を、スピンサイクルのコーティング塗布部分の間にガラススライドに塗布した。次に、
スライドをスピンコーターから外し、５０℃の熱板の上に３０分間置き、アルミトレイで
覆った。次いで、スライドを室温に冷却させた。
【０１１９】
　積層体
　平坦化されたミクロ構造を、熱フィルムラミネータ（ＧＢＣ　Ｃａｔｅｎａ　３５、Ｇ
ＢＣ　Ｄｏｃｕｍｅｎｔ　Ｆｉｎｉｓｈｉｎｇ（Ｌｉｎｃｏｌｎｓｈｉｒｅ，ＩＬ））を
用いて、コーティングされた面を下にして、シクロテンでコーティングされた清浄なガラ
ススライドに２３０°Ｆ（１１０℃）で積層した。積層した試料をラミネータから外し、
室温まで冷却した。積層工程で残った気泡を取り除くため、積層した試料を、７５℃及び
６．５ｋｇ／ｃｍ２のオートクレーブに３０分間入れた。
【０１２０】
　焼去
　加圧滅菌処理の後、フィルム積層体を支持しているプライマー処理していないＰＥＴを
試料から剥離し、全ての層をガラススライドに転写した。この試料では、焼去工程は２工
程プロセスであった。最初に、積層した試料をマッフル炉に入れ、炉（Ｌｉｎｄｂｅｒｇ
，Ｂｌｕｅ　Ｍモデル番号５１６４２－ＨＲ、Ａｓｈｖｉｌｌｅ（ＮＣ　ＵＳＡ））を窒
素でパージし、雰囲気を酸素濃度２０ｐｐｍ未満に維持した。温度を約５℃／分の速度で
２５℃から３５０℃まで上昇させた。温度を約１℃／分の速度で３５０℃から４２５℃ま
で上昇させ、炉を４２５℃で２時間保持した後、炉及び試料を自然冷却させた。次に、ガ
ラススライドを別の炉（Ｌｉｎｄｂｅｒｇ、Ｂｌｕｅ　Ｍ　ＢＦ５１７３２ＰＣ－１、Ａ
ｓｈｖｉｌｌｅ（ＮＣ　ＵＳＡ））に移し、空気雰囲気中で再焼成した。温度を約１０℃
／分の速度で２５℃から５００℃まで上昇させた後、５００℃で１時間保持し、続いて炉
を停止して、試料及び炉を室温まで自然冷却させた。焼去工程の間、アクリレート結合剤
は分解し、高屈折率ナノ粒子充填材は緻密化して、構造体化シルセスキオキサンを平坦化
する薄層を形成した。得られたのは埋め込まれた光学ナノ構造であった。
【０１２１】
　実施例３－ジルコニアナノ粒子を有するポリノルボルネン
　処方及びコーティング
　コーティング溶液を調製するため、１．６７ｇの（ＰＤＭ　１０８６、４４．８重量％
ポリノルボルネン）溶液（Ｐｒｏｍｅｒｕｓ　Ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃｓ（Ｂｒｅｃｋｓｖ
ｉｌｌｅ，ＯＨ）より入手可能）を、２．３ｇのメチルイソブチルケトン（ＭＩＢＫ）に
溶解した。次に、メトキシエトキシ酢酸（ＭＥＥＡＡ）で官能化された０．５ｇのＺｒＯ

２（ＭＩＢＫ中５１．２重量％）を、ＰＤＭ　１０８６／ＭＩＢＫブレンドに添加し、撹
拌プレート上で一晩混合して、２２重量％溶液を作製した。溶液を、ラウンドノッチバー
を使用し、微細複製ポリマーツールの中に、２ミル（５１μｍ）湿潤コーティング厚でコ
ーティングし（ピッチ６００ｎｍ、高さ１．２μｍの鋸歯型パターン）、循環空気炉内で
１２０℃で５分間焼成して溶媒を除去した。次に、フィルムをプライマー処理していない
ＰＥＴに、２８０°Ｆ（１３８℃）、８０ｐｓｉ（０．６ＭＰａ）にて、ゆっくりとした
速度で積層した。次に、積層体を、紫外線照射（ＲＰＣ　Ｉｎｄｕｓｔｒｉｅｓ　ＵＶ　
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Ｐｒｏｃｅｓｓｏｒ　ＱＣ　１２０２３３ＡＮ／ＤＲ、Ｐｌａｉｎｆｉｅｌｄ，ＩＬ、３
０ｆｐｍ（９．１ｍ／ｍ）、Ｎ２）に３回通過させて、プライマー処理していないＰＥＴ
を介して架橋した。最後に、フィルムを９０℃のポスト硬化用炉に４分間入れて架橋反応
を加速させ、微細複製ＰＤＭ／ＺｒＯ２コーティングを残してポリマーツールを剥離した
。
【０１２２】
　バックフィルのコーティング
　ＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００をイソプロピルアルコールで最終濃度１７．３重量％に希
釈した。硬化したＰＤＭ／高屈折率フィルムの試料（５ｃｍ×７．５ｃｍ）に、希釈した
ＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００をコーティングし、これはスピンコーティングにより硬化フ
ィルム試料に適用された。コーティングプロセス中、ガラス顕微鏡スライドを使用してフ
ィルムを支持した。スピンパラメータは、５００ｒｐｍ／５秒（溶液の適用）、２０００
ｒｐｍ／１５秒（スピンダウン）、及び１０００ｒｐｍ／２０秒（乾燥）とした。試料を
スピンコーターから取り出し、７０℃の熱板上に４時間置き、乾燥／硬化工程を完了した
。
【０１２３】
　接着促進層のコーティング
　最初に、５０ｍｍ×５０ｍｍの磨きガラススライドをリントのない布で清拭し、次いで
、洗浄チャンバの中で洗剤を用いて２０分間超音波処置し、次いで、温水を有する２つの
カスケードリンスチャンバのそれぞれに２０分間入れた。次いで、空気循環炉内でスライ
ドを２０分間乾燥させた。モデルＷＳ－６５０５－６ｎｐｐ／ｌｉｔｅスピンコーターの
真空チャックにスライドを装填した。６４ｋＰａの真空を適用して、ガラスに対してチャ
ックを保持した。スピンコーターは、５００ＲＰＭで５秒間（コーティング適用工程）、
