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研究成果の概要（和文）：
マイクロ流路内の固液・気液界面近傍に形成されるイオンや流体挙動がバルク流れに与える影
響を定量的に明らかにすることを主たる目的として研究を展開した，固液界面現象に対しては，
分子タギング法およびエバネッセント波照明観察を併用したナノスケール速度計測法を開発し，
固相表面の分子構造が電気二重層へ与える影響を評価した．また，気液界面現象に対しては，
気泡生成過程を対象とし，高速可視化および速度計測技術を開発し，液相の流れが気泡生成に
与える影響を評価した．

研究成果の概要（英文）：
The present work focuses on the effects of ion or fluid motions at solid-liquid or
gas-liquid interfaces on flow characteristics. For solid-liquid interfacial phenomena,
the novel velocity measurement technique with a depthwise spatial resolution of the order
of nanometer was developed by combining the molecular tagging with the evanescent wave
illumination. This technique reveals the effect of the molecular structure at a solid
surface on the electric double layer. For gas-liquid interfacial phenomena,
ultra-high-speed micron-resolution particle tracking velocimetry was advanced, and the
relationship between the microbubble generation process and the flow characteristics was
quantitatively evaluated.
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1. 研究開始当初の背景
微細加工技術を応用して大型化学反応器

や分析機器を超小型化したマイクロ流体デ
バイスが近年工業上広く用いられている．こ
のデバイスには幅数m から数百m の流路
が設置されており，微量液体試料の輸送，混
合，化学反応および生成物の分離，抽出とい

った操作が連続的に行われている．マイクロ
流路内の流れの大きな特徴は，表面積 / 体積
比が大となることで，以下に示す二つの利点
が挙げられる．一点目は，メートルオーダ以
上での流体では埋もれがちな流路壁面の電
気的力 (ゼータ電位に起因する力) が顕在化
し流れの様相を異に呈する点である．この流
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れは一般的に電気浸透流と呼ばれており，流
路壁面からわずか数  数十 nm に形成され
る電気二重層 (イオンが偏在する領域) に電
界を印加するとバルク流体も駆動される流
れである．その速度はゼータ電位の大きさに
依存し，さらにゼータ電位は流路材質や溶液
の性質といった因子に支配されている．これ
ら複数の因子は，ナビエ・ストークス方程式
においては境界条件または外力項として与
えられるため，これまでにも多くの研究者が
流路壁面ゼータ電位を計測する手法を提案
してきており，研究代表者もその一役を担っ
てきた (一柳ら, 2005)．単純な系での計測は
再現性のある結果が得られるものの，実用水
準を考慮して流路壁面を化学修飾させた場
で は 再 現 性 の 無 い 現 象 が 観 察 さ れ た
(Ichiyanagi et al. 2009)．これはひとえに，電気
二重層の形成過程にはゼータ電位との関係
だけではなく，流路壁面 (固相) と液相の界
面 (固液界面) のナノスケールでの物理現象
がイオン挙動に影響を与えていると考えら
れ，詳細に関係性を明らかにしていくことが
必要である．
マイクロ流れの二つ目の利点は，気液・液

液・固液界面反応の効率が大幅に向上する点
である．例えば，松本・高木らのグループに
よる一連の研究 (松本, 2011) では，マイクロ
バブル (微小気泡) を医療応用することで，
超音波診断や治療，ドラッグデリバリーシス
テムの構築等に関して従来と比して高精度
かつ高効率化を図れることを示唆している．
しかしながら，生成された気泡径は数十m
程度と比較的大きなものであり，血管に注入
しても問題のない 5 m 程度の小さな気泡を
生成するためには画期的な改良を図る必要
がある．そういった背景のもと，研究代表者
もこれまで幾何形状を工夫したマイクロ流
路を用いた気泡生成技術に取り組んでおり，
T 字型流路内に気体と液体を導入し単分散気
泡を生成する技術に着手している．生成され
る気泡径は慣性力と表面張力の比により決
定されることがわかりつつあるものの，現在
の方法では生成可能な最小気泡径は 10 m程
度であり更なる改良を必要とする．そのため
には，非定常な微小気泡生成過程を高時間分
解能で観察して気相の特徴的な時間スケー
ルを明らかにすること，液相側は速度分布を
取得して流動構造を明らかにすること，加え
て両相の相関関係より気液界面現象をマイ
クロスケールで実験的に明らかにすること
が必要不可欠である．

