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研究成果の概要（和文）：近年，注目を集めるマイクロ熱流体デバイス内部での流体現象の解明

を可能とする計測法を開発するため，酸素分子との相互作用あるいは雰囲気温度によって発光

強度が変わる色素分子をプローブとした感圧塗料(PSP)，感温塗料(TSP)によるマイクロスケー

ル計測法の確立を行った．また気液二相状態にも適用可能とするため，従来空気中での使用に

限定されていた PSP の液中での特性評価を行った．さらに PSP・TSP の同時計測を可能とする複

合センサーの開発に取り組んだ． 

 

研究成果の概要（英文）：It is desired to understand thermo-fluid phenomena inside 

micro-devices. In this study, a measurement technique based on the pressure- and 

temperature-sensitive paint technique was studied. Firstly, the technique applicable to 

micro scale measurement was developed. Secondary, characteristics of PSP, which has been 

generally used in gas phase, in liquid phase were investigated. Moreover, the dual sensor 

of PSP and TSP was studied. 
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１．研究開始当初の背景 
近年，医療および環境測定の分野から分析の

簡素化，高速分析が可能な µTAS の実用化が

切望されており，またノート型 PC あるいは

携帯電話の電源として PowerMEMS のもつ

高いエネルギー密度の優位性が注目され，こ

のようなマイクロ熱流体デバイスの研究開

発が盛んに行われている．マイクロ熱流体デ

バイスでは流体が重要な役割を果たし，流体

をデバイス内でいかにハンドリングするか

によって，その性能が大きく左右される．こ

のため，高性能かつ高信頼性のデバイスを開

発するには，マイクロデバイス内での流体挙

動を理解するための流体計測法が必要とな

る．本研究では，これまで気体流の計測に用

いられてきた感圧塗料(PSP)及び感温塗料

(TSP)に着目する．PSP は色素分子と酸素分

子の相互作用，TSP は色素分子の熱的失活に

基づいた計測手法であり，気相・液相を問わ

ず適用でき，気液二相流への適用可能性も高

いと考えられる．また PSP は従来気体流の

圧力計測に用いられてきたが，その原理から

気相・液相を問わず酸素濃度計測法としての

応用が期待できる．また TSP は温度の計測

が行え，従来のマイクロ流れの計測手法と異

なった物理量の計測が可能である．さらに

PSP，TSP は点(1 次元)での情報しか得られ

ない圧力計や熱電対と異なり，塗料を塗布し
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た面(2 次元)での物理量の取得が可能であり，

