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1 序論 

1.1 緒言 

	 1980 年代初頭に創出されたマイクロ流体力学 (microfluidics) は，マイク
ロ・ナノスケールに幾何的に拘束された流体の振る舞いや，移動・混合・分

離制御を取り扱う分野であり，その応用はインクジェットプリントヘッドな

どの工学・化学分野をはじめとして，環境学・薬学・生化学・医療と学際的

にまたがっている[1-4]．この分野では，半導体集積回路のようにガラスチップ

上に数十〜数百 µm の微小流路 (マイクロチャネル) が作製されたマイクロ
流体デバイスが用いられる．現在では，実験室での混合・反応・分離・検出

といった化学分析を，スケールダウンした一枚のチップ上のマイクロチャネ

ルで再現するといった，µ-TAS (micro-total analysis system) や lab-on-a-chipと
呼ばれるシステムに関する研究が進められている[1-4]． 
	 マイクロチャネルや構造物の作製には半導体集積回路の製作工程と同様

の微細加工技術 (MEMS (microelectromechanical systems) 技術) が利用され
るため，マイクロ流体デバイスと微細加工技術の発展には密接な関わりがあ

る[4, 5]．デバイスの主材料は PDMS (polydimethylsiloxane) 等のポリマーやガラ
スが基板となっており，マイクロ構造物は PDMSのモールディングにより作
製できる．また，構造物はサブミクロン精度まで転写可能であり，形状とな

る型を一度作製すれば，同一形状のデバイスを安価で容易に量産可能である． 
	 流れを微小空間にスケールダウンすることの最大の特徴として，装置の小

型化や試料の微量化といった利点だけでなく，スケール効果により顕著とな

る以下の特徴[1-4, 6]によって，化学反応を高精度に制御できることにもある． 
 
• 化学反応時間の短縮 

	 空間が狭いことで分子の拡散距離が短くなり，拡散時間 (拡散距離の二乗
に比例) を短縮できるため，化学反応時間がマクロスケール時と比べて飛躍
的に短縮される． 
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• 熱容量の減少 

	 熱容量が小さいため，急速な加熱や冷却が可能となる． 
 
• 低レイノルズ数 

	 マイクロスケールの流れでは低レイノルズ数となることで一般に乱流遷

移せずに層流状態を保つ．よって，隣接して流れる二種の流体が混ざること

なく二層の層流となり，二種の流体間の分子輸送は拡散のみに依存する． 
 
• 比界面積の上昇 

	 単位体積に対する表面積の割合を示す比界面積が上昇することで，浮力や

慣性力などの体積力の影響に対して，界面張力・濡れ性などの表面力の影響

が相対的に大きくなる．これにより，界面流動を利用した化学反応や抽出の

効率・速度の向上が期待できる． 
 
その他にも，スケール効果によって濃度・pH・せん断応力等を高度に制御で
きることから，マイクロ流体デバイスの利用することで，均一系反応や多段

反応を含む高スループットな化学反応処理を実現できる． 
	 化学分析を行う試料の反応効率をさらに向上させるためには，比界面積を

増加させ，分子の拡散距離を短くすることが必要となる．そこで，試料の体

積を減少させるために，pL–nLの微小液滴に細胞や試薬を封入し，試験管の
ように扱うことが提案されている．この混相流 (multi-phase flow) を利用した
混相流型マイクロ流体力学 (droplet microfluidics) と呼ばれる分野では，従来
のマイクロ流体力学の特徴を有するだけでなく，さらなる試料の微量化や界

面流動による反応の高効率化，単分散液滴による化学反応の並行処理といっ

た利点が加わる[2, 3, 7-9]．そのため，ドラッグデリバリーや分子検出を必要と

する化学や環境学をはじめとした多岐にわたる分野で注目が集まっている． 
	 これまでの混相流型マイクロ流体デバイスを用いたアプリケーションと

しては，結晶化研究におけるタンパク質溶液の単離及び濃縮[10, 11]，血液分析
[12]や細胞の封入[13]等が挙げられるが，いずれも研究段階であった．対して，

市場にまで参入している最も先進的な適用分野は，DNAの増幅・複製により
ゲノムベースの疾患診断を可能とする PCR (polymerase chain reaction) である
といえる．1987 年から注目を集めるようになった PCR だが，植物由来から
ゲノムベースの創薬への移行や，がん・感染症・遺伝子発現の研究の強化な

どによって，世界市場は 2019 年までに 7.8%の年平均成長率で拡大するとい
われている[14, 15]．従来の全自動の卓上型 PCR装置では，人ゲノムのような長
大な DNA分子の中から，特定の DNA断片だけを選択的に増幅させ，その増
幅産物の統計データから分析を行っていた[14]．しかし，この装置は DNA 増
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幅の時間が 2時間を超過し，増幅数の少なさから測定データの信頼性も低か
った．そのため，現在では微小液滴に DNA を内包することでさらにハイス
ループットな分析を行える ddPCR (droplet digital PCR) を利用した製品[16, 17]

が開発されている． 
	 微小液滴を用いる理由の一つ目は，拡散距離の減少によって拡散時間，す

なわち，反応時間を高速化することにある．Table 1.1には，カリウムイオン，
オリゴヌクレオチド，PCRの増幅産物といったサンプルの各拡散距離に対応
した拡散時間を示している．PCRの増幅産物では，拡散距離を 1 mmから 1 µm
まで縮小することで，拡散時間を 30 hから 100 msまで短縮できる[18]． 
 

Table 1.1 Calculated diffusion times for different diffusion lengths and 3 sizes[18]. 
 

 

 

 

 

 

 

 
	 二つ目は，混相流型マイクロ流体デバイスの一種である液滴生成デバイス 
(droplet generator) を利用し，高速で大量の微小液滴を生成することで，液滴
にカプセル化された PCRの増幅産物を増やし，分析に必要な統計データの精
度を向上できるからである[7, 8, 19-21]．この ddPCRで使用される液滴生成デバ
イスでは，1 スループットの生成で 16万個の液滴が生成される[17]．しかし，

その中には不良サンプルが内包されることも少なくないので，分析の精度を

向上させるためにそれらを取り除く必要がある．また，血液を内包した大量

の液滴群の中から特定のウイルスを含む液滴のみを摘出したいといった需

要もある．そこで，特定個数の液滴の選択的な操作が必要不可欠となるが，

通常，液滴の輸送経路は流路内の圧力勾配に沿って一意に決定されることか

ら，これまでに電気・磁気・超音波を用いた液滴経路のアクティブな制御方

法が種々提案されてきた．ここで，混相流型マイクロ流体デバイスにおける

液滴の操作は，誘導 (guiding)，選別 (sorting)，捕捉 (trapping)，分裂 (splitting)，
合体 (coalescing) の五種類に分類することができる[22]が，上記の操作は誘導

にあたる． 
	 混相流型マイクロ流体デバイスに関する論文数も 2000 年から現在までで
100 倍以上に膨れ上がり，より複雑かつ正確な操作が開発されてきた[8]．ま

た，国内でも機能性材料やソフトマター物理，遠心型デバイス内で人工細胞
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モデルの構築に成功した例も挙げられ，その急速な発展に伴い応用先の用途

や分野も拡大している．しかし，液滴の物性とサイズは操作したい対象物に

合わせて選定するが，その液滴に対応した液滴操作法が必ずしも存在する訳

ではない．よって現状では，操作対象に合わせた操作法の使い分けが必要と

なるが，多種の対象に対応できる適用範囲の広い操作法を開発することが今

後の課題といえる． 

1.2 研究背景 

1.2.1  電気・磁気・超音波を用いた液滴操作法の研究例 

	 本項では，Fig. 1.1に示す，電気・磁気・超音波を利用したアクティブな液
滴操作法の研究例と操作特性における課題について紹介する． 
 

 

Fig. 1.1 Active manipulation of a droplet with (a) DEP, (b) EWOD, (c) electrostatic 
potential well, (d) pre-charging, (e) magnetic tweezer, (f) SAW, and (g) BAW[22]. 

 
• 電気を用いた操作法 

	 電気を用いた操作法については，微細加工技術により作製した電極パター

ンをデバイスに施すことが一般的である．電極を用いた方法のうちの 1つに，
DEP (dielectrophoresis)[23-25] がある．この方法は，不均一な電場が印加された
空間にある液滴の誘電分極により粒子に働く誘電泳動力 (DEP force) を利用
した輸送方法である (Fig. 1.1(a))．また，別の方法として，濡れ性勾配を静電
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ポテンシャルにより制御する EW[26-28]や  EWOD (electrowetting on 
dielectric)[27-30] と呼ばれる方法がある．ここで，EWOD は，その認知度と汎
用性の高さから，DMF (digital microfluidics) [31] とも呼ばれている．どちらの
方法も，疎水性の誘電膜が成膜された電極と，その上に置かれた液滴との間

に電位差を与えることで，液滴の接触角が減少する現象を利用している (Fig. 
1.1(b))．操作時の駆動力は液滴前後の接触角の差 (濡れ性勾配) であり，EW
は電解液の液滴のみに，EWOD は多種の液滴に対応した輸送が可能である．
その他の静電ポテンシャルを利用した液滴の操作手法には，誘電膜と電極の

位置関係が EWODと異なる electrostatic potential well[32] (Fig. 1.1(c))や，液滴の
操作前に負電荷を液滴に帯電させる pre-charging[33] (Fig. 1.1(d))と呼ばれる方
法も存在する． 
 
• 磁気を用いた操作法 

	 磁気を用いた液滴操作では，磁性体粒子 (MPs: magnetizable particles) を液
滴に内包することで，磁場印加手段による操作 (magnetic tweezer) を可能と
している[34-36] (Fig. 1.1(e))．この手法は，不純物の混入を回避したい液滴操作
には適さないが，近年では内包したMPsを摘出する方法も報告されている[36]．

この報告では，内包した試料の分割化や階段希釈といった操作を，SETs 
(surface energy traps) と呼ばれる円形のエッチング領域を持つ，テフロンコー
ティングされたガラス基板上で行っている．MPsを内包した液滴を磁力によ
り操作し，ガラス基板上の SETs領域に捕捉された液滴と合体させ，SETs領
域を利用することでMPsのみを抽出できる．また，SETs領域の面積により，
捕捉した液滴の容量を制御できることも報告されている． 
 
• 超音波を用いた操作法 

	 超音波を用いた操作法では，表面弾性波 (SAW: surface acoustic wave) を利
用した液滴操作が主流となる[21, 37-39]．SAWによる表面振動を圧電基板上に伝
搬させることで，その基板上に滴下されたマイクロリットル液滴を操作でき

る (Fig. 1.1(f))．SAW は，圧電基板の表面に作製した電極に高周波電圧を印
可することで励起できる．この際に伝搬するレイリー波は，励起する周波数

に関係なく，伝搬速度も一定であるために制御が容易である．また，バルク 
(流体の界面に触れていない箇所) 中に存在する液滴を操作する，バルク弾性
波 (BAW: bulk acoustic wave) と呼ばれる方法[40]も存在する (Fig. 1.1(g))． 
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1.2.2  光を用いた液滴操作法の研究例 

	 本研究では，光を用いた液滴操作法に着目しているが，その理由として以

下の三点があげられる． 
① 非接触な操作法である 
② 駆動方向の自由度が高い 
③ 局所的に液滴を集めることができる 
それぞれの項目についての詳細を述べる．まず，本研究では，液滴の非接触

操作を実現する上で，光による刺激に着目している．これは，光の刺激が，

波長や出力による励起状態への同調性，µm オーダーの空間に適応可能，ms
以下の時間分解能といった点で適当な刺激であるからである．また，並列化

または複雑化した液滴操作を実現するにあたって，マイクロチャネルの外部

に多種の変換器 (transducer) を搭載させる必要が出てくるが，それらは，装
置の複雑さや脆さ，コストの増大といった懸念事項を増やす因子となる．そ

れらの点を克服するためには，マイクロチャネル外部から，光を用いて液滴

を非接触に操作することが有効となる．駆動方向の自由度については，電気

による操作法のようにパターン電極に沿った方向にしか液滴が操作できな

いということはなく，光を用いることで駆動方向の自由度をさらに拡張でき

る．液滴の局所的な操作については，光を用いた操作法が最も得意としてい

る点である．光を用いた操作法では，レーザ光の照射箇所に向かって液滴に

引力を作用させることから，引力の作用する液滴全体を照射位置に局所的に

集めることが可能となる．本項では，光を用いた液滴の非接触操作法につい

ての紹介と操作特性について記述する． 
 
• 電気と光を組み合わせた操作法 

	 Figure 1.2 に電気と光を組み合わせた操作法を示す．DEP を用いた液滴操
作の派生として，電極パターンを光照射により任意に変化させている ODEP 
(optically-induced dielectrophoresis)[41] や FEOET (floating electrode 
optoelectronic tweezers)[42] と呼ばれる方法がある．誘電泳動により液滴輸送を
行うための電極を，光導電性ガラスへの光照射により作り出しており，複数

の液滴を操作できる．また，EWの派生である OEW (optoelectro-wetting)[43-50] 
と呼ばれる方法では，従来の EW回路の下に光導電体を設置するといったシ
ンプルな構造をとっている．この操作法では，システム全体のインピーダン

スが導光領域にあるので，暗闇の状態に光を与えると絶縁体層のみで電圧低

下を起こし，液滴の接触角を低下させることで濡れ性勾配を制御できる．こ

れらの方法では，局所的な照射が可能なレーザ光を光源として利用すること

で駆動位置方向の自由度の拡張を実現できている． 
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Fig. 1.2 Schematic of optoelectro systems of (a) FEOET[39] and (b) OEW[40]. 

 
• 光の放射圧を利用した操作法 

	 一般的な光を用いた微小物体の非接触操作法としては，光ピンセット 
(optical tweezers)[51-55] が有名である．この手法では，微小物体 (誘電体物質) 
を，レーザ光の集光位置の近傍に捕捉することで，動かすことができる．微

小な水滴においては，周囲流体の流体に比べて水の屈折率が低いことから，

操作にふさわしくないと考えられてきた．しかし，Fig 1.3 に示す研究では，
空間光位相変調器 (SLM: spatial light modulator) によって形成された円形光 
(参考文献では optical vortex trapと呼んでいる) を用いることで，ナノ・ピコ
リットル水滴の操作も実現している[51]．また，液滴に塩化カルシウムを混合

することで屈折率が変化できることを利用して，混合濃度によって液滴の軌

道を制御することで，分岐流路内でのセパレーションを実施している例も存

在する[52]．光ピンセットは，レーザの集光位置の制御により 3次元方向にも
動かせることから，駆動方向の自由度が極めて高い手法といえる．  
 

 

Fig. 1.3 Droplet manipulation system with optical tweezer. (a) Schematic of the 
system, (b) trapping, and (c) placement of two aqueous droplets. Scale bar in (c) 
represents 10 µm[51]. 
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1.2.3  求められる操作法 

	 上述の背景から，従来の各種操作法における操作特性の課題を記述する． 
 
• 特定個数の液滴の選択的な操作ができない 

	 多数液滴の操作に向いた電場・磁場・音場などの力場を用いた操作法では，

力場の作用する全ての液滴が動いてしまうことから，流路内を連なって流れ

る液滴群から即時に特定個数の液滴だけを摘出することができない．また，

光ピンセットでは，単一液滴のみに操作対象が限定される上に駆動力が弱い

ことから，fL–pL サイズの液滴のみしか操作できない．よって，特定個数の
液滴の抽出が必要とされる ddPCRでは，その適用は望ましくない． 
 
• 液滴の駆動方向がリアルタイムに制御できない 

	 濡れ性の電気的な制御により液滴を操作する EW (electrowetting) では，液
滴経路がデバイス表面処理の都合により予め決定されており，その駆動方向

も一方向に限定される．そのため，液滴の駆動方向をリアルタイムに制御す

ることは不可能であり，各種操作毎にデバイスを用意しなければならない． 
 
• 流路に前処理が必要 

	 電力や超音波を用いた操作法では，微細加工技術により電極をパターニン

グする必要があるため，予め決められた操作を行うのに適した方法といえる．

また，電気と光を組み合わせた操作手法においても，あらかじめ光導電性物

質をチャネルにコーティングしておく必要がある． 
 
• 駆動力が流路の寸法・形状に依存 

	 電気を用いた液滴操作において，DEP と EWOD の駆動力が比較されてお
り，DEPでは駆動力がチャネル高さに反比例し，EWODでは誘電体層の厚さ
に反比例することが報告されている[29]．また，超音波を用いた BAW では，
圧電体を流路壁面に直接取り付けるため，共振周波数のモードが流路形状に

より制限されるといった欠点がある[40]． 
 
• 駆動力が液滴の物性に依存 

	 一般的な操作法では，液滴の物性によって駆動力が一意的に決定する．DEP
では誘電率[23-25]，EWODでは表面張力 (接触角に依存)[27-30]，磁気を用いた操

作法ではMPsの配合率[34-36]，超音波を用いた操作法では音響インピーダンス 
(密度と音速の積)[21, 37-39]，また，光ピンセットでは液滴の屈折率に依存する． 
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	 これらの制約を減らし，駆動力のレンジを拡大することは，内包できる試

料の種類が増え，様々なサイズの液滴を動かせることに繋がり，液滴操作の

適用分野を拡大できるといえる．したがって，操作の制約をいかに減らして

いくかが今後の課題となる． 
	 光ピンセットは非接触でフレキシブルな手法であり，その有用性は高いと

考えられる．しかし，その駆動力は非常に弱く，ddPCR等の高速移動する液
滴の操作には対応していないといった駆動力の課題がある．ここで，ddPCR
の液滴操作に必要な駆動力を考察する．ddPCRにおける液滴の移動速度は最
大で 100 mm/sであるが，この際に液滴に作用する周囲流体からの抗力を考え
る．液滴操作においては，駆動力が抗力に勝ることで液滴軌道を制御できる．

直径 50 µmの液滴が流れるとすると，抗力 (Hadamard-Rybczynskiの定理 Eq. 
(3.24)を参照) が液滴速度に対して Fig. 1.4のように変化することが確認でき
る．このとき，液滴速度 10–100 mm/sに対して，9.2–91.7 nNの駆動力が必要
であるが，光ピンセットでは pN 程度と非常に弱いために液滴軌道を制御で
きない (光を用いた各種操作手法の駆動力や操作速度については 5章を参照)．
また，操作可能な液滴サイズも fL–pL 液滴のみと限られることから，nL–µL
液滴には対応していない．加えて，個々の液滴を捕捉するため，複数液滴の

操作では個数に応じたレーザスポットの数を必要とすることから装置が複

雑化し，また，液滴に直接レーザ光を照射することから損傷性の点でも有用

性に欠けると考えられる． 
 

 
Fig. 1.4 Droplet velocity dependence of drag force (Eq. (3.24)) for the droplet with 
50 µm diameter. 
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以上より，求められる操作として，下記の 3つのコンセプトを重要視する． 
 
• 特定個数の液滴の選択的な操作 

	 液滴の存在する空間全体に力場や流れ (混相流における連続相流体の流
動) を与えるのではなく，Fig. 1.5に示すように特定個数の液滴のみに作用す
る力場を局所的に誘発させることで，選択性の高い操作法が実現できる． 

 
• 駆動方向のフレキシブルかつリアルタイムな制御 

	 力場の位置を Fig. 1.5 のように制御できれば，よりフレキシブルかつリア
ルタイムに液滴の駆動方向を制御できる． 
 
• nN オーダーの強い駆動力 

	 ddPCR で高速移動する液滴に対応するためには強い駆動力が必要となる
が，このことに対応した現状の操作手法は数少ない．そこで，局所的な力場

から液滴に作用する駆動力は最低でも nNオーダーとする． 
 
本研究では，液滴群の中から単一液滴のみに強い駆動力を与えるために，液

滴まわりの界面流れ (interfacial flow) の利用が有効であるという着想に至っ
た．さらに，界面流れを誘起させる駆動源を光とすることで局所位置に駆動

力を発生でき，その駆動源もフレキシブルに制御することが可能となる．ま

た，その駆動力は，最大で 100 nNオーダーの駆動力を有することが先行研究
によって知られている (3.3節を参照)． 
 

 
Fig. 1.5 Concept of our droplet manipulation system with the moveable force field. 
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1.2.4 界面流れを用いた液滴操作法の研究例 

	 界面流れを用いた液滴操作法では，主な駆動原理として，熱によって引き

起こされる界面流れ，すなわち，熱マランゴニ対流  (thermal Marangoni 
convection) や熱キャピラリ流れ (thermo-capillary flow) を利用している[56]．

熱マランゴニ対流とは，温度勾配に依存する界面勾配に沿って流動が発生す

る現象である．熱マランゴニ対流を用いた液滴操作では，Fig. 1.6に示すよう
に，高温側から低温側に流れる界面流れの方向が同じでも，操作の状況が固

液界面か液液界面かによって，液滴の駆動方向が異なる．また，Fig. 1.6(c)
の液液界面での操作においては，界面張力の温度依存性が負であるため，液

滴が高温側へと引き寄せられるような引力が働く． 
	 Figure 1.6(b)のような，熱マランゴニ対流による濡れ性制御を利用した固体
基板上の微小液滴の操作は，2003年に報告された Darhuberら[57-61]の研究が起

源となっている．彼らは，Fig 1.7に示すような，ヒートシンクにより恒温状
態を保たれたガラス基板にマイクロヒータを取り付け，基板上の液滴を操作

している．また，Zhaoら[62]は，パリレンにより疎水処理されたシリコン基板

上で，ヘプタノールのような長鎖アルコールを液滴に用いることで接触角を

増加させ，駆動速度を上昇させることに成功している．さらに，Nguyenら[63-68]

は，Fig 1.8に示すようなコイルヒータを巻いたガラス菅内においても，シリ
コーンオイル液滴を操作できることを確認している． 
	 Figure 1.6(c)のような，バルク中に存在する微小液滴の操作は，2008 年に
Basuら[69]によって報告されている．彼らは，Fig 1.9のように，密度調整され
た水滴を油膜上に浮かべ，赤色で示された熱流をチップ上にプロジェクショ

ンすることで，熱マランゴニ対流による仮想的な流路・リングを作り出して

いる．これにより，液滴のサイズごとの分級や捕捉，三角形パターンによる

ポンプなどを実現している． 
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Fig. 1.6 Difference of flow patterns with Marangoni convection among surface flow 
and two situations of a droplet. (a) Surface Marangoni convection propagates inside 
due to drag and reverse flow forms to hold mass conservation. (b) Droplet on a 
surface leads toward the cold region due to higher surface tension and circulation of 
Marangoni convection forms inside it. (c) In the case of a bulk flow, because flow 
direction of the carrier liquid obeys surface tension gradient, a droplet moves toward 
the hot region to conserve the mass[56]. 
 

