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研究成果の概要（和文）：半導体化学イメージセンサシステムの高画素数化に必要な、空間分解能の向上、測定
時間の短縮、センサ基板の大面積化を行った。空間分解能は、ハイブリッド照明を用いて半導体層内におけるフ
ォトキャリアの拡散を抑制することにより向上した。測定時間は、複数のプローブ光を用いてデータをパラレル
に読み出すことにより短縮した。センサ基板の大面積化の影響を評価するため分布定数回路モデルを構築し、周
波数、溶液の導電率、回路の直列抵抗など、さまざまなパラメータへの依存性を調べた。開発した化学イメージ
センサシステムは、金属表面の腐食や微生物代謝の観察に応用した。

研究成果の概要（英文）：For realization of a high-definition chemical imaging sensor system, methods
 to improve the spatial resolution, to shorten the measurement time, and to use a large-area sensing
 plate were developed. The spatial resolution was improved by using a hybrid illumination that 
suppressed the lateral diffusion of photocarriers in the semiconductor layer. The measurement time 
was shortened by parallel readout of data using a plurality of light probes. A distributed-element 
model was constructed to evaluate the influence of a large-area sensing plate, and the dependence on
 various parameters such as the frequency, the conductivity of the solution, and the series 
resistance was investigated. The developed chemical imaging sensor system was applied to 
visualization of the corrosion process on a metal surface and the metabolism of microorganisms.

研究分野：センサ工学

キーワード： 化学センサ　LAPS　化学イメージセンサ
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研究成果の学術的意義や社会的意義
化学イメージセンサは、試料をセンサ面に載せるだけの簡便な操作によって無機・有機・生物試料などさまざま
な試料内のpHやイオン・分子の濃度分布を画像化することができる汎用的な測定プラットフォームであり、想定
される応用範囲は非常に広い。本研究によって、化学イメージセンサの高画素数化に必要な、空間分解能の向
上、測定時間の短縮、大面積センサ基板使用のための指針が得られたことにより、試料の細部を高精細に観察す
ることが可能になったため、電気化学、材料科学、生物学のさまざまな分野における化学物質の可視化ツールと
しての有用性が向上したほか、微小流体デバイスとの複合による診断デバイスへの応用の可能性が広がった。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
半導体化学イメージセンサ[1-3]は、センサ面の上に載せた試料内の pH分布や特定のイオン・
分子の濃度分布を画像化することができる半導体センサシステムであり、light-addressable 
potentiometric sensor (LAPS) [4]と呼ばれる半導体化学センサの原理を応用したものである。
従来の化学センサは試料内の平均的な情報を取得するのみであるのに対し、化学イメージセン
サはセンサ面上の各位置における局所的な pHやイオン・分子濃度を位置分解的に測定すること
ができる。試料内の pHやイオン・分子濃度に依存してセンサ面との界面で発生するNernst電
位が変化し、その電界効果によって半導体内部に生じる空乏層の厚みが変化する。空乏層が持つ
静電容量の面内分布をセンサ裏面から照射するプローブ光によって生じる交流光電流の形で位
置分解的に読み出すことにより化学画像を得ることができる。 
半導体化学イメージセンサはさまざまな電気化学システムや生物試料等への応用が期待され
るが、従来の化学イメージセンサシステムの実用的な画素数は数万～数十万画素程度であった。
これは初期の STMや AFMと同等の数字であるが、試料細部の詳細な観察には画素数が不足し
ていた。1000万画素(10メガピクセル)クラスの高精細画像が得られれば、視野の一部をズーム
した場合にも鮮明な画像が得られることになり、より幅広い分野の研究への活用が期待される。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、高精細画像が得られる化学イメージングシステムを実現し、各種試料のイメ
ージングに使用できることを実証することである。高画素数化のためには空間分解能の向上が
必要であるほか、実用的な時間内に多数の画素位置において測定を行うためには測定の高速化
が必要であるが、測定の高速化は精度とトレードオフの関係にある。また、高速化のためにはプ
ローブ光の変調周波数を上げる必要があるが、少数キャリアの拡散がローパスフィルタとして
働くため高周波では信号電流が減少する。半導体層を薄くすれば高い変調周波数が使用でき、ま
た空間分解能の向上も期待できるが、一方でセンサ基板の機械的強度が低下するという問題が
ある。このように、センサの各特性の間にはさまざまなトレードオフが存在するため、試料の態
様やアプリケーションに応じて最適な組み合わせを検討する必要がある。 