次いで２０００ＲＰＭで１５秒間（スピン工程）、次いで１０００ＲＰＭで１０秒間（乾
燥工程）にプログラムした。
【０１２４】
　ＣＹＣＬＯＴＥＮＥ　３０２２　６３樹脂（６３重量％原料、ＤＯＷ　Ｃｈｅｍｉｃａ
ｌ　Ｃｏｍｐａｎｙ（Ｍｉｄｌａｎｄ，ＭＩ）より入手）の溶液をメシチレンで２５重量
％に希釈した。約１～２ｍＬのＣＹＣＬＯＴＥＮＥの２５重量％溶液を、スピンサイクル
のコーティング塗布部分の間にガラススライドに塗布した。次に、スライドをスピンコー
ターから外し、５０℃の熱板の上に３０分間置き、アルミトレイで覆った。次いで、スラ
イドを室温に冷却させた。
【０１２５】
　積層体
　平坦化されたミクロ構造を、熱フィルムラミネータ（ＧＢＣ　Ｃａｔｅｎａ　３５，Ｇ
ＢＣ　Ｄｏｃｕｍｅｎｔ　Ｆｉｎｉｓｈｉｎｇ（Ｌｉｎｃｏｌｎｓｈｉｒｅ，ＩＬ））を
用いて、コーティングされた面を下にして、シクロテンでコーティングされた清浄なガラ
ススライドに２３０°Ｆ（１１０℃）で積層した。積層した試料をラミネータから外し、
室温まで冷却した。積層工程で残った気泡を取り除くため、積層した試料を、７５℃及び
６．５ｋｇ／ｃｍ２のオートクレーブに３０分間入れた。
【０１２６】
　焼去
　加圧滅菌処理の後、ＰＤＭ／ＺｒＯ２テンプレートツールを支持しているＰＥＴフィル
ムを試料から剥離し、複製されたＰＤＭ／ＺｒＯ２バックフィル材料をガラススライドに
転写した。積層した試料をマッフル炉に入れ、炉を窒素でパージし、雰囲気を酸素濃度２
０ｐｐｍ未満に維持した。温度を約５℃／分の速度で２５℃から３５０℃まで上昇させた
。次に、温度を約１℃／分の速度で３５０℃から４２５℃まで上昇させ、５００℃で１時
間保持し、炉を４２５℃で２時間保持した後、炉及び試料を自然冷却させた。焼去工程の
間、ＰＤＭ犠牲テンプレートは分解し、高屈折率ナノ粒子充填材は緻密化して、構造体化
シルセスキオキサンを平坦化する薄層を形成する。得られたのは埋め込まれた光学ナノ構
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造である。
【０１２７】
　実施例４－ジルコニアナノ粒子を有するエンボス加工されたＰＶＡ
　処方及びコーティング
　攪拌棒、攪拌板、冷却器、加熱マントル及び熱電対／温度調節器を装備した３０００ｍ
Ｌの三つ口フラスコに、１８６０グラムの脱イオン水及び１４０グラムのＫｕｒａｒａｙ
　ＰＶＡ－２３６（ポリビニルアルコール、Ｋｕｒａｒａｙ　Ａｍｅｒｉｃａ　Ｉｎｃ．
（Ｈｏｕｓｔｏｎ，Ｔｅｘａｓ））を投入した。この混合物を８０℃に加熱し、適度に混
合しながら６時間保持した。溶液を室温まで冷却し、４リットルのポリボトルに移した。
この透明低粘性溶液の固形分は６．７重量％であると測定された（溶液Ａ）。別の４ｏｚ
（０．１Ｌ）ガラス瓶の中に、１４．９５グラムのジルコニアゾル（直径約１０ｎｍのジ
ルコニア粒子の４９．３％固形分水中分散体）及び９５．０５グラムの脱イオン水を投入
し、均質になるまで混合した。これにより、ジルコニア粒子の６．７重量％固形分水中分
散体を得た（溶液Ｂ）。最後に、５０．０グラムの溶液Ａ及び５０．０グラムの溶液Ｂを
清潔な４ｏｚ（０．１Ｌ）のガラス瓶に加えることによって、ジルコニア－ＰＶＡブレン
ドを調製した。電磁攪拌棒及び攪拌板を使用してこのブレンドを約５分間混合した。得ら
れたブレンドは、水中において半透明で低粘性のジルコニア／ＰＶＡの５０／５０固体ブ
レンドであり、固形分は６．７重量％であった。
【０１２８】
　溶液を、厚さ２ミル（５１マイクロメートル）のプライマー処理していないＰＥＴ上に
、８ミル（２００μｍ、湿潤コーティング厚）でコーティングし、循環空気炉内で１００
℃で５分間乾燥させて溶媒（solvant）を除去した。Ｐｌａｓｍａ－Ｔｈｅｒｍバッチリ
アクター（Ｐｌａｓｍａ－Ｔｈｅｒｍモデル３０３２、Ｐｌａｓｍａ－Ｔｈｅｒｍ（Ｓｔ
．Ｐｅｔｅｒｓｂｅｒｇ，ＦＬ）から入手可能）を用いて、プラズマ蒸着により、シリコ
ン含有層を蒸着することにより、６００ｎｍのピッチの線状溝を有するポリマーツールに
剥離コーティングを適用した。乾燥させたＰＶＡフィルムを、ホットプレス内で１７１℃
（３４０°Ｆ）の温度にて、３０，０００ｐｈｉの圧力で３分間ポリマーツールでエンボ
ス加工した。次に、エンボス加工されたＰＶＡフィルムからポリマーツールを除去した。
【０１２９】
　バックフィルのコーティング
　エンボス加工フィルムの試料（２インチ×３インチ（５０ｍｍ×７５ｍｍ））にＰＥＲ
ＭＡＮＥＷ　６０００　Ｌ５１０－１をコーティングし、これはスピンコーティングによ
りエンボス加工フィルム試料に適用された。スピンコーティングに先立ち、ＰＥＲＭＡＮ
ＥＷ　６０００をイソプロパノールで１７．３重量％に希釈し、０．８μｍのフィルタを
通して濾過した。コーティングプロセス中、ガラス顕微鏡スライドを使用してフィルムを
支持した。スピンパラメータは、５００ｒｐｍ／３秒（溶液の適用）、２０００ｒｐｍ／
１０秒（スピンダウン）とした。試料をスピンコーターから取り出し、５０℃の熱板上に
３０分間置いて、乾燥工程を完了した。乾燥後、バックフィル試料を７０℃の熱板上に４
時間置き、ＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００を硬化させた。
【０１３０】
　接着促進層のコーティング
