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研究成果の概要（和文）： 
 絶縁体基板裏側電極からの電位変調について表面電界分布計算を行ったところ、表面吸着試
料に対して充分に意味のある大きさを持つことが計算から明らかになった。DNA と翻訳タン
パク質の系において、分子分極の違いを反映した特徴的なコントラストの反転を観測した。こ
れらの結果は、絶縁体表面において、個々の分子の静電的特性を画像化できることを意味して
おり、パルス変調引力顕微鏡実現の基礎となるものである。 
 
研究成果の概要（英文）： 

We revealed that the surface electric-field modulation from the backward electrode of insulating 
substrate was effective for surface molecular adsorbates. We demonstrated that electrostatic force 
microscopy gives characteristic contrast inversion between DNA and transcription complex images 
reflecting the difference of electric polarizability of these molecules. These findings indicate that the 
electrostatic properties of individual biological molecules can be imaged on an insulator substrate 
suggesting the basis of pulsed-modulated attractive force microscopy. 
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研究分野：走査プローブ顕微鏡 
科研費の分科・細目：応用物理学・工学基礎 薄膜・表面界面物性 
キーワード：走査プローブ、分子認識、分子電極、パルス変調、水溶液 
 
１． 研究開始当初の背景 
分子認識は、生体反応の基本であるだけで

なく、バイオチップ、バイオセンサーなど、
医療や環境科学にかかわる技術の基礎とな
る現象である。これまで、走査プローブ顕微
鏡を用いたフォースカーブ測定により、分子
認識反応の反応定数やエンタルピーなど、速
度論や熱力学のデータに関する詳細な解析
が試みられてきた。しかし、フォースカーブ

測定では、通常、分子画像は得られないので、
測定が目的分子に対して行われていること
の直接的な証明は難しく、統計解析から結論
が導かれることが多い。 
そこで、分子認識の推進力となる分子分極

や分子認識を妨げる分子の変形と分子間相
互作用との間の対応関係を個々の分子につ
いて明らかにすることができる顕微鏡手法
の開発が必要である。 
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２． 研究の目的 
分子分極と分子間相互作用は水溶液中で

引力を与える。そこで、これら引力だけに変
調をかけ引力のみを検出するパルス変調引
力顕微鏡の開発を最終目標として、そのため
に必要となる絶縁体基板上での生体分子に
関する分子分極画像の取得手法を確立する。 
 

３．研究の方法 
絶縁体基板の裏側に電極を密着させたて

（金属製の試料ホルダーを用いて）電位をか
けた。図１はこのときの探針先端付近の電界
分布を模式的に描いたものである。対向電極
が存在しないとき（図１(a)）、絶縁体基板の
厚み（通常１ｍｍ以下）は、接地された装置
の構造壁までの距離に比べて充分小さいの
で、絶縁体基板表面の電位は裏側の電極電位
とほぼ等しい。面積の広い対向電極が存在し
て、基板表面からナノメートルレベルの近い
距離にあるとき（図１(b)）、平行平板モデル
となり、表面電位は非常に小さくなる。この
極端な二つの状態の間にあるのが、接地され
た導電性探針の先端が試料表面から数ナノ
メートル以下（場合によっては、擬接触状態）
にあるとき（図１(c)）である。探針先端は
表面の極めて近い位置にあるので、基板表面
の電位は、探針直下に向かって急激に減少し
ていく。しかし探針先端の曲率半径は極めて
小さく、かつ、試料が絶縁体であるため、周
辺の電界が探針直下の試料表面に大きく張
り出すので、ある程度の大きさの電位が残る。
この電位を計算し、さらに、表面吸着ナノ物
質への電場変調を行うことで、分子分極の計
測を行った。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１．絶縁体基板表面の電位モデル 
 
３． 研究成果 
図２(a)は、有限要素法を用いて計算した

探針直下の電位分布、(b)は、探針直下の電
位の深さ依存性である。絶縁体として比誘電
率ε0 = 6.0、厚さ t = 0.5 mm のマイカ基板を
仮定し、探針の曲率半径を r = 20 nm、試料
－探針間距離 z = 5 nm、基板表面から接地壁
までの距離 60 mm の条件で計算を行った。絶

縁体基板裏側密着させた背面電極の電位をVb 

= 1 V としたとき、基板表面の電位 Vs は約
0.1V であることがわかった。この計算から、
表面と探針先端との間に位置する吸着ナノ
構造に対して、充分な電場変調がかかると結
論できる。 
表面電位 Vsは背面電位 Vbに比例するが、V0 

＝ kVbにおける比例定数 k は探針先端の曲率
半径、探針－表面間距離、絶縁体基板の誘電
率など、探針先端周辺の構造と物性に依存す
る。実験的にVsを決めるのは困難であるが、
図３のような数値計算を様々な条件で行っ
たところ、ほぼ k ～ 0.1 であり、通常の実
験条件の範囲内であれば桁までが変わるこ
とはほとんど無い。言い換えれば、絶縁体の
表面電位 Vs を用いた測定は、オーダー程度
の定量性を持つと言える。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図２．探針周辺の電位分布の計算結果 
 
