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研究成果の概要（和文）：再生可能エネルギーや二酸化炭素削減に資する創エネルギー技術として、長寿命、室
温～高温動作、安全、高出力なナノバイオ融合酵素燃料電池および自己電源型バイオセンサを開発することであ
る。そのために、応募者がすでに開発した基盤技術、すなわち、
長時間安定な好熱菌由来の酵素、単層カーボンナノチューブの水溶液中へ分散方法、簡便なバイオナノ界面作製
手法、を活用した。その結果、、高機能単層カーボンナノチューブの開発、酵素燃料電池および酵素バイオセン
サのプロトタイプを開発、という研究成果を得た。

研究成果の概要（英文）：As energy-creating technologies that contribute to the reduction of 
renewable energy and carbon dioxide, we will develop long-life, room temperature to high temperature
 operation, safety, and high output nanobiofusion enzyme fuel cells and self-powered biosensors. For
 that purpose, we utilized the basic technology already developed by the applicant, that is, an 
enzyme derived from thermophile that is stable for a long time, a method of dispersing single-walled
 carbon nanotubes in an aqueous solution, and a simple bio-nano interface preparation method. As a 
result, we obtained research results such as the development of high-performance single-walled 
carbon nanotubes and the development of enzyme fuel cells and enzyme biosensor prototypes.

研究分野： バイオナノエレクトロニクス

キーワード： カーボンナノチューブ　バイオセンサ　酵素燃料電池

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
スマートウォッチの登場でウェアラブル端末が身近となり、さらに先を行くものとして注目されているのが人体
に直接埋め込んだり貼り付けたりするIoT・ウェアラブル端末である。現在までグーグルによるコンタクトレン
ズ型血糖センサ等が開発段階にあり、既に医療用体内埋め込み型インシュリンポンプ、血糖モニタリング等が実
用化されている。生体埋込機器で課題となるのは、長期間連続使用可能な電源の確保およびその安全性である。
このようなデバイスは数年～数10年以上にわたり交換なしでの電源供給が必要である。この要請に応えうる研究
成果を得た。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



１．研究開始当初の背景 

スマートウォッチの登場でウェアラブル端末が身近となり、さらに先を行くものとして注

目されているのが人体に直接埋め込んだり貼り付けたりする IoT・ウェアラブル端末である。

現在までグーグルによるコンタクトレンズ型血糖センサ等が開発段階にあり、既に医療用体

内埋め込み型インシュリンポンプ、血糖モニタリング等が実用化されている。生体埋込機器

で課題となるのは、長期間連続使用可能な電源の確保およびその安全性である。このような

デバイスは数年～数 10 年以上にわたり交換なしでの電源供給が必要である。そのため生体

内のグルコース等を燃料として電気エネルギーを得る酵素燃料電池が有望視されている。ま

たバイオ燃料電池は再生可能エネルギーや二酸化炭素削減に資する創エネルギー等環境発

電技術としても注目されており、稲わら等農業残さ、家畜排泄物、食品廃棄物等の農業、食

品系未利用資源を原料とした循環型資源再生技術の開発が求められている。さらに実用化の

ためには、量産性のある製造技術の開発も求められている。 

現在の酵素燃料電池や酵素バイオセンサは、酵素の失活が原因となり数か月程度しか連続

使用できない。コンポストやバイオマス発電等の環境発電技術としての利用を想定した場合、

上記に加え発酵等高温環境下での安定動作が必要とされる。また現在は酵素反応で発生した

エネルギーの一部しか電力として取り出せておらず、大部分のエネルギーは未利用のままで

ある。酵素の活性中心が持つ酸化還元電位で電圧を取得し、抵抗ロスのない高効率な電力を

取得する技術が確立できれば本来のエネルギー取得が可能となる。 

 

