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研究成果の概要（和文）：従来のフォトリソグラフィ工程に迫る線幅5 マイクロメートル以下が実現可能な反転
オフセット印刷法と銀ナノ粒子印刷を用いて、微細な印刷型電極の形成に成功し、相補型集積回路へ応用した。
印刷型電極表面の有機物残渣のトランジスタ特性への影響をXPS測定等で明らかにした。また、作製されたリン
グオシレータと増幅回路は、従来のインクジェット印刷法で形成された回路と比較して10倍以上の高速動作化を
実現した。

研究成果の概要（英文）：We succeeded in forming fine printed electrodes using the reverse offset 
printing method and silver nanoparticles ink. Under optimum conditions, we achieved a line width of 
5 um or less, which is close to the conventional photolithography process, and applied it to a 
complementary integrated circuit.The effect of organic residue on the surface of the printed 
electrode on the transistor characteristics was clarified by XPS measurement. In addition, the ring 
oscillator and the amplifier circuit that were produced realized 10 times or more high speed 
operation compared with the circuit formed by the conventional inkjet printing method.

研究分野：印刷エレクトロニクス

キーワード： 有機薄膜トランジスタ　印刷エレクトロニクス　集積回路　反転オフセット印刷　XPS表面分析

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究成果は、一般的に特性が低いとされてきた印刷法で形成された有機薄膜トランジスタ（OTFT）の特性劣化
の要因の一つが銀ナノ粒子インク中に含まれる有機物が電極表面に残留していることであることを明らかにした
ことで、印刷型OTFT特性の改善の指針が明らかになり学術的にインパクトがあると考える。また、微細なパター
ニングが可能な印刷法を用いることで集積回路の大幅な特性改善が実現できたことで、新しい電子デバイスの実
現可能性が高まり、学術的だけでなく産業界にも影響があると考える。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
有機薄膜トランジスタ（Organic Thin Film Transistor : OTFT）は、有機半導体を半導体層
（活性層）に用いた TFTであり、有機材料の特徴である柔軟性や低温プロセスでのデバイス製
造、また可溶性を活かした溶液プロセスでのデバイス製造という従来のシリコンを代表とする
無機半導体にはない特徴を有している。このため、柔軟性を活かしたフレキシブルディスプレイ
やウェアラブルデバイスの開発、また印刷技術を適用した
全印刷型製造プロセス開発や低コスト電子デバイスの開発
に着目が集まっている。 

OTFTを実際のデバイス実装や社会に普及させていくた
めには、OTFTの「可溶性」と「低温プロセス」を活かし、
PET フィルムに代表される安価なフレキシブル基板上を
用いた大面積領域に電子デバイスを製造することが必要不
可欠である。 
これまでに報告されているOTFTを用いて製造された有
機集積回路の特性比較を図 1に示す。集積回路の動作速度
の比較には、インバータ回路をリング状に接続したリング
オシレーターを構成した時の、1 段あたりの伝搬遅延時間
（Signal delay per stage）で比較されることが多い。2012
年にマックスプランク研究所の Hagen Klaukらの研究グ
ループが真空蒸着法を主な製造プロセスとして、4.2 V駆
動で遅延時間 230 nsとい高速動作を報告している[1]。し
かし、この結果は、特殊なメタルマスクによる短チャネルの実現と蒸着法で形成された有機半導
体を用いて実現されている。一般的に、蒸着法で形成された有機半導体は特性が安定し性能も高
い。印刷技術を用いて作製された有機集積回路の報告に着目していくと、大きく 2 つにわける
ことができ、それは(1)デバイス製造プロセスの一部分に印刷法が用いられている場合と(2)製造
プロセスのすべてが印刷法や塗布法で成っているものである。(1)では、低電圧駆動と低速動作
（600 µs / 10 V[2]）、もしくは高電圧駆動で比較的高速動作（0.9 µs / 50 V）[3]、(2)では高電圧
駆動、低速動作（31 µs / 100 V）[4]というように、真空蒸着プロセスを用いて製造された集積回
路と比較して性能が劣っていた。このため、真空蒸着法やスパッタ法、フォトリソグラフィ法と
いわれる従来のプロセスに匹敵する性能をもつ有機集積回路を印刷法により実現することが
OTFTを用いた電子デバイスの実用化に重要な課題となる。 
 申請者は、これまでインクジェット印刷法を主軸として有機集積回路に関する研究を行って
きた[2,5]。この中で、(1)印刷型電極の形成精度の低さ（低解像度、微細化が困難）や(2)高いコ
ンタクト抵抗による短チャネル化時の移動度の低下という課題が印刷型有機集積回路の特性向
上に向けて重要であることが分かった。印刷型電極の電極形状は、印刷手法に大きく依存してお
り、一般的にオフセット印刷の方が印刷版から転写体を介して基材にインクが転写されるため、
高精細な電極が形成しやすく、高解像度化（電極の微細化）も可能である。申請者は、これまで
反転オフセット印刷法を用いた電極形成と OTFTへの応用に関する研究も行ってきており[6]、
電極の電極形状の安定化と微細化に成功している。しかし、高いコンタクト抵抗を有しており、
非常に性能は低いものであった。これより、電極の微細化と同時にコンタクト抵抗の低減を行う
ことが非常に重要であることが明らかになった。 
 
