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研究成果の概要（和文）：金属/微小空隙/絶縁体/半導体構造デバイスの容量-電圧測定によるデオキシリボ核酸ハイブ
リダイゼーションの電気センシングを実証した。デオキシリボ核酸のハイブリダイゼーションは、センシングデバイス
の容量-電圧曲線のシフトから解析した。金属/微小空隙/絶縁体/半導体構造デバイスは、デオキシリボ核酸ハイブリダ
イゼーションと非ハイブリダイゼーションを識別できることを実証した。金属/微小空隙/絶縁体/半導体構造アレイの
容量-電圧測定による純水の電気センシング動作を実証した。

研究成果の概要（英文）：The electrical sensing of deoxyribonucleic acid hybridization by capacitance-volta
ge measurements of metal/micro-gap/insulator/semiconductor structure devices has been demonstrated. The hy
bridization of deoxyribonucleic acid has been characterized from the shift of the capacitance-voltage curv
e for the sensing device. It has been demonstrated that a metal/micro-gap/insulator/semiconductor structur
e device can distinguish between deoxyribonucleic acid hybridization and un-hybridization. The electrical 
sensing operation of pure water by capacitance-voltage measurements of a metal/micro-gap/insulator/semicon
ductor array has been demonstrated.
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１．研究開始当初の背景 
研究代表者らは、シリコン酸化膜をスペー
サとしたシリコン／微小空隙／シリコンダ
イオード構造のナノ空隙中に超純水を導入
し、容量-電圧特性およびコンダクタンス-電
圧特性を測定したところ、水のエネルギー準
位とシリコンのエネルギー帯との間で電子
が行き来することに起因する電子応答容量
ピークおよびコンダクタンスピークを初め
て観測した。さらに、エタノールのピークも
観測した。 
また、金／空隙／n 型シリコン構造の空隙
中にデオキシロボ核酸溶液を導入し、容量-
電圧特性を測定することにより、電子トラッ
プに起因するヒステリシス（右回り）とデオ
キシリボ核酸の負電荷に起因するフラット
バンド電圧シフトを初めて観測した。 
さらに、アルミニウム／シリコン酸化膜／
空隙／シリコン酸化膜／n 型シリコン構造の
空隙中に酢酸あるいはデオキシリボ核酸溶
液を導入し、容量-電圧特性を測定したとこ
ろ、可動イオン電荷に起因するヒステリシス
（左回り）とイオン濃度を反映したフラット
バンド電圧シフトを観測した。さらに、pH 感
度で従来より1桁以上の高感度センシングを
実証した。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、金属／微小空隙／半導体
構造の交流電子応答を測定することにより、
空隙中の生体の電荷、エネルギー準位などの
物性を高感度で分析する方法を開発するこ
とである。さらに、金属／微小空隙／半導体
構造の二次元アレイデバイスにより、生体の
電荷、エネルギー準位などの二次元分布を分
析する方法を開拓することである。 
 具体的には、次のことを明らかにする。（1）
空隙中の生体を高感度でセンシングするメ
カニズムを明らかにし、高感度分析デバイス
を開発する。（2）生体溶液とセンシング表面
との反応を明らかにし、生体適合センシング
表面を開発する。（3）生体の電荷、エネルギ
ー準位分布を解明し、生体の二次元イメージ
ング分析が可能であることを実証する。 
 
３．研究の方法 
本研究の方法において、デバイス構造製作
では、半導体微細加工技術を用いてシリコン
酸化膜などの絶縁膜をスペーサとした金属
／微小空隙／シリコン構造を製作する。デバ
イス構造解析では、走査型電子顕微鏡を用い
て微小空隙を測定し、X 線光電子分光装置を
用いてセンシング表面を分析し、赤外線顕微
鏡を用いてアレイデバイスの金属・シリコン
配列を観察して、その結果をデバイス製作プ
ロセスの最適化に反映させる。生体測定では、

デオキシリボ核酸などの生体溶液を分析デ
バイスの微小空隙中に導入して交流容量-電
圧特性、コンダクタンス-電圧特性を測定す
る。ここで、生体濃度に対する容量、コンダ
クタンス、あるいはフラットバンド電圧の変
化量からセンシング感度を算出して、デバイ
ス構造の高感度化に反映させる。この系統的
な方法により、高感度分析デバイスを開発す
る。また、アレイデバイスによる生体測定で
は、生体溶液などの測定を行い、生体の電荷
などの分布を解明する。さらに、生体の電荷
などの分布の画像化を行い、イメージング技
術を開発する。分析生体選定では、種々の生
体のセンシング感度解析結果を基に、デバイ
スの分析性能が偉力を発揮する可能性があ
る生体を選定する。選定した生体の測定を行
い、その結果をデバイス構造の生体適合化に
反映させる。この連携した方法により、特定
生体の高感度分析が可能な特定用途分析デ
バイスを開発する。 
 
