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研究成果の概要（和文）：代表的な成果は次の２つである。１．酢酸チモールを含む油滴を駆動体として使用
し、pHの異なるドデシル硫酸ナトリウム水溶液に浮かべた。その結果、界面張力測定から生成物のチモールが主
たる駆動力であること、pH 7.0－8.2と11.1以上でランダムな方向の振動運動、pH 8.9－10.8で往復の振動運動
の発現を見い出した。２．水面に展開された4-Stearoyl amidobenzoic acid（SABA）分子膜の上に、駆動体であ
る安息香酸円板を浮かべて実験した。その結果、SABAの表面密度に依存して、ランダム運動、領域が制限された
運動、往復運動、停止の運動様相の分岐を見い出した。

研究成果の概要（英文）：Representative results are as follows. 1. Oil droplets containing thymol 
acetate as a self-propelled objec was floated on a sodium dodecyl sulfate (SDS) aqueous phase with 
different pH. As a result, we found that tymol was the main driving force based on the measurement 
of interfacial tension and that oscillations in random directions at pH 7.0-8.2 and above 11.1 and 
reciprocating oscillations at pH 8.9-10.8 were observed. 2. The examinations were performed by 
floating a benzoic acid disk as a self-propelled object on a 4-Stearoyl amidobenzoic acid (SABA) 
molecular film developed on the water surface a control of motion. As a result, bifurcation of modes
 of motion, i.e., random motion, area-restricted motion, reciprocating motion, and rest depending on
 the surface density of SABA was observed.

研究分野：物理化学、界面化学

キーワード： nonlinear　nonequilibrium　oscillation　self-propulsion　bifurcation　pattern formation　self
-organization　surface tension
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研究成果の学術的意義や社会的意義
心臓の鼓動や概日リズムなど、生物はリズムを刻みながら生命活動を営んでいる。一方、シマウマの体表模様の
ような空間パターンも生物の特徴である。このようなリズムとパターンを化学の観点から無生物実験系を使って
再現することにより、自律性と応答性の高い自己駆動体を構築することが可能になる。また、非平衡系の維持や
集団運動の活用により効果的な物質輸送系や自励ポンプの構築が期待される。さらに、時空間パターン形成を使
った自己修復や自己再生材料の開発にもつながると考えられる。加えて、生物のような複雑系におけるリズムと
パターン形成を理解するためのモデル実験系になると期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
自転車のように第三者（人）が制御して動く物体に対して、生物のように自身の駆動力を使っ
て動く物体を自己駆動体という。手の届かない微小空間における物質輸送や欠陥の検出・修復、
あるいは群れによる採餌や回避等、生命活動を維持する上で重要な運動様相の人工系による再
現あるいは機構解明を目的として、nm～mm サイズの様々なタイプの非生物自己駆動体が開発
されてきた。ところが、ナノテクノロジーの進歩と共に、精巧さと機能性が向上してきた（H. 
Wang & M. Pumera, Chem. Rev., 2015）一方で、２つの大きな課題がある。 
(課題１) ほとんどの自己駆動体は、ランダム運動又は単指向運動しか示さず、自身で運動方向
や様相を変えることができない。場の揺らぎよりも自己駆動体のスケールが小さいとランダム
運動になる。一方、自己駆動体にラチェットのような異方性、或いは駆動体周辺に濃度勾配が存
在すると単指向運動になり、自身でその方向を変えることができない。 
(課題２) 初期条件が非平衡であっても直ちに平衡に達するため、減衰型の運動になる。例えば、
P.-G. de Gennes (1991 年ノーベル物理学賞受賞), F. Brochard-Wyart, D. Quere が出版した本
（“Capillarity and Wetting Phenomena: Drops, Bubbles, Pearls, Waves”, Springer）で紹介されている液
滴運動のように、多くの自己駆動体はエネルギーを単に消費するだけで、自身の運動を自発的に
リセットしたり最適化することはない。 
一方、これまでは物質を中心とした研究開発が行われてきた。それに対して申請者が行ってき
た「表面張力差を駆動力として水面滑走する自己駆動体」は、化学以外に流体や偏微分系の反応
拡散方程式など、物理学的・数学的ファクターが含まれる。物理学では最近アクティブマターの
研究が進み、数学では数理モデルを使った理論研究が進展している。そこで化学者だけでなく、
物理学者や数学者等、異分野の研究者がそれぞれの専門性を生かすよう連携し、分野の垣根を越
えて研究することは大局的に研究を進展させる上で重要になる。 
 
