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研究成果の概要： 
マイクロ流路内の固体・液体界面さらには気体・液体界面に形成されるイオン層 （電気二

重層）の時空間構造が，バルク流動構造に及ぼす影響を定量的に明らかとすることを主た

る目的として研究を展開した．特に，界面を有する流れにおけるイオン層が拡散輸送現象

に及ぼす影響の評価およびイオンの異方性がマイクロスケール熱流動現象に及ぼす影響を

明らかにするため，蛍光画像計測および核磁気共鳴(NMR)を併用した多変量イメージング

法の開発を行った． 
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 直接経費 間接経費 合 計 
2006 年度 20,100,000 6,030,000 26,130,000 

2007 年度 11,000,000 3,300,000 14,300,000 

2008 年度 7,300,000 2,190,000 9,490,000 

年度  

  年度  

総 計 38,400,000 11,520,000 49,920,000 

 
 
研究分野：  工学 
科研費の分科・細目： 機械工学・熱工学 
キーワード：  熱・物質移動，マイクロ・ナノスケールイメージング 
 
1. 研究開始当初の背景 

MEMS に代表されるマイクロテクノロジ
ーも成熟期を向かえ，究極の科学技術である
ナノテクノロジーに人々の関心が集中して
いる．近い将来，マイクロデバイスに代わっ
てナノデバイスが普及してくるのは明白で
あるが，ナノスケール特有の物理現象を解明
しないことには，ナノテクノロジーの進展は
望めない．熱流動現象に関して，マクロスケ
ールとマイクロスケールとの相違をレイノ
ルズ数の大小のみを用いて議論することは，

もはや時代遅れであることは周知の事実で
あるが，決定的な相違を実験的に，尚且つ定
量的に示す研究事例は世界的にも数少ない
と云わざるを得ない．そういった背景のもと，
研究代表者らは，マイクロスケール熱流動現
象を支配する物理量を抽出し現象解明を目
的として，光学および核磁気共鳴による計測
システムの開発を行ってきた． 
熱流動を支配する空間スケールがミクロ

ンオーダになるに従い，固体・液体界面に形
成されるイオン層，即ち，電気二重層の影響



が顕著となることが研究代表者らの一連の
研究により明らかとなった．理論的には電気
二重層厚さ，即ち，Debye 長は数～百数十 nm
と言われているが，マイクロ流路内のバルク
現象との相関関係は未だ明らかにされてい
ない．更に将来のナノデバイスまで考慮した
場合，電気二重層と対向壁との依存関係は，
ナノデバイスの性能を直接的に決定付ける
要因となる．電気二重層は，固体壁面にイオ
ンが吸着している固定層と拡散層から形成
されているとされており，固定層と拡散層と
の境界，即ち，ずり面における電位をゼータ
電位と定義している．そのため，電気二重層
時空間構造が直接影響を及ぼすゼータ電位
の変化がバルクの熱流動現象を支配してい
ることは推察できる．しかしながら，空間分
解能の問題点から，蛍光顕微鏡等の通常の光
学計測装置ではイオン挙動を捉えることは
困難と言わざるを得ない． 
 
 
2. 研究の目的 

本研究では，固体・液体界面の拡散輸送現
象において重要な役割を担うイオン挙動の
解明，およびイオン層がマイクロスケール熱
流動現象に及ぼす影響を明らかにすること
を主たる目的として，エバネッセント（近接
場）光および核磁気共鳴 (NMR) を用いた多
変量イメージング法の開発を行う．各システ
ムの特徴は下記の通りである． 
 
(1) 液体中にてイオン化する蛍光色素を液体

に混入し，全反射を繰り返すことにより
発生したエバネッセント光を用いて蛍光
色素イオンを励起し，蛍光強度の二次元
時系列分布を超高感度 CCD カメラにて
撮像することにより，イオンの拡散輸送
現象の解明を行う．本手法は電気二重層
の時空間構造解明に重要となるイオン挙
動の解明に適している． 
 

