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研究成果の概要（和文）：本研究では、マイクロ流体デバイスを用いた実験的手法により、界面活性剤により界
面が安定化された油中水滴系について流動の時空間構造を理解することを目指した。マイクロ流体実験系を用い
て、特に液滴密度に応じて現れる流れの時空間構造の解析を行うことで、密度の増加にしたがって集団的な流動
の様相が質的に遷移することが確認された。また、このマイクロ流体デバイスによる液滴形成機構を用いて、2
種の溶液を混合した際のゲル化をともなう液滴の形状制御も試み、液滴サイズに依存して主流の方向に対して前
方から選択的にゲル化を開始させ異方的な形状の液滴が形成できることを示した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we tried to understand the spatio-temporal flow structure of 
surfactant-stabilized aqueous microdroplets dispersed in an organic phase by experimental methods 
with microfluidic techniques. Through the analyses of the spatio-temporal flow structure observed by
 light microscopy, density-dependent qualitative transition of the collective flow behavior was 
confirmed. Using the mechanism with this microfluidic droplet generator, we also tried to control 
the anisotropic gelation of the microdroplet when the polymer aqueous solution is fused with ions in
 another aqueous solution. We found that the microdroplets with an anisotropic shape are generated 
depending on the droplet size through the gelation at the front of the flowing microdroplet under 
the flow in a microchannel.

研究分野：ソフトマター物理学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
ミクロな粒子の懸濁液の流動現象は自然界から産業界にわたる様々な局面に現れる。本研究では、マイクロ流体
デバイスを活用した実験により、粒子形状の効果や個々の粒子スケールのミクロなふるまいと懸濁液スケールの
マクロなふるまいの関係を探り、その特徴の一端を明らかにした。これらの結果は、混相流の特異なふるまいの
理解や制御を行う際の指針となる可能性が期待される。 

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 多数のやわらかい粒子が液体中に分散した系は、自然界から産業界にわたり普遍的に現れる。
そのような混相系に流動が生じるとき、分散粒子は溶媒液体に押し流されるとともに、粒子間で
流体相互作用をしながら時々刻々と配置を変える。このとき、たとえ分散溶液全体のマクロなス
ケールで見た流れが定常であっても、分散粒子スケールのミクロな構造は変動し続けており、そ
のような時空間構造はマクロなスケールに現れるレオロジー特性にまで影響を与える。このよ
うな粒子分散溶液系の流動現象の原理を理解し、流動性を制御することは、基礎科学から産業応
用にわたる大きな目標である。このような事情から粒子分散溶液系の流動性は盛んに研究が行
われている[1]一方で、流動現象が駆動と散逸を含む非平衡過程であること、分散粒子が長距離
相互作用する系であること、さらに粒子がやわらかく変形する場合には変形粒子と流体の連成
問題になることなどの難しさがあり、その理解は不十分であった。 
 近年、非平衡条件下における多体粒子系の現象を捉える実験系の一つとして、擬 2次元空間で
流動する油中水滴多体系の研究が進み、流体力学的な長距離相互作用に由来する衝撃波伝搬[2]、
異方的な速度ゆらぎ[3]、hyperuniformity と呼ばれる特徴的な空間構造[4]などが報告されてい
る。このような系の解析では、流れ場として粒子遠方での解が近似的に採用されており、粒子の
変形が顕著な場合や粒子密度が高い場合にはそれに加えて粒子の変形特性を考慮する必要があ
る。 
 
２．研究の目的 
 上記の背景から、本研究では擬 2 次元空間の定常流れの下で変形粒子が示す時空間構造やそ
の性質を実験的に明らかにすることを目的とした。また、異方的な形状の液滴粒子の作製を目的
に、同様のマイクロ流体デバイスによる液滴形成機構を利用してゲル化による液滴の変形形状
制御も試みた。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、界面活性剤により界面が安定化された油中水滴系をマイクロ流体デバイスによ
り均一かつ大量に作製し、それらの流動を観察・解析した。マイクロチャネルの主流部は観察領
域の平面サイズや液滴サイズに比べ高さが非常に小さく、流れが観察面の擬 2 次元と見做せる
形状で作製した。このとき、液滴はチャネルの上面と下面に挟まれて押しつぶされた形状になっ
ており、せん断等が働いていない場合は表面張力により観察面内で円形形状をとっている。マイ
クロチャネルの油相、水相の inlet の圧力を調整することにより液滴密度を制御し、密度に応じ
て現れる流れの時空間構造の解析を行った。 
 また、異方的な形状の液滴粒子を作製するため、アルギン酸ナトリウムとカルシウムイオンの
結合によるゲル化に注目した。マイクロ流路による液滴形成機構（droplet generator）におい
て、油相と水相が合流する際にせん断応力や表面張力により水相がちぎれ、液滴が形成される。
本研究では、油相に塩化カルシウム水溶液の微小な液滴（エマルション）を分散させておき、ア
ルギン酸ナトリウム水溶液の液滴が形成される際に、塩化カルシウム水溶液の微小液滴を融合
させ、ゲル化を生じさせることを試みた。 
 
