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� � � �第 �章� �はじめに

　物理学において、平衡系、孤立系に関しては系統立てられた理論が数多く確立されてき

た。しかし、非平衡開放系に関しては、数十年前まで、その複雑さのためほとんど研究さ

れてこなかった。自然界において、平衡系、孤立系だけで記述できるような系は非常に少

なく、大抵の系は非平衡開放系として記述すべきものである。最近になって、非平衡開放

系の重要性が気づかれ始め、多くの研究がなされている。中でも、非平衡開放系のモデル

で実験的にも簡単に扱える系として、�
（���������
����������）反応がよく研究されて

いる。�
反応は細胞内の代謝回路であるクエン酸回路をまねて考案された。これまでに、

�
反応において、時間的に酸化状態と還元状態を交互にとる振動が発生すること、また、

静置したときにターゲットパターンやスパイラルパターンといった時空間パターンが自発

的に生成されることが知られている。これらは、生物が自発的にリズムを生み出したり、

美しい対称性を持ったパターンを生成したりするメカニズムを解くヒントになるのではな

いかと考えられている。

　今回、われわれは、�
反応の液滴を油に浮かべた系で �
反応の化学振動現象に同期し

て液滴が空間的に振動する現象を見いだした。これは、等温系で化学エネルギーを仕事に

変換する現象であると考えることができる。平衡系で化学エネルギーから仕事を取り出す

には低温熱源と高温熱源が必要で、しかも、熱効率はそれらの温度によって上限が決まっ

ている。（������サイクル）生物、つまり細胞は  !"の化学エネルギーから仕事を取り出

しているが、細胞サイズでは温度差はすぐに緩和され、������サイクルを利用した熱機関

ではひどく効率の悪いものになってしまう。ところが、実際には、細胞は非常に効率よく

化学エネルギーを仕事に変換しており、������サイクルとは全く異なるエネルギー変換を

行なっていることがわかる。だが、この変換のメカニズムはほとんど解明されていない。

代謝モデルから生まれた �
反応を用いて運動を取り出せたことは、生物が行っている化学

�機械エネルギー変換の機構を理解する上で、大きなヒントになるであろう。

　第 � 章では、まず、液滴の運動の原因となっていると考えられる界面張力変化と対流の

関係について実験を行った。さらに、流体力学の基礎方程式である #������$����� 方程式

に界面張力の項を付け加えた形の式を考え、数値計算を行って、その結果と実験結果を比

較・考察した。次に、第 � 章では、液滴の自発的運動の実験結果を述べたあと、第 � 章の

考察をもとにして、数値計算、解析計算を行い、液滴の運動のメカニズムを考察した。最

後に、第 �章で全体を総括し、さらに、今後の発展について述べた。
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　　第 �章　�
反応に起因する対流現象

