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第1章 序言

　古来より，生命現象は，人類にとって身近であるが理解できない神秘的な現象であった．あ
くなき好奇心ゆえに数多くの人々が生命を，そして人間を理解するためにさまざまなアプロー
チをし，多くの知見が得られてきたが，その本質を語りえたとはいえないのが現状である．近
年では，分子生物学の技術の急速な進歩に伴って，DNAの塩基配列をすべて読み取ろうとす
る動きが盛んである．実際，ヒトを含め数種類の生物の全塩基配列が解読されるに至ってい
る．分子生物学の分野では，DNAからRNAが転写され，RNAからたんぱく質が発現すると
いうセントラルドグマに従い，遺伝情報はすべてDNAの塩基配列に書き込まれているという
信じられてきた．しかし，DNAの塩基配列のみで生命の時空間構造すべてを記述しえるので
あろうか?

DNAは，二重らせん構造をもち，4種類の塩基 (アデニン (A)，チミン (T)，グアニン (G)，
シトシン (C))が 1次元的に並ぶ構造をもつ．その並び方がたんぱく質を作るためのアミノ酸
配列をコードしていたり，それを制御する役割を担っていると言われているが，その情報量は
せいぜい知れている∗．例えば，DNAに刻まれているたんぱく質を試験管で混ぜてやっても，
そこに生命は生まれてこない．ここで重要なのは，生命も他の無機物と同じく，物理や化学の
法則に従うべきであり，逆に生命は物理や化学の法則を利用して，複雑で多様な時空間構造を
作っているという事実である．つまり，DNAに書かれた情報は，われわれの生きている現実
空間というハードウェアを制御するソフトウェアであり，生命の本質を理解するには，DNA
の遺伝情報を理解することも必要であるが，生命が “生きて”いるこの世界の物理，化学をよ
く理解することもまた大切である．
しかし，現在のところ，生命を記述するために必要な物理学は，まだ確立されていない．生

命は，絶えずエネルギーや物質の流入，流出がある系である．このことを，Schrödingerは，
生命について議論した著書 “What is Life?” [1] の中で，「生命は負のエントロピーを食べて
生きている」と表現した．Prigogineは，このような非平衡開放系を，“絶えずエネルギーの
散逸がある”という意味で，“散逸構造 (Dissipative Structure)”と呼んだ [2]．彼は，散逸構造
の一例として反応拡散系 (reaction-diffusion system)をあげて議論した．つまり，空間的に一
様ではない系における反応と “もの”の拡散を通して，生命の多様性を理解しようとしたので
ある．反応拡散系に限らず，非平衡開放系 (散逸系)においては，一般的に，非線形振動や分
岐 (bifurcation)，カオス (chaos)などといった興味深い現象が起こることが知られている (図
1.1)．
また，別の面から考えると，生命のサイズは，原子レベルから比べると非常に大きく，しか

し，われわれが住んでいるマクロな世界から見ると小さい (細胞を単位として考えると)．つ
まり，生命は，メソスコピック (mesoscopic)な領域に存在しており，多体性，揺らぎが大き
く効いてくる．原子のように量子力学で考えることができないが，一方，完全に中心極限定

∗ヒトの遺伝情報は 23対の染色体に刻まれており，この中の DNAを引き伸ばすと，長さにして約 2 mである
と言われている．これは，塩基対に直すと約 6 × 109 bps (base pairs)にあたる．1 bpは 4種類の塩基があるこ
とから 2 bitの情報量を持つので，全体では 1.5 Gbyteの情報をもつ．これは，非常に大きな情報のように思わ
れるが，この中に，時間 1次元，空間 3次元の情報がそのままの形で書き込まれているとは考えづらい．
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理が成り立たないので，熱力学や統計力学をそのまま適用することができない．しかし，生
命現象は，揺らぎに対してロバストであり，どのようにして大きな揺らぎの中から決定論的な
現象を作り出しているかは興味深い [3]．
本論文では，まず第 2章で，基本的な反応拡散系の考え方および反応拡散系の簡単な実験モ

デルであるBelousov-Zhabotinsky反応 (BZ反応)について紹介する．第 3章では，BZ反応に
おける鉄触媒の界面張力 (interfacial tension)差を用いて，自発的に対流 (convection)が発生
する現象，及びモデルを構築，数値計算を行った結果について述べる [4]．次に第 4章でこの対
流現象が原因と思われるBZ反応液滴の自発的な運動について述べる [4]．この液滴の自発的運
動と関係して，生体内の分子機械が行っている化学-機械エネルギー変換 (chemo-mechanical
energy transduction)について第 5章で考察する [3]．また，非平衡開放系における非線形現
象に典型的な定常振動，分岐現象 (hysteresis)の実験モデルを構築する研究も行った．第 6章
では，水をガラスのカップの中に注いだときに，セルの中にたまる水のパターン形成，及び，
履歴現象についての研究について [5, 6]，また，第 7章では，レーザーを用いた非平衡場にお
いてポリスチレンのマイクロビーズがクラスターを形成したり，崩壊したりする現象につい
ての研究を紹介する [7]．第 8章では，これまで述べてきたことについてまとめ，更にこれか
らの展望を述べる．
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DNA

図 1.1: 散逸系 (非平衡開放系)としての生物の概念図．生物は，外部からエネルギーや物質を
取り入れ，熱や老廃物の形で排出することによって “生きて”いる．このような系を散逸系と
呼ぶ．このような時空間構造がDNA の中にすべて記録されているとは考えにくい．生命を理
解するには，散逸系として物理的に記述することも必要である．
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第2章 反応拡散系とそのモデル

2.1 質量作用の法則から反応拡散系へ

近年の生命科学の進歩により明らかになってきたように，細胞内・生体内で起こっている
現象の背景には，分子レベルの変化や化学反応の速度過程 (chemical kinetics)がある．実際，
生命現象のある一面は，化学反応によって記述することができる．化学反応の素過程は一般
に質量作用の法則に従い，反応速度は反応物の濃度の単純な関数 (1次関数あるいは 2次関数)
で記述できる．反応に関与する化学種の濃度の組を変数 �u(t)とすると，系の時間発展は次式
で書き表せる (図 2.1(a))．

d�u

dt
= �f (�u) . (2.1)

(2.1)の方程式では，系全体で濃度が一様であることが暗黙の仮定となっている．実験室で
の化学反応と対応させるならば，系が攪拌されている状態にあたる．しかし，空間的な濃度
分布がない系は非常に特殊である．そこで，空間的に濃度分布のある系に拡張することを考
える．サイズが aのセルを 1次元的に並べた系を考え，i番目のセルでの濃度を変数 �uiとす
る．それぞれの系の中では，(2.1)の形の方程式を満たす．そして，隣り合ったセルとの間で
濃度差に比例した物質の出入り，つまり拡散があるとすると，

∂ �ui

∂t
= �f(�ui) +D

�ui+1 − �ui

a
+D

�ui−1 − �ui

a
, (2.2)

となる．Dは拡散テンソルであり，一般には対角成分のみを持つ．ここで，a → 0の極限を
考え，また，3次元空間に拡張して �u(t, �x)を空間・時間による変数とすると，

∂�u

∂t
= �f(�u) +D�∇2�u. (2.3)

