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研究成果の概要（和文）：本研究では一桁ミクロン精細度のパターニングが可能な反転オフセット印刷について
プロセス高度化を行った。本印刷技術はシリコーンゴムを利用したオフセット印刷の一種であることから、ゴム
の変形挙動に着目し、シリコーンゴムの垂直変形を積極的に利用することによる層間接続技術の開発した。ま
た、シリコーンゴムの水平変形が関与する現象としてパターン寸法忠実性への影響を調べ、隣接するパターンで
生じるパターン歪みの発生メカニズムを明らかにした（歪近接効果）。最後にシリコーンゴムと基板の接触面形
成過程における泡噛み現象と高速印刷時の欠陥発生メカニズムの関係を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：The present study investigated processing rules of reverse offset printing. 
Mechanical aspects of silicone rubber (PDMS) were focused to (i) develop a vertical interconnection 
formation technique using a vertical deformation of PDMS and to (ii) understand the pattern fidelity
 of reverse offset printing. The topic (i) was solved successfully by considering contact mechanics 
of elastic materials with a finite thickness. In the topic (ii), it was revealed that the slippage 
owning to the horizontal deformation of PDMS during the printing worsened the pattern integrity 
(proximity deformation effect). As an additional topic, (iii) an initial contact between PDMS and 
substrate or cliche was directly observed and analyzed in relation to high-speed reverse offset 
printing. 

研究分野： 印刷エレクトロニクス、界面、乾燥、濡れ
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  １版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
印刷技術はこれまでもエレクトロニクス分野で広く応用されてきた。また真空プロセスに比べて簡便で省資源で
あること、IoT等で安価なデバイスが求められる状況、ナノ材料の発展を背景として、印刷プロセスの応用範囲
はさらに広がりつつある。それに伴い印刷パターン解像度だけでなく、配線積層化技術や生産性の向上などプロ
セス高度化が求められる局面も多くなっている。本研究は、高度印刷プロセスを構築を目指して接触力学の観点
から解析を行ったものであり、しばしば経験に頼りがちな印刷エレクトロニクスを産業応用する上で有用な指針
を提示するものである。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
機能性ウエット材料を印刷技術によってパターニングすることで、平易に電子デバイスを形成
する技術の開発が進められている。薄膜トランジスタや抵抗変化型メモリ、ディスプレイ、セン
サーデバイスなど様々な実証例が活発に報告されている一方、印刷技術自体のプロセス信頼性
やプロセス性能限界などに関わる諸現象を体系的に理解する取り組みは十分とはいえず、多く
のプロセス条件は経験に基づくものであった。 
 
２．研究の目的 
 
印刷プロセスの中でも一桁ミクロンの微細配線を精緻に形成可能な反転オフセット印刷を対象
とし、設計に対する印刷パターンの寸法忠実性および多層配線構造を形成する上で必須な層間
接続技術の確立することで、微細積層印刷技術の高度化を目指した。両技術は、微細な配線を精
緻に積層し高機能なデバイスを平易かつ高速に製造する上で重要な共通技術である。また、産業
上重要な、印刷速度の上限を決定する因子を解明することも目的とした。いずれもシリコーンゴ
ムの変形特性が深く関与すると想定されることから、接触変形モデルを中心に微細印刷プロセ
スに関わる諸現象の学理体系構築を目的とした。 
 
３．研究の方法 
 
反転オフセット印刷は、まず、シリコーンゴム表面にインクを塗布し半乾燥化させた後に、凸版
に押し当てることで不要なインクを除去し（パターン形成工程）、ゴム上に残留したインクパタ
ーンを改めて基材に写し取る（転写工程）工法である。シリコーンゴムのヤング率は数百 kPa か
ら 3MPa 程度であることから、パターン形成工程および転写工程においてゴムは容易に変形す
る。このようなゴム変形が関与する印刷特性として、 
（１）シリコーンゴムの垂直変形を積極的に利用した層間接続技術の開発 
（２）シリコーンゴムの水平変形に伴うパターン形状の悪化（寸法忠実性の支配要因の解明） 
を対象とした研究を行なった。いずれもシリコーンゴムのヤング率および厚みを変化させて、印
刷パターニング試験を行い、有限要素法によるモデル化を行った。また、（１）についてはグリ
ーン関数を用いた接触力学モデルによる説明も合わせて行った。印刷中の接触面を直接顕微鏡
観察可能な小型印刷装置を作製し、各モデルの検証を行った。さらに、 
（３）シリコーンゴムの初期接触変形過程が高速印刷性に及ぼす影響 
についても追加的に調査した。 
 
４．研究成果 
 
（１）層間接続技術の開発 
 図１a-c に、フォトリソグラフィーを用いてホール径の異なるコンタクトホールを形成した基
板に対して反転オフセット印刷を行い、コンタクトホールへのナノ銀インクの充填性評価を行
った結果を示す。 
 シリコーンゴムが比較的薄い
場合(d1=67µm)、コンタクトホー
ルにインクを完全に充填するた
めには大きな印圧（印刷押し込み
量）が必要であること、また最適
なコンタクトホール系は 20~50 
µm にあることがわかった。一方、
シリコーンゴムが厚い場合
(d1=350 µm)、コンタクトホールが
大きいほど小さい印刷押し込み
量でインク充填可能であった。ま
たシリコーンゴムのヤング率が
低いほど低印圧でインク充填が
可能であることがわかった(図
1b)。さらに、図 1c に示すように
様々な充填不良モードが存在す
ることも明らかになった。本実験
結果は、有限要素法シミュレーシ
ョンの結果と良好に一致し、シリ
コーンゴムの変形がインク充填
性を支配していることが明らか
になった。 
これらの挙動は、有限厚み非圧縮性弾性体の接触力学モデルから説明することができる。まず、