　ガラススライド（５０ｍｍ×７５ｍｍ）をＩＰＡ及びリントのない布で清浄化した。モ
デルＷＳ－６５０５－６ｎｐｐ／ｌｉｔｅスピンコーターの真空チャックにスライドを装
填した。６４ｋＰａ（１９インチの水銀）の真空を適用して、ガラスに対してチャックを
保持した。スピンコーターは、５００ＲＰＭ（コーティング適用工程）で５秒間、次いで
２０００ＲＰＭで１５秒間（スピン工程）、次いで１０００ＲＰＭで３０００秒間（乾燥
工程）にプログラムした。
【０１３１】
　ＣＹＣＬＯＴＥＮＥ（ＣＹＣＬＯＴＥＮＥ　３０２２　６３樹脂、６３重量％原料、Ｄ
ＯＷ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏｍｐａｎｙ（Ｍｉｄｌａｎｄ，ＭＩ）より入手）の溶液を
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メシチレンで３２重量％に希釈した。約１～２ｍＬのＣＹＣＬＯＴＥＮＥ溶液を、スピン
サイクルのコーティング塗布部分の間にガラススライドに塗布した。次に、スライドをス
ピンコーターから外し、５０℃の熱板の上に３０分間置き、アルミトレイで覆った。次い
で、スライドを室温に冷却させた。
【０１３２】
　積層体
　平坦化されたミクロ構造を、熱フィルムラミネータ（ＧＢＣ　Ｃａｔｅｎａ　３５，Ｇ
ＢＣ　Ｄｏｃｕｍｅｎｔ　Ｆｉｎｉｓｈｉｎｇ，Ｌｉｎｃｏｌｎｓｈｉｒｅ，ＩＬ）を用
いて、コーティングされた面を下にして、シクロテンでコーティングされた清浄なガラス
スライドに２３０°Ｆ（１１０℃）で積層した。積層した試料をラミネータから外し、室
温まで冷却した。積層工程で残った気泡を取り除くため、積層した試料を、７５℃及び６
．５ｋｇ／ｃｍ２のオートクレーブに３０分間入れた。
【０１３３】
　焼去
　加圧滅菌処理の後、フィルム積層体を支持しているプライマー処理していないＰＥＴを
試料から剥離し、他の層は全てガラススライドに付着したままとした。試料を箱型炉（Ｌ
ｉｎｄｂｅｒｇ　Ｂｌｕｅ　Ｍ箱型炉モデルＢＦ５１７３２ＰＣ－１、Ａｓｈｅｖｉｌｌ
ｅ（ＮＣ，ＵＳＡ））内に配置し、約１０℃／分の速度で２５℃から５００℃まで上昇さ
せた。炉を１時間にわたり５００℃に維持して犠牲材料を分解した。炉及び試料を周囲温
度まで冷却させた。得られたのは埋め込まれた光学ナノ構造であった。
【０１３４】
　実施例５－粒子を含まない犠牲支持基板
　図１０は、実施例５で用いるプロセスの概略である。図１０は、犠牲支持基板及び犠牲
テンプレート層を有する開示の転写フィルムを製造及び使用するためのプロセスのフロー
チャートの概略を示す。図１０において、犠牲支持基板１００１は剥離可能な表面を有し
ており、無機ナノ材料を実質的に欠いている。無機ナノ材料及び犠牲材料を含む犠牲テン
プレート層１００２は、犠牲支持基板１００１上に鋳造され、構造化表面を有するマスタ
ーに暴露しながら硬化される（工程１０１）。犠牲テンプレート層１００２は、犠牲支持
基板１００１の剥離可能な表面に適用される第１の表面と、第２の構造化表面とを有して
いる。熱的に安定なバックフィル１００５が犠牲テンプレート層１００２の第２の表面上
に配置されて、犠牲テンプレート層を平坦化し、それによって得られる物品内に埋め込ま
れたナノ構造を形成する（工程１０２）。工程１０２の一部として、任意の接着促進層１
００４をバックフィル層１００５又はレセプター基板１００６に適用することができる。
この物品は、埋め込まれたナノ構造を有する転写フィルムとして提供され得る。上述の物
品（転写フィルム）は、工程１０３に示すように、レセプター基板１００６に積層され得
る。犠牲支持基板１００１及び熱的に安定なバックフィル１００５及び平坦化された犠牲
テンプレート層１００２を含む積層体は、有機材料を全て除去し、無機ナノ材料１００３
の緻密化層を残すように焼成され得る（工程１０４）。
【０１３５】
　この実施形態では、鋳造・硬化プロセスで犠牲支持基板が用いられ、メタクリレート系
シロップでこの基板上に犠牲テンプレート層を形成する。シロップは、無機ナノ材料（例
えばナノジルコニア）、又はチタニア若しくはジルコニアの好適な前駆体（例えば有機ジ
ルコネート又は有機チタネート）で充填される。テンプレート層は、シルセスキオキサン
前駆体（例えばＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００、Ｃａｌｉｆｏｒｎｉａ　Ｈａｒｄｃｏａｔ
ｓ）でバックフィルされ、レセプター表面に積層され、次に高温（３００℃超）で焼成さ
れる。焼去工程の間、犠牲支持層及び犠牲テンプレート層は共に分解し、ナノ粒子充填材
は緻密化して、ナノ粒子の薄い緻密化層を形成する。得られたのは埋め込まれた光学ナノ
構造である。
【０１３６】
　実施例６．－ポリマー由来のセラミック粒子
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　この実施例は、ポリマー由来のセラミックから構成される平坦化層の調製方法について
記述する。処方の１０％は、硬化プロセスを支援するための光硬化性ポリマー樹脂を含む
。紫外線照射及び熱の両方を用いて、フォトポリマー及びポリシラザン材料をそれぞれ硬
化する。ＰＳＺはＯ２及び水に対して非常に敏感であるので、これら材料をガラス製バイ