�����はじめに
�
 反応系において、自由界面で対流現象が発生することが報告されている%�&。一方、

�
反応の鉄触媒の価数によって、界面張力が変化することがわれわれのグループで既に見

いだされている%�&。これより、界面張力が原因となって対流が発生していると思われるが、

以前の考察の中に、非平衡系として扱って対流現象を説明したものはなかった。重力の影

響を考えたもの%�&や、あるいは、界面張力を考えてはいるものの、平衡系での'����(���

効果の境界条件を使っているもの%�&であった。

　今回は、まず、�
反応によって発生する対流現象を可視化し、対照実験も行って、対流

が界面張力の影響であることを確認する。更に、流体力学の基礎方程式である #������

$����� 方程式に界面張力の項を付け加えることで、ダイナミクスを直接扱い、数値計算を

行う。その数値計算の結果と実験結果との比較、考察を行い、対流現象についての理解を

深めることを目的とする。

�����実験装置・方法
　図 ���のように、�枚のガラス板の間にガ

ラス板を挟んで、��))のスペースを作り、

そこに、両側から �
 反応溶液とオレイン

酸（分子式：Ｃ��Ｈ��*�、�カ所にシス型二

重結合を持つ不飽和脂肪酸）を流し込み、�

相の界面を作った。�相ともに、流れの可視

化のため、可視化粒子（ポリスチレンビー

ズ、粒径 ��� µ)）を分散した。界面の部分

を下側から顕微鏡で拡大、観察し、ビデオ

テープに記録して、"�を用いて解析した。

なお、�
反応溶液は、次のような組成のも

のを使用した。（振動性であるが反応性は

低いため、制御しやすい状態である。界面張力変化を大きくするため、フェロイン濃度は

大きくしてある。）

臭素酸ナトリウム #���*� �����'

硫酸 +�$*� �����'

マロン酸 �+�,�**+-� �����'

臭化カリウム .�� �����'

フェロイン %/�,0���-�&
�� ����)'

図 ���1�対流現象の実験装置図。�-は横か

ら見た時の図で、�-はプレパラートの部

分を上から見た図を示す。



�

�����結�果
　図 ���に実験結果を示す。���� ��2間の画像を重ね合わせたものであり、可視化粒子の流

線が見られる。可視化粒子の慣性を無視すれば、流線は実際の液体の流れと一致する。照

明の不均一を解消するため、長時間の平均をバックグランドと仮定してそこからの差をと

るという方法を用いた%�&。�
反応溶液相、オレイン酸相共に、界面近くで化学波のウェー

ブフロントに向かって引き込むような流れが見られる。また、化学波の前方と後方では、

流れの速さが全く異なり、前方での流れの方が、後方よりもずっと大きい。

　対照実験として、オレイン酸にヨウ素（3�）を溶解したものを用いて、同様の実験を行っ

た。ヨウ素は界面から �
反応溶液へと拡散する。ヨウ素は水に溶けてイオンとなったとき

に、�
反応に対して、抑制因子として働く。そのため、�
反応波は界面まで到達しない。

同様に ������2間の画像を重ね合わせたのが図 ���である。このとき、流れはほとんど観測

されなかった。



	

図 ���1� がオレイン酸相、�が �
反応溶液相で、化学波は �
反応溶液相を左から右へと

伝播している。������2間の映像を重ね合わせたもの。つまり、������2間の流線になってい

る。化学波のフロントに向かって界面近くで引き込むような流れが見られる。化学波の前方

で、特に流れが大きい。下の図は模式図である。
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図 ���1�図 ���と同じく、������2間の画像を重ねあわせたもの。 はオレイン酸相、�は �


