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１．はじめに 

 近年、従来の大型システムの機能を集積化して超小型化するマイクロ熱流体システムが急速に

発展している。これまでに分析化学の分野では超微小量・超高速の分析を可能とするマイクロ化

学システム（Lab-on-a-Chip、μTAS）が一部で実用化され、熱工学分野では高効率な熱輸送を行う

マイクロヒートパイプが開発されてきた[1, 2]。 
こういったマイクロ熱流体システムの基盤として、幅が 1 mm 以下の微小流れに関する研究が

盛んに行われている。流体力学的にはレイノルズ数が 1 以下の層流であり理解するのも容易であ

ると思われがちであるが、微小空間では比界面積（表面積／体積）の上昇により表面の影響が支

配的となり、表面近傍数 100 nm 以下の界面化学特有の現象が顕著になる。更に、近年の溶液化学

の研究から、1000 nm 以下のナノ空間では溶液構造が変化して高粘度・低誘電率・反応速度上昇

といった特異な物性が発現することが判ってきた[3]。このような数 10～数 100 nm の化学の事象

を流体力学的に理解することで、全く新しい熱流体システムが創成されると期待される。 
微小空間の輸送現象を計測するために、これまでにマイクロ粒子画像流速計（μPIV）やレーザ

誘起蛍光（LIF）法といった手法が確立されてきた[4, 5]。これによりマイクロ流路の流れや熱物質

輸送を把握することが可能になったが、光の回折限界により数 100 nm の分解能は困難である。 
一方で著者らは、光の回折限界を超える超解像の流動計測法を開発してきた。本稿では、マイ

クロ・ナノ流路における 10 nm オーダの分解能を有する光学流動計測法を紹介する。 
 
２．エバネッセント波を用いたマイクロ流路壁面近傍の流動計測 

 マイクロ空間では表面の影響が増大し、流路の壁面から数 100 nm 以下の領域では電気的、分子

的相互作用の顕著に影響があらわれる。例えば、壁面の“すべり”は界面における溶液と疎水性

表面の分子的相互作用によると考えられており、マイクロ、ナノの微小空間で飛躍的に上昇する

圧力損失を低減できる可能性がある。このように、表面の効果はマイクロ空間における熱物質の

輸送に大きく影響するため、表面物性の分布の把握やそれに伴う表面近傍の流れの計測が必要不

可欠である。 
 そこで近年、光の全反射に伴うエバネッセント波を用いた計測法が報告されている。エバネッ

セント波は、屈折率の異なる界面で光を全反射させた際に、屈折率の低い媒質側に入射光の一部

が染み出したものであり、界面から指数関数的な強度分布を有している（Fig. 1）。エバネッセン

ト波の染込み深さ zpは次式で与えられる。 
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ここで、λは光の波長、nは屈折率（n1 > n2）、θiは入射角である。例えば、石英ガラス（n1 = 1.46）
と水（n2 = 1.33）との界面でλ = 532 nm のレーザを全反射させると zp = 93 nm（θi = 75°）となる。

エバネッセント波を用いることで光の波長より短い領域のみを照射することができるため、壁面 

光の回折限界を超える超解像の流動可視化計測 
－マイクロ流体工学からナノ流体工学への展開－ 



JSME TED Newsletter, No.66, 2012 

- 2 - 

Tracer particle

Laser

I

Z

(Light intensity)

zp

Fluid

Wall

Objective lens

h

a

Electric 
double 
layer

Wall

Liquid
Evanescent 
wave

 
Fig. 1 Schematic of measurements of near-wall flows in microchannel using evanescent wave illumination. 
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Fig. 2 (a) Schematic of surface modification pattern of OTS on a fused-silica wall in a microchannel. (b) A 
two-color fluorescence image of the surface modification with the evanescent wave illumination. (c) The 
zeta-potential distribution at the wall obtained from the fluorescence image using a calibration curve. 
 