アルに装入する前に、ガラス製バイアルを循環空気炉内で８０℃で乾燥させて、バイアル
に吸着した微量の水を除去する。処方を調製するために、１．８ｇのＫｉＯＮポリシラザ
ン（ＨＴＴ－１８００、ＡＺ　Ｅｌｅｃｔｒｏｎｉｃ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ（Ｂｒａｎｃ
ｈｂｕｒｇ，ＮＪ）、０．２ｇのＳＲ４４４Ｃ（Ｓａｒｔｏｍｅｒ　Ｃｏ．（Ｅｘｔｏｎ
　Ｐａ））、２０ｍｇのジクミルペルオキシド（Ａｌｄｒｉｃｈ）、及び２０ｍｇのジメ
トキシアセチルフェノン（dimethoxyacetylphenone）（Ａｌｄｒｉｃｈ）。溶液を室温で
一晩混合した後、減圧下で９０分間脱ガスした。溶液を、ノッチバーを使用し、剥離コー
ティングされたナノ構造化ポリマーツールの中に、５ミル（２５０μｍ）湿潤コーティン
グ厚でコーティングし、次に、プライマー処理していないＰＥＴに対して積層した。次に
、この積層体を、Ｆｕｓｉｏｎ　Ｐｒｏｄｕｃｔｓ（Ｈバルブ）に３０フィート毎分（９
．１メートル毎秒）で３回通過させて、プライマー処理していないＰＥＴ層を介して硬化
させ、層を非粘着状態まで硬化させた。硬化の後、ナノ構造化ポリマー由来のセラミック
テンプレートを残して、ポリマーツールをコーティングから除去した。
【０１３７】
　バックフィルのコーティング
　ＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００を、イソプロピルアルコールで最終濃度１７．３重量％に
希釈した。ポリマー由来のセラミックフィルムの試料（（５０ｍｍ×７５ｍｍ）、～２イ
ンチ×３インチ）に、希釈したＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００をコーティングし、これはス
ピンコーティングにより硬化フィルム試料に適用された。コーティングプロセス中、ガラ
ス顕微鏡スライドを使用してフィルムを支持した。スピンパラメータは、５００ｒｐｍ／
５秒（溶液の適用）、２０００ｒｐｍ／１５秒（スピンダウン）、及び１０００ｒｐｍ／
２０秒（乾燥）とした。試料をスピンコーターから取り出し、７０℃の熱板上に４時間置
き、乾燥／硬化工程を完了した。
【０１３８】
　接着促進層のコーティング
　ガラススライド（５０ｍｍ×５０ｍｍ）を、最初にリントのない布で清浄化した後、洗
浄チャンバ中で洗剤を用いて２０分間、次に２つのカスケードリンスチャンバのそれぞれ
の中で温水を用いて２０分間超音波処理した。次いで、空気循環炉内でスライドを２０分
間乾燥させた。モデルＷＳ－６５０５－６ｎｐｐ／ｌｉｔｅスピンコーターの真空チャッ
クにスライドを装填した。６４ｋＰａ（１９インチの水銀）の真空を適用して、ガラスに
対してチャックを保持した。スピンコーターは、５００ＲＰＭで５秒間（コーティング適
用工程）、次いで２０００ＲＰＭで１５秒間（スピン工程）、次いで１０００ＲＰＭで１
０秒間（乾燥工程）にプログラムした。
【０１３９】
　ＣＹＣＬＯＴＥＮＥ（ＣＹＣＬＯＴＥＮＥ　３０２２　６３樹脂、６３重量％原料、Ｄ
ＯＷ　Ｃｈｅｍｉｃａｌ　Ｃｏｍｐａｎｙ（Ｍｉｄｌａｎｄ，ＭＩ）より入手）の溶液を
メシチレンで２５％ｗ／ｗに希釈した。約１～２ｍＬのＣＹＣＬＯＴＥＮＥの２５重量％
溶液を、スピンサイクルのコーティング塗布部分の間にガラススライドに塗布した。次に
、スライドをスピンコーターから外し、５０℃の熱板の上に３０分間置き、アルミトレイ
で覆った。次いで、スライドを室温に冷却させた。
【０１４０】
　積層体
　平坦化されたミクロ構造を、熱フィルムラミネータ（ＧＢＣ　Ｃａｔｅｎａ　３５，Ｇ
ＢＣ　Ｄｏｃｕｍｅｎｔ　Ｆｉｎｉｓｈｉｎｇ，Ｌｉｎｃｏｌｎｓｈｉｒｅ，ＩＬ）を用
いて、コーティングされた面を下にして、シクロテンでコーティングされた清浄なガラス
スライドに２３０°Ｆ（１１０℃）で積層した。積層した試料をラミネータから外し、室
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温まで冷却した。積層工程で残った気泡を取り除くため、積層した試料を、７５℃及び６
．５ｋｇ／ｃｍ２のオートクレーブに３０分間入れた。
【０１４１】
　焼去
　加圧滅菌処理の後、フィルム積層体を支持しているプライマー処理していないＰＥＴを
試料から剥離し、全ての層をガラススライドに転写した。この試料では、焼去工程は２工
程プロセスであった。最初に、積層した試料をマッフル炉に入れ、炉（Ｌｉｎｄｂｅｒｇ
，Ｂｌｕｅ　Ｍモデル番号５１６４２－ＨＲ、Ａｓｈｖｉｌｌｅ（ＮＣ　ＵＳＡ））を窒
素でパージし、雰囲気を酸素濃度２０ｐｐｍ未満に維持した。温度を約５℃／分の速度で
２５℃から３５０℃まで上昇させた。次に、温度を約１０℃／分の速度で３５０℃から４
２５℃まで上昇させ、続いて炉を停止して、試料及び炉を自然冷却させた。次に、ガラス
スライドを別の炉（Ｌｉｎｄｂｅｒｇ、Ｂｌｕｅ　Ｍ　ＢＦ５１７３２ＰＣ－１、Ａｓｈ
ｖｉｌｌｅ（ＮＣ　ＵＳＡ））に移し、空気雰囲気中で再焼成した。温度を約１℃／分の
速度で２５℃から５００℃まで上昇させた後、５００℃で１時間保持し、炉を４２５℃で
２時間保持した後、炉及び試料を室温まで自然冷却させた。焼去工程の間、アクリレート