  
Fig. 1.7 (a) Top and (b) cross sectional views of thermocapillary manipulation 
system which separates (c) liquid filament with 1 mm wide into (d) one, (e) two and 
(f) three droplets[61]. 
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Fig. 1.8 Manipulation of oil plug with thermocapillary force by switching the left 
and right heaters in a glass tube[63]. 
 

 
Fig. 1.9 (a) Concept of contactless droplets manipulation with Marangoni flow for 
(b) virtual droplet channels generated by parallel linear heat sources and (c) droplet 
trapping[69]. 

 
上述の Basu らの操作法では，液滴に局所的な熱流を与えることで，液滴の
誘導・選別・捕捉といった多種の操作を実現している．このことからも分か

るように，液滴群の中から単一液滴のみを駆動させるといった点においては，

液滴まわりの界面流れを利用することが極めて有効であるといえ，選択性の

高い操作の実現可能性を示唆している．しかし，この方法では，液滴が加熱

部に引き寄せられるような引力が働くため，液滴の内部試料への侵襲性とい

う点に関しては改善の必要がある．さらに，熱流のパターンを予め決めてか

ら操作する必要があるため，決まった方向にしか操作できず，リアルタイム

に駆動方向を制御できない． 
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1.2.5 スケール効果と界面流れ 

	 本研究では選択性の高い操作方法を実現するにあたり，液滴まわりに発生

する界面流れを光で制御するという方法に着想が至った．そこで本項では，

スケール効果に伴い顕著となる界面流れの現象について述べる．以下では，

液滴の界面現象を扱う上で必要な三つの基礎知識について説明する． 
 
• 界面張力[70-74] 
	 表面張力 (surface tension) が気体/液体・気体/固体の表面を指すのに対して，
界面張力 (interfacial tension) は液体/液体・液体/固体・固体/固体の境界に対
して使われることが多い．界面張力は，単位面積分だけ界面を作るのに必要

なエネルギとして定義されることが多い．例えば，卵の白身を泡立てること

や，マヨネーズを作るために油の中で水を乳濁させる際，表面または界面を

作るために力学的エネルギを与える必要がある．よって，液体を変形させて，

その表面積を ΔA だけ増加させた際の仕事 ΔWは，界面に運ぶ必要のある分
子の数に比例するため，ΔAに比例した以下の Eq. (1.1)で表される．このとき，
式中の γが界面張力である． 
 
  (1.1) 
 

ここで，界面張力は界面の熱力学的仕事に寄与することから，仕事 ΔWを，
界面増加時の内部エネルギまたは自由エネルギの増加としても定義するこ

とができる．また，界面張力を，界面の単位長さあたりにかかる力，すなわ

ち，毛管力 (capillary force) としても見なすこともでき，以下の Eq. (1.2)で表
されることが知られている． 
 
  (1.2) 
 

ここで，l は界面張力の作用する界面の長さ，Δxは界面の移動量をそれぞれ
指す．さらに，スケール効果に伴う界面張力の影響度合いについては，Eq. 
(1.2)を用いることで確認できる．また，lを代表距離とした際，重力の寄与は
lの 3乗にスケールするが，界面張力の寄与は 1乗にスケールする．これら 2
つのつり合い式は Eq. (1.3)で表され，さらに，lについて整理すると Eq. (1.4)
が求まる．ただし，ρは密度，gは重力加速度とする． 
 

  (1.3) 

ΔW = γΔA

ΔW = 2γ lΔx

ρgl 3 = γ l
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  (1.4) 

 
Eq. (1.4)における lを毛管長 (capillary length) と呼び，毛管長よりも大きなス
ケールでは重力が，小さなスケールでは界面張力が支配的となる．よって，

液滴のスケールダウンに伴い，界面張力が支配的となることがわかる．また，

水の場合での lは 2.7 mm程度である． 
 
• ラプラス圧[70, 71] 
	 界面張力は単位面積当たりのギブス自由エネルギであるので，

droplet/bubble内外ではエネルギバリアが存在する．それらの曲率をもつ表面 
(界面) を横切ると，内外での圧力差によって圧力の値はジャンプする．この
圧力のジャンプをラプラス圧 (Laplace pressure) と呼ぶ．これを，水中内に存
在する半径 Rの油滴を例に考える．仮想変位的に油と水の境界を ΔRだけ移
動させるとすると，圧力と毛管力の仕事は Eq. (1.5)のように記述される． 
 
  (1.5) 

 
ここで，poと pwは油と水の圧力であり，ΔVoと ΔVwは油と水の体積，ΔA は
界面の表面積の増加分として，それぞれ Eqs. (1.6)-(1.7)のように表される． 
 

  (1.6) 

  (1.7) 

 
よって，力学的平衡状態ではΔWがゼロとなるので，ラプラス圧ΔpはEq. (1.8)
のように表される． 
 

 
 

(1.8) 

 

また，界面が球面でない曲率 (主曲率半径を R1と R2とする) を持つとき，液
滴のラプラス圧は Eq. (1.9)で表され，微小液滴界面のラプラス圧もスケール
ダウンに伴い上昇することがわかる． 
 

 
 

(1.9) 

l = γ ρg

ΔW = − poΔVo − pwΔVw + γΔSγΔA

ΔVo = 4πR2ΔR = −ΔVw

ΔA = 8πRΔR

Δp = po − pw = 2γ
R

Δp = γ 1
R1

+ 1
R2

⎛
⎝⎜

⎞
⎠⎟
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• 濡れ性[70-74] 
	 固体/液体/気体が共存する状況において，固体表面に対する液体の濡れや
すさの度合いのことを表面濡れ性，あるいは単に濡れ性 (wettability) という．
濡れ性は，特に気液 2相流を利用する各種伝熱機器やシステムの性能に大き
な影響を及ぼす．ここで，液滴が固体表面に置かれた状況を考える．Figure 
1.10 に示すように，液滴の気液界面と固液界面がなす角度 θe を接触角 
(contact angle) と呼び，Eq. (1.10)のヤングの式 (Young equation) で表される． 
 

  (1.10) 

 

 
Fig. 1.10 Interfacial tensions and contact angle for a droplet on a solid surface. 

 
ここで，γlg，γsg，γsl はそれぞれ液体/気体，固体/気体，固体/液体の界面張力
を指す．Eq. (1.10)で定義される接触角 θeは平衡接触角と呼ばれ，図中の点 P
で表される液体の濡れ縁は接触線 (contact line) または三重線 (triple line) と
呼ばれている．液滴が固体表面上で球形状を保てるのは，接触線に働く毛管

力が釣り合っているからである．また，Eq. (1.11)で定義される，乾いた表面
と濡れた表面の表面エネルギの差である拡張係数 (spreading coefficient) sを
用いると，濡れの状態を判断できる． 
 

  (1.11) 

 
拡張係数が正の値を持つときは完全な濡れ (complete wetting) となり，負の
値のときは不完全な濡れ (partial wetting) と分類できるほか，平衡接触角の値
により濡れ状態は以下のように詳細に分類される． 
θe = 0°  ：完全濡れ 
0° < θe < 90° ：濡れ領域 
90° < θe < 180° ：非濡れ領域 
θe = 180°  ：完全非濡れ 

γ lg cosθe = γ sg − γ sl

s = γ sg − γ sl + γ lg( ) = γ lg cosθe −1( )
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濡れ性を制御することで液滴を操作する研究例は，上述した EW，EWOD，
OEW のように多く存在する．これらの操作で共通した原理として，液滴の

動的接触角 (dynamic contact angle) θDを電気または光により制御している点

にある．Figure 1.11のように，滴り落ちようとする瞬間の液滴は，前進接触
角 (advancing contact angle) θaと後退接触角 (receding contact angle) θrと呼ば

れる二つの極限値の間の値を取る．そして，動的接触角が前進接触角を上回

った瞬間，接触線が釣り合い状態を保てずに液滴は前進する．よって，固体

表面上の液滴操作は，動的接触角を制御する物理現象に何を利用するかや，

その応答性の速さが鍵となる． 
 

 
Fig. 1.11 Dripping of a droplet with the advancing and the receding contact angles. 

 

1.3 本論文の目的及び構成 

	 本研究では，pL–µLサイズの液滴に対応した光誘起界面流れを用いた非接
触操作法を提案し，液滴操作と (操作の駆動因子となる) 温度場の計測シス
テムを開発，駆動力を調査することで本手法の妥当性を検討する． 
混相流型マイクロ流体デバイス内で液滴を用いたアプリケーションでは，

より複雑かつ正確な操作が要求されているが，分野や対象物に合わせて液滴

の移動速度やサイズが決定してしまうのに対して，その液滴に対応した操作

法が必ずしも存在する訳ではない．ddPCRでは高速で流れる液滴の軌道を制
御する必要があるが，従来の操作法では制御に必要な駆動力を有しておらず，

また，駆動力が流路形状や液滴物性に依存すること，駆動方向がリアルタイ

ムに制御できないこと，特定個数の液滴を選択的に操作できないこと，とい

った制約があった．そこで，pL–µLの幅広いサイズの液滴を，動かしたい方
向に，動かしたい数だけ操作することをコンセプトとして，フォトサーマル

界面流れ (photothermal interfacial flow) を駆動原理とした光誘起界面流れを
用いた非接触操作法を開発し，操作の駆動力の理論的評価と実験的計測に取

り組んだ．本操作法の特徴を以下に示す． 
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• pL–nL の液滴の操作 

	 混相流型マイクロ流体デバイス内でのアプリケーションにおいては，扱う

液滴のサイズが pL–nL程度である．そこで，他のアプリケーションと複合さ
せるには，同サイズに対応した操作法の開発が必要となる． 
 
• 流路に特別な加工や溝が不要 

	 光を用いた非接触操作のため，前処理としてデバイスに電極パターニング

や表面処理を施す必要がない．また，レーザ光を光源とするので，装置が複

雑化しない． 
 
• 特定数液滴の選択的な操作 

	 電場・磁場の働く空間内の液滴全てに駆動力が作用する操作法とは異なり，

本操作法では，レーザスポット径の変化 (液滴の温度変化) により駆動力を
単一液滴から複数液滴まで幅広く与えることができる． 
 
• リアルタイムな駆動方向の制御 

	 光を用いた非接触操作では，液滴経路が基板や流路の形状に依存しないた

め，どの方向でも制限のない自由な液滴輸送が可能である． 
 
フォトサーマル界面流れでは，従来，光ピンセットにより fL–pL液滴でしか
できなかったような操作を，駆動力の強い界面流れにより pL–µLサイズまで
拡大して実現させる．様々なサイズの液滴に対応させて駆動力を能動的に制

御できる操作法の開発は，流体制御の新たなアプリケーションとして，分野

を問わずに多くの領域への貢献が期待できる．さらには，駆動力を算出する

ことで，混相流型マイクロ流体デバイスにおける液滴の選別・捕捉・分裂・

合体といった重要な操作特性の評価に繋がる架け橋となる． 
	 本論文は全 6章より構成される．以下に各章の論点について述べる． 
 
	 1 章では，本研究における研究背景と既存の各種液滴操作法について述べ
る．液滴を扱う上で求められる操作から本研究の説明へと展開し，操作にお

ける光や界面流れの有効性について研究例も兼ねて紹介する．また，ダウン

サイジングに伴い顕著となる界面現象についても，原理とともに記載する． 
 
	 2 章では，レーザ光の光熱効果から誘起されるフォトサーマル界面流れを
用いて，混相流型マイクロ流体デバイス内での液滴のソーティングを実施す

る．液滴ソートでは，ddPCR等の分野における不良サンプルや特定ウイルス
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を含む液滴の仕分けを想定している．そこで，照射レーザ光出力に依存する

液滴のソート率を，光熱により発生した温度場という観点から調査するため，

レーザ誘起蛍光法を用いることで液滴操作時の温度場を可視化する． 
 
	 3 章では，液滴の駆動因子を導出し，液滴ソートの操作特性を 2 章で得ら
れた可視化画像と液滴軌道の両データの解析によって定量的に考察する．駆

動因子を熱マランゴニ対流による界面流動の速度から導き，加えて，マラン

ゴニ数と熱流の導出方法も記載する．さらに，駆動力の依存因子を連続相流

体から受ける液滴への抗力と，熱マランゴニ対流の速度論から考察する．ま

た，液滴ソート時の駆動因子を考察し，ソート特性との関連を調査する． 
 
	 4 章では，本操作における液滴サイズの影響を調査し，駆動力を定量的に
導く．液滴のサイズや速度に適応した液滴操作法を選定し，液滴の軌道を設

計するにあたっては，予め駆動力を見積もっておく必要がある．そこで，熱

マランゴニ対流による気泡の駆動速度を求めたYGB理論を導入することで，
駆動力の理論値を算出する．算出に必要な，界面張力温度依存性や液滴両端

の温度差といった各種パラメータは実験的に取得される．また，得られた駆

動力の妥当性を検証するために，レーザ光照射による液滴の捕捉実験から求

まる駆動力の実験値と比較検証する． 
 
	 5 章では，レーザ光照射による連続的またはパルス的な加熱を想定した実
際の操作に向けて，駆動力と操作特性について調査する．そこで，光出力に

よる加熱強度以外の液滴−加熱場間距離や浮力・粘性率の温度依存性といっ

た因子を調査する．また，パルス加熱における加熱場や液滴内部流の立ち上

がり時間 (時定数) を導出する．さらに，他の操作法と駆動力を比較するこ
とで，本手法が適用可能な操作対象を考察する． 
 
	 6 章では，これまでの内容を総括する，各章で得られた知見を要約し，光
誘起界面流れを用いた非接触液滴操作の可能性及び有用性を本研究の結論

として述べる． 
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2 液滴ソートと温度場の計測 

2.1 緒言 

	 マイクロスケールでは界面張力の影響が支配的となることから，界面張力

勾配から誘起された界面流れを液滴操作の駆動原理として利用することは

有効な方法である．そこで我々は，界面流れの一つである熱マランゴニ対流 
によるフォトサーマル界面流れの利用に着目した．フォトサーマル界面流れ

とは，光熱効果 (photothermal effect) と界面流れを組み合わせた造語である．
この操作法では，液滴の近傍にレーザ光を照射することで光熱効果を誘発し，

局所的な温度勾配に沿って液滴まわりに熱マランゴニ対流を発生させるこ

とで液滴を駆動させる．以下では，マランゴニ対流及び光熱効果の原理と，

界面流れを誘発する界面張力の依存因子について説明する． 
 
• マランゴニ対流 

	 界面張力は，不純物の混入や混合物の濃度変化，もしくは温度変化によっ

て変化する．局所的に界面張力が変化すると，表面自由エネルギの空間勾配

が不均一になり，それを解消するために対流が界面に生じる．この対流をマ

ランゴニ対流 (Marangoni convection) と呼び，主に微小重力環境や微小スケ
ールにおいて支配的な流れとなる[72, 75-78]．界面張力は温度や濃度の関数であ

るので，界面張力の空間勾配は，主に温度勾配によるもの[79]と濃度勾配によ

るもの[80]に分類される．温度勾配によるものを熱マランゴニ対流，濃度勾配

によるものを溶質マランゴニ対流 (solutal Marangoni convection) とそれぞれ
呼ぶ．また，マランゴニ対流の解析には，表面張力起因の駆動力を制動力で

除した無次元数，マランゴニ数 (Marangoni number) が用いられる．さらに，
マランゴニ対流が定常流から振動流に遷移する閾値を臨界マランゴニ数と

呼び，理論的には 80以上にならないと対流が発生しない (詳細は次章に記載)．
身近に見られるマランゴニ対流の例としては，ワインがグラスの内壁に沿っ

て這い上がり，液滴の列が現れるワインの涙[81]がある．この現象は，エタノ

ールの濃度勾配から誘起される溶質マランゴニ対流に寄るものである． 
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• 光熱効果[82] 
	 光を用いて局所的な界面張力勾配を誘起する手段として，光熱効果の利用

が考えられる．基底状態にある物質は，分子中の電子が励起されるのに必要

なエネルギと等しいエネルギをもつ光，つまり特定の振動数 (波長) をもつ
光を吸収する．吸収されたエネルギは，物質の特性により，以下の三種類の

形態にて放出される． 
 
① 化学変化を起こす (光化学的過程) 
② 光の形で放出される (放射過程) 
③ 熱として放出される (無放射過程) 
 
①及び②のエネルギ放出は，一部のクロロフィル分子や蛍光物質など限られ

た物質にしかみられない．ここでは，③の無放射過程に着目する．無放射過

程では，吸収された光エネルギが熱エネルギとして放出されることで，物質

の温度が上昇する．これにより，物質に光を照射して吸収させることで温度

を上昇させることができる．この光吸収による温度上昇効果を光熱効果とい

う．物質は，光の吸収量と波長の関係を表す固有の吸収スペクトルを持って

おり，物質の吸収スペクトルに合わせた波長の光を照射することで，効率的

な温度上昇が可能となる． 
 
• 界面張力の依存因子 

	 光熱効果の利用により，光による温度勾配が誘起できることから，液滴ま

わりの連続相溶液の吸収波長に合わせた光を照射することで，液滴まわりに

熱マランゴニ対流を発生させることが可能となる．また，界面張力 γ を変化
させる因子は Gibbs，Duhem，Lippmanらの式をまとめると Eq. (2.1)で表され
る[71, 72, 74, 83]． 
 