極近傍の計測が可能となる。これまでに、エバネ

ッセント波を用いたナノ粒子画像流速計（nPIV）

が提案され、壁面近傍 100 nm における速度計測が

達成されている[6]。 
 その中で著者らは、蛍光色素とエバネッセント

波を用いたナノ・レーザ誘起蛍光（NanoLIF）法の

開発を行ってきた[7-10]。本手法は、光の回折限界

以下の照明によって壁近傍のみのイオンを検出す

ることで、壁面の帯電量の時空間分布計測を可能

としている。壁面の帯電量はゼータ電位と呼ばれ

ており、後述するマイクロ空間の電界による流れ

や表面近傍数100 nmの電気的相互作用の発生要因

となるが、従来法でその空間分布を正確に把握す

ることは困難であった。 
 ここでは、2 色蛍光を用いた壁面のゼータ電位分布計測を紹介する[11]。これは、著者が慶應義

塾大学の博士課程在籍時に佐藤洋平教授のもとで行った研究である。計測には蛍光波長の異なる

2 種の蛍光色素を選定し、溶液中でそれぞれ陽イオン（赤色発光）及び陰イオン（緑色発光）と

なるものを用いた。Fig. 1 のように、壁面近傍のイオン分布は表面帯電の影響を受けて変化する。

例えば、表面の帯電が負のとき、陽イオンが引力を、陰イオンが斥力を受けるため、結果として

壁面近傍では赤色発光の蛍光イオンの割合が大きくなる。このとき壁面近傍数 100 nm のみをエバ

ネッセント波で照射すると、その蛍光の色（赤／緑）からゼータ電位を計測することができる。 
 本手法を用いてマイクロ流路壁面の表面パターニングの評価を行った。マイクロ流路の石英ガ

ラス壁面に自己組織単分子膜の一種であるオクタデシルトリクロロシラン（OTS）を 100 μm のタ

イル状に修飾し、蛍光色素溶液を送液してゼータ電位計測を行った。Fig. 2 に、エバネッセント波

の照射によって得られた 3CCD カメラによる蛍光画像、および較正曲線を用いて得られたゼータ

電位分布を示す。Fig. 2(c)に示すように、マイクロ流路内の表面修飾パターンをゼータ電位分布と

して定量可視化することに成功した。OTS をガラス壁面に修飾すると、表面の化学基が-SiO−から
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distribution of the surface modification pattern 
obtained by NanoLIF to velocity profile 
obtained by nPIV. 
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-CH3 に置換されるため、壁面の負極帯電が抑制

