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ダイヤモンドは表面修飾性に富み、生体適合性が高いことからバイオセンサに適した材料

として注目されている。我々はこれまでアミノ終端ダイヤモンド基板表面にカルボキシル基

終端のプローブ分子としての核酸をアミド結合により固定し、ターゲット分子を検出してき

た[1]。アミノ終端の表面電荷は正である。この場合、核酸分子はリン酸で負に帯電するために

アミノ終端面に非特異吸着してしまう。今回表面電位が負となるカルボキシル基をダイヤモ

ンド基板上に安定に形成させ、これにアミノ終端プローブ分子を固定することで、非特異吸

着を抑制した状態で、同様のターゲット分子の検出を行った。 

 

多結晶ダイヤモンド基板表面をマイクロ波プラズマ CVD法

により処理し、後に表面に存在するメチル基を酸化することで

基板上にカルボキシル基を施した (図 1)。その基板上のカルボ

キシル基に、ATP に特異的に結合する DNA によるアプタマー

（以下、ATP アプタマー）と相補的な配列をもつ DNA(末端ア

ミノ基修飾、①)をプローブとして固定し、蛍光物質 Cy5 で標

識化した ATP アプタマー(②)と二本鎖を形成させた(図 2a)。こ

こにターゲット分子である ATP を含む溶液を添加すると、二

本鎖から ATP アプタマーが離れて ATP と複合体(③)を形成す

る。標識付 ATP アプタマーは洗浄により流され、基板は消光

する(図 2b)。この過程について蛍光観察を行った。 

   

図 3 に検出結果(図 3a-図 2a、図 3b-図 2b がそれぞれ対応)を

示す。蛍光標識をしたアプタマーによる基板表面の蛍光、およ

び ATP 添加後の蛍光強度の低下が共に確認された。これは、

ATP アプタマーがプローブ DNA との二本鎖結合を解消して

ATP と複合体を形成していることを示唆しており、したがって

図 2 のような ATP の検出が可能となっている。 

両者の蛍光強度に明確な差異が得られた理由として、溶液

中で負に帯電することが挙げられる。同じく負に帯電するリ

ン酸基を含む DNA アプタマーおよび ATP の非特異的な吸着

(物理吸着)を防ぐことができるため、プローブ DNAとの二本

鎖結合による蛍光とATPとの複合体形成による減光が明確に

観察されたと考えられる。 

また、同一基板を用いた繰り返しの ATP 検出においても同

程度の蛍光強度の差異が確認され、プローブ DNA の繰り返

し利用性が示された。再利用可能チップへの応用についての

詳細・検討は、当日報告する。 
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