2. 研究の目的
本研究では，マイクロ流路内の界面現象を

実験的に明らかにすることを主たる目的と
して，可視化技術および流動計測技術の開発

を行う．対象となる現象は固液界面および気
液界面現象であり，以下にそれぞれの研究目
的を示す．

(1) 固液界面現象に関しては，電気二重層を
構成するイオン層のみを可視化し，その
動的挙動を分子挙動から評価することを
目的としている．この研究では，電気二
重層，つまり界面から液相側にナノスケ
ールオーダで偏在するイオン層のみを可
視化する技術の開発が要となる．そのた
め，本研究では，分子タギング法にエバ
ネッセント波照明観察を併用した新たな
計測システムを構築する．本手法を用い
て，液相の性質を変えた場に適用し，流
れの中の分子の速度や拡散係数といった
物理量を評価する．次に，固液の相互干
渉を評価するため流路壁面の材質を変え
たり化学修飾させたりすることで分子構
造を変化させた場に適用しイオン挙動を
観察する．これらの結果を総括すること
で，これまで理論や数値シミュレーショ
ンのみで考えられてきた固液界面でのナ
ノスケールの分子挙動を実験的に明らか
にする．

(2) 気液界面現象に関しては，マイクロ流路
内の気泡生成過程を対象として，気相お
よび液相の流動特性の評価，更には両相
の相互干渉を実験的に明らかにしていく．
この研究では，気泡生成時に見られる非
定常な気泡分裂現象を時系列で観察する
と同時に，気泡周りの液相速度分布を実
測することが要であり，本研究では計測
システムの構築を行う．このシステムを
用いて，気泡分裂時の特徴的な時間スケ
ールを明らかにすること，液相速度分布
より流動構造を明らかにすること，加え
て両相の相関関係より気液界面現象，特
に，気泡生成における気相の破断現象を
実験的に明らかにしていく．これらの結
果を総括することで，気泡生成に影響す
る力を示唆し，数m 程度の気泡生成を実
現させる．

3. 研究の方法
(1) 分子タギング法及びエバネッセント波を

併用した固液界面イオン層の可視化計測
固液界面近傍ナノスケール空間に偏在

するイオン層のみを可視化するため，か
ご化蛍光染料を用いた分子タギング法と
エバネッセント波照明観察を併用した新
たな計測法の提案および計測システムの
構築する．分子タギング法に用いられる
かご化蛍光染料は，化学修飾により保護
基を結合させることで非蛍光とした染料
であり，紫外光照射によって保護基が外



れ，青色励起光照射により蛍光を発する．
その性質を利用して，紫外レーザのシー
ト光を流路上部から断面方向に照射する
ことで，一部の染料のみ発光するように
なる．青色励起光照射に関しては，従来
の落射蛍光照明では流路深さ方向の蛍光
発光が積算されマイクロスケールの分解
能に限定されてしまう．それに対し，本
研究で提案する手法は，光の全反射によ
り流路壁面から 100 nm 程度溶液側に染
み出す光 (エバネッセント波) を励起光
として用いることで，壁面極近傍ナノス
ケール空間の染料のみを撮像することが
可能となる．
この手法を実現するための計測システ

ムは，落射蛍光顕微鏡にエバネッセント
波発生用高倍率対物レンズを装着し，複
数のレーザ光を導入できるよう改良する．
かご化蛍光染料を光分解するための紫外
光レーザは，シャッター操作によってパ
ルス光となり，シリンドリカルレンズに
よってシート光として流路垂直方向に入
射される．一方，保護基が外れたかご化
蛍光染料の蛍光励起用青色レーザをエバ
ネッセント光発生用高倍率対物レンズの
辺縁部に入射することで，カバーガラス
(固相) と溶液 (液相) の界面において全
反射しエバネッセント波が形成される．
上述の計測システムを構築したのちは，

下記に示す実験条件を変えながら界面近
傍のイオン速度および拡散係数などの情
報を系統的に取得していく．従来の電気
二重層の理論では，液相のイオン濃度や
pH によりイオン層の厚さが変化するこ
とが提示されているため，本研究でも最
初に液相の性質を変えた場に適用する．
その後，固液の相互干渉を評価するため
に流路壁面の材質を変えたり化学修飾さ
せたりすることで分子構造を変化させた
場に適用してイオン挙動を観察する．

(2) 気泡生成過程の超高速可視化および速度
計測技術

マイクロ流路内の気泡生成過程を対象
として，生成時に見られる非定常な気泡
分裂現象を時系列で観察すると同時に，
気泡周りの液相速度分布を計測するシス
テムを構築する．近年の顕微鏡観察では
信号対雑音比の高さから蛍光物質を観察
する落射蛍光観察が主流であるため，こ
の手法を気液二相流に適用してみたとこ
ろ，界面が不明瞭になり判別が困難にな
るという問題が生じた．その上，蛍光発
光量が小であるため粒子像を撮像するに
はカメラの露光時間を長く設定する必要
があり，残念ながら粒子像は流跡線とな
り速度分布を得ることも困難であった．