反応溶液相。オレイン酸には抑制因子であるヨウ素を溶かしており、�
反応溶液相を伝播

する化学波は界面まで到達していない。化学波は左から右へと伝播している。






�����考察・シミュレーション
　この対流現象は、鉄錯体の価数による界面張力の違いに起因する'����(���効果である

と思われる。そこで、実験結果を説明するために、流体力学の基礎方程式である #������

$����� 方程式を用いた。流れは音速に比べて十分にゆっくりであるので非圧縮性

（ 0=⋅∇ v
�

�

）であると仮定でき、#������$����� 方程式を用いるのは適当である。そこに

界面張力を考えるために圧力項の代わりに界面張力の項を付け加えた。つまり、流体に加

わる力は界面張力だけであるとし、ほかの力は働かないとした。そうすると、次のような

式になる。

� � � � ( ) SFvvvv
t

�

��

�

�� +∇=∇⋅+
∂
∂ 2ηρρ � � � � ,���-

ρは流体の密度、v
�

は流速、ηは粘性係数である。界面張力 SF
�

は界面でのみ、界面に平行

な方向に働くとした。また、その大きさは � 価の鉄錯体（フェリイン）の濃度勾配に比例

すると仮定した。すると、次のように書くことができる。

� � � � [ ] xS e
x

F
�

�

 Fe(phen) 3
3
+

∂
∂∝ � � ,���-

過去に界面張力はフェリインの濃度にほぼ比例

するという報告があり、（図 ���参照）もっとも

な仮定である。なお、以下では簡単のため、�

次元で考え、界面に平行な方向に x軸を界面に

垂直な方向に y軸をとることとする。

� �ところで、�
反応では、反応波のモデルとし

て、反応拡散方程式、及び � 次元オレゴネータ

ーがよく用いられる。U を活性因子の濃度、V

を抑制因子の濃度とすれば、一般的に次式のよ

うに表される%	&。

� � � � UDVUf
t

U
U

2),( ∇+=
∂
∂

� � � � VDVUg
t

V
V

2),( ∇+=
∂
∂

� � � � � � 





+
−−−=

qU

qU
fVUUVUf )1(

1
),(

ε
� � � � � � VUVUg −=),( � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ,���-

具体的には、活性因子は亜臭素酸（+��*�）、抑制因子はフェロイン（%/�,0���-�&��）に対

応する。また、 f 、ε 、 qはそれぞれ、閾値、興奮性、無次元化した速度定数を表すパラ

メータである。今回、溶液の流れを考えているため、オレゴネーターに移流項を付け加え

図 ���1�還元電位と界面張力の

関係。化学振動と界面張力が同

期している。文献%�&より。
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るべきであり、次式のようになる。

� � � � UvUDVUf
t

U
U ∇⋅−∇+=

∂
∂ �

�2),(

� � � � VvVDVUg
t

V
V ∇⋅−∇+=

∂
∂ �

�2),(

� � � � � � 





+
−−−=

qU

qU
fVUUVUf )1(

1
),(

ε
� � � � � � VUVUg −=),( � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ,���-

