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초 록: 본에서는 저반사 나노구조 필름의 열 나노임프린트 공정 최적화를 위해 나노구조의 성형성과 광학적 특성에

대한 이형 온도의 영향을 평가하였다. 이형 온도에 따른 광학적 특성을 평가한 결과 70oC까지는 이형 온도가 증가함에

따라 투과율과 반사율 특성이 향상되는 거동을 보였으나 그 이후에는 오히려 투과율이 감소하고 반사율이 증가하는 경

향을 보였다. 이와 같은 이형온도에 따른 거동은 성형성에도 유사하게 관찰되었으며 자유체적 형성과 고분자 유동에 의

한 것으로 보인다. 따라서, 이형 온도에 따라 고분자의 유동과 자유체적의 형성에 의한 패턴의 성형성이 결정되며, 이로

인해 광학적 특성에 영향을 줄 수 있음을 확인하였다.

Abstract: In this study, effects of demolding temperature (DT) on the formability and optical properties were evaluated

in order to optimize thermal nanoimprint lithography for anti-reflective film. Characterization on optical property showed

that optical performance was gradually enhanced as the DT increased up to 70oC while the transmittance and the

reflectance was degraded as the DT increased further to 100oC. In addition, similar behavior was observed from formability

analysis. It was contributed to the formation of free volume and viscose flow. Therefore, it was concluded that the

formability and optical property are highly influenced by the formation of free volume and viscous flow of polymer

depending on the DT.
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1. 서 론

최근 나노 제작기술에 발전에 따라 나노미터 크기의 패

턴을 이용하여 다양한 소자에 적용하기 위해 많은 연구

가 진행되고 있다. 이러한 나노미터의 크기를 가지는 패

턴을 응용한 연구로 자연의 생명체를 모사하는 연구가 활

발히 진행되고 있다.1 나방 눈 구조는 수백 나노의 포물

선 기둥들이 일정한 간격을 이루도록 배열되어 있어 반

사 방지(Anti-reflection)와 같은 독특한 특성을 가진다.2 기

존의 반사 방지막은 주로 굴절률이 다른 박막을 다층으

로 적층하는 방법으로 제작되어 왔다.3,4 이와 같은 방법

은 다층을 균일하게 제작하는데 어려움이 있으며, 모든

파장영역에서 적용하기에는 어려운 단점이 있다. 따라서

최근에는 가시광선 파장 대 이하의 주기를 가지는 포물
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선 구조의 원뿔 패턴을 형성하여 나방의 눈을 모사하는

반사방지막을 제작하고 있다.5 

이러한 반사방지막은 디스플레이 및 유리 표면에 적용

했을 경우, 눈부심 현상을 줄여줄 수 있을 뿐만 아니라 다

양한 각도에서 우수한 반사도 특성을 가지고 있어, 넓은

각도에서 선명한 시야를 확보할 수 있다. 이와 같은 우수

한 저반사의 특성으로 인하여 반사에 의한 손실을 줄여

광 효율을 증가시키는 장점이 있으며, 디스플레이의 경

우 반사광을 줄여 선명도를 향상시킬 수 있어 다양한 분

야에 적용될 수 있다.6 특히, 이러한 나노구조를 이용한

저반사 필름은 나노임프린트 공정을 이용하여 낮은 비용

으로 대면적화가 가능한 장점이 있다. 

열 나노임프린트 공정은 레지스트 고분자(resist polymer)

를 유리전이온도(glass transition temperature, Tg) 이상으

로 가열한 후, 높은 압력을 가하여 스탬프의 모양대로 성

형하는 방법이다. 열 나노임프린트 공정은 재현성이 높

고 저 비용으로 공정이 가능하여 매우 경제적이라는 장

점이 있어 나노스케일의 패턴의 대면적 성형에 적합한 차

세대 리소그래피 기술로 인정받고 있다.5,7 그러나 구조물

의 크기가 점점 감소하고 복잡해질수록 불완전 충진(non-

full)과 같은 문제점들이 발생하고 있다.8 이러한 문제점

을 해결하기 위해서는 성형과정의 고분자의 유동 특성과

관련하여 임프린트 공정 변수를 최적화할 필요가 있다.9 

본 논문에서는 이와 같은 불완전 충진 등의 결함을 감

소시킬 수 있는 방법으로 임프린트 공정변수들 중 이형

온도(demolding temperature, DT)의 영향을 평가하였다.

