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研究成果の概要（和文）：流量計測に必要な制御されたナノ流路の作製に取り組み、最小で50nmの流路から数
1000nmのサイズ制御された流路の加工に成功した。また、従来の加工プロセスにナノ流体実験やナノ電気化学実
験を導入するという新しい試みによってナノ電極の作製に成功した。流動電流値と流量値の関係については、
50nm流路では我々が過去に測定してきたバルクとは異なる粘度、誘電率、解離定数などの物性値を用いた計算値
と実験値がよく一致した。これらの物性値を用いた計算から流動電流値を流量値に校正すると50nm流路1本あた
り約30aL/secの流量で流れることが判った。以上から初めてのaL/sec領域での流量計測に成功した。

研究成果の概要（英文）：For fabrication of the size-regulated nanochannels, we successfully 
fabricated the size-regulated nanochannels from 50 nm (minimum) to several 1000 nm (maximum). For 
nano-electrode fabrication, we tried a new fabrication process with nanofluidic and 
nano-electrochemical experiments and finally succeeded in nano-electrode fabrication. For the 
relationship between streaming current and flow rate, experimental results corresponded well to 
calculations using unique properties such as higher viscosity, lower dielectric constant, and lower 
disassociation constant which we previously found in namespaces. From these parameters, the 
streaming current value was calibrated to the flow rate value, and the flow rate in a 50 nm channel 
was approximately 30aL/sec. Therefore, we successfully measured the flow rate in aL/sec region for 
the first time.

研究分野：マイクロ・ナノ流体工学

キーワード： ナノ流体工学　流動電流　流動電位　ナノ電極
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発した制御された流路の加工法や、ナノ電極の作製法、流路の修飾法、閉空間の修飾評価法などは本
研究に必須なだけでなくナノ流体工学において重要な基盤技術として多いに貢献できる。さらに、本研究におい
て流動電流値を流量値に校正するために行ったナノ物性計測結果については、50nmの空間で得られた初めての溶
液物性に関する知見であり、ナノ流体工学やナノ溶液化学における基礎科学的な知見として大いに重要な知見が
得られたと考えられる。

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
m スケールの空間を利用して化学プロセスを微小化・
高速化・高効率化するマイクロ流体工学が急速に発展し
ている。我々のグループでは、世界に先駆けてマイクロ
流体デバイスの汎用的集積化法を確立し、体積 pL-nLの
微量分析・高効率化学合成・細胞プロセシングなど様々
な高性能・高機能化学プロセスを実現してきた（Kitamori 
et al., Anal. Chem., 2002など）。さらに最近では、mよ
りも 3桁小さい 10-100 nm空間（図 1）のナノ流体工学
へと研究が展開している。我々は、ナノ加工・空圧駆動送
液システム・非蛍光分子検出など独自の方法論と技術を
開発して、この空間の研究ツールをはじめて創成した。
その結果、超微量体積（aL-fL（＝10-18-10-15 L））での高
効率分子分離や単一分子検出、高速イオン輸送など、マ
イクロ空間ではできない革新的性能を実現してきた
（Morikawa et al., Analyst, 2016; Proc. MicroTAS 2018など）。従って、拡張ナノ空間を
利用すればバイオ分析や化学合成、エネルギー産生などで革新的機能を有するデバイス工
学が期待できる。しかしながら、化学工学、流体工学において最も基本的かつ重要となる溶
液の輸送量を規定する流量制御について、ナノ空間では非常に困難であることが革新的デ
バイス創成のボトルネックとなっている。具体的には、幅・深さ 10-100 nmの空間を流れ
る溶液の流量は aL-fL/secのオーダであり、このような極微少流量を制御可能なポンプも計
測可能な流量計も存在しない。そのため、現状のナノ流体デバイスでは流量を規定するため
の内部標準試料（プローブ分子／プローブイオン）を添加しなければならない。これらのプ
ローブの添加はナノ流路内部での反応や検出の妨げになるだけでなく、そもそもバルクと
は異なる溶液物性を有するナノ空間（Morikawa et al., Isr. J. Chem., 2014など）ではプロ
ーブとして機能するかどうかも不明である。以上から、革新的ナノ流体デバイス創成のため
にはナノ空間での aL-fL/sec流量をプローブなしに計測する技術が求められている。 
 
２．研究の目的 
そこで、我々はナノ空間の圧力駆動流を電流／
電圧として計測する流動電流／流動電位法をナ
ノ空間での流量計として活用することを着想し
た。この方法は流路表面近傍で形成している電
気二重層内のイオンを溶液の圧力駆動流によっ
て押し流し、それに伴って発生した電流／電位
を検出する方法（図 2）であり、我々がナノ空間
で発生する流動電流／流動電位の計測に初めて
成功した（Morikawa et al, Lab Chip 2010）。こ
の方法では計測原理的に、ナノ空間を流れる溶
液の流速／流量が計測した電流／電位に比例
し、プローブを添加する必要がない。以上から本
研究の目的を流動電流／流動電位によるナノ空
間での aL-fL/sec流量計測法の創成とした。 
 