また、V はフェリイン濃度であるため、界面張力の式に入れることができ、界面張力の式

は、次のように書き直すことができる。

� � � � xS e
x

V
F

�

�

 
∂
∂∝ � � � � ,���-

以上により、#������$�����方程式（�成分）,���）、界面張力の式（���）、反応拡散方程式

＋�変数オレゴネーター（���）の �つの方程式が得られた。未知数は速度v
�

（�次元）、U 、

V 、界面張力 SF
�

（�次元）の �つであり、解くことができる。

　今回は、簡単のため、（���）式の移流項を抜いた形（���）式を用いて数値計算を行った。

こうすることによって、オレゴネーターを独立に解くことができ、界面張力を求めてから、

流体の計算をすることができる。境界条件は、界面で界面に平行な速度成分しか持たない

とした。その他の境界条件は、十分遠い壁で速度 �とした。（���）式は、 x軸方向のみの �

次元で解いた。

　以上の数値計算の結果を図 ���に示す。

反応波の前方で強い引き込みの流れが観

測される。前方と後方の流速の比は、シ

ミュレーションでは（前方）／（後方）

＝���になる。一方、実験結果から測定す

ると、比は約 ��� である。比の値は異な

るが、定性的に一致した結果が得られた。

　過去に、�
反応に起因する対流現象の

研究は行われてきた。だが、重力の影響

であるとしたもの%�&や、濃度差による

'����(���対流の平衡論から説明したも

の%�&であり、ダイナミクスを考えたもの

はなかった。今回、重力加速度と垂直な

面内で実験を行っており、重力の影響で

ないことを明らかにした。また、化学波

図 ���1� 界面張力の項を入れ修正した

#������$����� 方程式に基づいて数値計算

を行なった結果。化学波は左から右に進ん

でいる。波の前方のほうで wave front に引

き込む大きな流れが見える。



��

の位置は時間的に変化するため、平衡論で取り扱えるかどうかは疑問である。実際、化学

波の速度と対流の速度は、実験結果から測定すると、前方での流れの速度よりは遅く、後

方での流れの速度よりは速いという結果が出た。今回、'����(��� 効果をあらわに方程式

に組み込まずに数値計算し、その結果、対流の発生を説明できたため、'����(��� 対流に

関しては平衡に近い状態になっていると考えられる。

　今回は、反応拡散方程式＋オレゴネーターの式（���）の移流項 Uv ∇⋅
�

�

、 Vv ∇⋅
�

�

を無視し

て計算したが、これらの項を考えて計算すれば、界面近くで化学波が遅れて進行すること

も説明できるであろう。

�����結�論
　�
反応溶液とオレイン酸の界面において、化学波のフロントに引き込むような対流現象

を実験的に観測した。また、抑制因子を拡散させることにより界面に化学波が到達しない

状態では、対流が発生しないことを確認しており、対流現象は化学波が界面に到達するこ

とによってはじめて発生することを示した。また、基礎方程式である #�����$�����方程式

に界面張力を取り入れて数値計算を行ったところ、化学波の前方で強い流れが発生するな

ど、実験と定性的に一致する結果が得られ、対流が発生するダイナミクスを説明すること

ができた。
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　　第 �章　�
反応液滴の自発的運動

�����はじめに
　非平衡開放系においては、リミットサイクルを用いることによってエネルギーを仕事に

変換することができる。このとき、平衡系での ������サイクルのように高温熱源と低温熱

源を用いる必要がなく、熱拡散が非常に効いてくる小さなスケールにおいてもエネルギー

を仕事に変換することができる。生物細胞の分子機械もこのような非平衡開放系の特徴を

利用して、化学エネルギーを仕事に変換することにより働いていると考えられる%4&。

　しかしながら、現在まで、実験系として等温系で化学エネルギーを仕事に変換する系は

ほとんど見つかっていなかった。わずかに、油虫%
&%�&、水に浮かべた樟脳%��&%��&%��&、水

銀の心臓%��&、水銀のアタック%��&、ゲル系 �
反応でのゲル振動%��&%�	&などが知られてい

るだけである。今回は、非平衡開放系のモデルとしてよく使われる �
 反応で化学�機械エ

ネルギー変換を行う実験系を構築することができた。�
反応を用いたゲル系では、ゲルの

振動が報告されているが、約 ��5しかサイズが変化していない%��&。今回の実験では、サイ

ズの約 ���5の並進運動を取り出すことができた。その運動のメカニズムについて、第 �章

で用いたのと同じ方程式を用いて解析を試みる。

�����実験装置・方法
　シャーレにオレイン酸を厚さが約

�� )) になるように注ぎ、その上に

マイクロピペッターを用いて �
 反

応溶液を ����)�静かに滴下した。デ

ジタルビデオカメラに拡大レンズを

取り付けたもので、上から撮影し、

その映像を "� で解析した。（図 ���

参照）なお、�
反応溶液の組成は下

に示す。（第�章のものと比べて硫酸

濃度のみを大きくし、自発的に化学

波が発生しやすいようにした。第 �

章のときと同様に、界面張力効果を大きくするため、フェロイン濃度は大きくしてある。）

臭素酸ナトリウム #���*� �����'

硫酸 +�$*� ��	��'

マロン酸 �+�,�**+-� �����'

臭化カリウム .�� �����'

フェロイン %/�,0���-�&
�� ����)'

図 ���1�液滴の運動についての実験装置図。�-

は横から見た時の図で、�-はプレパラートの

部分を上から見た図を示す。



��

�����結�果
　オレイン酸に浮かべた �
反応液滴が化学振動反応に同期して、振動することが観察され

た。ビデオカメラで撮影した映像を ����2ごとに並べたのが図 ���である。中心から少し外

れた部分から発生した化学反応波（酸化波）が同心円状に広がっていき、まず、一方の界

面に到達したときに、その到達した場所とは逆向きに液滴が運動し始め、全体に化学反応

波が広がったときに、逆向きに運動を始めるのが観察された。また、動きをわかりやすく

するため、図 ���の波線部分を切り取り、時間の変化を一方の軸にとってつなぎ合わせて作

った時空間プロットを図 ���に示す。



��

図 ���1�オレイン酸に浮かべた �
液滴のスナップショット。明るい部分が酸化状態で、暗

い部分が還元状態である。����2ごとのスナップショットを示す。図の中の実線は �-の下端

の位置を示す。液滴の直径は約 ��))である。（体積が ��µ�）下に模式図を示した。�-から

6-の記号は上のスナップショットと対応している。



��

図 ���1��
液滴の時空間プロット。図 ���の破線部を切り取り、	�	���2間の映像をつなぎ

あわせたもの。明るい部分が酸化状態で、暗い部分が還元状態である。化学反応と運動が

関係していることがわかる。上のほうのスナップショットの �-から 6-は図 ���に対応して

いる。
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�����考察・シミュレーション
　�
反応液滴が運動するメカニ

