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　　摘　要 :　本文对基于 TSM的压电免疫传感器的起源进行了回顾 ,指出了 Sauerbrey方程的局限性 ,分析、讨论了

敏感膜粘弹特性、测试溶液的粘滞性以及测试溶液的电导率和介电常数对压电免疫传感器等效电路的影响 ,给出了压

电免疫传感器在生物敏感膜和溶液共同作用下的等效电路 ,总结了此研究领域存在的问题及今后的发展方向.

关键词 : 　TSM; 压电免疫传感器 ; 等效电路

中图分类号 : 　TN384　　　文献标识码 : 　A　　　文章编号 : 　037222112 (2008) 0420744206

The Re search on the Equivalent Circuit of TSM2ba sed
Piezoelectric Immuno sensors :Recent Advance s

HUANG Yi2hua ,FU Jian ,QIU Zhi2ming ,LING Guo2jun
( Department of Electronics and Communication Engineering , School of Information Science and Technology ,

Sun Yat2Sen University , Guangzhou , Guangdong 510275 , China)

Abstract :　The origin of the TSM2based piezoelectric immunosensors is reviewed in this paper. The limitation of the Sauer2
brey equation is presented. The impact of the viscoelasticity of the sensitive film ,the viscosity , conductivity and the dielectric con2
stant of the testing fluid on the equivalent circuit is analyzed and discussed. The equivalent circuit under the bio2sensitive film and

the fluid co2worked loading condition is shown. The remained problems and the future development trends in this research field are

commented briefly.
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1　引言

　　基于 TSM(Thickness Shear Mode横向剪切模式)的石

英免疫传感器[1 ] (以下简称 TSM压电免疫传感器)是目

前常见的一种质量式免疫传感器 ,最早出现于 1972年 ,

是由 Shons等人首先在 TSM石英振子 (图 1) [2 ]表面涂覆

塑料薄膜以吸附蛋白质 ,制备出用于测定牛血清蛋白抗

体的压电免疫传感器.

现在的 TSM压电免疫传感器 (如图 2[3 ]所示)是在

AT切割的石英晶体的表面上包被一层由抗原或者是抗

体构成的选择性生物敏感膜 ,当免疫传感器处于气体或

者是液体环境中时 ,免疫传感器上的抗原或者是抗体会

与气体或者是液体中的特定的抗体或者是抗原发生特

异性免疫反应 ,从而使传感器表面负载增加 ,造成传感

器的谐振频率下降 ,以此来断定被测气体或者是液体中

是否有待测物质出现.通常情况下 ,此类传感器的典型

的工作频率介于 5MHz致 10MHz之间 ,有时为了提高灵

敏度 ,工作频率也有高达 27MHz的.由于此类传感器是

在 TSM石英振子的基础上发展起来的 ,所以基本的换

能器技术已经相当成熟 ,加上石英晶体来源广泛 ,成本
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低廉 ,AT切割的石英晶体Q值非常高 ,在常温下频率温

度系数很小、性能优良 ,所以此类传感器已被广泛应用

在医药卫生、食品安全、环境监测、材料科学甚至军事领

域.

2　Sauerbrey方程的局限性

　　尽管目前 TSM压电免疫传感器已经成为诸多领域

的最有用的检测手段之一 ,但是其最基本的理论依据仍

然是 Sauerbrey方程[4 ] ,即 :

Δf n = - 226110 - 6×
f 2

n

n
×
Δm

A
(1)

式中 f n是 TSM石英振子在无附加质量情况下的 n次谐

波频率 ,Δm代表 TSM石英振子上的附加质量 , A 代表

有效电极的面积.从式 (1)的形式上来看 ,其适用范围没

有什么限制 ,但事实上该方程适用范围只限于真空或者

是气态环境中与 TSM石英振子电极紧密连接的极薄的

弹性物质沉积量的测量 ,对于像 TSM压电免疫传感器

这种复杂结构的器件 ,是不能够直接应用的 ,因为压电

免疫传感器结构中具有的敏感膜本身是一种粘弹性膜 ,

厚度剪切波在穿越该薄膜层会产生相移[5 ,6 ] ,另外压电

免疫传感器在许多情况下是要在溶液中检测某种抗原

或抗体的存在与否 ,由于液体环境情况非常复杂 ,许多

质量变化以外的因素 ,例如溶液的浓度、温度及固体和

液体之间的界面效应[7]以及外加质量的不均匀吸收/吸

附都会对器件的振动产生影响 ,从而导致频率的变

化[8 ] .

