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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　第１の動作電極、第１の対電極、第２の動作電極、及び第２の対電極を含む、体液中の
分析物濃度の決定に使用するための電気化学セルであって、
　前記第１の動作電極が前記第１の対電極から５００μｍ未満離間しており、
　前記第１の動作電極が前記第２の対電極から５００μｍを超えて離間しており、
　前記第２の動作電極が前記第２の対電極から５００μｍを超えて離間していることを特
徴とする電気化学セル。
【請求項２】
　前記第１の動作電極と前記第１の対電極が互いに向き合っていることを特徴とする請求
項１に記載の電気化学セル。
【請求項３】
　前記第１の動作電極と前記第１の対電極が並んで配置されていることを特徴とする請求
項１に記載の電気化学セル。
【請求項４】
　前記第２の動作電極と前記第２の対電極が互いに向き合っていることを特徴とする請求
項１に記載の電気化学セル。
【請求項５】
　前記第２の動作電極と前記第２の対電極が並んで配置されていることを特徴とする請求
項１に記載の電気化学セル。
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【請求項６】
　前記第１の動作電極、前記第１の対電極、前記第２の動作電極、及び前記第２の対電極
が並んで配置されていることを特徴とする請求項１に記載の電気化学セル。
【請求項７】
　前記第１の動作電極と前記第２の動作電極とが実質的に同じ面積であることを特徴とす
る請求項１に記載の電気化学セル。
【請求項８】
　前記電気化学セルが更に、別の基準電極を含むことを特徴とする請求項１に記載の電気
化学セル。
【請求項９】
　前記電気化学セルが中空の電気化学セルであることを特徴とする請求項１に記載の電気
化学セル。
【請求項１０】
　電気化学セルにおいて酸化還元種の濃度を決定するための装置であって、
　第１の動作電極、第１の対電極、第２の動作電極、及び第２の対電極を含み、前記第１
の動作電極が前記第１の対電極から５００μｍ未満離間し、前記第１の動作電極が前記第
２の対電極から５００μｍを超えて離間し、前記第２の動作電極が前記第２の対電極から
５００μｍを超えて離間している電気化学セルと、
　前記第１の動作電極と前記第１の対電極との間に電位差を与えることができる電気回路
と、
　前記第２の動作電極と前記第２の対電極との間に電位差を与えることができる電気回路
とを含み、
　前記装置が体液検査測定器であることを特徴とする装置。
【請求項１１】
　前記装置がグルコース測定器であることを特徴とする請求項１０に記載の装置。
【請求項１２】
　電気化学セルにおいて酸化還元種の濃度を決定するための装置であって、
　第１の動作電極、第１の対電極、第２の動作電極、及び第２の対電極を含み、前記第１
の動作電極が前記第１の対電極から５００μｍ未満離間し、前記第１の動作電極が前記第
２の対電極から５００μｍを超えて離間し、前記第２の動作電極が前記第２の対電極から
５００μｍを超えて離間している電気化学セルと、
　前記第１の動作電極と前記第１の対電極との間に電位差を与えるための手段と、
　前記第２の動作電極と前記第２の対電極との間に電位差を与えるための手段とを含み、
　前記装置が体液検査測定器であることを特徴とする装置。
【請求項１３】
　前記装置がグルコース測定器であることを特徴とする請求項１２に記載の装置。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、第１の動作電極、第１の対電極、第２の動作電極、及び第２の対電極を含む
電気化学セルに関する。この電気化学セルでは、第１の対電極から反応物が第１の動作電
極に到達し、第１の対電極及び第２の対電極から反応物が第２の動作電極に到達しないよ
うに各電極が離間している。また、本発明は、一対の動作電極と対電極を有する電気化学
セルを用いて得られる精度よりも大幅に高い精度で酸化還元種の還元型或いは酸化型の濃
度を決定するためのこのような電気化学セルの使用法を提供する。
【背景技術】
【０００２】
　電流測定電気化学では、電極を流れる電流を、動作電極で電気化学的に反応する電気活
性種の濃度の尺度として用いることができる。電量測定では、電極を流れる電流を一定時
間積算して、動作電極で反応する電気活性物質の量の尺度となる通過した電荷の合計量を
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求める。電極を流れる電流（或いは任意の時点に通過した電荷）は、動作電極に移動する
電気活性種の割合によって異なる。濃度が相当高い電気活性種が電極に近接し、電極／溶
液の界面でその電気化学種が電気化学的に反応するのに十分な電位がその電極に印加され
ると、初めは高い電流が流れるが時間の経過とともに消滅する。分離した実質的に平面的
な電極の場合、電極に加えられる電位は、電極に到達した際に効果的かつ瞬時に電気活性
種が反応するのに十分であり、電気化学種の移動は拡散によって制御される。このとき、
電流は当分野でコットレルの式として知られる曲線に従う。この式に従えば、電流は、時
間の平方根に反比例する。従って、電極で反応する電気化学種が電極近傍で枯渇するため
、時間が経過するにつれて電気活性種が更に遠くから電極に到達しなければならなくなり
、電流が時間と共に減少する。
【０００３】
　電極での電気活性種の電気化学的な反応に加えて、電気活性種が化学反応により動作電
極近傍で生成されれば、電極に流れる電流の形態が複雑になる。電極での反応は、動作電
極近傍の電気活性種の濃度を低くする傾向にあり、一方、化学反応はこの領域における電
気活性種の濃度を高くする傾向にある。これらの２つのプロセスは時間に依存するため、
これらの反応を組み合わせて電極を流れる電流（即ち、通過する電流）から化学反応速度
を測定することは困難である。
【特許文献１】米国特許第６，２８４，１２５号
【特許文献２】米国特許第５，１２０，４２０号
【特許文献３】米国特許第５，９４２，１０２号
【特許文献４】国際公開第２０００／０２０６２６号
【０００４】
このため刊行物においては、特殊な装置を用いる特殊な適用例を除けば、通常は化学反応
の速度が電気化学的に測定されない。このような装置の例は、当分野では回転リング／デ
ィスク電極として知られている。この装置は、比較的反応速度が速いものだけに適用でき
、特性のある流体力学により既知の制御された速度で電極を回転させる必要がある。
【特許文献１】米国特許第５，４３７，９９９号
【０００５】
本発明の要約
　一対の動作電極及び対電極を有する電気化学セルよりも大幅に正確に酸化還元種の還元
型或いは酸化型の濃度を決定するための電気化学セル及びこのような電気化学セルを用い
る方法が望ましい。このような電気化学セル及び方法の好適な実施形態を示す。
【０００６】
　第１の実施形態では、酸化還元種の還元型或いは酸化型の濃度を決定する方法が、第１
の動作電極、第１の対電極、第２の動作電極、及び第２の対電極を用意するステップと、
第１の対電極から反応生成物が第１の動作電極に到達するように、第１の動作電極と第１
の対電極との間の間隔を選択するステップと、第２の対電極から有意な量の反応生成物が
第１の動作電極に到達しないように、第１の動作電極と第２の対電極との間の間隔を選択
するステップと、第２の対電極から有意な量の反応生成物が第２の動作電極に到達しない
ように、第２の動作電極と第２の対電極との間の間隔を選択するステップと、第１の動作
電極と第１の対電極との間に電位差を与えるステップと、第２の動作電極と第２の対電極
との間に電位差を与えるステップと、酸化還元種の還元型の電気酸化の速度或いは酸化還
元種の酸化型の電気還元の速度が拡散制御されるように、第１の動作電極の電位を選択す
るステップと、酸化還元種の還元型の電気酸化の速度或いは前酸化還元種の酸化型の電気
還元の速度が拡散制御されるように、第２の動作電極の電位を選択するステップと、第１
の動作電極と第１の対電極との間を流れる電流から第２の動作電極と第２の対電極との間
を流れる電流を差し引いて、修正電流を得るステップと、修正電流から、酸化還元種の還
元型の濃度或いは酸化還元種の酸化型の濃度を示す値を得るステップとを含む。
【０００７】
　第１の実施形態の一態様では、第１の動作電極の表面積と第２の動作電極の表面積とが
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実質的に同一である。
【０００８】
　第１の実施形態の別の態様では、第１の動作電極の表面積と第２の動作電極の表面積と