 
 

(2.1) 

 
ここで，A は表面積，S はエントロピ，T は温度，ρiは電荷密度，E は電位，
niは粒子数，µiは成分 iの化学ポテンシャルをそれぞれ指すことから，右辺の
各項はそれぞれ温度，圧力，電位，化学ポテンシャルの影響を表している．

このことから，電場や圧力場が作用せず，液体の蒸発に伴う濃度変化や，光

化学反応を起こさない流体を選択することで，温度勾配による界面張力の変

化の影響のみを抽出できる． 

dγ = − S
A

dT + V
A

dp − ρidE −
ni

A
dµi∑
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	 以上から，十分小さい光出力において熱拡散などの影響を考慮しない場合，

光熱効果による温度上昇は光強度に比例すると考えられるため，光出力の調

整によって発生する熱マランゴニ対流の強さを制御できる．本操作手法を利

用することで，Fig. 2.1に示すような系において，作動流体をレーザ加熱する
ことにより，流路上流より流れてくる液滴の流れをせき止めることができる．

このように，本手法は流路内のバルブのように振る舞うことから，光熱バル

ブと呼んでいる．光熱バルブは，光ピンセットと異なり液滴に直接レーザ光

を照射せず，斥力によって操作する特徴がある．従来のフォトサーマル界面

流れを用いた研究[84-94]は，作動流体の加熱場へと液滴が引き寄せられるよう

な引力を利用した操作法であり，液滴の捕捉時には液滴自体にレーザ光を照

射するケースが一般的であった．しかし，本手法は液滴に斥力を加える操作

法であるため，従来問題視されていた熱による液滴の破裂や内包試料への損

傷といった課題を克服できる． 
	 本章では，フォトサーマル界面流れによる斥力を利用した液滴の選別 
(sorting) について報告する．実験では，マイクロ流路中に配置された光熱バ
ルブによって液滴の軌道が制御され，流路下流の分岐流路にて液滴のソート

が実施される．また，実験の観察データから，加熱場に伴う液滴軌道の様子

を可視化する．加熱場は，蛍光染料の蛍光強度と温度の依存性を利用した温

度場計測手法であるレーザ誘起蛍光法 (LIF: laser-induced fluorescence) によ
り可視化した．また，操作時に液滴に作用する駆動力についての定量的な議

論は，次章に記載する． 
 

 
Fig. 2.1 Manipulation image of droplets by thermal Marangoni convection. In 
contrast with (a) general droplets flow in a microchannel, (b) droplets are trapped 
when photothermal valve by laser heating is settled in the way of them. 
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2.2 液滴操作の駆動原理 
	 Figure 2.2にフォトサーマル界面流れを用いた液滴操作の概略図を示す．連
続相溶液内に存在する液滴 (分散相溶液) に温度勾配を与えたとすると，温
度勾配に対応した界面張力の勾配が液滴表面に誘発される．界面張力は液液

間の分子間力の差に起因する現象であるため，一般的に温度が上がり分子の

熱運動が活発化するにつれて界面張力は低くなる[56, 95]．よって，従来の液滴

操作[84-94]では，界面張力温度依存性が負の状態であったため，高温部から低

温部へと流れる界面流れの発生により，液滴が加熱場に引き込まれるような

挙動を示していた．しかし，本手法においては，界面張力の温度依存性が正 
(∂γ/∂T > 0) となるように O/W (oil-in-water) エマルション (水中油滴) の組み
合わせを調整しているため，高温側の界面張力が強く，低温側が弱い．この

界面張力の不釣合いを釣り合わせるよう，張力差を減少させる方向，つまり

低張力側の液体が高張力側へと引き込まれるように熱マランゴニ対流を液

滴まわりに発生させることで，液滴は照射光から離れるように低温側へと移

動する．よって，本手法では，液滴への斥力の作用を実現させている． 
 

 
Fig. 2.2 Schematic of droplet migration by thermal Marangoni convection under a 
positive temperature coefficient of the interfacial tension. Under the temperature 
gradient, the photothermal interfacial flow occurs from a low-tension area to a 
high-tension area. Eventually the droplet moves away from the hot area because of a 
pressure difference around the droplet due to thermal Marangoni convection. 
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2.3 液滴ソートの実験装置及び実験方法 

2.3.1  作動流体 

	 本実験における作動流体には，オレイン酸の液滴を分散相とした O/W型エ
マルションを採用している．また，連続相溶液には，LIF による温度場計測
と液滴操作を同時に行えるようにホウ酸塩 pH 標準緩衝液をベースとし，蛍
光染料のフルオレセイン，吸収染料である brilliant blue FCF，界面活性剤であ
る Tween 20を添加している．以下に各々の添加物の説明を記す． 
 
• 緩衝液 

	 連続相の緩衝液には，ホウ酸塩 pH標準緩衝液 (和光純薬工業) を用いた．
緩衝作用とは，溶液中の遊離水素イオン濃度の変化に対する抵抗性のことで

あり，緩衝液に多少の酸・塩基を加えても pH が変化することはない．身近
な例では，スポーツ飲料や血液なども緩衝作用を持っている．LIF による温
度計測で用いるフルオレセインは塩基性溶媒に対して溶解性があり，蛍光強

度が大きく pHに依存するため，温度計測中に pHを維持する必要性がある．
本研究では，緩衝液の緩衝作用を利用して pH 変化による影響を緩和した．
また，緩衝液の組成から各種物性は水とほぼ同じと考えられるため，得られ

る熱流動場に関しては水と同様に扱うことができる．緩衝液自身も温度依存

性を持ち，温度変化に従って pKa (酸解離定数) の値が変化する．使用した緩
衝液の各温度における pHは，Table 2.1に示すように既知であり，その値か
ら温度変化による蛍光強度の変化は無視できると考えられる． 
 

Table 2.1 Temperature dependence of buffer solution. 

 
 
• 蛍光染料 

	 LIF の温度計測における蛍光染料には，感温性蛍光染料としてフルオレセ
イン (和光純薬工業) を濃度 0.1 mMで使用した．フルオレセインの蛍光スペ
クトルを Fig. 2.3に示す．また，その温度依存性は−0.4 %/K程度である．蛍
光物質における発光強度の温度依存性は，量子収率が分子構造に影響するこ

とが原因と考えられている．温度の上昇に従い，励起されたエネルギが分子

の回転エネルギとして消費されるため，蛍光として消費されるエネルギが小
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さくなる．この性質が，温度依存性を持つ蛍光物質と持たないものの差とな

る．また，蛍光物質が持つ重要な性質が消光 (クエンチング) であり，LIF
計測に限らず多くの蛍光実験における問題点となる．消光の種類には，光消

光，濃度消光，不純物による消光，酸素による消光が挙げられ，不純物や酸

素による消光の影響については時間と共に蛍光強度が一定値に漸近するた

め，溶液は作成したのち 1日程度放置したものを用いるとよい． 
 

 
Fig. 2.3 Fluorescence spectra of fluorescein (pH 9.0). 

 
• 吸収染料 

	 連続相にレーザ光を吸収させるため，吸収染料である brilliant blue FCF (和
光純薬工業) を添加した．Brilliant blue FCFは，本研究で用いるレーザ光の波
長 640 nmを吸収するため，光熱効果による加熱が可能となる．Brilliant blue 
FCFの吸収スペクトルを Fig. 2.4に示す．また，フルオレセインの蛍光強度
の温度依存性は，brilliant blue FCF を濃度 1 mMで混ぜた場合に−0.7 %/Kま
で向上することが分かっており，温度測定の精度を向上させることができる． 
 

 
Fig. 2.4 Absorption spectrum of brilliant blue FCF. 
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• 界面活性剤 

	 エマルションを安定させるために，界面活性剤である Tween 20 (和光純薬
工業) を濃度 10mMで添加している．界面活性剤は，添加することによって
W/O 型もしくは O/W 型のエマルションを安定させることのできる物質であ
る．どちらの型のエマルションで安定できるかは，界面活性剤の親油性と親

水性の相対的強度を表す HLB 値によって決められる．なお，HLB 値が大き
いと O/W 型，小さいと W/O 型エマルションを形成する．Tween 20 は HLB
値が 16.7 と大きいため，作動流体として利用する O/W 型エマルションを安
定させるために適した界面活性剤であるといえる．よって，液滴同士の合体

や，液滴の壁面付着を抑えることができ，実験が行いやすくなる．さらに，

界面活性剤の添加により液液界面張力の温度依存性を強める効果もあり，操

作がしやすくなるといった利点も挙げられる． 

2.3.2  流路内の圧力及び流動制御システム 

	 液滴ソートの実験で用いたマイクロ流体デバイスは，微細加工技術である

ソフトリソグラフィの工程を通して，PDMSにて流路形状の型取りをするこ
とで作製した．型取りの際には，フォトリソグラフィによって作製したフォ

トマスクを用いることで，シリコンウェハ上に SU-8 のモールドを施した．
SU-8には SU-8 3050 (日本化薬) を，PDMSには KE-106 (信越化学工業) をそ
れぞれ用い，流路の彫られた PDMSには内径 0.5 mm及び外径 0.7 mmの PFA 
(perfluoroalkylvinylether) チューブが接続された．また，マイクロ流体デバイ
スは，スライドガラスと PDMSにプラズマ処理を施し，それら表面の表面分
子を励起させてから接着することで作製した． 
	 マイクロ流体デバイスの概略図と流動制御のイメージを Fig. 2.5 に示す．
マイクロ流体デバイスは，高さ 50 µmの流路を有しており，上流の液滴生成
用 T-junctionで生成された液滴が，長さ 10 mm，幅 200 µmの直線流路を通過
し，下流の Y-junction (分岐後の流路幅 100 µm) にてどちらか一方に流れる．
流路内の液体は，入口と出口の両流路に接続した圧力ポンプ MFCSTM-EZ 
(FLUIGENT) を用いた差圧により閉ループ的に制御された．また，Fig. 2.6
のように分岐後の流路下流で圧力調整弁によって背圧調整を行うことで，分

岐部において 2つの流路 (高圧流路，低圧流路と呼ぶ) に圧力差 (PH > PL) を
与えた．これにより，光熱バルブ非作動時には液滴が全て低圧側流路に流れ

るようになっている． 
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Fig. 2.5 Sorting image of droplets in a microchannel. Droplets generated in 
T-junction go through straight channel, and are sorted in Y-junction due to 
photothermal valve. 
 

 

Fig. 2.6 Pressure condition in microchannel. Pressure difference of Y-junction is 
generated by setting pressure control valve on one side of Y-junction. Therefore, 
droplets usually flow to a low pressure channel. 
 

2.3.3  光学システム 

	 Figure 2.7の実験装置に示す光学系では，マイクロ流体デバイスの上方から
の集光照射によって液滴まわりの局所的な温度勾配の形成を可能にしてい

る．この縮小光学系における加熱用のレーザ光源 (Laser) には，波長 640 nm
の赤色半導体レーザ (Coherent) を用い，倍率 10倍で開口数 0.28の対物レン
ズ (Obj 1) にて集光された．レーザ光は，Fig. 2.8のビームプロファイラによ
るスポット光の観測結果が示す通り，半径 500 µm 程度の円形光である．液
滴操作の観察には，倒立顕微鏡 (倒立顕微鏡 ECLIPSE TE2000-U，Nikon) を
ベースに，sCMOS カメラ (ORCA-Flash2.8，浜松ホトニクス，1920 × 1440 
pixels)，フィルタキューブ，LED ランプの X-Cite 120LED (Excelitas 
Technologies)，倍率 10倍で開口数 0.30の対物レンズ (Obj 2) で構成されてい
る．観察領域及びレーザ光の照射位置は，マイクロチャネルからの拡大図で

示されている．フィルタキューブには，ダイクロイックミラー (DCM)，励起
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フィルタ (ExF)，蛍光フィルタ (EmF) の三種類のフィルタが組み合わされて
いる．Figure 2.9に各フィルタの波長特性を示す．ダイクロイックミラーは特
定の波長のみ反射し，他の波長は透過させる．そして，特定波長域以外の液

滴像を観察・撮影するための照明光は，ダイクロイックミラーを透過し，カ

メラへ入射される．また，レーザの波長のみを抽出するための励起フィルタ

や，ダイクロイックミラーを透過した不要な散乱光や励起フィルタの漏れ光

を分離するための蛍光フィルタを用いた． 
 

 

Fig. 2.7 Schematic diagram of the heating optical setup with a reduced exposure 
optics and the measurement setup. The photothermal droplet sorting and the 
temperature measurement by LIF can be simultaneously performed in this system. 
The droplet behavior under laser irradiation in the microfluidic chip connected with 
pressure pump is observed, and the image taken by a sCMOS camera is converted to 
the temperature profile using a temperature-sensitive fluorescent dye. 
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Fig. 2.8 Spot shape of laser beam with 20 mW measured by a beam profiler. The 
spot is a round shape with a diameter of 500 µm. 
 

 
Fig. 2.9 Spectrum of filters and a dichroic mirror for droplet sorting and LIF. 
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2.3.4  実験方法 

	 マイクロ流体デバイスには，流路内に気泡が混入しないように，シリンジ

を用いてエタノールで満たしておいた．エタノールと (浸水処理された) マ
イクロチャネル壁面の表面自由エネルギが等しいことから，濡れ易くなり，

気泡の壁面付着を妨げる効果があるためである．緩衝液をベースにフルオレ

セインを 0.1 mM，brilliant blue FCFを 5 mM，Tween 20を 10 mMの割合で調
合した作動流体 (連続相溶液) を圧力ポンプのセルに貯め，PFA チューブを
通してマイクロ流体デバイスの連続相用 inletに注入した．また，分散相溶液
であるオレイン酸も同様に分散相用 inletから注入する． 
	 圧力の閉ループ系の環境を作るため，廃液用 outlet から注入した溶液が漏
れ出すことを確認した後に，連続相溶液で満たされた PFAチューブを outlet
に接続した．圧力ポンプにより，連続相溶液の圧力を 800 Pa，分散相溶液の
圧力を 1100 Pa，出口圧力を 300 Paで制御することで，T-junction部での液滴
径 110 µm，液滴速度 1100 µm/sの安定した液滴生成を可能とした．ここで，
本章では液滴径と速度を固定パラメータとして実験を行った．この理由は，

液滴生成では液滴径が連続相及び分散相の流量に依存するため，どちらか一

方のパラメータを固定したままもう一方を変化させることが不可能なため

である．また，Y-junctionに取り付けた圧力調整弁では，全ての液滴が低圧流
路へと流れていくような偏りを確認するまで，背圧を調整した．このときの

高圧流路と低圧流路の圧力差は，圧力ポンプの分解能を下回ることから，100 
Pa以下であると考えられる． 
	 レーザの光出力は 0–40 mWの範囲で調整可能であるが，30 mWを超える
と PDMSが変性するため，30 mW以下の光出力で実験を実施した．また，観
察光及び蛍光染料の励起光である LEDランプの消費電力は最大の 230 Wに
設定した．撮影の手順は，まず，LIF では背景画像を必要とするため，液滴
を流さない状態の連続相溶液のみの画像を取得した．レーザ光を連続相溶液

に照射してから，液滴ソートの動画取得を開始するまでの時間はすみやかに

行われた．これは，マイクロ領域では代表長さが小さく，低ペクレ数 (移流
と拡散の比．小さいほど拡散の影響が大きい) のために温度場の形成に要す
る時間が ms オーダーと短いが，3 分を超える長時間加熱を行うと PDMS が
変性する危険性があるためである．動画は 1分間取得し，撮影条件は露光時
間 15 ms，フレームレート 48.8 fps，画素数 675 × 512 pixelsとした．撮影時間
を 1分間としたのは，時間内の撮影領域に映る液滴の数が 200個を超えるこ
とから，液滴ソートの割合の算出には十分な個数と判断したためである． 
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2.4 レーザ光照射時の液滴挙動 
	 レーザ光照射時及び非照射時の液滴軌道の連続写真を Fig. 2.10に示す．連
続写真の時間間隔は 0.1秒である．また，このときの液滴径は 110 µm，液滴
速度は 1100 µm/s，レーザ光出力は 20 mWとなっている．レーザ光の非照射
時では，上流から流れてくる液滴が全て低圧流路へと流れていく様子が確認

できた．このことから，Y-junctionの一方の流路に設置された圧力調整弁によ
る背圧調整が機能していることが確認できる．また，液滴は流路内の圧力勾

配に従って流れることから，ごく自然な軌道を示していることになる．それ

に対して，作動流体へのレーザ光照射により光熱バルブを液滴の軌道上に配

置すると，液滴が加熱場を避けて流れていく挙動を示した．よって，光熱バ

ルブによって温度上昇した液滴には，フォトサーマル界面流れによる斥力が

働いていることを確認した． 
 

 
Fig. 2.10 Continuous photograph of droplet flow (a) without and (b) with 
photothermal valve by laser heating. The photograph is recorded with the time 
interval of 0.1 s. 110 µm sized droplet flows with velocity of 1100 µm/s, and is 
sorted at heating spot with lase power of 20 mW. 
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2.5 レーザ光出力の変化に伴うソート特性への影響 
	 レーザ光出力の変化は，作動流体の加熱場の変化と同意である．加熱場が

変化すると，液滴に作用する駆動力 (温度に依存) の変化によって制御され
る軌道が異なり，結果としてソート率が変動すると考えられる．従って，レ

ーザ光出力の変化に伴う液滴の挙動を調査した．Figure 2.11には，光出力を
変化させた場合における液滴のソート率の実験結果を示している．ここでソ

ート率は，光熱バルブを作動させた状態で 1分間に分岐部を通過した液滴の
うち，高圧流路へ流動した液滴の割合と定義している．光出力が 5 mW以下
の場合には液滴は高圧流路へと流れなかったが，10 mW以上の場合には光出
力の増加とともにソート率が増加することを確認した． 
 

 

Fig. 2.11 Sorting ratio of droplets versus laser power. The sorting ratio is increased 
with an increase in the laser power from 0 to 30 mW. This result means that the 
sorting ratio is affected by driving force depending on temperature gradient of each 
droplets. 

 
	 ソート率は，光出力が 30 mWの場合には 90%となったが，これ以上光出
力を増加させた場合でも 100%には到達しなかった．これは，高圧流路に流
動した液滴による背圧上昇が原因と考えられる．一般的に，流路中を流動す

る液滴の上流側と下流側には Fig. 2.12のような圧力差が発生し，流路全体で
の液滴の個数 ndropletsを考慮して，液滴による圧力損失 ΔPdropletsは Eq. (2.2)のよ
うに与えられる[96, 97]．尚，流路幅 (100 µm) に対して，液滴の直径 (上流の
液滴生成用 T-junctionでは 110 µmのサイズで生成) が大きいため，液滴の上
下左右が流路壁面に接触するスラグ流として考慮している． 



2 液滴ソートと温度場の計測 
 

 
 
34 

 
Fig. 2.12 A schematic of pressure drop along a microchannel containing droplets. 

