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研究成果の概要（和文）：柔軟性があるポリエステルフィルム上にカーボン電極を印刷し、電極表面に脂質高分
子膜溶液を滴下することによって、スクリーン印刷型脂質高分子膜電極を試作した。従来の液膜型味覚センサ
（塩味センサ、酸味センサ、甘味センサ）で使用されている脂質高分子膜を印刷型電極に応用することで、一部
の汗成分を定量化する可能性が示唆された。しかし、塩味センサと酸味センサは、NaClと乳酸に高選択性を示し
たが、甘味センサは汗成分中のグルコース濃度に対して感度と選択性が不十分である。

研究成果の概要（英文）：A screen-printed electrode using lipid/polymer membrane was prototyped by 
printing a carbon electrode on a flexible polyester membrane and dropping the lipid/polymer liquid 
on the electrode surface. It is suggested that some sweat components may be quantified by applying 
the lipid/polymer membranes used in the conventional liquid-membrane type taste sensor (saltiness 
sensor, sourness sensor, sweetness sensor) to the screen-printed electrodes. As a result, the 
saltiness sensor and the sourness sensor showed high selectivity for NaCl and lactic acid in the 
same concentration range as sweat, but the sweetness sensor was insufficient in sensitivity and 
selectivity for the glucose concentration in the sweat component.

研究分野：電気電子工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、これまで行ってきた脂質膜高分子膜の研究成果を応用・発展させることで、汗に含まれる電解質、乳
酸、グルコースを対象とした新規印刷型センシングデバイスの開発を目指すものである。従来の液膜型脂質膜電
極より、小型、低コスト、軽量でフレキシブルなどのポテンシャルを有した脂質膜センシングの重要な基盤技術
としての試みである。

※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 
超高齢社会を迎えた日本や今後迎える先進諸国において、健康長寿を実現するためのパーソ

ナルヘルスケアが求められている。その一つとして、個人の生理状態をリアルタイムかつ厳密に
監視するために、人間の皮膚に装着または嵌合できる軽くてウェアラブルなセンシングデバイ
スが研究されている。現在、市販のウェアラブルセンサは、個人の身体活動とバイタルサイン（心
拍数など）を追跡しかできず、分子レベルでユーザーの健康状態を把握できない。一方、人間の
汗には、生理学的および代謝的に豊富な情報を含んでいるため、非侵襲的な病気の診断、薬物乱
用の検出、運動パフォーマンスの最適化などのアプリケーションへの応用が期待されている。例
えば、汗中のナトリウムとカリウムは、低血症、筋肉の痙攣または脱水症の指標となりうる。汗
中のグルコースは、血液中のグルコースと代謝的に関連していることが報告されている。汗中の
乳酸は、圧迫性虚血の潜在的なバイオマーカーとして役立つ可能性がある。すなわち、汗に含ま
れる疾病と関連する成分を迅速に、継続的に、かつ非侵襲的に把握できれば、疾病の早期診断や
適時の医療介入が可能となり、患者の生存率や医療費の削減において、極めて高い貢献を果たす
といえる。 
 
２．研究の目的 
人工脂質膜は生体膜に近い構造を持つにもかかわらず、耐久性や安定性の優れた薄膜化技術

として液膜型センサに用いられている。本研究の目的は、これまで開発を進めてきた味（塩味、
酸味、甘味）を数値化するためのケミカルセンサの高選択性・高耐久性を持つ人工脂質膜材料と
安価・柔軟・軽量で大量印刷可能な印刷型電気化学センサ電極を併せることで、印刷型の脂質高
分子膜センサの試作及び汗成分（塩化ナトリウム、乳酸、グルコース）と脂質膜電位の応答関連
性の評価することである。 
 
３．研究の方法 
（1） スクリーン印刷電極の作製 
手動スクリーン印刷機によってポリエステルフィルム上に印刷電極（センサ電極）を作成した。

まず、ソフト Illustrator によってカーボン層と絶縁層の図面を作成し、それぞれのスクリーン印
刷用の枠を作った。枠を順番にスクリーン印刷機に固定し、厚み 0.1mm のポリエステルフィル
ム上に導電性カーボンペーストをスクリーン印刷によって印加した。その後、恒温器にてペース
トを 80℃で 60 分乾燥（硬化）させた。さらに、上記のフィルム上に絶縁用ペーストを印加し、
恒温器にてペーストを 80℃で 60 分乾燥（硬化）させた。 
ポテンシャルドリフトを最小限に抑えるために、カーボン電極表面に化学的に安定で高い導

電性高分子としてポリスチレンスルホン酸をドーパントとしたポリ（3、4-エチレンジオキシチ
オフェン）（PEDOT：PSS）をイオン/電子トランスデューサーとして固定した。PEDOT:PSS を
修飾において、DC (Drop casting) 法と EPD (Electrophoretic Deposition) 法の二つの方法を試
した。DC (Drop casting) 法では、スクリーン印刷カーボン電極に 1.3% PEDOT:PSS を 4μL 
添加し、1 日室内乾燥することで修飾を行った。EPD (Electrophoretic Deposition) 法では、（1）
ポリスチレンスルホン酸ナトリウム (NaPSS) 1 mL、0.1M の LiClO4 13.5 mL、97%の EDOT
（3,4-Ethylenedioxythiophene） 0.5 mL、純水 5 mL を混ぜた溶液を作製した；（2）作製した溶
液にスクリーン印刷カーボン電極を浸し、定電流モード（100μA）の下で、電極表面に粒子を
堆積させた；（3）最後に、室温で電極を 24 時間乾燥した。 
 