(2.3)式は，反応拡散方程式と呼ばれている．通常の拡散方程式

∂�u

∂t
= D�∇2�u, (2.4)

では濃度の空間パターンは，時間と共に消去され，均一な解に落ち着く．それに対して，反
応拡散方程式では，空間均一な解に落ち着くとは限らず，条件により時空間パターン (spatio-
temporal pattern)が自発的に生成されうる [8–12]．

2.2 反応拡散系による時空間構造の記述

反応拡散系は一般に数多くの化学種の濃度を変数とするために，多変数の連立微分方程式
となる．化学反応の速度過程には速いものと遅いものがあるが，そのうち，断熱的に速い速
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度過程を消去し，遅い速度過程に繰り込むことにより，本質を捉えたままで変数を減らす (縮
約)ことができる．今，2変数 �u = (u, v)で記述される反応拡散系を考える．

∂u

∂t
= f(u, v) +Du

�∇2u, (2.5)

∂v

∂t
= g(u, v) +Dv

�∇2v. (2.6)

反応項の間に
∂f

∂v
< 0, (2.7)

∂g

∂u
> 0, (2.8)

の関係があるとき，uを activator (活性因子)，v を inhibitor (抑制因子)と呼び，この系を
activator-inhibitor系と呼ぶ．空間一様な状態，すなわち，反応項のみによる時間発展 (d�u

dt =
�f(�u))を考えるとき，activator-inhibitor系では，振動現象や興奮現象が起こりうる (図 2.1(b))．
また，この系において，二つの拡散係数DuとDvの比を変化させると，時空間パターンの

特徴が質的に変化する (図 2.2)．
uの拡散係数が，vの拡散係数よりもずっと小さい (Du � Dv)ときには，空間的に一様な系

が不安定になり，ある特徴的な波数を持った空間パターンが出現しうることがTuringによっ
て予想された (図 2.2(a))．彼は，そのパターンと生物の体表の模様との関係を示唆した [13]．
後に Ouyangらによって，ゲルを用いた化学反応系で，Turingパターンが観察され [14]，ま
た，近藤らによって，タテジマキンチャクダイの体表模様がTuringパターンの特質を示すこ
とが明らかにされた [15]．一方，Du ∼ DvやDu > Dvのときには，進行波が伝播し，自己成
長するターゲットやスパイラルなどの動的パターンが生じる (図 2.2(b))．神経のパルス伝播
も，縮約すると FitzHugh-Nagumo方程式と呼ばれる activator-inhibitor系の方程式で記述で
きることが知られている∗ [16]．このときはDu � Dv となる．興奮場上をパルスが伝播する
ことに着目した並列演算の試みなど，生物の情報処理モデルとしての研究が進められている
(図 2.2(c)) [21–24]．

2.3 実験モデル—Belousov-Zhabotinsky(BZ)反応

1951年，ロシアの科学者，Belousovが生物の代謝経路 (クエン酸回路/TCA回路)を模倣
した化学反応系を考案し，実験を行ったところ，溶液の色が時間的に振動することを発見し
た†．ところが，この現象は当時の常識では考えられないことで，認められなかった．1964年

∗Hodgkinと Huxleyは，ヤリイカの神経を用いた実験から神経膜の電位の時間変化を記述する常微分方程式
(Hodgkin-Huxley方程式と呼ばれる)を導出した [17]．更に FitzHugh，南雲により別々に Hodgkin-Huxley方程
式が 2変数の常微分方程式 (FitzHugh-Nagumo方程式)に縮約された [18–20]．

τ
du

dt
= −u(u − 1)(u − α) − v, (2.9)

dv

dt
= u − γv. (2.10)

この FitzHugh-Nagumo方程式で神経をとらえると，activator-inhibitor系として記述することができる．
†最初に Belousovが発見した時には，セリウム (Ce)触媒を用いていた．後に，Zhabotinskyによってフェロ

インを用いても振動することが発見された [25]．また，Gáspárらによって，Ru(bpy)3(ルテニウムビピリジル錯
体)を用いても振動反応が発生し，光に対する応答性が強いことが発見された．現在，光で BZ反応を制御する研
究が広く行われている [26–29]．
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になって，同じくロシアの Zhabotinskyが追試を行い，この現象が正しいことを確認，さら
に，1970年頃には，この化学反応溶液を静かに置いておくと，同心円状のパターン (ダーツ
等の的のように見えることから target patternと呼ばれる)が発見された [25]．二人の名前を
とってこの反応は Belousov-Zhabotinsky反応と呼ばれる [30–32]．

Belousov-Zhabotinsky反応は，反応拡散方程式で記述されることが知られている．触媒の
酸化状態と還元状態を交互に繰り返すのだが，それぞれの状態に対応して触媒の色が変化す
るために，容易に状態を観察することができる．そのため，反応拡散系の実験モデル系とし
て，広く研究されてきた．

Belousov-Zhabotinsky反応溶液を静置しておくと，シャーレの傷や，埃などがペースメー
カー‡となって，図 2.3(a)のような target patternが生成する．次にこのパターンの一部を撹
乱するなどして，連続している波の面を壊すことにより，パターンは図 2.3(b)のようにらせ
ん型に変化する (spiral pattern)．また，このような化学波の特徴として，波同士が衝突する
と，対消滅することが挙げられる．このような特徴は，極めて粗い近似では，セルオートマ
トン (cellular automaton)の考え方で，定量的には，Oregonatorと呼ばれる数理モデルで説
明される．

2.4 BZ反応のモデリング—セルオートマトン

古典力学で考えている限りは，現実空間において，物理量は時間的にも空間的にも連続であ
る．しかし，数値計算を行うときには，時間，空間は離散化して考えることが多い．つまり，
タイムステップを指定したり，空間をメッシュに切って計算したりする．その時，一般的に，
物理量は連続量として扱う．しかし，物理量も離散化して考えることができる．そのようなモ
デルをセルオートマトンと呼ぶ．つまり，いくつかの状態とその時間発展の規則を仮定して，
どのような挙動を示すかを見る方法である．

BZ反応のパターンの時間発展に関して，ある一面は，セルオートマトンで記述することが
できる [32]．BZ反応のリズムの中で，特徴的な次の 3つの状態 (興奮期，不応期，休止期)を
考える．興奮期は，触媒が酸化されている状態，つまり，青くなっている状態にあたり，不応
期は，酸化状態から還元状態に (つまり，青から赤に)戻りつつあるときにあたり，休止期は，
還元状態 (赤い状態)にあたる．それぞれの状態には次のような特徴がある．
あるセルが休止期にあるとき，隣接するセルが興奮期でそこから物質が拡散してくると，興

奮し始める．興奮期，不応期にあるセルは，隣接するセルで興奮が起こっても反応せず，一定
時間がたつと興奮期は不応期に，不応期は休止期になる．このような規則にしたがって時間
発展させることを考える．規則を模式的に示すと，図 2.4(a)のようになる．
このような規則に基づいて，系を時間発展させる．すべてのセルが休止期にあると，ずっと

休止期でありつづけることから，この系は興奮条件に相当する．規則として，休止期にある
セルは，一定時間 (興奮期→不応期，不応期→休止期の移行時間と比べたら長い時間)たつと，
興奮期になるという条件を課すと振動条件になる (図 2.4(b))．また，今回は格子を六角格子
にし，興奮条件のみを考えるとする．
まず，興奮条件にして，初期値として一点のみを刺激した場合，つまり，1つのセルが興奮

