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研究成果の概要（和文）：マイクロ流路内における水溶液の温度と濃度を同時にイメージングできるシステムを開発し
た。測定原理は近赤外域の水の吸収スペクトルの温度依存性を応用しており、温度感度波長（1412 nmもしくは1905 nm
）と非温度依存性の等吸収点（1442 nmもしくは1935 nm）の吸光度画像を各100 frames/sで交互取得できるシステムで
ある。マイクロ流路に異なる温度と濃度のエタノール水溶液を流した場合の画像を取得し、両波長の画像を用いて温度
分布と濃度分布を画像化できることを示し、本システムの有効性を確認した。中和反応実験では酸とアルカリ水溶液の
反応前後での濃度変化を画像化することに成功した。

研究成果の概要（英文）：A simultaneous imaging system of the temperature and concentration of aqueous solu
tions in microchannels was developed. The principle of this method is based on the temperature dependence 
of near-infrared absorption spectrum of water. The system acquires absorbance images at the temperature se
nsitive wavelength (1412 nm or 1905 nm) and at the isosbestic point (1442 nm or 1935 nm) alternately with 
100 frames/s for each wavelength. The absorbance images of ethanol aqueous solutions with several conditio
ns of temperature and concentration in the microchannels were obtained, and using these images at the two 
wavelengths, temperature and concentration images were constructed, which indicated the validity of the me
thod. In the neutralization experiments, the concentration changes of the acid and base solutions by the r
eaction were successfully shown.
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様 式 Ｃ－１９，Ｆ－１９，Ｚ－１９，ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

 

マイクロ化学分析の飛躍的な進歩に伴い，
マイクロ流路内の化学反応操作および熱流体
制御のための温度測定の重要性が高まってい
る．例えばバイオ分野では，DNA の変性とア
ニーリングを行うマイクロ PCR (polymerase 

chain reaction)，微量アミノ酸の熱分析，抗原
抗体反応検出等では温度の計測制御が重要で
ある．しかし，これらの試料は微量である上
に PDMS もしくはガラス製のマイクロ流路内
に封入された形で存在するため，現在の技術
では温度イメージングは勿論のこと点計測も
極めて難しい．具体的には，赤外放射イメー
ジング(サーモグラフィ)では，赤外透過性が
低いチップ材料表面からの熱放射が支配的な
ため，内部の水溶液の温度情報は得られない．
レーザー誘起蛍光法は定量と長期計測が難し
い上に，マイクロ化学分析では物質添加が許
されない場合が多く，実用は限定される．他
に，ラマン分光，NMR を利用した非接触温度
測定法が現在研究されているが，装置が高価
で大掛かりな上に，上記対象の温度イメージ
ングは現在のところ不可能である． 

我々は本研究開始までに，水の近赤外吸収
スペクトルの温度依存性を原理とした温度測
定法を提案し，研究を進めてきた．原理を以
下に簡潔に述べる．近赤外域(波長 800～2200 

nm)では，水分子の基本振動の結合音や倍音
に対応する吸収帯が観察されるが，温度上昇
すると水素結合を持つ水分子数が減少するた
め，統計的に振動数が大きくなる方向に吸収
帯は変化する．すなわち，吸光度は短波長側
では増加し，長波長側では減少する．例えば，
ν2 + ν3 吸収帯(O-H 変角振動 ν2 と O-H 逆対称
伸縮振動 ν3 の結合)の場合，波長 1905 nm に
極大値をもつ増加となる．このような吸光度
変化を解析することにより温度予測が可能と
なる．顕微鏡光源からの試料透過光を測定す
るだけの，物質添加や励起光を必要としない
温度測定法である． 

研究開始までに得ていた成果として，ν1 + ν3 

(ν1: O-H 対称伸縮振動)と ν2 + ν3 の吸収帯を分
析し，測定精度が 0.1～0.2℃(厚さに依存)で
あることを示した．さらに，温度感度波長を
利用して温度イメージング可能であること示
した．以上の成果を踏まえ，発熱反応測定の
研究に着手するに至った． 