２．研究の目的 

本研究の目的は、先に述べた研究課題の核心をなす学術的「問い」の解答として、再生可

能エネルギーや二酸化炭素削減に資する創エネルギー技術として、長寿命、室温～高温動作、

安全、高出力なナノバイオ融合酵素燃料電池および自己電源型バイオセンサを開発すること

である。そのために、応募者がすでに開発した基盤技術を活用し、以下の研究へと展開する。 

１．長時間安定な好熱菌由来の酵素を使用することである。電子伝達媒介物質使用の他に、

酵素自体の不安定性が問題となる。応募者の研究グループは、好熱菌由来のフラビンアデニ

ンジヌクレオチド(FAD)依存グルコース脱水素酵素(GDH)を初めて、スクリーニングし、生産

した。この酵素を利用することで、使い捨てだけでなく、連続使用、連続モニタリング可能

な自己電源型血糖値センサを実現できる。溶存酸素に依存しないので、信頼度も高い。さら

に、FAD-GDH は、グルコース酸化酵素と異なり過酸化水素を発生しないためシステム損傷

や出力低下を起こさない。 

２．単層カーボンナノチューブ(CNT)と酵素を組み合わせることである。酵素の分子識別

能力を利用した市販のバイオセンサでは、酵素からの高効率なエネルギー取得法として、電

子伝達媒介物質が用いられている。電子伝達媒介物質は、酵素反応によって生じた酵素の活

性中心に存在する電子を電極に媒介する役割があり、センサの高感度・再現性には不可欠で

あるが、長時間保存していると電子伝達媒介物質が自然還元されるため、センサが動作しな

くなる。さらに、酵素の不安定さでもセンサが動作しなくなる。毒性のために生体内に埋め

込むことはできない。上記の問題点を CNT を使用することで解消できる。この技術は酵素内



部に活性中心が存在する他の多くの酵素に適用可能な基盤技術でもある。 

３．簡便なバイオナノ界面作製手法を用いることである。応募者の開発したバイオナノ界

面技術、すなわち、大気圧プラズマとプラスチック基板上にすべてを印刷工程によって、燃

料電池、バイオセンサを作製できる。本研究で使用する CNT 分散化技術は、インクに転用可

能である。また、高熱性菌由来の酵素を使用しているために、酵素の失活を意識することな

く、「酵素インク」も可能であり、全印刷工程による安価で効率よい生産プロセスを実現でき

る。すなわち、煩雑で逐次的な処理を一切必要としない簡便な技術となっており、量産化、

実用化に最適であり、得られた成果は、幅広い応用が見込まれる。 

 

３．研究の方法 

応募者が開発した 3 点の技術を種として、集約発展させ、CNT と好熱菌酵素からなるナノ

バイオ融合デバイス、具体的には、酵素燃料電池と酵素バイオセンサの開発を行う。 

 

４．研究成果 

2 点の課題に対して次のような結果を得た。 

課題１ 高機能単層カーボンナノチューブの開発：CNT と酵素を組み合わせるためには、疎

水的な CNT 表面を親水性化し、CNT の凝集状態から孤立させ、薄膜形成させることである。

そのための有効な方法として、分散剤を利用した。分散剤は、コール酸ナトリウム(SC)を使

用した。CNT のパラメータは、直径、長さ、カイラリティ、があり、さらに、それぞれの平

均値と分布がある。これらのパラメータをすべて完全に制御することはできない。また、純

度も重要なパラメータであるが、炭素の純度を評価することはできるが CNT の純度を評価

することはできない。不純物も成分や量によって CNT の物性に影響を与える。そのため CNT

は代表的な 4 種類の製造法、eDIPS(改良直噴熱分解合成法)、CoMoCAT(Co と Mo を触媒と

した一酸化炭素の不均一法）、アーク放電法、Hipco(触媒にペンタカルボニル鉄を用いて、一酸

化炭素を高圧で熱分解する高圧一酸化炭素法)、によって作製されたものを調べた。 

課題２ 酵素燃料電池のプロトタイプを開発：金電極上に CNT液を滴下し、自然乾燥させた。酵素

を電極に滴下し、自然乾燥させた。本実験で使用した好熱菌由来酵素は、Pichia pastoris により発

現した Talaromyces emersonii GDH である。最後にナフィオン溶液を滴下して乾燥させた。作製した

電極は、図 4 に示すようにアノードとして利用し、カソードにラッカーゼを使用した燃料電池を作製し

た。電流密度と電圧、電力密度と電流の関係より、酵素燃料電池として動作していることがわかる。

最大起電力は、0.6 V、最大電流密度は、0.8 mA/cm2、最大電力は、0.09 mW/cm2が得られた。また、

50度で動作することも確認した。 

課題３ 酵素バイオセンサのプロトタイプの開発：酵素バイオセンサのプロトタイプを作製

した。測定用基板の試薬構成手順は以下の通りである。① CNT、酵素、増感剤を混合し、金

電極上に滴下する。②乾燥した後、保護膜を必要に応じて滴下する。使用したチップは以下

の手順で作製した。①CO2 レーザー機を用いて、Au 蒸着 PET（ベース層）・両面熱圧着シー

ト（スペーサー層）・透明 PET(カバー層)を基板レイアウトに切断する。②切断した基板の表

面を O2 プラズマ機で表面処理 10 分行う。③熱圧着機を用いて、ベース層・スペーサー層・



カバー層を 150℃又は 120℃で 1 枚ずつ熱圧着を行う。作製した閉鎖系ストリップは、1 シー

ト上に 60 個ある。これをはさみで切り、電極に装着して使用する。側面から測定液を毛細管

現象を利用して挿入する。挿入後電圧をかけて測定する。電位+0.6 V のクロノアンペロメト

リー測定でグルコース濃度の直線範囲は 50-600 mg/dL であった。使用したセンサは、グルコ

ースのみに反応し類似の糖であるマルトース、ガラクトース、キシロース、には応答しなか

った。血清を用いた測定では、市販の血糖値センサと同等の値を示した。 
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