期である状態を考える．このとき，六角形の波 (格子の切り方の影響で六角形になるが，円
に相当)が中心から広がっていくパターンが観察される (図 2.5(a))．次に，一点をペースメー

‡人為的に刺激するためには銀線を用いる事が多い．銀線で軽く触れることによって，触れた位置から化学波が
発生する．
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カーとして，一定の周期で興奮期にすると，同心円状のターゲットパターンが観察される (図
2.5(b))．
ここまでは自明であるが，次にらせんパターンを再現してみよう．らせんパターンは，化

学波の一部を撹乱することによって生成するので，実際にそれに対応するような操作をする．
つまり，平面波を作って，その一部を消した状態を初期条件とする．このとき，自発的に，ら
せんのコアが形成され§，回転しながら，双子のらせんパターンが生成する様子が観察される．
また，二つの化学波が衝突したときに，対消滅する様子も観察される (2.6(a))．更に，初期条
件として平面波が途中で切れたもの (フィラメント；filamentと呼ぶ)をとると，回転しなが
ら，らせんパターンが成長していく (図 2.6(b))．
このように，非常に粗い近似ではあるが、セルオートマトンによって，BZ反応の化学波に

よるパターン形成のある重要な側面，特に，リミットサイクル (limit cycle)振動が関わってい
る部分はうまく再現していることが分かる．

2.5 BZ反応のモデリング—Oregonator

セルオートマトンは，定性的には，ある程度BZ反応の一面を記述するが，定量性は殆どな
い．これに対して，化学的に素過程を考えることにより，BZ反応のメカニズムを記述しよう
という試みが長年，行われてきた．1972年に，Field, Körös, Noyesらは，BZ反応の素過程
を調べ，主には 10のプロセスから成り立っていることを主張した [35]．これは，3人の名前
を取って，FKNモデルと呼ばれる．これらの素過程から，反応物，生成物，反応中間体に対
する時間発展方程式が得られる．しかし，これらの式は非常に複雑である．そこで，速い速
度過程を断熱的に消去，近似することにより，より少変数のモデルを構築することができる．
それらのうち，BZ反応のモデル式として，広く使われているOregonatorは，Field，Noyes

によって FKNモデルを簡略化することで提唱されたモデルであり，BZ反応の振動を 2つの
準定常状態として記述する．それは，反応中間体であるHBrO2(臭素酸；不安定で反応中間体
としてしか存在しない)の多い状態と少ない状態に対応する．具体的には，次の 5つの反応を
考える．

A + Y k1−→ X + P, (2.11)

X + Y k2−→ 2P, (2.12)

A + X k3−→ 2X + 2Z, (2.13)

2X k4−→ A + P, (2.14)

Z + B k5−→ hY. (2.15)

ここで，AはBrO−
3 に，BはCH2(COOH)2+BrCH(COOH)2に，PはHOBrに，XはHBrO2

に，YはBr−に，Zは酸化状態の触媒に対応する．また，hは，酸化状態の触媒 1分子を消費
する時に何分子の Br−が生成されるかを表すパラメータ (hパラメータ)である．

§ターゲットパターンを作るためには，ペースメーカーとして，特異点を定義しなければならない．それに対し
て，らせんパターンでは，コアの部分も特異点ではない．つまり，コアの部分が空間的に特別な点ではない．実
際，コアは，固定されることもあるが，円やトロコイドの軌跡を描きながら，運動することが知られている (メア
ンダリング；meandering) [33,34]．
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この時に，A，Bの濃度変化は無視できると仮定して定数とすると，X，Y，Zの 3つの物
質の濃度に関する微分方程式を書くことができる．

dX

dt
= k1AY − k2XY + k3AX − 2k4X

2, (2.16)

dY

dt
= −k1AY − k2XY + hk5BZ, (2.17)

dZ

dt
= 2k3AX − k5BZ. (2.18)

ここで，X，Y，Z の 3 変数の濃度をそれぞれ，X，Y，Z で表した．k1 ∼ k5 は，各反応
(2.11)∼(2.15)の速度定数である．この連立常微分方程式を，3変数Oregonatorと呼ぶ [36]．

Tysonは速度定数の実験値から，3変数Oregonatorの無次元化を行った．このとき，Y の
時間変化は，他の 2変数X，Z と比べて，非常に速くなる．そのため，Y を断熱的に消去す
ると，変数はさらに一つ減り，2変数Oregonator(Tysonバージョン)が得られる [37]．2変数
Oregonatorは，次のように記述される．(ここで，X −→ U，Z −→ V と書き直した．)

ε
dU

dt
= U(1 − U) − fV

U − q

U + q
≡ f (U, V ) , (2.19)

dV

dt
= U − V ≡ g (U, V ) . (2.20)

U はHBrO2，V は金属触媒の酸化状態 (鉄触媒であれば [Fe(phen)3]3+(フェリイン；青色)，一
方，還元状態であるフェロインは赤色である．)の濃度に対応する．3つのパラメータ f，q，ε
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．方程式 (2.19)，
(2.20)により記述される力学系は，これらのパラメータによって，1つの安定固定点を持つ状
態 (興奮性の状態)であるか，1つの不安定固定点とリミットサイクルを持つ状態 (振動性の状
態)であるかが変化する¶(図 2.7参照)．
ここまでの Tysonバージョン Oregonatorに対して，Rovinsky，Zhabotinskyは，異なる

縮約の方法を提唱した [38]．それが Rovinsky-Zhabotinskyモデルであり，同じく，HBrO2，
[Fe(phen)3]3+の濃度を 2変数 U，V として，次のように書ける．

ε
dU

dt
= U(1 − U) − 2qα

V

1 − V

U − µ

U + µ
, (2.21)

dV

dt
= U − α

U

1 − U
V. (2.22)

Rovinsky-Zhabotinskyモデルは，Tysonバージョンのものに比べて， U
1−U の項が加わってお

り，フェロインの系ではより実験結果に近いと言われている‖が，本論文中では主にTysonバー
ジョン 2変数Oregonatorを用いた．

¶パラメータとして f を変化させると，Hopf分岐が起こって，安定固定点が不安定化し，リミットサイクル軌
道が分岐する．

‖近年，Goreckiらは，Rovinsky-Zhabotinskyモデルを更に改良したモデルを提案した [24]．
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図 2.1: 質量作用の法則と反応拡散系．(a) 質量作用の法則．系は攪拌され，常に全体は同じ
濃度であるとすると質量作用の法則が成り立つ．(b) 2変数 activator-inhibitor 系の概念図．
u(activator)は v(inhibitor)を増やそうとし，vは uを減らそうとする．この微妙なバランス
によってリズムを生み出したり，興奮現象を起こしたりする．
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(b) Du    Dv∼

Du<< Dv(a) Turing

Du >>Dv(c)

図 2.2: 反応拡散系によるパターン形成．activator-inhibitor 系では，2つの拡散係数の比に
よって，パターンが変化する．(a) Du � Dv のときに生成する Turing パターン．空間一様
な解が不安定化し，特徴的な波数を持ったパターンが現れる．(b) Du ∼ Dv のときに現れる
ターゲットパターンやスパイラルパターン．(c) Du � Dv とすると，神経におけるパルス伝
播のモデルとも対応する．
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3 mm