 

 
 

(2.2) 

 
ここで，vc及び ηcは連続相流体の流速と粘性率，hは流路高さ，Lc及び Ldroplet

は作動流体及び液滴の長さ，Cadropletはキャピラリ数を指す．また，係数 αa，

αc，αηはそれぞれ無次元数であり，流路幅を wとして，αaは Eq. (2.3)で与え
られ，αc及び αηは界面活性剤の濃度比 (Tween 20の濃度/臨界ミセル濃度) 及
び粘性率と流路のアスペクト比 (h/w) から求まる[96, 97]． 
 

 
 

(2.3) 

 
よって，Eq. (2.2)より，流路内の液滴個数の増加に伴い，圧力損失 ΔPdroplets

が増加する．ここで，高圧流路は圧力損失が高く，低圧流路よりも流速が低

いことから，高圧流路中を流動する液滴の個数 nHは光熱バルブ非作動時に低

圧側流路を流動する液滴の個数 nLと比較して多くなる．また，ソート率が上

昇するにしたがってnH − nLは増加することから，PHとPLの差が大きくなり，

ある時点で圧力差が光熱バルブの駆動力を上回ることにより液滴が再び低

圧側流路に流動すると考えられる． 
	 液滴の個数に依存した圧力損失 ΔPdropletsを用いて，背圧による液滴ソート

への影響を考える．高圧・低圧流路の ΔPdropletsは流路内の液滴個数により変

ΔPdroplets =
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化するので ΔPdroplets_H及びΔPdroplets_Lとなり，Fig. 2.6で示したようにY-junction
での入口圧力 PH及び PLはそれぞれ Eqs. (2.4)-(2.5)で表される[98, 99]． 
 

  (2.4) 

  (2.5) 

 
ここで，PBは流路出口の背圧，ΔPλは圧力調整弁の流路内管摩擦による圧力
損失を表し，本実験条件では定数とみなせる．また，ΔPMa は光熱バルブの

駆動力によって液滴に作用する圧力損失である．PHと PLを用いると，液滴

ソートは三つの条件に分類できる．レーザ光非照射時に液滴が低圧流路へと

流れる場合，レーザ光照射時に液滴が高圧流路へと流れる場合，レーザ光照

射時に高圧流路の (液滴による) 背圧上昇により液滴が低圧流路へと流れる
場合をそれぞれ Eqs. (2.6)-(2.8)とする． 
 
  (2.6) 
  (2.7) 
  (2.8) 

 
Eqs. (2.6)-(2.8)に Eqs. (2.4)-(2.5)で表される PH と PL を代入すると，Eqs. 
(2.9)-(2.11)のように式展開される．ここで，Eq. (2.9)では光熱バルブによる圧
力がなく，高圧流路にも液滴が存在しないことから，ΔPdroplets_HとΔPMaを 0
としている．また，Eq. (2.10)及び Eq. (2.11)では液滴が全て高圧流路へと流れ
込むことを仮定して，ΔPdroplets_Lを 0とした．さらに，分岐損失・直管損失・
曲がり損失の影響は低 Re 数のために少なく，また，分岐流路後の高圧流路
と低圧流路に対称性があることから，ここでは無視している． 
 

  (2.9) 

  (2.10) 

  (2.11) 

 
それぞれの式が示す流動条件について説明する．Eq. (2.9)に示すレーザ光の
非照射時に液滴が低圧流路へと流れる瞬間では，高圧流路内に設置された圧

力調整弁による圧力損失ΔPλ が低圧流路内の液滴による圧力損失 ΔPdroplets_L

PH = PB + ΔPλ + ΔPdroplets_H

PL = PB + ΔPMa + ΔPdroplets_L

PH > PL

PH < PL

PH = PL

ΔPdroplets_L < ΔPλ

ΔPdroplets_H + ΔPλ < ΔPMa

ΔPdroplets_H + ΔPλ = ΔPMa
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よりも上回ることで，低圧流路へと液滴が流れていくことがわかる．対して，

レーザ光の照射時の Eq. (2.10)では，高圧流路内の全圧 (左辺) よりもΔPMa

が勝ることで，液滴が高圧流路へと流れると考えられる．Eq. (2.11)では，レ
ーザ光照射時に液滴が段々と高圧流路へと溜まっていく状態を想像すると

解釈しやすい．液滴ソートの開始時では，Eq. (2.10)の時と同じで右辺の ΔPMa

が (ΔPdroplets_Hの値が小さいために) 左辺の ΔPdroplets_Hを上回る．しかし，高圧

流路に液滴が溜まるにつれて ΔPdroplets_H の値が増加し，次第に両辺がイコー

ルの関係で結ばれる瞬間が訪れ，液滴が低圧流路へと流れる．本実験では，

観察視野が狭いことで流路内の全ての液滴を観察することができず，微小流

路内の圧力分布の計測手段がなかった．よって，Eq. (2.11)となる瞬間の定量
的な算出は不可能であったが，高圧流路の観察視野内に 15 個の液滴が溜ま
った場合では，Eqs. (2.2)-(2.3)より 80 Pa程度の圧力損失と見積もることがで
きる．以上より，液滴のソート率から液滴による背圧上昇の影響を排除する

ためには，Y-junctionの分岐後流路の流路幅を十分に広げて圧力損失 ΔPdroplets

の影響を少なくすることが有効だと考えられる． 

2.6 液滴操作時の温度情報の取得 

2.6.1  温度校正曲線の取得 

	 フォトサーマル界面流れによる液滴ソートは，レーザ光出力，すなわち，

レーザ光の形成する温度場によって，ソート率が変わることがわかった．そ

こで，LIF を用いて液滴操作時の温度情報を取得することで，操作特性をよ
り詳細に解明していく．まず，LIF では実際の温度場計測に先立ち，マイク
ロチャネル内を流れる作動流体の温度と輝度の関係を表す校正曲線を取得

しておく必要がある．ここでは，温度計測システムの確立について述べる．

校正曲線取得の際のマイクロ流体デバイスには，幅 500 µm，高さ 50 µmの矩
形直線流路で，流路近傍に K型熱電対が設置されているものを使用した．ま
た，液滴操作と同様の作動流体 (連続相溶液) で流量を 50 µL/hとして実験を
行う． 
	 校正曲線は LIFによる温度測定の精度を決めるため，校正曲線の取得は高
精度に行う必要性がある．以下に，校正曲線の取得方法に関して記載する． 
 
1. チラーユニットと接続した水冷ヒートシンクを顕微鏡のステージに固

定する． 
2. 水冷ヒートシンク上に電源ユニットへと接続した2つのペルチェ素子を，

冷却側を設置するようにテープなどで固定する． 
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3. マイクロ流体デバイスをペルチェ素子上に設置し，流路が動かないよう

に熱伝導粘着性シートで固定する．これは，LIFの温度計測が 2組の画
像の輝度比を用いるため，輝度を測定する箇所は同一点にする必要があ

るためである． 
4. チラーユニットの温度を 10°C，電源ユニットを 0 Aに設定し，流路近傍

に設置されている熱電対の温度が室温近くで安定するまで待つ． 
5. ペルチェ素子に与える電流値を 0.2 A ごとに上昇させ，温度安定後に

sCMOSカメラにより蛍光画像を 1 ms間隔で 20枚取得する (ここで励起
光をチャネル内に照射してから撮影を行うまでの時間間隔を必ず一定

にする必要がある)．この際，周囲からの光をカットするために流路全
体を遮光板で覆い，外部からのノイズを除去する．また，同時に熱電対

で温度を測定し，この温度を流路内温度とする． 
6. 熱電対の温度が 20–60°Cとなるように，温度上昇・下降過程を繰り返し，

ヒステリシスのない校正曲線を取得する． 
7. 最後に励起光非照射時の輝度画像を 20枚取得する． 
 
励起光非照射時の輝度画像撮影は，sCMOSカメラの暗電流ノイズを後に差し
引くことでノイズを低減させるために行っている．本研究では，ペルチェ素

子により温度変化を生じさせているが，各電流へ変更後の温度安定時間はお

よそ 5分であった．また，流路近傍に熱電対を設置しているため，流路内部
の温度と熱電対での温度計測値には大きなずれはないと考えられる．また，

得られた輝度画像の中央 200 × 200 pixelsの平均値を各温度の輝度値とした． 
	 ヒステリシスのない校正曲線の取得は理想であるが，消光や pH 変化，蛍
光・吸収染料濃度などの因子は悪影響を及ぼす．そこで，筆者らの先行論文
[100]では校正実験を実施し，作動流体として最適な実験条件を調査した．温度

計測と液滴操作の両方に適した作動流体は，蛍光染料を 0.1 mM，吸収染料を
5 mM，界面活性剤を 10 mMの配合が最適値であると判断し，Fig. 2.13に示
すヒステリシスのない温度校正曲線を取得した．この温度校正曲線のプロッ

トは任意の温度に対する作動流体の輝度値を指しているが，多項式近似によ

り 3次関数をとることで，輝度画像を温度場へと画像処理により変換するこ
とが可能となる． 
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Fig. 2.13 Calibration curve between the temperature and the fluorescent intensity of 
the working liquid. The intensity is normalized by that at room temperature. The 
fluorescent intensities show no hysteresis sliding up and down the temperature 
controlled by the Peltier modules. 
 

2.6.2  画像解析による液滴操作時の温度場の可視化 

	 取得した校正実験を用いて，液滴操作時の温度場を取得する．例として，

Fig. 2.14(a)のような液滴操作の輝度画像 (675 × 512 pixels) が sCMOSカメラ
により撮影されたとすると，以下の手順を踏むことで温度場へと変換される． 
 
1. 予め，輝度画像を撮影した流路位置で，レーザ照射と液滴輸送を行わな

い状態での輝度画像 (背景画像) を取得しておく． 
2. 液滴操作時の輝度画像と背景画像の画素単位での輝度値を抽出する.  
3. 液滴操作時の輝度画像の輝度値を，背景画像の輝度値で除すことで，輝

度画像比を得る.  
4. 輝度画像比に校正曲線 (Fig. 2.13) の多項近似式を用いて，Fig. 2.14(b)

に示す温度場へと変換する．また，液滴は，任意のしきい値以下の輝度

を有する物体として，紺色で表示している． 
 
当初は，熱マランゴニ対流や液滴の通過によって温度場の歪みが予想された

が，そのような影響は見られなかった．これは，低ペクレ数のために，対流・

移流による熱移動の影響が小さいためである．また，加熱場を液滴が通過す

る際の温度場から，液滴に作用する温度差 ΔT を取得する．取得方法として
は，Fig. 2.15のように液滴中心と温度場の中央を通る直線を仮定して，その
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直線上の液滴の前後の温度差を算出する．LIF による温度計測では液滴内部
の温度勾配を計測できないことから，液滴前後の 10 × 10 pixelsの領域内の加
算平均された温度の差を，液滴両端の温度差と考えた． 
 

   

Fig. 2.14 Conversion of (a) intensity image to (b) temperature profile by using the 
calibration curve. Obtainment of temperature information at the same time of the 
droplet manipulation is possible with the laser-induced fluorescence method. 
 

 
Fig. 2.15 Temperature difference ΔT at the both ends of a droplet obtained from the 
temperature distribution. The direction of temperature difference is on the straight 
line connecting the center of a droplet and the peak of the temperature rise. 
 

2.7 レーザ加熱場の変化に伴う液滴軌道への影響 
	 液滴ソートにおける操作特性を，LIF により取得した温度情報を用いて考
察する．レーザ加熱場は，加熱場中心からの距離を横軸とすると Fig. 2.16の
ような分布を示し，縦軸はレーザ光出力 10–30 mWにおける連続相溶液の温
度上昇値である．ここで，光熱効果による加熱場は光出力だけでなく連続相

溶液に添加された吸収染料の濃度や PDMSの厚さにも依存するが，マイクロ
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スケールのために溶液中の濃度勾配は少なく，PDMS が高透過率 (波長 600 
nmで 94.3%) のために熱の吸収もないと考えられる．よって，グラフの縦軸
は連続相溶液の温度上昇値であるといえる．加熱場は，半径 100 µm を超え
るほど広範囲にまで広がり，光出力 30 mWでの最大の温度上昇値が 63.8 K
となることを確認した．また，光出力の増加に伴い，温度場のピーク値が上

昇し，グラフ形状が変化する傾向も確認できる．レーザ光出力の変化によっ

て温度分布が変動する傾向を確認したため，続いては分布形状に伴う液滴の

軌道の変化を調査していく． 
 

 

Fig. 2.16 Temperature rise of continuous phase liquid by laser heating. It can be 
confirmed that the higher laser power rises, the stronger and wider temperature 
distribution becomes. 

 
	 液滴のソート率が変動する原因として，レーザ光出力による温度分布の形

状変化が考えられることから，液滴ソート時の軌道と温度分布を比較する．

ここで，軌道と呼んでいるのは，液滴ソートでは液滴に作用する温度によっ

て経路が予め決まっているのではないか，と考えられるためである．液滴の

軌道は，画像処理によって求めた．まず，液滴ソートの輝度画像を二値化処

理にて液滴と背景画像で分離した後に，液滴の重心を解析することで中心座

標を決定し，プロットすることで液滴の軌跡を可視化できる． 
	 各レーザ光出力に対する液滴の軌跡と加熱場の可視化画像を Fig. 2.17に示
す．Figure 2.17(a)のレーザ光非照射時の画像では，全ての液滴が低圧流路へ
と流れる場合の軌跡を示している．対して，Fig. 2.17(b)-(g)のレーザ光照射時
の画像では，液滴が高圧流路へと流れていく条件での軌跡を示している．レ
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ーザ光出力の上昇に伴い加熱場が拡大しているのは上述の通りだが，ここで

は，液滴の軌跡が変化している様子も確認できる．赤い点線間で示された距

離は，上流から流れてくる液滴の入射位置を基準とした際の， (液滴が光熱
バルブにより軌道制御されて) 高圧流路に流入するまでの y 方向 (流路幅方
向) 変位を示している． 
 

 
Fig. 2.17 Trajectory of a droplet with temperature profile by different laser power. 
(a) When laser power is 0, a droplet flows into the low pressure channel. (b)-(g) 
When, the higher laser power is adjusted, the longer y direction displacement of a 
droplet which flows into high pressure channel by photothermal valve is obtained. 
 

y 方向変位がレーザ光出力の上昇に伴い，増加していく傾向を確認したこと
から，ソート率に影響するパラメータではないかと本研究では判断した．ま

た，Fig. 2.17(b)-(c)では液滴が分岐流路の先端の壁面に接触することで軌道制
御されているのに対して，Fig. 2.17(d)-(g)では壁面に接触するよりも上流の地
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点で既に液滴が y方向への移動を始めていることが確認できる．以上より， y
方向変位の開始位置，すなわち，液滴制御の開始位置がソート率を決める影

響因子であると考えられることから，加熱場と液滴の位置関係が重要となる．

液滴制御の開始位置とは，液滴に y方向の駆動力が働き始めた位置と同意で
あるので，次章では液滴に作用する駆動力の視点から調査を行う． 

2.8 結言 

	 液滴ソートにおける温度場の影響に関して，以下の知見を得た． 
1. 局所的なレーザ加熱により誘起されたフォトサーマル界面流れを利用

することで，混相流型マイクロ流体デバイス内における微小液滴のソー

トを実現した． 
2. 液滴ソートと温度場が同時観測可能なレーザ誘起蛍光法を取り入れた

計測システムを構築した． 
3. 分岐流路における液滴のソート率を向上させるためには，液滴に作用す

る温度勾配や液滴形状による背圧上昇などを考慮する必要がある 
4. 加熱場と液滴の位置関係が液滴のソート率に影響を与えていることを，

加熱場と液滴軌跡の可視化画像により示した． 
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3. 液滴の駆動因子とソート性能 

3.1 緒言 

	 2 章では，光熱バルブを用いた液滴ソートにおいて，温度場と液滴軌跡の
可視化画像により，駆動力が液滴の温度勾配に依存性を有することを定性的

に示した．本章では，駆動因子を理論的に解明し，駆動力の数理モデルを導

出することで，2 章で得られた液滴ソート特性の実験データについての定量
的な議論を展開する． 

3.2 マランゴニ対流による熱流及び物質流の導出 

	 温度勾配によって界面張力差が働く液滴の界面を微視的に捉えた場合，Fig. 
3.1 に示すようなモデルから，マランゴニ対流による流動発生メカニズムを
考えることができる．以下では，温度・濃度勾配によりマランゴニ対流によ

って運ばれる物質流の数式的見解とマランゴニ数の導出方法[76]を記す． 
 

 

Fig. 3.1 Schematic of Marangoni convection model. 

 
Figure 3.1 のモデルでは，x 方向のみに温度と濃度の勾配を持つとする．x-y
断面は z = 0で壁面，z = hで自由界面として，z-y断面両端 (x = 0, l) に温度 T
と濃度 c の差を与える (添字は，低温及び低濃度側が 1，高温及び高濃度側
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が 2) とすると，定常状態ではそれらのプロファイルは線形となり，Eqs. 
(3.1)-(3.2)のようになる． 
 

 
 

(3.1) 

 
 

(3.2) 

 
熱拡散による熱の輸送については，Eq. (3.3)に示すフーリエの法則 (Fourier’s 
low) が成立することから，拡散による熱流束 Jdiffusion_Tは Eq. (3.4)で表される． 
 

  (3.3) 

 
 

(3.4) 

 
ここで，C は単位体積あたりの熱容量，a は熱拡散率を指す．また，濃度勾
配に起因する拡散で運ばれる物質流束 Jdiffusion_cはフィックの法則 (Fick’s low) 
より，Eq. (3.5)で表される． 
 

 
 

(3.5) 

 
ここで，D は拡散係数を指す．次に，Eq. (3.6)のように界面張力を線形関数
であると仮定する． 
 

 
 

(3.6) 

 
Equation (3.6)の界面張力の勾配により流れが発生すると仮定すると，微小面
積 ΔxΔyに作用する界面張力由来の力 Fsは，その微小面積の両端にかかる力

の向きを考えて足し合わせることで，Eq. (3.7)のように記述される． 
 

 
 

(3.7) 

 
ここで，界面張力は界面にのみ働くので，微小面積 ΔxΔy を底とする深さ h
の微小な直方体 hΔxΔyに Fsだけの力が作用すると考えられる．よって，単位

T x( ) = T1 + T2 −T1

l
x = T1 + ΔT

l
x

c x( ) = c1 + c2 − c1

l
x = c1 + Δc

l
x

Jq = −aC∇T

Jdiffusion_T = aC ΔT
l

Jdiffusion_c = D∇c = D Δc
l

γ x( ) = γ 1 + γ 2 − γ 1

l
x

Fs = Δy γ 2 − γ 1

l
Δx
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体積あたりの力 fsで考えると，Eq. (3.8)のように記述される． 
 

 
 

(3.8) 

 
これに対して，流れの典型的な速度を vとすると，粘性 ηにより単位体積あ
たりにかかる力 fvは Eq. (3.9)となる． 
 

 
 

(3.9) 

 
Equation (3.10)のように fsと fvの力が釣り合う速度を考えるとEq. (3.11)となる． 
 

  (3.10) 

 
 

(3.11) 

 
ここで，界面張力が温度・濃度の線形関数で，それぞれ Eqs. (3.12)-(3.13)が成
り立つと仮定する． 
 

  (3.12) 

  (3.13) 

 
このとき，それぞれの速度は Eqs. (3.14)-(3.15)となる． 
 

 
 

(3.14) 

 
 

(3.15) 

 
このときの流れにより運ばれる対流熱流束 Jconvection_T 及び対流物質流束

Jconvection_cは，Eqs. (3.16)-(3.17)となる． 

fs = Fs

ΔxΔyh
= γ 2 − γ 1

lh

fV ~η ∇2v ~ ηv
h2

fs = fv

v = γ 2 − γ 1

ηl
h

γ T( ) =αT + β

γ c( ) =αc + β

vT =α T2 −T1

ηl
h = αΔTh

ηl

vc =α c2 − c1

ηl
h = αΔch

ηl
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(3.16) 

 
 

(3.17) 

 
また，Jconvectionと Jdiffusionの比であるマランゴニ数は，Eqs. (3.18)-(3.19)で表さ
れる． 
 

 
 

(3.18) 

 
 

(3.19) 

 
Eqs. (3.16)-(3.17)において，αは界面張力の温度及び濃度依存性を示す係数で
あるので，上式は Eqs. (3.20)-(3.21)のように書き換えることができる． 
 

 
 

(3.20) 

 
 

(3.21) 