２．研究の目的 
本研究では、非線形科学に立脚して、1. 環境に対する応答として多様かつ効率的な運動様相
の発現、2. 従来の一過的な単指向走化性とは異なり、走化性を終えた系が自発的な駆動力反転
により新たな運動をリセットできる系の構築、及び 3. 自律的な非平衡の維持による持続的な自
己駆動体の構築を目的とする。本研究により、分子レベルからマクロレベルに時空間発展する、
自律性と多様性の高い自己駆動体が構築される。 
 
３．研究の方法 
 研究目的を達成するために、以下の(i)-(iii)の研究方法で実施する。 
(i) 多様な運動様相を発現する自己駆動体を構築する。具体的には、「表面圧と濃度の関係に基づ
く運動制御」と「化学反応と結合した運動モード分岐」の実験を行う。 
(ii) 表面張力の空間反転を用いた正と負の化学走性を発現する。具体的には、クマリン又はクマ
リン誘導体を自己駆動体として用い、化学刺激として塩基を用いる。加水分解反応に伴う表面張
力の空間反転を使って可逆的な化学走性を発現する。 
(iii) 非平衡の維持による持続的な自己駆動系を構築する。具体的には、膜界面における駆動力分
子濃度の非平衡が維持される条件を見い出す。またマランゴニ流や自触媒反応を活用する。 
 
４．研究成果 
 研究成果を以下にまとめる。 
(a) 化学反応が運動様相に反映される自己駆動体の構築：酢酸チモール（TA）を含む油滴を駆動
体として使用し、pH の異なるドデシル硫酸ナトリウム（SDS）水溶液に浮かべる実験をした。
ここで酢酸チモールと塩基との加水分解によりチモール（TOH）が生成する。そして TOHは pH
に依存してチモールイオン（TO）と可逆な関係にある。その結果、界面張力測定から TOH が
主たる駆動力であること、pH 7.0−8.2 と 11.1 以上でランダムな方向の振動運動（Osc I）、pH 
8.9−10.8で往復の振動運動（Osc II）が観察された。これら運動様相の分岐は、TOHの生成速度
と TOH と TO間の解離平衡で決まること、Osc IIには SDS と TOHとの複合体形成による濃度
反転が鍵となることが解明された。これらの成果は、T. Fujino, M. Matsuo, V. Pimienta, S. Nakata, 
The Journal of Physical Chemistry Letters, 2023, 14, 9279−9284, DOI: 10.1021/acs.jpclett.3c02130に掲
載された。 
(b) 両親媒性分子と駆動体分子間の相互作用で運動様相が決定する系の構築：水面に展開された
4-Stearoyl amidobenzoic acid（SABA）分子膜の上に、駆動体である安息香酸円板（BA）を浮かべ
て実験した。その結果、SABA の表面密度に依存して、ランダム運動、領域が制限された運動、
往復運動、停止の運動様相の分岐が観察された。その中で制限運動と往復運動の発現には、SABA
と BAの分子間相互作用が鍵となることが、紫外可視吸光スペクトルと赤外吸収スペクトル測定
より解明された。これらの成果は、R. Fujita, M. Matsuo, S. Nakata, Journal of Colloid and Interface 
Science, 2024, 663, 329–335, DOI: 10.1016/j.jcis.2024.02.156に掲載された。 



