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研究成果の概要（和文）：近年の液体クロマトグラフィー（LC）の固定相開発では，高分離能を達成するために粒子の
微細化が進められている。一方で，試料採取現場で分析を行うオンサイト分析の需要は年々高まっており，オンサイト
分析可能なLCカラムの開発が必須である。本研究では，ポンプ（EOP）融合型のLCカラムの開発を目指し，EOPの内部構
造と構造表面の化学的性質がEOPの性能に与える影響を調べた。
シリカモノリス型と微小流路型のEOPを作製し，圧力特性を評価したところ，スルホ基を導入したシリカモノリスで未
修飾EOPの20 kPa高い吐出圧を示し，微小流路内の構造体充填率と構造体長が吐出圧に影響を与えていることがわかっ
た。

研究成果の概要（英文）：The main stream of the studies related to LC has been pursuance of high 
separation performance. On the other hand, the demand for an on-site analysis has been increased 
recently, One of the ways to develop on-site LC device is employing an electroosmotic pump (EOP).
We developed novel separation medium based on microfabricated structure and monolithic materials, which 
have pumping function and separation performance. The sulfonate-modified monolithic material generated 
73.5 kPa, which was 20 kPa higher than that of the non-treated silica monolithic materials. To evaluate 
the effect of the internal microstructure on discharged pressure. Packing ratio of the structures in the 
channel and length of the long side of structure were controlled. Discharged pressure of EOP was 
proportional to the packing ratio of microstructure. Length of the of the microstructure was also related 
to pressure discharge.

研究分野：マイクロ・ナノ化学

キーワード： 電気浸透ポンプ

  ２版



様 式

１．研究開始当初の背景
 液体クロマトグラフィー
が非常に広く，医療分野，食品分野，環境分
野，国家安全等において汎用的に利用されて
いる。近年は，分離能の向上や，省試料，質
量分析計との結合のため，カラムのダウンサ
イジングや充填剤の細孔微細化が進んでい
る。しかし，こうしたカラムの圧力損失は高
く，カラムに送液するための大型で高出力な
ポンプが必要である
 一方で，土壌の汚染物質調査や，緊急を要
する医療現場での診断，出入国における検疫
や薬物検査など，その場・その時での分析を
可能とするオンサイト分析の需要は高まっ
ており，汎用性の高い
求められている。
 
２．研究の目的
 本研究では，液体クロマトグラフィーの分
離支持体および電気浸透流ポンプの機能を
併せ持つ新規材料を開発し，携帯可能なポン
プ融合型のオンサイト分析用小型液体クロ
マトグラフィーデバイスを目指した。
 オンサイト分析デバイスを実現するのに
十分な送液能と分離能を達成するためには，
支持体材
デザインの最適化が不可欠である。支持体材
料・表面官能基の最適化では，モノリスを構
成する材料や，ガラスやポリマー表面への修
飾の違いによる送液能と分離能について評
価を行った。デバイスデザインの最適化では，
微細加工技術を用いて微細流路・構造体を作
製し，圧力損失および試料拡散拡散を抑制し
たカラムの構造を検討した。これらの検討を
通じて，化学的および幾何学的見地から，送
液能，分離能，カラム内圧力損失について明
らかにし，様々な化学種について適用可能な
小型デバイス用カラムの開発に関する基盤
技術を確立し，安全保障のための薬剤および
感染症の検査，環境汚染物質調査，医療にお
ける早期診断等の幅広い分野への貢献を目
指し，現場で定性・定量できる液体クロマト
グラフへの基礎的な研究を行った。
 
３．研究の方法
 内部構造が電気浸透ポンプの
量および最大吐出圧に与える影響を調べる
ために，構造体の形状と配置の異なる微小構
造を持つ微小流体デバイスを，ソフトリソグ
ラフィー法を用いて
(PDMS)
 また，内部構造表面の化学的性質が，
浸透ポンプの最大吐出流量
圧に与える影響を調べるために，
リスにスルホ基を導入した多孔質材料型電
気浸透ポンプを作製した。
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リスにスルホ基を導入した多孔質材料型電
100 µm の

フ ュ ー ズ ド シ リ カ キ ャ ピ ラ リ ー に
poly(ethylene glycol) (Mn = 10000) 1.20 g, urea 
0.90 g, tetramethylorthosilicate 5.6 mL, 10 mM 
acetic acid 10 mL
熱することで，シリカモノリスキャピラリー
を作製した。作製したシリカモノリス表面を
ビニル化した後，
アクリルアミド
酸 
たポリマー修飾によって修飾した。
 作製した材料
とし，ポンプ方端に圧力抵抗菅を接続した。
ポンプ入り口側に接続したインジェクタか
らフルオレセインを導入後，材料両端に電圧
を印加した。電圧印加による電気浸透流の発
生によって試料が導入され，蛍光顕微鏡を用
いて試料の移動を計測することで，圧力抵抗
菅内の流量を計測した。
から
抗菅接続時のポンプの吐出圧を求めた。
 
