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研究成果の概要（和文）：酸化亜鉛系の溶液ゲート電界効果トランジスターを用いたラベルフリ

ーの免疫センサーを試作した．当該センサーは Ta2O5溶液ゲート表面にアプタマー分子を修飾

しており，ヒト血清由来の免疫グロブリン G に対して高い感度と応答性を示した． 
 
研究成果の概要（英文）：A prototype label-free immunosensor based on a ZnO solution-gate 
field-effect transistor with an aptamer-modified Ta2O5 gate surface was developed. The 
sensor showed a sensitive and rapid response to human immunogamma globulin. 
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１． 研究開始当初の背景 
生活習慣病を煩う患者の数が増加してい

る今日，生活者自身が健康状態を管理する必
要性が増している．その中で，少量の血液で
簡便かつ正確に健康指標マーカーを検出す
る使い捨てタイプのバイオセンサーに注目
が集まっている．研究代表者は，2006～2008
年に科研費若手研究（Ｂ）の研究代表者とし
て，生体適合性に優れた酸化亜鉛（ZnO）を
用いて血中の糖を検出するバイオセンサー
の開発に従事した．そこで得た ZnO の成膜，
溶 液 ゲ ー ト 電 界 効 果 ト ラ ン ジ ス タ ー
（SGFET）の微細加工，タンパク質固定化
の技術を活かして，本研究課題である FET

タイプの免疫センサーの開発に着手した． 
 
２．研究の目的 

本研究の目的は，血液・リンパ液中に含ま
れる健康指標マーカーである免疫グロブリ
ン G（IgG）を高速・高感度に検出する免疫
センサーを開発することである．当該センサ
ーは生体・環境調和性の高い Ta2O5/ZnO ヘテ
ロ構造膜を用いた SGFET（トランスデュー
サ部）とヒト血清由来の免疫グロブリン G
（IgG）と特異結合する核酸分子アプタマー
（分子識別部）より構成される．  
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３．研究の方法 
以下の手順で研究を実施した． 

 
(1)高周波マグネトロンスパッタ装置を用い
てガラス基板上に多結晶Ta2O5/ZnOヘテロ構
造膜を作製する．成膜時に供給する酸素とア
ルゴンガスの流量や基板温度ならびにチャン
バー内の圧力を最適化して，高品質な膜を形
成する． 
 
(2)伝導層であるZnO膜と絶縁層であるTa2O5膜
の厚みをそれぞれ最適化する．ZnO膜にn型不
純物であるインジウム（In）をドーピングし
て伝導性を得る．Ta2O5膜の絶縁性と電解液に
対するエッチング耐性を調べ，溶液ゲート材
料としての適性を調べる． 
 
(3)作製したヘテロ構造膜に対して，プラズ
マエッチングとフォトリソグラフィを組み
合わせて，SGFET 素子を加工する．ここで，
ソースとドレイン電極の保護膜にはネガ型
のエポキシ系レジスト SU-8 を採用する．ま
た，大きな伝達コンダクタンスを得るために，
素子の微細化と電極の接触抵抗低減を図る． 
 
(4)作製した SGFET 素子の電流－電圧特性お
よび pH 検出特性を調べ，免疫センサーへの
展開を図る． 
 
(5)溶液ゲート表面にアミノシラン分子を固
定化し，末端のアミノ基にヒト血清由来の
IgG 抗体と特異結合する核酸分子アプタマー
を架橋法で固定化する．アプタマーの分子量
は IgG 抗体の約 1/20 と小さいため，検出対
象である IgG抗体が溶液とゲート絶縁膜の界
面に形成される電気二重層内で結合する．そ
の結果，高い検出感度と応答性が期待できる． 
 
(6)試作したセンサー素子（図 1）の動作特性
を調べ，IgG 抗体に対する感度や応答性を調
べる． 
 

 
 
図 1 ZnO 系 SGFET を用いた IgG 免疫センサ
ーの模式断面図と測定セットアップ．溶液ゲ
ート表面に IgG アプタマーを固定化． 
 

４．研究成果 
 以下に研究成果を時系列で述べる． 
 
(1)膜への損傷が抑えられる対向ターゲット
スパッタ法を採用し，酸素とアルゴンガスの
流量およびチャンバー内圧力を最適化して，
300℃加熱したガラス基板上へTa2O5/ZnO:Inを
連続成膜した．膜に対してX線回折測定を行っ
たところ，c軸配向した多結晶のZnO:In膜の上
に非晶質のTa2O5膜が形成されていることが判
った． 
 
(2)ZnO:In膜とTa2O5膜の厚みを最適化し，それ
ぞれ35 nmと6nmとした．Ta2O5膜については，
リン酸緩衝溶液に長時間浸してもエッチング
されず，絶縁性を保つことが確かめられた． 
 
(3)Ta2O5/ZnO:Inヘテロ構造膜をSGFET素子へ
微細加工した．ZnO:In伝導層に直接ドレイン
とソース電極を形成することで，低い接触抵
抗を得た．また，ゲート長を25mに狭めるこ
とで，1mA以上のドレイン電流と2mS以上の相
互コンダクタンスを得た． 
 
(4)作製したSGFET素子のドレイン電流とゲー
ト電圧の関係を調べたところ，ヒステリシス
幅は100mV以下，ゲートリーク電流は1nA以下，
1時間動作時の電流ドリフトは3A以下で，実
用レベルに近いことが判った． 
 
(5)Ta2O5溶液ゲート表面へIgG抗体と特異結合
する核酸分子アプタマーを固定化するプロセ
スを開発した（図2）．アプタマーはグルタル
アルデヒドで架橋できるように設計した特注
品を用いた．また，アプタマーと未結合のア
ルデヒド基はグリシンを用いて不活性化した． 

 

図 2 アプタマーの固定化プロセス 

 
(6)試作したセンサー素子をリン酸緩衝溶液
に浸漬させて，ドレイン電圧とゲート電圧を
印加した状態で，IgG濃度を0～2.8mol/Lまで
段階的に変化させた．その結果，濃度が変化



するたびにドレイン電流が急峻に上昇するこ
とが判った（図3）．ただし，測定中に電流ド
リフトが発生しており，検討課題を残した． 

 

図 3 試作した免疫センサーの IgG 検出特性 
 

これまでに，ZnO系SGFETを用いたIgGの検出
に成功した例はなく，本成果は今後のバイオ
センサーの発展に寄与するものである．溶液
ゲート表面へのアプタマー固定化プロセスを
最適化してより緻密に固定化できれば，さら
に低濃度のIgG検出が可能となり，実用デバイ
スへの展開が促進されると期待される． 
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