 
３．研究の方法 
 化学イメージセンサによって高画素数の化学画像を取得するために解決すべき主な課題を以
下のように設定した。 
 
(1) 空間分解能の向上 
半導体層を薄くすることによって空間分解能を向上できることは従来から知られており、さ
まざまな試みが行われているが、本研究ではコスト面で有利な通常の LAPS 基板を用いた場合
にも空間分解能を向上することができる新たな方法として、次の 2つの方法を試みた。 
・変調光と定常光からなるハイブリッド照明による面内方向へのキャリア拡散の抑制 
・光電流応答波形の時間分解的な解析による空間分解能の向上 
 
(2) 複数のプローブ光による読み出しの高速化 
 高画素数の画像を実用的な時間内に取得するためには、従来よりも高速にデータを読み出す
必要がある。プローブ光の変調に使用できる周波数帯域に制限があることを踏まえ、複数のプロ
ーブ光による周波数多重化とスキャンの組み合わせによる高速化と高画素数化の両立について
検討を行った。 
 
(3) センサの大面積化の影響 
 センサの大面積化にともなって、試料溶液と半導体層の容量結合による交流光電流信号のロ
スが問題となる。この系を分布定数回路と考えてモデル化し、変調周波数や試料溶液の導電率な
どさまざまなパラメータを変化させた場合の影響について調べ、大面積センサの使用について
の指針を得た。 
 
(4) 化学イメージセンサシステムの応用 
 本研究で開発した化学イメージングシステムを、以下の例に示すようにさまざまな測定試料
に適用した。 
・ステンレス鋼表面の腐食・再不働態化に伴う pH変化 
・微生物の代謝による pH変化 
・微小流路内におけるイオンの拡散、液滴の pH測定 
  



４．研究成果 
 
(1) 空間分解能の向上 
 化学イメージセンサは、図 1のような
試料溶液－絶縁層－半導体構造を持つ。
センサ面上における pH分布やイオン・
分子の濃度分布を反映して半導体内に
生じる空乏層容量の分布を読み出すた
めに、一定の周波数で変調されたプロー
ブ光でセンサ裏面を走査し、光吸収で生
成されたフォトキャリアが空乏層内の
電界で分離されることにより生じる交
流光電流を各画素位置で記録する。この
とき、フォトキャリアの面内方向への拡
散によって空間分解能が制限を受ける
ことがわかっている。したがって、半導体層に少数キャリアの拡散距離が短い材料を用いれば空
間分解能が向上するが、その場合、裏面で生成されたフォトキャリアのうち空乏層に到達する割
合が小さくなるため、センサ信号である交流光電流が減少して S/N比が低下する。 
そこで本研究では、変調光ビームの周り
を定常光がドーナツ状に取り囲む形のプ
ローブ光を開発した。この場合、変調光に
よって生成されたフォトキャリアの縦方
向への拡散の経路は確保しつつ、周辺領域
のキャリア密度上昇により再結合が増え、
横方向へのキャリアの拡散をブロックす
る効果が期待できる。複数の光ファイバー
を束ねたプローブ光源によりこの原理を
実証した後、図 2 のように変調光ビーム
とドーナツ状の定常光照明を混合する光
学系を開発し、従来と同じセンサ基板を用
いた場合にも 100 m 以上の空間分解能
が得られることを確認した[5]。 
さらに、空間分解能を向上させる別の方法として、一定の周波数で変調された光ビームのかわ
りに、長さ 300 ns の光パルスをセンサ裏面に照射し、これに対する光電流応答波形を時間分解
的に解析する手法を開発した。光パルス照射点直上の空乏層にフォトキャリアが到達する時刻
に比べて、水平方向に離れた位置にフォトキャリアが到達する時刻は遅れるため、収録された過
渡応答波形の最初の 2～10 sのデータのみを用いることにより、従来の方法に比べて 2.8～6.2
倍の空間分解能を得ることができた[6]。 
 