が異なり、電流を差し引くステップが、第１の動作電極と第１の対電極との間を流れる電
流を決定するステップと、第２の動作電極と第２の対電極との間を流れる電流を決定する
ステップと、第１の動作電極と第１の対電極との間を流れる電流並びに第２の動作電極と
第２の対電極との間を流れる電流を同一の電極表面積に標準化して、標準化した第１の動
作電極と第１の対電極との間を流れる電流と、標準化した第２の動作電極と第２の対電極
との間を流れる電流を得るステップと、標準化した第１の動作電極と第１の対電極との間
を流れる電流から、標準化した第２の動作電極と第２の対電極との間を流れる電流を差し
引いて、修正電流を得るステップとを含む。
【０００９】
　第１の実施形態の更に別の態様では、第１の動作電極と第１の対電極とが互いに約５０
０μｍ未満、或いは約２００μｍ未満離間している。第２の動作電極と第２の対電極また
は第１の動作電極と第１の対電極は、約５００μｍを超えて或いは約１ｍｍを超えて離間
している。
【００１０】
　第１の実施形態の更に別の態様では、酸化還元種を媒介物質とすることができる。酸化
還元種が媒介物質である場合、媒介物質の還元型或いは酸化型の濃度が分析物の濃度を示
し、媒介物質の還元型或いは酸化型の拡散係数の値が、分析物の濃度の決定の先駆けとし
て決定される。
【００１１】
　第１の実施形態の更に別の態様では、電気化学的セルが更に別の基準電極を含む。
【００１２】
　第１の実施形態の更に別の態様では、分析物がグルコースである。
【００１３】
　第２の実施形態では、電気化学セルが、第１の動作電極、第１の対電極、第２の動作電
極、及び第２の対電極を含み、第１の動作電極が第１の対電極から約５００μｍ未満離間
しており、第１の動作電極が第２の対電極から約５００μｍを超えて離間しており、第２
の動作電極が第２の対電極から約５００μｍを超えて離間している。
【００１４】
　第２の実施形態の一態様では、第１の動作電極と第１の対電極及び／または第２の動作
電極と第２の対電極が、互いに向き合っている或いは並んで配置されている。
【００１５】
　第２の実施形態の別の態様では、第１の動作電極と第２の動作電極とが実質的に同じ面
積である。
【００１６】
　第２の実施形態の更に別の態様では、電気化学セルが更に、別の基準電極を含む。
【００１７】
　第２の実施形態の更に別の態様では、電気化学セルが中空の電気化学セルである。電気
化学セルが１．５μｌ未満の有効セル容量を有し得る。
【００１８】
　第３の実施形態では、電気化学セルにおいて酸化還元種の濃度を決定するための装置が
、第１の動作電極、第１の対電極、第２の動作電極、及び第２の対電極を含み、第１の動
作電極が第１の対電極から約５００μｍ未満離間し、第１の動作電極が第２の対電極から
約５００μｍを超えて離間し、第２の動作電極が第２の対電極から約５００μｍを超えて
離間している電気化学セルと、第１の動作電極と第１の対電極との間に電位差を与えるこ
とができる手段と、第２の動作電極と第２の対電極との間に電位差を与えることができる
手段とを含む。
【００１９】
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　第３の実施形態の一態様では、前記装置がグルコース測定器である。
【００２０】
　第４の実施形態では、電気化学セルが第１の動作電極、第１の対電極、及び第２の動作
電極を含み、第１の動作電極が第１の対電極から約５００μｍ未満離間しており、第２の
動作電極が第１の対電極から約５００μｍを超えて離間している。
【００２１】
　第５の実施形態では、酸化還元種の還元型或いは酸化型の濃度を決定するための方法が
、第１の動作電極、対電極、及び第２の動作電極を用意するステップと、対電極から反応
生成物が第１の動作電極に到達するように、第１の動作電極と対電極との間の間隔を選択
するステップと、酸化還元種を設けて、第２の動作電極の上の溶液中に初めに存在する酸
化還元種の少なくとも有用な部分が、第２の動作電極で還元或いは酸化されるようにする
ステップと、第１の動作電極と対電極との間に電位差を与えるステップと、酸化還元種の
還元型或いは酸化型の電気還元の速度が拡散制御されるように、第１の動作電極の電位を
選択するステップと、第１の動作電極と対電極との間に流れる電流を決定するステップと
、電流から、酸化還元種の還元型或いは酸化型の濃度を示す値を得るステップとを含む。
【００２２】
　第５の実施形態の一態様では、第１の動作電極の表面積と第２の動作電極の表面積とが
実質的に同一である。
【００２３】
　第５の実施形態の別の態様では、第１の動作電極の表面積と第２の動作電極の表面積と
が実質的に異なる。
【００２４】
　第６の実施形態では、酸化還元種の還元型或いは酸化型の濃度を決定するための方法が
、第１の動作電極、第２の動作電極、及び対電極を用意するステップと、対電極から反応
生成物が第１の動作電極に到達するように、第１の動作電極と対電極との間の間隔を選択
するステップと、対電極から有意な量の反応生成物が第２の動作電極に到達しないように
、第２の動作電極と対電極との間の間隔を選択するステップと、第２の動作電極と対電極
との間に電位差を与えて、第２の動作電極が実質的に充電され、表面基の反応が実質的に
完了するようにするステップと、第２の動作電極で酸化還元種の有意な量が反応する前に
、第２の動作電極と対電極との間の回路を停止するステップと、第１の動作電極と対電極
との間に電位差を与えるステップと、酸化還元種の還元型或いは酸化型の電気還元の速度
が拡散制御されるように、第１の動作電極の電位を選択するステップと、第１の動作電極
と対電極との間に流れる電流を決定するステップと、電流から、酸化還元種の還元型の濃
度或いは酸化還元種の酸化型の濃度を示す値を得るステップとを含む。
【００２５】
　第７の実施形態では、酸化還元種の還元型或いは酸化型の濃度を決定するための方法が
、第１の動作電極、第２の動作電極、及び対電極を用意するステップと、対電極から反応
生成物が第１の動作電極に到達するように、第１の動作電極と対電極との間の間隔を選択
するステップと、対電極から有意な量の反応生成物が第２の動作電極に到達しないように
、第２の動作電極と対電極との間の間隔を選択するステップと、第２の動作電極と対電極
との間及び第１の動作電極と対電極との間に電位差を与えて、第２の動作電極及び第１の
動作電極が実質的に充電され、表面基の反応が実質的に完了するようにするステップと、
第２の動作電極で酸化還元種の有意な量が反応する前に、第２の動作電極と対電極との間
の回路を停止するステップと、第１の動作電極と対電極との間に電位差を与えるステップ
と、酸化還元種の還元型の電気酸化の速度或いは酸化還元種の酸化型の電気還元の速度が
拡散制御されるように、第１の動作電極の電位を選択するステップと、第１の動作電極と
対電極との間に流れる電流を決定するステップと、電流から、酸化還元種の還元型の濃度
或いは酸化還元種の酸化型の濃度を示す値を得るステップとを含む。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２６】
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　以下の説明及び例は、本発明の好適な実施形態を詳細に例示する。当業者であれば、本
発明の様々な変更及び改良が本発明の範囲に含まれることを理解できよう。従って、好適
な実施形態の説明は、本発明の範囲を限定することを目的とするものではない。
【００２７】
　極めて低い分析物の濃度を測定できるように、分析物の検出及び定量のために電流測定
センサとして電気化学セルを用いるのが望ましい。濃度の低い分析物の検出における従来
技術は、対象の電流を隠してしまう無関係の電流の存在により制限される。このような不
所望の電流には、電極の容量性充電電流並びに環境から拾うノイズから生じる電流がある
。好適な実施形態は、これらの電流が全信号に与える影響を最小にして分析物の検出を改
善する方法についてである。
【００２８】
　当分野では周知の通り、２つ或いは３つの電極を備えた電気化学セルの各電極は、動作
電極が対電極反応及び反応生成物から分離されるように、或いは対電極反応の生成物が動
作電極に拡散してそこで生成物が反応するように配置される。前者のタイプの電気化学セ
ルは当分野で周知である。後者のタイプの電気化学セルは、米国特許第６，１７９，９７
９号及び同第５，９４２，１０２号に開示されている。
【００２９】
　これらの２つの電極構造では、分離型の場合、セルが使用されている時に対電極で電気
化学反応生成物が動作電極に到達しないように対電極が動作電極から十分に離れていると
