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要旨

【背景】

ﾏｲｸﾛﾏｼﾆﾝｸﾞ技術を用いてｶﾞﾗｽやｼﾘｺﾝの基板上に微小な流路や空間を作

製し､その中で微量な流体を制御して化学分析や化学合成を行う, pTAS (Micr. T.tal
Analysis Systems)と称するﾃﾞﾊﾞｲｽの研究が注目され､世界中で精力的に取り組まれて
いるopTASﾃﾞﾊﾞｲｽには化学分析に必要な多くの機能を集積化することが可能なことか

ら,試料の調整から始まる分析時間の短締や省力化､装置の小型化,化学操作の高効率

化や短時間化などを実現する革新的な新ﾃﾞﾊﾞｲｽ技術として､微量の生体試料を扱うﾗ

ｲﾌｻｲｴﾝｽ分野,ﾏｽｽｸﾘ-ﾆﾝｸﾞが必要な臨床分野,ｵﾝｻｲﾄ分析が必要な
環境計測分野などで大きな期待が寄せられている｡
【目的】

本研究は, uvに対して優れた透過特性を有し､極めて高純度であり化学的に安定な

石英ｶﾞﾗｽを基板材料とするこれまでにない性能を有するpTASﾃﾞﾊﾞｲｽを開発するこ
とを目的としたoしかし､そのﾃﾞﾊﾞｲｽ化には生産性に優れた石英ｶﾞﾗｽ接合技術が不

可欠であり,第2章では石英ｶﾞﾗｽ基板の簡便で安定な接合方法として､ﾌｯ酸水溶液

を用いた新しい接合技術(以後, HF接合と称する)を考案し､その接合ﾒｶﾆｽﾞﾑを明

らかにするとともに､ pTASﾃﾞﾊﾞｲｽへの適用可能性について応用面から検討する｡第3
章では, HF接合と独自に開発した石英ｶﾞﾗｽの加工ﾌﾟﾛｾｽを適用して石英ｶﾞﾗｽ製の

電気泳動ﾁｯﾌﾟを開発し, DNAのｻｲｽﾞ分離などを高速に行うﾏｲｸﾛﾁｯﾌﾟ電気泳動
装置に用いてpTAS用ﾁｯﾌﾟとしての有用性を評価する｡さらに第4章ではこれらの加工

技術を適用して,ﾁｯﾌﾟ上の徴小な空間で効率的な混合反応を行う新規な構造のﾏｲｸ

ﾛﾘｱｸﾀ-を考案･作製し､岬ASﾃﾞﾊﾞｲｽで行う化学合成への応用を目的として課題
を明らかにする｡

【結果】

ﾌｯ酸水溶液を川いた石英ｶﾞﾗｽ基板の接〔‡ (HF接命)技術

HF接合は,室温近傍での簡単な工程で石英ｶﾞﾗｽ基板同士を接合する新たな接合技術

であるo引っ張り試験により得られた接合強度を指標として､接合時のHF水溶液濃度､

接合温度､印加圧力､接合時間をﾊﾟﾗﾒｰﾀとして検討し､その最適な接合条件を選定
できたoその結果,室温下で接合時間が24時間の場合は, HF濃度o,5wt%以上､印加圧

力1･3MPaの接合条件で､広く使用されている陽極接合と同程度の5MPa以上の接合強度

が得られたo接合温度を上げた場合には､ =F濃度o,5wt%､印加圧力1.3MPaの粂件で

80℃､ 30分間で5MPa以上の実用的な接合強度を確保したまま按合時間の短縮化がなさ
また､ HF接合ｻﾝﾌﾟﾙについて気密試験､温度ｻｲ ｸﾙ試験,熱衝撃試験､長期
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安定性などの信頼性試験をJIS規格に則って実施した結果, いずれの項目に対しても
pTASﾃﾞﾊﾞｲｽに適用するに十分な接合性能を有することを確認した.