(a)

(b)

図 2.3: Belousov-Zhabotinsky (BZ)反応による時空間パターン生成の実験．(a) 一点 (中心)
がペースメーカーとなって，そこから同心円状に広がっていくターゲットパターン．(b) ター
ゲットパターンの一部を撹乱することによって生じるスパイラルパターン．
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図 2.4: BZ反応に対応するセルオートマトンの規則．(a) 興奮条件に対応するもの．あるセル
が休止期にあるとき，隣接するセルが興奮期にありそこから物質が拡散してくると，興奮す
る．興奮期，不応期にあるセルは，隣接するセルで興奮が起こっても反応せず，一定時間がた
つと興奮期は不応期に，不応期は休止期になる．(b) 振動条件に対応するもの．(a)に次の規
則を追加する．休止期にあるセルは，一定時間たつと近傍のセルが興奮していなくても興奮
期になる．
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図 2.5: BZ反応に対応するセルオートマトンの結果．六角格子，興奮条件にしてある．黒，グ
レー，白がそれぞれ興奮期，不応期，休止期に対応する．(a) 一点をある時刻に刺激したとき．
同心円状に広がっていく化学波が発生する．(b) 一点 (中心)に周期 3で振動するペースメー
カーを置いた場合．ターゲットパターンを再現できる．
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t = 2

t = 3
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t = 10t = 0

図 2.6: BZ反応に対応するセルオートマトンの結果．図 2.5と同じく，六角格子，興奮条件．
黒，グレー，白がそれぞれ興奮期，不応期，休止期に対応する．(a) 初期条件として平面波の
一部を消去したものをとると，撹乱を受けた部分から巻き始めて，双子のらせんパターンが
生成するのが分かる．(b) 初期条件として，(a)の一方のフィラメントだけをとると，らせん
が回転しながら成長する．
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図 2.7: 2変数Oregonator(Tysonバージョン)を用いたときのパラメータによるヌルクライン
の違い．それぞれ (a) 振動条件，(b) 興奮条件に当たる．パラメータは，q = 0.0008は共通に
して，f を (a)では f = 1.5，(b)では f = 4.0とした．各々，下の図は原点付近にある交点が
見やすいように拡大したもの．



18

第3章 BZ反応に伴う対流現象∗

3.1 はじめに

BZ反応の溶液系において，三池らによって自由界面で対流現象が発生すること [39–41]が
報告されて以来，BZ反応と対流のカップリングに関するさまざまな実験，考察がなされてい
る [42–49]．一方，BZ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 [50]．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，以前の考察の中では，重力の影響を考えたもの [42,45]や，あるいは，界面
張力を考えてはいるものの，平衡系でのMarangoni効果の境界条件を使っているもの [46]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した．更に，流体力学の基礎方程式であるNavier-Stokes方程式
に界面張力の項を体積力的に付け加えることで，ダイナミクスを直接扱い，数値計算を行っ
た．その結果と実験結果を比較，考察した．

3.2 実験装置・方法

2枚のガラス板の間にガラスのスペーサーを挟み込むことで，約 1 mmのスペースを作り，
そこにBZ反応溶液とオレイン酸 (oleic acid；分子式：C18H34O2，1カ所にシス型二重結合を
持つ不飽和脂肪酸)を注ぎ込んで，2相の界面を作った．流れの可視化のために，両相にポリ
スチレン製の直径 10 µmのビーズ (General Science Corporation)を分散させて，下から倒立
顕微鏡 (Nikon DIAPHOT-TMD)で観察した (図 3.1)．
反応溶液は，表 3.1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．)

表 3.1: BZ反応による対流生成の実験の溶液の初期濃度

物質名 化学式 濃度
臭素酸ナトリウム NaBrO3 0.15 mol/l

硫酸 H2SO4 0.60 mol/l
マロン酸 CH2(COOH)2 0.10 mol/l
臭化カリウム KBr 0.030 mol/l
フェロイン [Fe(phen)3]SO4 0.0050 mol/l

∗この章は，文献 [4]の内容に関するものである．



第 3章 BZ反応に伴う対流現象 19

3.3 実験結果

BZ反応の化学波が伝播すると共に，ウェーブフロント (波面)が 2相の界面と接触する点へ
向かう対流が観察された．5 sごとに 1 s間の画像を積算して流線を描いたのが図 3.2である．
このとき，光源の空間的な明暗の差を取り除くため，時間的に平均化した画像を作り，それと
の差をとっている [51]．また，流速場の解析ソフト (時空間局所最適化不均一照明モデルを使
用 [52])を用いて，流線を描いても同様に対流の様子がはっきりと観察される (図 3.3)．
この対流が界面張力によるものかどうかを検証するため，オレイン酸にヨウ素 (I2)を溶か

したものを用い，他の条件は全く同じにして実験を行った．ヨウ素はBZ反応においては，少
量であれば inhibitorとして働く [53,54]．ヨウ素が界面からBZ反応溶液相へ少しだけ拡散し，
界面近くでは BZ反応の進行波が伝播しない．このときには，全く対流が観察されなかった
(図 3.4)．

3.4 数値計算

では，この現象はどのような式で記述されうるのだろうか? 流体運動があるということは，
速度場 �v = (u, v)を導入しなければならない．
まず，BZ反応溶液の状態変化に関しては，2.5節を参考にして，2変数Oregonatorを用い

ることにする．
∂U

∂t
+ �v · �∇U = f (U, V ) +DU∇2U, (3.1)

∂V

∂t
+ �v · �∇V = g (U, V ) +DV ∇2V. (3.2)

但し，f (U, V )，g (U, V )は，式 (2.19)，(2.20)で用いたOregonatorの反応項である．速度場
を導入することで，�v · �∇U，�v · �∇V という移流項 (advection term)が必要となる．言い換え
ると，時間微分を Lagrange的にする必要がある．
速度場に関しては，流体力学での Navier-Stokes方程式を用いることにする [55]．ただし，

界面張力を式中に取り込まなければならない．平衡状態を考えるときには，界面張力は境界
条件の形で取り込むことが一般的であるが† ここでは，平衡に達しているかどうか分からない
ため，境界条件ではなく，体積力として，界面付近でのみ働く力として式中に取り込む．ま
た，界面張力は，文献 [50]に基づいて，inhibitorに対応する化学種 (フェリイン)の濃度に比
例すると仮定する‡．
今，簡単のため，2次元で考え，座標は x軸を界面に平行に，y軸を界面に垂直に取るとす

る．溶液中では非圧縮条件は良く成り立つので，速度場と界面張力に関して，次の 3式が得
られる．

ρ

(
∂�v

∂t
+
(
�v · �∇

)
�v

)
= η∇2�v + �Fi, (3.3)

