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研究成果の概要（和文）：非平衡定常条件下での自律運動についての、実験的研究を系統的にすすめ、数理物理的なモ
デル構築を行った。１）液滴が、化学的非平衡条件下、２次元的なパーリング現象を引き起こし、さらに、規則的なhe
xagonalパターンに配列することを、実験的に見出した。２）水面上に静置したcmサイズの油滴にレーザー照射するこ
とにより、特徴的な並進や回転運動が生じることを見出した。３）油層中にミクロ電極を対向させ定常的な直流電圧を
印加したときの、ミクロ水滴の自発運動を実験的に追究した

研究成果の概要（英文）：Experimental studies on the emergence of autonomous motion of non-biological 
systems under nonequilibrium stationary conditions. 1) Emergence of spatial ordering of droplets was 
studied. 2) Autonomous motion of droplet under laser irradiation was studied. 3) Spontaneous back-and-go 
rhythmic motion of aqueous droplet under DC electronic field was studied.

研究分野： 非平衡物理、非線形科学
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１．研究開始当初の背景 
２０世紀初頭 Einstein は、Brown 運動の論
文をまとめ、メゾスコッピクな階層での物理
法則の特徴に注目した。この研究は、その後、
揺動散逸定理として結実し、線形非平衡の物
理学が出来上がっている。しかしながら、こ
のような理論体系は、熱力学的な開放系では
崩れ、揺動と散逸の線形関係も破綻する。近
年、Jarzynski が、線形関係の破れが、系が
成しうる仕事に直接関係することを示すな
ど (1997)、非平衡物理学は着実に発展してき
てはいる。しかしながら、どのような条件を
設定すると、高効率で仕事をとりだすことが
可能となるのかと言った、基本的な課題に応
え得るような理論は未だ存在しない。本申請
者らは、化学ポテンシャルにより、等温条件
下、マクロスケールでの自律的な運動が生じ
ることを、明らかにしてきている(例えば、
Phys. Rev. Lett.2004; Nature, News & View 
2004)。多自由度に散逸する傾向をもつエネ
ルギー流を、非平衡条件下で高効率に単一自
由度に収束させ（逆カスケード）、そのこと
によりマクロな運動をとりだす枠組みを構
築するためには、非線形物理の方法論が有効
であることを、本申請者らは、実験・理論両
面から示してきている。本研究課題では、熱
力学な開放条件下、特定のマクロな運動モー
ドが誘起されるような現象の実験系を更に
発展させ、そこから得られる結果を基に、非
平衡ゆらぎからの高効率のエネルギー変換
に関する物理学を確立することを目指した。 
 
２．研究の目的 
実験的研究を飛躍的に発展させるととも

に、理論的モデルによる実験の解析を進め、
ミクロゆらぎの不安定化によるマクロ秩序
運動の生成に関する物理的知見を確立する。
特に、運動物体の形状不安定性やゆらぎが、
どのようにしてマクロな規則的運動モード
の生成に繋がるのかといった事項を解明す
ることを重点課題とする。具体的には以下の
ような系に関しての研究を進める。１）運動
性タンパクや化学的界面不安定性によって
引き起こされるマクロ運動系。２）振動板上
の cm スケールの物体の示す、ゆらぎから規
則運動へのモード分岐。３）光照射による cm
物体の並進・回転運動。４）直流電場での実
空間 limit cycle 運動。 
良く知られているように、nm - sub m の

空間スケールでは、秒あるいはそれよりも短
い時間的スケールで、熱的な平衡に落ち込む
（微視的平衡条件）。これが、従来の非平衡
熱力学の基本的な枠組みとなっており、断熱
近似はこのようなミクロスケールでは破綻
する。すなわち、カルノーサイクル的な熱機
関は、分子レベルでは実現し得ない。これに
対して、本申請者らは、nm スケールの化学
エネルギーから、cm スケールの運動を引き
起こすことのできる実験系を確立し、研究を
進めてきている。本研究において課題として