 

２．研究の目的 

 

局所温度制御時，２種溶液混合時，化学反
応時の温度分布を画像化し，定性定量分析に
応用することが最終目標である．このために
は，高い温度感度を得るための測定システム
の開発と，温度以外の要因が温度画像に与え
る影響を除去することに取り組む必要がある． 

測定システムは，赤外顕微鏡に近赤外カメ
ラを搭載し，フィルタリングによって温度感
度が，ν1 + ν3と ν2 + ν3 吸収帯内でそれぞれ最大

となる波長(1412 nm と 1905 nm)の吸光度を
画像化できるようにする．1412 nm と 1905 nm

を使い分ける理由は光路長すなわち水の厚さ
の違いである．前者はおよそ 0.1～2 mm の厚
さ，後者は 0.01～0.1 mm に適している．これ
までの成果を踏まえ，厚さ 25 μm に対して
0.05℃以下の温度分解能を数値目標とした． 

吸光度変化を生じる要因として水分量の増
減が挙げられる．水分量変化の主要因は化学
反応に伴う水生成・消費と溶質濃度の変化で
ある．本研究では，波長 1412 nm もしくは 1905 

nm と同時に，それぞれ 1442 nm もしくは 1935 

nm の画像を取得し，温度画像を補正する．
1442 nm と 1935 nm は非温度依存波長で，各
吸収帯の等吸収点として知られる．このよう
な２波長同時測定により，温度と水分量(もし
くは溶質濃度)を同時に測定することを目指
す．実験では，混合反応と中和反応をマイク
ロ流路で実施し，濃度，流体混合条件，流路深
さと温度画像の関係を明らかにする． 

 

３．研究の方法 

 

近赤外域の温度依存性波長(1412 nm もしく
は 1905 nm)と非温度依存波長(1442 nm もし
くは 1935 nm)の吸収画像を取得するためのシ
ステムを開発し，マイクロ流路内の温度イメ
ージングを実施する．研究組織は，研究代表
者，研究協力者(大学院生 1 名・学部生 1 名)，
および連携研究者３名からなる．具体的には
以下の項目を実施する． 
(1) 温度イメージングシステムの開発 

赤外顕微鏡をベースに近赤外カメラと狭帯
透過フィルタを組み合わせた温度イメージン
グ装置を開発する．較正実験により測定精度
を調査し，吸光度の温度感度，近赤外カメラ
性能，溶液厚さを基に，本温度イメージング
の測定精度を予測する． 

(2) 吸収スペクトル測定 

 温度制御された各種水溶液の吸収スペクト
ルをフーリエ変換赤外分光光度計(FT-IR)に
よって測定する．温度と濃度のスペクトルに
対する影響度を定量化する． 

(3) マイクロ流路内の局所加熱実験 

Ｙ字型および複路合流型のマイクロ流体チ
ップを用意し，マイクロ流路近傍を発熱ワイ
ヤもしくは発熱平板によって加熱し，局所的
な温度上昇を生じさせる．温度画像と発熱条
件および流れ条件の関係を調査する． 

(4) アルコール水溶液を用いた温度・濃度同時
イメージング 

マイクロ流路内で異なる濃度のアルコール
水溶液が温度制御された場合もしくは合流・
混合した場合の 2 波長吸収イメージング測定
を実施する．実験条件の詳細は次節で結果と
併せて述べる． 

(5) 中和反応イメージング 

酸・アルカリ水溶液の反応は中和反応とし
てよく知られ，水と塩を生成する発熱反応で
ある．ここでは HCl 水溶液と NaOH 水溶液の



Ｙ字流路内での合流時の濃度イメージングを
行う．実験条件の詳細は次節で結果と併せて
述べる． 

 

４．研究成果 

 

