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研究成果の概要（和文）： 微小流路内において異なる成分の二つの微小液滴を合体させ，合一

液滴内において二成分（二液）の化学反応を行わせると言う形のマイクロリアクターが提案・

検討されている．本研究においては，合一滴内二成分（二液）の急速混合を目的として「一台

のカメラにより液滴内の混合挙動を多方向から観察する方法の開発」および「交番電場付与に

起因する液滴の周期的変形運動を用いた液滴内急速混合方法の開発」を実施した． 
 
研究成果の概要（英文）： When a water droplet, which has no net electric charge and passes 
through an immiscible dielectric liquid, is subjected to an alternating electric field, the 
droplet shows periodical deformation due to the electrostatic force whose strength varies 
with time. In this study, a novel technique, using the periodical deformation of an aqueous 
micro-droplet, to mix some species dissolved in the droplet has been experimentally studied. 
This study also presents an optical arrangement to observe mixing phenomena inside a 
droplet. 
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１．研究開始当初の背景 
 バイオテクノロジー関連の研究・開発を
効率よく行う装置として微小反応器(マイク
ロリアクター) が注目を集めている．マイク
ロリアクターは「使用する化学物質が微量
で済む」と言う特徴の他に「容量が小さい
ため反応が短時間で終了する」，「単位反応

器体積あたりの表面積が大きいため，反応
時の温度制御が容易である」等の特徴も持
ち，生体由来材料等の希少物質を取り扱う
場合だけでなく，迅速に試験結果を得るこ
とが必要とされる場合や厳密な温度管理が
必要とされる場合にも適している． 
 上述のマイクロリアクターの一つとして，
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微小流路内において異なる成分の二つの微
小液滴を合体させ，合一液滴内において二成
分（二液）の化学反応を行わせると言う形（本
研究においては「微小液滴型マイクロリアク
ター」と呼ぶ）が提案・検討されている．こ
の微小液滴型マイクロリアクターは，他形式
のマイクロリアクターと同様の利点を有し
ながら，他形式のマイクロリアクターと比べ
ても使用する化学物質が微量で済むと言う
特徴を持つ．しかしながら「合一滴内の二成
分（二液）の急速な混合が困難である」とい
うマイクロリアクターに共通する欠点も有
している．本研究は，「電気流体力学的効果
を用いた微小液滴内二成分（二液）の急速混
合方法の開発」を目的とする． 
 
２．研究の目的 
 電気流体力学的効果を用いた液滴内混合
方法の確立を目的として以下の検討を行う． 

(1) Taylor 循環流を用いた液滴内混合 
  誘電性流体中を浮遊する正味の電荷を

持たない液滴に直流電場を付与すると，
液滴内部に「電場の方向に沿った対象軸
を持つ一組のドーナツ状の循環流
（Taylor 循環流）」が生じることが知られ
ている．本方法においては，マイクロリ
アクター内を通過する液滴に Taylor 循環
流を誘起し，それにより液滴内混合を達
成する． 

(2) 荷電液滴の衝突による液滴内混合 
  互いに異なる符号の電荷を持つ二液滴

を電場により加速させると共に，加速さ
せた二液滴を衝突・合体させることによ
り「液滴の合一」および「液滴内混合」
を同時に達成する． 

 
３．研究の方法 
(1) 液滴内混合の観察方法の検討 
  水滴に添加した色素の拡散挙動から水

滴内混合を把握することを目的として，1
台のカメラによる同時多方向観察方法の
開発を行った．直行する二方向からの観
察に用いた光学系を図 1 に示す．図 1 に
おいて(R)と記された方向から観察され
た試験装置内の挙動は，鏡 M1，V 字型鏡
を介してカメラの画像の右側半分に記録
される（図 2(R)）．一方，(L)と記された
方向から観察される挙動は，鏡 M2，V 字
型鏡を介してカメラの画像の左側半分に
記録される（図 2(L)）． 

(2) Taylor 循環流による液滴内混合法の検討 
  ネサコーティングガラス（透明な導電

性被膜が蒸着されたガラス）製平行平板
電極間（極板間隔 10mm）をシリコン油
（動粘度 300mm2/s）で満たすと共に，同

電極間を通過する水滴に直流電場を付与
した． 

(3) 交番電場付与による液滴内混合法の検討 
  誘電性液体中の正味の電荷を持たない

水滴に周期的な断続電場を付与した場合， 
水滴に「球形（電場未付与時）から楕円
体形（付与時）へ，楕円体形から球形へ
の周期的な変形運動」を誘起することが
可能となる．本研究においては，平行平
板電極間（極板間隔 1.7mm）にフッ素樹
脂製細径管（内径：0.96mm，外径：1.56mm）
を設置すると共に，平行平板電極に交流
電圧を印可することにより同管内を通過
する水滴に交番電場を付与した（周囲流
体はシリコン油）． 

