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研究成果の概要（和文）：酸素センサは、ポリプロピレン膜上に電極を形成した後、電解質液を
含有する多孔質膜を電極感応部上にポリエチレン膜で封入することで作製された。センサ特性
を評価した結果、溶存酸素や酸素ガス濃度に応じた線形な出力が確認され、本センサをウサギ
眼部に適用した結果、安定な出力と吸入酸素ガス濃度に応じた出力が観測された。また、電極
感応部上にグルコース酸化酵素を包括固定化した結果、0.01-3.0mmol/l の範囲でグルコースの
定量が可能であった。 
  
研究成果の概要（英文）：In fabrication process of an oxygen sensor, electrodes were formed 
on a polypropylene membrane by sputtering system. And then, a porous membrane with an 
electrolyte solution was encapsulated using a polyethylene membrane, obtaining the 
flexible oxygen sensor. In the evaluation of the sensor characteristics, the output 
current linearly correlated with the concentrations of dissolved oxygen and gaseous 
oxygen. The sensor was applied to rabbit's eye. As a result, the change of the output 
current with an inhalation of a high level oxygen gas was observed. Furthermore, a flexible 
glucose sensor was fabricated by immobilizing an enzyme onto the sensing region of the 
electrode. 
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１．研究開始当初の背景 
近年、糖尿病罹患者は国内外問わず増加し
ている。糖尿病患者は、合併症予防ために日
常的に血糖値を把握し、適正に管理しなけれ
ばならない。現在広く用いられている自己血
統評価キットは観血的な計測法であり、感染
の危険性や侵襲性が非常に高いといった問

題がある。従って、日常的に血糖値を非侵襲
にて連続評価可能な技術が強く望まれてい
る。他方、生活習慣病や各種疾患の治療にお
いて、運動療法や科学トレーニングが施行さ
れており、各種生体情報のモニタリングが行
われている。しかし、一般的な生体計測用セ
ンサは硬く、装着性が不十分であることから
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運動の種類を限定させてしまう上、トレーニ
ング自体も阻害してしまうといった課題が
ある。以上のことより、生活習慣病や各種疾
病の治療・自己管理において、柔軟性や装着
性に優れたセンサが必要であり、特に家庭で
も安心して使用できる簡便な各種生体計測
用センサの研究・開発が急務である。 
 生体計測用デバイスは、現在国内外問わず
大学や研究所にて開発が進められており、触
覚センサなどの物理センサを柔軟な素材で
作製した事例や微小化に関して報告されて
いる。しかしながら、現在研究が行われてい
るセンサは、既存の MEMS 技術の延長線上で
開発が進められているため、身体に装着する
ための機能性や生体適合性を重視した素材
からの選定ではなく、センサ自体に柔軟性や
機能性を付与したデバイスは現在のところ
開発・実用化されていない。 
 
２．研究の目的 
本研究では、薄く柔軟性に富み、装着性に
優れたウエアラブル化学センサを提案し、
MEMS 技術と機能性高分子材料を用いて化学
センサを構築すること、及び本センサをウサ
ギ眼部に適用することで、眼部における非侵
襲生体情報モニタリングの可能性を明らか
にすることを目的とした。さらに、酸素セン
サの薄膜電極に酵素の包括固定化技術を適
用することでグルコースセンサを作製し、セ
ンサの特性評価を行うことで生体計測への
応用性を調べることとした。 
 