(1) 測定装置の開発 

① 温度イメージングシステム 

図 1 に示すように，ハロゲンランプを照明
光源としてマイクロ流体チップを透過した光
を近赤外カメラで検出するシステムを開発し
た．光源と試料間には温度感度波長と同じ中
心波長をもつ狭帯域透過フィルタ(NBPF)を挿
入した．近赤外カメラの種類は波長によって
決まるため，1412 nm の測定には InGaAs カメ
ラ(Alpha NIR, FLIR Systems)，1905 nm には
MCT カメラ(SC2200, FLIR Systems)を使用し
た．前者は 320(H)×256(V)ピクセル，30 fps フ
ルフレームレート，12 bit 階調，後者は同ピク
セル数，200 fps，14 bit の仕様である． 

さらに，2 台のマルチチャンネル型分光器
(SPM)を光ファイバー(コア径 0.80 mm)を介
して顕微鏡に接続し，マイクロ流路内の２箇
所の透過スペクトルを取得する(図 1)．今回
は光ファイバー中心間距離を 2.2 mm として
固定し，倍率 5 倍の光学系の場合，0.44 mm 離
れた 2 点を測定できるようにした． 

 

 

図 1 温度イメージング装置． 

 

② 温度・水分量同時イメージングシステム 

温度と水分量(溶質濃度と相反)を同時測定
するためには 2 波長以上の吸収情報が必要で
ある．そこで図 2 に示す同時イメージンググ
システムを開発した．2 個のハロゲンランプ
からの光束をチョッパディスクによって交互
に通し，狭帯域透過フィルタ(NBPF)を介して
2 光束を交互に赤外顕微鏡に入射させる．
NBPF の透過率ピーク波長は 1412 nm と 1442 

nm（もしくは 1905 nm と 1935 nm），半値全幅
は両者とも 10 nm である．試料を透過した光
は上記と同じ近赤外カメラで検出される．光
束通過とカメラ撮影を同期させることで，2波
長画像を交互に取り込むことができる． 

 

 

図 2  2 波長イメージング装置． 

 

(2) 局所加熱時の温度イメージング結果 

PDMS 製のＹ字型流路(深さ 0.05 mm と 0.5 

mm)の流路近傍に発熱細線を設置し局所加熱
(図 1)もしくは異なる温度の水を流した．図 3

は 0.05 mm 深さの流路の水に対して細線加熱
した場合の温度画像である．加熱部近傍の水
が局所的に温度上昇し，熱伝導と移流によっ
て高温領域が時間と共に拡大していく過程を
画像化できた．不確かさの分析により 0.2 K 以
下の温度分解能が保証されることを確かめた． 

 

図 3 局所加熱時の温度画像． 

 

(3) 同時イメージングシステムの検証 

図 2 のシステムにおいて十分な強度の 2 波
長画像が得られることを確認した後，Ｙ字マ
イクロ流路を用いた実験により両画像を検証
した．図 4 は右の枝流路上方から相対的に高
温(約+5℃)の水が流入した場合の波長 1412 

nm (λ1,上段)と波長 1442 nm (λ2,下段)の吸光度
画像である．λ1 では流入による温度上昇が明
瞭に示されているが等吸収点の λ2 では有意な
上昇を確認できなかった．ただし，下段中央
の画像では屈折率変化と思われる境界線に沿
った形状で若干の吸光度増加がみられた．一
方，高温水の代わりにエタノール水溶液を流
した場合は両波長の画像に変化が現れた．図
5 はそのときの合流部中央の吸光度変化であ
るが，エタノール水溶液の到達時より減少し，
その減少幅から 0.1%の濃度差は十分判別可
能であることが示された． 

 

図 4 Ｙ字流路の 2 波長吸光度画像． 
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図 5 Ｙ字流路合流部でのエタノール水溶液
(0.1, 0,2, 0.4 wt%)流入過程の吸光度変化． 

 

