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研究成果の概要（和文）：液滴状態のコロイド分散液の乾燥過程において，レーザ光を用いて局所加熱を行うこ
とで，液中に懸濁した微粒子が自発的に液滴周辺部に堆積する「コーヒーリング効果」を抑制し，任意位置へ粒
子を集積させることができる技術を開発した．乾燥中の微小液滴内部の流動の制御が鍵となることを明らかに，
物理モデルを構築してそのメカニズムを解明した．

研究成果の概要（英文）：In the drying process of colloidal dispersion in a droplet, a novel 
technique to suppress the "coffee ring effect," in which suspended particles spontaneously 
accumulate at the edge of the droplet, by local heating using a laser beam, and to accumulate 
particles at an arbitrary position. The control of the flow inside the droplet during drying was 
found to be the key, and a physical model was constructed to elucidate the mechanism.

研究分野：マイクロ・ナノ熱流体工学

キーワード： 微粒子　コーヒーリング効果　アクティブ粒子集積　界面

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
液滴の乾燥は，印刷，半導体，DNA/RNA分析やコーティングなど様々な分野で頻繁に見られる現象であり，その
制御が強く求められている．本研究の成果は，自発的に形成されるコーヒーリング効果の抑制の中でも，均一集
積ではなく，任意位置への能動的な集積を実現するものであり，極微細プリンテッドエレクトロニクスや生化学
分析などの応用が期待される．

※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 
 印刷，半導体，DNA/RNA 分析やコーティングなど様々な産業分野において，液滴の乾燥に伴
う懸濁粒子の自発的パターン形成は随所に見られ，固気液 3 相境界近傍での高速な蒸発と液滴
の内部流動による粒子の輸送によって特徴付けられる現象である．微細加工などで動的濡れが
制御可能となったことで現象の理解は急激に進み，2010 年代には抑制・制御する手法が見出さ
れるようになってきたが，未だ研究の余地が多い．これまでの報告例である，異性質粒子の混入
による接触線での粒子捕捉の阻害，気液界面の流れ利用，では，ほとんどが均一な集積パターン
形成を目的としている．今後の極微細プリントエレクトロニクスや超高感度な非増殖生化学ア
ッセイのためには，インクジェットで生成された pL オーダーの液滴内のコロイド微粒子の均一
集積では空間分解能を 10 μm 程度までしか小さくできず，さらなる高精細化にはより局所的
な任意形状への集積が必須である． 
 
２．研究の目的 
 液滴状態のコロイド分散液の乾燥過程では，液中に懸濁した微粒子が自発的に液滴周辺部に
堆積する「コーヒーリング効果」が起きることが知られている．この現象は，固体-液滴接触線
のピニングと蒸発による移流が複雑に関与しており，近年，界面操作や異質粒子の混入などによ
る制御が試みられているが，堆積粒子パターンの均一化を目標としたものがほとんどであり，本
研究では，より局所的かつアクティブな粒子集積を実現するべく，液滴表面の気液界面流動と蒸
発流束を光照射によってコントロールすることで，より能動的にコロイド粒子の集積パターン
を制御する，新たなアクティブ粒子集積技術を開発することを目的とする． 
 
３．研究の方法 
(1) pL〜nL液滴の乾燥過程の実験評価システムの構築 
(2) 乾燥過程における流動現象の可視化計測 
(3) 流動のモデル化および集積メカニズムの解明 
 
４．研究成果 
(1) まず，コロイド粒子を加えた pL〜nL サイズ
の液滴の乾燥過程を計測するための実験システ
ムの構築を行った．倒立顕微鏡上に設置された
滴下ステージ上で液滴を生成し，レーザ集光を
行って液滴温度分布を変化させる．粒子を含ま
ない液滴の乾燥過程における 3相境界の挙動を，
顕微観察により精密に評価した後に，10nm〜
10μm サイズのポリスチレン微粒子を添加した
液滴の乾燥過程での粒子集積ダイナミクスを計
測した．乾燥後の堆積粒子は電子顕微鏡を用い
て評価した．ポリスチレン微粒子を含んだ液滴
に光吸収剤を添加して．レーザ集光による局所加熱を行
ったところ，乾燥中の微粒子パターンが加熱なしの場合
と比べて全く異なることがわかった．条件を最適化する
ことでコーヒーリングがほぼ消失して中央に集中する
ような粒子集積パターンが形成されることを見出した
（図 1）．また，さらにシステムを拡張して，光変調素子
を用いて点形状以外の集光パターンでの光照射を行う
ことができる光学システムの構築を行った．これによっ
て，多点やその他形状への集積も可能となった． 
 
(2) 直径 30nmのポリスチレン微粒子を含んだコロイド
溶液に，流動可視化用に直径 500 nmの蛍光粒子を極微
量添加して，レーザ光を中心に照射して，乾燥過程の，
特に固体基板直上の流動を倒立顕微鏡によって可視化
したところ，液滴の中央部へとナノ粒子が集積される中
で，円形のよどみ領域を境として，中央部へと向かう内
向きの流れと外縁部へと向う外向きの流れが存在する
ことを明らかにした．また，混入させるナノ粒子につい
て，直径を 30，50，100nmと変化させたところ，粒子径
と集積パターンの相関は見られないことがわかった． 

自然乾燥時 光照射時

500 μm

図 1 微粒子集積パターンの制御 

5 結果および考察 
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Fig. 5.5 Flow field inside the droplet (a) observed from bottom, and (b) schematic drawing 

of the droplet cross section. 

 

5.6 レーザ光照射時の蒸発流の数値計算 

5.6.1 レーザ光出力による蒸発速度の変化 

 堆積集中の原因を調べるため，4 章で述べた数値計算を行い，蒸発により発生する

液滴内部流の流速を推定した．その際，計算に用いるパラメータとしてレーザ光出力

による蒸発速度の時間変化が必要となる．そこで液滴に出力 0，0.5，5.0 mW のレー

ザ光を照射し，照射開始から完全に蒸発するまでに要した時間を実験で測定するこ

とにより蒸発速度を算出した．得られた蒸発時間のグラフを Fig. 5.6 (a) に示し，完

全蒸発時間の平均値から算出した蒸発速度のグラフを Fig. 5.6(b) に示す．Fig. 5.6(b) 

より，レーザ光出力の増大とともに液滴の蒸発速度が上昇することが分かった． 

 

図 2 液滴内部における流れ場． 
(a)底面からの可視化 (b)模式図 



 

 

 
(3) 上述した集積現象の物理モデルを考えるために，レーザ光照射に伴う局所的な蒸発の影響
を考察した．ここでは，レーザ光照射下での液滴の乾燥過程のよどみ領域の変化に着目し，表面
張力勾配に起因するマランゴニ対流よりは蒸発部分への連続体としての流入が支配的になって
いることを，数理モデルを構築して簡易数値計算を実施することにより確認した．そして，コロ
イド粒子の集積について，光照射部分にのみ粒子を堆積でき，直径 2mmの液滴中のほとんどの粒
子を 0.1mm 領域に集めるようなコントロールが可能であることを示した． 
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