その有用性，汎用性及び応用分野は極めて広

い． 
 
 
２．研究の目的 
(1) マイクロスケールでの気体流計測手法

の確立を行う．本研究では，マイクロスケー

ルでの PSP による計測を目的としているが，

これまでに PSP で達成されている空間分解

能は数 100µm であり，現在の PSP 計測技術

によっては，マイクロスケールでの計測は不

可能である．そこで，本研究ではまず，PSP
を高秩序分子膜化した感圧分子膜(PSMF)に
よってマイクロスケールでの気体流れ計測

手法の確立を目指す． 
 
(2) PSP による気体中での酸素濃度計測手法

の確立を行う．PSP は色素分子と酸素分子間

の酸素消光という相互作用に基づく計測手

法であり，PSP からの発光強度は PSP 膜内

に浸透している酸素分子数に依存する．従来

の PSP では，PSP 内の酸素分子数が境界層

内では静圧に比例するという関係(ヘンリー

の法則)から圧力を計測している．本研究では

PSP の発光強度と PSP 内に溶解している酸

素分子数の依存性という計測法の原点に立

ち返って酸素濃度を計測することに注目し，

非定常に変化する酸素濃度場計測を行う． 
 
(3)気体流の計測に用いられてきた PSP，TSP
の液体中での適用法を確立する．PSP，TSP
は機械的強度が強く，非常に安定な膜で構成

されていることから，液体流中に適用する際

にも大きな問題は無いと考えられる．本研究

では主に気体流の計測に用いられてきた

PSP と TSP を気液二相流の計測に適用する

ため，液体中で適切な酸素濃度感度，温度感

度及び物性を持つ色素分子と，色素分子を模

型上に保持するためのバインダーの組み合

わせを決定することが重要となる．本研究で

は種々の色素分子とバインダーに対し，液体

中での酸素濃度感度，温度感度の調査を行い

多様な実験条件に対応し得る色素とバイン

ダーの組み合わせを調査する． 
 
 
３．研究の方法 
(1) PSMF によってマイクロスケールでの気

体流れ計測手法の確立を目指し，マイクロス

ケールにおいても十分な SN 比の確保が可能

な PSMF の開発を行い，その特性評価及び最

適化を行う．また，実際にベンチマークとな

るような単純形状の流路内においてマイク

ロスケールでの気体流れの計測を行い，数値

シミュレーション結果との比較を行う． 
 

(2)非定常に変化する酸素濃度分布を，空気と

窒素の混合する流路において酸素濃度分布

計測を行う．さらに種々の流入条件において

計測を行い，流動場の構造を明らかとする． 
 
(3) PSP，TSP は現在まで主に気体流の計測

に用いられてきた．気液二相流での酸素濃度

分布及び温度分布計測へ PSP，TSP を適用す

るにあたり，液体中においても利用でき，か

つ十分な精度の計測が行えるよう高い酸素

濃度感度，温度感度を有する PSP，TSP を開

発する必要がある．そのために液体中での

PSP の酸素濃度感度，計測可能な濃度範囲な

どの基礎特性を調査するための実験系を構

築し，様々な種類の色素とバインダーの組み

合わせに対して試験を行う．具体的には液体

中の酸素濃度を変化させ，PSP の発光強度の

濃度依存性を調査する．また TSP に関して，

気体中での特性評価により新規の色素分子

の選定を行った． 
 
 
４．研究成果 
(1) PSMF は分子膜であり，その発光強度が

極めて小さく，高 SN 比でのマイクロスケー

ルでの計測は困難であった．そこで，本研究

では，PSMF とその基板の間に，アラキジン

酸分子膜のバッファー層を設けることによ

り，励起状態にある PSMF 内の色素分子から

基板へのエネルギー散逸を抑制し，PSMF の

発光強度の向上を実現した(図 1)． 
また開発した PSMF により，スロート幅

90µm のマイクロコニカルノズル内を流れる

気体流の圧力分布計測を行った．結果を図 2
に示す．図 2(a)の上側が PSMF による計測結

果であり，直接シミュレーションモンテカル

ロ法(DSMC)によって計算した結果を図 2 の

下側に示した．またノズル中心部での圧力分

布を図 2(b)に示した．図 2 から PSMF と

DSMC による結果は非常に良く一致し，

PSMF によるマイクロ気体流計測の妥当性

が示された．本成果は，マイクロ気体流れで

の圧力分布計測を始めて可能にした例であ

り，極めて卓越した成果である． 

(2) 色素分子に Platinum(II)-tetrakis(penta 
fluorophenyl) porphyrin (PtTFPP)を，バイ

ンダーに poly (1-trimethylsilyl-1-propyne) 
(poly(TMSP))を用いた．また塗布量は膜厚が

1.5µm 程度となるように決定し，PSP 塗布後

の膜厚はレーザー顕微鏡(VK-9510，キーエン

ス)によって計測した結果，膜厚は平均 1.2µm，

PSP 膜の表面粗さは RMS 値で 0.3µm であ

った．PSP の時間応答特性は PSP の膜厚及

びバインダー内での酸素の拡散係数に依存

することが知られており，本 PSP の時間応

答は 6.7msec 程度より短い．図 3 に示す形状

の混合流路において，一方から乾燥空気(酸素



 

 

濃度 21%)，もう一方から窒素を流入させた

際の混合室内の酸素濃度の様子を図 4に示す．

図 4 には，流入条件としてレイノルズ数(Re)
が Re=1100 での様子を示す．このとき，空

気と窒素の混合界面が周期的に振動する様

子を計測した．また時系列で得られた酸素濃

度分布に対し，フーリエ変換処理を行うこと

により，この界面での振動は 0.5-1.5Hz 程度

の周期のものであることが分かった(図 5 参

照)．以上から，PSP により，非定常に変化

する酸素濃度分布計測が可能であることが

示された． 

(3) 水中で使用可能な PSP の開発を行う．た

だし，将来的な気液二相流中での計測を念頭

に，これまで用いてきた PSP の構成をベー

スにする．そこで本研究では，色素分子に

PtTFPP，バインダーとして 3 種類のポリマ

ー poly(TMSP) ， poly(IBM-co-TFEM) ，

poly(4-tert- butylstyrene)を用いた PSP を

作製した．それぞれシリコン系，フッ素系，

スチレン系ポリマーである．これらを溶媒と

してトルエンを用い，スプレーによりスライ

ドグラスに塗布した．実験装置には酸素濃度

可変の水槽を設置し，その中に PSP サンプ

ルを設置したものを用いた．実験に使用した

3 種 類 の ポ リ マ ー の う ち poly(4-tert- 
butylstyrene)をバインダーとして用いた

PSP は水中に入れてすぐに PSP 層がスライ

ドグラスから剥離した．いくつかのサンプル

で同様の結果だったため，水中での使用には

不適と考えられる．図 6 に poly(TMSP)，お

よび poly(IBM-co-TFEM)の Stern-Volmer 
plot を示す．図 6 における横軸は溶存酸素濃

度の比[O2]/[O2] refであり，縦軸は発光強度の

(a)ノズル内の圧力分布(PSMF，DSMC) 