３．研究の方法 
主に 3つのフェーズにわけで研究を遂行した。 
３－１. 極限流量を実現するためのナノ流路およびナノ流体デバイス加工 
正確な流量計測を実現するためには、第一に正確な流路サイズを有する流路加工が必須と
なる。方法としては電子線リソグラフィとドライエッチング条件を探索し、ガラス基板上に
数 10 nm から数 1000 nm に至るまでのあらゆる種類のナノ流路を加工することを目指し
た。さらに、作製したナノ流路を閉じた空間とするための基板接合条件についても探索した。
同時に、ナノ流路内にナノ電極を有するデバイス加工についても新しい加工法を着想し、そ
の実現に取り組んだ。 
３－２. ナノ物性評価 
原理的にナノ流路を流れる液体による流動電流／流動電位はその流量に比例するが、ナノ
空間におけるバルクとは異なるユニークな物性によって校正に関わるパラメータが変化し
ていると考えられる。よってナノ空間におけるナノ物性を評価し、シミュレーションも活用
しながらナノ流路内を流れる液体の流量値と流動電流／流動電位値の関係を明らかにした。 
３－３. ナノ空間流量計測の原理検証 
上記３－２で得られた流量値と流動電流／流動電位値の関係から、流動電流／流動電位計

図 1 マイクロ空間とナノ空間 

図 2 流動電流／流動電位法の原理 



測によって得られた流量値について検証した。また、上記の流動電流／流動電位値から校正
する以外の方法として、校正が不必要になる流動電流／流動電位を用いた流量計測法を考
案し、発展版として取り組んだ。具体的にはホイートストンブリッジ回路を構築し、そこか
ら得られた流量値を計測する方法に取り組んだ。 
 
４．研究成果 
電子線レジストの厚み、電子線リソグラフィの
露光時間、現像時間、ドライエッチング時間な
ど様々な加工条件を探索し、図 3に示すように
最 小で 50 nm の流路 (Morikawa et al, 
Micromachines, 11, 995, (2020))から数 1000 
nmのサイズ制御された流路（Morikawa et al, 
Micromachines, 12, 917, (2021）, 化学とマイ
クロ・ナノシステム学会 第 44 回研究会, ビジュアルムービー賞など)の加工に成功した。
また、これらの流路を閉じた空間とするため接合条件を探索し、接合面の表面粗さと接合強
度の関係（Ohta et al, Proceeding of MicroTAS, 1237, (2022)）を明らかにすることによっ
てナノ流体デバイスを作製する上で重要な知見を得た。さらに、ナノ電極加工において、従
来のリソグラフィ、エッチング、基板接合という加工法に加え、金属メッキ液をナノ流路へ
流し、金属メッキによってナノ流路を形成するという新しい手法を開発した。これは従来の
加工プロセスの中にナノ流体実験やナノ電気化学実験を導入するという新しい試みであっ
た。電極自体が 100 nmスケールという流路サイズと同スケールの加工となるゆえ、ナノ流
路での溶液の流れの妨げ、または電極のスペースへの溶液のリークなどを防止しつつ電極
を集積化することは非常に困難であったが、この手法によってナノ電極デバイスの作製に
初めて成功した（Morikawa et al, Electrophoresis, submitted）。 
次に、ナノ物性についてシミュレーションも交えて評価した結果を図 4 に示す。流量値の
校正に必要な流動電流値と流量値の関係についても明らかにするため、流動電流実験を
我々のグループで行い、シミュレーションは National Kaohsiung Normal University の
Chang 先生との共同研究で行った。990nm や 1680nm の流路ではバルクの物性値をもと
に計算した値（図 4計算値②）と実験値が一致した。よってバルク物性値と理論式をもとに
流動電流値を流量値に変換することは可能であった。一方で 50nm の流路ではバルクの物
性値をもとにした計算した値は実験値と一致しなかった。我々のグループが過去に測定し
てきたバルクとは異なる粘度、誘電率、解離定数などの物性値を用いて計算したところ（計
算値①）、計算値と実験値がよく一致した。これらの結果は 50nmの空間で得られた初めて
の溶液物性に関する知見であった（Morikawa et al, Proceeding of MicroTAS, 825, (2022)）。
これらの物性値を用いた計算から流動電流値を流量に変換すると 50nm の流路 1 本あたり
約 30aL/sec の流量で流れていることが見積もられた。以上から世界で初めての aL/sec 領
域での流量計測に成功した。しかしながら、流動電流の計測のたびにシミュレーションが必
要なほどの校正方法となり、バルクとは異なる物性値をもつナノ空間で普遍的な校正方法
を開発するという点においては課題を残した。 
 

 

 
上記の課題を受け、本研究の発展テーマとして校正が必要ない流量計測システムの構築に
も取り組んだ。流量を計測する目的の流路を取り囲む形で複数の流路を配置したホイート
ストンブリッジ回路をデバイス内に構築した。これによって目的流路の流量とつり合う流
量が達成された際に流動電流が検出され、これに基づいて目的流路の流量を計測可能なシ
ステムを考案した。このシステムの原理検証にまでは至らなかったが、このシステムを構築
する上で必要であった流路表面修飾方法および流動電流値との関係について、特に閉空間
の表面修飾方法および修飾評価法について大いに知見を得た (Morikawa et al, 
Micromachines, 12, 1367, (2021))。 

図 3 加工したガラス製 50nm流路 

 図 4 流動電流の実験値と計算値の比較 
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