結合剤は分解し、高屈折率ナノ粒子充填材は緻密化して、構造化シルセスキオキサンを平
坦化する薄層を形成する。得られたのは埋め込まれた光学ナノ構造である。
【０１４２】
　実施例７－チタニアナノ粒子及び無機結合剤
　この実施形態では、高屈折率チタニアナノ粒子と、アルキルチタネート（alkytitanate
）ゾル（チタニウムブトキシド、Ｔｉ（ＯＢｕ）４）とをブレンドして、放射線硬化性樹
脂とした。チタニウムブトキシドゾルを調製するため、Ｒｉｃｈｍｏｎｄ　ら（Ｊ．Ｖａ
ｃ．Ｓｃｉ．Ｔｅｃｈ．Ｂ，２９，２，（２０１１）に記載されている、文献の確立され
た手法に従った。６．８１ｍＬのＴｉ（ＯＢｕ）４を、１．９２ｍＬのジエタノールアミ
ン及び９．０９ｍＬの２－メトキシエタノールと混合した。次に、０．１８ｍＬの酢酸及
び２ｍＬの蒸留Ｈ２Ｏを別々に調製し、Ｔｉ（ＯＢｕ）４溶液に滴加し、電磁攪拌棒を使
用して室温で３日間攪拌した。Ｔｉ（ＯＢｕ）４配合物の総溶液濃度は５２重量％である
。メチルエチルケトン中に分散した市販のチタニアナノ粒子は、ナガセケムテックス株式
会社（東京、日本、ＮＡＴ－３１１Ｋ、２０重量％）から購入した。別のバイアルの中で
、ＳＲ４４４Ｃ（Ｓａｒｔｏｍｅｒ　Ｃｏ（Ｅｘｔｏｎ，ＰＡ））を、ポリマーに対する
重量で４８．２重量％の無水アルコール及び１重量％のＩＲＧＡＣＵＲＥ　８１９と混合
し、溶液が均質になるまで磁気的に攪拌する。次に、ＳＲ４４４Ｃを無機成分と混合し、
重量で５０／２５／２５のＳＲ４４４Ｃ／ＴｉＯ２ナノ粒子／Ｔｉ（ＯＢｕ）４混合物を
作製する。琥珀色の瓶に、２．０７ｇのＳＲ４４４Ｃ、２．４４ｇのＮＡＴ－３１１Ｋ、
及び０．９７のＴｉ（ＯＢｕ）４を加え、１０分間超音波処理を行う。溶液は、ＴＭＳで
コーティングされた微細複製ポリマーツールの中に、２ミル（５１μｍ）湿潤コーティン
グ厚でコーティングし（ピッチ６００ｎｍ、高さ１．２μｍの鋸歯型パターン）、循環空
気炉内で８５℃で１０分間焼成して溶媒を除去した。次に、フィルムをプライマー処理し
ていないＰＥＴに、２８０°Ｆ（１３８℃）、８０ｐｓｉ（０．６ＭＰａ）にて、ゆっく
りとした速度で積層した。次に、積層体を、紫外線照射（Ｆｕｓｉｏｎ　Ｐｒｏｄｕｃｔ
ｓ、Ｄバルブ、３０ｆｐｍ（９．１ｍ／ｍ）、Ｎ２））に２回通過させて、プライマー処
理していないＰＥＴを介して架橋する。微細複製ＳＲ４４４／ＴｉＯ２／Ｔｉ（ＯＢｕ）

４コーティングを残してポリマーツールを剥離する。
【０１４３】
　バックフィルのコーティング
　ＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００を、イソプロピルアルコールで最終濃度１７．３重量％に
希釈する。微細複製ＳＲ４４４／ＴｉＯ２／Ｔｉ（ＯＢｕ）４フィルムの試料（５ｃｍ×
７．５ｃｍ）に希釈したＰＥＲＭＡＮＥＷ　６０００をコーティングし、これはスピンコ
ーティングによりフィルム試料に適用された。コーティングプロセス中、ガラス顕微鏡ス
ライドを使用してフィルムを支持する。スピンパラメータは、５００ｒｐｍ／５秒（溶液
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の適用）、２０００ｒｐｍ／１５秒（スピンダウン）、及び１０００ｒｐｍ／２０秒（乾
燥）とする。スピンコーターから試料を取り出し、７０℃の熱板の上に４時間置いて、乾
燥／硬化工程を完了する。
【０１４４】
　接着促進層のコーティング
　ガラススライド（５０ｍｍ×５０ｍｍ）を、最初にリントのない布で清浄化した後、洗
浄チャンバ中で洗剤を用いて２０分間、次に２つのカスケードリンスチャンバのそれぞれ
の中で温水を用いて２０分間超音波処理する。次いで、空気循環炉内でスライドを２０分
間乾燥させる。モデルＷＳ－６５０５－６ｎｐｐ／ｌｉｔｅスピンコーターの真空チャッ
クにスライドを装填する。６４ｋＰａの真空を適用して、チャックにガラスを保持する。
スピンコーターは、５００ＲＰＭ（コーティング適用工程）で５秒間、次いで２０００Ｒ
ＰＭで１５秒間（スピン工程）、次いで１０００ＲＰＭで１０秒間（乾燥工程）にプログ
ラムする。
【０１４５】
　ＣＹＣＬＯＴＥＮＥ　３０２２　６３樹脂（６３重量％原料、ＤＯＷ　Ｃｈｅｍｉｃａ
ｌ　Ｃｏｍｐａｎｙ（Ｍｉｄｌａｎｄ，ＭＩ）より入手）の溶液をメシチレンで２５重量
％に希釈する。約１～２ｍＬのＣＹＣＬＯＴＥＮＥの２５重量％溶液を、スピンサイクル
のコーティング塗布部分の間にガラススライドに塗布する。次に、スライドをスピンコー
ターから外し、５０℃の熱板の上に３０分間置き、アルミトレイで覆う。次いで、スライ
ドを室温に冷却させた。
【０１４６】
　積層体
　平坦化されたミクロ構造を、熱フィルムラミネータ（ＧＢＣ　Ｃａｔｅｎａ　３５，Ｇ
ＢＣ　Ｄｏｃｕｍｅｎｔ　Ｆｉｎｉｓｈｉｎｇ，Ｌｉｎｃｏｌｎｓｈｉｒｅ，ＩＬ）を用
いて、コーティングされた面を下にして、シクロテンでコーティングされた清浄なガラス
スライドに２３０°Ｆ（１１０℃）で積層する。積層した試料をラミネータから外し、室
温まで冷却した。積層工程で残った気泡を取り除くため、積層した試料を、７５℃及び６
．５ｋｇ／ｃｍ２のオートクレーブに３０分間入れた。
【０１４７】
　焼去
　加圧滅菌処理の後、ＳＲ４４４／ＴｉＯ２／Ｔｉ（ＯＢｕ）４テンプレートツールを支