４．研究成果 
(1) シリコン／シリコン酸化膜／微小空隙
／シリコン酸化膜／シリコン構造センシン
グデバイスの微小空隙にデオキシリボ核酸
溶液を導入し、静電容量‐電圧特性を測定す
ることにより、デオキシリボ核酸の負電荷に
起因する容量‐電圧特性の変化を観測した。
さらに、デオキシリボ核酸の濃度が高くなる
と、電圧が零ボルトのときの容量が減少する
ことを見いだし、デオキシリボ核酸の濃度を
測定できることを明らかにした。また、半導
体／絶縁体／半導体構造の容量‐電圧特性
の計算プログラムを作成し、計算結果と実験
結果を比較することにより、容量‐電圧特性
の変化は負電荷によることを明らかにした。
シリコン／酸化膜／微小空隙／酸化膜／シ
リコン構造は、シリコン・オン・インシュレ
ータウェハの微細加工と熱酸化により製作
した。シリコン／酸化膜／微小空隙／酸化膜
／シリコン構造センシングデバイスは、構造
が単純であり、チップに組み込むことが容易
にできる意義がある。次に、金／空隙／金構
造の空隙に超純水を導入し、交流コンダクタ
ンスを測定することにより、空隙中の超純水
の抵抗率の時間変化を測定した。さらに、空
隙中超純水のデバイ長を抵抗率から計算し、
デバイ長の時間変化を明らかにした。金／空
隙／金構造は、金薄膜を形成した石英基板二
枚を絶縁膜スペーサを介して向かい合わせ
て貼り合わせることにより製作した。溶液の
デバイ長が長くなると、電荷の検出感度が高
くなるため、金／空隙／金構造を用いて、感
度を監視できる意義がある。 
 
(2) 金／微小空隙／シリコン酸化膜／シリ
コン構造センシングデバイスの静電容量‐



電圧特性を測定することにより、デオキシリ
ボ核酸のハイブリダイゼーションを電気的
に検出した。センシング表面は、シリコンウ
ェハを微細加工後、微小空隙に面するシリコ
ン酸化膜表面にアミノシラン自己組織化単
分子膜を付着させ、プローブとなるデオキシ
リボ核酸を固定化することにより形成した。
デバイスは、プローブとなるデオキシリボ核
酸を固定化したシリコンウェハと金薄膜を
形成した石英基板をシリコン酸化膜スペー
サを介して貼り合わせることにより製作し
た。微小空隙にターゲットとなるデオキシリ
ボ核酸水溶液を導入後洗浄し、純水を導入し
てデオキシリボ核酸の負電荷に起因する容
量‐電圧特性の変化を観測した。プローブと
相補的なターゲットデオキシリボ核酸を導
入したときは、洗浄後でもセンシング表面の
負電荷量が増加し(図１)、非相補的なターゲ
ットを導入したときは、洗浄後では負電荷量
がほとんど変化しない(図２)ことを実証し
た。センシング表面での負電荷増加量から、
ハイブリダイゼーションしたデオキシリボ
核酸数を明らかにした。次に、微小空隙にタ
ーゲットとなるデオキシリボ核酸緩衝溶液
を導入してハイブリダイゼーション後、微小
空隙を純水で洗浄して純水中のデオキシリ
ボ核酸の負電荷に起因する容量‐電圧特性
の変化を観測した。ハイブリダイゼーション
は、シリコン酸化膜の不安定性の原因となる
ナトリウムイオンやカリウムイオンを含ま
ない緩衝液を用いて行った。プローブと相補
的なターゲットデオキシリボ核酸を導入す
ると、洗浄後でもセンシング表面の負電荷量
が増加することを実証した。センシング表面
での負電荷増加量から、ハイブリダイゼーシ
ョンしたデオキシリボ核酸数を明らかにし
た。金／微小空隙／シリコン酸化膜／シリコ
ン構造センシングデバイスは、構造が単純で
あり、製作工程数を少なくできる意義がある。
緩衝溶液中でのハイブリダイゼーションは、
緩衝液のデバイ長が短いためハイブリダイ
ゼーション効率を向上でき、純水中でのハイ
ブリダイゼーションの電気的検出は、純水の
デバイ長が長いため塩基数の多いデオキシ
リボ核酸のハイブリダイゼーションを検出
できる意義がある。 
 
(3) 金属／微小空隙／絶縁体／半導体構造
の二次元アレイセンシングデバイスを製作
し、センシングデバイス動作を明らかにした。
半導体部としては、シリコン・オン・インシ
ュレータウェハのシリコン層の微細加工に
より絶縁分離されたライン状シリコン領域
を形成した。絶縁体部としては、検出部とし
て用いるシリコン領域表面に極薄シリコン
酸化膜を形成した。微小空隙を形成するため

に、石英基板の微細加工によりスペーサ絶縁 
部を形成した。金属部としては、微小空隙に
面する石英基板表面にライン状の金薄膜を
形成した。ライン状金薄膜を形成した石英基
板とライン状シリコン領域を形成したシリ
コン・オン・インシュレータウェハの表面を
向かい合わせてスペーサ絶縁部を介して貼
り合わせ、微小空隙が形成されたデバイスを
製作した。アレイデバイスとしては、金ライ
ン８本とシリコンライン１２本との交点が
９６点の金／微小空隙／シリコン酸化膜／
シリコン構造を二次元配列したセンシング
デバイスを製作した。センシングデバイスの
微小空隙に純水を導入し、交点の金／微小空
隙／シリコン酸化膜／シリコン構造の静電
容量‐電圧特性を測定することにより、純水
を電気的に検出した。理想静電容量‐電圧特
性の計算結果と測定結果を比較することに
より、交点の金／微小空隙／シリコン酸化膜
／シリコン構造がセンシングデバイス動作
していることを明らかにした。金／微小空隙
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図１ センシングデバイスの容量-電圧特性： 
ハイブリダイゼーション 
ＤＮＡ：デオキシリボ核酸 
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図２ センシングデバイスの容量-電圧特性： 
非ハイブリダイゼーション 

   ＤＮＡ：デオキシリボ核酸 
   ＣＦＢ：フラットバンド容量 



／シリコン酸化膜／シリコン構造二次元ア
レイセンシングデバイスは、構造が単純であ
り、製作工程数を少なくできる意義がある。
また、多くの検体データの一括取得解析によ
る検出の高精度化を実現できる意義がある。 
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