이를 위하여 다양한 이형 온도에서 열 나노임프린트를 이

용하여 저 반사 나노구조를 성형하였으며, 성형된 나노

구조의 성형성 및 필름의 광학적 특성을 평가하였다.

2. 이론적 배경

나방 눈을 모사한 포물선 구조의 원뿔 패턴은 효과적

인 저 반사 필름을 제작하기에 용이하므로 본 연구에서

는 스탬프를 나방 눈 패턴 형상으로 제작하였다. 나방의

눈의 원뿔 패턴들은 빛의 파장이하의 주기를 가지고 배

열되어 있어 빛이 반사되지 않고 패턴으로 굽어들어 갈

수 있다. 패턴 간격은 좁아질수록 단파장대, 넓어질수록

장파장 대에서 반사율을 낮춰줄 수 있다. 패턴의 너비는

패턴의 밀도와 상관성이 있는데, 패턴의 간격이 일정할

때 패턴의 크기가 너무 작으면 패턴밀도가 감소하기 때

문에 패턴의 굴절률 변화를 유도하기에 어려움이 따르며,

높이 증가에 한계가 따른다. 패턴의 높이는 반사율을 효

과적으로 낮추는 것과 관련이 있다.10 나방 눈 패턴의 높

이는 패턴의 충진 밀도(packing density)를 증가시키고 공

기에서 기판으로 내려갈수록 패턴의 비율이 증가하여 굴

절률 변화를 유도할 수 있고 그로인해 반사방지 효과를

얻을 수 있다. 패턴의 높이는 증가할수록 넓은 영역에서

낮은 반사율을 보일 수 있지만 스탬프를 제작하기에 어

려움이 따를 수 있다. 이러한 이유들을 고려하여 가시광

선 영역 대 400 nm~900 nm에 적용하기 적절한 구조로

설계하였다.11

3. 실험방법

3.1. 스탬프 제작

사용된 스탬프는 실리콘 기판에 포토레지스트를 코팅

하여 KrF excimer laser source (KrF Scanner System)를 이

용하여 육각형 모양의 패턴들을 일정한 주기로 패터닝하

였다. 그 후 건식에칭을 진행하여 포물선 모양의 원뿔 패

턴을 형성하였다. 이렇게 만들어진 실리콘 스탬프를 니

켈을 통해 전주도금 하였고, 최종적으로 제작된 니켈 스

탬프는 Fig. 1과 같이 패턴 간격 300 nm, 너비 280 nm, 높

이 330 nm로 일정한 간격을 두고 포물선 모양의 패턴들

이 배열되어 있다.12,13 니켈 스탬프는 4×4 cm2의 것으로

사용하였다. 그리고 스탬프 세척을 위해 오투 플라즈마

(O2 plasma)를 통해 전처리 과정을 진행 한 후 이형 시 스

탬프와 PMMA 필름 간의 접착을 방지하기 위하여 불소

계 이형제를 딥 코팅(dip coating)하는 방식을 사용하여 코

팅 하였다.14

3.2. 실험 방법

임프린트 공정에 사용한 필름은 PMMA(Poly(methyl-

methacrylate))으로 Tg = 105oC를 가진다. 실험 방법은 Hot-

embossing Machine(NIL-60-ss-UV, Obducat) 장비를 사용

하여 온도 145oC, 최대압력 4 MPa, 시간 120s의 조건으

Fig. 1. Schematic illustration of anti-reflective nano-cone structures

(a) top view (b) side view (c) SEM image of Ni stamp.