许多 TSM压电免疫传感器的研究人员和使用者并

没有认识到这一点 ,盲目地将频率的变化直接解读为传

感器所吸收或吸附的质量的变化 ,这将导致测试结果的

严重误差.为了解决上述问题 ,目前许多研究人员已经

研究压电免疫传感器在真实的工作环境中的相应问题 ,

所采取的手段基本上是将包括质量因素在内的各种外

界因素等效为传感器的负载 ,利用等特效电路模型来探

索频率变化所包含的信息.

3　TSM压电免疫传感器等效电路模型

　　目前 TSM压电免疫传感器的等效电路模型主要分

为传输线模型[9 ]和集总参数模型[10]两类.传输线模型

是最为精确的电路模型 ,但是比较复杂 ;而集总参数模

型是在器件谐振频率附近的一种简化模型 ,精度略低 ,

但是较为简单.研究表明这两种模型之间的误差在 3 %

以内 ,一般不会影响对测试结果的判读 ,在多数情况下

多采用集总参数模型[11] .

311　TSM石英振子等效电路

图 3所示电路中两条垂直虚线之间的部分就是

TSM石英振子在真

空中或者是空气中

在外加交变电场的

作用下产生振动时

的等效电路.

该电路是 R.

Krimholtz[13 ]等人于

1970年在W. P. Ma2
son[14 ]方法的基础

上提出的一种三端

口网络[15 ,16 ] . 对于

纯粹的 TSM石英振子而言 ,当其发生谐振时 ,振子两端

都是自由的 ,所以图 3 中左右两端的表面阻抗 Zs 均为

零.对于基于 TSM石英振子的压电免疫传感器而言 ,其

工作时一端是自由的 ,所以图 3 左侧的 Zs = 0 ,代表无

任何附加质量 ,另一端面包覆着固定层、生物敏感膜及

吸收/吸附的质量 ,并且在很多情况下处于溶液中 ,所有

这些因素都成为 TSM石英振子的表面负载 ,所以在图

中的右侧有 :

Zs =
Txy

vx y = 0

(2)

上式中 , Txy是由固定层、生物敏感膜及吸收/吸附质量

对石英振子上表面所施加的正弦稳态应力 , vx 则是在

应力作用下平行于 x 方向的振子表面微粒的横向剪切

速度 (参见图 1 b) .

C0 =
εqA

hq
, Cq =

8 K2 C0

( nπ) 2 , L q =
1
ω2

sCq
, Rq =
ηq

μqCq

图 4　TSM压电振子集总参数模型 (BVD)

TSM石英振子的集总参数模型 (图 4) [17 ] ,通常称为

Butterworth2van Dyke 等效电路 (以下简称 BVD 等效电

路) .在 TSM石英振子处于/接近谐振状态时 ,BVD等效

电路可以很容易地从图 3 得到.由图 4 可知 ,BVD等效

电路由两个支路构成 ,分别是串联支路和并联支路.串

联支路又称为运动支路 ,由 Cq、Lq 和 Rq 三个等效元件

构成 ,其中[18 ] :

Cq :振子本身的弹性 ;

Lq :振子的质量 (当电极的厚度极小时 ,电极的质量

可以忽略) ;

Rq :振子内部的粘滞效应、分子摩擦以及振子的支
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架所引入的能量损耗.