持しているＰＥＴライナーを試料から剥離し、複製されたＳＲ４４４／ＴｉＯ２／Ｔｉ（
ＯＢｕ）４バックフィル材料をガラススライドに転写した。積層した試料をマッフル炉に
入れ、炉（Ｌｉｎｄｂｅｒｇ，Ｂｌｕｅ　Ｍモデル番号５１６４２－ＨＲ、Ａｓｈｖｉｌ
ｌｅ（ＮＣ　ＵＳＡ））を窒素でパージし、雰囲気を酸素濃度２０ｐｐｍ未満に維持する
。温度を約１０℃／分の速度で２５℃から６００℃まで上昇させた。炉を６００℃で３時
間保持した後、炉及び試料を室温まで自然冷却させる。焼去工程の間、ＳＲ４４４Ｃ犠牲
テンプレート及びブトキシド配位子は分解し、高屈折率ナノ粒子＋結合剤は緻密化して、
構造体化シルセスキオキサンを平坦化する薄層を形成する。得られたのは埋め込まれた光
学ナノ構造である。
【０１４８】
　以下は、本開示の実施形態の一覧である。
【０１４９】
　項目１は、転写フィルムであって、
　第１の表面と、第１の表面の反対側に構造化表面を有する第２の表面と、を有する犠牲
テンプレート層と、
　犠牲テンプレート層の第２の表面に適用される熱的に安定なバックフィル層と、を含み
、
　熱的に安定なバックフィル層が、犠牲テンプレート層の構造化表面と形状一致する構造
化表面を有し、
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　犠牲テンプレート層が、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む、転写フィルムである。
【０１５０】
　項目２は、犠牲テンプレート層内の犠牲材料が、熱的に安定なバックフィル層の構造化
表面上に無機ナノ材料の緻密化層を残しながら、きれいに焼去されることができる、項目
１に記載の転写フィルムである。
【０１５１】
　項目３は、無機ナノ材料の緻密化層が、導電性又は半導電性である、請求項２に記載の
転写フィルムである。
【０１５２】
　項目３ａは、無機ナノ材料が、組成の異なるナノ材料を含む、項目１に記載の転写フィ
ルムである。
【０１５３】
　項目３ｂは、無機ナノ材料が、サイズの異なるナノ材料を含む、項目１に記載の転写フ
ィルムである。
【０１５４】
　項目４は、熱的に安定なバックフィル層が不連続である、項目２に記載の転写フィルム
である。
【０１５５】
　項目５は、犠牲テンプレート層がアクリルポリマーを含む、項目１に記載の転写フィル
ムである。
【０１５６】
　項目６は、アクリルポリマーが、アルキル（メタ）アクリレートを含むモノマーの反応
生成物を含む、項目５に記載の転写フィルムである。
【０１５７】
　項目７は、無機ナノ材料がナノ粒子を含む、項目１に記載の転写フィルムである。
【０１５８】
　項目８は、無機ナノ粒子が金属酸化物を含む、項目７に記載の転写フィルムである。
【０１５９】
　項目９は、金属酸化物がチタニア、シリカ、又はジルコニアを含む、項目８に記載の転
写フィルムである。
【０１６０】
　項目１０は、無機ナノ材料が、犠牲テンプレート層と相溶性となるように官能化される
、項目１に記載の転写フィルムである。
【０１６１】
　項目１０ａは、バックフィル層が、２つの異なる材料の二層を含む、項目１の転写フィ
ルムである。
【０１６２】
　項目１０ｂは、二層の一方が接着促進層を含む、項目１０ａに記載の転写フィルムであ
る。
【０１６３】
　項目１１は、転写フィルムであって、
　剥離可能な表面を有する支持基板と、
　支持基板の剥離可能な表面に適用される第１の表面と、第１の表面の反対側の第２の表
面と、を有する犠牲テンプレート層であって、第２の表面が構造化表面を含む、犠牲テン
プレート層と、
　犠牲テンプレート層の第２の表面上に配置された熱的に安定なバックフィル層と、を含
み、
　熱的に安定なバックフィル層が、テンプレート層の構造化表面と形状一致する構造化表
面を有し、
　テンプレート層が、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む、転写フィルム。
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【０１６４】
　項目１２は、犠牲テンプレート層内の犠牲材料が、熱的に安定なバックフィル層の構造
化表面上に無機ナノ材料の緻密化層を残しながら、きれいに焼去されることができる、項
目１１に記載の転写フィルムである。
【０１６５】
　項目１３は、無機ナノ材料の緻密化層が、導電性又は半導電性である、項目１２に記載
の転写フィルムである。
【０１６６】
　項目１４は、熱的に安定なバックフィル層が不連続である、項目１２に記載の転写フィ
ルムである。
【０１６７】
　項目１５は、犠牲テンプレート層がアクリルポリマーを含む、項目１１に記載の転写フ
ィルムである。
【０１６８】
　項目１６は、アクリルポリマーが、アルキル（メタ）アクリレートを含むモノマーの反
応生成物を含む、項目１５に記載の転写フィルムである。
【０１６９】
　項目１７は、無機ナノ材料がナノ粒子を含む、項目１１に記載の転写フィルムである。
【０１７０】
　項目１８は、無機ナノ粒子が金属酸化物を含む、項目１７に記載の転写フィルムである
。
【０１７１】
　項目１９は、金属酸化物がチタニア、シリカ、又はジルコニアを含む、項目１８に記載
の転写フィルムである。
【０１７２】
