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１．研究計画の概要 
 
 分子ナノシステムの創発化学における自
己組織化の役割を明らかにする。すなわち、
分子から分子ナノシステムへの創発と、分子
ナノシステムの機能の創発、という２つの大
きな学理的課題を体系化するための熱力学
的基礎研究を行う。 
 具体的には、エントロピー生成を基軸に据
え、自己組織化を熱力学的立場から一元的に
捉える学理の充実を図る。平行して、時空間
的ゆらぎの下でのコロイド系の秩序化条件
を実験的に探り、熱力学的議論と対照して、
数理科学的アプローチの有用性と限界を意
識した研究を展開する。 
 
２．研究の進捗状況 
 
(1)エントロピー生成を基軸に据えた熱力学
的学理の充実：本研究者らが開発した r-GS
モデルをもとに、「系が存在することによる
環境への影響」と「環境を介した系自身への
フィードバック」が議論できる階層的な数理
モデルを構築した。系の働きかけにより外部
環境が揺らぎ、固定境界条件下では得られな
い特異なパターンが形成する条件のあるこ
とが示された。これは不安手定常点まわりの
コヒーレンス・レゾナンスによる過渡的な創
発現象である可能性が示唆された。パターン
形成を非平衡熱力学的視点から定量的に議
論するために、エントロピー流およびシステ
ム全体のエントロピー変化という熱力学的
指標に着目した。エントロピーの収支バラン
ス（熱力学的視点）に基づいて定量的に議論
するための基盤として、平衡状態にある物質
ではなく非平衡条件下にある系の状態によ

って定義される新しい化学ポテンシャルの
概念を提案した。 
(2)コロイド系の秩序：分子からのボトムアッ
プ的な創発現象の例として、フラーレン溶液
を基板上で蒸発乾固させたときのパターン
形成について検討を行い、高分子を含まない
純フラーレン溶液のみからでも大域的な脱
ぬれパターンが形成されることを見出した。
フラーレン微結晶がラセン状に配列する興
味深い現象も見出され、マクロスケール（数
百μm～mm）の巨視的な対数ラセン構造の
形成過程をリアルタイムで観測することに
も成功した。このメカニズムの解明が進行中
である。さらに大きな構造要素を持つ例とし
て板状シリカコロイドやミセル系について
も検討を加え、異なる系の創発現象における
共通因子の抽出を試みている。 
 
３．現在までの達成度 
 
②おおむね順調に進展している。 
（理由） 
 エントロピー生成を基軸に据えた熱力学
的学理の充実については、新しい化学ポテン
シャルの導出により、エントロピーバランス
という概念が入れ子になった開放系にも適
用可能になり、平衡近傍からの古典熱力学を
拡張できる素地ができた。また分子・コロイ
ド系の実験では、フラーレン微結晶の対数ラ
セン配列のようにユニークな事例が見出さ
れ、そのメカニズムについても解析が進んで
いる。 
 さらに学理としては、創発現象の起こる場
として「開放的な動的界面」の重要性を指摘
することができた。このキーワードはまさに
創発化学の「自己組織化的デザイン」の要で
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あり、本領域における多数のチームとの交流
成果の賜物である。 
 
４．今後の研究の推進方策 
 
 本研究においては、分子・コロイド粒子・
ミセル系のように要素のサイズを変化させ
た場合の実現象としての創発現象と、数理モ
デルに基づいたエントロピー的考察とのす
り合わせを進めてゆく。 
 領域全体においては、創発現象のエンジン
としての開放的な動的界面の役割をよりわ
かりやすいメッセージに託し、その重要性を
領域内外の関係者と共有してゆく。 
 
 
５. 代表的な研究成果 
（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
は下線） 
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