ズムを考えることにする。第 �

章の系を扱ったのと同じように、

#������$����� 方程式に界面張

力を加えた方程式を考える。

　反応波がオレイン酸と�
反応

液滴との界面に達している部分

を局所的に考える。このとき、酸

化状態の部分と還元状態の部分

の境界がほぼ等速度で進んでい

るように見てもよい。（図 ���）

このとき、フェリイン濃度、つま

り、界面張力は、ステップ関数的

に変化するであろう。

� � � � )(0 vtxVV −−= θ � � � � ,���-

� � � � � �




<
≥

=
)0(0

)0(1
)(

x

x
xθ

だが、化学波の界面は、小さなスケールで見るとある程度の厚みがある。そこで、極限操

作をとるとステップ関数になる逆正接関数（��2���）を使ってフェリインの濃度を表すこ

とにする。

� � � � 




 +−−=

2

1
)( arctan

1
0 vtxaVV
π

� � �（ 0>a ）� � ,���-

� � � � � � 1
2

1
 arctan

1  →+ +∞→yay
π

� � � � � � 0
2

1
 arctan

1  →+ −∞→yay
π

ほかの部分は ����と全く同じ議論で進める。すると次のような式が得られる。

� � � � ( ) SFvvvv
t

�

��

�

�� +∇=∇⋅+
∂
∂ 2ηρρ

� � � � xS e
x

V
F

�

�

 
∂
∂∝ � � � � � � � � � � � � ,���-

これら方程式（���）、（���）をもとに同様に数値計算を行うと図 ���に示すような結果が得

られた。界面近くで還元状態の部分から酸化状態の部分へと向かう流れが見られる。

図 ���1�シミュレーションの際の簡単化のモデル。

液滴の一部を考えるとそこでは、フェロインとフェ

リインがステップ関数的に変化していると見るこ

とができる。
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　ここで、もとの#������$�����方程式に

立ち返って考えてみる。レイノルズ数

ν
ul

R = を計算すると、

� � � 5.0
sec/cm01.0

cm1.0seccm/05.0
2

=×==
ν
ul

R

� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ,���-

となる。ただし、
ρ
ην = は動粘性係数であ

る。特徴的なサイズとしては液滴の直径、

速度としては、反応波の速度を用いた。レ

イノルズ数は小さいと見なせるので、非線

形項 ( )vv
�

�

� ∇⋅ρ は無視できる。そうすると、

式は次のようになる。

� � � � SFvv
t

�

�� +∇=
∂
∂ 2ηρ � � � � ,���-

このとき、�つの相がそれぞれ独立に存在

するときに界面でどのくらいの流速にな

るのかを計算する。簡単のため、一定時間、

同じ強さの力を受けている時の界面での

流速を計算する。（図 ��	 参照）一次元的

に y軸方向のみを考えると、

� � � � SF
y

v

t

v

ρρ
η 1

2

2

+
∂
∂=

∂
∂

� � � � ,��	-

となる。更に、簡単のため、 SF は 0=t から 0tt = でのみ一定の値を持つとする。

� �そこで、具体的な数値を考えるため、粘性率を実験的に測定した。その結果、水の粘性

率は ������ � (7,2)���2-、オレイン酸は �����(7,2)���2-と測定された（室温 ��℃）。水に関

しては、文献値によると、�����(7,2)���2-である。約 ���5の誤差があるが、水とオレイン

酸の粘性率はオーダーで � 桁が異なるので、この誤差は今回の議論には影響しない。水と

�
反応溶液の粘性率はほとんど変わらないと仮定する。また、密度の差（水：����(72)�、

オレイン酸：���� (72)�）も粘性率の差と比べるとほとんど無視できる。以上より、水とオ

レイン酸の相で異なるのは粘性率ηだけであるとして、議論を進めることとする。
� �（��	）式の SF は 0=y のみで値を持ち、他では �である。つまり、原点で常に一定量の