　項目２０は、無機ナノ材料が、犠牲テンプレート層と相溶性となるように官能化される
、項目２１に記載の転写フィルムである。
【０１７３】
　項目２１は、転写フィルムであって、
　犠牲支持基板と、
　犠牲支持基板に適用される第１の表面と、第１の表面の反対側の第２の表面と、を有す
る犠牲テンプレート層であって、第２の表面が構造化表面を含む、犠牲テンプレート層と
、
　犠牲テンプレート層の第２の表面上に配置された熱的に安定なバックフィル層と、を含
み、
　熱的に安定なバックフィル層が、テンプレート層の構造化表面と形状一致する構造化表
面を有し、
　テンプレート層が、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む、転写フィルムである。
【０１７４】
　項目２２は、犠牲テンプレート層内の犠牲支持層及び犠牲材料が、熱的に安定なバック
フィル層の構造化表面上に無機ナノ材料の緻密化層を残しながら、きれいに焼去されるこ
とができる、項目２１に記載の転写フィルムである。
【０１７５】
　項目２３は、無機ナノ材料の緻密化層が、導電性又は半導電性である、項目２２に記載
の転写フィルムである。
【０１７６】
　項目２４は、熱的に安定なバックフィル層が不連続である、項目２２に記載の転写フィ
ルムである。
【０１７７】
　項目２５は、犠牲テンプレート層がアクリルポリマーを含む、項目２１に記載の転写フ
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ィルムである。
【０１７８】
　項目２６は、アクリルポリマーが、アルキル（メタ）アクリレートを含むモノマーの反
応生成物である、項目２５に記載の転写フィルムである。
【０１７９】
　項目２７は、無機ナノ材料がナノ粒子を含む、項目２１に記載の転写フィルムである。
【０１８０】
　項目２８は、無機ナノ粒子が金属酸化物を含む、項目２７に記載の転写フィルムである
。
【０１８１】
　項目２９は、金属酸化物がチタニア、シリカ、又はジルコニアを含む、項目２８に記載
の転写フィルムである。
【０１８２】
　項目３０は、無機ナノ材料が、犠牲テンプレート層と相溶性となるように官能化される
、項目２１に記載の転写フィルムである。
【０１８３】
　項目３１は、転写フィルムであって
　犠牲支持基板と、
　犠牲支持基板に適用される第１の表面と、第１の表面の反対側の第２の表面と、を有す
る犠牲テンプレート層であって、第２の表面が構造化表面を含む、犠牲テンプレート層と
、
　犠牲テンプレート層の第２の表面上に配置された熱的に安定なバックフィル層と、を含
み、
　熱的に安定なバックフィル層が、テンプレート層の構造化表面と形状一致する構造化表
面を有し
　犠牲支持基板が、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む、転写フィルムである。
【０１８４】
　項目３２は、犠牲支持層及び犠牲テンプレート層内の犠牲材料が、熱的に安定なバック
フィル層の構造化表面上に無機ナノ材料の緻密化層を残しながら、きれいに焼去されるこ
とができる、項目３１に記載の転写フィルムである。
【０１８５】
　項目３３は、無機ナノ材料の緻密化層が、導電性又は半導電性である、項目３２に記載
の転写フィルムである。
【０１８６】
　項目３４は、熱的に安定なバックフィル層が不連続である、項目３２に記載の転写フィ
ルムである。
【０１８７】
　項目３５は、犠牲テンプレート層がアクリルポリマーを含む、項目３１に記載の転写フ
ィルムである。
【０１８８】
　項目３６は、アクリルポリマーが、アルキル（メタ）アクリレートを含むモノマーの反
応生成物を含む、項目３５に記載の転写フィルムである。
【０１８９】
　項目３７は、無機ナノ材料がナノ粒子を含む、項目３１に記載の転写フィルムである。
【０１９０】
　項目３８は、無機ナノ粒子が金属酸化物を含む、項目３７に記載の転写フィルムである
。
【０１９１】
　項目３９は、金属酸化物がチタニア、シリカ、又はジルコニアを含む、項目３８に記載
の転写フィルムである。
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【０１９２】
　項目４０は、無機ナノ材料が、犠牲支持基板と相溶性となるように官能化される、項目
３１に記載の転写フィルムである。
【０１９３】
　項目４１は、転写フィルムであって、
　犠牲支持基板と、
　犠牲支持基板に適用される第１の表面と、第１の表面の反対側の第２の表面と、を有す
る犠牲テンプレート層であって、第２の表面が構造化表面を含む、犠牲テンプレート層と
、
　犠牲テンプレート層の第２の表面上に配置された熱的に安定なバックフィル層と、を含
み、
　熱的に安定なバックフィル層が、テンプレート層の構造化表面と形状一致する構造化表
面を有し、
　犠牲支持基板及び犠牲テンプレート層が、無機ナノ材料及び犠牲材料を含む、転写フィ
ルムである。
【０１９４】
　項目４２は、犠牲支持層内の犠牲材料、及び犠牲テンプレート層内の犠牲材料が、熱的
に安定なバックフィル層の構造化表面上に無機ナノ材料の緻密化層を残しながら、きれい
に焼去されることができる、項目４１に記載の転写フィルムである。
【０１９５】
　項目４３は、無機ナノ材料の緻密化層が、導電性又は半導電性である、項目４２に記載
の転写フィルムである。