いう点で異なる。実際には、通常は動作電極と対電極とが少なくとも１ｍｍ離間している
。
【００３０】
　非分離型構造では、セルが使用されている時に対電極での電気化学反応生成物が動作電
極に拡散するように動作電極と対電極とが互いに近接して配置されている。次にこれらの
反応生成物が動作電極で反応し、分離型電極の場合よりも高い電流が生成され得る。非分
離型構造では、動作電極の反応が、対電極反応に繋がっていると説明できる。
【００３１】
電極構造
　好適な実施形態では、分離された動作電極と対電極に接続された動作電極とを電気化学
セル内において組み合わせ、低濃度の化学種の検出を改善している。図１及び図２は、好
適な実施形態の電気化学セルの異なった電極構造を例示する。
【００３２】
　図１は、好適な実施形態の電気化学セル１０の模式的な断面図を示す。導電層１２、導
電層１４、導電層１６、及び導電層１８の露出している部分が、セル１０の電極３２、電
極３４、電極３６、及び電極３８として働く。導電層１２、導電層１４、導電層１６、及
び導電層１８は、電気抵抗性材料から成る層２０、層２２、層２４、及び層２６と接触し
ている。一或いは複数のスペーサ層（図示せず）により、電極３２と電極３４とが５００
μｍ未満離間している。電極３２、電極３４、電極３６、或いは電極３８の何れか２つを
動作電極とすることができる。ただし、電極３２と電極３４が１つの動作電極と対電極の
対を成し、電極３６と電極３８がもう１つの動作電極と対電極の対を成すことが条件であ
る。層２４及び層２６の厚みは、最も近い電極３２の縁と電極３６の縁との間の距離、並
びに最も近い電極３４の縁と電極３８の縁との間の距離がそれぞれ、通常は５００μｍよ
りも厚く、好ましくは１ｍｍよりも厚くなるように形成される。別の実施形態では、電気
抵抗層２０とこれを支持する導電層１６及び電気抵抗層２２とこれを支持する導電層１８
は、例えばアルミニウムホイルや導電性ポリマー等の好適な導電材料から成る一層（不図
示）に置き換えることができる。製造を容易にするために、或る実施形態では、電気抵抗
層２０、電気抵抗層２２、電気抵抗層２４、及び電気抵抗層２６の内の一或いは複数の電
気抵抗層の一方の表面を導電層１２、導電層１４、導電層１６、及び導電層１８で完全に
覆うのが望ましいであろう。或いは、別の実施形態では、電極材料が高価な金属を含む場
合、材料費を削減するために電気抵抗層２０、電気抵抗層２２、電気抵抗層２４、及び電
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気抵抗層２６の表面を部分的に導電層１２、導電層１４、導電層１６、及び導電層１８で
覆うのが望ましいであろう。例えば、図１に例示されているようなセル１０では、導電層
１２が、試料貯留部２８に近接した絶縁層２０の一部のみを覆うようにしても良い。絶縁
層２０の層２６に近接した部分は覆わない。導電層１２、導電層１４、導電層１６、導電
層１８及びそれらに近接する電気抵抗層２０、電気抵抗層２２、電気抵抗層２４、電気抵
抗層２６の他の構成も当業者には明らかであろう。
【００３３】
　好適な実施形態の電気化学セル５０の別の電極構造が図２に示されている。この構造で
は、電極５２、電極５４、電極５６、及び電極５８が同じ平面上に存在する。図２に示さ
れているように、スペーサ層６０が電極５２及び電極５４の上に位置する。電気化学セル
５０に後述する電流減算法を採用する場合、スペーサ層６０を省略するのが好ましい場合
もある。スペーサ層６０が存在しないことにより、電極５４への平面的な拡散が電極５８
への平面的な拡散に近づくため、より正確な電流減算が可能となる。
【００３４】
　電気化学セル５０に後述する電流増幅法を採用する場合、電極５２及び電極５４の上方
にスペーサ層を設けて、空間６２の容積を小さくしてスペーサ層６０が存在しない場合よ
りも対応する増幅因子を大きくするのが好ましい。一或いは複数の層（図示せず）により
電極５２、電極５４、電極５６、及び電極５８が層６４から離間して維持され、これによ
り電気化学セル５０に試料貯留部６６が画定されている。最も近い電極５２の縁と電極５
４の縁との間の距離は、５００μｍ未満であり、好ましくは約４５０，４００，３５０，
３００μｍまたは２５０μｍであり、更に好ましくは約２００，１５０μｍまたは１００
μｍ未満であり、最も好ましくは約９０，８０，７０，６０，５０，４０，３０，２５，
２０，１５，１０，５μｍまたは１μｍ未満である。最も近い電極５２の縁と電極５８の
縁との間の距離、並びに最も近い電極５４の縁と電極５８の縁との間の距離は通常、約５
００μｍよりも広く、好ましくは約５５０，６００，６５０，７００，７５０，８００，
８５０，９００μｍまたは９５０μｍよりも広く、最も好ましくは約１，２，３，４，５
，６，７，８，９，１０，２５ｍｍまたは５０ｍｍよりも広い。しかしながら、第１の電
極における有意な量の反応生成物が第２の電極に到達しない限りは、約５００μｍ未満の
間隔を含むあらゆる間隔にすることができる。この文脈における有意な量の反応生成物と
は、第２の電極において電流を上げるのに十分な量である。この電流の上昇は、セルの使
用方法に実際に利用でき、所望の結果を得るのに十分な大きさである。或る実施形態では
、あらゆるスペーサ層６４を省略して、電気抵抗性材料６８から成る単一層上に電極５２
、電極５４、電極５６、及び電極５８を含む電気化学セルが好ましい場合もある。この実
施形態は、層６８及び電極５２、電極５４、電極５６、及び電極５８が試料中に浸漬され
る、即ち十分な試料の層が電極５２、電極５４、電極５６、及び電極５８を覆うのに試料
の量が十分である場合に適している。
【００３５】
　当業者には明らかなように、様々な実施形態では、電極５２、電極５４、電極５６、及
び電極５８の間に好適な間隔を維持する様々な電極構造が好ましい場合もある。例えば、
図２に例示されている電気化学セル５０は、電極５６及び電極５８の何れか一方或いは両
方を層６８ではなく層６４上に配置しても良い。別法では、電極５２及び電極５４の何れ
か一方或いは両方を層６８ではなく層６４或いは層６０に配置しても良い。電極５２及び
電極５４の一方のみを層６８に配置する場合は、層６４と層６８或いは層６０と層６８を
近接して配置して、最も近い電極５２の表面の縁と電極５４の表面の縁との間隔が５００
μｍ未満であり、好ましくは約４５０，４００，３５０，３００μｍまたは２５０μｍ未
満であり、更に好ましくは２００，１５０μｍまたは１００μｍ未満であり、最も好まし
くは約９０，８０，７０，６０，５０，４０，３０，２５，２０，１５，１０，５，１μ
ｍ未満に維持されるようにする。別の実施形態では、追加の層（図示せず）が層６８上に
配置され、電極５２及び電極５４の何れか一方或いは両方をその追加層に配置することが
できる。
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【００３６】
電気化学セルの製造
　或る実施形態の電気化学セルは使い捨て用であって、１回用にデザインされている。好
適な実施形態では、本電気化学セルは、米国特許第５，９４２，１０２号に開示されてい
る方法と同様の方法で製造することができる。図１に例示されているような電気化学セル
１０を用意するための好適な実施形態の或る方法では、電気抵抗性材料から成る層２０、
層２２、層２４、または層２６は、導電層１２、導電層１４、導電層１６、または導電層
１８としてパラジウムのスパッタリングコーティングを備えたポリエステルシートであり
、露出した部分が製造後に電極３２、電極３４、電極３６、または電極３８となる。
【００３７】
　当業者には明らかなように、導電性材料から成る層１２、層１４、層１６、または層１
８並びに電気抵抗性材料から成る層２０、層２２、層２４、または層２６は、例えば製造
を容易にするため、材料費を削減するため、またはセル１０や製造プロセスの他の好適な
結果を得るために必要に応じて個別に選択することができる。同様に導電性材料から成る
層１２、層１４、層１６、または層１８を、例えば電気抵抗層２０、電気抵抗層２２、電
気抵抗層２４、または電気抵抗層２６を部分的に覆うように任意の好適なパターンに電気
抵抗層２０、電気抵抗層２２、電気抵抗層２４、または電気抵抗層２６上に設けることが
できる。
【００３８】
　導電性材料を対応する電気抵抗層２０、電気抵抗層２２、電気抵抗層２４、または電気
抵抗層２６上にコーティング或いは他の方法で設けたら、被覆された層４０及び層４２を
互いに接着して電極を備えた層４８を形成する。図１の電気化学セルでは、被覆された層
４０が、導電層１６が被覆された層４２の電気抵抗層２６に近接するように被覆された層