流入がある拡散方程式になる。そこで、8����関数を使って解を考える。時刻 0=t でデル

タ関数的なピークを持つ時の拡散方程式

図 ���1�階段関数（��2���）型の界面張力を

考えた時の数値計算の結果。界面張力の大

きい部分へ引き込むような流れが界面近く

で見られる。

図 ��	1�時間的に受ける力は変化する（仮に

��2���型の濃度分布だと、力はローレンツ

型の関数になる）が、簡単のため、上図の

ような矩形の関数を考え、流速を計算する。
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の解は、
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Dt

y
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ytu

4
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4
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π
� � � ,��
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となる。,��
-が 8����関数になっている。よ

って、時刻 0=t から 0tt = まで一定量 0u の流

入が続いた場合には、

� � � ∫ 





−= 0
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00 4
exp

4
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),(
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dt
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� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ,���-

となる。この積分は、解析的に解くことがで

きて、次の式のようになる。
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この関数を具体的にプロットすると図 ��4のようになる。 0→y の極限を考えると、

� � � �
D

t
utu

π
0

00 )0,( = � � � � ,����-

ここで、もとの流体の議論に戻ると、D

は
ρ
η
に当たる。オレイン酸のほうが、D

にあたる値は大きいため、 0=y での流速

はオレイン酸相の方が �
 反応溶液相よ

り小さくなる。ところで、�つの相が接し

ている場合、その界面での流速は一致し

なければならない。そのためには、�相間

で運動量の交換、つまりは、力の交換が

あるはずである。このように考えれば、

オレイン酸相は �
 反応溶液相から流れ

を強くする向き、つまり、流れと同じ向

きに力を受け、�
反応溶液相はオレイン

酸相から流れを弱くする向き、つまり、

図 ��41� ),( 0 ytu のグラフ。 0=y で有限

の値を持ち、その値は �による。

図 ��
1�実線はそれぞれの相が単独で存在

したと仮定した時の流速のプロファイル。

界面では流速は等しくならないといけない

ので、運動量の交換の結果、実線のような

プロファイルになると考えられる。



�


流れと反対向きに力を受ける。この力の交換が原因で液滴の動きが発生すると考えられる。

（図 ��
参照）

� �この考えの妥当性を考察するため、第 �章の実験結果を用いて検証した。�
反応溶液相

の流速のプロファイル（図 ���）から推定し、図 ��4と比較することによって、

� � � � mm 2.0
4 0 ≈
ρ
ηt

� � � � ,����-

となる。ここから、 0t を計算すると、

� � � � sec 02.00 ≈t � � � � ,����-

よって、流速は、�
反応溶液相で

� � � � cm/sec 8)0,( 0
00 ≈≈
πη
ρt

vtv

オレイン酸相で、

� � � � cm/sec 1)0,( 0 ≈tv

となる。実際に図 ���から計測すると、約 �����2)7��2であり、計算の値よりもかなり小さ

い。その原因としては、次のようなことが考えられる。まず、第 � 章の系においては化学

波の両側で流れの向きが異なるので、流れを打ち消しあっている可能性がある。また、今

回の縮約では、系を � 次元にして考えたが、実際には � 次元的であり、その影響もあるで