【０１９６】
　項目４４は、熱的に安定なバックフィル層が不連続である、項目４２に記載の転写フィ
ルムである。
【０１９７】
　項目４５は、犠牲テンプレート層がアクリルポリマーを含む、項目４１に記載の転写フ
ィルムである。
【０１９８】
　項目４６は、アクリルポリマーが、アルキル（メタ）アクリレートを含むモノマーの反
応生成物を含む、項目４５に記載の転写フィルムである。
【０１９９】
　項目４７は、無機ナノ材料がナノ粒子を含む、項目４１に記載の転写フィルムである。
【０２００】
　項目４８は、無機ナノ粒子が金属酸化物を含む、項目４７に記載の転写フィルムである
。
【０２０１】
　項目４９は、金属酸化物がチタニア、シリカ、又はジルコニアを含む、項目４８に記載
の転写フィルムである。
【０２０２】
　項目５０は、無機ナノ材料が、犠牲支持基板と相溶性となるように官能化される、項目
４１に記載の転写フィルムである。
【０２０３】
　項目５１は、犠牲支持基板内の無機ナノ材料が、犠牲テンプレート層内の無機ナノ材料
と異なる組成を有する、項目４１に記載の転写フィルムである。
【０２０４】
　項目５２は、犠牲支持基板内の無機ナノ材料が、犠牲テンプレート層内の無機材料と異
なる屈折率を有する、項目４１に記載の転写フィルムである。
【０２０５】
　項目５３は、犠牲支持基板内の無機ナノ材料のサイズが、犠牲テンプレート層内の無機
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ナノ材料のサイズと実質的に異なる、項目４１に記載の転写フィルムである。
【０２０６】
　項目５４は、物品であって、
　レセプター基板と、
　熱的に安定なバックフィル層であって、第１の表面と、レセプター基板の上に配置され
た第２の構造化表面と、を有し、熱的に安定なバックフィル層の第１の表面が、レセプタ
ー基板と接触している、熱的に安定なバックフィル層と、
　熱的に安定なバックフィル層の第２の構造化表面上に配置された無機ナノ材料の緻密化
層と、を含む物品である。
【０２０７】
　項目５５は、無機ナノ材料が無機ナノ粒子を含む、項目５４に記載の物品である。
【０２０８】
　項目５６は、無機ナノ粒子が金属酸化物を含む、項目５５に記載の物品である。
【０２０９】
　項目５７は、金属酸化物が、チタニア、シリカ、又はジルコニアを含む、項目５６に記
載の物品である。
【０２１０】
　項目５８は、無機ナノ材料の緻密化層が導電性である、項目５４に記載の物品である。
【０２１１】
　項目５９は、無機ナノ材料の緻密化層が不連続である、項目５４に記載の物品である。
【０２１２】
　項目６０は、転写フィルムの使用方法であって、
　レセプター基板を提供する提供工程、
　レセプター基板に転写フィルムを積層する積層工程であって、
　転写フィルムが、犠牲支持層又は犠牲テンプレート層の少なくとも一方を含み、
　犠牲支持層又は犠牲テンプレート層の少なくとも一方が、構造化表面を有し、
　犠牲支持層又は犠牲テンプレート層の少なくとも一方が、無機ナノ材料及び犠牲材料を
含む、積層工程、並びに
　犠牲支持層又は犠牲テンプレート層の少なくとも一方を緻密化する緻密化工程と、を含
む、転写フィルムの使用方法である。
【０２１３】
　項目６１は、レセプター基板がガラスを含む、項目６０に記載の転写フィルムの使用方
法である。
【０２１４】
　項目６２は、ガラスが可撓性ガラスである、項目６１に記載の転写フィルムの使用方法
である。
【０２１５】
　項目６３は、レセプター基板、転写フィルム、又はその両方が、ロール上にある、項目
６０に記載の転写フィルムの使用方法である。
【０２１６】
　項目６４は、無機ナノ材料が無機ナノ粒子を含む、項目６０に記載の転写フィルムの使
用方法である。
【０２１７】
　項目６５は、無機ナノ粒子が金属酸化物を含む、項目６４に記載の転写フィルムの使用
方法である。
【０２１８】
　項目６６は、金属酸化物が、チタニア、シリカ、又はジルコニアを含む、項目６５に記
載の転写フィルムの使用方法である。
【０２１９】
　項目６７は、緻密化する緻密化工程が、熱分解工程又は燃焼工程を含む、請求項６０に
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記載の方法である。
【０２２０】
　本明細書に引用される全ての参考文献及び刊行物は、それらが本開示と直接矛盾し得る
場合を除き、それらの全容を参照によって本開示に明確に援用するものである。以上、本
明細書において具体的な実施形態を図示、説明したが、様々な代替的かつ／又は等価的な
実現形態を、図示及び説明された具体的な実施形態に本開示の範囲を逸脱することなく置
き換えることができる点は、当業者であれば認識されるところであろう。本出願は、本明
細書において検討される具体的な実施形態のいかなる適合例又は変形例をも網羅しようと
するものである。したがって、本開示は、特許請求の範囲及びその等価物によってのみ限
定されるものとする。

【図１Ａ】

【図１Ｂ】

【図１Ｃ】

【図２】

【図３】
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【図７】 【図８Ａ】
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