４．研究成果 
 図 1 に多体液滴系の擬 2 次元流れとして典
型的に得られる位相差画像を示す。白く映る液
滴の縁は、液滴の表面から内側の領域を示して
いる。左から右へ向かう流れの下で、液滴は押
し流される。液滴が押し流され運動していると
き、液滴は流路の上面と下面による抵抗を受け
た状態にあり、油相は液滴周囲を過ぎる（追い
越す）流れとなっている。このとき、液滴周囲
の流れ場は運動する液滴に乗った座標系にお
いて、吸い込みと湧き出しが流れの上流側と下
流側にそれぞれ配置された双極子（source 
dipole）型となっていることが知られている
[3]。本研究で観察した流れのレイノルズ数は
1 より十分に小さく、実現する流れ場は線形の Stokes 方程式にしたがう。したがって、ある液
滴の位置に生じる流れ場は他の液滴が作る双極子型の流れ場の和で表され、系全体として個々
の液滴は時々刻々と配置を変えながら運動することになる。マクロに見ると平均的には左から
右に流れ時間的に変動しない流れであるものの、ミクロに見た液滴粒子の運動は時間的な変動
が見られ、特に主流と垂直な方向への粒子の輸送が生じている。 

 

図 1. 多体液滴系の擬 2 次元流れ。画像左か

ら右へ向かう流れを撮影したもの。スケール

バーは 100 µm。 



 

 

  図 2 は主流と垂直方向に関する個々の液滴
位置の時間変化から、平均自乗変位（mean 
square displacement; MSD）を算出した例であ
る。各データ線は一定条件の下で得られた個々
の液滴の運動を示している。ここでは、MSDが
時間のベキで表されると仮定し、ベキ指数 αに
着目して解析を行った。図 3 はベキ指数 α を
決定するために、時間幅をスライドさせ、各時
間幅におけるベキ指数の変化をプロットした
例である。およそ Δt < 1 s に現れる短時間の領
域では ballisticな運動に対応する α ~ 2 に近
い値を示した。時間幅の増加に応じて α は減
少し、時間幅 Δt > 1 s のより長時間領域におい
ては、α ~ 1.1 の定常値を示している。これは、
液滴間に働く流体相互作用に由来する（一見）
乱雑な運動が定常に達していることを示して
いる。定常に達した後のベキ指数 α を様々な
密度に対してプロットしたものを図 4 に示す。
擬 2次元流れの密度としては、見かけの面積分
率𝜙を採用した。𝜙が小さい場合、定常に達し
た後の運動は ballistic な運動に近いが相互
作用のために完全に直線的な運動にはならず
α < 2 となる。𝜙の増加にしたがって α は減少
し、𝜙	~	0.35ではランダムウォークに運動に対
応する α ~ 1 に近付く。𝜙	 < 	0.35の密度領域に
おいて 1 < α < 2 の異常拡散が生じており、こ
の𝜙依存性は長距離の流体相互作用する多体
系の統計的なふるまいを反映したものである。
今後、さらに実験データを増やすとともに、そ
の詳細なメカニズムについて考察したい。 
 
 アルギン酸ナトリウムとカルシウムイオン
のゲル化による異方形状液滴の作製について
は、マイクロ流体デバイスを設計し実験を行っ
た。アルギン酸ナトリウム液滴と塩化カルシウ
ム微小液滴が融合する際に、それぞれの液滴サ
イズに依存して融合が生じるかどうか、また融
合する液滴の接触方向が異なることがわかっ
た。特に、塩化カルシウム微小液滴の半径がア
ルギン酸ナトリウム液滴の半径の 0.3–0.7 倍程
度の関係にあるときに、主流の方向に対してア
ルギン酸ナトリウム液滴の前方から選択的に
塩化カルシウム微小液滴が融合しゲル化が開
始することがわかった。このとき、液滴の前方
のみがゲル化した涙滴型の液滴が形成される
ことが示された。今後、より効率的な融合周波
数の制御や溶液粘性の調整によるゲル化スピ
ードの制御を行い、自在な異方形状の液滴形成技術へと発展させていきたい。 
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図2. 主流と垂直方向に関する個々の液滴の

平均自乗変位。各色のデータ線は一定条件の

下で得られた個々の液滴に対応する。本研究

では、長時間領域のふるまいに現れるベキ指

数 αを評価した。 

 
図 3. 長時間領域におけるベキ指数の決定。 

 
図 4. ベキ指数と面積分率の関係。 
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