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研究成果の概要（和文）：本研究は、プラズマ応用における一つの潮流であるプラズマ誘起液相反応における新
展開としてのプラズマ誘起ミクロ液相反応の研究である。分光学的手法を用いることでミクロ液相とプラズマと
の相互作用によるプラズマ誘起ミクロ液相反応場の更なる理解をもたらすとともに、ミクロ液相生成手法により
制御性の高いインクジェット法を用いることで、新規描画プロセスとしてのプラズマ援用インクジェットプリン
ティングを開発した。銀ナノ粒子分散インクを用いた銀配線の描画や、モノマーをインクとして用いたポリマー
描画プロセス通じ、配線描画における高速化、低温化、簡略化、高付加価値化をもたらし得る新規描画プロセス
であることを示した。

研究成果の概要（英文）：Study of plasma-induced reactions in a microdroplet, which seems to be a new
 scheme in plasma-induced reactions in liquid, has been performed. By using spectroscopic methods, a
 better understanding of reaction field with plasma-microdroplets interactions has been obtained. 
Additionally, with better controllable generation of microdroplets with an ink-jet system, new 
printing method “plasma-assisted inkjet printing” has been developed. Through the printing process
 of silver wiring using silver-nanoparticle-dispersed ink and the polymer printing process using 
monomer as ink, it has been demonstrated that this new printing method could bring speed, low 
temperature, simplification, and functionalizations.

研究分野：プラズマ材料科学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
優れた科学技術の進展には基礎研究と応用研究の両輪が必要であるとの考えのもと、プラズマーミクロ液相相互
作用系において、基礎及び応用研究の両者に取り組んだ。基礎研究においては、分光計測とともにプラズマー液
相相互作用全般に貢献し得る成果を挙げることができた。プラズマー液相相互作用系における再現性の良い観察
対象としても、本研究で構築したシステムは貢献し得ると期待している。応用研究においては、新規プリンテッ
ドエレクトロニクス描画法としてのプラズマ援用インクジェットプロセスの開発をもたらした。プロセスの最適
化に向けて課題は残されているが、日本初の新規プロセスとして、波及効果が期待できる成果と考えている。

※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 
 プラズマ―液相相互作用を用いたプラズマ誘起液相反応は、プラズマ医療や、各種殺菌・滅菌
プロセス、水質改善プロセス、ナノ粒子などの材料合成プロセスなど、国内・国外ともに多方面
での応用展開が行われるプラズマ応用における一つの潮流であった。そのような中、申請者は、
プラズマ誘起液相反応の研究を通じ、界面の増大によりプラズマ―液相相互作用を増大させる
形となるミクロ液相の適応に着目するに至った。更に、制御・再現性が高い単一のミクロ液相を
対象にすることにより、優れたプロセス診断を可能とし、学術基盤の構築に貢献するとともに、
新たな材料プロセスを開発するため、高い粒径・速度の制御性・再現性をともなう単一ミクロ液
相の生成が可能なインクジェットヘッドを用いたプラズマ誘起ミクロ液相反応の研究に取り組
む必要があると確信するに至った。 
 
２．研究の目的 

本研究では、プラズマ誘起ミクロ液相反応における学術基盤の構築を目指し、ミクロ液相とプ
ラズマとの相互作用によるプラズマ誘起ミクロ液相反応場の更なる理解をもたらすとともに、
インクジェットによって生成された制御性の高いミクロ液相を用いた新規材料プロセスの開発
をもたらすことを目的とした。 

 
３．研究の方法 
(1)プラズマ援用インクジェットプリンティングの開発 
 インクジェット装置と大気圧非平衡プラズマを重畳した、プラズマ援用インクジェットプリ
ンティング装置の開発を行い、それを用いた配線形成プロセスを実施した。インクジェットプロ
セスにおけるプラズマを用いたポストプロセスは先行例があるものの、インクの飛翔および乾
燥過程も含めてプラズマ援用を行うところに本プロセスの特徴はある。本研究期間においては、
①銀分散インクを用いた銀配線の描画によ
り、世界に先駆けてプラズマ援用インクジェ
ットプリンティングの開発を実証したとと
も に 、 ② EDOT イ ン ク を 用 い た PEDOT 
(poly(3,4-ethylenedioxythiophene)) 配 線
描画プロセスを実証した。 
①銀描画 

図 1 に、銀配線描画 [1]に用いた装置概略
図を示している。2 mm/s で走査されるポリ
イミド(PI)基板上へ銀ナノ粒子分散インク
を吐出し、銀配線作製を行った。基板上部に
設置した 2 本のムライト管で被覆されたタ
ングステン電極に負のパルス電圧（ピーク電
圧- 9 kV、パルス幅 10 ns、周波数 30 kHz）
を印加し、基板背面に接地電極を設けること
で、空気中でプラズマを生成した。 
②PEDOT 描画 

銀描画と類似した装置を用い、EDOTをイン
クとして用いた描画プロセスを行った [2]。
プラズマ生成条件は、ピーク電圧- 9 kV、パ
ルス幅 10 ns、周波数 30 kHz であり、基板
のホウケイ酸ガラスは 10 mm/s で走査させ
た。 
 