される。実験結果からも、ガラス部分は蛍光が赤

色となりゼータ電位も−100 mV 程度であるのに

対し、OTS 修飾部分は緑色となりゼータ電位が

−60 mV 程度となっていることが判る。このよう

な表面パターニングは試料の吸着抑制や流動制

御のためにマイクロ流体工学では広く用いられ

ており、これをゼータ電位分布として定量可能に

なったことは非常に意義深い。 
 マイクロ流路に電界を印加すると、流路壁面ゼ

ータ電位に依存した界面動電駆動流と呼ばれる

流れが発生する。これは壁面の帯電によって形成

された厚さ 1~100 nm の電気二重層のイオンに起

因しており（Fig. 1）、電界によるイオン挙動の抗

力によって流れが発生する。界面動電駆動流は微

小空間の流体駆動力として広く用いられており、

壁面のゼータ電位分布による流動制御も試みら

れている。 
そこで、壁面近傍速度計測法である nPIV を用

いて、先ほどの表面パターニングを施したマイク

ロ流路での計測を行った[11]。マイクロ流路内に

500 nm の蛍光ナノ粒子をトレーサとして混入し

て壁面近傍にエバネッセント波を照射し、74 
V/cm の電界を印加した際の流速分布計測を行っ

た。Fig. 3 に示すように、界面化学の理論上符号

は逆になっているものの、NanoLIF 法によって得

られたゼータ電位分布に依存した速度分布が発

生していることが判った。また、著者らによる時

間分解能流動計測から、電界を印加すると壁面近

傍で流れが発生して運動量が輸送され、数 ms 程
度で流動場が形成されることが明らかとなった

[12, 13]。これらの知見は、マイクロ空間の精緻な

時空間流動制御の実現に大きく貢献すると期待

される。 
以上のように、エバネッセント波を用いた計測

法により壁面近傍の流動計測が達成されたもの

の、壁面近傍数 100 nm の領域で更に空間分解能

計測を行うことは困難であった。そこで、ジョー

ジア工科大学の Minami Yoda 教授らのグループ

は、エバネッセント波の指数関数的減衰に着目し

た計測法を開発した[14]。本研究には著者も博士

研究員として参加しており、ここではその一部を紹介する。 
エバネッセント波によって励起されたナノ粒子からの蛍光は、エバネッセント波と同様の指数

関数的な強度分布を有しているため、蛍光強度 I を用いて粒子の深さ方向位置 z を得ることがで

きる（Fig. 1）。 
0lnp
Iz a h a z
I
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⎝ ⎠

                (2) 

ここで、aは粒子の半径、hは壁面と粒子表面との距離、I0は h = 0 における蛍光強度である。音

響光学素子を用いてパルス状にしたレーザを流路の壁面と溶液の界面で全反射させ、エバネッセ

ント波を発生させた。励起されたナノ粒子からの蛍光を高感度 EMCCD カメラで撮像した。ここ

では 1.5 ms 程度の時間分解能を実現しており、粒子のブラウン運動による移動を粒子径以下に抑 
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Fig. 4 Results of measurements of near-wall 
flows in microchannels. (a) Near-wall profiles of 
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Fig. 5 Schematic of STED microscopy. 
 
制することで 10~20 nm の不確かさでの粒子の位置

検出を達成した。これにより、マイクロ流路の壁面

近傍数 100 nm において、10 nm オーダの分解能で流

速分布、粒子の濃度分布および拡散係数の同時計測

が可能となった。 
Fig. 4 にマイクロ流路における圧力駆動流の計測

結果を示す。Fig. 4(a)は、Li ら[15]によって得られた

壁面近傍の圧力駆動流の速度分布であり、ポアズイ

ユ流の理論値と良好な一致を示した。一方、Fig. 4(b)
および(c)は著者ら[16, 17]によって得られた壁面近

傍の粒子の分布、および拡散係数である。ナノ粒子

は壁面近傍 300 nm で非一様に分布しており、表面近

傍の電気的・分子的相互作用が支配的に働くことが

判った。また、壁面近傍では粒子の拡散係数が流体

的な作用によって急激に減少しており、古典的なコ

ロイド化学によって予測された理論と良好な一致を

示した。更に、電界を印加した際の計測からマクス

ウェル応力によって粒子の特異的な挙動が誘起され

ることが明らかになった[16]。以上のように、本手法はマイクロ流路の壁面近傍における現象の理

解に大きく貢献すると期待される。 
 
３．超解像顕微鏡法を用いたナノ流路内のイオン分布計測 

 近年の微細加工技術の更なる発展により、数 10～数 100 nm のスケールの流路を正確に加工す

る技術が確立されてきた。流体のクヌーセン数（Kn）を考えるとこの領域は単一分子群から連続

体への遷移領域であり、極限の流体システムと位置付けられる。著者が所属している東京大学北

森武彦教授のグループは、この領域を“拡張ナノ空間”と定義しており、基礎から応用に渡る広

い範囲で研究を行っている。化学的には aL～fL の超微小体積を用いた数十分子程度の極限分析が

可能であり、また生体の細胞空間と同程度のスケールであることから生物物理分野への貢献も期

待される。これまでの溶液化学の研究から、数 100 nm の空間に溶液を閉じ込めると、表面の効果

によって高粘度・低誘電率・反応速度変化といった特異な物性が発現することが判ってきた[3]。
これにより、ただ小型化するだけでなく、ナノ空間の特異的物性を用いた全く新しい熱流体シス

テムが実現する可能性がある。そのような中で著者は、数 100 nm 空間の流動を解明してナノ流体

工学を確立すべく研究を行っている。 
 前節までで、表面近傍数 100 nm の空間では電気的・分子的な相互作用が支配的になることを述

べたが、ナノ流路では空間全体が界面化学の現象に支配される。特に、壁面の帯電による電気二

重層が空間全体を占めることで空間が電気的な偏りを有しており、物質や流体の挙動に大きく影

響する。ナノ空間の流動に関する研究はこれまでも行われてきたが、流路サイズが光の回折限界
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Fig. 6 A fluorescence image obtained by a 
STED microscope and profiles of pH in a 
400 nm channel. 
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より小さいため理論的アプローチが主であった。 
 そこで著者らは、光の回折限界を超える超解像顕微鏡法を用いた計測法を開発し、ナノ流路内