Fig. 2. Overall process of fabrication of nano-cone pattern using

nanoimprint lithography.
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로 DT를 장비의 최저 설정온도 30oC부터 20oC씩 증가시

켜 PMMA필름의 Tg 이하로 최대 100oC까지 30oC, 50oC,

70oC, 90oC, 100oC순으로 나노임프린트 리소그래피를 진

행하였다. 

FE-SEM(S-4700, HITACHI)장비를 사용하여 달라지는

이형 온도에 따른 패턴의 모양과 성형성을 SEM 이미지

로 확인하였으며, Thin Film Analyzer(F20-EXR, Filmetrics)

장비를 사용하여 가시광선 영역 대 400 nm~900 nm 파장

에서의 원뿔 패턴의 반사율과 투과율을 측정을 통해 광

학특성을 분석하였다.

4. 결과 및 검토

앞에서 서술했던 것처럼 공정온도, 압력, 시간은 모두

동일하기 때문에 달라지는 이형 온도에 따른 나노임프린

트 공정 결과 그래프를 Fig. 3에 나타내었다. 이형 온도

100oC에서는 공정시간이 약 150s 정도로 매우 짧지만 이

형온도가 감소할수록 공정시간은 늘어나며 이형온도

30oC의 경우에는 약 670s로 상당한 시간이 소요된다. 이

로 인하여 성형 압력이 가해지는 시간이 상대적으로 길

어지게 된다. 저반사 필름 제작 시 높은 이형온도의 경우

필름의 패턴이 제대로 형성되지 않은 채 분리되어 구형

에 가까운 형태를 보이며, 낮은 이형온도의 경우 높은 성

형 온도에서는 유동성을 가졌던 소재의 유동성이 급격히

감소할 것으로 보인다. 

Fig. 4는 임프린트 공정 결과 PMMA 필름의 주사전자

현미경 이미지를 나타낸 것이다. Fig. 4에서 이형온도에

따른 나노구조의 성형성을 살펴보면 패턴의 피치의 경우

평균적으로 300 nm로 거의 동일함을 확인할 수 있으나

패턴의 모양과 너비는 온도에 따라 상이한 형태를 보이

고 있음을 확인할 수 있다. 먼저, 가장 낮은 이형온도 조

건인 30oC일 때 패턴의 크기가 작고 폭이 일정하지 않으

며 이형 시 나노구조물이 부분적으로 탈락되는 현상이 관

찰 되 었다. 50oC일 때에는 패턴이 탈락되어 나가는 현상

이 감소하는 경향을 보였으며, 크기가 증가하여 몰드의

크기와 거의 일치하는 것으로 측정되었다. 70oC 조건에

서는 패턴의 이형성 문제로 인한 구조물의 파손 현상은

사라졌으며, 패턴의 모양이 전체적으로 일정한 경향을 보

였다. 또한 구조물의 폭은 다시 감소하여 전체적으로 고

른 형태를 보이고 있다. 이형 온도가 더 증가하여 90oC와

100oC일 경우에는 전체적으로 패턴의 모양이 몰드의 형

상과는 상이하게 전체적으로 둥근 형태를 보였으며, 두

온도간의 패턴 크기 차이는 크지 않았지만 100oC에서 패

턴의 크기가 약간 증가하는 경향을 보였다. 