�∇ · �v = 0, (3.4)
†一般的には平衡状態を仮定して，界面張力定数を γ とすると，境界条件は， ∂u

∂y
= ∂γ

∂x
で与える [45]．

‡フェロインとフェリインの界面張力の違いは，その電荷の違いによるものと考えられる．フェロイン，フェリ
インは，それぞれ 2価，3価の鉄イオン 1分子に対し，フェナントロリン (C12H8N2)が 3分子配位している構造
である．フェナントロリンは疎水性であるため，フェナントロリン錯体も水とは混ざりにくい．しかし，一般的
に，電荷が大きいほど親水性が大きいため，フェリインのほうがまだ親水性が高い．つまり，フェロインの方がよ
り疎水的で，そのために，フェロインの方が界面にたまりやすい．ところで，界面張力は単位表面積あたりのエ
ネルギーと考えることができる [56]．界面で疎水性の物質の濃度が大きいということは，分子間力が小さくなり，
エネルギーが下がることを意味する．そのためにフェロインの方が界面張力が小さくなる．
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�Fi = Fi �ex ∝ ∂V

∂x
δ(y)�ex. (3.5)

ここで， ρは流体の密度，ηは粘性係数，�Fiは界面張力，�exは x軸方向の単位ベクトル，δ(y)
はDiracのデルタ関数である．

(3.1)∼(3.5)式を用いて数値計算を行った結果を図 3.5に示す．今回は簡単のため，対流が
反応項に及ぼす影響 (つまり，移流項 f (U, V )，g (U, V ))は考えなかった§．対流が化学波のフ
ロントに向かって発生し，化学波が左から右に向かって伝播するのにつれて，対流の位置も
移動していく結果が得られた．これは，実験結果とおおむね一致する．

3.5 考察

また，(3.1)～(3.5)式を用いることが妥当であるかどうかを検証するために，実験結果から
界面張力を逆に計算し，文献 [50]の実験値と比較する．

(3.3)の x軸方向の成分は，

ρ

(
∂u

∂t
+ u

∂u

∂x
+ v

∂u

∂y

)
= η

(
∂2u

∂x2
+
∂2u

∂y2

)
+ Fi, (3.6)

となる．ここで今，界面近くでの運動を考えているため，uは v に比べて十分大きいので，
ρv∂u/∂yの項は無視できる．また，η∂2u/∂y2の項は，x軸方向の流速 uの y方向への粘性拡
散の項である．界面張力を界面近くの厚さ∆yの層に働く体積力であると仮定することによ
り，界面張力項へ繰り込むことができる．ここで，∆yは，界面張力によって引き起こされる
速度勾配の典型的な距離であるとすると，

∆y ∼
√
η

ρ
∆t 	 0.3 cm, (3.7)

となる．ここで，∆tは，化学波が通過するのにかかる典型的な時間であり，10 sとした．こ
の典型的な距離を用いることにより，界面張力定数 γは，次のように書ける．

∂γ

∂x
= Fi∆y. (3.8)

一方，一般的に反応拡散系において，化学波は等速で進行することが知られている．流れ
のプロファイルは，化学波と共に等速で，つまり，速度 cで平行移動することが考えられる．
このとき，�uのプロファイルは，

∂�u

∂t
= c

∂�u

∂x
, (3.9)

を満たす．
以上より，(3.6)式は，

ρ

(
c
du

dx
+ u

du

dx

)
= η

d2u

dx2
+ Fi, (3.10)

となる．
界面近くの流体の速度を映像から測定し (図 3.6(a))，(3.10)式より，界面張力の大きさを計

算した．図 3.6(c)にその結果を示す．また，一方で，化学波のプロファイルを映像から測定し
§ここで用いた Navier-Stokes方程式 (3.3)は圧力項が入っていない．圧力項を入れた場合，また，移流項を考

慮した場合についても数値計算を行った (付録 A参照)．
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た (図 3.6(d))．この二つの結果を比較すると，多少ピークの位置はずれているものの，ほぼ定
性的に等しいと言える．ただし，界面張力の絶対値は文献値 [50]とはオーダーで 1桁小さく
なる．この原因としては，両側をガラスで挟んでいるために，流れが阻害されること，また，
化学波の両側で対流の向きが異なるため，互いに打ち消し合う効果があることが考えられる．
以上より，反応拡散方程式に移流項を付け加えることで，うまく現象を再現していることがわ
かる．

3.6 結論

BZ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
実験的に観察した．また，抑制因子であるヨウ素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た．つまり，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Navier-Stokes
方程式に界面張力を体積力として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，実験とほぼ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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BZ medium

(i) side view (ii) top view

(1 mm)

図 3.1: BZ反応による対流の実験装置図．(a)は横からの図，(b)は上からの図である．
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図 3.2: BZ反応によって発生する対流現象の実験結果．左列：実験結果の積算図．5 sごとに
それぞれ 1 s間のイメージを積算して流れを見やすくした．上がオレイン酸，下が BZ反応溶
液．化学波が左から右へと伝播している．化学波のウェーブフロントに向かって，対流が生成
している．右列：対流の向きを示すための模式図．
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0.5 mm

図 3.3: BZ反応によって発生する対流現象．上図：流体解析ソフトを用いて，実験結果から
計算した流速のプロファイル．下図：上図のプロファイルを参考にして描いた流線．
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図 3.4: BZ反応によって発生する対流の対照実験．I2(抑制因子)をオレイン酸に加えること
により，界面付近でBZ反応が起こらなくなる．化学波が左から右へと伝播しているが，界面
付近には化学波は届かない．このとき，両相において対流は見られない．写真は図 3.2と同じ
ように画像を積算処理したものである．
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図 3.5: 数値計算による対流のプロファイルの結果．化学波の前方で強く引き込む流れが起こ
るなど，実験結果とおおむね一致する結果が得られる．
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図 3.6: 実験結果から計算した界面張力のプロファイル．(a) 界面近くでの流速，(b) 界面張力
の勾配，(c) 界面張力をそれぞれ表す．また，(d)は，界面での化学種の濃度を測定した結果
である．(c)と (d)を比較すると，多少のずれはあるものの，ほぼ一致しており，この流れが
化学種の界面張力によることが分かる．
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第4章 BZ反応液滴の自発的運動∗

4.1 はじめに

前章では，BZ反応とカップルして，触媒の状態による界面張力変化によって，対流が発生
することを示した．つまり，スカラー量である化学エネルギーから，ベクトルである流れを生
み出すことができた．そこで，その対流を用いて，もっと見やすく動きを取り出すことを目
指す．BZ反応は，ほとんど発熱，吸熱がないことが知られており，動きを取り出すことがで
きれば，等温系で化学エネルギーから運動を生み出す系であるということができる．
現在まで，実験系として等温系で化学エネルギーを運動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 [57, 58]，蒸留水に浮かべた樟脳 (camphor) [59–61]やその誘
導体 [62,63]の運動，水銀の酸化還元反応に伴う界面張力変化による運動 [64,65]，ゲル系BZ
反応でのゲル振動 [66,67]などが知られているだけである [68]．今回は，非平衡開放系のモデ
ルとしてよく使われる BZ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．

BZ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 1%しかサイズが変化し
ていない [66,67]．今回，系のスケールを工夫して，空間対称性の破れと界面張力の効果が大
きく現れるようにすることで，BZ反応の液滴が自発的に運動するような系を構築した．今回，
サイズの約 30%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，前章
で用いたのと同じ方程式を用いて解析を試みる．

4.2 実験装置・方法

シャーレに約 3 mmの厚さでオレイン酸を入れ，その上に，BZ反応溶液の微小液滴を乗せ
た．液滴の体積は 1 µlとし†，真上からデジタルビデオカメラで拡大，撮影した (図 4.1)．BZ
反応溶液の濃度は表 4.1に示すとおりである．ここでは前章の場合と異なって，振動しやすい
条件になっているため，刺激しなくても自発的に化学波が発生する．