 
４．研究成果 
(1) 液滴内混合の観察方法の検討 
 ① シリコン油（動粘度 300mm2/s）中を

降下する“メチレンブルー（青色の色素）
を添加した水滴”の挙動を直交する二方
向から同時観察した．観察結果の一例を
図 2 に示す．図 2 から明らかなように，
画像(R)および(L)共に水滴内にドーナッ
ツ状の循環流を確認することができる．
一方，画像(R)ではメチレンブルーがほぼ
均一に分散している様に見えるが（水滴
上部を除く），画像(L)ではメチレンブルー
が拡散していない領域（左下部）が確認
される．つまり，画像(R)の観察方向から
見た際に前面になる部分に色素が集まっ
て分散しているため，画像(R)からは水滴
内全体に渡って色素が分散している様に
見えるだけであることが分かる．このこ
とから，色素の拡散挙動から水滴内混合
を判断するためには，一方向からの観察
では不十分であり，少なくとも二方向か
らの観察が必要といえる． 
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図 1．二方向観察用光学系 
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図 2．二方向同時観察 



 

 

 ② 上述の結果から考えるに，色素の拡
散挙動から水滴内混合を判断するために
は，より多くの方向からの観察が望まし
い．本研究においては直交する二方向か
らの観察に加え，直交する三方向からの
同時観察も試みた．一般に，水滴の主た
る並進方向に沿った方向（もしくは流路
の上流側と下流側）には水滴生成のため
のノズルや水滴捕集機構が設置されるた
め，それら方向には光源等の構造物を設
置し得ない．本研究においては，前項に
おける「(L)方向からの観察」を，「(L)側
の斜め上 45°からの観察」および「(L)
側の斜め下 45°からの観察」に置き換え
ることにより直行する三方向からの観察
をおこなうこととした．図 3 および図 4
に光学系を示す．図 3 において(R)と記さ
れた方向から観察された試験装置内の挙
動は，鏡 M1，M3，M4，V 字型鏡を介し
てカメラの画像の右側半分に記録される
（図 5(R)）．図 3および図 4中において(T)
と記された方向（斜め上 45°方向）から
観察された挙動はシリコン油が封入され
たタンク T1，鏡 M5，M6 および V 字型
鏡を介してカメラの画像の左上 1/4 の部
分に記録される（図 5(T)）．一方，図 3 お
よび図 4 中において(B)と記された方向
（斜め下 45°方向）から観察された挙動
はシリコン油が封入されたタンク T2，鏡
M7，M8 および V 字型鏡を介してカメラ
の画像の左下 1/4 の部分に記録される（図
5(B)）． 

  “メチレンブルーを添加した水滴”の
観察結果の一例を図 5 に示す．図 5 より
水滴内に生じたドーナッツ状の循環流を
立体的に確認することができる．一方，
図 5(T)，(B)には陰のような黒色部分が確
認される．斜め上 45°および下 45°方向
からの観察に際しては，水滴／周囲液体
界面において生じる光の屈折により，水
滴の直上もしくは直下からの光線が水滴
を介してカメラへと入射する．本実験で
は水滴の直上と直下に光源を設置してい
なかったため，それら方向から入射する
光が存在せず，該当部分が黒色部分にな
ったと考えられる．先に述べたように，
水滴の主たる並進方向に沿った方向（も
しくは流路の上流側と下流側）には光源
等を設置し得ない．つまり，図 5(T)，(B)
に現れた黒色部分は不可避と考えられる． 

  以上のことから，本観察方法は，液滴
内混合挙動の定性的な観察には十分なも
のの，黒色部分が定量的な解析の障害に
なる可能性があると考えられる． 
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図 3. 三方向観察用光学系（概略） 
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図 4. 三方向観察用光学系（側面詳細） 
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 図 5. 三方向同時観察（水滴部のみ拡大） 

(2) Taylor 循環流による液滴内混合法の検討 
  液滴内に誘起する Taylor 循環流の観察

を目的としてシリコン油（動粘度 300 
mm2/s）中を降下する“メチレンブルーを
添加した水滴”に直流電場を付与すると
いう試みをおこなった．検討の結果，水



 

 

滴は極板間においてクーロン力に起因す
る往復運動を呈してしまい，Taylor 循環
流を確認することはできなかった．同極
板間往復運動の水滴内混合への寄与は確
認されたものの，「液滴と電極板との接触
時における液滴内汚染」の可能性が指摘
されていることから（Chabert et al., 
Electrophoresis 26(2005) 3706），極板間
往復運動を用いる方法は望ましくないと
言える．また「荷電液滴の衝突による液
滴内混合」も同様の汚染の可能性を有し
ており，望ましい方法ではないとの結論
に至った 

(3) 交番電場付与による液滴内混合法の検討 
  本研究においては「液滴と電極板の接

触時における液滴内汚染」を避けつつ液
滴内混合を達成する方法として「フッ素
樹脂製細径管内を通過する液滴に管外か
ら交番電場を付与し，同液滴に交番電場
付与に伴う周期的変形運動を誘起する」
という方法を考案するに至った． 