試行錯誤の末，明視野顕微鏡観察にて気
液界面を観察できる可能性を見出したも
のの，粒子像の不鮮明さや深さ方向分解
能の低下に伴う速度情報の劣化が顕著で
あった．本研究では，この問題を空間フ
ィルタ導入等の光学系の改良および新た
な速度補間アルゴリズムの構築と処理プ
ログラムへの実装により解決することで，
気液二相流の非定常高速可視化技術およ
び速度計測技術の確立を目指す．
上述の計測システムを構築したのちは，

気相圧力や液相速度を変化させながら，
気相の特徴的な時間スケールの抽出，液
相側では取得した速度分布より流動特性
を評価，両相の情報から気相の分裂現象
をもたらす力の因果関係を実験的に明ら
かにしていく．最終的に，気泡生成に影
響する力を示唆し，数m 程度の気泡生成
を実現させる．

4. 研究成果
(1) 分子タギング法及びエバネッセント波を

併用した固液界面イオン層の可視化計測
マイクロ流路内の固液界面近傍に形成

されるイオン層およびそれと連動したバ
ルク流体挙動を明らかにすることを目的
として，分子タギング法およびエバネッ
セント波照明観察を併用した固液界面極
近傍ナノスケール速度計測法を開発した．
エバネッセント波を光源とすることで，
流路壁面 (固相) 近傍のみの染料を励起
可能な点が本手法の大きな特徴である．
本手法を電気浸透流場および圧力駆動流
動場に適用し，得られた実験結果をマイ
クロ粒子画像流速計または数値シミュレ
ーションと比較し，以下の知見を得た．

① 電気浸透流動場での結果を，共焦点顕
微鏡を用いたマイクロ粒子画像流速
計による速度結果と比較したところ，
染料の流路壁への吸着が電気浸透移
動度および壁面のゼータ電位を著し
く変化させたことが明らかとなった．
この結果は，化学修飾による固相表面
の分子構造の変化が，液相側のイオン
層形成過程に影響を及ぼしたことを
意味している．これらの結果を直接可
視化計測により得られることは本手
法の大きな利点として挙げられる．

② 圧力駆動流における流路壁面近傍の
染料の速度は，時間発展とともに大と
なることが本計測手法より明らかと
なった．この結果は従来の速度計測で
は確認されなかった事実である．さら
に，壁面近傍の大きな速度勾配は染料
の濃度勾配を形成し，この勾配が染料



の流路壁への拡散をもたらすことも
わかった．

以上の結果は，固液界面近傍の流動制御
技術や界面近傍ナノスケールのイオン挙
動の解明に寄与することから，国内外の
学会において発表し，日本機械学会論文
集 B 編 (一柳ら 2011, 雑誌論文 5) およ
び英文ジャーナルである Journal of Fluid
and Science Technology (Senga et al. 2010,
雑誌論文 9) に掲載された．

(2) 気泡生成過程の超高速可視化および速度
計測技術

マイクロ流路内の気泡生成過程を明ら
かにすることを主たる目的として，気液
二相流の超高速可視化および速度計測技
術を開発し，以下の知見を得た．

① 気泡生成過程を可視化したところ，生
成気泡径は流路のサイズや液相成分
に関わらず，ウェーバー数 (慣性力と
表面張力の比から得られる無次元数)
により整理されることが明らかとな
った．慣性力が気泡生成に与える影響
を評価するため，液相の速度分布およ
び気泡生成過程を同時に計測するシ
ステムを構築した．本システムの実現
のためには，気液界面および液相に混
入した粒子の挙動を同時に撮像する
ことが必要である．そのため，従来の
蛍光観察に加え明視野観察も可能な
システムを構築し，両観察方法に関し
て比較検討を行った．

② 蛍光観察には，深さ方向分解能が高い
という利点はあるものの，気相の撮像
が困難であったり，蛍光像取得のため
に時間分解能が低下したりという問
題が残された．それに対し明視野観察
には，深さ方向分解能の低下という問
題は残るものの，気相挙動および液相
内の粒子挙動を同時に取得でき，高速
度撮影も可能という大きな利点があ
るため，本研究では明視野観察を採用
した．

③ 本手法を用いて，気泡生成過程におけ
る気相の特徴的な時間スケールの抽
出および液相速度分布より気相分裂
をもたらす力の因果関係に関して実
験結果から解析したところ，気相およ
び液相の合流部において，気液界面に
対し垂直方向の液相流れが気泡の破
断現象に影響していることが示唆さ
れた．

以上の結果は国内外の学会において発表
され，その一部は可視化情報学会誌 (宮
崎ら 2010, 雑誌論文 8) に掲載されたが，
査読無しの雑誌であるため，現在，可視
化および速度計測法の開発に関して
Microfluidics and Nanofluidics へ投稿し，
気泡生成過程における破断現象に関し明
らかとなった事実を Physical Review E お
よび Physical Review Letters へ投稿する準
備を進めている．
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