 
マランゴニ対流による熱流や物質流の Eqs. (3.20)-(3.21)からもわかるように，
界面張力の温度及び濃度依存性が，その駆動力及び方向の因子であることが

確認できる． 
 
 
 
 
 
 

Jconvection_T = vTCΔT =
αC ΔT( )2 h

ηl

Jconvection_c = vcΔc =
α Δc( )2 h

ηl

MaT =
Jconvection_T

Jdiffusion_T

= ∂γ
∂T

⎛
⎝⎜

⎞
⎠⎟
ΔTh
aη

Mac =
Jconvection_c

Jdiffusion_c

= ∂γ
∂c

⎛
⎝⎜

⎞
⎠⎟
Δch
Dη

Jconvection_T = vTCΔT = ∂γ
∂T

⎛
⎝⎜

⎞
⎠⎟

C ΔT( )2 h
ηl

Jconvection_c = vcΔc = ∂γ
∂c

⎛
⎝⎜

⎞
⎠⎟

Δc( )2 h
ηl
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3.3 液滴操作の駆動因子の考察 
	 液滴操作の駆動因子を考察する．フォトサーマル界面流れは，熱マランゴ

ニ対流を駆動原理としていることから，その駆動因子には (Eq. (3.20)に記す) 
熱流の影響が含まれる可能性がある．以下では，先行研究におけるフォトサ

ーマル界面流れによる液滴の駆動力を記述した式を記載する． 
	 液滴近傍へのレーザ光照射から誘起されるフォトサーマル界面流れによ

って，液滴を捕捉する際の駆動力の依存因子を導出している研究例[101]がある．

この研究では W/O 型エマルションが利用されており，液滴内への蛍光粒子
の添加により熱マランゴニ対流の流動を観察しており，また，液滴まわりの

流線を数値解析によって見積もっている．流動の可視化や数値計算を用いる

ことで，液滴に作用する阻止力 Fが流路高さ hや加熱場の幅 whotspotと液滴半

径 Rとの比により決定されることを Eq. (3.22)から証明している． 
 

 
 

(3.22) 

 
ここで，ν1, 2は液滴及び周囲流体の動粘性率，ΔThotspotは加熱場中心と周囲流

体間の温度差を指す．しかし，この式の適用範囲は whotspot/R < 1となるスラ
グ流のときのみである．また，連続相をヘキサデカンとした際の水滴の捕捉

では約 100 nNの駆動力を必要とすることが判明し，液滴径が小さくなるほど
大きな阻止力が必要となることも確認できた． 
	 チャネル形状を工夫して，液滴にはたらく正確な捕捉力を計測している研

究例[102]もある．この研究では，バイパス構造を持つ高さ 50 µm，幅 100 µm
の流路内部で，長さ 300 µm，幅 100 µmのスラグ形状の液滴を 100 mWの光
照射によって捕捉し，180 nNの駆動力を与えられていることを明らかにして
いる．駆動力の導出方法には，流体回路 (hydraulic circuit) の概念を利用して
いる．流路直線部・バイパス部・液滴の流体抵抗 (hydraulic resistance) をそ
れぞれ rt・rb・rdroplet，また，液滴キャップ部の投影表面積を A (流路の断面積
と同値)，流量を Qとすると，駆動力は Eq. (3.23)のように表される． 
 

 
 

(3.23) 

 
 

F = −2 π ν2

ν1 +ν2

ΔThotspot
∂γ
∂T

hwhotspot

R

F =
rbrdroplet

rt + rb + rdroplet
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	 本研究では，フォトサーマル界面流れによる液滴駆動を周囲流体から液滴

が受ける抗力によるものと捉えることで，駆動力を新たな式として記述して

いる．これは，液滴まわりの界面流れによる駆動力と，液滴まわりを周囲流

体が沿って流れることで生じる抗力は，液滴の周囲流体に対する相対速度が

等しければ同値であるからである．さて，周囲流体との二相界面を有する液

滴が一定の相対移動速度 vdrag で流れるとき，その際に液滴に作用する抗力

Fdragは Hadamard-Rybczynskiの定理[103]から以下の Eq. (3.24)で表される． 
 

 
 

(3.24) 

 
ここで，η は粘性率，添字の c及び d は連続相及び分散相を指す．また，流
路壁面に囲まれた閉鎖空間内で液滴は操作されることから，閉塞率を考慮し

た抵抗係数を κとして式に加えている．しかし，Eq. (3.24)には，熱マランゴ
ニ対流から誘起された界面流れによる影響が考慮されていないため，いずれ

かのパラメータにその影響を含ませる必要がある．式から，粘性率，液滴直

径，抗力係数といったパラメータは実験条件 (作動流体やマイクロ流体デバ
イス等) を固定すると定数とみなせるため，界面流れの影響を含むパラメー
タは液滴の相対移動速度 vdragとなる．この vdragに熱マランゴニ対流の影響を

含むとすると，流体の界面張力温度依存性・温度勾配・液滴直径といった因

子に依存すると考えられる． 
	 熱マランゴニ対流の影響を含めた液滴の相対移動速度 vdrag を導出する．

Figure 3.2のように，vdragを引き起こす駆動力は，液滴界面まわりに作用する

熱マランゴニ対流による抗力の合力と等しい．よって，液滴の局所界面にお

ける界面流動の流速を vT (前節の Eq. (3.14)を参照) とすると，図中の θ方向
に界面速度 vTを積分することで液滴の移動速度 vdragを見積もることができる．

そこで，一様な連続相流体の温度勾配𝜕𝑇 𝜕𝑥⁄ を仮定すると， Fig. 3.3 に示す
モデルから，局所界面における温度勾配は𝜕𝑇 𝜕𝑥⁄ と sinθの積で表せられ，速
度 vTは，Eq. (3.25)で記述される． 
 

 
 

(3.25) 

 

Fdrag = πηcdvdrag
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ηc +ηd
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Fig. 3.2 Droplet migration velocity vdrag depends on the integrated velocity of the 
local thermal Marangoni convection around interface of the droplet. 

 

 
Fig. 3.3 Derivation of temperature gradient along surface of a droplet whose surface 
is exposed to uniform temperature field of the continuous phase fluid. 

 
界面速度 vTは θ方向の速度であるため，移動速度 vdragと同方向の速度のみを

抽出すると，液滴移動方向の成分は vT sinθとなる．よって，vT sinθを θ方向
に積分することで，vdragを導出すると Eq. (3.26)となる． 
 

 
 

(3.26) 

 
上記の vdrag を用いて，フォトサーマル界面流れによる液滴の駆動力を Eq. 
(3.24)から導出すると，Eq. (3.27)のように界面張力温度依存性・温度勾配・液

θ
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滴直径の 2乗に依存すると考えられる． 
 

 
 

(3.27) 

 

3.4 駆動因子とソート特性 
	 2章の液滴ソートの実験で得られた Fig. 2.17のデータをもとに，駆動因子
からの定量的なソート特性の評価を試みた．2 章では，レーザ光照射による
加熱場の温度上昇・拡大に伴い，液滴制御の開始位置がより上流側へと移動

した．液滴制御の開始位置とは，液滴に流路幅方向 (y方向) の駆動力が働き
始めた位置と同意であるので，ここでは液滴に作用する駆動因子の視点から

考察を行う．軌道制御の開始位置において，液滴に駆動力が作用した際の物

理モデル図を Fig. 3.4に示す．軌道制御の開始位置で駆動力 Fが作用するこ
とで，y 方向への変位が始まり，結果的に変位量 h の分だけ軌道が制御され
る．ここで，液滴と加熱場の中心を結ぶ直線と y方向のなす角度を θとする
と，y方向駆動力は Fcosθで表される．そこで，y方向駆動力 Fcosθの依存パ
ラメータを用いることで，ソート特性を評価する． 
 

 
Fig. 3.4 Schematics of driving force F exerting on a droplet. The droplet which 
receives specific driving force is sorted at initial place of manipulation before 
Y-junction. Then, the y-direction force is shown as Fcosθ, and the y-direction 
displacement turns out to be h. 
 

	 前項の Eq. (3.27)から，フォトサーマル界面流れによって液滴に作用する駆
動力 Fが温度勾配と液滴直径の 2乗を変動パラメータとして有することを導
いた．また，同様に筆者らの先行論文[100, 104-109]でも知られている．駆動力を

F ∝ ∂γ
∂T
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記述する式には界面張力温度依存性・熱伝導率・粘性率・閉塞率といった要

素も含まれるが，これらは全て物質の固有値であるため，ここでは Eq. (3.28)
に示した簡易化した数理モデルにて評価を行う． 
 

 
 

(3.28) 

 
また，本実験では液滴直径 d を変化させていないため，d を一定として変動
パラメータから消去することができる．よって，y 方向駆動力の依存パラメ
ータは Eq. (3.29)の要素のみを考慮すればよい． 
 
  (3.29) 

 
画像解析により角度 θを求め，各レーザ光出力において算出された依存パラ
メータΔTcosθを Table 2.1に示す．また，レーザ光出力とΔTcosθの関係グラ
フを Fig. 3.5に示す．結果として，ΔTcosθが 6以上である時に，液滴の軌道
制御の開始位置が出現することが分かった．すなわち，6 という特定値を超
えたとき，液滴が y方向に動き始めることから，この特定値を持つ駆動力は 
(特定値以上で動きが開始する) 静止摩擦力のような関係を示しているので
はないかと考えられる．実際に，本実験でのマイクロ流体デバイス内での操

作では 50 µmの流路高さよりも液滴直径の方が大きいことから壁面に接触し
ており，さらに，小さな液滴でも浮力により上昇することで壁面に接触して

いる可能性がある．よって，6 という特定値は，壁面せん断応力の影響によ
るデバイス依存のパラメータであると考えられる． 
 

Table 2.1 Dependent parameter of y-direction driving force. 

 

 

F ∝ ∂T
∂x

d 2 ∝ ΔT
d

d 2 ∝ΔTd

F cosθ ∝ΔT cosθ
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Fig. 3.5 Relationship graph between laser power and ΔTcosθ. Trajectory of droplets 
can be controlled by the photothermal valve over 6 of ΔTcosθ, which the driving 
force can be generated when laser power is over 15 mW. 

 
以上より，特定の駆動力が液滴に作用し始める位置，すなわち，軌道制御の

開始位置はソート特性を決める重要な因子である．よって，ソート率を向上

させるには，より上流側の位置で特定の駆動力を液滴に作用させる必要があ

ると考えられる．実際に，Fig. 2.18(d)-(g)においても光出力の上昇とともに開
始位置が 8 µmほど上流に移動することが確認できた．この理由を Fig. 3.6の
ようなモデル図を使って考える．液滴が流路内の圧力差による抗力を受けて

上流より流れてきた場合に，流路前方に光熱バルブが存在すると液滴には駆

動力が作用することで，液滴制御される．この際の y方向成分の抗力 FP-y及

び駆動力 FMa-yが作用する時間間隔を t1–t2とすると，それぞれの仕事量 WP-y

及びWMa-yの式は Eqs. (3.30)-(3.31)で表される． 
 

 
 

(3.30) 

 
 

(3.31) 

 
結論として，この仕事量の差異が y方向の変位量 hを決定し，ソート特性に
影響を与えていると考えられる． 
 

WP-y = FP-y ′y t( )( )dt
t1

t2∫

WMa-y = FMa-y ′y t( )( )dt
t1

t2∫
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Fig. 3.6 Calculation of workload of a droplet which receives the force by 
photothermal valve at the time interval from t1 to t2. The workload decides the 
y-direction displacement h which has a relationship to the droplet sorting ratio at 
random. 
 

3.5 結言 

	 液滴の駆動因子とソート特性に関して，以下の知見を得た． 
1. 液滴の駆動速度と熱マランゴニ対流による界面流動の流速には相関が

あることから，駆動因子の導出が可能となる． 
2. フォトサーマル界面流れを用いた液滴操作の駆動力は，界面張力温度依

存性，液滴の温度勾配，液滴直径の 2乗にそれぞれ比例する． 
3. 本実験系では，特定の駆動力 (ΔTcosθが 6以上) が作用する区間を長く

することで，ソート率を上昇させることができる． 
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4. 液滴の駆動力の算出 

4.1 緒言 

	 界面流れを駆動源とした本手法では，駆動力が前述した液滴の温度勾配だ

けでなく，液滴の表面積にも依存する．本章では，異なるサイズの液滴を操

作することで操作特性のサイズ依存性を調査し，それらの実験データを用い

て，構築した駆動力の数理モデルから理論値を算出する． 
	 液滴操作の駆動力を定量的に算出することは，操作対象に対応した操作手

法を選定する上で極めて重要な情報となる．しかしながら，本手法の駆動力

をオーダーではなく，定量的に算出したケースは数少ない[94, 101, 102, 110]．また，

従来の界面流れによる操作手法[84-94]では，(界面張力温度依存性が負なので) 
加熱部方向への引力が働く手法が主流であり，界面張力温度依存性の正負を

変化させることで液滴の駆動方向を調査している文献[91, 111]はほとんどない．

よって，斥力が働く本手法の駆動力を改めて調査する必要があり，本章で示

される駆動力の数理モデル及び理論値は，アプリケーションの分野を拡大さ

せる指標となるといえる． 
	 2，3 章で利用した液滴ソート用のマイクロ流体デバイスでは，T-junction
部で液滴を生成するため液滴の直径と移動速度に相関があり，さらに，分岐

流路下流での (液滴の流路閉塞による) 流体抵抗が液滴ソート特性に影響を
及ぼしていた．そこで，4，5章では，新たなデザインのマイクロ流体デバイ
スを用いて実験が実施された．このデバイスでは，スターラーによって予め

液滴を生成してから流路に送液するので，液滴サイズを自由に制御すること

ができる．また，分岐流路が存在せず，液滴に比べて流路幅が十分に大きい

ため，流体抵抗の影響を低減でき，駆動力を高精度に算出できる．よって，

本章では，デバイス依存による影響を排除した実験系において，操作特性の

サイズ依存性と駆動力の実験値を算出しているといえる． 
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4.2 液滴操作の実験装置及び実験方法 

4.2.1  送液システム 

	 作動流体には，2章と同様に，オレイン酸の液滴を分散相とした O/W型エ
マルションを採用している．また，連続相溶液には，LIF による温度場計測
と液滴操作を同時に行えるようにホウ酸塩 pH 標準緩衝液をベースとし，蛍
光染料のフルオレセイン，吸収染料である brilliant blue FCF，界面活性剤であ
る Tween 20を添加している． 
	 本実験のマイクロチャネルでは，サイズの異なる液滴を流路中央へと精確

に流せる構造となっている．チャネルの概略図と流動制御のイメージを Fig. 
4.1 に示す．穴の空いたスライドガラスを 2 層の PDMS で挟むような構造と
なっており，液滴は，液滴流入用チャネルである bottom layer から観察チャ
ネルである top layerへと流入する．PDMS製チャネルの製造は，2章に記し
たソフトリソグラフィの工程を通して作製された．以下に，それぞれのチャ

ネルについての詳細を述べる．観察チャネルは Fig. 4.1中の top layerの下流
に設けている．観察チャネルの形状及び寸法を Fig. 4.2に示す． 
	 観察チャネルでは，液滴を流路中央へと安定して流すことができるように

シース流構造を採用しており，三流路が合流する構造となっている．幅 100 
µm の中央流路 (Droplets) では，O/W型エマルションが下層流路から中央の
流入口 Aを通過して流入される．また，幅 200 µmの左右の流路 (Water) は，
外側の流入口 Bより連続相溶液の流入量を調整することで，液滴操作に適切
な流量を調整できる．分岐後の流路は幅 500 µmで，高さは 50 µmである．
また，赤枠箇所では，液滴操作と同時に観察が行われた． 
	 液滴流入用チャネルは Fig. 4.1中の bottom layerの流路を指し，幅 500 µm，
高さ 50 µmの直線型流路を用いた．液滴流入用チャネルは，上層の液滴操作
及び観察チャネルへの液滴流入を安定させる役割があり，あらかじめスター

ラーにより生成したエマルションで満たしておく．これは，シリンジでエマ

ルションを流入しようとすると，水と油の密度差によりチャネル内に流入さ

せることが困難なためである． 
	 作動流体のマイクロ流体デバイスへの送液には，シリンジポンプとシリン

ジを用いた．接続方法としては，連続相溶液をシリンジ内に満たし，top layer
に接続したマイクロチューブへと挿入する．エマルションも同様の接続手順

で bottom layerへ注入する．それぞれのシリンジをシリンジポンプ (Harvard 
apparatus) に設置し，シリンジ径や流量を設定することで送液する． 
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Fig. 4.1 (a) Schematic of microfluidic device with two PDMS layers and (b) the 
image of droplets flow in microchannel. The size of droplet with the same 
experimental condition of flow rate was validated in the device. 
 

 
Fig. 4.2 Geometry of top layer of the microchannel with 3 inlet flow of continuous 
phase (Water) and dispersed phase (Droplets). Droplet manipulation is observed in 
the led circled area. 
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4.2.2  光学システム 

	 本研究の光学システムは，Fig. 4.3に示すように，レーザ加熱システム，観
察システムから構成されている．レーザ加熱システム (Heating optical system) 
では，微小液滴周辺の流体を加熱して局所的な界面張力勾配を与えるために

レーザ光を縮小露光する．レーザ本体 (Laser) から出力照射されたビームは
2つのミラー (M) を経て，ビームエキスパンダ (BE) にてビーム径が拡大さ
れた平行光に変換される．その後，結像レンズ (IL) やダイクロイックミラ
ー (DCM2) などの光学系を通過することで，対物レンズ (Obj) の倍率に応
じて縮小された光パターンが，マイクロチャネルへと下方から照射される．

ここで，赤色半導体レーザ  (Changchun new Industries optoelectronics 
technology) の波長は 635 nm，最大出力は 500 mWであり，対物レンズには
20倍で開口数 0.45の乾燥系対物レンズを使用した． 
 

 
Fig. 4.3 Schematic diagram of (a) a sectional view of the microfluidic device and (b) 
the heating optical setup with a reduced-projection exposure optics and the 
measurement setup. The photothermal droplet manipulation and the temperature 
measurement by LIF are simultaneously possible in this system. The droplet 
behavior under laser irradiation in the microfluidic chip is observed, and the image 
taken by a sCMOS camera is converted to the temperature profile using a 
temperature-sensitive fluorescent dye. 
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	 液滴挙動の精密計測には高い空間分解能が要求され，さらに流路へのレー

ザ光を照射するためにフィルタを光路に組み込む必要がある．そこで，倒立

蛍光顕微鏡 (倒立顕微鏡 ECLIPSE TE2000-U，Nikon) を利用し，高い空間分
解能を得ると共に各種光学フィルタを利用できるような観察システム 
(Observation system) を構築した．また，倒立蛍光顕微鏡を利用することで，
顕微鏡外に構築したレーザ加熱システムとカメラによる，同一の対物レンズ

を用いた同軸上の加熱及び観察を実現する．レーザ光を顕微鏡内で反射させ

てチャネルに照射し，同時に液滴像の観察を行うために，2 種類の光学フィ
ルタを利用した．1つ目は水銀ランプからの励起フィルタ (ExF) と励起光を
反射するダイクロイックミラー (DCM1) を組み合わせたもの，2つ目は蛍光
フィルタ (EmF) とレーザ光を反射するダイクロイックミラー (DCM2) を
組み合わせたものである．各種フィルタ及びミラーの透過波長を Fig. 4.4 に
示す．励起光源には超高圧水銀ランプを使用した．ランプ出力は 100 mWで，
紫外域と可視光域において特定の波長をピークとして，幅広い紫外線域の輝

線スペクトルを持っているのが特徴である．また，撮影装置については，2
章に記した sCMOSカメラと同様のものを使用している． 
 

 
Fig. 4.4 Ideal spectrum of filters and mirrors for droplet sorting and LIF. 
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4.2.3  実験方法 

	 実験を始めるにあたって，オレイン酸と連続相溶液をスターラーで攪拌す

ることで O/W型エマルションを生成した．Figure 4.5のグラフでは，攪拌時
間を変化させた際に生成される特定サイズ液滴の生成割合を示している．攪

拌時間を変化させると，特定サイズの液滴の個数 (生成数の度合い) を制御
できることがわかる．本研究では，同一径の液滴を操作するため，攪拌時間

の制御により直径 20–100 µmの液滴を生成した． 
 

 
Fig. 4.5 Generation probability of droplet size by agitating time of stirrer. The most 
stabilized diameter of droplets is 20 µm by 20 seconds agitating. 

