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研究成果の概要（和文）：本研究では、異方性と非平衡条件を導入した化学反応場において、

膜・界面を介した時空間発展現象の様相発現の解明と制御を行うことを目的とした。具体

的には、非平衡下にある非線形素子を空間的に結合させた反応場について、反応場の境界

の形状、配列の仕方、結合強度、及び化学刺激に依存してミクロからマクロレベルに時空

間発展する実験系を作製するとともに多様な様相変化を制御した。そして、物理化学パラ

メータを含む、反応―拡散―輸送が結合された自律系の理論モデルを構築した。 
 
研究成果の概要（英文）：Our purpose of this research is to clarify the mechanism of 
spatio-temporally developed phenomena at an immiscible interface under the anisotropic 
and nonequilibrium conditions.  Actually, we investigated a change in the mode of 
self-motion was investigated for a camphor disk on water upon the addition of sulfate 
surfactants with alkyl chains of different lengths as a simple autonomous system.  With 
an increase in the concentration of surfactant with a longer alkyl chain, two mode changes 
(continuous -> intermittent oscillatory -> no motion) were observed.  With an increase in 
the concentration of surfactant with a shorter alkyl chain, four mode changes (continuous 
-> oscillatory -> continuous -> oscillatory -> no motion) were observed.  These two types of 
mode changes are discussed in relation to the solubility of the surfactant and camphor in 
the water phase and the surface tension of the surfactant, camphor, and a mixture of 
surfactant and camphor as the driving force of motion.  We also examined (1) the 
relationship between mode-switching and synchronization, (2) mode-change depending on 
the external environment, and (3) rate balance between reaction and diffusion system. 
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力学」への展開は、自然の事象を静的から
より動的に捉えることに寄与してきた（G. 
Nicolis, I. Prigogine 著、小畠陽之助、相沢
洋二訳、「散逸構造」、岩波）。特に「非線形・
非平衡」は、自発的なリズムの発生やパタ
ーン形成など時空間発展現象の基本原理を
理解する上で重要な切り口であることが明
らかになってきた（例えば、蔵本由紀編、
「リズム現象の世界」、東京大学出版会）。
このような研究は、国内外において、数学、
物理学、化学、生物学、電子工学など自然
科学の様々な分野で研究が行われてきた。
最近ではこれらの分野間の交流により、異
なる系の間に含まれる普遍性の解明や新た
な研究領域へと発展している。 
 
２．研究の目的 
 本研究期間においては、次の(1)-(5)の５
項目について明らかにする。 
(1) 脂質膜内外の化学物質の濃度差と種類
を変えることにより、非線形素子の興奮現
象の振幅や物質輸送の速度を測定し、非平
衡度、駆動力、及び興奮現象の関係を解明
する。 
(2) 興奮性膜の安定性と不安定性、及びそ
れらの分岐点と履歴などの特徴を明らかに
するために、実験の制御パラメータに対す
る相図を作成する。 
(3) 非線形素子の配列について、境界の幾
何学的形状、分布密度、及び結合強度を系
統的に変化し、時空間発展現象の様相変化
に関する相図を作成する。 
(4) 膜界面における物質の透過・拡散・反
応の追跡と膜物質の物理化学的評価を行う
ことにより、時空間発展現象を分子レベル
で解明する。 
(5) (1)-(4)の結果に基づいた拡散反応方程
式と物質輸送を結合した理論を構築すると
共に、理論から実験へのフィードバックを
行い、自律系の理論を確立する。 
 
 
３．研究の方法 
(1) 駆動力源となる膜内外の非平衡度と非
線形素子の興奮現象の関係の解明 
 自律系の非線形素子として、マイクロから
ミリメーターレベルの液/液界面又は固/液
界面について、膜内外の非平衡度（実際には
濃度差）を駆動力とする膜の興奮性を明らか
にする。具体的には、リン脂質膜又は界面活
性剤膜を含む界面の２相間に、非平衡条件と
して物質の濃度差をつけて、興奮や振動性を
持つ非線形素子を形成する。動的表面圧―表
面積の測定、駆動力となる物質の膜間の透過
性、及び膜の変形度等の測定により、膜の非
線形性を調べる。ここで、表面圧―表面積の
関係が二次元ファンデルワールスの状態方

程式のようなｎ字型の非線形性を持つ場合
に興奮性を持つ。そして、化学刺激とその濃
度又は濃度差に依存した興奮性膜の特徴的
な変化を調べ、非線形素子の特性を解明する 
(2) 興奮性膜の安定性、分岐、又は履歴に関
する相図の作成 
 膜の安定性と不安定性を調べ、膜の興奮性
や振動状態を理解する。具体的には、実験の
制御パラメータである、膜圧や温度を動的に
変化させ、膜の複数の安定性とそれらの間に
存在する不安定性とポテンシャルの特徴、そ
して現象の緩和過程を実験的に解明する。ま
た、これらの複数の安定性に関する分岐点と、
同じパラメータであっても初期条件に依存
して様相が異なる履歴のパラメータ領域に
ついて相図を作成し、制御可能なパラメータ
を決定する。また、膜に対する化学刺激又は
物理刺激に対する、相図の変化についても定
量的に解明し、実験系の多様性を解明する。 
(3) ネットワーク化された非線形素子が示
す時空間発展現象に関する相図の作成 
 分布密度や幾何学的な形状（又は異方性）
を指標として、(1)と(2)の研究で得られた非
線形素子を反応場上に配列し結合する。これ
によりマイクロレベルの非線形素子が反応
場格子上の表面状態や形状に適応した挙動
が観測され、センチメートルレベルまで時空
間発展する様相パターンの相図を作製する。
特に結合振動子間の同調パターンや、局所的
な化学刺激に対する走化性、様相変化のスイ
ッチング現象、反応場の形状や異方性と様相
モードとの関係、及び電場又は光照射制御に
注目して実験系を改良する。 
(4) 時空間発展現象の微視的レベルでの反
応追跡と物理化学的考察 
 反応場中の各ポイントの反応液を抽出し、
NMR（現有機器）による膜の構造的評価、ガ
スクロや吸光光度計による拡散・反応・物質
輸送の追跡を行う。また熱力学的な考察のた
めにサーモグラフィーによる空間的な温度
測定や、原子間力顕微鏡（現有機器）による
フォースカーブや粘弾性の測定により、微小
領域の表面状態を評価し、個々の非線形素子
とこれらの素子の結合による協同的な反応
を物理化学的に解明する。 
(5) 拡散反応と物質輸送を結合した理論の
構築と実験系へのフィードバック 
 以上の実験結果に基づき、反応拡散と物質
輸送と結合した理論モデルを構築し、そのモ
デルの正当性を実験結果と比較して検証す
るとともに、理論モデルから新たな実験系へ
の展開にフィードバックする。このようにし
て、時空間軸上で非平衡条件を導入すること
により、ミクロからマクロに発展する協同現
象のベクトル生成とモードスイッチングの
制御が実現できると考えている。 
 



４．研究成果 
 本研究では、次の(1)-(4)について明らかに

した。(1) 脂質膜内外の化学物質の濃度差と

種類に依存した非線形素子の興奮現象の振

幅や物質輸送の速度の測定と、非平衡度、駆

動力、及び興奮現象の関係を明らかにした。

(2) 興奮性膜の安定性と不安定性、及び分岐

点と履歴の特徴を明らかにした。(3) 境界の

幾何学的形状、分布密度、及び結合強度に依

存した様相変化に関する相図を作成した。(4) 
膜界面における物質の透過・拡散・反応を物

理化学的に評価した。 
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