(2) 微細コイルで計測領域を限定し，その微
小領域内での核スピン緩和時定数および
信号減衰を取得することにより，分子の
濃度および拡散係数を計測することが可
能となる．特に，壁面近傍の電気二重層
を含む領域内で異方的に運動する分子の
拡散挙動の観察に適用できる． 

 
上記システムを用いることで，マイクロ・ナ
ノスケールの流れにおける拡散輸送現象で
のイオン挙動抽出のための計測器開発，およ
び分子挙動に関する世界に類を見ない検証
データを実験的研究により提示することを
目的とする． 
 
 

3. 研究の方法 
(1) マイクロ流路内多変量三次元時系列計測 
① 共焦点スキャナユニットを蛍光顕微鏡に

装着し，マイクロ流路内を流れる液体（緩
衝液）の速度，およびイオン濃度の三次
元同時時系列計測を行った．緩衝液にサ
ブミクロン蛍光粒子 (本研究では蛍光中
心波長 645 nmの粒子を使用) を混入する
ことにより速度計測を行い，蛍光波長の
異なる蛍光色素 (本研究では蛍光中心波
長 518 nmの色素を使用) を混入すること
でイオン濃度計測を行った．なお，蛍光
色素にはイオン濃度変化によって蛍光強
度が大きく変化する色素を選定すること
が必要となる．本研究では，水素イオン
濃度の大小により蛍光強度が変化する
Fluorescein Sodium Salt を選定した．実験
に先立ち，水素イオン濃度に対する蛍光
強度の変化を計測し校正曲線を求め，さ
らに二流体混合流動場および化学反応場
を計測した．その際の撮像には，冷却式
3CCD カメラを用いたことで，緑 (色素撮
像) および赤 (竜氏撮像) の蛍光波長を
独立に撮像することが実現した． 
 

② 上記により得られた流体速度およびイオ
ン濃度分布からイオン拡散現象と流動と
の相関関係を評価し，シミュレーション
と比較することでマイクロ流路内のイオ
ン挙動に関する知見を取得する．さらに，
本手法をゼータ電位が非一様な流動場に
適用し，ゼータ電位のパターニングによ
る流動およびイオン挙動の変化を定量的
に明らかにする． 

 
(2) エバネッセント波を用いた電気二重層の
時空間構造の解明 
① レーザ光をプリズムに導入し，マイクロ

流路を形成する厚さ 1 mm を有する石英
カバーガラス内において全反射を繰り返
すことにより，壁面・緩衝液間界面にエ
バネッセント光を発生させた．その際に
用いた光源は購入した固体励起 Nd:YAG
レーザ (532 nm) であり，エバネッセン
ト光の染み出し深さは約 90 nm と推算さ
れた．レーザ光の散乱光の影響を除去す
るため，レーザ光放出プリズムを導入プ
リズムの反対側に装着した．本システム
の最大の特徴は，照射領域が長径 9 mm
および短径 7 mm を有する楕円とするこ
とにより，幅数百μm のマイクロ流路内で
の照射領域のエバネッセント光強度分布
がほぼ均一となる点である． 
 

② 緩衝液中にてイオン化する蛍光色素を緩
衝液に混入し，塩化カリウム (KCl) のモ
ル濃度を調整することにより，電気二重



層の拡散層厚さを変化させた．この変化
に応じて，蛍光色素イオンが壁面に近づ
く，あるいは離れることにより，蛍光強
度が変化する．この蛍光強度の変化を冷
却式 CCD カメラにて撮像を行った．価数
1 価の蛍光色素 Alexa 488 (478 nm CW レ
ーザにより励起) および 2 価の Alexa 546 
(532 nm CW レーザにより励起) を用い
ることにより，各々の実験結果の相対関
係から，電気二重層におけるイオン層 
(ナノメートルオーダ) の時空間分布を
計測した． 

