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研究成果の概要： 
 表面張力という概念は、身近な現象にも多く見られ、古くから研究されてきた。しかし
ながら、その研究対象はほとんどが時間変化しない系に対してのものであった。時間変化
する系、すなわち非平衡系において表面張力をどのように理解すればよいかという問題は
非常に重要である。そこで、本研究において、表面張力が時間変化し、かつ制御・観測が
容易な実験系を構築した。また、その数理モデル化などを通して、非平衡系における表面
張力の理解に迫り、流体方程式との組み合わせによってある程度は評価できることを示し
た。 
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１．研究開始当初の背景 
 表面張力に関する研究は、19 世紀にはすで
に始められており、古くは 1855 年に
Thomson が「ワインの涙」という日常的に
見られる現象について、表面張力と蒸発熱や
濃度勾配との関係という観点から議論して
いる。それ以降もさまざまな研究がなされ、
平衡系における界面張力の物理的な記述に
ついては、ほぼ完成された理論がある。 
 しかし現在に至るまで、界面が動的に変化

する系であっても界面張力は平衡系で定義
された物理量として用いられており、その非
平衡性はほとんど考慮されていない。たとえ
ば、水・アルコール系における界面張力振動
が Kovalchuk（ウクライナ）らによって観察
されており、彼らは、その原因が界面張力差
による対流であると報告している。また、三
池（山口大）・甲斐（九州大）・猪本（九州大）・
桜井（東海大（開始当時）、現在、千葉大）
らは、BZ 反応において、化学波のスケール
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よりも十分に大きなサイズのグローバルな
対流現象や、その影響による化学波の加速的
な進行を観察しているが、現在のところ平衡
での界面張力を用いた説明が行われている。
このように、平衡系での界面張力については
広く研究され、完成された感があるが、非平
衡条件下での界面張力はほとんど研究され
ていないという状況であった。 
 
 
２．研究の目的 
 上記のような状況のもと、われわれは、化
学反応や流体現象における非線形・非平衡現
象についての研究を進めてきている。具体的
には、非平衡開放系におけるリズム発現、パ
ターン形成、引き込み現象、化学-機械エネル
ギー変換などについて実験モデル系をデザ
インし、その実験結果を元に理論的な解析を
行ってきた。 
 そのような非平衡条件下での界面不安定
性による対流運動の生成に関する研究を進
めていく中で、単純に界面張力の空間勾配を
考えるだけでは実験結果を説明できないこ
とが明らかとなった。従来の考えでは、界面
現象に関して、平衡論の枠組みで界面張力の
影響が考慮されることがほとんどであった。
一方、非平衡条件下、時間変化する濃度勾配
があるとき、平衡系での界面張力の概念を超
えた理論的枠組みを考える必要性があると
感じた。 
 そこで、本研究では、(1)界面張力が時間変
化する実験系のデザインおよび観察、(2)非平
衡系における界面現象の物理モデル構築、(3)
モデルに基づいた数値計算と実験結果の比
較、の 3 つの方法論を同時に進めていくこと
によって、非平衡系における界面現象のダイ
ナミクスについて統合的な理解を進め、その
根源に潜む物理の解明することを目指した。
その延長として、最終的に、非平衡系におけ
る界面現象をミクロな考察からマクロな記
述までを統一的に理解することを目的とし
た。 
 
 
３．研究の方法 
 本研究を遂行する上で、理論・実験・数値
計算を互いに有機的に結びつけながら研究
を進めた。そのため、実験を行っていても常
にその理論的な意味を考え、逆に、初期の実
験計画にこだわらず、臨機応変にその場での
発想に基づいて実験を行うことを心がけた。
また、積極的に共同研究を行い、さまざまな
研究者と議論することにより、物理、数学、
化学といった多面的な視点から現象を捉え、
理解していくことも重視した。 
 具体的には、当初の研究計画にほぼ沿いな
がら、次のような研究を行った。 

(1)化学振動反応系における界面運動 
(2)水-樟脳系での表面張力・水面の振動 
(3)水性二相分離系でのレーザー照射による
µm スケール液滴の消滅 
(4)水-アルコール系での液滴運動モデル構築 
 
４．研究成果 
 ３で述べたような方法で研究を進めた結
果、次にあげるような成果が得られた。 
 
(1)化学振動反応系における界面運動 
 化学振動反応として知られている BZ 反応
は、酸化状態と還元状態で表面張力が数
mN/m のオーダーで変化することが知られて
いる。そこで、この表面張力差により引き起
こされる Marangoni 効果を利用して物体を
cm のスケールで輸送することに成功した。
また、化学波の発生を制御することにより、
その物体を化学波が衝突した位置で止める
ことにも成功した（図 1）。 
 

 
図 1：BZ 反応の化学波による物体の輸送。右
から伝播する化学波に物体が運ばれている。
中央部で左から伝播してきた波と右から伝
播してきた波が衝突し、化学波は消滅する。
その位置で右から運ばれてきた物体は静止
する。(a)25 s ごとのスナップショット。(b)
縦軸に時間を、横軸に空間を示した時空間プ
ロット。（J. Phys. Chem. C, 2008（文献⑥）） 
 