 
	 生成したエマルションを液滴流入用チャネルに流入する際には，シリンジ

でエマルションを吸い取った後に，針を上にした状態で 10 分ほど放置して
おく．シリンジ上部に液滴が集まっている (蛍光染料濃度が薄くなっている) 
ことを確認したら，針にマイクロチューブを装着し，エマルションをマイク

ロチャネルへと流入する．その際，エマルション流入用シリンジポンプは側

面を下にした状態でシリンジの針を上に向けて使用する．こうすることで，

液滴が浮力によってシリンジ内で詰まることを妨げる．また，チャネル内に

気泡が混入することもあるので，あらかじめエタノールを流しておくと，よ

りスムーズな流入が可能となる． 
	 光学系において，本章で示されるレーザ光出力は光源直後での計測値で，

対物レンズ以降のマイクロ流体デバイスに照射される光出力はその 20%程度
である．レーザの光出力は 0–500 mWの範囲で調整可能であるが，250 mW
を超えると PDMSが溶解するため，250 mW以下の光出力で実験を実施した．
また，観察光及び蛍光染料の励起光である超高圧水銀ランプの消費電力は最
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大の 100 mWに設定した．撮影手順・条件は 2章と同様，連続相溶液のみの
LIF 用背景画像を取得し，レーザ光を連続相溶液に照射してから，液滴操作
の動画取得を開始するまでの時間はすみやかに行われた． 

4.3 界面張力温度依存性の計測 

	 液滴操作の駆動力値の算出にあたって，界面張力温度依存性の計測値が必

要不可欠となる．そこで，オレイン酸と水といった液液界面 (O/W型エマル
ション) の組み合わせにおける温度変化時の界面張力を計測した．界面張力
を計測する手法として，Wilhelmy法 (プレート法，垂直板法) や du Noüy法 
(リング法，輪環法)，懸滴法 (ペンダント・ドロップ法) などが代表される
[112-115]．そこで，酒井秀樹−酒井健一研究室 (東京理科大学理工学部先端化学
科) の協力のもと，Fig. 4.6に示す計測システムを用いて，ペンダント・ドロ
ップ法による界面張力計測を実施した．ペンダント・ドロップ法は，直径 0.2–
1 mm のガラス管先端にぶら下がった懸滴状態の測定試料を撮影することに
より界面張力を計測する手法で，他の手法に比べて精度が高い特徴がある．

この懸滴状態での液滴形状は，流体の体積，密度，表面・界面張力に依存す

るため，形状の解析により表面・界面張力を計測できる．本研究の作動流体

との整合性をとるように，セル内に満たされたオレイン酸の溶液中で界面活

性剤 (Tween 20) を添加した水滴を 22Gのガラス管から懸滴し，水中温度を
30–60℃間で上昇・下降させて計測した結果を Fig. 4.7に示す． 
 

 
Fig. 4.6 Measurement of temperature-dependent interfacial tension. (a) 
Experimental setup of pendant drop method for water droplet in oleic acid pool. (b) 
The droplet is injected from a needle to the pool in order to measure interfacial 
tension in dependent of shape of it. 
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Fig. 4.7 Measurement result of temperature-dependent interfacial tension between 
oleic acid and water. 

 
Fig. 4.7より，温度上昇に伴い界面張力も上昇することから，本操作で用いる
O/W 型エマルションの界面張力温度依存性が正の値であることを実験的に

確認した．また，界面張力の温度に対する微分値 (プロットに添う一次の近
似直線の傾き) から，∂γ/∂Tの項が示す界面張力温度依存性を算出でき，オレ
イン酸と水では 0.0719 mN/(m·K)となった．また，常温 (25℃) でのオレイン
酸の表面・界面張力 (界面活性剤の添加なし) を計測した結果，文献値[116]に

比較的近い値である 12.3 mN/mと 33.1 mN/mとなったことから，本計測は妥
当であったといえる． 

4.4 液滴径の変化に伴う操作特性への影響 

	 上述したように，液滴の駆動力には液滴サイズが依存していることから，

液滴径の変化に伴う軌跡の変化を観測した．液滴径を変化させた際に温度場

に液滴中心の軌跡をプロットした画像を Fig. 4.8 に示す．このときの実験条
件は，連続相及び分散相溶液の流速が 100及び 30 µL/h，各プロットの撮影時
間間隔は 50 msとなっている．また，レーザ光出力及びスポット直径は 200 
mW 及び 200 µm で位置は固定している．可視化画像をみると，液滴直径が
21–77 µm と増加するに従って液滴の軌跡がより大回りになっていることが
確認できる．この移動差の違いを定量的に観測するため，Fig. 4.9では液滴の
流路幅方向の最終的な移動量を算出し，グラフにまとめている．このときの

移動量とは加熱場中心からの液滴の距離とし，液滴の初期位置のばらつきの

影響は最終的な移動量と比較すると数%程度であるので無視した．グラフか
ら，大きな液滴ほど加熱場中心から離れていく挙動が確認できる．これは，
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同じ温度場であっても液滴径が増大するほど液滴両端の温度差が大きくな

り，熱マランゴニ対流の発生する表面積も大きくなるために，より強い駆動

力が発生しているのが原因である．ここで，液滴両端の温度差とは，加熱部

中心から液滴中心方向における液滴両端の温度差のことである．以上の結果

から，フォトサーマル界面流れによる液滴駆動力が，液滴の表面積 (直径の
2乗) 及び温度差に依存している可能性を示唆している． 
 

 
Fig. 4.8 Trajectory of droplets with different sizes under laser heating with a 200 µm 
circular pattern. The temperature distribution induced by the laser heating measured 
by LIF is also in the same figure. 
 

 
Fig. 4.9 Size dependence of the span wise displacement in Fig. 3.9. The larger 
droplet shows a greater displacement because of the larger tension difference 
induced by laser heating. 
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4.5 液滴駆動力の数理モデルの導出 
	 これまでに求めた，液滴径や液滴温度，界面張力温度依存性といった実験

的なパラメータを用いて，駆動力を定量的に評価する．それに先駆けて本項

では，駆動力の数理モデルを導出する．定量評価を行う上で，Eq. (3.27)では，
作動流体の物性の影響を含んでおらず式の構成として不十分である．筆者ら

の先行論文[100, 107, 109]では，この物性係数を実験定数としているが，本研究で

は物性係数の影響も考慮した式を導くために，Young らによって報告された
YGB理論[117-121]を新たに導入した．Fig. 4.10に示されるように，水中内で浮
力を受けて上昇する微小な気泡に対して，水中に一定の温度勾配を与えると，

熱マランゴニ対流からの駆動力によって気泡を静止させることができる．こ

の際の液滴の終端速度 vYGBは，浮力と熱マランゴニ対流による駆動力とのつ

りあい条件から導出され，YGB理論では Eq. (4.1)のように表される． 
 

 
 

(4.1) 

 
ここで，λは熱伝導率，ηは粘性率，ρは密度，gは重力加速度，添字の c及
び dは連続相及び分散相溶液をそれぞれ指す．また，デバイス内での液滴操
作は液滴の駆動方向と重力方向が直交した環境下となるため，Eq. (4.1)にお
ける浮力項を消去することで，Eq. (4.2)に示した YGB理論の液滴移動速度を
用いて液滴の駆動力を算出する． 
 

 
 

(4.2) 

 
加えて，マイクロスケールでは重力の影響が慣性力よりも極めて低いために，

浮力の影響を無視して考えることができる．浮力項を実際に計算してみると，

熱マランゴニ対流項と比較しても 10-4以下とほとんど影響のないレベルであ

ることが確認できた (詳細については次章に記載)．また，YGB 理論では浮
力と熱マランゴニ対流による駆動力が釣り合い，終端速度となるまでの時間

を考慮しなければならないが，ここではその速度の時間変化分を誤差として

考える． 
 

vYGB =
dλc ∂γ ∂T( ) ∂T ∂x( )
2ηc + 3ηd( ) 2λc + λd( ) +

ρc − ρd( )gd 2 ηc +ηd( )
6ηc 2ηc + 3ηd( )

vYGB =
dλc ∂γ ∂T( ) ∂T ∂x( )
2ηc + 3ηd( ) 2λc + λd( )
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Fig. 4.10 Schematics of YGB theory calculated by balance condition between 
buoyancy force and thermal Marangoni force exerting on a bubble. 

 
	 3 章と同様に液滴の駆動を周囲流体から受ける抗力として考えると，
Hadamard-Rybczynski の式 (Eq. (3.24)を参照) における Fdragを FYGBと書き換

えることで，vdrag は vYGB となり，Eq. (4.3)のように記述できる．ここで，
Hadamard-Rybczynskiの式と YGB理論は互いに低ペクレ数条件下の定常運動
を想定しており，2 つの速度は液滴を駆動させる速度という意味で同意であ
るとみなせる． 
 

 
 

(4.3) 

 
よって，Eq. (4.2)で示される液滴移動速度 vYGBを Eq. (4.3)に代入すると，液
滴に作用する駆動力は Eq. (4.4)のように記述される． 
 

 
 

(4.4) 

 
上記の導出された駆動力の数理モデルは，熱マランゴニ対流による界面流れ

から見積もった簡易モデルである Eq. (3.27)と比較すると，どちらも界面張力
温度依存性・温度勾配・液滴径の 2乗の積で示され，依存因子も合致するこ
とから妥当であるといえる．さらに，その他の依存因子が変数でない物理定

FYGB = πηcdvYGB
2ηc + 3ηd

ηc +ηd

⎛
⎝⎜

⎞
⎠⎟
κ

FYGB = πηcλcκ
ηc +ηd( ) 2λc + λd( )

∂γ
∂T

⎛
⎝⎜

⎞
⎠⎟

∂T
∂x

⎛
⎝⎜

⎞
⎠⎟ d 2
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数である点も一致する．また，LIFによる温度計測では液滴両端の温度差 ΔT
のみを計測できることから，Eq. (4.5)のように温度勾配を温度差へと変換す
ると，最終的な駆動力は Eq. (4.6)で表される． 
 

 
 

(4.5) 

 
 

(4.6) 

 

4.6 液滴駆動力の理論値の算出 
	 導出された駆動力の数理モデル Eq. (4.6)を用いて，駆動力の理論値を算出
する．算出に用いた各種パラメータを Table 4.1に示す． 
 

Table 4.1 Physical property for calculation of the drag force. 

 
 
本実験では，直径 20 µm以下の液滴の場合では移動が観察されなかったこと
から，対象として液滴直径には 20–60 µm のサイズを用いた．また，各サイ
ズに対応した液滴両端の温度については，0–5 Kの範囲での計測値を用いた．

∂T
∂x

= ΔT
d

FYGB = πηcλcκ
ηc +ηd( ) 2λc + λd( )

∂γ
∂T

⎛
⎝⎜

⎞
⎠⎟ ΔTd
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界面張力温度依存性についても同様に計測値を用い，粘性率や熱伝導率には

文献値[122-124]を使用した．流路壁から受ける抗力係数 κ は，液滴直径と流路
の水力直径との比から求まる閉塞率 (d/dm) に Fig. 4.11のグラフ[125]を用いる

ことで算出を試みた．しかし，粘性率の比は k = ηd/ηc = 30.9となり，グラフ
の曲線に対応しないことから，Eq. (4.7)に示す理論式[103]から k = 30.9におけ
る κを算出する．また，Eq. (4.7)の利用条件は閉塞率が 0.6以下で，低 Re数
である必要があるが，対象の液滴における閉塞率レンジは 0.11–0.34で，マイ
クロ流れであることから，利用できると判断した．さらに，Figure 4.12は，
Fig. 4.11と Eq. (4.7)から導かれた抗力係数と閉塞率の関係グラフを示してい
るが，Eq. (4.7)による理論解 (k = 30.9) が，Fig. 4.11の曲線と同様の傾向 (k
の増加に従い曲線の傾きが上昇) を有することを確認した． 
 

 

 

(4.7) 

 

 
Fig. 4.11 Drag coefficient calculated by viscosity ratio of two liquids, and diameter 
ratio of droplet diameter and hydraulic diameter of microchannel[125]. 
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	 液滴径及び温度差の代表的なパラメータ範囲で，Eq. (4.6)から求めた駆動
力 FYGBの算出結果を Fig. 4.13に示す．液滴径と温度差の増加に伴い，駆動力
が 3次元的に上昇する傾向を確認できる．また，本実験系においては，およ
そ数 nN のオーダーで液滴が駆動していることがわかった．本操作手法を用
いた先行研究においても 1–100 nN で駆動していることが判明していること
から，数 nNオーダーの駆動力は妥当であると考えられる． 
 

 
Fig. 4.12 Comparison of curves for drag coefficient, derived from Fig. 4.11[125] and 
Eq. (4.7)[103]. The larger k is, the larger slope of the curve becomes. 

 

 
Fig. 4.13 Driving force map by the photothermal interfacial flow. The force of 
several nN acts on the droplet under a temperature difference of several K. 
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4.7 液滴捕捉による駆動力の実測値との比較 
	 駆動力の理論値の妥当性を検証するために，液滴のレーザ捕捉による実験

的な駆動力値を算出し，理論値と比較した．Figure 4.14のように，流路中央
を流れてくる液滴前方へのレーザ照射により液滴を捕捉することで静止し

た瞬間では，液滴の周囲流体から受ける抗力 Fdragと熱マランゴニ対流から受

ける捕捉力 Ftrapがつりあった状態となる．よって，捕捉時の駆動力 FTは，つ

りあい式 Ftrap = Fdrag から算出できる．また，抗力 Fdrag は Eq. 3.24 に示す
Hadamard-Rybczynskiの式で表され，液滴移動速度 vdragの実験的な計測が必要

となる．そこで，連続相流体の速度を vc，液滴 (分散相流体) の見かけの速
度を vdとすると，液滴移動速度 vdragは Eq. 4.8に示す相対速度 (2つの流速の
差の絶対値) として定義される． 
 

 
 

(4.8) 

 
Equation 4.8から，静止流体中で液滴を操作する時では，vc = 0より，vdrag = vd

となることがわかる．しかしながら，本実験では，周囲流体から抗力を受け

て流れてきた液滴を捕捉するため，捕捉時の液滴の見かけの速度は vd = 0と
なる．よって，vdrag = vcとなり，抗力 Fdragの計算には周囲流体の速度 vcを必

要とすることがわかる．以上より，速度 vcには，作動流体をシリンジポンプ

で流入する際の流量から算出された流速を用いている． 
 

 
Fig. 4.14 Schematic of droplet trapping experiment in order to compare driving 
force of YGB theory with trapping force Ftrap which balances the drag force Fdrag. 

 
 

vdrag = vd − vc
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	 YGB理論による駆動力 FYGBと，液滴の捕捉実験により得られた駆動力 Ftrap

の比較を行うために，温度差と液滴径に対するそれぞれの駆動力値を Fig. 
4.15(a)-(b)に示す．ここで，グラフの駆動力 FYGBのプロット数は 5 点の実験
データ数に対応させており，凡例の YGB theoryと Experimentは駆動力 FYGB

と Ftrapの結果を表す．どちらの駆動力も温度差に対しては線形的で，液滴径

に対しては二次関数的な増加を確認した．このことから，駆動力が温度勾配

と液滴の表面積に依存するといった，おおよその傾向が一致していることが

わかる．また，駆動力のオーダーも概ね一致していることから，本研究で導

出した駆動力 FYGBは妥当なものと考えることができる．傾きが若干異なる原

因として，YGB理論では液滴にかかる温度勾配を一定値と仮定していること
や，抗力値の算出に用いた液滴の移動速度に原因があると考えられる． 
 

 

Fig. 4.15 Comparison of driving force calculated from YGB theory and 
experimental results as a function of (a) temperature difference and (b) droplet 
diameter. 
 

4.8 結言 

	 液滴サイズの影響と駆動力の導出に関して，以下の知見を得た． 
1. 駆動力が，液滴の温度勾配だけでなく，液滴サイズにも依存することを

実験により示した． 
2. Hadamard-Rybczynskiの式とYGB理論の液滴移動速度を組み合わせるこ

とで，フォトサーマル界面流れによる駆動力の数理モデルを構築した． 
3. 駆動力の理論値は，液滴捕捉による実験値とも良い一致を示し，その値

は数 nN程度であることが判明した． 
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5. 駆動力と操作特性の評価 

5.1 緒言 

	 駆動力と操作特性の評価は，本手法の実用化に向けた議論の展開に必要不

可欠である．これまで液滴の温度とサイズの駆動力依存を調査したが，実際

は熱源の強さ (レーザ光出力) が一定の状態での操作が想定される．実際の
液滴ソートでは Fig. 5.1 に示す液滴の分級や同サイズ液滴のソートが考えら
れ，本操作法はどちらにも対応できる．Figure 5.1(a)の分級操作では液滴サイ
ズ毎に変化する駆動力の違いを利用でき，Fig. 5.1(b)の同サイズ液滴に対して
は断続的なレーザ光のパルス加熱によってソートできる．これらの操作で注

目すべきはサイズと操作速度といった液滴挙動を決定付けるパラメータで

あるといえる．Table 5.1に示す表には，各種光を用いた液滴操作についての
操作特性 (サイズ・作動距離・操作速度・利点・欠点) を記しているが，こ
こでもサイズと操作速度によって，どの操作手法を選択するかが決まる．本

手法では，pL–µLサイズの液滴をmm/sオーダーの高速度で操作できるため，
従来の駆動力が弱い操作法では実現不可能だった新たなアプリケーション

を期待できる．例えば，ddPCR の液滴生成[16-20]では pL サイズ液滴の移動速
度が 1–100 mm/sオーダーであるが，このサイズと速度に対応した操作法とし
て，本手法が有効であるかどうかを評価する必要がある．本章では，駆動力

と操作特性について，液滴のサイズ・位置・物性，また，加熱場や液滴内部

流の立ち上がり時間といった観点から評価している． 
 

 
Fig. 5.1 Practical droplet sorting for (a) classification of different sized droplets, 
and (b) same sized droplets with pulse heating. 
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5.2 液滴の位置とサイズにより決定する駆動力 
	 レーザ光による加熱場の温度を一定にした状態で液滴が加熱場を横切る

とき，液滴に作用する駆動力は液滴の位置とサイズの 2つの要因によって決
まる．これは，液滴の温度が，加熱場と液滴の位置関係及び液滴サイズによ

って変化するからである．局所的なレーザ光加熱による温度場は，Fig. 2.16
にも示したようなガウス分布を有する．ここで，Fig. 5.2の温度分布に対する
液滴温度のモデルを考える．まず，2 つの大きな液滴を比較すると，各々の
位置によって液滴温度が決定し，加熱場に近づくほど温度勾配が上昇するこ

とがわかる．また，サイズの異なる液滴が加熱場から同じ位置にいると大き

な液滴の方が液滴温度は高いが，異なる位置にいるときでは小さな液滴の液

滴温度が大きな液滴よりも勝ることもある． 
	 Figure 5.3は，Fig. 4.8-4.9の実験データを用いて，加熱場と液滴の流路幅方
向の中心間距離と，各位置における駆動力の関係性を示したグラフである．

グラフより，距離が短くなり液滴径が増加するほど駆動力が強く作用してい

ることから，上述の依存性を実験により示したといえる．また，プロットの

ばらつきは LIF 温度計測の精度に寄るものだと考えられる．本実験系では，
直径 77 µmの液滴に 8.6 Kと高い温度差が作用することから，最大で 7.2 nN
の駆動力を得ることができた． 
 

 
Fig. 5.2 Relation of temperature difference at the both ends of a droplet decided by 
position and size of the droplet. 
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Fig. 5.3 Relation between the spanwise displacement from the heating center and 
the driving force. A shorter distance and a larger size droplet indicate a stronger 
manipulation force. 