(c) イオン液体水溶液上の樟脳自己駆動体の運動様相：運動を制御する分子として界面活性剤の
代わりにイオン液体を使用し、駆動体である樟脳円板をイオン液体水相に浮かべた。その結果、
イオン液体の濃度に依存して、連続運動、振動運動、停止の運動様相が観察された。これら運動
様相は、イオン液体と樟脳分子の相互作用が鍵となることが FTIRと表面張力測定、及び DFT計
算により解明された。界面活性剤との違いは、樟脳によりイオン液体分子膜が壊れて表面張力が
上昇することであった。これらの成果は、H. Er, J. Gao, Y. Xu, M. Matsuo, S. Nakata, Physical 
Chemistry Chemical Physics, 2024, 26, 8488–8493, DOI: 10.1039/d3cp05630aにオープンアクセスで
掲載された。 
(d) 化学振動反応とカップリングした振動運動：Belousov-Zhabotinsky（BZ）反応とは、酸化還元
反応が交互に繰り返される化学振動反応である。ここで還元時に臭化マロン酸又はマロン酸の
分解により CO2が発生することが知られている。そこで、BZ反応の触媒であるフェロインを直
径約 1 mm の陽イオン交換ビーズに吸着し、BZ 反応液に浸す実験を行った。その結果、4 回の
化学振動反応に対して、1回の上下運動がシンクロする現象を見い出した。ここで、CO2がある
一定サイズを超えるとビーズが泡と一体化して浮上し始め、浮上したビーズが水面に到着する
と泡を気相に放出してビーズが水相底面まで降下した。また異なる反応温度で実験したところ、
振動周期を変えてもこの割合は変わらなかった。これらのことから、4 回の振動反応で生じる
CO2量で浮上条件に到達することが明らかになった。これらの成果は、Y. Kubodera, M. Kuze, K. 
Kagawa, M. Muneyuki, I. Lagzi, N. Suematsu, S. Nakata, Frontiers in Physics, 2023, 11, 1306533-1-4, 
DOI: 10.3389/fphy.2023.1306533にオープンアクセスで掲載された。 
(e) 複数個の樟脳自己駆動体を使った脱出避難の再現と理論計算：ゲート（幅Wg = 5-40 mm）で
連結された 2つの水相（Cinと Cout）について、初期に 8個の樟脳円板（CP）を Cinに入れ、Cinの
表面積を等速で減少させる実験を行った。また比較実験として、樟脳を付着していない 8枚のろ
紙円板（P）や磁石を搭載した 8枚の磁石樟脳円板（MCP）を浮かべて実験したところ、脱出確
率は CP > P > MCPの順であった。これらの結果から、Cinと Cout間に働く表面張力差と、CP間
に働く斥力により、CP の脱出確率が高いこと、逆に MCP 間の引力が導く集団化により、MCP
の脱出確率が低いことが明らかになった。これらの実験結果は数値計算でも定性的に再現され
た。これらの成果は、M. Yoshikai, M. Matsuo, N. J. Suematsu, H. Nishimori, S. Nakata, Soft Matter, in 
press, DOI: 10.1039/D4SM00288Aにオープンアクセスで掲載された。 
(f) Sniffingを利用した匂い識別システムの構築：動物は匂いを周期的に嗅ぐ sniffingという行為
を使って匂いを識別している。そこで人工的な sniffing に基づいた匂い識別システムを構築した。
本研究では生物をまねた自己駆動体の構築を目的としている。Sniffingは本研究で重視している
非平衡、非線形、振動、表面張力、及び化学応答と関係した応用テーマとして進めた。具体的に
は、リン脂質分子膜に対して匂い分子を周期的に吹きかけ、分子膜の表面張力の動的応答をモニ
ターした。その結果、匂い分子に依存して特徴的な表面張力応答を示すことを見い出した。これ
らの特徴的な結果はリン脂質膜の相転移の変化であることが判明した。また、表面張力の実験結
果と匂い分子の物性を考慮した数値計算を行ったところ、実験結果を定性的に再現することに
成功した。これらの成果は、M. Yotsumoto, M. Matsuo, H. Kitahata, S. Nakanishi, M. Denda, M. 
Nagayama, S. Nakata, ACS Sensors, 2023, 8, 4494−4503, DOI: 10.1021/acssensors.3c00382に掲載され
るとともに、当該雑誌の表紙を飾った。 
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