이와 같은 현상이 발생하게 된 이유를 분석하기 위해

서는 온도에 따른 고분자의 유동 특성을 이해하는 것이

중요하다. 낮은 이형 온도의 측면에서 분석할 때 고려할

수 있는 이유는 두 가지가 있다. 첫째로, 자유부피(free

volume)로 인한 수축 때문이다. 자유 부피란 고체나 액체

에서 고분자가 차지하지 않은 빈 공간을 말한다. 고분자

는 Tg 이상으로 온도가 상승하면 자유부피가 증가하여 유

동성을 지니고 낮은 점성을 갖는다. 고분자의 전체 부피

는 분자들이 채워진 공간의 부피와 빈 공간인 자유공간

으로 구성된다. Tg 이상의 온도에서 자유부피 증가로 인

해 유동성을 가진 고분자는 다시 Tg 이하의 온도로 냉각

시킬 경우 고분자의 부피수축을 발생시킨다. 이로 인해

패턴의 크기가 제각각으로 고르지 못한 형태를 보인 것

이다. 따라서 이러한 자유부피의 수축을 최소화 한다면

임프린트 패턴의 성형 정밀도를 크게 향상시킬 수 있다.

두 번째 고려사항으로 이형력(demolding force)이 작용하

기 때문이다. 냉각 시 스탬프와 고분자 간의 열팽창 계수

차이로 인한 계면에서 발생하는 힘과 이형 시 스탬프와

고분자 필름 간의 경계면에서의 접착력과 측벽에서의 마

찰력으로 인해 기계적인 힘이 발생한다. 이러한 힘은 매

우 낮은 온도 에서 패턴이 뜯겨져 나가는 현상 등의 결함

을 초래한다.15 이와 같이 이형 시 발생한 이형력으로 인

Fig. 3. Condition of nanoimprint lithography with various de-

molding temperature.

Fig. 4. SEM images of imprinted nano-cone structures with vari-

ous DT conditions. (a) DT=30oC, (b) DT=50oC, (c) DT=

70oC, (d) DT=90oC, (e) DT=100oC.
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해 30oC와 50oC에서 패턴이 파손되는 현상이 발생한 것

으로 보인다. 자유부피 수축으로 인한 패턴크기 감소와

이형 시 나노구조물과 몰드 사이의 작용 이형력으로 인

해 30oC와 50oC의 두 조건에서 패턴 성형성이 저하되는

것으로 보인다. 하지만 두 실험 결과에서 상이한 점도 확

인할 수 있다. 30oC 보다 50oC에서 패턴의 너비가 급격하

게 증가하였으며, 이는 오히려 70oC에서 이형 된 구조물

의 너비보다 큼을 확인할 수 있다. 이러한 현상은 이형 온

도 감소로 인해 이형 시간이 길어지는 것과 연관이 있을

것으로 생각된다. 이형 시간이 너무 짧게 되면 급격한 가

열과 급격한 냉각으로 인해 고분자에 미치는 열적 스트

레스 증가로 고분자가 부풀어 오르는 증상이 발생하고,

그 후 시간이 더 지나 자유부피 감소로 인한 수축현상이

발생한다. 이형 시간에 따라 나타나는 현상이 달라질 수

있고, 그에 따라 패턴 형상도 변화할 수 있다.14 본 실험

에서 이형온도 50oC로 설정 하였을 때, 145oC의 높은 공

정온도에서 낮은 온도로 급격히 냉각 시켜 고분자는 상

당한 열적 스트레스를 받게 되고 그로인해 부풀어 오르

는 현상이 나타나 패턴의 폭이 증가하였을 것으로 보인

다. 그리고 이형온도가 30oC로 그보다 더 감소하게 되었

을 경우, 더 긴 이형시간으로 부풀어 오른 고분자에 수축

현상이 진행되고 그로 인해 패턴은 불균일한 모양을 가

지게 되고 구조물의 폭도 감소하였을 것이다. 이러한 결

과로 인해 두 온도 모두 패턴 성형에는 결함으로 나타나

지만 앞서 언급했던 바와 같이 패턴의 너비는 패턴의 성

형 밀도와 관련이 있기 때문에 더 큰 폭으로 인해 구조물

의 성형 밀도가 높은 50oC에서 성형된 나노구조물의 광

학적 특성이 더욱 우수할 것으로 예상된다.