4.3 実験結果

撮影した映像から液滴の中心を通る直線部分を切り出してつなぎ合わせ，時空間プロット
を作成したのが図 4.2である．化学波が中心から少し左にずれたところから発生し，一方の端
(左側)に到達したときに，液滴が右向きに運動し始めた．もう一方の端に到達する (全体が酸
化状態になる)と，今度は反対向きに運動し始めた．この振動は，振幅は小さくなるものの，
十数回続いた．最初に化学反応が始まる，つまり，化学波が広がり始める位置はランダムに決

∗この章は，文献 [4]の内容に関するものである．
†BZ反応溶液の方がオレイン酸よりも密度が大きいので，液滴は沈むように思われるが，界面張力のために浮

かんでいる．形状はほぼ球になっている．完全に球であると仮定すると直径は 1.24 mmとなる．
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まる．そのために振動する向きもランダムであった．しかし，一連の振動の中では，ほぼ同じ
場所から化学波が発生するために，同じ向きに振動した．

4.4 考察

BZ反応液滴が運動するメカニズムを考えることにする．第 3章の系を扱ったのと同じよう
に，Navier-Stokes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 BZ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，つまり波面 (ウェーブフロント)はほぼ等速度
で進んでいるように見てもよい (図 4.3)．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．

V = V0θ(x− ṽt). (4.1)

但し，θ(x)はステップ関数 (Heaviside関数)

θ(x) =

{
1 (x ≥ 0),
0 (x < 0),

(4.2)

である．
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 (arctan)‡を使ってフェリインの濃度を表すことにする．

V = V0

(
1
π

arctanα(x− ṽt) +
1
2

)
, α > 0. (4.3)

また，流体及び BZ反応の時間発展方程式は，第 3章で議論したように，式 (3.1)∼(3.5)を
用いることとする．ここで，レイノルズ数 (Reynolds number)Rを計算すると，

R =
ρul

η
=

1g · s−1 · 0.01 cm · s−1 · 0.1 cm
0.01 g · cm−1 · s−1

= 0.1. (4.4)

但し，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 ṽ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

(
�v · �∇

)
�vは無視できる．そうすると式 (3.3)は次

のようになる．

ρ
∂�v

∂t
= η∇2�v + �Fi. (4.5)

表 4.1: BZ反応液滴の運動に関する実験における BZ溶液の初期濃度

物質名 化学式 濃度
臭素酸ナトリウム NaBrO3 0.15 mol/l

硫酸 H2SO4 0.60 mol/l
マロン酸 CH2(COOH)2 0.10 mol/l
臭化カリウム KBr 0.030 mol/l
フェロイン [Fe(phen)3]SO4 0.0050 mol/l

‡y −→ −∞のとき arctan αy −→ 0，y −→ +∞のとき arctan αy −→ 1であるので，ステップ関数の界面を
なだらかにしたものと考えることができる．
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このとき，2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．
今，y軸方向のみを考えると，

ρ
∂u

∂t
= η

∂2u

∂y2
+ Fi. (4.6)

簡単のため，界面張力は，化学波が通り過ぎる前後の一定時間，同じ強さで働き，他では 0で
あると仮定する．つまり，

Fi =

{
u0δ (y) (0 < t < t0),
0 (otherwise).

(4.7)

(4.6)，(4.7)式は，一定時間 (0 < t < t0)だけ，原点に一定量の物質の流入がある拡散方程式
である．この方程式はGreen関数の方法 [69]を用いることによって解くことができ§，解は

u (t0, y) =
u0

ρ

{√
t0
πD

exp

(
− y2

4Dt0

)
− y

2D

(
1 − erf

(
y√

4Dt0

))}
, (4.13)

となる．
このとき，y −→ +0の極限を考えると，

u (t0, 0) = u0

√
t0
ρπη

, (4.14)

となる．但し，式 (4.8)∼(4.11)において，D = η/ρとおいていたので，元に戻した．
今，BZ反応溶液とオレイン酸との界面を考えているが，各相の密度と粘性係数は，表 4.2

のようになり，密度の差は殆どなく，粘性係数がオレイン酸の方が BZ反応溶液よりも 1桁以
上大きいことが分かる．
そこで，仮に界面で 2相間での相互作用 (摩擦)がなければ，界面での界面に平行な方向の

流速は、BZ反応溶液相の方がオレイン酸相よりも約 6倍大きくなるはずである．しかし，2
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，2相

§まず，
∂G

∂t
= D

∂2G

∂y2
with G (t = 0, y) = δ (y) , (4.8)

の解を考えると，

G (t, y) =
1√

4πDt
exp

(
− y2

4Dt

)
, (4.9)

である．時刻 t = 0から t = t0 まで，一定量 a0 の流入があるときには，式 (4.9)を積分することによって解が得
られる．このようにして，式 (4.6)，(4.7)の解は，形式的に

u (t0, y) = a0

∫ t0

0

G (t, y) dt. (4.10)

とかけるが，この積分は解析的に実行できて，

u (t0, y) = a0

{√
t0

πD
exp

(
− y2

4Dt0

)
− y

2D

(
1 − erf

(
y√

4Dt0

))}
. (4.11)

となる．ここで，erf (x)は誤差関数 (error function)

erf (x) =
1√
π

∫ x

−∞
exp
(
−y2

)
dy, (4.12)

である．
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間で運動量の交換，つまり，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 BZ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，BZ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，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．
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．∣∣∣�Fi

∣∣∣ ∝ γr． (4.15)

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 3乗に比例
する．

M = ρr3． (4.16)

よって，加速度は，半径の 2乗に反比例することになる．∣∣∣�Fi

∣∣∣ = Mα, (4.17)

α ∝ γ

ρ

1
r2
. (4.18)

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，1 mm
というのは適当なサイズであることがわかる．
また，液滴全体が酸化状態になった後，液滴が反対方向に動いている．このメカニズムに

ついては，まだ明らかにされておらず，これからの課題である．オレイン酸の粘弾性が効いて
いるのではないかと考えられるが，定式化はできていない．

Curie-Prigogineの定理は，“等方的な系では，線形非平衡の枠組みで考えている限り，スカ
ラーの物理量とベクトルの物理量はカップルできない”ことを主張する [70, 71]．この原理を
逆手にとると，非線形性を強くすること，そして，系の等方性を大きく破れば，スカラー量
の化学エネルギーからベクトル的な運動をうまく取り出すことができるはずである．そこで，
系の等方性の破れを人為的に制御することを考える．具体的には，球形の液滴を用いて自発
的な運動をさせているところを対称性の破れた形状にさせて動きの方向を制御する，あるい
は，サイズを大きくすることで等方性の破れを顕著にするなどの方法が考えられる．このス
カラーとベクトルのカップリングは，次章で議論する生体の分子機械の動作原理の考察とも
関係する．

表 4.2: BZ反応溶液とオレイン酸の密度および粘性係数

物質 密度 (ρ) 粘性係数 (η)
BZ反応溶液 (水) 1.0 g cm−3 0.01 g cm−1 s−1

オレイン酸 0.9 g cm−3 0.35 g cm−1 s−1)
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4.5 結論

