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論文内容の要旨

本論文は，医用分野で有用な，精度，耐久性，安全性に優れたニュートラルキャリヤ型高性能ナトリウムイオンセ

ンサーの構築を目的としている。すなわち，イオン感応膜材料として耐久性に優れ且つ毒性が低いシリコーンゴムと

ニュートラルキャリヤとして極めて高いナトリウムイオン選択性を有するカリクサレンイオノフォアに着目し，シリ

コーンゴム中でも有効な特性を示すカリクサレンイオノフォアを設計合成し，イオンセンサーへの応用を検討してい

る。本論文は緒言，本論 5 章および総括から構成されている。

緒言では，本研究の背景，目的およびその内容について述べているo

第一章では，シリコーンゴム中でも有効に機能する非対称型カリクサレンイオノフォアを設計合成し，それをシリ

コーンゴム中に分散させたイオン感応膜をナトリウムイオン感応性電界効果トランジスター (Na + _ ISFET) に応用

し，その Na+- ISFET が優れた応答感度，選択性，および耐久性を有することを明らかにしているo

第二章では，非対称型カリクサレンイオノフォアにシロキサン残基を導入し，シリコーンゴムとの相溶性を高めた

ことで，カリクサレンイオノフォアの分散性が大きく向上し，その Na+- ISFET では優れた応答感度，選択性，お

よび迅速な電位応答が得られることを示している o

第三章では，第二章で検討したシリコーンゴムイオン感応膜 Na+- ISFET と，従来の可塑化ポリ塩化ピニルイオ

ン感応膜 Na+- ISFET との特性を比較し，血清等の体液中での測定において，シリコーンゴムイオン感応膜 Na+

ISFET の測定精度が飛躍的に向上することを明らかにしているo

第四章では， Na+-ISFET ばかりでなく，最も一般的なニュートラルキャリヤ型イオンセンサーである Na+ 選択

性電極に応用し，優れた応答感度，選択性および迅速な応答が得られることを明らかにしている。

第五章では，更なる耐久性の向上および毒性の軽減を図るために，カリクサレンイオノフォアをシリコーンゴム中

に化学結合により固定化し， Na+ 選択性電極への応用を検討し，カリクサレンイオノフォアがシリコーンゴム中に

固定化されたにもかかわらず，その Na+ 選択性電極は優れた応答感度，選択性，迅速な応答， および体液中での高

い測定精度が得られることを明らかにしている。

最後に，本研究で得られた成果を総括し，カリクサレンイオノフォアを含むイオン感応膜を用いるイオンセンサー

の信頼性の高さを確認しているo
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論文審査の結果の要旨

医療分野において血中および尿中の Na+ や K+ などの特定のイオンのみを選択的かっ定量的に感知し， in _ situ 

で迅速にリアルモニタリング可能なイオンセンサーの開発が強く望まれている。そこで用いられるニュートラルキャ

リヤ型イオン感応膜材料として，従来から可塑化ポリ塩化ビニルが広く検討されてきたが，耐久性，安全面で問題を

抱えている。本研究では，ニュートラルキャリヤ型 Na+ センサーの構築を目指して，高分子膜材料として人体に影

響のないシリコーンゴムを取り上げ， シリコーンゴム中でも有効に働くニュートラルキャリヤとして高いナトリウム

イオン選択性を有するカリクサレンイオノフォアの分子設計を行い， シリコーンゴム中への分散性を向上させること

によって高性能ナトリウムイオンセンサーの構築に成功している。

その成果を要約すると次の通りであるo

(1) 結晶性が高いカリクサレンイオノフォアの結晶化を抑えるために，カリクサレンイオノフォアの分子構造を非対

称構造としてカリクサレンイオノフォアのシリコーンゴム中における分散性の向上を図った上でナトリウムイオン

感応性電界効果トランジスター (Na + _ ISFET) への応用を試み， シリコーンゴムのイオン感応膜としての使用に

成功しているo

(2) シリコーンゴム中でのカリクサレンイオノフォアの更なる分散性向上を目指してシロキサン残基を有する非対称

型カリクサレンイオノフォアの分子設計を行っている o 電子顕微鏡観察および電気的抵抗測定からカリクサレンイ

オノフォアの分散性向上を確認し，得られたシリコーンゴムイオン感応膜を用いる Na+ _ ISFET が優れた応答感

度，選択性，および迅速な電位応答を有することを見いだしているo

(3) 血清等の体液中での測定におけるシリコーンゴムイオン感応膜 Na+- ISFET と，従来の可塑化ポリ塩化ビニル

イオン感応膜 Na+- ISFET との特性を比較し，シリコーンゴムイオン感応膜 Na+- ISFET の測定精度が飛躍的に

向上し， シリコーンゴムイオン感応膜の実用上の有用性を確認している。

(4) Na+ ー ISFET ばかりでなく，最も一般的なニュートラルキャリヤ型イオンセンサーである Na+ 選択性電極に応

用し，優れたセンサー特性が得られることでより広い応用の可能性を明らかにしている o

(5) シリコーンゴム中にカリクサレンイオノフォアを化学結合により固定化し，耐久性および安全性が著しく向上し

たナトリウムイオンセンサーの構築が可能であることを明らかにしているo

以上のように本論文は，医療現場における医療用イオンセンサーとしての要望に十分答えることができる耐久性お

よび安全性に優れた高性能ナトリウムイオンセンサーの構築を実現したもので，医療分野ならびに材料化学に貢献す

るところが大きい。よって本論文は博士論文として価値あるものと認める。
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