높은 이형 온도 측면에서 분석할 때 고려할 것은 고분

자 필름과 공기 간의 계면에서 자유에너지에 의해 표면

적을 최소화하려는 힘의 발생이다. 이형 온도가 높은 경

우 패턴은 더 둥근모양이 되고 높이는 감소하게 되는데,

그 이유는 온도가 증가할수록 고분자의 유동성은 증가하

고 이로 인하여 표면에너지에 의해 고분자와 공기 간의

계면을 최소화하는 형상으로 변하기 때문이다.16 따라서

상대적으로 높은 이형 온도 조건인 90oC와 100oC에서는

패턴이 더 구형 모양에 가깝게 성형이 되고 전체적인 너

비는 증가하였을 것이라 예상할 수 있으며, 이형 온도가

더 높아질 경우, 성형된 구조물이 완전한 구형이 근접하

여 조금 더 큰 크기를 가질 것으로 예측할 수 있다. 

Fig. 5는 다양한 이형온도 조건에서 성형한 시편 에 대

해 가시광선 파장영역에서 측정한 반사율 및 투과율을 나

타낸 것이다. 그림에서 보는 바와 같이, 모든 시편은 성

형하지 않은 평탄한 시편에 비해 투과율과 반사율 특성

이 급격히 향상된 것을 확인할 수 있다. 투과율의 경우,

30oC와 100oC에서 성형한 구조물이 가장 낮은 투과율을

보였으며, 70oC에서 성형된 필름이 모든 파장 대에서 가

장 우수한 투과 특성을 보이고 있다. 반사율 특성은 관찰

된 투과율 특성과 일치하는 경향을 보이며 70oC에서 성형

된 나노 구조물이 가장 낮은 반사율을 보임을 알 수 있다.

Fig. 6을 통해 단면 성형된 필름의 550 nm에서의 광학

특성을 비교하여보면, 30oC에서 성형된 필름의 경우 반

사율은 3.3%, 투과율은 94.2%, 50oC에서의 반사율은

3.2%, 투과율은 95.1%, 70oC에서의 반사율은 2.9%, 투과

율은 96.1%로 온도가 상승할수록 반사율은 감소하며 투

과율은 증가하였다. 반면에 90oC에서의 반사율은 3.1%,

94.6%, 100oC의 반사율은 3.3%, 투과율은 94.2%으로 온

도가 상승할수록 반사율은 증가하며 투과율은 감소하는

현상이 발생했다. 본 연구에서와 같이 극저반사 필름의

투과율과 반사율 특성을 평가함에 있어서 반사율 평가는

측정기기의 측정한계로 인하여 정확히 측정하는데 한계

가 있을 수 있음을 확인하였다. 그러나 투과율은 상대적

으로 정확히 측정이 가능하며, 측정된 반사율은 일관성

있게 투과율에 반비례하므로 정성적으로 유의미한 것으

로 평가할 수 있다.

이형 온도 70oC를 기준으로 이형온도가 증가할수록 반

사율은 증가하고, 투과율은 감소함을 확인할 수 있다. 또

한, 반사율과 투과율이 30oC~50oC구간보다 50oC~70oC구

간이 더 기울기가 급하고, 100oC~90oC구간보다 90oC~

70oC구간이 더 기울기가 급격함을 확인할 수 있다. 이와

Fig. 5. Reflectance and transmittance change of moth eye pattern-

ed PMMA film.

Fig. 6. Reflectance and transmittance properties measured at 550

nm as a function of to demolding temperature.
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같은 현상은 이형 온도 70oC를 기준으로 낮은 온도 구간