BZ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 3章で用いたNavier-Stokes
方程式に界面張力項を加えた方程式を用いて解析計算を行った．両相が独立に存在する時に
は，粘性の差によって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．

BZ反応は，ほぼ等温系であることから，この系は，等温系で化学エネルギーから運動を取
り出している系だということができる．次章で議論するように，生体内の分子機械も等温条
件下でATPの化学エネルギーから運動を作り出しており，この実験系は，分子機械のメカニ
ズムの理解のためにも有用であると思われる．
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Oleic Acid

Degital Video Camera

BZ medium (droplet)

図 4.1: BZ反応液滴の自発的運動の実験装置図．オレイン酸を入れたシャーレの上にBZ反応
溶液の液滴を乗せて，上からデジタルビデオカメラで拡大，撮影した．
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図 4.2: BZ反応液滴の実験結果．スナップショットと液滴の中心を通る直線を切り出して，つ
なぎ合わせた時空間プロットを示す．左側の図の一回の振動の時間軸を拡大したものが右側の
図である．液滴の中央よりやや左側に外れた部分から化学波が発生し，左側の界面に到達し
た時に液滴は右向きに動き始める．そして，化学波が右側の界面に到達した時に液滴は動く
向きを反転させ，左向きに動き始め，しばらくして止まる．
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図 4.3: BZ反応液滴の運動のメカニズム．(a)で示すように，化学波のフロントと界面が接し
ている部分を考える．界面張力の違いにより，矢印の向きに対流が発生するが，そのスピード
は，両相の間でずりがなければ，(b)の点線のように BZ反応溶液相で速くなる．しかし，2
相の流体が接する界面では速度は等しくならなければならず，(b)の実線で示したようになる．
この時，二相の間で運動量が交換され，液滴の運動が駆動される．
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第5章 生体内の分子機械における化学-機械エ
ネルギー変換∗

5.1 はじめに

生命現象のなかで興味深いものの一つは，その動きである．われわれが生物を見たときに，
それが “生きている”と認識するのは，その特徴的な運動によることが多いであろう．高等生
物のマクロな動きも，細胞単位の動きが共同して起こっているものである．多数の単位が相
互作用する現象を非線形ダイナミクスの切り口で考えることは興味深い．
ここでは，単位となっている細胞の中での運動を作りだすメカニズムについて考えてみる．

生物の教科書には，「ATPの化学エネルギーを用いて細胞は運動 (仕事)をしている」と書かれ
ている．しかし，このことは従来の反応拡散系では記述しようと思っても不可能である．そ
れは，すべてスカラー量 (濃度をベクトルで書いているが，実空間でのベクトルではない)で
表されており，動きを表現することはできないからである．しかし，例えば，第 3，4章のよ
うに，対流項を入れることによって，ベクトルの物理量を導入することができ，これによって
運動を表現できる．

5.2 分子機械の特徴

生体内の分子機械が行っている化学-機械エネルギー変換の特徴を通常の熱機関と比較して
考えてみよう．熱機関のエネルギー変換機構の特質は，カルノー (Carnot)サイクルを用いて
論じることができる．
まず，類似点としては，熱力学的な力と変位を 2軸にとる相空間で考えたときに，サイクル

を一周回る，つまり，“働く”ためには、行き帰りの経路が異なる必要があることがあげられ
る．この経路を，力と変位の相空間に射影したときに囲む面積が仕事に相当する．
次に，相違点を考える．カルノーサイクルでは熱効率 κは，熱力学第二法則によって次の

不等式で抑えられる [72]．

κ ≤ TH − TC

TH
． (5.1)

ここで，THは高温熱源の温度，TCは低温熱源の温度である．つまり，等温条件下では、熱エ
ネルギーを仕事に変換することができない．しかし，分子機械はほぼ等温の条件のもとで働い
ている．しかも，生命は，ATPの化学エネルギーを非常に効率よく運動エネルギーに変換し
ている．その効率のよさは，熱機関のものに遠く及ばない．実際，生体中の筋肉では，50%以
上のエネルギー変換効率になっていると言われている [73]．
また，熱エンジンのような大きなスケールでは，熱揺らぎの効果は無視してよいが，分子機

械のような小さなスケールになると，揺らぎの効果が顕著に効いてくる．例えば，分子機械の
∗この章は，文献 [3]の内容に関するものである．



第 5章 生体内の分子機械における化学-機械エネルギー変換 37

典型的なスケールは nm，そして，典型的な力は pNである．仕事に換算すると，約 1× 10−21

Jとなる．一方，室温では，熱揺らぎの典型的な大きさは，kBT ∼ 4 × 10−21Jであり，オー
ダーでほぼ変わらない．そのような大きな揺らぎの中で，逆に揺らぎを利用して仕事をする
メカニズムが必要である．
まとめると，分子機械は，等温条件のもと，ミクロな揺らぎの中で，その条件をうまく利

用して効率よく働いているものと思われる．

5.3 揺らぎの中で働く分子機械

大きな揺らぎの中で分子機械が働くための条件を考えてみよう．まず，平衡揺らぎを考える
と，詳細釣り合い (detailed balance；局所平衡)が成り立っている限り，揺らぎから仕事を取
り出すことは不可能である．これは，「マクスウェルの悪魔 (Maxwell’s Demon)」を使った議
論で熱力学第 2法則により説明される [74]．
それに対して，非平衡揺らぎに関する考察が富田らによってなされた．彼らは，「揺らぎの

循環」という物理量を定義し，詳細釣り合いが成り立っているときには，揺らぎの循環は 0
であり，破れているときには，ノンゼロであることを示した．揺らぎの循環 (circulation of
fluctuation)は，2つの物理量を 2軸にとった相空間での，面積速度に相当する [75–77]．つま
り，非平衡揺らぎがある条件においては，揺らぎが相空間内でサイクルを回る．だから，変位
xと力 f の相空間に射影したときにも，サイクルを回ることがあってよい．このとき，系は

W =
∮
cycle

f (x) dx, (5.2)

だけの仕事をすることになる．よって，非平衡条件下では，揺らぎから仕事を取り出すこと
が可能になる (図 5.1)．
このような描像で分子機械を捉えることにより，その特質について次のことを予想するこ

とができる．非線形・非平衡現象を考えるとき，分岐現象 (解の性質が不連続に変化すること)
が一般的に起きてよい．ある物理量 (ここでは，平衡揺らぎからのずれ，“非平衡度”と呼ぶこ
とにしよう)をパラメータとして考えると，非平衡度がある閾値以下では，相空間内での循環
量が 0，つまり，x，yの二変数で考えているとすると，

∮
cycle

y dx = 0， (5.3)

であるが，ある閾値以上では， ∮
cycle

y dx 
= 0， (5.4)

となる．ここで，バーは時間平均を表す．つまり，循環量が 0からノンゼロへの分岐が起こる．
これをマクロに見ると，ある “臨界非平衡度”が存在し，それ以下では仕事をしないが，それ
以上では仕事をすることが可能になることを意味している．これと関連して，柳田らは，ア
クチン・ミオシン系における単一分子レベルの実験で，揺らぎから仕事がなされていると論
じている [78]．
一方，物理サイドからも，分子機械について，さまざまなモデルが提唱されてきている．そ