４．研究成果
 初期検討として，微小構造体の形状を柵状，
縦長六角柱，横長六角柱を
を行った。柵状構造体と縦長六角柱では，最
大流量と最大吐出圧にあまり変化はなかっ
たが，横長六角柱において吐出圧が極めて低
いことが確認された。縦長六角柱と横長六角
柱では，
積が同じであることから，構造体の形状や配
列がポンプの最大吐出圧に影響を与える可
能性が確認された。
 内部構造のパラメ
角柱型の構造体を用いて，充填率，構造体の
流れ方向の長さ，流れ垂直方向の長さ，構造
体間の配列間隔などが異なる微小流体デバ
イスを作製し，同様の評価を行った
 

 充填率（中空流路体積に対する構造体の総
体積）の異なる構造体の送液性能を比較した
ところ，充填率が大きくなるほど最大吐出圧
が高く
かった
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たが，横長六角柱において吐出圧が極めて低
いことが確認された。縦長六角柱と横長六角
柱では，充填率および単位体積あたりの表面
積が同じであることから，構造体の形状や配
列がポンプの最大吐出圧に影響を与える可
能性が確認された。
内部構造のパラメ
角柱型の構造体を用いて，充填率，構造体の
流れ方向の長さ，流れ垂直方向の長さ，構造
体間の配列間隔などが異なる微小流体デバ
イスを作製し，同様の評価を行った
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充填率（中空流路体積に対する構造体の総
体積）の異なる構造体の送液性能を比較した
ところ，充填率が大きくなるほど最大吐出圧
が高く，最大吐出流量が小さくなることがわ
かった（図 2）。最大吐出圧が向上した理由は，

フ ュ ー ズ ド シ リ カ キ ャ ピ ラ リ ー に
poly(ethylene glycol) (Mn = 10000) 1.20 g, urea 
0.90 g, tetramethylorthosilicate 5.6 mL, 10 mM 
acetic acid 10 mLを混合した溶液を通液し，加
熱することで，シリカモノリスキャピラリー
を作製した。作製したシリカモノリス表面を
ビニル化した後，アリルスルホン酸
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，スチレンスルホン酸
たポリマー修飾によって修飾した。
作製した材料に電極を埋め込んでポンプ
とし，ポンプ方端に圧力抵抗菅を接続した。
ポンプ入り口側に接続したインジェクタか
らフルオレセインを導入後，材料両端に電圧
を印加した。電圧印加による電気浸透流の発
生によって試料が導入され，蛍光顕微鏡を用
いて試料の移動を計測することで，圧力抵抗
菅内の流量を計測した。Hagen
圧力抵抗菅での圧力損失を計算し，
抗菅接続時のポンプの吐出圧を求めた。
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電気浸透流の駆動源が固液界面にあり，充填
率が高いほど流路容積あたりの固液界面が
大きくなるためである。その一方で，流路内
の電場が一定だとすると，構造体ごとに電気
浸透移動度は変わらないため，流路容積が小
さい（充填率が高い）構造体では最大吐出流
量が小さくなった。 
 

 

図 2 各構造体での流量－圧力特性 

 
 一方で，充填率が同じ構造体(b)と構造体(e)
において最大吐出流量が同じで最大吐出圧
が変化した。構造体内の抵抗や，構造体によ
る電場の局在化などの原因が考えられるが，
原因の解明にはさらなる検討が必要である。
しかし，この結果は充填率以外のパラメータ
が最大吐出圧に影響を与えることを示して
おり，今後の送液能向上が期待できる。 
 シリカモノリスの修飾を評価するために，
元素分析，各 pH における電気浸透移動度測
定，ゼータ電位計測などで評価したところ，
AS を用いてポリマー修飾したシリカモノリ
スがもっともスルホ基が導入されているこ
とが確認された。イオン吸着クロマトグラ
フィーを用いてスルホ基導入量を求めたと
ころ，1 cmあたりに 3.07×1014でありイオン
吸着能を有することを確認した。 
 AS 修飾シリカモノリスと未修飾シリカモ
ノリスの流量－圧力特性を比較したところ，
AS 修飾によって最大流量および最大吐出圧
が向上した（図 2）。AS 修飾によって表面の
負電荷が強くなり，電気浸透流が高くなった
ためと考えられる。 
 

 

図 3 各シリカモノリスの流量－圧力特性 

 内部構造の形状の評価は充填率以外のパ
ラメータの影響について，化学的性質の評価
では官能基数の制御等に課題が残っている
が，電気浸透ポンプの性能向上と，ポンプ融
合型の新規分離媒体の開発を促進させる結
果が得られた。 
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