과 높은 온도 구간으로 구분하여 고찰할 필요가 있다. 먼

저, 70oC보다 낮은 온도 구간에 대해 살펴보면 50oC~70oC

사이에서는 스탬프와 필름 간의 접착력으로 인한 패턴 뜯

겨짐 현상과 함께 유동성을 가지던 고분자의 급격한 냉

각에 의해 부풀어 오름이 나타나고 패턴의 모양에 결함

을 주었을 것으로 예상할 수 있다. 따라서 광학특성이 급

격하게 감소하였다, 30oC~50oC 사이에서는 패턴 뜯겨짐

정도 차이가 크게 보이진 않았지만 자유부피 수축 현상

으로 인해 패턴은 더 수축하게 되고 그로인해 광학특성

은 30oC에서 더 안 좋은 결과를 초래한 것을 알 수 있었

다. 70oC보다 높은 온도 구간을 살펴보면 온도가 상승할

수록 표면 자유에너지 증가로 인해 패턴은 더 둥근 모양

에 가까워지는 현상이 발생한다. 이러한 이유로 패턴의

높이가 감소할 수 있는데 이것은 나방 눈 구조의 저 반사

효과를 감소시키는 중요한 원인이 될 수 있다.17 나방 눈

구조에서 패턴의 높이는 상승할수록 패턴의 밀도를 증가

시키고 그로 인해 공기에서 기판으로 내려갈수록 굴절률

변화율을 증가시켜 우수한 반사방지 효과를 얻을 수 있

다.18 90oC~70oC구간에서 패턴 높이 차이가 100oC~90oC

구간에서 보다 더 심할 것이고, 그로 인해 더 급격한 기

울기를 보였을 것으로 생각하였다. 하지만 더 높은 100oC

에서 패턴 높이는 가장 낮을 것이고 그로인해 광학특성

이 더 안 좋은 결과가 보였다. 결론적으로 앞에서 본 SEM

이미지와 연관 지어 생각해 보면 이형온도가 낮을 경우

급격한 온도 변화로 인한 고분자의 부풀어 오름과 그 후

자유 부피 수축현상이 나타나고, 이형온도가 높을 경우

자유 표면 에너지 증가에 의한 패턴 모양과 높이 변화로

패턴이 제대로 형성되는데 방해를 받게 된다. 따라서 이

형 온도 70oC가 극 저반사 필름으로 사용하기에 패턴의

성형 및 결함 개선 측면에서 가장 적절한 온도임을 실험

적으로 확인할 수 있었으며, 양면 패턴을 형성한 경우, 투

과율은 98.8% 이상, 반사율은 최대 0.18% 이상 달성할 수

있었다. 

5. 결 론

본 논문에서는 나노임프린트 공정을 사용하여 나방 눈

패턴의 저 반사 효과를 얻기 위해 공정 변수의 하나인 이

형 온도를 변화시켜 최적의 공정조건을 연구하였다. 이

형 온도는 30oC에서 100oC까지 20oC씩 증가시켜 진행하

였으며, 반사율 및 투과율 측정 장치를 통해 나방 눈 패

터닝 PMMA 필름의 SEM 이미지와 반사율 및 투과율을

측정하여 비교 하였다. 그 결과 70oC의 이형온도 조건에

서 가장 우수한 특성으로 보였으며, 단면의 경우 평균 투

과율 96.1% 이상, 평균 반사율 2.9% 이하를 보임을 확인

하였으며, 양면의 경우 투과율을 98.8% 이상 반사율 최

대 0.18%의 특성을 보임을 확인하였다. 이형온도에 따른

성형성과 광학적 특성을 평가한 결과, 고분자 필름을 이

용한 나노임프린트 공정에서는 이형 온도가 패턴 성형에

중요한 변수임을 확인하였으며, 이형온도에 따라 고분자

표면 자유에너지 변화에 의한 표면적 최소화 현상과 자

유부피의 변화의 영향으로 인해 성형성에 큰 영향을 미

침을 확인하였다. 또한 이로 인하여 이형 시 발생하는 계

면 응착으로 인한 파손 현상도 이형 온도에 민감함을 확

인하였다. 본 연구 결과는 저 반사 나노구조물의 대면적

화 연속공정을 위한 공정 최적화 자료로 활용될 수 있을

것으로 판단된다. 
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