のイオン濃度分布計測を行った[18]。Fig. 5 に計測法の概要を示す。通常の走査型蛍光顕微鏡法で

は、空間分解能は励起光の照射スポットのサイズによって決定されるため、光の回折を考慮する

と 400 nm 程度が限界となりナノ空間に適用することは困難である。本研究ではこの問題を解決す

るために、近年 Hell らによって確立されてきた超解像顕微鏡の一種である STED（Stimulated 
emission depletion）顕微鏡法[19]を用いた。STED 顕微鏡法では、蛍光励起に用いるガウシアンレ

ーザに加えて、位相フィルタによりドーナツ状の強度分布を有する STED レーザ（蛍光の吸収ス

ペクトルより長い光波長を有する）を用いる。通常の蛍光分子の励起過程では、分子が励起状態

となり蛍光を発することで基底状態に戻る。それに対して、STED レーザが照射された部位では、

誘導放出によって分子が励起状態から基底状態に強制的に遷移し、蛍光が抑制される。よって蛍

光を発するのは STED レーザが照射されないドーナツ状強度分布の中心のみに限定され、これに

より光の回折限界を超える分解能が得られる。深さ方向の分解能は原理的に改善されないが、幅

方向では 70 nm 程度の分解能が達成される。 
 400 nm の石英ガラス製のナノ流路（幅 410 nm、深さ 405 nm）におけるプロトンの濃度分布計

測を行った。計測には pH 感応性の蛍光分子であるフルオレセインを用いた。ナノ空間では蛍光

分子も非一様に分布するため、蛍光分子の濃度による誤差を抑制するために 2 色の励起光による

蛍光強度の比を用いた計測を行った。Fig. 6 にナノ流路における pH（= −log[H+]）の分布を示す。

僅か 400 nm のナノ空間におけるプロトンの濃度分布、即ち電気二重層を捉えることに初めて成功

した。バルクに比べると、ナノ空間ではプロトン濃度が大きくなり非一様に分布していることが

判る。電気二重層に関する研究は 20 世紀のはじめから行われているものの、これを実験で直接的

に捉えた前例はほとんどなく、非常に意義深い知見が得られた。今後はこれに伴う流体の挙動に

着目していくことで、ナノ空間の流動が解明されていくと期待される。 
 
４．まとめ 

 本稿では、近年のマイクロ・ナノ流体の計測法として、光の回折限界を超える超解像の流動計測法を紹

介した。こういった研究は、マイクロ・ナノテクノロジーが進歩した最近になって急速に発展している分野で

あり、まだまだ課題も多い。しかし、数 10 nm～数 100 nm の領域の流体工学を確立していくことは、従来

の化学と流体力学の学術境界に新しい分野を生み出すことでもあり、分析化学やエネルギー工学への応

用も考えられることから非常にチャレンジングなテーマである。今後もナノメートルの領域を解明するため

の基盤として様々な計測のメソッドを確立していくことで、こういった新たな学術の創成に貢献できると考え

ている。 
 
５．謝辞 

 本稿の内容は、著者の博士課程在籍時からこれまでの研究をまとめたものである。この間に、慶應義塾

大学の佐藤洋平教授、ジョージア工科大学の Minami Yoda 教授、東京大学の北森武彦教授にご指導頂

いた。こういった研究を一貫して続けさせて頂いたことは、周りの方々のご協力によるところが非常に大き

く、ここに深い謝意を表する。 
 本研究の実施にあたり、日本学術振興会の特別研究員（No. 20-3770）および科学研究費補助金（挑戦

的萌芽研究（No. 23656130）、若手研究（Ａ）（No. 24686024））の助成を受けた。 
 

参考文献 
1. Mawatari, Kazoe, Aota, Tsukahara, Sato, Kitamori, “Microflow Systems for Chemical Synthesis and 

Analysis: Approaches to Full Integration of Chemical Process”, J. Flow. Chem., 1, (2011), pp. 3-12. 
2. Vasiliev, “Heat Pipes in Modern Heat Exchangers”, Appl. Therm. Eng., 25, (2005), pp. 1-19. 
3. Tsukahara, Mawatari, Kitamori, “Integrated Extended-Nano Chemical Systems on a Chip”, Chem. Soc. 