(2) 複数のプローブ光による読み出しの高速化 
 化学イメージセンサのセンサ基板は、それ自体には画素構造は無く、画素位置はプローブ光の
照射位置によって定義される。したがって、原理的には画素数はいくらでも増やすことができる
が、画素間隔が空間分解能より小さくなると隣接する画素で得られる情報の冗長性が増大する
ことに加え、これらの画素を単一のプローブ光で逐次的に走査する場合には、画素数に比例して
画像の取得時間が長くなるため実用性が低下する。 
 単一のプローブ光のかわりに、それぞれ異なる周波数で変調された複数のプローブ光でパ
ラレルに読み出しを行うことにより、その多重度の分だけ測定を高速化することができる[7]。
この場合、センサの光電流信号は各周波数の波形が重畳したものとなるため、これを周波数分離
する必要がある。本研究では、チャネル数の増加にスケーラブルに対応するため FPGA を用い
て各チャネルの処理を並列に行った。FPGAと CPU, ADC, DACが搭載されたシングルボード
コンピュータを用い、CORDIC アルゴリズムによって各チャネルの変調周波数の生成とデュア
ルフェーズロックイン検出をリアルタイムで並列に実行できるモジュールを FPGA で実現し、
各種測定パラメータを設定するユーザインターフェースを備え、試料溶液内の pH分布の動画表
示をスタンドアローンで行うことができるポータブルな装置を開発した。 
この設計では、FPGAの容量の範囲内でチャネル数を自由に増やすことができるが、それと同
時に必要な周波数帯域（＝周波数間隔×チャネル数）が増加する。周波数とともに信号電流は小
さくなるため、許容できる S/N 比によって実際に多重化できるチャネル数が制限される。した
がって、高画素数の画像を取得するための現実的なアプローチは、複数のプローブ光の配列によ
ってセンサ基板をスキャンすることであり、アプリケーションに応じて多重度とスキャン点数
の最適な組み合わせを選択することになる。 

  

 
図 2 変調光と定常光を組み合わせたプローブ光源による
空間分解能の向上[5] 

 

図 1 センサの構造 



(3) センサの大面積化の影響 
 光照射部の空乏層で発生した交流光電流は絶縁層の静電容量を介して溶液に流れ対極で回収
されるが、溶液と半導体層は絶縁層を介して容量結合しているため、一部の電流が半導体層に戻
り、その分だけ交流光電流信号が減少してしまうことが指摘されていた[8]。溶液－半導体間の
静電容量は面積に比例するため、センサの大面積化に伴ってその影響が大きくなることは明ら
かであるが、センサ面積、周波数、溶液の導電率、回路の直列抵抗などのさまざまなパラメータ
に依存して、具体的にどの程度の影響があるのかはこれまでよくわかっていなかった。そこで本
研究では直径 5 インチのシリコンウェハをまるごと使用したセンサ基板を作製し、溶液との接
触面積を変化させた実験を行って影響を調べるとともに、この系を分布定数回路としてモデル
化し、さまざまなパラメータに対して数値計算を行ったところ、結果は実験とよく一致した[9]。
計算結果の一部を図 3 に示す。さらにこの効果は局所的な pH 値の変化に対する感度にも影響
を与えることがわかり、大面積センサの使用に関する指針を得ることができた。 

 
(4) 化学イメージセンサシステムの応用 
 化学イメージセンサシステムを実際にさまざまな試料に適用する研究を実施した。一例とし
て、ステンレス鋼表面のすきま腐食にともなう pH変化の測定を行った。ステンレス鋼は優れた
耐食性を有する合金であるが、表面がミクロンレベルの狭い隙間内に置かれると腐食が急速に
進展することが知られている。そこでステンレス鋼表面と化学イメージセンサのセンサ面を対
向させ、隙間に人工海水を満たした状態で分極を行い、腐食の発生・進展・再不働態化に伴う pH
変化を詳細に解析した[10]。測定結果の一例を図 4に示す。この実験のために開発した、化学イ
メージセンサの測定回路とポテンショスタットを複合した回路は、試料電位の制御が必要なさ
まざまな電気化学システムの解析に応用することができる。 

 
 この応用例のほか、化学イメージセンサは、生分解性ポリマー、土壌、微生物、細胞層、ガス、
微小流体デバイスとの複合など、さまざまな試料に応用可能であることを実証した。 

  

 

図 3 センサの半径による交流光電流信号の大きさの変化（周波数・溶液の導電率・回路の直列抵抗をパラメータと
して計算した結果）[9] 
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図 4 ステンレス鋼のすき間腐食にともなう pH変化のその場観察[10] 
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