HF接合の接合ﾒｶﾆｽﾞﾑを考察するために､接合界面の断面形状をTEM､SIMS､EPMA

などを用いて解析を行った｡ TEM観察の結果､接合界面には中間層が形成されているこ

と､実用的な接合強度を得るには10nm/min以上のSiO2のｴﾂﾁﾝｸﾞﾚ-ﾄを有するHF

漉度と温度が必要であること､接合時の印加圧力が大きいほど中間層の厚みは小さく接

合強度が大きいことが判明したo sm4S分析の結果より､接合界面の中間層付近にはsi､､
0, F､ Hが混在することを明らかにし､石英ｶﾞﾗｽを溶解したHF水溶液からの析出物

をEPMA測定によって確認した｡さらに､短半減期RIである18F (半減期110分)でﾗ

ﾍﾞﾙしたH18F水溶液を用いて接合中のFの挙動を観察した｡それらの結果より, HF接
合のﾒｶﾆｽﾞﾑは､界面において基板表面のSiO2を溶解したHF水溶液から水分が蒸発

するとともにHとFを含んだ状態でSiOxが析出して中間層が生成され､その中間層が
上下の基板を接合する接合層として機能していると推論した｡
石英ｶﾞﾗｽ製電気泳動ﾁｯﾌﾟの開発

電気泳動ﾁｯﾌﾟはﾏｲｸﾛﾁｯﾌﾟ電気泳動のｷ-ﾃﾞﾊﾞｲｽであり､市販されている代

表的なpTASﾃﾞﾊﾞｲｽであるo本研究では､汎用的なuv吸光度測定が可能な新規の石英
ｶﾞﾗｽ製の電気泳動ﾁｯﾌﾟを開発し､ﾌｵﾄﾀﾞｲｵ-ﾄﾞｱﾚｲを応用して､分離流路全
体の観察を可能とするuvﾘﾆｱｲﾒ-ｼﾞﾝｸﾞ機能を実現した｡ HF接合と独自に開発し

た石英ｶﾞﾗｽの加工ﾌﾟﾛｾｽを適用して作製したﾁｯﾌﾟの外形は35mmX12,5mmX厚さ
1･25mmであり､ﾁｯﾌﾟ内部には数10pmの幅および深さの微紳流路が高精度に形成され

ているoさらに､装置へのﾁｯﾌﾟ装着を簡便にするための電極､ s/N比を向上させる光

学ｽﾘｯﾄをﾁｯﾌﾟ上に-体形成するなどの独自の考案によって､ﾁｯﾌﾟの高機能化を
図った｡また､本研究で開発した石英ｶﾞﾗｽ製電気泳動ﾁｯﾌﾟを､ ㈱島津製作所が開発

したﾏｲｸﾛﾁｯﾌﾟ電気泳動装置''MCE - 2010ﾛ''に適用し､実際にDNAやﾀﾝ^oｸ質を
分析することによって､ pTAS用ﾁｯﾌﾟとしての有用性と実用性を検証したo
石英ｶﾞﾗｽ製ﾏｲｸﾛﾘｱ_ｸﾀ-の関発

本研究で開発した石英の徴細加工技術を適用して, pTASﾃﾞﾊﾞｲｽ上での分析前処理へ
の応用を目的として,ﾏｲｸﾛﾘｱｸﾀ-を作製し,それを用いて有機合成反応を行い,
その反応収率を測定しで性能を評価した｡

流体ｼﾐｭﾚ-ｼｮﾝと基本実験により､ﾏｸﾛﾁﾔﾈﾙ内における拡散現象を利用
して試薬を効率的に混合させる新規なﾏｲｸﾛﾘｱｸﾀ-構造を検討し､流路中で液と

液が接触する界面の面積を大きくするために多層のﾗﾐﾅ-ﾌﾛ←を形成するﾏｲｸﾛ

ﾘｱｸﾀ-ﾁｯﾌﾟを考案し,設計･試作したoそのﾁｯﾌﾟを用いてｺﾚｽﾃﾛ-ﾙのｱ

ｾﾁﾙ化反応と酸化反応､ｽﾃｱﾘﾝ酸のp-ﾌﾞﾛﾓﾌｪﾅｼﾙ化反応の実験を行い､そ

れらの結果よ,り,微小な流路中で多層のﾏｲｸﾛﾗﾐﾅ-ﾌﾛ-を形成することは拡散
律速である反応の高速化と効率向上に有効であることを確認したo-
【まとめ】

本研究により,石英ｶﾞﾗｽを基板材料とするpTASﾃﾞﾊﾞｲｽを作製するために必要不可

欠な､ HF接合技術と高精度加工ﾌﾟﾛｾｽ技術を確立した｡また､ HF接合のﾒｶﾆｽﾞﾑ

は､界面で溶解したsiO2が析出して形成する中間層が接合層として機能していることを

明らかにしたoこれらの成果を適用し､独自の工夫により石英ｶﾞﾗｽ製の電気泳動ﾁｯ
ﾌﾟを開発し､ﾏｲｸﾛﾁｯﾌﾟ電気泳動装置に使用してその有用性と実用性を検証した｡