４２接着される。被覆された層４４及び層４６も同様に接着して電極を備えた層４９を形
成する。
【００３９】
　好適な実施形態では、セル内の様々な層が好適な接着剤で接着される。好適な接着剤と
して、例えば感熱接着剤、感圧接着剤、熱硬化接着剤、化学硬化接着剤、ホットメルト接
着剤、及びホットフロー接着剤等が挙げられる。感圧接着剤は、製造の簡便さが求められ
るような実施形態で用いるのに適している。しかしながら、他の実施形態では、感圧接着
剤の粘着性は、製造工具のガム質の程度や製品の粘着性によって左右される場合がある。
このような実施形態には、通常は熱硬化接着剤或いは化学硬化接着剤が好ましい。特に好
ましいのは、適当な時間に作用させることができる感熱性接着剤及び熱硬化性接着剤であ
る。
【００４０】
　或る実施形態では、ホットメルト接着剤を用いるのが好ましい場合もある。ホットメル
ト接着剤は、室温では固体である溶媒を含まない熱可塑性材料であり、溶融した状態で接
着面に塗り、溶融点よりも低い温度まで冷却されると接着面に接着する。ある範囲の溶融
点において、様々なケミストリのホットメルト接着剤が存在する。ホットメルト接着剤は
、網、非織物、織物、パウダー、溶液、或いは他のあらゆる好適な形態をとることができ
る。ポリエステルホットメルト接着剤は、或る実施形態に適している。このような接着剤
（例えば、マサチューセッツ州ミドルトンのBostik社が販売している）は、融点が６５℃
から２２０℃である線形飽和ポリエステルホットメルトであって、その性質は完全に非晶
形から高度な結晶形のものまで様々である。同様にBostik社が販売するダイマー酸及びナ
イロン型ポリアミド接着剤の両方を含むポリアミド（ナイロン）ホットメルト接着剤もま
た適している。好適なホットメルト接着剤のケミストリは、ＥＶＡ、ポリエチレン、及び
ポリプロピレンを含む。
【００４１】
　代替の他の実施形態では、ラミネーション技術を用いて層を互いに接着するのが好まし
い場合もある。好適なラミネーション技術は、２０００年１０月２０日に出願の同時係属
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の名称が「非対称メンブレンのラミネート（Laminates of Asymmetric Membranes）」で
ある米国特許出願第０９／６９４，１２０号に開示されている。ラミネートする各層は互
いに近接して配置し、熱を加えて層間を接着する。接着を容易にするために圧力をかけて
も良い。ラミネーション法は、熱及び／または圧力が加えられた状態で、接着可能な任意
の２つの材料を接着するのが好ましい場合もある。ラミネーションは、２つの好適なポリ
マー材料間に接着を形成するのが好ましい。
【００４２】
　次に、電極を含む層４８及び層４９が、電極３２及び電極３４が電極３６及び電極３８
に面するような配置で固定する。これは通常、電極含有層４８と電極含有層４９との間に
一或いは複数の成形スペーサ層（図示せず）を接着して達成できる。このようなスペーサ
層は、電極含有層４８と電極含有層４９との間に試料貯留部２８及び試料貯留部２９が形
成されるような形状を有する。スペーサ層は、シートの一部、例えばそのシートの中央部
の円形部分或いはシートの１つの縁に沿った部分等が除去され、この除去された部分が試
料貯留部２８及び試料貯留部２９を形成する電気抵抗性材料のシートの形態とすることが
できる。スペーサ層はまた、互いに近接するが離間した２つ以上の成形部分を含み、この
空間により試料貯留部２８及び試料貯留部２９内に試料が流入できるにようにすると共に
試料貯留部２８及び試料貯留部２９自体も形成される。硬い或いは軟らかい材料から成る
シートではなく、電気抵抗性接着剤の層がスペーサとして好ましい場合もある。このよう
な実施形態では、接着剤が電極含有層４８または電極含有層４９の一方の電極側に設けら
れ、次に他方の電極含有層が接着層の上に配置されて、例えば圧力、硬化、熱、或いは他
の好適な手段で接着される。
【００４３】
　好適な実勢形態では、スペーサ層は円形の孔が開けられた電気抵抗性材料のシートであ
って、電極含有層４８及び電極含有層４９に接着される。この円形の孔は、電極３８に近
接した電極３２の縁（或いは電極３８に近接した電極３４の縁）に沿って中央に位置する
のが好ましい。従って、一端が電極含有層４８によって閉じられ、他端が電極含有層４９
によって閉じられた円筒状の側壁を有する。この組立体には、セル１０内に試料が進入、
吸入、即ち毛管作用により吸引されるように溝が設けられる。電極層３２、電極層３４、
電極層３６、及び電極層３８は、好適な電気的な連結即ち構造によって接続されており、
電位が印加されて電流が測定される。
【００４４】
　別の好適な実施形態では、スペーサは、電極含有層４８及び電極含有層４９の一方或い
は両方に或るパターンの接着剤を設けて形成する。この方法は、製造原価及び材料費の削
減が求められる場合に適しているであろう。
【００４５】
　スペーサ層として、或いは電極層やセルの他の層の支持体として好ましいであろう好適
な電気抵抗性材料には、例えば、ポリエステル、ポリスチレン、ポリカーボネート、ポリ
オレフィン、ポリエチレン、テレフタレート、ガラス、セラミック、及びそれらの組み合
わせ等がある。スペーサ層として用いるのに適した電気抵抗性接着剤の例として、限定す
るものではないがポリアクリレート、ポリメタクリレート、ポリウレタン、及びスルホン
化ポリエステル（sulfonated polyesters）が挙げられる。
【００４６】
　スペーサが、試料貯留部２８及び試料貯留部２９を形成するべく一部が除去された電気
抵抗性材料のシートである実施形態では、電極含有層４８或いは電極含有層４９の一方が
、開口の上に延在して端部壁が形成されるようにこのシートの一側に取り付けられる。電
極含有層４８或いは電極含有層４９は、例えば接着剤によってスペーサシートに接着して
も良い。電極含有層４８及び電極含有層４９の段の有る表面に一致するスペーサが形成さ
れるように、複数のスペーサシートを互いに接着する。変形可能な接着剤、つまり電極含
有層４８の外形に一致する接着剤がスペーサとして好ましい場合がある。好適な実施形態
では、試料貯留部２８及び試料貯留部２９を組み合わせた全体の形状は円形であるが、或
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る実施形態では、例えば正方形、長方形、多角形、卵形、楕円形、不規則な形、或いはそ
の他の形状が好ましい場合がある。
【００４７】
　次に、第２の電極含有層４８或いは電極含有層４９が、開口の上に延在して第２の端部
壁が形成されるようにスペーサ層の反対側に取り付けられる。電極３２と電極３４の間隔
は通常、約５００μｍ未満、好ましくは約４５０，４００，３５０，３００μｍまたは２
５０μ未満、更に好ましくは約２００，１５０μｍまたは１００μ未満、最も好ましくは
約９０，８０，７０，６０，５０，４０，３０，２５，２０，１５，１０，５μｍまたは
１μｍ未満である。次に第２の開口即ち入口が、液体がセル１０内に流入できるように形
成される。このような入口は、電極含有層４８、電極含有層４９、及び開口を通って延在
するように装置の縁に沿って溝を設けて形成することができる。電極含有層４８及び電極
含有層４９は、電極が測定回路内に組み込まれるように配線される。
【００４８】
　当業者には明らかなように、図１に例示されているような電気化学セルを製造するため
の上記した技術を変更して、図２に例示されているような電気化学セルを製造することが
できる。
【００４９】
　酸化還元試薬、可溶剤、緩衝剤、不活性塩、及び他の物質等のセルに用いられる化学薬
品が、セルの電極または壁部に或いはセル内に含まれる一或いは複数の独立した支持体に
支持されるか、或るいは化学薬品自身で支持し得る。化学薬品がセルの電極或いは壁部に
支持される場合は、インクジェット印刷、スクリーン印刷、リソグラフィ、超音波スプレ
ー、スロットコーティング、及びグラビア印刷等の当分野で周知の技術を用いて化学薬品
を設けることができる。好適な独立した支持体として、限定するものではないがメッシュ
、非織物シート、線維充填剤、微細孔膜、及び焼結パウダー等が挙げられる。セルに用い
られる化学薬品は、支持体に支持されるようにするか或いは支持体内に含めることができ
る。
【００５０】
　好適な実施形態では、セル内の好適な材料並びにセルを形成する材料は、大量生産に適
した形態であり、セル自体は１回用にデザインされ、使用後は廃棄される。使い捨てセル
は、１回の検査用として経済的に許容できるように製造原価が十分に低いものである。使