 
	 加熱場の温度と液滴サイズが一定であれば，駆動力は液滴の位置により決

定する．そこで，YGB理論による駆動力の数理モデルを用いて，レーザ光出
力 200 mWの加熱場の中心断面 (Fig. 4.8を参照) を直径 30 µmの液滴が通過
した際に働く駆動力を見積もった．計算結果を Fig. 5.4 に示す．図の横軸は
流れ方向を表し，縦軸の符号が正の場合は流れと同方向，負の場合は逆方向

に駆動力が作用していることを意味する．グラフから，加熱場 (250–350 µm
付近に存在) の前後で，駆動力の方向が逆転していることがわかる．この傾
向は (加熱場から斥力が働く) 実際の液滴挙動と一致することから，数理モ
デルが操作挙動の理解に有効であるといえる．また，液滴温度の予測により

液滴軌道も予測できることから，光の書き込みによる仮想的な流路設計が可

能になると考えられる． 
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Fig. 5.4 Estimated driving force profile of a 30 µm sized droplet under centerline of 
temperature field of Fig. 4.8 in the stream wise direction. 

 

5.3 液滴物性による駆動への影響 

5.3.1  浮力による影響 

	 重力方向に熱マランゴニ対流が作用する液滴の移動速度 vYGBは，Eq. (5.1)
のように熱マランゴニ対流による速度 vm (Eq. (5.2)) と浮力による速度 vg (Eq. 
(5.3)) の和として表すことができる． 
 

  (5.1) 

 
 

(5.2) 

 
 

(5.3) 

 

4 章では，熱マランゴニ対流による液滴の駆動方向と重力方向が直交する環
境下での操作を想定したため，浮力項を省くことで駆動力を算出した．しか

し，3 次元的なレーザ集光による操作を想定すると，駆動方向と重力方向が
一致した系を考慮する必要があるため，本項では速度 vgの影響について検討

した．4 章の実験データから算出された，液滴直径の変化に対する移動速度
の比 vg /vmを Fig. 5.5に示す．ここでの密度は，連続相流体 (水) を ρc = 1000 
[kg/m3][130]，液滴 (オレイン酸) を ρd = 895 [kg/m3][131]とした．結果から，vg

vYGB = vm + vg

vm =
dλc ∂γ ∂T( ) ∂T ∂x( )
2ηc + 3ηd( ) 2λc + λd( )

vg =
ρc − ρd( )gd 2 ηc +ηd( )

6ηc 2ηc + 3ηd( )
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が vmに占める割合は 9.8–13.0 %と少ないことから，熱マランゴニ対流による
駆動力の強さが窺える．また，vg/vmは液滴直径に比例するが，温度勾配に対

して反比例を示すことから，グラフは増加傾向を示さないといえる． 
 

 
Fig. 5.5 Graph of vg/vm affected by buoyancy in the opposite direction of droplet 
migration by photothermal interfacial flow with independent of the droplet diameter. 
 

5.3.2  粘性率の温度依存性による影響 

	 YGB理論の駆動力 (Eq. (4.6)) には ηc/(ηc+ηd)で示される粘性係数を含んで
いるが，作動流体の粘性率が温度依存性を有することから，加熱によりその

値は温度変化の影響を受けて変化すると考えられる．そこで，温度変化によ

る粘性係数の推移を調査する．作動流体の粘性率の温度依存性について，Fig. 
5.6に水粘性率の温度依存性グラフを，Fig. 5.7にオレイン酸粘性率の温度依
存性グラフをそれぞれ示す．どちらの流体においても，温度上昇に伴う粘性

率の下降傾向を確認できる．その値は，20–80 度への温度上昇において，水
が 1.0–0.36 mPa･s[130]で 64%，オレイン酸が 35–6.3 mPa･s[132]で 82%下降して
いた．これらの各温度に対する粘性率を粘性係数 ηc/(ηc+ηd)に代入した結果を
Fig. 5.8に示す．粘性係数の数値は 1.4%/Kの割合で増加し，20–80度の温度
上昇において 91%の上昇を示した．しかしながら，本実験における温度計測
では液滴両端の温度差が最大で 8.6 K以下であることを確認している．そこ
で，液滴内部の低温部と高温部をそれぞれ粘性係数の基準温度とした場合，

それらの誤差は最大で 12.4%となる．よって， (粘性係数が比例する) 駆動
力に関しても同様の誤差が生じることから，粘性係数の選定にはどちらの温

度を基準とするかが重要となる． 
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Fig. 5.6 Temperature dependence of viscosity of water. 
 

 
Fig. 5.7 Temperature dependence of viscosity of oleic acid. 
 

 

Fig. 5.8 Transition of the viscosity term by temperature of the working fluid, which 
is written as ηc/(ηc+ηd) in the YGB driving force equation (Eq. (4.6)). 
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	 粘性係数の選定方法について考察する．Figure 5.9に示すように本実験では，
水中内の液滴が光熱バルブによる加熱場から影響を受けている．このとき，

水の熱伝導は青色の線で示すような温度分布をとるが，液滴が存在する場合

では液滴内部の熱伝導は橙色の線で示す温度分布となることが考えられる．

オレイン酸の油滴である液滴の熱伝導率は λd = 0.145 W/(m·K)であり，水の λc 
= 0.6 W/(m·K)と比較して 1/4程度の低さである．ここで，水-油滴界面での油
滴内外の温度及び熱流束が一定であると仮定すると，フーリエの法則から油

滴内部の温度勾配は周囲流体の水中よりも急勾配となり，界面を挟んで不連

続となる．しかしながら，熱容量が非常に小さい微小液滴内部の温度差は微

量であり，水と油滴の温度勾配の違いも少ないといえるため，液滴両端の温

度の平均から求めた中央温度を基準値とした粘性係数の計算が妥当である． 
 

 

Fig. 5.9 Difference of temperature gradient between water and oil inside a droplet. 
Temperature gradient of oil at the both ends of the droplet is larger than that of 
water, because of the low thermal conductivity. 
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5.4 レーザ光のパルス加熱における時定数の評価 
	 レーザ光のパルス加熱により液滴の軌道を制御する液滴ソートにおいて，

加熱場や液滴内部流の立ち上がり時間を調査することは操作特性の評価に

繋がる．そこで本項では，Fig. 5.10に示す，連続相流体にレーザ光が照射さ
れてから液滴が動くまでの三種類の時定数 τ1–τ3のオーダーを調査する． 
 

 
Fig. 5.10 Time constants from start of laser heating to start of droplet migration. (a) 
When laser is irradiated to the continuous fluid, temperature distribution develops 
after τ1. (b) Because of the temperature distribution in the vicinity of a droplet, heat 
transfer inside of the droplet occurs in τ2. (c) After τ3 from initiation of interfaced 
convection, the circulating internal flow inside droplet is developed. 

 
	 連続相流体にレーザ光が照射されると，光熱効果により光のエネルギが ns
オーダーで熱エネルギに変換される[133]．そして，加熱場の核が発達し，τ1 [s]
後に定常状態の加熱場となる (熱容量が非常に小さいため温度場の分布が一
定領域にとどまる)．また，加熱場の近傍に存在する液滴の内部には，温度勾
配が発生する．このときの熱伝導にかかる時間を τ2 [s]とする．その後，液滴
の界面には熱マランゴニ対流が誘起され，それに追従するような流動が内部

に発生する．この内部流が 1サイクル分だけ循環する τ3 [s]後に，液滴は動き
始める．よって，それぞれの時定数は次のようになる． 
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1. τ1：加熱始めから加熱場が発達するまで	
2. τ2：液滴内部の熱移動が完了するまで	
3. τ3：液滴の内部流の発生により駆動するまで	
 
以上の独立した三種類の時定数は，同時に発生するプロセスである．そこで，

最大の時定数 max {τ1, τ2, τ3}が，液滴生成における生成時間内に収まれば，パ
ルス加熱による液滴ソートが可能になると考える．よって，液滴が毎分 1000–
20000個の割合で生成すると，3–60 ms間以内の時定数が要求される．そこで，
以下では，時定数 τ1–τ3の導出方法と物性値表 Table 5.2から算出したオーダー
の評価について記述する． 
 

Table 5.2 Physical property for calculation of the time constants. 

 

 
	 オーダー評価の前に，本実験では対流物質伝達が働く系となっていること

から，レイノルズ数，プラントル数 (Prandtl number)，ペクレ数 (Péclet number) 
といった無次元数を用いた，輸送現象における分子拡散の評価が必要となる．

ここでは，液滴操作が開始するまでの時定数を評価することから，静止流体

中での (駆動力が働いていない) 静止液滴における上記の無次元数を算出す
る．プラントル数は流体の粘性拡散と熱拡散の比，ペクレ数は対流と拡散の

比を示す．Equation (5.4)にレイノルズ数，Eq. (5.5)にプラントル数，Eq. (5.6)
にペクレ数を記す． 
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(5.4) 

 
 

(5.5) 

 
 

(5.6) 

 
ここで，連続相流体の物性値として，νc (= ηc/ρc) は動粘性率，ccは比熱，ac (= 
λc/(cc·ρc)) は熱拡散率 (温度分布が緩和して熱的な平衡状態となるまでの速
さ) である．また，代表速度を連続相流体の流速 vcとしているが，ここでは

無限静止流体 (連続相流体) から単一静止球 (液滴) への熱移動だけを考え
るため，vc = 0として計算を行う．よって，Re = 0及び Pe = 0であるから，
粘性の影響が慣性よりも支配的で，拡散によるエネルギ伝達が対流よりも強

いことがいえる．対して，連続相流体に vc = 100 [mm/s]の流れ (ddPCRにお
ける最大流速) が生じている時では，Re = 11.2から Pe = 70.2となるので，静
止流体の条件と比べて対流の影響が拡散よりも支配的になることが確認で

きる．また，プラントル数は Pr = 6.28 > 1となることから，連続相流体の伝
播速度は熱拡散よりも運動量拡散が支配的となる．以上をまとめると，Table 
5.3 となる．このことを踏まえた上で，三種類の時定数 τ1–τ3の各々のオーダ
ー評価について，以下に記述する． 
 

Table 5.3 Parameters in convection mass transfer before the droplet manipulation. 

 

 

 

 

 

Re =
ρcvcd
ηc

=
vcd
νc

Pr =
ηccc

λc

=
νc

ac

Pe = Re⋅Pr =
vcd
ac
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• τ1：加熱始めから加熱場が発達するまで 

	 時定数 τ1を求めるために，連続相流体内の加熱場を非定常熱伝導の半無限
固体 (semi-infinite solid) 内温度分布として想定する．時間が推移すると，実
際の温度分布は，Fig. 5.11(a)のように拡大する．また，Fig. 5.11(b)に示すよう
に，加熱開始時間を t = 0とすると，中心温度も時間に対して上昇する．しか
し，この温度上昇の割合は無限に増加せず，実際には時間とともに緩やかに

なり，長時間加熱に対してピーク温度 T0に漸近する．この理由は，光熱効果

の起きる連続相流体から，(PDMS及びガラス製の) 流路壁面へと熱が逃げて
いるからである．また，作動流体 (吸収染料濃度 1.0 mM) へのレーザ加熱場 
(光出力 8 mW) の立ち上がり時間について，LIF法を用いた先行研究[134]にお

いても，長時間加熱による温度変化が極めて少ないことを実証している． 
 

 
Fig. 5.11 Time transition about development of (a) actual temperature distribution 
and (b) central temperature in the continuous phase fluid. Temperature rises 
infinitely when to continue to heat the fluid, but actually the central temperature 
becomes closer to T0 as a steady state because of heat loss to walls of a PDMS 
channel and a glass slide. 

 
	 Figure 5.11の温度場の変化は，熱流束を一定とした第二種境界条件での加
熱を想定している．ここでは，拡大する温度場における時定数を簡易的に求

めるため，加熱温度 T0を一定とした第一種境界条件における温度場を考える．

初期温度が 0 Kで一様な半無限体の x = 0での温度が (時刻 t = 0で) T0となっ

たときの温度分布は Fig. 5.12のように時間的に推移する．このときの温度分
布を表す非定常一次元熱伝導方程式は，Eq. (5.7)で表される． 
 

 
 

(5.7) 

 

∂T
∂t

= ac

∂2T
∂x2
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Fig. 5.12 Development of idealized temperature distribution in the continuous phase 
fluid. The distribution with a peak of temperature rise T0 develops with the lapse of 
time and becomes red lined shape with arbitrary temperature T at place x after τ1. 

 
τ1 [s]後に温度分布が Fig. 5.12の赤色の実線の分布になるまで拡散したとする
と，Eq. (5.7)から，任意の距離 xにおける温度 Tが Eq. (5.8)として導出される． 
 

 

 

(5.8) 

 
ここで，erfcは相補誤差関数 (complementary error function) と呼ばれ，誤差関
数 erf (error function) を用いて Eq. (5.9)で定義される． 
 

 
 

(5.9) 

 
τ1を導出するために Eq. (5.8)を変形すると，Eq. (5.10)となる． 
 

 
 

(5.10) 

 
	 2 章の Fig. 2.16 で示した LIF 法による加熱場の実測データを用いて，Eq. 
(5.10)における τ1を算出する．算出には，レーザ光出力 10 mW時での分布を
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用いるが，この理由は 10 mWにおいても液滴操作が可能なことを確認してい
るためである (ソート率が低い原因は，分岐流路でスラグ流となり圧力が上
昇するため)．理想的な温度分布は半径方向に対称なガウス分布 (Gaussian 
distribution) とみなせるため，頂点 T0の 1/e となる T の位置でのガウス半径
を xとする．これを実測の温度分布に当てはめると，T0 = 44.6 [K]，T = (1/e) T0 
= 16.4 [K]，x = 19.2 [µm]となり，また，水 (1 atm，25 ℃) の熱拡散率[135]は

ac = 0.147 [mm2/s]であるから，τ1は Eq. (5.11)のように算出される． 
 

 
 

(5.11) 

 
算出結果から τ1は ms オーダーとなり，液滴ソートのタイムレンジに対応し
ているといえる．また，先行研究[134]においては，ピーク温度の発達時間が

10 ms 以下であることを実験的に示していることから，上述の算出法は妥当
であると考えられる． 
 
• τ2：液滴内部の熱移動が完了するまで 

	 時定数 τ2は，液滴内部の (対流熱伝達と熱伝導のどちらの影響も含む) 熱
移動に有する時間である．ここでは，液滴が十分に小さいため，液滴内の温

度分布を無視して熱容量だけを集中系として取り扱う集中熱容量モデル 
(lumped capacitance model) を考える．質量 md，比熱 cdの液滴が周囲温度 Tc (定
常状態なので定数) の連続相流体中にさらされることで，液滴内部温度が Td 
(時間 tの関数) となる場合を想定する．液滴温度の熱移動方程式は，単位時
間あたりの熱移動量を左辺とする Eq. (5.12)から得られる． 
 

 
 

(5.12) 

 
ここで，Nuは対流による熱伝達と静止流体の熱伝導の比率を示すヌセルト数 
(Nusselt number)，λcは連続相流体の熱伝導率である．また，md = πρdd3/6であ
るので，Eq. (5.12)は Eq. (5.13)として書き換えることができる． 
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Nuは，レイノルズ数 Reとプラントル数 Prを含むことで Eq. (5.14)として記
述される．この式は，液滴 (球体) が一様な流れの中にある場合，200以下の
Re または 250 以下の Pr の条件でのみ成立する，ランツ・マーシャルの式 
(Ranz-Marshall correlation) と呼ばれる[136]． 
 

  (5.14) 

 
よって，連続相流体の流れがないとすると Re = 0より Nu = 2となる．また，
ヌセルト数が 2以上である理由としては，温度差や濃度差による流体の密度
変化により球周囲に対流が生じることが挙げられる[137]．また，温度挙動の応

答性の速さは，液滴内部の熱応答時間 (thermal response time) τTによって決ま
る．連続相流体中に存在する直径 d の液滴内部における熱応答時間は，Eq. 
(5.15)で表される[138]． 
 

 
 

(5.15) 

 
よって，Eq. (5.15)を用いて，Eq. (5.13)は Eq. (5.16)として表される． 
 

 
 

(5.16) 

 
Equation (5.16)は，Tdの tに対する 1階線形常微分方程式Eq. (5.17)で示される．  
 

 
 

(5.17) 

 
Equation (5.17)の両辺を tについて積分し，Tc = const.かつ境界条件 t = 0で Td = 
Td0 (室温での液滴温度) とすると，Eq. (5.18)が導出される． 
 

 
 

(5.18) 

 
さらに，Eq. (5.18)を時刻 tについて整理すると，Eq. (5.19)となる． 
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(5.19) 

 
上式の t を求めるためには各温度の情報が必要となるが，実験において液滴
内部の温度を計測できず，連続相流体の温度を一定とみなすこともできない

ため，ここでは Eq. (5.15)で示した熱応答時間を時定数 τ2として算出する．
Equation (5.15)に Nu = 2及び各物性値 (Table 5.2) を代入して求めると，τ2は
Eq. (5.20)となる． 
 

 
 

(5.20) 

 
また，連続相流体が 100 mm/sの速度で流れているとすると Re = 11.2より Nu 
= 5.7となり，熱伝達の影響が加わるので熱応答時間が τ2 = 1.26×10-3 [s]と短く
なる．以上から，τ2は ms オーダーであり，パルス加熱による加熱場の発達
時間 τ1よりも長い時間で液滴内部の熱移動が発達することを確認した． 
 
• τ3：液滴の内部流の発生により駆動するまで 

	 時定数 τ3は，液滴内部の温度勾配により内部流動が発生し，液滴が駆動す
るまでの発達時間を指す．内部流動は Fig. 5.13(a)のような循環流動となるが，	 	
ここでは発達時間のオーダー評価にとどまるので，複雑な構造を数式化する

必要はないと考えられる．そこで，発達時間の算出法として 2種類の解法を
提案する．1つ目は，内部流動は界面のずり速度 (せん断速度) によって引き
起こされるため，Fig. 5.13(b)のようなずり速度の流速分布における，せん断
応力の発達に要する時間を考える．2 つ目は，液滴基準ではなく周囲流体を
基準に内部流動を相対的に観測することで，Fig. 5.13(c)のようなストークス
流を仮定し，最大の中心速度 uから循環流動の発達に要する時間を考える． 
	 1 つ目の解法は，せん断応力の発達時間を考える方法である．循環流動が
界面のずり速度によって引き起こされるとすると，Fig. 5.14(a)のようなクエ
ット流れ (Couette flow)[136]を仮定することができ，界面に作用するせん断応

力 σは，界面に作用する相対ずり速度 uを用いて Eq. (5.21)で示される． 
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Fig. 5.13 Two solutions of (a) internal flow inside of a droplet for leading the 
equation of the time constant τ3. The flow can be assumed as (b) shear flow or (c) 
Stokes flow, because the flow direction is relatively changed when droplet migration 
is observed from the outside. 