２．研究の目的 
  
本研究の目的は、印刷法によって作製された OTFT の特性を向上させることと、増幅回路や
発振回路など集積回路の高性能化（高速動作化）を実現し、センサデバイスと組み合わせた新し
い電子デバイス実現への作製プロセス開発や電気的特性改善手法の指針を明らかにすることを
目的とした。 
 
３．研究の方法 
 
初めに、本研究で用いる電極形
成法である反転オフセット印刷
法のプロセス概略図を図 2 に示
す。印刷プロセスは大きく 3つに
分けることができる。(1)転写体
となるブランケット上への導電
性インク（銀ナノ粒子インク）の
塗工、(2)銀印刷版を用いたブラ
ンケット上の銀ナノ粒子インク
薄膜のパターニング、(3)ブランケット上に残った薄膜の基材への転写である。 
 銀ナノ粒子インクと転写体であるブランケットの選定：銀ナノ粒子インクを PDMSを主成分

図 1. 有機集積回路の動作速度の現状 

図 2. 反転オフセット印刷法のプロセスフロー 



とするブランケット（転写体）上に実際に塗工し、均一な膜が形成できるかどうか塗工を試行す
る。 
 印刷型銀電極への表面処理方法：印刷型銀電極表面の洗浄方法には、有機溶媒への浸漬（IPA）、
プラズマ表面クリーニング（N2）と、OTFTのソース・ドレイン（SD）電極表面の改質では一
般的なペンタフルオロベンゼンチオール（PFBT）を組み合わせ、p型 OTFT用の SD電極を形
成しトランジスタ特性を比較した。また、X線光電子分光法（XPS）により表面分析を行い、表
面の物性状態を測定した。 
 相補型有機集積回路の作製：相補型集積回路は、p型有機半導体を用いた p型 OTFTと n型
有機半導体を用いた n型 OTFTの両方を集積して作製される。ここでは、n型 OTFTの上に p
型 OTFTに形成される積層構造を用いてデバイスを作製した。ここで、n型 OTFTは、ボトム
コンタクト・トップゲート（BC-TG）、p 型
OTFT は、ボトムコンタクト・ボトムゲート
（BC-BG）構造を用い、同一平面状の p型と
n 型 OTFT の SD 電極形成を防ぎ、p 型と n
型それぞれに適した電極表面修飾（自己組織
化単分子膜）を浸漬法で処理することを可能
にしている。今回、絶縁膜の形成には、化学気
相体積（CVD）で形成されるパリレン（ポリ
パラキシレン）を用いているが、他の層は印
刷／溶液法で形成されている。積層構造を
用いた相補型有機集積回路のデバイス構造
概略図を図 3に示す。 
 
４．研究成果 
 
 本研究で得られた成果を次に示す。 
・(1)微細電極の形成（銀ナノ粒子インクとブラ
ンケットの選定） 
 反転オフセット印刷装置にセットされた
PDMSを主成分とするブランケット（転写体）
に銀ナノ粒子インクを塗工し、インクの塗工性
（濡れ性）や薄膜の均一性を評価したのちに、
印刷版を用いたパターニング性能の評価を行
った。 
様々なインクを用いて評価を行った結果、最
終的には銀ナノ粒子インクには RO100GE（フ
ューチャーインク株式会社）又は L-Ag RP/T2-
D12（株式会社アルバック）とブランケットに
はシルブラン（株式会社金陽社）の組み合わせ
で、高精度な印刷パターンを実現した。図 4に
本印刷法で形成された電極の顕微鏡像を示す。
形成された印刷型銀電極は、線幅 5.5 µm／線間隔 1 µm以下を実現し、印刷法で形成された銀
電極では非常に高い印刷性を示した。 
 