い捨てセルは１回の検査のみに用いられる。すなわち、使用した後に、また使用できるよ
うにするためには、洗浄ステップ及び／または試薬の再導入のステップによりセルを処理
しなければならないであろう。
【００５１】
　文脈中の「経済的に許容できる」とは、使用者にとって検査結果の知覚価値が、セルを
購入及び使用するためのコストと同一或いはそれ以上であって、セルの購入価格は、使用
者に供給するためのコストに適正な利潤を加えて設定される。多くの適用例の場合、材料
費が比較的安く製造工程が単純なセルが好ましい。例えば、セルの電極材料をカーボンな
どの低価な材料にしたり、また高価な材料を使用する際はその使用量を十分に少なくする
のが好ましい。スクリーン印刷カーボンインキ或いはシルバーインキは、比較的低価な材
料で電極を形成するのに好適なプロセスである。しかしながら、プラチナ、パラジウム、
金、或いはイリジウム等の電極材料を用いるのが望ましい場合は、極端に薄いフィルムを
生成可能なスパッタリングや蒸着（evaporative vapor coating）等の良質な材料用の方
法が好ましい。使い捨てセルの基板材料もまた、低価であるのが好ましい。そのような低
価な材料の例として、塩化ビニル、ポリイミド、及びポリエステルなどのポリマーや、コ
ーティングペーパー、及び厚紙がある。
【００５２】
　セルの組立法は、大量生産に適しているのが好ましい。このような方法には、カード上
に複数のセルを製造し、主な組立ステップの後にそのカードを個々のストリップに分離す
るカード方法、並びにセルを連続的なウェブ上に形成してから、個々のストリップに分離
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するウェブ製造方法が含まれる。カード法は、製造のために多数の構造の近接した空間の
位置合わせが必要な場合及び／または硬いセル基板材料が好ましい場合に最適である。ウ
ェブ法は、構造のダウンウェブ位置合わせ（down web registration）がそれほど重要で
はない場合、並びに可撓性のウェブが好ましい場合に最適である。
【００５３】
　便利な１回用の使い捨てセルは、利用者が再び使用する気にならないため不正確な検査
結果を招くことがなく理想的である。セルの１回の使用については、セルに添付の使用者
用説明書に記載することができる。１回の使用が好ましい或る実施形態では、セルを２回
以上使用するのが困難にするか、或いは使用できないように製造するのが更に好ましい。
これは、例えば１回の検査で洗浄される或いは消費され、２回目の検査では機能しない試
薬を含めることで達成できる。別法では、異常に高い初期信号等のセル内の試薬が既に反
応したことを示すかについて検査の信号を調べ、検査を無効にする。別法では、セルにお
ける１回目の検査が完了したら、セルの電気接続を切断する手段を設けるようにする。
【００５４】
電極
　電気化学セルが試料中の分析物の存在及び／またはその量を検出する、或いは試料中に
存在する分析物の存在及び／またはその量を示す物質を検出する好適な実施形態では、セ
ル内の少なくとも１つの電極は動作電極である。（電位差センサのように）動作電極の電
位が分析物のレベルを示す場合、基準電極として働く第２の電極が存在し、基準電位を供
給するように機能する。
【００５５】
　動作電極の電流がグルコース等の分析物のレベルを示す電流測定センサの場合、少なく
とも１つの別の電極が存在し、電気回路を完成する対電極として機能する。この第２の電
極はまた、基準電極として機能する。別法では、別の電極が基準電極として機能する。
【００５６】
　動作電極、対電極、及び基準電極に適した材料は、装置に用いるあらゆる試薬及び物質
に適合性の材料である。適合性材料は、セルに用いられている他の物質と実質的に化学反
応しない。このような好適な材料として、限定するものではないが、カーボン、カーボン
接着剤及び有機接着剤、プラチナ、パラジウム、カーボン、酸化インジウム、酸化錫、酸
化インジウム／酸化錫混合物、金、銀、イリジウム、及びそれらの組み合わせが挙げられ
る。これらの材料を用いて、例えばスパッタリング、蒸着、スクリーン印刷、熱蒸着、グ
ラビア印刷、スロットコーティング、或いはリソグラフィにより電極を形成することがで
きる。好適な実施形態では、材料のスパッタリング或いはスクリーン印刷により電極が形
成される。
【００５７】
　基準電極に用いるのに好ましい材料は、限定するものではないが、塩化銀、臭化銀、或
いはヨウ化銀に接触した銀、及び塩化水銀或いは硫酸水銀と接触した水銀などの金属／金
属塩系が挙げられる。金属を好適な方法で堆積し、次に適当な金属塩に接触させる。好適
な方法には、例えば好適な塩溶液における電解或いは化学酸化がある。このような金属／
金属塩系は、単一金属成分系よりも電位差測定法において優れた電位制御を提供する。好
適な実施形態では、金属／金属塩電極系は、電流測定センサにおける別の基準電極として
好ましい。
【００５８】
可溶化剤
　或る実施形態では、電気化学セルに一或いは複数の可溶化剤を含むのが好ましい。好適
な可溶化剤として、イオン界面活性剤、非イオン界面活性剤、蛋白分解酵素、及びリパー
ゼが挙げられる。好適なイオン界面活性剤として、例えばドデシル硫酸ナトリウム、及び
臭化セチルトリメチルアンモニウムが挙げられる。蛋白分解酵素として、限定するもので
はないが、トリプシン、キモトリプシン、ペプシン、パパイン、及び幅広い特異性を有す
る非常に活性なプロナーゼＥが挙げられる。使用に適した非イオン界面活性剤として、例
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えば、ペンシルベニア州フィラデルフィアのRohm & Haasが販売するTriton Xシリーズを
含むエトキシ化オクチルフェノール（ethoxylated octylphenols）が挙げられる。好適な
実施形態では、サポニン、即ち水中で泡立つ植物配糖体が可溶化剤として好ましい。
【００５９】
酸化還元試薬
　酸化還元試薬もまた、好適な実施形態の電気化学セルに含めることができる。血中のグ
ルコース濃度の測定に用いるのに好適な酸化還元試薬には、グルコースを選択的に酸化で
きる還元型酵素を酸化できるものが含まれる。好適な酵素として、限定するものではない
が、グルコースオキシダーゼデヒドロゲナーゼ、ＰＱＱ依存性グルコースデヒドロゲナー
ゼ、及びＮＡＤ依存性グルコースデヒドロゲナーゼが挙げられる。グルコースの分析に用
いるのに適した酸化試薬として、限定するものではないが、フェリシアニド塩、ニクロム
酸塩、酸化バナジウム塩、過マンガン酸塩、及び電気活性有機金属錯体塩が挙げられる。
ジクロロフェノールインドフェノール及びキノン等の有機酸化還元試薬も好適である。好
適な実施形態では、グルコース分析のための酸化還元試薬はフェリシアニドである。
【００６０】
緩衝剤
　必要に応じて、電気化学セル内に酸化還元試薬と共に乾燥した緩衝剤を含めることがで
きる。緩衝剤を含める場合は、得られるｐＨ値が、酸化還元試薬の酸化ポテンシャルを、
例えばグルコース（但し、検出する必要のない他の化学種を含まない）を酸化するのに好
適なレベルに調節するのに適した量の緩衝剤が含められる。緩衝剤は、検査中に所望のレ
ベルに試料のｐＨが実質的に維持されるように十分な量含められる。好適な緩衝剤として
、リン酸塩、炭酸塩、ベンゼンヘキサカルボン酸のアルカリ金属塩、及びクエン酸のアル
カリ金属塩が挙げられる。緩衝剤の選択は、主に必要とするｐＨによって決めることがで
きる。緩衝剤は、酸化還元試薬と反応しないものが選択される。
【００６１】
不活性塩
　様々な実施形態に用いるのに好ましい不活性塩には、分析する試料中で解離してイオン
を形成するが、試料中或いはセル内のセル電極を含む酸化還元試薬や他の何れの物質とも
反応しない塩が含まれる。好適な不活性塩として、限定するものではないが、塩化アルカ
リ金属、硝酸塩、硫酸塩、及びリン酸塩が挙げられる。
【００６２】
セル内に含まれる他の物質
　酸化還元試薬及び緩衝剤に加えて、他の物質も電気化学セル内に含めることもできる。
このような物質として、例えば粘度上昇剤や低分子量ポリマーがある。親水性物質、例え
ばポリエチレングリコール、ポリアクリル酸、デキストラン、及び界面活性剤（例えば、
ペンシルベニア州フィラデルフィアのRohm & Haas社が販売するTriton（商標）及びデラ
ウエア州ウイルミントンのICI Americas社が販売するTween（商標））もまた、セル内に
含めることができる。このような物質は、セルの充填率を高めて測定を安定させると共に
少量の試料の蒸発を防止する。
【００６３】
電気回路