 この発展として、光感受性触媒を用いた BZ
反応を用いることにより光による物体の輸
送制御が可能であると考え、実験を行ってい
る。これが可能になると、化学波の生成、進
行、消滅をより詳細に制御できるようになり、
また、基礎的なメカニズムの解明にも役立つ



 

 

と考えられる。現在、光感受性 BZ 反応を用
いた物体輸送は、予備的な実験に成功した段
階にあり、より適切な実験条件の探索を進め
ている。 
 
(2)水-樟脳系での表面張力・水面の振動 
 樟脳は防虫剤などに用いられた物質であ
り、樟脳舟が自発的に運動することなどでも
よく知られている。また、樟脳粒を水面に浮
かべても自発的に運動することが知られて
いる。今回、系をより単純にするため、樟脳
粒の運動がないときの、粒回りの水面の挙動
を観察した。樟脳粒を白金線で水面に固定し、
少し引き上げてメニスカスをつくると、樟脳
粒まわりの水面が自律的に振動する現象が
見られた（図 2）。純水の表面に直径 3 mm の
樟脳の円盤を接触させた場合、振動数は約 5
～6 Hz であった。また固定している白金線に
かかる力も同様に振動していた。 
 

 
図 2：水面に固定した樟脳粒の自律振動。樟
脳の円盤の直径は 3 mm であり、水面につけ
てからもう一度引き上げてメニスカスを作
っている。(a) 40 msごとのスナップショット。
(b) 接触線の半径 R の時間変化。（Chem. Phys. 
Lett., 2008（文献⑤）） 
 
 純水のかわりに界面活性剤水溶液を用い
ることによって、振動数を小さくすることが

でき、この状態で接触線半径 R と白金線にか
かる力を同時観測することができた。その結
果より、この現象はリミットサイクル振動で
あると考えられる。 
 現在、このようなメカニズムを考慮した数
理モデルの構築ならびに数値計算、また、2
つ以上の樟脳粒を水面に固定することによ
る相互作用などについて研究を進めている。
さらには、この分子的な視点からの議論もで
きれば非平衡系における界面張力のダイナ
ミクスの解明につながるものと考えている。 
 
(3)水性二相分離系でのレーザー照射による
µm スケール液滴の消滅 
 水に 2 種の親水性高分子を混合すると、高
分子の性質により相分離する現象が見られ
る。本実験では、ポリエチレングリコール
（PEG）とデキストランを水溶性高分子とし
て用いた。このような水性二相分離系におい
ては、界面張力が小さいためマイクロメート
ルスケールの液滴が準安定に存在する。この
液滴に集光レーザーを照射することにより、
液滴の消滅が観察された（図 3）。 
 

 
図 3：(a)デキストラン-リッチ相中の PEG-リ
ッチ液滴にレーザーを照射したとき。(b)PEG-
リッチ相中のデキストラン-リッチ液滴にレ
ーザーを照射したとき。横軸はレーザー照射
後の時間、縦軸は空間（位置）を表す。（Phys. 
Rev. E, 2008（文献③）） 
 
 興味深いのは、PEG-リッチ相中にあるデキ



 

 

ストラン-リッチな液滴はレーザーを照射し
た際、液滴サイズはほとんど変わらず界面が
ぼやけて消滅したのに対し、デキストラン-
リッチ相中にある PEG-リッチな液滴はサイ
ズが小さくなっていって消滅したことであ
る。 
 この違いの原因について、誘電率（屈折率）
の違いがレーザー照射による影響を変える
と考え、簡単な相分離の理論モデルを構築し
て議論した。 
 このような現象は、時間変化する界面張力
と大きな関係があり、連続体モデルで表面張
力（界面張力）をどのように表現するかを考
える際に大きなヒントとなると考えられる。 
 
(4)水-アルコール系での液滴運動モデル構築 
 アルコールとして、炭素鎖が 4～5 以上の
ものを用いると、水と完全溶解しないため、
水-アルコール系でも相分離現象が見られる。
本実験では、炭素鎖の長さが 5 のペンタノー
ルを用いた。水にペンタノールを加えると約
2％程度は溶解するが、その後ペンタノール
は溶解せず液滴を作る。アルコールは界面活
性剤としても働くため、液滴のまわりからア
ルコールが水面に拡散し、気中に蒸発する。
このため、アルコール液滴のまわりに表面張
力勾配が発生し、そのせいでアルコール液滴
が自発的に運動することが知られている。 
この系は水とアルコールのみの 2 成分系であ
るため、非常にシンプルに非平衡系での界面
張力の議論ができ、本研究には非常に有用で
ある。 
 これまで、希薄なペンタノール水溶液上に
浮かべたペンタノール液滴の自発的運動に
ついて報告し、そのメカニズムとして、界面
の不安定性を考慮して議論してきた。この要
素を取り入れた数理モデルを構築するとと
もに、ペンタノール液滴を動かないようにし
て実験することにより界面の不安定化に着
目して実験と数値計算を比較し、どのように
界面が不安定化するのかを非線形領域まで
観察、解析した。その結果は論文として報告
する予定である。 
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