３．研究の方法 
(1)酸素センサの作製 
 酸素センサは、電極が形成されたガス透過
性膜と電解質膜、ガス不透過性膜によって構
成される(Fig.1)。センサの作製ではまず、
酸素透過性膜（ポリプロピレン膜）上にポジ
型のレジストをスピンコータで均一に塗布
し、60℃で 45 分間乾燥させた。次に、光マ
スクをレジスト上に設置し、紫外線露光装置
にて紫外線を照射した。その後、現像液を用
いて不要なレジストを除去することで、透過
性膜上に電極パターンを転写した。電極パタ
ーンが転写された透過性膜上に、スパッタ装
置を用いて Pt及び Ag 電極を形成した後、レ
ジストを除去し、Ag電極を塩化処理した。次
に、熱溶着性を持つ酸素不透過性膜（ポリエ
チレン膜）をガス透過性膜上に設置した後、
電極感応部の周囲をポケット状に熱溶着し
た。その膜間隙に親水性の多孔質膜を挿入し、
シリンジを用いて電解質溶液（KCl 溶液）を
注入した。最後に、電解質液の注入口を熱溶
着させることで電解質液を封入し、酸素セン
サとした。本センサは、3×50㎜（幅×長さ）
であり、電解質膜層を含む感応部の厚さは 84
μmであった。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2)酸素センサの特性評価 
酸素センサの特性を溶液系及び気相系に
て評価した。 
①溶液系による特性評価 
 溶液系の評価ではまず、本センサにおける
酸化還元電位を求めるためにサイクリック
ボルタンメトリーを行った。次に、溶存酸素
計測によりセンサ特性を溶液系で評価した。
実験では、酸素センサの感応部を酸素飽和水
溶液(25℃)中に浸漬し、サイクリックボルタ
ンモグラムから得られた酸化還元電位をポ
テンショスタットで Pt working electrode 
(vs. Ag/AgCl counter/reference electrode)
に印加した。センサ出力の安定を確認した後、
亜硫酸ナトリウムを溶液中に滴下すること
で脱酸素反応を生じさせ、その際の出力電流
の変化を ADコンバータを介して PCにて記録
した。市販のクラーク型酸素センサをウエア
ラブル酸素センサと同一溶液中に浸漬し、溶
存酸素量を同時に計測した。さらに本実験で
は、眼部における生体計測への応用を念頭に、
38℃の溶液温度条件での実験も同様に行っ
た。 
②気相系による特性評価 
 次に気相系でのセンサ特性を評価した。大
気中にて出力電流を安定させた状態のセン
サを、各濃度の酸素(18、30、60％)及び 99％
窒素ガスを充填したサンプルバッグ(100ml)
内に 3分間挿入し、その後再び大気に暴露す
ることで酸素濃度に対するセンサ出力電流
を計測し、応答性と定量特性を調べた。また、
センサの繰り返し応答性を評価するため、大
気と60％酸素ガスを3分間隔で交互にサンプ
ルバッグ内に充填し、センサ出力を計測した。 
 
(3)ウサギ眼部における経皮酸素計測 
 酸素センサをウサギ眼部に適用すること
で、眼部における経皮酸素モニタリングの可
能性を調べた。実験では、日本白色種家兎を
押田式固定器にて固定し、ウサギの安静状態
を確認した後、ウサギ眼部の瞼結膜に電極感
応部の酸素透過性膜側が密着するように装
着した(Fig.2)。センサ出力の安定を確認し
た後、アクリル製の吸入マスクを用いてウサ
ギに 60％酸素ガスを 3分間吸入させた。その
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Fig.1 酸素センサの構造図 



間の出力電流の変化を上記と同様の実験系
にて測定した。なお、本実験では麻酔や鎮静
剤などの薬物は使用しなかった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(4)グルコースセンサの作製と特性評価 
 酸素センサ作製における柔軟な高分子材
料への電極形成法を、グルコースセンサの下
地電極の作製へと応用した。グルコースセン
サの作製では、母材としてのポリジメチルシ
ロキサン(PDMS)薄膜上に、Pt 及び Ag 電極を
マスクスパッタ法で形成し、その感応部上に
生体適合性 poly(MPC-co-EHMA)(PMEH)を用い
てグルコース酸化酵素を包括固定化するこ
とでグルコースセンサとした。センサの特性
評価では、センサ感応部をリン酸緩衝液に浸
漬し、各濃度のグルコース溶液を滴下した際
の出力電流を PCにて計測した。 
 