　導電層は、電極間に電位を印加して得られる電流を測定できる例えば測定器等の電気回
路に接続されるのが好ましい。導電層を電気回路に接続する好適な手段として、限定する
ものではないが、タングプラグ（tongue plug）、並びにストリップの上部に延びた或い
はストリップの下から延びた一連の接続ピン等が挙げられる。接続領域は図１に例示され
ている。好適な測定器は、一或いは複数の電源、制御された電位或いは電流を印加するた
めの回路、マイクロプロセッサ制御装置、コンピュータ、或いはデータ記憶装置、表示装
置、可聴アラーム装置、または当分野で周知の他の装置或いは構成部品を含み得る。測定
器はまた、コンピュータやデータ記憶装置に接続することもできる。例えば、典型的な測
定器は、バッテリ駆動のハンドヘルド型であって、搭載マイクロプロセッサによって制御
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され、例えばストリップ電極接続ピン間に所定の電位或いは電流を印加するための回路及
びＡ／Ｄ変換器などの回路を備えている。この実施形態では、ストリップからのアナログ
信号がデジタル信号に変換され、マイクロプロセッサで分析され、かつ／または保存され
る。測定器はまた、液晶ディスプレイ等の表示装置、及び検査結果を利用者に表示するた
めの好適な関連回路を含む。別の実施形態では、測定器は、電位印加及び信号獲得回路な
どの特殊な回路を含み得る。このような特殊な回路は、ハンドヘルド型コンピュータや他
のタイプのコンピュータ等の汎用演算装置と接続できる別のモジュールに組み込むことが
できる。このような実施形態では、汎用演算装置が、制御、分析、データの保存、及び／
または表示機能を果たし得る。このような実施形態では、汎用演算装置が多くの機能の点
から好ましいが、それ自体は電気化学測定システムの一部と考えられないため、測定器の
価格が安くなる。これらの測定器の何れの実施形態においても、測定器或いは汎用演算装
置は、ローカルコンピュータネットワークやインターネット等の外部装置と通信して検査
結果の送信や、利用者へのシステムのアップグレードの提供ができる
【００６４】
電気化学測定値の取得
　図１及び図２に示されているような電気化学セルを用いて、改善された分析物検出を行
うことができる。しかしながら、好適な実施形態の方法は、例示目的として図１の電気化
学セル１０を用いて説明する。この電気化学セル１０では、電極３４及び電極３８が動作
電極のセットであり、電極３６及び電極３２が対電極である。文脈中における分析物は、
試料中の目的の実際の化学種或いは目的の化学種との化学反応による生成物である。電極
３２と電極３４の間隔は、検査中に電極３２における電気化学反応の生成物が電極３４に
拡散してそこで反応するように十分に近接している。この間隔は、通常は約５００μｍ未
満であり、好ましくは約４５０，４００，３５０，３００μｍまたは２５０μｍであり、
更に好ましくは約２００，１５０μｍまたは１００μｍ未満であり、最も好ましくは約９
０，８０，７０，６０，５０，４０，３０，２５，２０，１５，１０，５μｍまたは１μ
ｍ未満である。しかしながら、電極３６と電極３８は、検査中に電極３６における反応生
成物が電極３８に到達しないように十分離れている。この間隔は、通常は約５００μｍよ
りも広く、好ましくは約５５０，６００，６５０，７００，７５０，８００，８５０，９
００μｍまたは９５０μｍよりも広く、最も好ましくは約１，２，３，４，５，６，７，
８，９，１０，２５ｍｍまたは５０ｍｍよりも広い。何れの場合も、電極３６と電極３８
との間の間隔は、通常は電極３２と電極３４との間隔よりも十分に広い。
【００６５】
　分析物を含む溶液がスペース２９及びスペース２８を満たすと、第１の外部回路によっ
て電極３２と電極３４との間に電位が印加され、第２の外部回路によって電極３６と電極
３８との間に電位が印加される。これらの電位は、分析物が電極３４及び電極３８で電気
化学的に反応するような極性であり、かつ電気化学反応の速度が電極３４或いは電極３８
への分析物の移動速度によって制限されるよう十分な大きさである。電位の印加が続くと
、電極３２における電気化学反応の生成物が電極３４に拡散して反応するが、電極３６に
おける反応生成物が有意な量、電極３８に到達するには時間が足りない。電極３２と電極
３４との間に流れる電流から電極３６と電極３８との間に流れる電流を差し引くと、電極
３２における電気化学反応生成物の電極３４における反応のみによる時間信号に対する電
流を得ることができる。この電流を正確に得るために、電極３４と電極３８とを同じ面積
にする、或いは電流の減算をする前にそれぞれの動作電極領域によって別の電流を標準化
する。
【００６６】
　対電極生成物の反応のみにより動作電極で電流を得る利点は、他の無関係な電流の影響
を排除できることである。このような無関係な電流には、電極表面の基による反応による
電流、吸着された化学種の酸化または還元による電流、並びに電極充電電流（electrode 
charging current）、即ち外部回路によって接続間に加えられる電位になるように電極／
溶液の２つの層に極性を与えるように流れる電流が含まれる。このような電流の流れは短
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い時間であるため、分析物に関連する電流を任意の精度で得ることができる時間が限定さ
れる。無関係の電流の影響を排除するためにこの方法を用いて、分析物の情報を高い精度
で得るべくより短い時間の電流信号を用いることができる。より短い時間の電流信号を使
用することができるようにするのが望ましい。なぜなら、このようにしない場合よりも電
極３２と電極３４を近接して配置することができるためである。電極３２と電極３４とを
より近づけることにより、電極３２における反応生成物が、より速くより多く電極３４に
到達する。これにより、電流信号が増大し、所望の分析物情報を得るための電流の監視時
間が短くなる。
【００６７】
　好適な実施形態のこの方法では、電極３２及び電極３４は、それらの間に電源から好適
な電位が印加される１つの回路を形成している。第１の回路とは別の第２の回路が、電極
３６、電極３８、及び電源との間に形成されており、電極３２と電極３４との間を流れる
電流と、電極３６と電極３８との間を流れる電流を別々に測定することができる。別法で
は、電流を別々に測定するのではなく、２つの電流が電子的に減算され、得られる減算さ
れた電流が測定される。
【００６８】
　好適な実施形態の第２の方法では、電極の配置を利用して、分析物の反応により生じる
電流信号を効果的に増幅する。この方法では、少なくとも検査の或る時、電極３２を電極
３４及び電極３８の両方に対する対電極として用いる。電極３２と電極３４との間のスペ
ース内に、試薬を乾燥させて或いは他の方法で堆積させる。このような試薬には、電気化
学的に可逆性であって、また対象の分析物と化学反応して反応した媒介物質を生成する媒
介物質が含まれる。このような反応した媒介物質は、電極３４で電気化学的に反応するこ
とができ、電極３２で媒介物質から電気化学的に生成される。スペース２８内に堆積され
る試薬には、媒介物質を含めることができるが、電極３８で分析物が直接反応する場合に
は媒介物質を含めなくても良い。
【００６９】
　検査中、分析物及び／または分析物と化学的に反応した媒介物質が電極３４及び電極３
８で電気化学的に反応するように電位が印加される。この使用方法では、電極３２が、電
極３４及び電極３８の両方の回路を完成させるための対電極として用いられる。電極３８
における分析物或いは反応した媒介物との反応により集まる電子は、電極３２で生成され
る反応した媒介物質の量に一致する。この反応した媒介物質が、次に電極３４に移動し、
そこで反応して媒介物質に戻る。この方式では、スペース２８内の溶液中の分析物或いは
反応した媒介物質により生じる電流を用いて、スペース２９内の溶液容量中で対応する量
の反応した媒介物質を生成するため、スペース２８からの分析物に関連した化学種がスペ
ース２９に濃縮し、分析物から強い電流信号が生成される。拡散距離が関係するため、ス
ペース２９内の反応した媒介物質は、検査の間スペース２９内に実質的に留まっている。
これを確実にするために、スペース２９の長さを電極３６と電極３８との間の距離よりも
長くするのが好ましい。この場合、媒介物質が電極３６から電極３８に拡散している間に
、スペース２９内の極一部の物質のみがスペース２８内に拡散する。
【００７０】
　この方法の一例として、電極３８の領域が電極３４の領域の１０倍であってスペース２