(3) アルコール水溶液の測定結果 

① 吸収スペクトルの調査 

図 6 は異なる濃度のエタノール水溶液の吸

収スペクトルの温度変化である．16℃の純水

(0%)を基準として，4℃刻みで 44℃までの差

スペクトルを表示した（矢印が温度上昇方向）．

水分量が多いほど温度感度は大きいが，等吸

収点の位置はそれほど変わらない．同時測定

において温度・濃度画像を構成するために，

温度感度波長と等吸収点の吸光度を説明変数

とし，目的変数の温度と濃度に対する重回帰

式を求めた． 

 
図 6 温度・濃度変化に対するエタノール水

溶液の吸光度差スペクトル． 

 

② 温度画像と濃度画像の構成 

 エタノール流入時の濃度画像の一例を図 7

に示す．純水が流れるＹ字流路内に 5%エタノ

ール水溶液が他方の枝流路から流入する過程

を捉えた画像である．層流状態による界面が

形成され，流路内での濃度差も明瞭に表れた． 

 

 
図 7 エタノール濃度画像． 

 

(4) 酸・アルカリ水溶液の測定結果 

① 吸収スペクトルの調査 

 HCl 水溶液と NaOH 水溶液について，温度

は 20~40℃で 5℃刻み，濃度（モル濃度）は 1~4 

M で 1 M 刻み，波数は 6000~8000 cm-1（波長：

1250~1667 nm）とし，試料を光路長 1 mm の

石英セルを用いて吸収スペクトルを測定した． 

 図 8 は，モル濃度 2 M における各水溶液の

吸収スペクトルと溶液温度の関係である．両

スペクトルにおいて，温度依存性が確認でき

る．図 9 には，温度 20℃における吸収スペク

トルとモル濃度との関係を示した．モル濃度

の変化にしたがってスペクトルが変化する． 

 

 
  (a) HCl 水溶液   (b) NaOH 水溶液 

図 8 吸収スペクトルの温度依存性． 

 

 
  (a) HCl 水溶液   (b) NaOH 水溶液 

図 9 吸収スペクトルとモル濃度の関係． 

 

 図 10 は，20℃の水を基準とした差スペクト

ルと温度の関係を示している．両水溶液に対

して，波長 1412 nm における吸光度の上昇と，

波長 1442 nm における等吸収点が確認された．

図 11 はモル濃度との関係であり，HCl では，

2 波長における吸光度差は，モル濃度に対し

て等しく減少した．一方，NaOH 水溶液では，

1442 nm における吸光度差の減少が相対的に

大きくなった．これは，溶質濃度の増加によ

る水の減少と，NaOH に起因する吸収量の増

加とが重なりあった結果であると推測される． 

 

 
  (a) HCl 水溶液   (b) NaOH 水溶液 

図 10 温度に関する差スペクトル． 

 

 
  (a) HCl 水溶液   (b) NaOH 水溶液 

図 11 濃度に関する差スペクトル． 

 

② 溶質のモル濃度イメージング 

 上記の吸光度差と濃度との関係から重回帰
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式を求め，吸光度差画像からモル濃度画像へ

の変換を試みた．測定では波長 1412 nm と

1442 nm を用いた．図 12 は求められたモル濃

度画像である．流量は 10 L/min である．上段

図は，HCl のモル濃度が反映されており，

NaOH のモル濃度の影響は除去され反映され

ていない．一方，下段では，NaOH のモル濃度

の影響が反映されていることがわかる． 

 

 
図 12 塩酸（上段）と水酸化ナトリウム（下段）

のモル濃度画像． 

 

 

 
図 13 ライン(図 12 破線)上のモル濃度分布． 

 

 図 13 はモル濃度のラインプロファイルで

あるが，2 溶液の界面近傍で大きく変化して

いる．これは屈折率の差が生じたことで，光

が平行に透過しなかった影響が現れたと推察

される．一方，この界面領域より離れた領域

のモル濃度はよく反映されており，各々の溶

質成分を分離することに成功した． 
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