Rev., 39, (2010), pp. 1000-1013. 
4. Wereley, Meinhart, “Recent Advances in Micro-Particle Image Velocimetry”, Annu. Rev. Fluid. Mech., 

42, (2010), pp. 557-576. 
5. Sato, Irisawa, Ishizuka, Hishida, Maeda, “Visualization of Convective Mixing in Microchannel by 

Fluorescence Imaging”, Meas. Sci. Technol., 14, (2003), pp. 114-121. 
6. Zettner, Yoda, “Particle Velocity Field Measurements in a Near-Wall Flow Using Evanescent Wave 



JSME TED Newsletter, No.66, 2012 

- 6 - 

Illumination”, Exp. Fluids, 34, (2003), pp. 115-121. 
7. 嘉副, 佐藤, “ナノ・レーザ誘起蛍光法によるマイクロチャネル壁面ゼータ電位計測”, 日本機械

学会論文集(B 編), 72, (2006), pp. 2457-2464. 
8. Kazoe, Sato, “Effect of Ion Motion on Zeta-Potential Distribution at Microchannel Wall Obtained from 

Nanoscale Laser-Induced Fluorescence”, Anal. Chem., 79, (2007), pp. 6727-6733. 
9. Kazoe, Sato, “Measurement of Zeta-Potential at Mirochannel Wall by a Nanoscale Laser Induced 

Fluorescence Imaging”, J. Fluid Sci. Technol., 2, (2007), pp. 429-440. 
10. Kazoe, “Electroosmotic Flow Structure in Microchannel with Nonuniform Wall Zeta-Potential 

Measured by Fluorescence Imaging Technique”, Ph. D. Thesis, (2008). 
11. Kazoe, Miyakawa, Miki, Sato, “Fluorescence Imaging of Surface Electrostatic Potential Using 

Evanescent Wave Illumination”, Appl. Phys. Lett., 95, (2009), 234104(3pp). 
12. Kazoe, Nakamura, Sato, “Evanescent-Wave/Volume Illuminated Velocity Measurement of Transient 

Electrokinetically Driven Flow with Nonuniform Wall Electrostatic Potential”, Meas. Sci. Technol., 21, 
(2010), 055401(10pp). 

13. 嘉副, 中村, 佐藤, “エバネッセント波および体積照射を用いた非一様ゼータ電位を有する電

気浸透流の時系列速度計測”, 日本機械学会論文集(B 編), 76, (2010), pp. 1455-1463. 
14. Yoda, Kazoe, “Dynamics of Suspended Colloidal Particles Near a Wall: Implications for Interfacial 

Particle Velocimetry”, Phys. Fluids, 23, (2011), 111301(10pp). 
15. Li, Yoda, “An Experimental Study of Slip Considering the Effects of Non-Uniform Colloidal Tracer 

Distributions”, J. Fluid Mech., 662, (2010), pp. 269-287. 
16. Kazoe, Yoda, “Experimental Study of the Effect of External Electric Fields on Interfacial Dynamics of 

Colloidal Particles”, Langmuir, 27, (2011), pp. 11481-11488. 
17. Kazoe, Yoda, “Measurement of the Near-Wall Hindered Diffusion of Colloidal Particles in the Presence 

of an Electric Field”, Appl. Phys. Lett., 99, (2011), 124104(3pp). 
18. Kazoe, Mawatari, Sugii, Kitamori, “Development of a Measurement Technique for Ion Distribution in 

an Extended Nanochannel by Super-Resolution-Laser-Induced Fluorescence”, Anal. Chem., 83, (2011), 
pp. 8152-8157. 

19. Hell, “Toward Fluorescence Microscopy”, Nature Biotech., 21, (2003), pp. 1347-1355. 