（2） 脂質高分子膜の固定 
脂質高分子膜は有機溶剤テトラヒドロフラン（THF）を用いて、脂質、可塑剤、支持材（高分

子）を溶解した。スクリーン印刷カーボン電極に脂質高分子膜溶液を添加する前に、0.1 M の硫
酸溶液によってセンサ基板表面の前処理（CV 法、±2.5V、0.1V/s）を行った。電極表面に直接
的に脂質高分子膜溶液を滴下し、乾燥することで脂質高分子膜をセンサに固定した（図１）。膜
の最適濃度を調べるために、脂質高分子膜溶液の滴下量を調整することで、安定かつ高い応答が
得られるかを試した。 
 
（3） 人工汗液の調製および測定 

 人工汗液（尿素 22 mM、塩化アンモニウム 3 mM、
塩化カリウム 0.4 mM、塩化マグネシウム 50μM、尿酸 
25 μM）に脂質高分子膜センサと参照電極を浸し、電気
化学アナライザで膜電位測定を行った。対象物質として、
塩化ナトリウム（10-300 mM）、乳酸（1-30 mM）、グルコ
ース（1-30 mM）を選定し、物理・化学的相互作用による
膜電位変化を評価した。 
 

図１ 印刷型脂質高分子膜センサ電極 



 
４．研究成果 
（1） スクリーン印刷電極の作製 
本研究では、S-3000N 走査電子顕微鏡（SEM）を用いて表面観察を行った（図２）。PEDOT:PSS

を修飾していないセンサの表面は、ざらざらとした見た目なのに対し、DC 法を用いて
PEDOT:PSS の修飾を行ったセンサの表面は、ごつごつとした見た目になり、PEDOT:PSS を確
認することができた。そのため、DC 法を用いた PEDOT:PSS の修飾は成功したといえる。一
方、EPD 法を用いて PEDOT:PSS の修飾を行ったセンサの表面は、ざらざらとした見た目で未
修飾と似たような表面の様子が観察された。そのため EPD 法を用いた PEDOT:PSS の修飾は失
敗したと考えられる。これは EPD 法に用いた溶液がうまく混ざり合わなかったことが原因だと
考えられる。 
 
（2） 脂質高分子膜の固定 
① 膜溶液の濃度の検討 
 NaCl 計測用の脂質高分子膜の作製におい
て、正の電荷を持つ Tetradodecylammonium 
bromide (TDAB) 、 負 の 電 荷 を 持 つ 1-
Hexadecanol の計 2 種類を脂質として用いた。
テトラヒドロフラン（THF）に各脂質、可塑剤
として Dioctyl phenylphosphonate (DOPP)と
polyvinyl chloride (PVC)を混合して溶解し、脂
質高分子膜溶液として用いた。塩化ナトリウム
サンプルにおいて、脂質高分子膜溶液の添加量
を 15、30、45μL と増やして滴下した。その結
果を図３に示した。30μL を滴下したときの感
度が一番高かった。30μL 添加時の傾きは一番
Nernst 理論値（59mV）に近いため、塩評価が
できたといえる。膜溶液 45μL 添加時に応答
が小さくなってしまったのは、膜溶液に含まれ
る PVC が膜溶液の添加量につれて増加し、電
荷の移動を妨げてしまったためだと考えられ
る。 
 
② NaCl 計測用電極 
上記①の 30μL の脂質高分子溶液を DC 法

によって作製したスクリーン印刷電極に滴下
した。完全に乾燥した電極を基準液に１日浸漬
した。塩化ナトリウム、乳酸、グルコースの 3
種類を測定した。その結果を図４に示した。横軸
では、NaCl（10, 30, 100, 300 mM）、グルコース
（1, 3, 10, 30 mM）、乳酸（1, 3, 10, 30 mM）の
30 倍の濃度域を示している。センサは塩化ナト
リウムサンプルだけに応答を示し、乳酸やグル
コースサンプルには応答を示していないことが
分かった。このことから塩味膜を用いた印刷型
脂質膜センサは塩化ナトリウムに選択的に応答
した。 

 
③ 乳酸計測用電極 
 乳酸計測用の脂質高分子膜の作製において、
正の電荷を持つ Trioctylmethylammonium chloride 
(TOMA)、負の電荷を持つ Phosphoric acid di(2-

図２ センサ表面の SEM像 

図３ 脂質膜溶液の添加量とセンサ応答の関係 

図４ NaCl計測用脂質膜センサの応答特性 

図５ 乳酸計測用脂質膜センサの応答特性 



ethylhexyl) ester (PAEE)、オレイン酸の計３
種類を脂質として用いた。THF に各脂質、可
塑剤として DOPP と PVC を混合して溶解
し、脂質高分子膜溶液として用いた。その結
果を図５に示した。センサは乳酸サンプルだ
けに応答を示し、塩化ナトリウムやグルコー
スサンプルには応答を示していないことが
分かる。 
 
④ グルコース計測用電極 
 グルコース計測用の脂質高分子膜の作製
において、正の電荷を持つ TDAB、負の電荷
を持つ Trimellitic acid の計２種類を脂質と
して用いた。THF に各脂質、可塑剤として DOPP と PVC を混合して溶解し、脂質高分子膜溶
液として用いた。先行研究により、前処理溶液中の K+の濃度が、甘味料への応答に関係してい
ることが分かった。そこで、完全に乾燥した電極を 100mM の KCl に１日浸漬した。その結果
を図６に示した。グルコースに対する感度は低いことが分かり、30 mM 以上の濃度（100～1000 
mM）も測定した。また、膜全体は正荷電であるため、NaCl に負の応答を示したことが見られ
た。膜に Trimellitic acid が含まれているため、pH に影響され、乳酸に正の応答を示したと考え
られる。 

図６ グルコース計測用脂質膜センサの応答特性 
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