 

 

Fig. 5.14 Solution of shear flow of stationary-state and nonstationary-state. 
Stationary-state shear flow can be calculated from (a) Couette flow, and 
Nonstationary-state shear flow can be calculated from (b) Rayleigh’s problem. 
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しかしながら，Eq. (5.21)のクエット流れは定常状態を示すため，流れの発達
に要する時間を算出することはできない．そこで，非定常状態を想定したレ

イリー問題 (Rayleigh’s problem)[136]を導入する．レイリー問題とは，壁面をあ

る瞬間から突然一定の速度 uで動かした場合に流体中に形成される非定常な
流速分布を求める問題であり，その際の流速分布の発達は Fig. 5.14(b)のよう
になる．また，レイリー問題におけるせん断応力 σは Eq. (5.22)で示され，時
間 tを含む関数であることが確認できる． 
 

 
 

(5.22) 

 
上記のレイリー問題における非定常状態の流速分布が定常状態のクエット

流れに向かうまでの時間は，すなわち，せん断応力の発達時間ととらえるこ

とができる．よって，Eq. (5.21)-(5.22)のせん断応力 σを同値とすると，時間
tをせん断応力の発達時間 τ3として，Eq. (5.23)に示す式を導くことができる． 
 

 

 

(5.23) 

 
以上より，界面流動によるずり速度のみを仮定して算出した時定数 τ3は数十
µsオーダーであり，他の時定数と比較して，非常に短時間で流動が発達する
ことを確認した． 
	 2 つ目の解法は，内部流動をストークス流と仮定した際の発達時間を考え
る方法である．最大流速 uの導出には，Eq. (5.24)に示す，ナビエ・ストーク
ス方程式 (Navier-Stokes equation)[70, 137] を導入する必要がある．ここでは，非
圧縮性を無視しており，レイノルズ数が 1よりも十分に低いため，単位体積
あたりの駆動力 (体積力[N/m3]) を示す外力項 fの影響も少ないと考えられる． 
 

 
 

(5.24) 

 
Equation (5.24)を 2階積分により直接解くためには 2つの境界条件 (界面近傍
での速度と速度勾配) を必要とする．そこで，ここではスケーリング則 (べ
き乗則) の形で書き下した Eq. (5.25)について，内部流速のオーダーを導出す
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る．また，液滴の内部流の条件と対応させるために，圧力 pは液滴内部のラ
プラス圧 Δp，距離 xはラプラス圧の作用する距離 d，距離 zは液滴中心の位
置で d/2，粘性 ηは液滴の粘性 ηd，外力項 fは YGB理論の駆動力 FYGBを液滴

体積で除した体積力とした． 
 

 
 

(5.25) 

 
ストークス流の流速の導出に必要な因子は，Eq. (5.25)から，ラプラス圧 Δp
と駆動力 FYGBであることがわかる．ラプラス圧は液滴前後の曲率半径に作用

する界面張力の和であるため，フォトサーマル界面流れが誘起された液滴で

は Eq. (5.26)のように温度差による界面張力を含む式として表される．また，
簡単のため駆動力は Eq. (5.27)のように，物性値による係数のオーダーを予め
計算したものを用いる． 
 

 
 

(5.26) 

 
 

(5.27) 

 
上式 Eq. (5.26)-(5.27)を Eq. (5.25)に代入すると，Eq. (5.28)が導かれる． 
 

 
 

(5.28) 

 
さらに，ストークス流の流速 uについてまとめると Eq. (5.29)となり，右辺の
単位が[m/s]となることも確認できる． 
 

 
 

(5.29) 

 
温度勾配により発生した内部流動により液滴が駆動するまでの時間 τ3は，液
滴内部の循環流が１サイクルだけ循環する時間となる．そこで，循環流の相
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対速度であるストークス流れでは，距離 d	(液滴直径) だけ流体が移動したこ
とと同意となるから，流速 uは時定数 τ3を用いて Eq. (5.30)で表さられる． 
 

 
 

(5.30) 

 
よって，Eq. (5.29)-(5.30)から uを消すことで時定数 τ3を表すと，Eq. (5.31)の
ように整理できる． 
 

 
 

(5.31) 

 
Table 5.2の物性値を代入して Eq. (5.32)のように計算すると，時定数 τ3が ms
オーダーであり，液滴ソートに対応することがわかる． 
 

 
 

(5.32) 

 
以上より，最大の時定数max {τ1, τ2, τ3}である τ3は 10 ms以下であることから，
毎分 1000–6000個の液滴生成 (時定数は 10–60 ms以内に収まればよい) では
考慮する必要がないことを確認した．しかし，毎分 20000個レベルの超高速
な生成 (時定数を 3–10 ms 以内に収める必要がある) では影響を及ぼす可能
性がある．この改善策としては，高い熱拡散率の溶液を連続相に用いるか，

液滴の熱容量を小さくすることで，時定数をより短くできると考えられる． 

5.5 他の操作手法との比較と適応分野 
	 最後に，本手法の駆動力を他の手法と比較し，その適応分野について考察

する．駆動力を比較する際には，操作対象のサイズが異なるため，サイズの

影響を考慮しつつ比較を行う．そこで，本手法と他の手法の単位長さあたり

の駆動力 (駆動力を操作対象サイズで除したもの) をまとめて Fig. 5.15に示
す．ここで，液液界面での操作が可能な他の手法として，光ピンセット[52, 139]，

光誘起 DEP[41]，表面弾性波[140]，磁気ピンセット[139, 141]を採用している．グラ

フから，本手法が極めて強い駆動力を有しており，他の手法ではカバーでき

ない駆動力レンジでの操作が可能なことを確認できる．また，Fig. 5.16に示
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すグラフでは，直径 50 µmの液滴に作用する各種操作手法の駆動力を比較し
ている．1–100 nNオーダーの駆動力を有する本手法の駆動力は非常に強く，
高速で流れる液滴に対しても十分な性能を期待できることから，液滴操作の

応用先を拡張できる可能性を示唆しているといえる． 
	  

 

Fig. 5.15 Comparative evaluation of driving force per unit length by the 
photothermal interfacial flow, the optical tweezers[52, 139], the optically-induced 
DEP[41], the surface acoustic wave[140], and the magnetic tweezers[139, 141].  
 

 
Fig. 5.16 Comparative evaluation of each driving force exerting on a droplet with 50 
µm same diameter. 
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	 適応分野を考察する前に，操作可能な液滴サイズと移動速度のレンジを無

次元数により判定する．この操作が可能であるという定義としては，高速に

流れる液滴が変形せずに操作できることを指す．液滴の変形量は，界面張

力・重力・流れによる動圧といった 3種類の力の釣り合いによって決定され，
ボンド数 (Bond number) とウェーバー数 (Weber number) を算出することで
評価できる．Equation (5.33)に示すボンド数は，液滴が球形を保つ時の浮力と
界面張力の比を，Eq. (5.34)に示すウェーバー数は，液滴外部流れの動圧 (周
囲流体や本手法から液滴が受ける慣性力) と界面張力の比をそれぞれ表す． 
 

 
 

(5.33) 

 
 

(5.34) 

 
それぞれの無次元数が液滴の直径 dと移動速度 vdragに依存することを確認で

きることから，Fig. 5.17では 2つの無次元数の液滴直径に対する依存性を，
Fig. 5.18ではウェーバー数の移動速度に対する依存性を算出した結果を示し
ている．Figure 5.17では，直径 300 µm以上でボンド数が 1を超えることで浮
力が界面張力に勝り，液滴形状が歪む可能性が高い．よって，液滴操作では

直径 300 µmより小さい液滴の使用が望ましいといえる．また，Fig. 5.18では，
直径 100 µmの液滴において，速度 35 mm/s以上でウェーバー数が 1を超え，
慣性の影響が顕著となる．よって，周囲流体からの抗力によって液滴形状が

歪むことが考えられることから，より遅い速度で液滴を操作する必要がある．

しかしながら，液滴サイズを小さくすると，曲線が下降することで界面張力

の影響が顕著となる領域が増えていくことがわかる．また，直径 10 µmの液
滴では，ddPCRの高速度 100 mm/sでもウェーバー数が 1を下回ることから，
小さい液滴ほど高速操作に対応できるといえる． 
 

Bo =
ρc − ρd( )gd 2

γ

We =
ρdd

2vdrag

γ



5 駆動力と操作特性の評価 
 

 
 

93 

 
Fig. 5.17 Bond number and Weber number with dependence of droplet diameter. 
From Bond number, buoyancy effect is confirmed to be significant above the 
droplet diameter with 300 µm. 
 

 

Fig. 5.18 Weber number with dependence of droplet velocity. When droplet 
diameter is 100 µm, inertial effect is confirmed to be significant above the velocity 
with 35 mm/s. However, droplets respond to higher manipulation as the diameter 
becomes smaller. 
 

	 本操作手法の適応分野は ddPCRのみならず，様々な操作用途に適している
と考えられる．例えば，fL–pL サイズの液滴が操作可能な光ピンセット[51-55]

では，液滴内部に内包できるサンプルが 1 µmサイズ以下の DNAやウイルス
等に限られる．しかし，本手法では Fig. 5.19に示すように 10–100 µmオーダ
ー，すなわち，pL–µL サイズの液滴が操作可能であるため，µm オーダーの
大腸菌から 100 µm オーダーの単細胞生物まで幅広いサイズレンジのサンプ
ルを内包できる．しかしながら，液滴の熱容量が非常に低いため，サンプル

には温度に強いものを選定する必要があるといえる． 
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Fig. 5.19 Size comparison of samples for involving of a fL–µL sized droplet. 
 

5.6 結言 

	 駆動力と操作特性の評価に関して，以下の知見を得た． 
1. 一定の光出力下では，液滴のサイズと位置が駆動力に影響する． 
2. 浮力と粘性率の温度依存性といった液滴物性も駆動力に影響を及ぼし，

どちらも約 10%程度の誤差を有する． 
3. 液滴ソートにおける時定数 (加熱場や液滴内部流の立ち上がり時間) は

msオーダーであることを数式から導けた． 
4. 本操作手法と他の操作手法において，同サイズの液滴に作用する駆動力

を比較した結果，本手法が最も強い駆動力を有する． 
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6. 結論 

6.1 結論 

	 本研究では，フォトサーマル界面流れ (photothermal interfacial flow) と呼ば
れる光誘起界面流れを利用した非接触な液滴操作法を開発し，その操作特性

や駆動力を調査することで，マイクロ・ナノ・ピコリットルの幅広いサイズ

の液滴に対応した操作法であることを明らかにした．本章では，これまでの

各章より得られた知見を総括して，本論文の結論とする． 
 
	 1 章では，本研究における研究背景と既存の各種液滴操作法について述べ
た．その現状から見えてくる，混相流型マイクロ流体デバイス内で液滴を扱

う上で求められる操作から本研究の説明へと展開し，操作における光や界面

流れの有効性について研究例とともに紹介した．また，ダウンサイジングに

伴い顕著となる界面現象についても，その原理とともに記載した． 
 
	 2 章では，レーザ光の光熱効果から誘起されるフォトサーマル界面流れを
用いて実施された，混相流型マイクロ流体デバイス内での液滴のソーティン

グについて記載した．この液滴ソートでは，ddPCR等の分野における不良サ
ンプルや特定ウイルスを含む液滴の仕分けを想定している．そこで，液滴ソ

ートと温度場の同時観測が可能なレーザ誘起蛍光法を取り入れた計測シス

テムを構築し，レーザ光照射の光出力に依存する液滴のソート率を，光熱に

より発生した温度場という観点から調査した．実験では，液滴操作時の温度

場をレーザ誘起蛍光法 (LIF法) により計測し，得られた可視化画像と液滴の
軌道を比較することで両者の関係性を結びつけた．また，分岐流路における

液滴のソート率の向上には，液滴に作用する温度勾配や液滴形状による背圧

上昇などを考慮する必要があることがわかった． 
 
	 3 章では，液滴の駆動因子を数式的に導き，2 章で得られたデータを用い
てソート特性の定量的な考察を試みた．液滴の駆動が連続相流体から抗力を
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受けることで誘発されるという発想のもと，Hadamard-Rybczynskiの式から駆
動力の依存因子を導いた．また，その際の駆動速度は，熱マランゴニ対流に

よる界面流動速度から導出できると考え，依存因子を含めた形で，駆動力を

記述する式を導いた．そこから，駆動力は，液滴の温度勾配と表面積に依存

する可能性が示唆された．さらに，2 章で得られた可視化画像と液滴軌道の
両実験データを駆動力の比例式に代入することで，ソート特性が液滴温度と

加熱場−液滴の位置関係によって決定することを定量的に示した． 
 
	 4 章では，液滴サイズが液滴操作に影響することを実験的に示し，駆動力
を定量的に導いた．液滴のサイズや速度に適応した液滴操作法を選定し，液

滴の軌道を設計するにあたっては，予め駆動力を見積もっておく必要がある．

そこで，熱マランゴニ対流による気泡の駆動速度を求めた YGB 理論を導入
することで，駆動力の理論値を算出した．算出に必要な，界面張力温度依存

性や液滴両端の温度差といった各種パラメータは実験的に取得された．また，

得られた駆動力の妥当性を検証するために，レーザ光照射による液滴の捕捉

実験から求まる駆動力の実験値と比較検証した．両者の比較から，理論値が

液滴捕捉による実験値とも良い一致を示し，その値は数 nN 程度であること
が判明した． 
 
	 5 章では，レーザ光照射による連続的またはパルス的な加熱を想定した実
際の操作に向けて，駆動力と操作特性について調査した．そこで，一定のレ

ーザ光出力により液滴を駆動させる場合では，液滴−加熱場間距離と液滴サ

イズに対する駆動力の依存性を確認した．また，浮力と粘性率の温度依存性

といった液滴物性も駆動力に影響を及ぼし，どちらも約 10%程度の誤差を有
することがわかった．また，パルス加熱における加熱場や液滴内部流の立ち

上がり時間 (時定数) を理論的に導出した結果，数 ms 程度となり，ddPCR
の液滴ソートにも対応できる可能性を示した．本操作手法と他の操作手法に

おいて，同サイズの液滴に作用する駆動力を比較した結果，本手法が最も強

い駆動力を有しており，高速に流れる液滴操作にも対応できることを示した．

また，pL–µLサイズの液滴が操作可能であるため，数 µmの大腸菌から数 100 
µmの単細胞生物まで幅広いサイズのサンプルを内包できる． 
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6.2 今後の展望 
• デバイス設計の指針について 

	 本研究で実施された混相流型マイクロ流体デバイス内での液滴操作につ

いて，現状のデバイスにおける課題とデバイス設計の指針を記述する．現状

の課題としては，液滴の流路壁面接触を防ぐこと，抗力係数 κの影響を抑え
ること，が挙げられる．これらの改善策として，壁面接触を防ぐためには，

液滴の流れ方向と重力方向の向きを揃えることで浮力による液滴の浮上を

抑えることができる．さらに，親水性の高いガラス流路を利用すれば，オレ

イン酸液滴が流路に接触したときに生じる壁面吸着の影響を低減できると

考えられる．実際に，流路が彫られたラバーシート (高さ 50 µm) を 2枚のス
ライドガラスで挟んだデバイスを用いた，液滴操作の予備実験においても，

操作性が向上することを確認した．また，抗力係数 κの影響を抑えるために
は，液滴よりも十分に大きな流路を利用する必要がある．さらに，レーザ加

熱場を縮小することで，局所温度場の温度勾配が上昇し，数 µm の小さな液
滴に対して高い温度差を与えられることで操作が可能となる． 
 
• 空間光位相変調器を利用した光パターンの形成 

	 レーザ光を利用している本操作法の最大の利点は，光により形成した仮想

的な流路を書き込むことで液滴軌道を制御できる点にある．そこで，筆者ら

の先行研究[147]においても，フォトマスクを用いた縮小露光光学系を通して形

成された光パターンによって，多彩な操作を示してきた．しかし，液晶パネ

ルを用いて可変式に光パターンを形成できる空間光位相変調器を利用する

ことで，よりフレキシブルな操作が可能になる．空間光変調器 (SLM: spatial 
light modulator) は，光の位相・偏波面・振幅・強度・伝搬方向などの空間分
布を変調できるデバイスで，空間光位相変調器  (LCOS-SLM) は，反射型液
晶マイクロディスプレイにより光の位相をリアルタイムに変調できる[148]．筆

者らは，PLUTO (Holoeye)[149] 及び LCOS-SLM X10468 (Hamamatsu)[148] とい
った製品を検討したが，位相変調された光パターンを顕微鏡内に取り込むシ

ステムの構築やゼロ次光の排除といった課題が残っている．これらの改善に

より，電子タブレット上での液滴操作も実現できると考えられる． 
 

      
Fig. 6.1 Laser patterns by reflection of the red diode laser beam on the LCOS-SLM. 
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	 本操作法は，試薬・細胞を扱う医療・生物学の現場で求められることから，

液滴内部試料に対して低損傷なシステムへと改善していく必要がある．以下

に，液滴操作の汎用性を向上させる手段として，今後の課題と展望を述べる． 
 
• 多相液滴生成デバイスによる内包試料の汎用性の向上 

	 本研究では，O/W型エマルションが生成可能な液滴生成デバイスを用いた
ことで油滴の操作を実施したが，油滴に細胞や試薬を内包することは現実的

でないといえる．そこで，多種類の試料を液滴に内包できる多相液滴生成デ

バイス[142-146]を利用することで，汎用性が向上すると考えられる．多相液滴

生成デバイスには，T-junction型[142]や flow-focusing型[143]のデバイスを複合し

たものと，チューブを組み合わせた axi-symmetric system[144]があり，どちらも

三相界面を取り扱う液滴生成に適している．筆者らの先行研究[104]においても，

W/O/W型液滴生成デバイスの開発を試みたが，水滴生成のための流路の疎水
処理により油滴が流路に付着する課題があった．また，Fig. 6.1 には G/O/W
型の気泡生成デバイスの観察結果を示すが，気泡外部の油膜形成が安定しな

いことが確認できる．そこで，油滴と水滴または気泡を同時に生成するため

に，流路表面に µm単位での表面処理 (親・疎水処理) が必要となる． 
 

 
Fig. 6.2 Observation result of G/O/W multiphase emulsion generation in previous 
research[104]. Oil film can’t involve an air bubble at the time of bubble generation. 

 
• W/O 型エマルションでの水滴操作 

	 本研究での液滴操作は O/W 型エマルションであるが，W/O 型エマルショ
ンで同様の操作性能を実現できれば，適用分野の汎用性がより高くなると考

えられる．しかし，その実現には多くの課題がある．まず，(水滴に斥力を作
用させるように) 界面張力温度依存性が負であり，かつ，水に不溶な連続相
溶液を選定する必要がある．また，その溶液へのレーザ光による光熱効果 (加
熱場を形成する熱拡散の距離と時間) が，操作に適切かどうかを溶液内の熱
移動から再検討する必要がある．水滴操作においては，水滴を蒸発させない

ような限られた温度差での操作に対して，いかに駆動力 (界面張力勾配) を
上げて操作特性を向上させるかが課題となる． 
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• レーザ冷却システムを利用した液滴操作 

	 レーザ冷却 (laser refrigeration) とはレーザ光を用いた液体の冷却法であり，
2015 年にワシントン大学の研究チームが (真空条件でない) 実世界の条件下
での冷却を実現させている[150]．水中内のトラクタービームによって引き寄せ

られたナノ結晶粒子に赤外レーザ光を照射すると，光の吸収量よりもわずか

に上昇したエネルギを持つ特殊な発光を励起する．この上昇エネルギの発光

によって，結晶とその周囲の水から熱を持ち去ることができる．これによっ

て同チームは，室温の水を 2.2°Cまで，すなわち，約 20 Kの冷却を実現させ
ている．本操作への適用を考えると，0–60°Cの間で界面張力温度依存性が線
形であると仮定すると，液滴近傍にナノ結晶粒子を配置しレーザ冷却するこ

とで，(20 Kの温度上昇時と同様の) 駆動力を液滴に作用できると考えられる．
また，レーザ冷却による操作では，液滴の内包試料への損傷がレーザ加熱と

比べて低減できると考えられる．さらに，加熱場による液滴や周囲流体の変

性・蒸発の恐れもないことから，引力・斥力による駆動方向を軽視したシス

テムを構築できる．これにより，(界面張力温度依存性を決定する) 液–液界
面の組み合わせの幅が広がることで，光誘起界面流れを用いた液滴操作法は，

その適用分野をさらに拡張させるといえる． 
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