４．研究成果 
 作製した酸素センサは、母材として用いた
機能性高分子材料の特性に基づき柔軟であ
り、曲げ負荷に対しても電極のはく離などは
観察されなかった。 
(1)溶液系での特性評価 
 サイクリックボンタンメトリーを行った
結果、－400mV の付近で酸化還元電位が観察
された。従って、これ以降の実験では－400mV
の電位を印加することとした。 
 溶液系における脱酸素反応を用いた特性
評価では、亜硫酸ナトリウムの滴下に伴い出
力電流の減少が観察された。亜硫酸ナトリウ
ムの滴下によって初期電流値から定常状態
の 90％になるまでの時間(T90)は、25℃条件で
138秒、38℃条件では70秒であった。しかし、
本結果は亜硫酸ナトリウムの脱酸反応時間
も含む値となっており、38℃条件では溶液温
度によって化学反応速度が上昇したため応
答性が向上した可能性が考えられる。 
 定量特性の評価では、溶存酸素濃度とセン
サ出力電流に線形な関係が観察され、25℃条
件では 0.104－7.35 mg/l、38℃条件では
0.0134－6.81mg/l の範囲で定量が可能であ
り、相関係数は両条件共に 0.999 であった
(Fig.3)。また、繰り返し応答性を調べた結
果、T90 における変動係数は 5.71％であった
ことが確認された 。 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2)気相系における特性評価 
 酸素センサをサンプルバッグに挿入し、各
濃度(18、30、60％)の酸素及び 99％窒素ガス
をサンプルバッグに充填した結果、センサ出
力は酸素濃度に応じて上昇もしくは減少し、
その後は各酸素濃度に応じた安定値が確認
され、再度大気をサンプルバッグに充填した
ところ初期値に回復したことが確認された。
各濃度における T90 は、ガス濃度 18％で 65
秒、30％で 83 秒、60％で 53 秒、99％窒素で
73 秒であった。本応答曲線の安定値から酸素
ガス濃度の定量特性を調べたところ、酸素濃
度とセンサ出力には高い相関性(相関係数：
0.999)が観察され、線形な定量特性が得られ
た。また、大気と 60％酸素を繰り返しサンプ
ルバッグに充填した結果、良好な再現性が観
察された。 
 
(3)ウサギ眼部における経皮酸素計測 
 ウサギ眼部に酸素センサを装着し、結膜に
おける経皮酸素計測を行った。ウサギの安静
状態における酸素センサの出力は、比較的安
定な状態であったことが確認された。60％酸
素を 3 分間ウサギに吸入させた結果を Fig.4
に示す。大気中での呼吸では安定な出力電流
が観察され、その後に 60％酸素を吸入させた
ところ、安定な初期電流値は吸入後約 20 秒
で増加し、吸入から約 1分後にはほぼ安定し
た状態となったことが観測された。 
本結果は、経皮的に酸素をモニタリングす
るために皮膚組織を 45℃程度まで加温し硬
いセル電極を用いる必要があった従来の計
測法とは異なり、加温することなく柔軟なセ
ンサで経皮酸素計測ができる可能性を示し
ており、特に連続計測が可能であったことか
ら、本センサをコンタクトレンズのような形
状とすることで、装着しているだけで経皮的
に酸素をモニタリングできる可能性が考え
られ、今後は各種疾病の治療や状態管理、そ
して運動時における化学情報計測への応用
が期待される。 
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Fig.2 結膜での経皮酸素計測の実験系 
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(4)グルコースセンサの定量特性 
グルコースセンサを浸漬したリン酸緩衝
液中にグルコース溶液を滴下したところ、安
定であった初期電流値は著しく増加し、濃度
に応じた定常値が観察された。本結果を基に
定量特性を調べた結果、0.01-3.0mmol/l の範
囲で定量が可能であった(Fig.5)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig.5 グルコースに対する定量特性 
 
グルコースセンサも酸素センサと同様に、
母材である PDMS の特性に基づき柔軟性に優
れていることが確認され、曲げ負荷による電
極のはく離やクラックは確認されなかった。 
以上より、MEMS 技術と各種機能性高分子材
料を用いることで、柔軟な化学センサを構築
でき、さらに本センサを用いることで眼部に
おける生体情報モニタリングの可能性が示
唆された。本研究では、生体計測という観点
からガス透過/不透過性や柔軟性に優れた機
能性素材を用いて、従来の MEMS 技術の延長
線上で開発が進められていたセンサとは異
なる視点でセンサの開発を行った。本研究に
より、家庭でも安全に、そして簡便に使用で
きる柔軟で装着性の高い化学センサの開発
が期待される。 
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