(b) ノズル中心軸上での圧力分布 

図 2 マイクロノズル内の圧力分布 

図 1 アラキジン層添加による PSMF
の発光強度の増大 

図 3 混合流路の形状 

図 4 酸素濃度分布の瞬

時値(Re=1100) 

図 5 パワースペクトル

分布(0.5-1.5Hz) 

図 6 酸素濃度変化による PSP 発光

強度の変化の様子 



 

 

逆比 Iref /I である．測定データを近似した直

線を併せて図示した．このとき poly(TMSP)
をフィッティングした直線の傾き，すなわち

酸素濃感度は 0.76，poly(IBM-co-TFEM)を
フィッティングした直線の傾きは 0.78 であ

り，ほぼ同程度の感度を示すことが分かった．

図 6 より，2 種類のポリマーをバインダーと

して用いた PSP はどちらについても今回調

査した溶存酸素濃度の範囲では線形性が高

く，酸素濃度感度も同程度であるという結果

となった．次に，空間的な発光強度のばらつ

きについて考える．発光強度のばらつきは空

間分解能や計測精度に直結するため重要で

ある．調査範囲は CCD カメラの撮像画像に

おいて150×150ピクセル(実際のサンプル上

では 17.3×17.3 mm2)とした．まず各計測点

におけるピクセル毎の発光強度の値から算

術平均および標準偏差を算出する．その後，

標準偏差を発光強度の算術平均で除した値

(変動係数)について 2 種類のポリマーで比較

する．各計測点で得られた変動係数の平均値

は，poly(TMSP)では 0.07，poly(IBM-co- 
TFEM)では 0.12 であった．この結果から

poly(TMSP)の方が空間的な発光強度のばら

つきが小さくより一様に発光していること

が明らかとなった．以上の結果から，今回の

調査範囲では，poly(TMSP)がバインダーと

して最も適していることが分かった．これは，

気体中で酸素濃度分布計測に使用した PSP，
PtTFPP/poly(TMSP)がそのまま液体中にお

いても優れた特性を示すことを意味してお

り，極めて重要な知見である． 
 TSP に関しては，従来から多くの研究が行

われているが，本研究の最終目的となる，

PSP 及び TSP による酸素濃度・温度分布の

同時計測を達成するには，困難を伴う．PSP，
TSP は共に発光強度の変化を計測する手法

であるため，PSP 及び TSP からの発光を分

離して計測する必要があるが，これまでに報

告例のあるPSP/TSPの複合センサーは，PSP
と TSP の発光波長に重複があるため，計測

精度の低下が予測される．そこで本研究では，

量子ドットを TSP の色素とすることを検討

した．量子ドットは，作製段階において，発

光波長をコントロールでき，かつシャープな

発光スペクトルを持つものとして知られ，そ

の発光を PSP の発光と分離することが容易

であり，なおかつ PSP 毎に適切な波長のも

のを選ぶことが可能である．さらに広範な波

長の光によって励起状態に遷移させること

ができるため，PSP と励起光源を同一にする

ことができ，実用上にも適している．そこで，

本研究では量子ドットを TSP 化するにあた

り，その温度特性の調査を行った．実験装置

は図 1 とほぼ同様のものであり，本実験では

流路に替え，温度可変のチャンバー内にサン

プルを設置した．サンプルには量子ドットと

して CdSe/ZnS 530(Aldrich 社)を用い，これ

を TLC プレートに堆積したものを用いた． 
 図 7 にこの TSP の発光スペクトルを，図 8
に発光強度の温度依存性を示す．図 13から，

この TSP が 530nm をピーク中心に比較的シ

ャープな発光を有することが確認できる．さ

らに温度の上昇に伴い，強度が低下し，かつ

ピーク波長が長波長へシフトする様子が確

認できる．また図 8 から，本研究で用いた量

子ドットTSPはおよそ1%/Kの温度感度を有

しており，実用上十分な感度であることを確

認した．また，この TSP に感圧色素として

図 7 TSP の発光スペクトル(CdSe/Zns) 

図 8 TSP の発光強度の温度依存性 

図 9 PSP/TSP 複合塗料の発光スペクトル



 

 

PtTFPP を加えて PSP/TSP 複合センサーを

作製した．その発光スペクトルを図 9に示す．

図は大気圧下及び真空下での発光スペクト

ルを示している．PtTFPP の発光は 670nm
にピークを持ち，圧力に応じて変化している

ことが分かる．一方，TSP の方は圧力関して

変化せず，さらに PSP の発光と重複してい

ないことが確認できる．これは本研究におい

て確認した色素の組み合わせにおいて，

PSP/TSP の複合化が可能であることを意味

しており，重要な知見である． 
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