并联支路由 C0构成 , C0代表石英振子本身的平板

电容以及由振子的引线及支架产生的寄生电容.由于在

TSM石英振子的基础上通过增加固定层、生物敏感膜可

以构成免疫传感器 ,所以对该传感器等效电路模型的研

究工作近年来也主要集中在对 BVD等效电路的改进

上 ,其基本的方法就是把 TSM石英振子结构之外的附

加结构 ,如附加的固定层、敏感膜等以及环境因素如液

体环境的影响 ,都看成是BVD电路的负载 ,整个运动支

路电阻抗 ZM可以表示为
[19 ] :

ZM = ZO
M + ZL

M (3)

而

　 ZO
M =

1
jωC0

kdq/ K2

2tan( kdq) / 2
- 1 ≈ Rq + jωLq +

1
jωCq

(4)

ZL
M =

kdq ( Zs/ Zq)

4 K2ωC0
1 -

j ( Zs/ Zq)

2tan( kdq/ 2)

- 1

≈ nπ
4 K2ωC0

Zs

Zq

(5)

而 ZL
M = R2 + jωL2 (6)

其中

R2 =
nπ

4 K2ωC0
·

Re ( Zs)

Zq
(7)

X2 =ωL2 =
nπ

4 K2ωC0
·

Im( Zs)

Zq
(8)

312　生物敏感膜对等效电路的影响[20～27 ]

对于 TSM压电免疫传感器而言 ,生物敏感膜是必

不可少的组成结构 ,因而研究生物敏感膜对等效电路的

影响也是十分必要的.目前人们对于压电免疫传感器所

给出的Δf 基本上是按照公式 (1) Sauerbrey方程来理解

的 ,但是越来越多的研究者发现 ,在许多情况下 ,特别是

对于带有生物敏感膜的压电免疫传感器而言 , Sauerbry

并不准确 ,因为生物敏感膜是一种粘弹膜 ,当 TSM振子

作厚度剪切运动时 ,剪切波在生物敏感膜中会产生非常

明显的相位滞后 ,如图 5所示.

上述效应会导致敏感膜中的弹性能的存储以及因

粘滞现象而引起的能量损耗 ,其结果是生物免疫传感器

的响应与 Sauerbrey模型的预测值相去甚远 ,两种不同

情况的电路模型如图 6所示.

　　Sauerbery方程能够精确成立的条件是真空或者是

空气中 TSM石英振子上所吸收/附的物质是薄而致密

的弹性物质 ,这层附加的薄而致密的弹性物质在等效电

路图中所对应的是一个电感元件 L2 ,而生物敏感膜除

弹性之外还有粘性 ,所以在其等效电路中所对应的等效

元件要复杂的多 ,研究结果表明[28 ] :

Zs = (ρG) 1/ 2tanh(jωhf (ρ/ G) 1/ 2) (9)

其中 ,ρ、hf 和 G分别为敏感膜的密度、厚度和复数剪切

模量 ( G = G′+ j G″, G′是存储弹性模量 , G″是耗散弹

性模量) .从式 (9)可以看出 , Zs 是一个复数量 ,它既包

含实部 (电阻) ,也包含虚部 (电感) ,实部代表能量损耗

效应 ,而虚部代表了能量存储效应.将式 (9)代入式 (7) 、
(8)可以得到 :

ZL = R2 + j X2 =
nπ

4 K2ωC0

ρG
ρqμq

1/ 2

tanh(jωhf (ρ/ G) 1/ 2)

(10)

由于等效电路的参数已经不同 , Sauerbrey方程不再成

立 ,此时有如下关系 :

Δf
f0
≈ -

2 f f

Zq
m 1 + J (ω) 4π2 m2

3ρ f 2 (11)

对于实际的 TSM免疫传感器而言 ,其结构往往更

加复杂 ,一般除了敏感膜之外 ,往往在敏感膜和 TSM的

电极之间还有其他的薄膜层存在 ,比如 A蛋白层等 ,其

结构如图 7所示 ,此时图 6 ( b)中的可以按式 (12)计算.
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Zn = Z
( n)
c

Zn + 1cosh(γnhn) + Z
( n)
c sinh(γnhn)

Z
( n)
c cosh (γnhn) + Zn + 1sinh(γnhn)

(12)

其中 Z
( n)
c = (ρnGn)

1/ 2和γ= jω(ρn/ Gn) 1/ 2分别是第 n层

薄膜的特性阻抗和传播因子.