 
(3) NMR を用いた分子濃度および拡散係数
の計測 
① 小型表面コイルを用いることで，コイル

近傍みからの NMR 信号を選択的に受信
でき、局所計測が可能となる．検出コイ
ルの内径を微細化すれば，壁面近傍での
分子挙動を計測することが可能となる．
特に，小型コイルを製作し，1H を対象と
した共振回路を組み込んだ検出プローブ
を製作した．小型コイルを微細流路壁面
とし，NMR 信号を受信して，流路内を流
れるメタノール水溶液の分子の濃度分布
および拡散の様子を計測した． 

② 多孔質体内部は，バルクの液体に比べて
表面積の割合が大きい．このような試料
内部での分子の運動性を計測するために，
水分子に対して多孔質体とみなされる高
分子材料にメタノール水溶液を浸透させ，
浸透過程での濃度変化を計測した．これ
により，多孔質体内での濃度差拡散係数
を算出し，さらに，自己拡散係数との相
関を求めた．このように，小型表面コイ
ルを用いて NMR 計測を行うことで，多
孔質体のような光学計測の適用が困難な
試料に対しての分子の運動性を計測する
ことができることを示した． 

 
 
4. 研究成果 
(1) マイクロ流路内多変量三次元時系列計測 

微小流動場におけるイオン拡散輸送現象
の解明を目的として，微小流動場における多
変量同時計測法の開発および二流体混合流
動場および化学反応場の詳細な解明を行っ
た．対象としている流れ場は，電界を印加す
ることにより発生するマイクロチャネル内
特有の電気浸透流動場である．この流れの速
度は，壁面の帯電量 (ゼータ電位) に依存し
ており，ゼータ電位は溶液の性質 (イオン濃
度) に依存することが知られている．そのた
め，本研究では微小領域に適用可能な速度お
よびイオン濃度分布の同時計測法を世界に
先駆け開発し，化学反応を伴う二流体混合流
動場に適用した．これより，溶液のイオン濃

度と流速の相関より評価される対流と拡散
に関して初めて実験的に明らかにした．また，
実験結果と数値計算結果と比較することで
計測システムの信頼性の検証および化学反
応による水素イオンの生成や消滅といった
現象を定量的に評価することに成功した．こ
れらの結果を流体のレーザ計測に関する国
際学会である International Symposium on 
Application of Laser Techniques to Fluid 
Mechechanics (Ichiyanagi et al. 2006, 学会発表
1) にて発表したところ国内外の研究者から
高い評価を受け，流体工学分野における実験
的研究に関する学術雑誌である Experiments 
in Fluids の特集号への掲載を推薦された 
(Ichiyanagi et al. 2007, 雑誌論文 3)． 
さらに，本計測システムを用いて，非一様

なゼータ電位分布を有する微小流路内の流
動特性および定量的な混合度を評価した．マ
イクロスケールの流れは，電気二重層に起因
するゼータ電位の大きさがバルクの流体速
度を支配するため，非一様なゼータ電位分布
を有する微小流路内では速度差に起因した
三次元流れが生じ，二流体混合の促進に役立
つことが定性的に明らかとなっている．しか
しながら，定量的に速度分布やイオン濃度分
布を計測した例がほぼ皆無であるため，本質
的な流れ場の解明にまでは至っていないの
が主たる研究背景である．そこで，研究代表
者らはまず始めに流動特性を明らかにする
ために，流れ方向にゼータ電位が変化する流
動場および流れ方向および流路幅方向にゼ
ータ電位が変化する流動場の計測を行った．
前者では深さ方向への流れが誘起され，後者
では三次元流れが形成されることがわかっ
た．これらの結果を踏まえ，斜め型にゼータ
電位のパターニングを施した流路における
流動特性と混合度を評価した結果，流路幅方
向・深さ方向への速度が大となると混合度も
大となることが定量的に示された．これらの
結果は，応用物理学分野の代表的な学術雑誌
である Journal of Micromechanics and Microe
ngineering に掲載された (Ichiyanagi et al. 20
09b, 雑誌論文 7)．本論文は，出版元である英
国物理学会出版局 (Institute of Physics: IOP)
において高く評価され，IOP Select として下
記の HP 上に掲載されている (http://www.iop.
org/Select/toc/-group=subject/300)． 
 
