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研究成果の概要（和文）：本研究では微小液滴の高速射出ならびに空中での飛翔制御の要素技術を用いて、複数
の液滴の衝突融合により高次の内部構造と機能を有する複合マイクロ構造を作製する技術の開発を行った。研究
により複合液滴を毎秒10万個以上生成する高速プロセスを作製し、実際に蛍光分子を含む溶液を用いてその内部
構造を可視化することに成功した。さらに具体的な生成物としてヒト赤血球程度の大きさを有するソフトマイク
ロカプセルの生成を行った。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to establish a new technique to product micro 
functional devices using the inkjet technology as well as the non-contact manipulation technique of 
flying particles. We successfully developed a system to fabricate more than 10,000 particles within 
a second. We also succeeded in observing the inner structure of the particle. The technique was also
 applied for the fabrication of the artificial blood cells.

研究分野：ナノレオロジー工学
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１． 研究開始当初の背景 
 液晶やゲル、ミセルや分子膜など分子集
合体が形成する生体系などの複雑流体は、高
度に秩序化された内部構造を自己組織化的
に形成する。これらの物質群はソフトマテリ
アルと呼称されるように、温度や電場･磁場
などの外的刺激に応じて容易にその構造を
変化させ、様々な機能を発現する。このため
これらの性質を新しいミクロデバイス材料
へと応用する試みが現在盛んに進められて
いる。 
 近年、これらソフト材料の新たなナノ･マ
イクロ構造作製技術の有力な候補として、液
体材料を微小に分割して異種液体どうしを
積層してゆく微細プロセスが注目を集めて
いる。その代表的なプロセスがマイクロ流路
による複層液相構造体の形成である。しかし
ながらマイクロ流路には、その生成速度に限
界がある、流路との濡れ性によって液相側の
構造と物性に影響を与える、といった問題が
あり、また複雑な構造を持つマイクロ流路回
路の形成そのものが困難であるなど、解決す
べき技術課題は多い。 
 液体をμm の大きさに分割することにより、
非常に大きな歪速度下においても低レイノ
ルズ数条件が満たされ、プロセスの繰り返し
再現性はきわめて高くなり、いわゆる決定論
的液相プロセスの実現が可能となる。 
 申請者はこれまで、μmサイズの液相プロセ
スが持つこれらの可能性に注目し、様々なμm
液滴の射出技術を開発するとともに、その挙
動の高分解能観察により、微小で高速という
環境下における液体の表面張力や粘弾性、粒
子径や乾燥速度といった基礎的な物性と物理
量を測定する技術の構築を行ってきた。 
これらの技術開発を経て、申請者らはこの
マイクロ液滴プロセスが新規のマイクロ･ナ
ノ構造作製の基幹技術として十分に成立し
うると判断し、これまでの研究をさらに一歩
進めてこれを実際のマイクロ高次構造形成
への応用する試みを開始した。 
 
２．研究の目的 
 本研究ではμm 径のカプセル構造を持つ機
能粒子を高速生成し、かつそのマイクロ構造
を安定化させる技術を構築することを目的
とする。さらにマイクロカプセル構造を長期
に渡って安定的に保持できるプロセスを開
発し、一連の空中造形プロセスの最終モデル
を完成させる。 
 最終的に生成される安定したマイクロ粒
子はその構造の分布や歩留まり、径時変化や
外的環境に対する安定性などを容易に観察、
評価することが可能である。このため、微小
液滴空中造形プロセスの将来の工業化に向
けての定量的な評価基準を与えることにな

る。 
 
３．研究の方法 
これまでに射出した液滴の進行方向を、
マックスウエル応力を用いて非接触に任意
方向に偏向し、あるいは加速して長距離を
輸送する技術の開発にも成功している。こ
の手法によれば、液滴自体の帯電を必要と
しないために、安定帯電がきわめて困難で
あった有機溶媒などの絶縁体の液滴につい
ても高精度の射出方向の制御が可能になっ
た。 
 目的を達成するために、これまでに開発し
た各要素技術を組み合わせた空中微小液滴
プロセスラインを構成する。液滴の射出には
500kHz 超音波変調・連続型液滴射出ノズルを
用い、これにより水及びポリマーを溶解する
有機溶媒（低分子型シリコンオイル、あるい
はヘキサン）を同調して射出し、誘電液滴列
偏向ゲートにより位置の微調整を行なって
二種の液滴を融合し、同心 2層構造液滴を高
速生成する。溶融するポリマーとしては分子
量が比較的小さく溶解が容易でかつ硬化反
応速度の大きい紫外光架橋性ポリマーをイ
ンクメーカーからの供給を受けて使用する。 
  