(2)分光計測 
 各種分光計測に取り組んだ。研究期間にお
いては、発光分光計測による高水蒸気濃度に
おける温度計測を可能としたため、その結果
を報告する。装置概略図は、図２に示すもの
である [3]。ミスト生成部では、精製水を超
音波噴霧器によりミスト化し、He/N2 混合ガ
ス（0.3/0.008 L/min）でプラズマ生成部に
供給している。ミスト供給(3×10-4g/s)によ
ってもたらされる、プラズマ生成部における
水蒸気密度は、約 6%程度と見積もられた。プ
ラズマ生成部では、内径 4 mm、外径 6 mm の

図１ プラズマ援用インクジェットプリンテ
ィング装置概略図（[1]より一部改編） 
 

図２ ミストプラズマ発光分計測における装
置概略図[3] 



石英管を誘電体に用い、上記ミストキャリアガ
スとして導入している He/N2ガスを放電ガスと
し、外部の銅メッシュ電極（幅 20 mm）に負の
パルス電圧（パルス幅約 30 ns）を印加するこ
とで大気圧非平衡プラズマを生成した。電極一
部に設けたスリット部分からの光をファイバ
ーへ集光し分光器へ導入することで、プラズマ
発光分光測定を行った。 
 
４．研究成果 
(1)プラズマ援用インクジェットプリンティン
グの開発 
①銀描画 

本プロセスでは、数秒程度のプラズマ照射時
間で 6.6×10-5 Ωcm の電気抵抗率を持つ銀配
線が得られた。プラズマ生成下における基板温
度は 120 ℃程度であり、PI より耐熱温度の低
い基板に対しても適用可能であることが確認
された。また、120 ℃の基板加熱のみで作製し
た場合、1.7×10-4Ωcm の銀配線作製に 60 分を
要したことから(図 3)、低抵抗な配線を高速に
作製できる可能性が示された。配線幅は 440 µm
であったが、基板加熱によって作製された配線
幅である 1400 µm と比較すると、1/3 倍に低減
された。基板到達後のインクが完全に濡れ広が
る前に固化したことで配線幅が低減したと考
えられる。 
②PEDOT 描画 

図４に、EDOT インク、プラズマ援用インクジ
ェットプロセスで形成した配線、および
PEDOT/PSS(Poly(styrene-sulfonate)) イ ン ク
によって形成した配線のラマンスペクトルを
示している。EDOT の重合により、PEDOT 配線が
形成されていることがわかる。その場重合プロ
セスを実現することにより、プリンティングに
用いることのできるインクに更なる多様性を
付与することができる。また、本 PEDOT 描画プ
ロセスにおいて、プラズマ処理時間には最適値
があることを示すとともに、電気伝導性の変化
は、ラマン分光や赤外分光とともに PEDOT 構造
に起因することを提示した [2]。また、インク
ジェットプロセスではないものの、EDOT/PSS 混
合溶液をプラズマ処理することにより、導電性
を備えたPEDOT/PSS薄膜の作製ができることも
確認した。本研究期間においては、装置的な制
約により EDOT/PSS インクを用いたプラズマ援
用インクジェットプリンティングは実現でき
なかったものの、酸耐性のインクジェット装置
を用いることにより、導電性 PEDOT 配線の重合
描画プロセスが可能であることを示すことが
できた。 
 
(2) 分光計測 
 OH(309 nm)発光スペクトル例と一温度分布
および二温度分布フィッティング例を図5に示
す。また、ピーク電圧を-3 kV 固定で、プラズ
マ生成周波数を 50-100 kHz と変化させた際の
各種回転温度を図６に示す [3]。OH 回転温度は
発光スペクトルに対してスペクトルフィッテ
ィング(図 5)を行うことで導出し、同様の手法
で求めた N2 回転温度と比較した。図６の赤線
が、単一回転温度を仮定し OH 回転温度を見積
もった際の値であり、黒線の N2回転温度と一致

図３ プラズマ援用インクジェットプリン
ティングおよび熱処理によって形成された
銀配線の抵抗率の処理時間依存性（[1]より
一部改編） 

 
図４ EDOT プラズマ援用インクジェットプ
リンティングのラマン散乱スペクトル。比
較により重合による PEDOT 形成が確認でき
る。[2] 

 
図５ OH 発光スペクトル(黒線)および一温
度モデルによる理論スペクトルフィット
(赤点線)および二温度分布モデルによるス
ペクトルフィット(緑点線)例[3] 

 
図６ スペクトルフィットにより求めた窒
素回転温度(黒)および OH 回転温度(一温度
分布および二温度分布)[3] 



していないことがわかる。OH の励起脱励起による発光に加え、H2O の解離励起により生成された
OH による発光が発生したためと考えられる。そこで OH が 2 つの回転温度分布を有すると仮定
し、2つの回転温度とその割合を変化させてスペクトルフィッティングを行った。低温度分布側
の OH 回転温度が緑色であり、N2回転温度の周波数依存性を良く再現することが確認された。二
温度分布を用いることで、6%近い高い水蒸気密度においても、低温度分布の OH 回転温度からガ
ス温度を見積り可能であることが示された。同時に、水素の発光スペクトル解析により、電子密
度計測も行えることも示した [3]。 
 
(3)まとめ 
 以上の様に、プラズマ誘起ミクロ液相反応場における分光計測を行い、高水蒸気濃度雰囲気に
おける発光分光スペクトルを用いたガス温度計測等を実証するとともに、より制御されたミク
ロ液相を用いた新たなプリンティング法としてのプラズマ援用インクジェットプリンティング
を世界に先駆けて開発および実証した。配線描画の高速化、低温化、簡略化、更には高付加価値
化をもたらすプロセスとして、今後、更なる制御性の付与を通じた展開を目指したい。 
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