８の厚みがスペース２９の厚みの１０倍である場合、スペース２９における反応した媒介
物質の濃度は、電極３２及び電極３４のみを用いる場合よりも最大１０１倍となる。従っ
て、この例では、スペース２９及びスペース２８を満たす溶液中の分析物或いは反応した
媒介物質の濃度をＸとする。電極３８上の実質的に全ての分析物或いは反応した媒介物質
が電極３８で電気化学的に反応した後、そのモル数の分析物或いは反応した媒介物質が、
対応するモル数の反応した媒介物質をスペース２９で生成した。この例では電極３８上の
溶液の容量がスペース２９の容量の１００倍であるため、スペース２９の反応した媒介物
質の濃度はＸ＋１００Ｘとなる。つまり、電極３８における反応により、スペース２９内
の元の量にその１００倍を加えたものとなる。この方法では、電極３８上の溶液中の分析
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物或いは反応した媒介物質の全てが反応しなくても良いことに注目されたい。例えば、検
査時間を短くするためにある程度の信号の増幅を犠牲にするのが望ましいような場合は、
反応した化学種の量が有用な信号の増幅を得るのに十分であれば、電極３８上の分析物或
いは反応した媒介物質の一部のみの反応でよい。
【００７１】
　必要に応じて、電気ノイズを更に低減するために、分析物或いは反応した媒介物質の所
望の量（通常は全て）が電極３８で電気化学的に反応した後、電極３２と電極３８との間
の回路を切断して、電極３２と電極３４との間のみに電位差が存在する状態にすることが
できる。次に、電極３２と電極３４との間に流れる電流を監視して、スペース２９内の反
応した媒介物質の濃度を決定する。この濃度は、上記したように元の分析物濃度に関連す
る。この方法は、電極３８で生成されるノイズを排除することができるため、濃度決定中
の電気ノイズを低減できる。電極３２と電極３８との間の回路が切断される時間を、例え
ば、それよりも低いと回路が切断される電極３２と電極３８との間の閾値電流を設定する
ことで決定することができる。電流を測定するこの方法では、第２の対電極３６を必要と
しないため、省略することができることに留意されたい。
【００７２】
　電極の充電及び他の無関係の電流による電気ノイズを低減するための更なるオプション
の方法では、電極３６と電極３８との間に電位が印加された直後の電極充電中に、電極３
６を電極３８に対する対電極として用いる。電極３８が極性が与えられて適正な電位とな
った後、電極３８の対電極を電極３２に変更することができる。対電極が変更され時間は
、例えば、電極の充電及び電極表面の基の反応は実質的に終了しているが分析物或いは反
応した媒介物質の殆どが電極３８に到達する前として知られる固定された時間に設定する
ことができる。電極３６及び電極３８が実質的に同等の領域であれば、充電電流によって
、充電プロセスによる相当な量の追加の反応した媒介物質は生成されない。
【００７３】
　電極の充電及び他の無関係の電流による電気ノイズを低減するための別のオプションの
方法では、電極３４及び電極３８に電位が印加された直後の電極充電中に、電極３６を電
極３４及び電極３８に対する対電極として用いる。電極３４及び電極３８に極性が与えら
れて適正な電位となり、電極表面の基及び吸着された基或いは電極３４に近接した乾燥試
薬層の反応した媒介物質の一部或いは全てが電気化学的に反応した後、電極３４及び電極
３８に対する対電極を電極３２に変更することができる。ここでも、電極の変更時間は一
定時間に設定することができる。この方法により、無関係の反応した媒介物質や他の電気
化学的に反応性化学種の影響を低減或いは排除することができる。これらの２つのオプシ
ョンの方法では、第２の対電極３６が存在する。
【００７４】
　上記した方法では、試料自体に由来する或いはセル内に堆積される試薬に由来する、分
析物よりも濃度が実質的に高い、電気化学的に不活性な可溶塩が、セルを満たす溶液中に
存在する。電極３２が電極３８の対電極として用いられた場合、この不活性塩によりスペ
ース２９とスペース２８との間の溶液中に電流が流れ、電気移動によるスペース２９から
の反応した媒介物質のロスを最少化する。
【００７５】
　これまで、本発明の幾つかの方法、装置、及び材料について説明した。本発明は、方法
及び装置の改良、並びに製造方法及び製造装置の変更が容易である。当業者であればこの
ような改良や変更は、本明細書に記載した本発明の開示及び実施例により明らかであろう
。従って、本発明は記載の実施形態に限定されるものではなく、添付の特許請求の範囲に
規定された本発明の範囲及び概念に含まれる全ての改良及び変更を含むものである。
　本発明の好適な実施態様を以下に示す。
（１）酸化還元種の還元型或いは酸化型の濃度を決定するための方法であって、
　（ａ）第１の動作電極、第１の対電極、第２の動作電極、及び第２の対電極を用意する
ステップと、



(16) JP 4767493 B2 2011.9.7

10

20

30

40

50

　（ｂ）前記第１の対電極から反応生成物が前記第１の動作電極に到達するように、前記
第１の動作電極と前記第１の対電極との間の間隔を選択するステップと、
　（ｃ）前記第２の対電極から有意な量の反応生成物が前記第１の動作電極に到達しない
ように、前記第１の動作電極と前記第２の対電極との間の間隔を選択するステップと、
　（ｄ）前記第２の対電極から有意な量の反応生成物が前記第２の動作電極に到達しない
ように、前記第２の動作電極と前記第２の対電極との間の間隔を選択するステップと、
　（ｅ）前記第１の動作電極と前記第１の対電極との間に電位差を与えるステップと、
　（ｆ）前記第２の動作電極と前記第２の対電極との間に電位差を与えるステップと、
　（ｇ）前記酸化還元種の還元型の電気酸化の速度或いは前記酸化還元種の酸化型の電気
還元の速度が拡散制御されるように、前記第１の動作電極の電位を選択するステップと、
　（ｈ）前記酸化還元種の還元型の電気酸化の速度或いは前記酸化還元種の酸化型の電気
還元の速度が拡散制御されるように、前記第２の動作電極の電位を選択するステップと、
　（ｉ）前記第１の動作電極と前記第１の対電極との間を流れる電流から前記第２の動作
電極と前記第２の対電極との間を流れる電流を差し引いて、修正電流を得るステップと、
　（ｊ）前記修正電流から、前記酸化還元種の還元型の濃度或いは前記酸化還元種の酸化
型の濃度を示す値を得るステップとを含むことを特徴とする方法。
（２）前記第１の動作電極の表面積と前記第２の動作電極の表面積とが実質的に同一であ
ることを特徴とする実施態様（１）に記載の方法。
（３）前記第１の動作電極の表面積と前記第２の動作電極の表面積とが異なり、前記ステ
ップ（ｉ）が、
　前記第１の動作電極と前記第１の対電極との間を流れる電流を決定するステップと、
　前記第２の動作電極と前記第２の対電極との間を流れる電流を決定するステップと、
　前記第１の動作電極と前記第１の対電極との間を流れる前記電流並びに前記第２の動作
電極と前記第２の対電極との間を流れる前記電流を同一の電極表面積に標準化して、標準
化した前記第１の動作電極と前記第１の対電極との間を流れる電流と、標準化した前記第
２の動作電極と前記第２の対電極との間を流れる電流を得るステップと、
　前記標準化した前記第１の動作電極と前記第１の対電極との間を流れる電流から、前記
標準化した前記第２の動作電極と前記第２の対電極との間を流れる電流を差し引いて、修
正電流を得るステップとを含むことを特徴とする実施態様（１）に記載の方法。
（４）前記第１の動作電極と前記第１の対電極とが互いに約５００μｍ未満離間している
ことを特徴とする実施態様（１）に記載の方法。
（５）前記第１の動作電極と前記第１の対電極とが互いに約２００μｍ未満離間している
ことを特徴とする実施態様（１）に記載の方法。
（６）前記第２の動作電極と前記第２の対電極とが互いに約５００μｍを超えて離間して
いることを特徴とする実施態様（１）に記載の方法。
（７）前記第１の動作電極と前記第２の対電極とが互いに約５００μｍを超えて離間して
いることを特徴とする実施態様（１）に記載の方法。
（８）前記第２の動作電極と前記第２の対電極とが互いに約１ｍｍを超えて離間している
ことを特徴とする実施態様（１）に記載の方法。
（９）前記第１の動作電極と前記第２の対電極とが互いに約１ｍｍを超えて離間している
ことを特徴とする実施態様（１）に記載の方法。
（１０）前記酸化還元種が媒介物質であって、前記媒介物質の還元型或いは酸化型の濃度
が分析物の濃度を示し、前記媒介物質の還元型或いは酸化型の拡散係数の値が、分析物の
濃度の決定に先駆けて決定されることを特徴とする実施態様（１）に記載の方法。