さらに､新規な構造の石英ｶﾞﾗｽ製ﾏｲｸﾛﾘｱｸﾀ-を開発･試作し､ pTASﾃﾞﾊﾞｲｽ
で行う反応の高速化や高効率化に有効であることを示した｡
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(論文審査結呆の要旨)

ﾏｲｸﾛﾏｼﾝ技術を用いてｶﾞﾗｽやｼﾘｺﾝの基板上に微小な流路や空間を形成し､そ

の中で微量な流体を制御して化学合成や化学分析を行う〝TAS (Micro Total Analysis

System)ﾃﾞﾊﾞｲｽの研究が世界中で進められており､ﾗｲﾌｻｲｴﾝｽ分野､臨床分野,環境

計測ｵﾝｻｲﾄ分析分野などで大きな期待が寄せられている｡

本論文では､優れた紫外光(UV)の透過特性を有し､化学的安定な高純度石英ｶﾞﾗｽ基板を

用いた高性能〝TASﾃﾞﾊﾞｲｽの開発を目的に､新しい石英ｶﾞﾗｽの接合技術と精密加工技術

を開発するとともに､それらの独自技術を適用した石英ｶﾞﾗｽ製の電気泳動ﾏｲｸﾛﾁｯﾌﾟ

とﾏｲｸﾛﾘｱｸﾀ-を開発試作し､新規のLLTASﾃﾞﾊﾞｲｽの有用性･実用性を検証した.

得られた新しい知見と独自技術は下記の通りである｡

1.ﾌｯ酸水溶液(HF濃度0. 5wt%以上)を接合部に滴下し､室温､圧力1. 3MPa印加の条件で

2 4時間保持することにより､広く実用されている陽極接合と同等の接合強度5MPa以上

を有し､ JIS信頼性試験を十分に満たす石英ｶﾞﾗｽ基板同士の接合技術を開発した｡温度

8 0℃では3 0分間で同-強度の接合が得られ､大幅に接合時間が短縮された｡この接合

のﾒｶﾆｽﾞﾑは､ TEM､ SIMS､ EPMA等の分析によりHとFを含む析出SiOxの

中間層が重要な機能をしていることが明らかにされた｡

2. UV吸光度測定用の光学ｽﾘｯﾄ付き石英ｶﾞﾗｽ製電気泳動ﾁｯﾌﾟを開発し､受光素子ｱ

ﾚｲと組合せて分離流路全体のﾘｱﾙﾀｲﾑ観察が可能なUVﾘﾆｱｲﾒ-ｼﾞﾝｸﾞ機能を

実現した｡このため､石英ｶﾞﾗｽ基板に数1 0 〝mの幅と深さの微細流路を精度よく形成

する微細加工技術と光学ｽﾘｯﾄの-体形成技術等の独自技術を開発した｡この電気泳動

ﾁｯﾌﾟは(株)島津製作所が製品化したﾏｲｸﾛﾁｯﾌﾟ電気泳動装置に組み込まれ､実際に

I)NAや蛋白質を分析することによって､このLLTASﾁｯﾌﾟの有用性､実用性を実証した｡

3.上記要素技術を適用して分析前処理用石英ｶﾞﾗｽ製ﾏｲｸﾛﾘｱｸﾀ-を開発した｡流体

ｼﾐｭﾚ-ｼｮﾝと基本反応実験により､流路内で試薬液同士が拡散によって効率的に混

合しやすいﾘｱｸﾀ-構造を考案し､開発に成功した｡ｺﾚｽﾃﾛ-ﾙのｱｾﾁﾙ化等の

有機合成反応への適用･評価によって､この〝TASﾃﾞﾊﾞｲｽの有効性を検証した｡

以上のように､本論文は石英ｶﾞﾗｽ基板を用いた新しい機能を有する〝TASﾃﾞﾊﾞｲｽの考案､

開発･実用化とその独自要素技術の研究に閑するもので､新しく得られた知見や完成度の高

い独自技術は学術上の成果であるのみならず工学的にも極めて有意義であり､今後ﾗｲﾌｻ

ｲｴﾝｽ等の応用ｼｽﾃﾑ開発への展開が期待されるものである｡

よって､論文審査会および最終試験の結果として､審査員-同は本論文が博士(工学)の学

位論文として高い価値を有するものと認めた｡