挙げている 4つのモデル実験系は、いずれも、
その構成要素や実験方法そのものが極めて
単純であるので、そこに横たわる原理を抽出
することが可能となるものと期待される。一
方、生体系においては、著しいゆらぎのもと、
分子機械（運動たんぱく質）は、等温条件下、
化学エネルギーから、マクロな仕事への転換
を行っている。このような、逆カスケードの
機構が何故働いているのか、その本質を明ら
かにすることが本研究の大きな目標の一つ
である。本研究では、上記のような簡単なモ
デル実験系で得られた結果をもとに、新たな
理論的なモデルの構築を行う。その際には、
移流項を取り入れた Fokker-Planck 型の方
程式と、エネルギーの注入・散逸を考慮した
質点の運動方程式の、両面からのモデル化を
進める（図１参照）。特に、状態変数の湧き
出し・沈み込みを意味する“反応項”に含ま
れる非線形特性と移流項とが協同する効果
が決定的な役割を果たすようになると予想
している。すでに、本申請者らは、このよう
な理論の枠組みのなかで、時空間秩序が自己
生成するしくみを系統的に研究してきてお
り（例えば、稲垣、KY, Phys.Rev.Lett.,2010）、
このことにより、研究が成功裡に進展する可
能性は極めて高いと期待できる。 
 
３．研究の方法 
非平衡開放条件下での自律運動に関する実
験系に関する研究を総合的に進める。１）化
学的非平衡性によって引き起こされるマク
ロ運動系。２）振動板上の cm スケールの物
体の示す、ゆらぎから規則運動へのモード分
岐。３）光照射による cm 物体の並進・回転
運動。４）直流電場での実空間 limit cycle
運動。 
 このような実験と並行させて、非平衡ゆら
ぎが自律運動に発展するメカニズムを理論
的に定式化することを目指す。このようにし
て新たに構築した数理モデルにより、自律運
動の分岐モードの解析や、あらたな運動モー
ドについての予想などを進める。数理モデル
での予想を、実空間モデルで検証し、実験と
理論との対比により、理論の更なる深化を図
る。 
具体的には、１）タンパク質分子による運
動系構築と並行して、化学的非平衡性によっ
て引き起こされるマクロ運動系、については、
化学反応により等温条件下、数十時間のスケ
ールに渡って自律的な運動を引き起こるこ
とのできるような実験系の確立を目指す。 
２）振動板上の cm スケールの物体の示す、
ゆらぎから規則運動へのモード分岐。この実
験もより系統的に実施し、多様な形状の物体
や、弾性率を変化することによる運動モード
の分岐を詳細に調べることを予定している。
理論的には、時間連続な微分方程式を、時間
差分の形に写像し、マップの上から、モード
分岐の理解を深めることを目指す。 
３）光照射による cm 物体の並進・回転運動。



この課題については、気液界面上の輸送だけ
ではなく、固体基盤上での運動を実現するこ
とを目指す。所謂フラクタル表面をもつよう
な固体基盤を用いると、接触角が１８０°に
迫るような状態をつくることが可能である
ことが分かっているので、このような実験系
について光による運動系の構築を試みる。 
４）直流電場での実空間 limit cycle 運動。
この実験系については、電極をさらに 3次元
的に配置し、特異な運動モードを生じさせる
など、研究を多面的に発展させたい。 
以上のような実験結果により、非平衡条件か
らの動的秩序の生成についての知見を深め
て、移流項を含めた Fokker Planck 方程式の
レベルと、エネルギーの注入・散逸の効果を
取り入れた質点の運動方程式の両面から（図
１参照）、自律運動系の理論モデルを構築す
ることも目指す。 
 
４．研究成果 
 1）自律運動系：液/液相分離がマクロな 2
層に別れた状態から、自発的に pearling を
おこし液滴が一次元の規則配列をしたのち、
hexagonal pattern に配列し直すといった、
予想を越えた現象を発見し、その理論化にも
成功している。具体的には、、perfluorooctyl 
bromide (PFOB) を 水面に滴下すると、水面
上で薄膜を形成した後、空孔 (hole) が 現
れ、その周りに液滴が自発的に配列すること
を発見した。さらに、空孔の成長に伴い、放
射状に小滴群が一次元配列パターンを形成
し、その後この小滴群は全体として膨張・ 
収縮を繰り返し、ハチの巣構造を形成すると
いった、興味深い時間発展が起こることを見
出した。理論的には、濡れ転移の非線形性を
取り入れることにより、このような規則構造
の現れる機構を説明することができる。本現
象は、生物の集団運動など、自然界の時空間 
の自己秩序形成のメカニズムを理解するた
めのよいモデル系になると期待される。この
研究成果は、Nature Comm.(2015)に同志社大
学塩井・山本らとの共同研究として論文発表
を行っている。 
２）非平衡ゆらぎの中での混雑系が作り出