表面電位は常に変動しているが、表面電位

を基準とした表面吸着物による局所的な電
位変化は、吸着物上の電荷や分極を反映する
ので充分に意味がある。絶縁体表面と探針の
間の全エネルギーは絶縁体表面と探針の電
位差の二乗に比例するので、 

 
 
（１） 
 
 

となる。ここで Cgapは表面－探針間の静電容
量、q は単位面積あたりの表面電荷量とすれ
ば q/Cgapは表面電荷により発生した電位であ
る。さらにｅは電子の素電荷、ε0は自由空間
の誘電率、Ｓとμは表面吸着ナノ構造の表面
への射影面積と双極子モーメントの表面垂
直成分とすれば、(e/ε0S)μは吸着物質の分極
により生じた電位である 18,19)。さらに全双極
子μは永久双極子μp と分極率αによる誘起
分極成分の和として、μ＝μp＋α(Vs－
q/Cgap)/d であるので、これを（１）式に入れ
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て整理すると、 
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ここで、 
Sd

eh
0

1
ε

α
−=  

となる。式（２）から全エネルギーU は Vs = 
(1/h)(q/Cgap＋(eμp /ε0S))で極小値をとる。
この電位 Vs は表面上の電荷と永久分極によ
り生じた電位を反映するが、試料表面と探針
間の電位差をゼロにする電位であるので、誘
電分極は反映しない。実験的には、Vsと比例
関係にある Vbに交流変調ＶACを重畳し、カン
チレバーに働く力の変調成分(dU/dz)AC に対
応する周波数シフトの変調成分ΔfAC をロッ
クインアンプに入力し、出力がゼロとなるよ
うに Vb値にフィードバックをかければ、U が
極小となる Vb0 値を得ることができる。表面
を走査しながら、そのときの Vb0 値を記録す
れば、表面電位に比例した濃淡像を得ること
ができる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３．(a)プラスミド DNA と翻訳タンパク質
の静電引力像とコントラストの電位依存性
プロット。(b)DNA と翻訳タンパク質の構造と
分極のモデル。 
 
図３(a)は、プラスミド DNA に翻訳タンパ

ク質 T7－RNAポリメラーゼが結合した複合体
をマイカ上に展開した試料について、マイカ

基板、DNA 上、タンパク質の上で（dＵ/ｄz）
/dV 値の Vb依存性をプロットしたものである。
ほぼ直線状の依存性を示しているが、ｘ軸切
片はマイカ基板に比べて DNAやタンパク質の
上では、プラス側にシフトしている。このシ
フト値から、DNA とタンパク質のマイカ表面
上における双極子は、ともに基板表面側が正
であることがわかった。  
以上の実験結果を考察するために、図８

(b)にＤＮＡ－翻訳タンパク質複合体の構造
モデルと、永久双極子、誘電分極の向きと大
小関係を示した。DNA はもともと同心軸状の
構造をとっているが、表面に吸着することに
より、大きく変形する。DNA が基板と接して
いる部分の構造を推測するのは非常に難し
いが、少なくとも、自由空間側では、電気陰
性度が大きいリン酸が DNAの外側に向かって
伸びていると考えられるので、相対的に基板
側が正の分極を持つと理解できる。また、翻
訳タンパク質は、リン酸基を持つ DNA と結合
するため、結合部位は静電的に正の電荷を有
する。翻訳複合体を基板に分散吸着させた状
態では DNA が基板に強く吸着するため、タン
パク質の結合部位は基板側に向くことにな
る。すなわち、タンパク質全体の分極は、基
板側が正になることになり、実験結果と良く
一致する。DNA とタンパク質の双極子モーメ
ントはそれぞれ0.04 D/nm2、0.004 D/molecule
であった。DNA は長い連続体であるので、双
極子モーメントの算出は、単位面積当たりの
双極子密度の形で求めた。 
タンパク質は、DNA よりはるかに大きく、

誘電分極を示す部位も多く含んでいる。実際、
(dＵ/ｄＶ)/ｄｚ直線の傾きは、DNA に比べて
タンパク質では小さくなっていて、誘電分極
が起こりやすいことを示している。このよう
に直線の傾きに違いがあると、微分静電気力
像では、バイアス電圧によるコントラストの
反転現象が起きる。図８(a)において、Vb = 
+1.5 V では、DNA とタンパク質は両方ともマ
イカ基板よりも暗く画像化されるが、Vb = 
-3.0V では DNAが暗く画像化されている中で
タンパク質は明るく観測される。この結果は、
絶縁体基板の圧倒的に大きな静電容量があ
るにもかかわらず、表面吸着物の誘電分極の
特徴を良く反映した計測、画像取得が可能で
あることを示している。バイオ関連物質では、
異なる物質であっても、トポグラフでは、似
たような大きさの粒子状にしか観察されな
いものが多くあり、それらの識別に役立つ可
能性がある。 
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