（１１）前記酸化還元種が媒介物質であることを特徴とする実施態様（１）に記載の方法
。
（１２）前記電気化学的セルが更に、別の基準電極を含むことを特徴とする実施態様（１
）に記載の方法。
（１３）前記分析物がグルコースであることを特徴とする実施態様（１０）に記載の方法
。
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（１４）第１の動作電極、第１の対電極、第２の動作電極、及び第２の対電極を含む電気
化学セルであって、
　前記第１の動作電極が前記第１の対電極から約５００μｍ未満離間しており、
　前記第１の動作電極が前記第２の対電極から約５００μｍを超えて離間しており、
　前記第２の動作電極が前記第２の対電極から約５００μｍを超えて離間していることを
特徴とする電気化学セル。
（１５）前記第１の動作電極と前記第１の対電極が互いに向き合っていることを特徴とす
る実施態様（１４）に記載の電気化学セル。
（１６）前記第１の動作電極と前記第１の対電極が並んで配置されていることを特徴とす
る実施態様（１４）に記載の電気化学セル。
（１７）前記第２の動作電極と前記第２の対電極が互いに向き合っていることを特徴とす
る実施態様（１４）に記載の電気化学セル。
（１８）前記第２の動作電極と前記第２の対電極が並んで配置されていることを特徴とす
る実施態様（１４）に記載の電気化学セル。
（１９）前記第１の動作電極、前記第１の対電極、前記第２の動作電極、及び前記第２の
対電極が並んで配置されていることを特徴とする実施態様（１４）に記載の電気化学セル
。
（２０）前記第１の動作電極と前記第２の動作電極とが実質的に同じ面積であることを特
徴とする実施態様（１４）に記載の電気化学セル。
（２１）前記電気化学セルが更に、別の基準電極を含むことを特徴とする実施態様（１４
）に記載の電気化学セル。
（２２）前記電気化学セルが中空の電気化学セルであることを特徴とする実施態様（１４
）に記載の電気化学セル。
（２３）前記電気化学セルが１．５μｌ未満の有効セル容量を有することを特徴とする実
施態様（２２）に記載の電気化学セル。
（２４）電気化学セルにおいて酸化還元種の濃度を決定するための装置であって、
　第１の動作電極、第１の対電極、第２の動作電極、及び第２の対電極を含み、前記第１
の動作電極が前記第１の対電極から約５００μｍ未満離間し、前記第１の動作電極が前記
第２の対電極から約５００μｍを超えて離間し、前記第２の動作電極が前記第２の対電極
から約５００μｍを超えて離間している電気化学セルと、
　前記第１の動作電極と前記第１の対電極との間に電位差を与えることができる電気回路
と、
　前記第２の動作電極と前記第２の対電極との間に電位差を与えることができる電気回路
とを含むことを特徴とする装置。
（２５）前記装置がグルコース測定器であることを特徴とする実施態様（２４）に記載の
装置。
（２６）第１の動作電極、第１の対電極、及び第２の動作電極を含む電気化学セルであっ
て、
　前記第１の動作電極が前記第１の対電極から約５００μｍ未満離間しており、
　前記第２の動作電極が前記第１の対電極から約５００μｍを超えて離間していることを
特徴とする電気化学セル。
（２７）酸化還元種の還元型或いは酸化型の濃度を決定するための方法であって、
　（ａ）第１の動作電極、対電極、及び第２の動作電極を用意するステップと、
　（ｂ）前記対電極から反応生成物が前記第１の動作電極に到達するように、前記第１の
動作電極と前記対電極との間の間隔を選択するステップと、
　（ｃ）酸化還元種を設けて、前記第２の動作電極の上の溶液中に初めに存在する酸化還
元種の少なくとも有用な部分が、前記第２の動作電極で還元或いは酸化されるようにする
ステップと、
　（ｄ）前記第１の動作電極と前記対電極との間に電位差を与えるステップと、
　（ｅ）前記酸化還元種の還元型の電気酸化の速度或いは前記酸化還元種の酸化型の電気
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還元の速度が拡散制御されるように、前記第１の動作電極の電位を選択するステップと、
　（ｆ）前記第１の動作電極と前記対電極との間に流れる電流を決定するステップと、
　（ｇ）前記電流から、前記酸化還元種の還元型の濃度或いは前記酸化還元種の酸化型の
濃度を示す値を得るステップとを含むことを特徴とする方法。
（２８）前記第１の動作電極の表面積と前記第２の動作電極の表面積とが実質的に同一で
あることを特徴とする実施態様（２７）に記載の方法。
（２９）前記第１の動作電極の表面積と前記第２の動作電極の表面積とが実質的に異なる
ことを特徴とする実施態様（２７）に記載の方法。
（３０）酸化還元種の還元型或いは酸化型の濃度を決定するための方法であって、
　（ａ）第１の動作電極、第２の動作電極、及び対電極を用意するステップと、
　（ｂ）前記対電極から反応生成物が前記第１の動作電極に到達するように、前記第１の
動作電極と前記対電極との間の間隔を選択するステップと、
　（ｃ）前記対電極から有意な量の反応生成物が前記第２の動作電極に到達しないように
、前記第２の動作電極と前記対電極との間の間隔を選択するステップと、
　（ｄ）前記第２の動作電極と前記対電極との間に電位差を与えて、前記第２の動作電極
が実質的に充電され、表面の基の反応が実質的に完了するようにするステップと、
　（ｅ）前記第２の動作電極で前記酸化還元種の有意な量が反応する前に、前記第２の動
作電極と前記対電極との間の回路を停止するステップと、
　（ｆ）前記第１の動作電極と前記対電極との間に電位差を与えるステップと、
　（ｇ）前記酸化還元種の還元型の電気酸化の速度或いは前記酸化還元種の酸化型の電気
還元の速度が拡散制御されるように、前記第１の動作電極の電位を選択するステップと、
　（ｈ）前記第１の動作電極と前記対電極との間に流れる電流を決定するステップと、
　（ｉ）前記電流から、前記酸化還元種の還元型の濃度或いは前記酸化還元種の酸化型の
濃度を示す値を得るステップとを含むことを特徴とする方法。
（３１）酸化還元種の還元型或いは酸化型の濃度を決定するための方法であって、
　（ａ）第１の動作電極、第２の動作電極、及び対電極を用意するステップと、
　（ｂ）前記対電極から反応生成物が前記第１の動作電極に到達するように、前記第１の
動作電極と前記対電極との間の間隔を選択するステップと、
　（ｃ）前記対電極から有意な量の反応生成物が前記第２の動作電極に到達しないように
、前記第２の動作電極と前記対電極との間の間隔を選択するステップと、
　（ｄ）前記第２の動作電極と前記対電極との間及び前記第１の動作電極と前記対電極と
の間に電位差を与えて、前記第２の動作電極及び前記第１の動作電極が実質的に充電され
、表面の基の反応が実質的に完了するようにするステップと、
　（ｅ）前記第２の動作電極で前記酸化還元種の有意な量が反応する前に、前記第２の動
作電極と前記対電極との間の回路を停止するステップと、
　（ｆ）前記第１の動作電極と前記対電極との間に電位差を与えるステップと、
　（ｇ）前記酸化還元種の還元型の電気酸化の速度或いは前記酸化還元種の酸化型の電気
還元の速度が拡散制御されるように、前記第１の動作電極の電位を選択するステップと、
　（ｈ）前記第１の動作電極と前記対電極との間に流れる電流を決定するステップと、
　（ｉ）前記電流から、前記酸化還元種の還元型の濃度或いは前記酸化還元種の酸化型の
濃度を示す値を得るステップとを含むことを特徴とする方法。
（３２）電気化学セルにおいて酸化還元種の濃度を決定するための装置であって、
　第１の動作電極、第１の対電極、第２の動作電極、及び第２の対電極を含み、前記第１
の動作電極が前記第１の対電極から約５００μｍ未満離間し、前記第１の動作電極が前記
第２の対電極から約５００μｍを超えて離間し、前記第２の動作電極が前記第２の対電極
から約５００μｍを超えて離間している電気化学セルと、
　前記第１の動作電極と前記第１の対電極との間に電位差を与えるための手段と、
　前記第２の動作電極と前記第２の対電極との間に電位差を与えるための手段とを含むこ
とを特徴とする装置。
（３３）前記装置がグルコース測定器であることを特徴とする実施態様（３２）に記載の
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装置。

【図面の簡単な説明】
【００７６】
【図１】電極面が平行で向き合った構造である好適な実施形態の電気化学セル１０の模式
的な断面図である。
【図２】電極が並んだ構造である好適な実施形態の電気化学セル５０の模式的な断面図で
ある。

【図１】 【図２】
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