  球相当直径 0.4mm の水滴を対象とし
てフッ素樹脂製細径管内を通過する水滴
の周期的変形運動に関する検討をおこな
った．結果の概略を以下に述べる． 

 ① 水滴に減衰振動を誘起し，その固有
振動数を実験的に調べた．その結果，球
相当直径 0.4mm の水滴の固有振動数は
約 580Hz であった． 

② 水滴の周期変形運動を高速度カメラ
で撮影すると共に画像解析により［電場
に沿った方向の液滴径］／［電場に直交
する方向の液滴径］で定義される変形比
の経時変化を調べた．その結果，平板電
極に正弦波状の電圧を印加しているにも
かかわらず，変形比の経時変化は正弦波
状ではなく，楕円体形から球形への変形
に要する時間（変形比が極大値から極小
値に達するまでの時間）の方が，球形か
ら楕円体形への変形に要する時間（変形
比が極小値から極大値に達するまでの時
間）よりも短いことが明らかになった．
これは水滴／周囲流体（シリコン油）界
面に作用する毛管圧が大きいため（約
440Pa）と推察される． 

 ③ 連続する 6 周期中における水滴の変
形比の最大値（以下，最大変形比）およ
び最小値（以下，最小変形比）と印加電
圧の周波数の関係を周波数 20Hz～
150Hz の範囲で検討した（印可電圧の振
幅 2.76kV）．その結果，周波数の増大に
伴い最大変形比が 2.5（20Hz）から 1.8
（150Hz）まで減少することが明らかに
なった．これは印加電圧（付与した電場
の強さ）の経時変化に水滴の変形運動が

追随できなかったためと考えられる．ま
た，70Hz 以上において最小変形比が減少
し，1 未満（扁平楕円体形状）になること
も明らかになった．これは，周波数の増
大に伴い楕円体形から球形への変形時間
が短くなる（変形速度が大きくなる）た
め，変形時の慣性力が大きくなり，その
結果，球形に戻るに止まらず，扁平にな
るまで変形したと考えられる． 

 ④ 最大変形比および最小変形比と印加
電圧の関係を検討した（印可電圧の周波
数 70Hz）．その結果， 
・ 印加電圧の振幅が 2.82kV 以下の領域

においては，印加電圧の増大に伴い最
大変形比は緩やかに増大すること 

・ 印加電圧の振幅が 2.82kV を超えた領
域においては，印加電圧の増大に伴い
最大変形比は急激に増大すること 

・ 印加電圧の振幅が 2.82kV 以下の領域
においては，印加電圧の増大に伴い，
最小変形比は緩やかに減少すること 

・ 印加電圧の振幅が 2.82kV を超えた領
域においては，印加電圧の増大に伴い
最小変形比は急激に減少すること 

 等を明らかにした．印加電圧の振幅が
2.82kV 以下の領域における最大変形比
の緩やかな増大の理由は単純であり，水
滴に作用する静電気力の増大に起因する
と考えられる．一方，印加電圧の振幅が
2.82kV を超えた領域における最大変形
比の急激な増大は以下の理由によると考
えられる．印加電圧の振幅が 2.9kV 以上
の領域においては扁長変形時に水滴の両
端が管壁と接触することが ── 扁長変
形した水滴の長軸方向長さが最大値（＝ 
管内径）に達することが ── 観察によ
り確認された．つまり，振幅 2.9kV 以上
の交流電圧を印加した場合，電場方向に
引き延ばされる水滴の伸長運動は，電場
方向長さが管内径に達した時点で制約さ
れてしまう．しかしながら，その伸長変
形時に生じた流体力学的慣性力はその後
も継続的に作用しているため，より長い
扁長楕円体形状に変形しようとする力が
働くこととなる．この「伸長運動の制約」
と「水滴内部に作用する慣性力」の結果，
水滴内の水は扁長楕円体中央部から先端
へと移動し，扁長楕円体と呼ぶよりは円
柱形と呼ぶ方が相応しい形となる（扁長
楕円体の短軸方向長さが短くなる）．この
結果，扁長楕円体の長軸方向長さが最大
値に達した後も最大変形比は増大し続け
ると考えられる．一方，最小変形比の減
少は，最大変形比の増大に伴い楕円体形
（もしくは円柱形）から球形への戻る際
の運動量が大きくなり（変形時の慣性力
が大きくなり），球形に戻るに止まらず，



 

 

扁平変形するためと考えられる． 

 ⑤ 本研究においては，液滴内における
混合挙動を実験的には確認していないも
のの，約 7ms の周期で最大変形比が 3 に
達する大きな変形を誘起可能なことから
（周波数 70Hz，振幅 2.9kV の交流を平
行平板電極間に印加した場合），本方法の
適用により迅速な液滴内混合が達成し得
るものと期待される． 
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