・(2)印刷型銀電極への表面処理 
 (1)で導出された条件を元に、OTFT 用の電極パターンを形成した。形成された銀電極の表面
には、加熱（焼成）後にも銀ナノ粒子インク中に含まれている有機材料が残渣として存在し、
OTFTへ応用した際には、有機半導体材料から SD電極への電荷注入の妨げとなる。このため、
電極表面のクリーニング手法の探索を行った。また、電極表面への自己組織化単分子膜（SAM）
の効果も同様に OTFT特性の比較により観測した。 
 DTBDT-C6（東ソー株式会社）を有機半導体、パリレン（diX-SR）を絶縁膜に用いて、ボトム
コンタクト・トップゲート（BC-TG）構造の OTFTを形成した。作製された OTFTチャネル長
は 25 µm、チャネル幅は 500 µmである。作製された OTFTは、未処理の場合には、0.006 cm2/Vs
であったが、焼成後にイソプロピルアルコー（IPA）に浸漬させることで、0.04 cm2/Vsまで向
上することが分かった。また、焼成後に窒素プラズマ（N2）で表面を処理することで、2.35 cm2/Vs
まで向上することが分かった。しかしながら、窒素プラズマ処理の場合には、非常に大きなヒス
テリシスが発生しており、その影響による移動度の過大算出も含まれていると考えられる。 
 次に、SAM 処理の効果であるが、IPA 処理後にペンタフルオロベンゼンチオール（PFBT）
処理を行った結果、0.4 cm2/Vsの移動度を得ており、SAM処理の有無で約 10倍の特性の改善
の効果が見られた、更に窒素プラズマ処理後に PFBT処理を行うことで、1.66 cm2/Vsの移動度
が達成され、未処理の状態から大幅な特性の改善に成功した。PFBT処理を行った際には、大き
なヒステリシスの影響は見られなかった。表 1に OTFT特性の比較を示す。 
 

図 3. 積層構造を用いた相補型集積回路の概略図 

図 4. 印刷法で形成された銀電極（線幅 5.5 µm） 



表 1. 電極表面洗浄と電極表面修飾の違いによる OTFTの特性比較 

 
 この時、XPSによる電極表面の分析を行った。検出された元素は C、O、F、Cl、Agであり、
未処理の場合には、多くの炭素（C）が検出されており、IPA処理を行うことで僅かに炭素（C）
が減少、窒素プラズマ処理後には、大幅な炭素（C）の減少が観測された。これは、電極表面に
残留する有機物が電荷の注入を阻害していることを示唆している結果である。 
 
・(3)相補型有機集積回路の作製 
 相補型集積回路の作製プロセスを構築し、実際にリング
発振回路（リングオシレータ）と増幅回路の作製を行った。
相補型集積回路の構築では、p 型有機半導体に diF-TES-
ADT を用いて研究を行った。これは、過去にインクジェ
ット印刷法を用いて作製された集積回路の結果と比較し、
短チャネル化による特性改善の効果を観るためである。相
補型集積回路には、積層構造を用いており構造は図 3 に
示した通りである。多くの工程を有しているが、主に印刷
プロセスで作製されるため必要な作製時間は比較的短時
間である。 
 作製されたリングオシレータは、インクジェット印刷法
と比較して凡そ 10倍の高速動作化に成功した（図 5：緑
は真空プロセス、青・赤は一部印刷プロセス、橙色は全印
刷プロセス）。これは、電極の微細化による上下電極間オ
ーバーラップ寄生容量の低減によるものと、短チャネル化
により高速動作化実現されたと考える。 
 また作製された増幅回路の入出力特性とオープンルー
プゲイン特性を図 6に示す。増幅回路は、入力に 50 Hz / 50 mVの微小なサイン波を入力した
ところ 1 Vのサイン波を出力した。この結果より、20倍の増幅効果があることが分かった。ま
た、過去に測定されたインクジェット印刷法で形成された増幅回路とゲイン特性を比較したと
ころ、反転オフセット印刷法（図 6中では ROP）はインクジェット印刷法（図 6中 IJ-P）と比
較して、約 40倍の高速動作化を実現していることが分かった。これは、リングオシレータの結
果と同様に、電極の微細化による寄生容量とチャネル長の低減による効果であると考える。 

 
 これらの結果より、印刷法で形成された銀電極表面の有機物除去、SAM処理が OTFT特性向
上に大きく影響することが明らかになった。また、微細なパターンを実現可能な反転オフセット
印刷を用いることで、リングオシレータ回路や増幅回路といった有機集積回路の大幅な特性改
善が達成された。これより、一部であるがセンサデバイスと組み合わせた新しい電子デバイス実
現への作製プロセス開発や電気的特性改善手法の指針が明らかになった。 
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図 5. リングオシレータの特性比較  

図 6. 作製された増幅回路の電気的特性（左：入出力特性、右：オープンループゲイン特性） 
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