す空間秩序：振動盤での混雑効果の研究をす
すめるなかで、理論的な解析も併せて進めた。 
細胞内では、DNA やタンパクがおよそ
0.3g/mL 程度存在しており極めて混雑した
環境となっている。このような混雑した状態
をミクロのスケールに閉じ込めたもの、すな
わち細胞が生命の基本単位となっている。こ
の謎に少しでも迫ることを目的として、簡単
なシミュレーションを行った）。 単一の高
分子が、閉鎖環境に閉じ込めて、ゆらぎ

．．．
をあ

たえて熱的に平衡状態になったときには、高
分子は混雑環境のなかでは、閉鎖系の表面に
押しやられて引き延ばされたコンフォーメ
ーションをとる）。 一方、高分子を形成し
ているモノマー（小球）同士に引力を導入し
て、高分子が折り畳まれるようにしてやると 

 
図 混雑効果の simulation 結果の一例、赤色
の鎖は高分子、青色の球は混雑効果をもたら
す球状の高分子。左と右はそれぞれ、壁の弾
性が大きい場合と小さい場合に相当。 
 
（貧溶媒条件）、凝縮した高分子は壁からは
遠ざかり、閉鎖空間の内側に存在するように
なる。実験的にも、DNA やアクチンなどの高
分子が、細胞サイズ空間ならではの、局在化
や特異な構造変化することが見出してきて
いる。 
この研究成果は、New York City University の

Shew 教授らとの共同研究として、J. Chem. 
Phys.(2014)に論文を発表している。 
３）光照射による自律運動系の構築： 単

一のグリーンレーザーを用いて、上方から、
cm サイズの液滴を、照射させたときに生じる、
自律運動について研究を発展させた。レーザ
ーの出力を上げていくと、微細なゆらぎの状
態から、焦点を中心とする往復運動へとモー
ド分岐する。更に出力を上げていくと、焦点
のまわりの公転運動に分岐し、これらは、い
ずれも亜臨界型のモード分岐の特徴を示す。 
このような運動モード分岐について、理論的
な考察を勧めた。レーザー照射による局所的
な温度の上昇と、それによる熱マランゴニ効
果が引き起こす空間的運動の二つのパラメ
ータを基本とする、連立常微分方程式により、
レーザーによって引き起こされる自律運動
とそのモード分岐を説明することにも成功
している。さらに、温度勾配により生じる液
滴内部の対流が運動に与える効果を考慮に
入れた簡単な力学モデルによるメカニズム
の考察も行った。これらの研究の成果は、J. 
Chem. Phys.(2014)に京大の市川・高畠らと
の共著論文として発表をしている。 
４）直流電場下での液滴の自律運動：この

課題に関しても大きな進展がみられた。具体
的には、油層中にミクロ電極を対向させ定常
的な直流電圧を印加したときの、ミクロ水滴
の自発運動を実験的に追究した。電極間隔が、
10m 程度になると、ボルトのオーダーの電位
の印加で、自律的な往復運動を引き起こすこ
とが可能となることを見出している。さらに、
印加している直流電圧にノイズの成分を加
えると、液滴に往復運動の安定性が顕著に増
大することも明らかにした。実験の傾向は、
本質を捉えた、簡単な非線形微分方程式系で
理論的に再現ことが可能であることも示し
た。この成果は、すでに、Phys.Rev.E(2013)
誌に発表済みである。 
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橋本周、米田晋一朗、吉田葵 
権利者：同上 
種類：特許 
番号：PCT/JP2015/075695 
出願年月日：2015 年 9月 9日 
国内外の別： 国外 
③名称：上皮間葉転換阻害剤及び癌転移治療
剤 
発明者：吉川研一、谷口浩章、橋本周、太田
太恵子 
権利者：同上 
種類：特許 
番号：特願 2015-053282 
出願年月日：2015 年 3月 17 日 
国内外の別： 国内 
 
○取得状況（計２件） 
 
①名称：内包物質に耐熱性を与えたリポソー
及びその製造法 
発明者：市川正敏、吉川研一、石崎昭彦、中
部屋恵造 
権利者：同上 
種類：特許 
番号：2012-204133 
取得年月日：2012 年 10 月 10 日 
国内外の別：国外  
②名称：複数の被内包リポソームを内包する
リポソーム及びその製造方法 
発明者：市川正敏、吉川研一、石崎昭彦、中
部屋恵三 
権利者：同上 
種類：特許 
番号：2012-204134 
取得年月日：2012 年 10 月 10 日 
国内外の別：国外 
 
〔その他〕 
ホームページ等 
http://dmpl.doshisha.ac.jp/ 
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