(2) エバネッセント波を用いた電気二重層の
時空間構造の解明 
電気二重層の時空間構造が直接影響を及

ぼすゼータ電位分布と電気浸透流との関係
を定量的に解明するために，エバネッセント
波を用いた新たなゼータ電位計測法を提案
し，電気浸透流速度計測法と併用することで
流動解析を行った．実験流路には PDMS 製の
T 字型マイクロチャネルに厚さ 1 mm の石英



ガラスを吸着させたものを用いた．倒立蛍光
顕微鏡を基に 2 つのプリズムを用いた計測シ
ステムを構築した．Nd:YAG レーザからのレ
ーザ光を石英ガラスと溶液との界面で全反
射させ，染込み深さ 93 nm のエバネッセント
波を発生させた．エバネッセント波により励
起された蛍光を 10 倍の対物レンズを介して
CCD カメラに撮像した．作動流体には，Na+

を濃度がそれぞれ 0.1 mmol/l 及び 10 mmol/l
となるよう加えた 2 種類の蛍光色素溶液を用
いた．T 字型マイクロチャネルの両流路端よ
り 2 種類の作動流体を静圧駆動流によって送
液し，ジャンクション部にて 2 流体の混合流
動場を形成した．また，流路端に白金電極を
挿入し，150 V の電圧を印加して電気浸透流
を発生させた．これより，ゼータ電位二次元
分布の取得に成功した．更に，マイクロ粒子
画像流速計を用いた流動解析を行った結果，
得られたゼータ電位二次元分布は 2 流体の混
合による Na+の拡散輸送に伴い発生したもの
であることが判った．以上で述べた研究成果
は，国内外の学会において発表され，日本機
械学会の英文ジャーナルである Journal of 
Fluid Science and Technology に掲載された 
(Kazoe and Sato 2007, 雑誌論文 5)．また，電
圧印加時の計測結果から，電気浸透流の流動
構造が壁面ゼータ電位分布に依存して変化
することが確認された．計測装置や実験方法
の改善の結果，計測の不確かさは 4.7 mV と
なり，従来のゼータ電位計測法と比較しても
十分な精度を達成した．最終的な結果は化学
分野の代表的な学術雑誌である Analytical 
Chemistryに掲載された (Kazoe and Sato 2007, 
雑誌論文 4)． 
 
(3) NMR を用いた分子濃度および拡散係数
の計測 

流路幅 2mm，深さ 1.5mm の Y 字型微細流
路の壁面に NMR 検出コイルを複数配置する
ことで流路内の分布計測も可能となる．流路
の一方から水を，もう一方からメタノール水
溶液を注入し，水とメタノール水溶液が混合
する過程での壁面近傍の NMR 信号を取得し
た．この信号をスペクトル解析して CH スペ
クトル強度を求め，流路内でのメタノール濃
度分布を計測する手法を開発した．また，流
速および重力方向を変えて，微細流路内のメ
タノール濃度分布を定量的に計測した．この
結果は，日本伝熱シンポジウムにて発表した 
(小川ら 2008，学会発表 23)． 
また，多孔質体として，高分子材料を基本

材料とし，内部の微細孔を水が移動できる材
料を用いた．小型コイルを用いて，高分子材
料内の NMR 計測を行う方法を確立し，水の
濃度に依存した T2 緩和時定数の変化を定量
的に明らかにした．この結果は，日本機械学
会論文集 B 編に掲載された (小川ら 2006，雑

誌論文 2)．また、この方法を展開し，小型コ
イルを流路に接した多孔質体表面に接触さ
せ，メタノール水溶液が多孔質体内を浸透し
ていく過程を計測した．本手法では，NMR
信号を解析してメタノール濃度と分子の拡
散係数を求めた．これにより，多孔質体内で
のメタノール濃度と分子拡散挙動の関係を
取得した． 
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