313　测试溶液对等效电路的影响

在大多数情况下 ,测试溶液可以看作是牛顿液 (均

质液体的粘滞度不随切率的变化而改变称为牛顿液 ,如

血浆) .如果 TSM振子单面工作在此类液体中 ,而且振

子表面足够光滑 (平均粗糙度小于 10nm) ,则 TSM振子

表面的一层液体会因为液体的粘性而随 TSM做振幅衰

减的剪切运动 ,如图 8所示[30 ] .

此时液体施加给 TSM表面的阻抗是 :

Zs =
ωρlηl

2

1/ 2

(1 + j) (13)

其中 ,ρl和ηl 分别为液体的密度和剪切粘度.将上式代

入式 (7) 、(8)后有 :

R2 = X2 =
nπ

4 K2ωsC0 Zq

ωρlηl

2

1/ 2

(14)

上式说明 ,当 TSM振

子工作在牛顿液中

时 ,牛顿液会产生相

同数量的能量存储

X2和能量损耗 R2 .

由于等效电路的

参数已经不同 , Sauerbrey方程不成立 ,此时频率的变化

为 :

Δf = -
f 3/ 2

s

n
ρη
πρqμq

1/ 2

(15)

314　生物敏感膜和溶液共同作用下的等效电路[ 18]

带有生物敏感膜的 TSM压电免疫传感器工作在测

试溶液中时 ,既受到生物敏感膜的影响 ,也受到测试溶

液的影响 ,这两种影响所产生的作用并不能直接相加 ,

如图 10所示.

因此在等效电路中 ,两种介质对 TSM振子所产生

的总的表面机械阻抗并不是两种介质单独作用于 TSM

振子时对振子所产生的表面机械阻抗的和 ,但是总的效

果是使振子的谐振频率降低.对于这种情况 ,应当按照

图 7和式 (10)的方法来处理 ,即 :

Zs = Zf ilm
s

Zfluid
s cosh (γhf) + Zf ilm

s sinh(γhf)

Zfilm
s cosh(γhf) + Zf ilm

s sinh(γhf)
(16)

上式中 Zf luid
s 是牛顿液的特性机械阻抗 , Zf ilm

s 是敏

感膜的特性阻抗 ,此时的等效电路在形式上和图 6 ( b)

是一样的 ,如图 11 所示.将 (16)代入 (7) 、(8)后即可得

到 R2和 X2 .

213　溶液的电导率和介电常数对等效电路的影响

压电免疫传感器在很多情况下是工作在溶液中的 ,

通常这些溶液具有电解液的特性 ,所以溶液中离子间的

相互作用力及溶液的介电常数将会对 TSM压电免疫传

感器造成电场边界效应 ,因而 TSM压电免疫传感器的

等效电路会发生变化 ,其外在的表现形式为振子谐振频

率的改变 ,此时的等效电路模型如图 12所示[31 ] .

图 12中的 RG和 CG代表溶液的电导率和介电常数

对 TSM振子等效电路的影响.当离子间的相互作用力

比较强时 , RG可以略去 ,所以 CG和 C0 , A可以折算到 C0

中去.此时的等效电路在结构上和BVD电路是一样的 ,

只是 C0发生了变化
[32 ,33 ] .

4　存在的问题及今后的发展方向

　　除了上述讨论的几个主要因素之外 ,对 TSM压电

免疫传感器等效电路能够产生影响从而影响测试精度

的因素还有以下几个[34] :表面粗糙度[35～37]、敏感膜的

非一致性[38]、测试环境温度的变化[34]、界面效应[39～43]
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等.这些因素对 TSM压电免疫传感器等效电路产生影

响的机理还没有完全弄清楚 ,因此今后的发展方向是彻

底弄清这些因素产生作用的机理 ,并以量化的方式表现

在等效电路中 ,从而为 TSM压电免疫传感器的设计、制

造、和使用以及数据的解读提供充分的依据.
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