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論　文　内　容　の　要　旨

氏　名　（　奥田　聡志　）

論文題名
Multifunctional	and	Highly	Sensitive	Nanocarbon-Based	Biosensors	on	Piezoelectric	
Substrates	（圧電基板上の多機能・高感度ナノカーボンバイオセンサ）

論文内容の要旨

本研究では圧電基板が有する物性を活用し、その基板上にカーボンナノチューブ（CN T）及びグ
ラフェンを用いた電界効果トランジスタ（FE T）型バイオセンサを形成し、高感度化や多機能化と
いった付加価値を有する新規ナノカーボンセンサを実現した。従来、FE T型バイオセンサはSiを基
板として用いてきたが、電解液ゲート構造のFE Tでは基板の材質は問われないため、基板を自由に
選択可能であることに着想を得たことによる。　
CN T - F E Tセンサでは、デバイス間の特性ばらつきの低減や感度向上の為には、CN Tの高密度化が

必須である。このためにはCN Tの成長方向制御と密度制御成長が重要であり、水晶基板上でのCN T
の配向成長に注目した。まず、基板の面方位による配向性への影響を検討し、水晶の自然な結晶面
であるR- c u t基板上でCN Tの成長を行い、従来利用されているST - c u t基板よりも配向性が向上する
ことを示した。さらに、高密度に水平配向成長したCN Tを用いて電解液ゲート型CN T - F E Tを作製し
た。高密度な水平配向成長CN Tを用いることでFE Tのトランスコンダクタンスが増加することか
ら、標的分子の有する微小な電荷に対して、大きな電流変化が期待できる。これを用いてアレルギ
ー抗体であるIg Eを選択的かつ高感度に検出できることを示した。
グラフェンFE T（G - F E T）センサにおいて多機能化を実現するために、圧電基板上に励起される

表面弾性波（SA W）に注目した。SA Wセンサは標的物質の持つ質量を計測可能なセンサであり、G-
F E Tと組み合わせることで「電荷と質量の二つの物理量を同時に計測可能なセンサ」の実現が期待
できる。またSA Wの伝播経路上にグラフェンを配置すると、SA Wによってキャリアが輸送され、グ
ラフェン上の電極間に電圧を印加することなく電流が誘起される（音響電流）。本研究では、
Li T a O 3基板上に音響電流を利用するグラフェンSA W ( G - S A W )センサを作製した。本構造のセンサ

を用いて、以下の３点を実証した。
１）溶液中で電気特性の評価を行い、音響電流はゲート電圧に対し正負の2つの極大値を示す特

異な性質を有することを発見した。これはグラフェン上の多数キャリアの種類及び移動度、SA Wの
導電率で説明できることを示した。
２）G- S A Wセンサはゲート電圧を変化させることで、初期電流値をゼロにすることができる。こ

の特徴を利用して、pHセンシングを行い電流変化量に対する初期電流量の比（⊿I/ I）で求められ
るセンサ感度が、通常のG- F E Tと比較して約80倍向上することを示した。
３）G- S A Wセンサを用いてアミノ基を修飾したマイクロビーズの検出を行った。ビーズ濃度の増

加に伴うホール電流ピークの挙動から、G- S A Wセンサは「電荷と質量が同時計測可能」であること
を示した。
以上、本研究では圧電基板の物性を活用した新規ナノカーボンバイオセンサを提案し、多機能化

及び高感度化に有効であることを実証した。
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論文審査の結果の要旨

　本論文はナノカーボン電界効果トランジスタ（FE T）型バイオセンサの高性能化、多機能化に関
して述べたものである。ナノカーボンバイオセンサにおいては、溶液中に形成される電気二重層を
ゲート絶縁膜として用いるため、従来ナノカーボン材料の下地となる基板は重視されてこなかっ
た。本研究では基板にも機能を持たせることによって、高感度化・多機能化が可能な新規センシン
グプラットフォームの提案を行った。
　CN T - F E Tセンサにおいては電気特性の均一化・感度向上を実現するためにCN Tの高密度配向成長
が求められている。本論文では、水晶の自然な結晶面であるR- c u t基板上でCN Tの成長を行うこと
で配向性が向上することを示した。この高密度水平配向CN Tを用いたバイオセンサは、大きなトラ
ンスコンダクタンス、高い再現性、小さなノイズの3つの長所を有し、高性能なセンサとして有用
であることを示した。さらに、アレルギー抗体の濃度依存性を評価し、医療診断上有用な濃度範囲
の計測が可能であることを実証した。
　さらにグラフェンFE T（G - F E T）センサに表面弾性波（SA W）センサを組み合わせることで電荷
と質量の同時計測が可能なグラフェンSA W（G - S A W）センサを作製した。G- S A Wセンサが溶液中で
G- F E Tとは異なる特異な電気特性示すことを発見し、新規物理現象の解析及びその考察を行った。
さらに、アミノ基を修飾したマイクロビーズを用いてG- S A Wセンサの電流・電圧特性が電荷と質量
の両方の変化に応答することを示した。
以上のように、本論文は圧電基板を活用した新規ナノカーボンFE Tバイオセンサを提案し、新規

物理現象の解明とその応用までを実証した。本成果は今後のナノカーボン及び他の低次元系材料を
用いたセンサ研究における基盤技術となる成果であり、博士（工学）の学位論文として価値のある
ものと認める。