４． 研究成果 
(1) ソフト粒子の高速精製技術の開発 
形成されるマイクロ構造体の大きさを高精
度で制御するために、流量法による液滴半径
の精密決定技術を開発した。連続型インクジ
ェットでは連続的にかつ非常に高い繰り返
し再現性を持って液滴を生成する．よって一
滴ずつ径を測定するのではなく，複数液滴の
平均として測定しても問題ない．そこで本研
究では光散乱測定系を組み立て、流量保存則
を利用した液滴径の見積もりを行った．ピペ
ット内部に充填されている液体の減少量は
生成した液滴の体積の総和に等しい．よって
液体の減少量および液滴生成周波数から液
滴径を見積もることが可能である．  
実験により本測定法による液滴径の見積
もりは非常に精度が高く、測定誤差は体積換
算で 1%，径に換算して 0.3% となる．これは
光学測定や液滴落下法による測定に比べ非
常に精度が高く，流量保存則による測定が非
常に有用であることが確認できた。 
 
(2)異種液滴融合によるカプセル構造の形成 
 蛍光分子水溶液を用いて、液体衝突ダイナ
ミクスの観察を行った。また、蛍光強度プロ
ファイルから界面エネルギーを見積もった。
実験では YAG レーザーを音響光学素子によ
り、ストロボ周波数と同期させ、蛍光の励起
光として液滴に照射した。励起光とストロボ
光は同軸であり、励起光はカメラ側から、ス



トロボ光は液滴衝突平面を挟んでカメラと
反対側から照射されるように光学系を組ん
だ。これによって衝突平面を横から観察し、
同一平面上での衝突を確認することが可能
となった。 
 本実験では、Nd:YAG レーザーを励起光と
してを用い、ストロボ発光シグナルと同期さ
せた信号を AOM に入力し、YAG レーザーに対
して変調をかけた。実験で用いた色素の蛍光
色は黄色であるため、ストロボ光は黄色以外
の単色光であることが望ましい。そこで顕微
観察用の色ガラスフィルターを通すことで、
緑単色のストロボ光を得た。また、励起光 · 
ストロボ光に対して垂直な平面内で液滴を
衝突させるため、液滴を衝突平面内で観察す
る系が必要である。そこで、ストロボ光をビ
ームスプリッターによって 2 つに分け、片
方は衝突平面に対して垂直に、もう片方は衝
突平面と平行にして液滴に照射した。 
 蛍光強度を増加させるため、全ての実験に
おいてほぼ飽和濃度である 31.8 mM の水溶
液を採用した。蛍光剤水溶液と衝突させる試
料としては、1 cSt シリコーンオイルとエタ
ノールを採用した。1 cSt シリコーンオイル
は水溶液に対して不溶性を示し、かつ表面張
力が小さいためローダミン液滴に対して完
全濡れが生じ、カプセル化することが期待さ
れる。また、エタノールはローダミン水溶液
に対して可溶であり、表面張力はローダミン
水溶液に比べて小さい。このため、ローダミ
ン液滴との融合では濡れ現象と拡散現象の 
2 つが同時に進行する。濡れの時定数は10 µs
程度であり、また拡散による相溶の時間スケ
ールは 1 ms 程度であるため、拡散に比べて
濡れの時間スケールが圧倒的に小さい。従っ
て、可溶性の液滴同士であっても、融合直後
は濡れながら層構造を形成することが期待
される。このような現象が起きている場合、
可溶性の液体を使ったマイクロカプセルの
作製の可能性が示唆される。 
 観察の結果、衝突後 10 µs 程度でエタノ
ールはローダミン液滴を覆っており、その後 
100 µs までの間、層構造を保ち続けている
ことを確認した。可溶性の液滴が融合直後に
は層構造を形成していることから、マイクロ
カプセル作製の材料の選択肢を拡張するこ
とに成功した。 
 
(3)液面吸着膜構造の観察 
 開発された連続型液滴射出装置を用いて
アルギン酸ナトリウム水溶液と塩化カルシ
ウム水溶液の液滴同士を空中衝突させ、直径
が約20μmの球状アルギン酸カルシウムゲル
を作製することに成功した。 
 この実験では Plateau-Rayleigh 不安定性
を利用して液滴を高速生成する「コンティニ

ュアス方式」を採用することで、毎秒 5万個
以上のアルギン酸カルシウムゲル（以下ゲル
ビーズ）を生成することが可能となった。ま
たインクジェット装置は非常に繰り返し性
が高いため、均一な大きさのゲルビーズを作
製することが可能である。 
 ゲルビーズが形成される過程は、液滴同士
の衝突、完全濡れ、ゲル化の３つの過程から
成ると考えられる。液滴同士が衝し完全濡れ
が起こる時間スケールを簡単に見積もって
みると特徴的な時間は 10 s となる。この時
間スケールは実験結果と比較しても妥当で
ある。 
 今回作製したゲルビーズは、様々な分野へ
の応用が期待できる。例えば作製したゲルビ
ーズは細胞とほぼ同じ大きさであり、アルギ
ン酸カルシウムゲルは人体に無害なため、皮
膚や臓器などへのバイオプリンティングに
応用できる。 
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㊲ReD表面張力計を用いた高温液体の表面張
力測定、美谷周二朗，酒井啓司 
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