図 1. 各種コンタクトホールに対する反転オフセット電極

のインク充填性。 (a) シリコーンゴム厚み依存性、(b)シリ

コーンゴムヤング率依存性、(c)充填不良モード 



接触圧子の幅に対して弾性体の厚みが小さい場合、ポアソン比 0.5 の要請から、垂直方向に押し
つぶされた弾性体はその周辺の自由空間で伸長することになり、弾性体の垂直変形は圧子周辺
に局在化することがわかっている。今回のケースに当てはめると、シリコーンゴムが薄い場合、
ゴム変形はコンタクトホール周縁部のみに集中して生じ、中心部での隆起は期待できない。この
ため、図 1a で見られるような、ホール中心部にインクが転写されない不良モードが発生すると
理解される。一方、ホール径が小さくなるにつれてこのような不良は発生しなくなり（すなわち
ゴムはホール全体でドーム状に隆起するよう
になり）、周縁部が転写されない不良モードに
移行すると考えられ、この傾向は実際の実験
結果と一致した。 
 これらの成果をもとにシリコーンゴムの厚
みおよびヤング率を最適化したところ、図 2 に
示すようにホール径 10 µm、ビア厚み 2.5 µm 
の 1300 点連結テストパターンが良好に導通す
ることが確認できた。以上は、絶縁膜にフォト
レジストを用いた結果であるが、溶媒アニー
ルによってテーパを施した印刷絶縁膜を用い
ることで、下部電極、中間絶縁層、上部電極す
べてを反転オフセット印刷によって積層され
た層間接続構造も形成できることを実証し
た。 
 
（２）反転オフセット印刷における寸法忠実性の支配要因の解明 
 図 3 は、反転オフセット印刷のパターン形成工程において、（印圧にほぼ比例する）印刷押込
量を変えてパターン形状の評価を行なった例である。ここでは大きな円の周囲に小円を配置し
た非対称凸パターンを刷版として用いた（印刷物はホールになるパターン）。 
図からわかる通り、印刷押込量の増加とともに小円パターンの形状が真円から卵形に変化する
こと、この変化は全ての小円で生じ、かつ大円に向かう方向に変形していることがわかった。図
3 はシリコーンゴムの厚みが 25 µm のときの場合であるが、ゴムをさらに厚くするとこのような
効果は小さくなることも分かった。凸パターンに押し当てられたシリコーンゴムの変形につい
て、クーロン摩擦を考慮した有限要素法を用いて解析したところ、その摩擦係数に依存して、シ
リコーンゴムが水平方向に変形することがわかり、さらに凸パターンが非対称の場合は、大きい
ほうの凸部によって押し伸ばされたシリコーンゴムが小さい凸の内側に滑りこむことが認めら
れた。これは、シリコーンゴム上のインクが小さい方の凸部のエッジによって削り取られること
を意味し、したがって印刷パターンが歪む（寸法忠実性が悪化する）、と解釈することができる。
すなわち、近接した非対称な凸パターンを有する刷版を用いた場合、シリコーンゴムの水平変形
を介して印刷パターンに歪みが生じるメカニズムが認められた。これを反転オフセット印刷に
おける歪近接効果と呼ぶことにした。 

 
（３）高速反転オフセット印刷におけるシリコーンゴムの接触動力学 
 転写ロールに貼り付けたシリコーンゴムに対して垂直に降ろしていったガラス板が接触する
過程を高速度カメラで観察したスナップショットを図 5 に示す。光干渉式三次元形状測定機に
よるゴム表面形状の測定結果をふまえ、シリコーンゴムおよびガラスの微細な凸が起点となっ
て接触が始まり、自発濡れによって接触面積が広がることが明らかになった。さらに、これらの
初期接触過程は同時多発的に始まるため、各接触領域に囲まれた部分には空気が残る（泡噛みす
る）こともわかった。このような泡噛みは徐々に縮小し秒のスケールで消失した。これはシリコ
ーンゴムのガス透過性によるものと考えられ、印圧をあげると消失速度も早くなった。また、泡

図 3. 反転オフセット印刷における歪近

接効果の例 

図 2. 反転オフセット印刷による層間接続

（1300 点連結コンタクトチェーン） 

図 4. 凸版と接触したシリコーンゴムの

水平変形量に関する有限要素法シミュレ

ーション（摩擦係数 0.01） 



噛みのサイズや発生量、消失速度はゴムの厚みおよびヤング率にも依存することがわかった。 
 次にロール to シート方式の反転オフセット印刷装置を使って、印刷速度とパターン品質の関
係を調査した。その結果、印刷速度が早くなるとともに印刷膜に転写欠陥が生じること、さらに
直接観察によって見られた泡噛みのサイズや発生量と転写欠陥の分布は定性的に一致すること
がわかった。以上より、高速印刷条件においては、シリコーンゴムと刷版が接触する時間が短く、
したがってシリコーンゴムと刷版の界面において泡噛みした空気が消失しないうちに接触領域
が移動してしまい、転写欠陥が生じたと考えることができる。以上の知見から、印刷圧力を大き
く取ることによって、高速で転写を行っても良好な印刷パターンが得られることが示唆され、実
験的に効果があることも確認された。 
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