あろう。一方、液滴の運動の場合にも、実際には、オレイン酸を押しのけて運動する必要

があり、そのためにエネルギーが使われるので、実際の流速は計算よりも遅いと思われる。

液滴が運動した後で戻ってくるのは、オレイン酸の粘弾性によって溜められたエネルギー

のせいであると考えられる。

　また、化学反応波が発生する場所も重要である。中心から外れた場所から発生したとき

ほど、化学波が一方の界面に達してから反対側の界面に達するまでの時間が長くなり、液

滴が運動し始めてから元に戻るまでの時間が長くなる。現在の所、化学反応波が発生する

場所を制御することはできておらず、自然発生にまかせるしかない。そのとき、中心近く

から発生することが多いので、反応波の制御はこれからの課題である。

　液滴のサイズも非常に重要である。駆動力は界面張力である。しかも、化学波が液滴の

表面と接している部分だけで力が発生するので、力の大きさは半径に比例する。

� � � � rFS  γ∝
�

� � � � ,����-

そこで、液滴の受ける加速度を考えると、質量は体積に比例する。つまり、半径の � 乗に

比例する。

� � � �
3 rM ρ= � � � � ,����-

よって、加速度は、半径の �乗に反比例することになる。
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� � � � αMFS =
�

� � � �
2

1

rρ
γα ∝ � � � � ,����-

このように考えると、サイズは小さければ小さい方がよいように思われる。ところが、小

さくなれば、化学波が発生しにくくなる。また、前述した界面に到達する時間差が必然的

に小さくなるので、動きは小さくなってしまう。以上の要因を考え、実験より判断すると、

��))というのは適当なサイズである。

　今回の実験では動きは、約 ����))であり、液滴の直径 ����))の約 ���5である。一方、

ゲル系で化学反応波に伴って振動する現象が報告されている%��&が、��� )) のゲルが �


反応の振動に伴って最大で ����))変化するということであり、全体の約 ��5しか変化して

いない。今回の動きが大きいものであることがわかる。

�����結�論
　�
反応溶液の微小液滴をオレイン酸に浮かべた系において、化学振動反応に同期して、

運動する現象を見いだした。その現象のメカニズムを解明するため、第 � 章で用いた

#������$�����方程式に界面張力項を加えた方程式を用いて数値計算、解析計算を行った。

まず、数値計算では、酸化状態の領域から還元状態の領域に向かって流れが発生すること

を示した。次に解析計算によって、両相が独立に存在する時には、界面での流速に差が生

じるが、実際には界面では両相の流速が一致しなければならず、両相の間で運動量の交換

が行なわれて、液滴の運動の駆動力が得られることを示した。
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　　第 �章� �まとめ・これからの課題

　まず、�
反応の鉄触媒の価数変化に起因する界面張力変化が原因と思われる対流現象を

観察した。そのダイナミクスを #������$����� 方程式に界面張力項を加えた方程式を用い

て考察し、実験結果と定性的に一致することを確認した。

　さらに、オレイン酸に �
反応の微小液滴を浮かべた系において、化学反応に同期して、

液滴が振動する現象を見いだした。対流現象を説明する際に用いたのと同じ方程式によっ

て数値計算、解析計算を行ない、界面張力変化に伴う流体現象の結果、液滴の運動が起こ

ると結論づけた。この �
 反応液滴の自発的運動は、等温系での化学�機械エネルギー変換

を行う系である。

　これからの課題としては、まず、対流現象の数値計算の際に、移流項も考慮して行い、

反応波へのフィードバックを考えることである。そうすることにより、反応波が界面でど

のような形状をとるのかがわかり、界面の形や反応場の大きさを変えることによって、サ

イズ効果を議論することもできるであろう。

　また、液滴の運動に関しては、運動の向きを制御することが課題である。そのためには、

化学反応波の発生点を制御する、あるいは、液滴の対称性を崩すなどの工夫が必要であろ

う。また、液滴が戻ってくるときのメカニズムを完全に解明できてはいないので、その点

を考察することも必要であると思われる。

　最終的には、生物の分子モーターの動作理由を考える際の助けになればよいと思うが、

界面張力はマクロなスケールでの力であり、生物に近づくにはまだまだ道のりは遠い。
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