の中で，最も多いものが，ラチェット型のポテンシャルを用いるモデルである [79]．揺らぎに
時間相関を導入したり，ポテンシャルを平らなものとラチェット型のものとを交互にとる仮定
を入れたりすることで，一方向の運動を取り出すことが可能である．しかし，ラチェットモデ
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ルには，ポテンシャルの揺らぎが正当には取り入れられていない．あるいは，揺らぎの中の
あるモードだけが非常に強調されていると考えられる．現実には，分子自体が外力から受け
る揺らぎとミクロなスケールに伴う環境の揺らぎの双方が影響しているはずである．そこを
取り入れないと，実空間でのエネルギー変換の本質を切り出しているとは言えない．
それでは，どのようなアプローチをすればよいのだろうか? 現実の系は，多自由度系である

が，反応拡散系を少変数に縮約するときと同様，速い過程を断熱消去することによって，少変
数の空間で考えることが可能である．また，前述したように非平衡条件下では，変位と力の相
空間内でマクロな物理量がサイクルを回ってよい．このとき，リミットサイクル振動は揺ら
ぎに対して比較的安定であるので [80]，大きな揺らぎの中でも仕事をすることが可能である．
実空間ではどのようになっているかを考えると，相転移による 2状態間遷移を含むリミット

サイクルを考えればよい．これまでに，単一のDNA分子鎖の高次構造が一次相転移を示すこ
とが明らかになっている [81, 82]．DNA分子がこのような相転移を示す性質を活用すること
により，レーザーによるエネルギー流の中 (散逸場)で高次構造を周期的に振動させることに
成功している [83,84]．一般的に，高分子は，環境 (温度，媒質の化学ポテンシャルなど)の変
化によって，高次構造が相転移的に変化することが知られており，エネルギー流のある散逸場
の中で，安定なリミットサイクル的振動をしてもよく，それが，化学-機械エネルギー変換の
メカニズムの本質になっていると考えられる．

5.4 結論

生体内の分子機械は，ATP等の化学エネルギーから，運動・仕事を生み出している．しか
し，スケールを考えると，分子機械がする仕事は，熱揺らぎとほぼ同じくらいである．つまり，
分子機械は，その揺らぎに打ち勝ち，逆に，その揺らぎを利用しつつ働いているはずである．
そこで，どのようなメカニズムで働いているかを考えた．生命が非平衡開放系であるため，

リミットサイクル振動が起こりうる．力と変位の相空間に射影して考えた時，行き帰りのパ
スが異なる，つまり，サイクルを回ると仕事をすることが可能になる．更に，リミットサイク
ル振動は揺らぎに対して比較的安定であるので，生命はこれを利用していると考えられる．
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図 5.1: 揺らぎから仕事を取り出すメカニズムの概念図．(a)平衡揺らぎからのずれ，“非平衡
度”の大きさに応じて，2変数の相空間で，循環量が 0になるか、ノンゼロになるかの分岐が
発生する．循環量がノンゼロのとき，変位と力の相空間で考えても，長時間平均で考えたと
きにサイクルになっていてもよく，そのときには，この系は仕事をすることになる．(b) 仕事
をするには相空間上で行きと帰りで異なる経路を通る必要がある．例えば，ボートをこぐと
きのオールの運動を考えてみよう．オールの往復運動において行き帰りの経路が異なっている
ことで駆動力を生み出していることがわかる．
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第6章 カップに流れる水流による振動・履歴現
象∗

6.1 はじめに

序章において，生命は非線形の散逸系として語られることを述べた．このような系の特徴
として，リミットサイクル振動や分岐現象が起こることが知られている．
ガラスのカップに真上から連続的に水を流したときに，そのカップの中に特徴的なパター

ンが生成する．今回，そのパターンを三つに分類し，モード I，II，IIIと名づけた．モード I
は，流量が小さい時に，カップに水がたまり，周囲からゆっくりと水が流れ出るものである．
モード IIは，流量が大きい時に，カップ内に殆ど水がたまらず，カップの周囲に沿って周り
に飛び散るパターンである．モード I，IIは定常的なパターンであるのに対して，モード III
はカップ内に水がたまる/たまらないを時間的に交互に繰り返すものである．これらのパター
ンは，パラメータとして水流の強さを変化させることによって変化する．また，水量を増や
していく，減らしていくときによって，モードが変化する流量が異なる履歴現象が見られる．
このような流体系を用いた実験，考察は，これまでもいろいろと行われてきている．古く

は Rayleighが水平な板に当たる水流についての考察を行った [85]．Shawは，水道の蛇口か
ら落ちる水滴が，流量によって周期的になったり，多重周期運動 (multi-periodic oscillation)
になったり，カオス的 (chaotic)になったりすることを示した [86, 87]．また，Bohrらは，水
平な板に水流を鉛直方向に注いだとき，円形 [88, 89]や多角形 [90, 91]のパターンが形成され
ること (hydraulic jump)を示した．それ以来，hydraulic jumpに関する流体力学的な考察も
多く報告されている．
今回扱う現象は，非平衡開放系 (散逸系)に典型的なリミットサイクル振動および履歴現象

である．もともと，このような流体系を扱うには，非常に複雑な取り扱いが必要である．つ
まり，非線形な偏微分方程式を解く必要がある．しかし，今回は，少ない変数を用いて，定性
的な議論を行いつつ，その系の本質をとらえることを目的としたモデル化を行った．このよ
うなアプローチの仕方は，例えば塩水振動子などで成功しており [92–94]，非平衡開放系とし
ての特徴を記述するのに有効であると思われる．

6.2 実験装置・方法

水道の蛇口に流量計 (STEC, LF10-PTN, Kyoto, Japan；測定精度 1.7 ml s−1)をとりつけ，
その先にガラスのチューブを取り付ける．このチューブの径は，パラメータとして変化させ
ることができる．このガラスのチューブの真下に，ガラス製のカップ (高さ：34 mm，上部の
半径：34 mm，底部の半径：10 mm, 体積：55 ml)を水平に静置し，カップの中央に水を注い
だときのカップの中の水流の様子について観察する．主には，斜め上方向からデジタルビデ

∗この章は，文献 [5]，[6]の内容に関するものである．
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オカメラで撮影して，解析を行った．また，水面の高さの変化を調べるため，発泡スチロール
製の球 (直径 5.0 mm)に棒をさしたものをチューブ (内径 1.0 mm，長さ 50 mm)に通して固
定し，上下方向のみに動くようにして，挙動を観察した (図 6.1参照)．

6.3 実験結果

ガラス管からガラスのカップに流れる水の流量を変化させた．その結果，ガラスのカップが
ほとんど水で満たされ，周囲から流入量とほぼ同じ量の水がこぼれ出るパターン (モード I)が
流量の少ないときには観察され，流量の大きな時には，カップの中にほとんど水はたまらず
に，流入した水がカップの周囲に沿って外向きに流れ，カップの周囲から勢いよく飛び出すパ
ターン (モード II)が観察された．この二つのパターンは，ほぼ定常的であり，流量を変化さ
せていくと，ある流量 (転移点と呼ぶ)で，急激に他方のモードに移り変わる．このような転
移点は，流量を増やしていくときと減らしていくときとで異なる．つまり，履歴があるという
ことができる．更に，ガラス管の太さを変化させた．細いガラス管から水を流したときには，
モード Iからモード IIに変化する間で，水がカップにたまる/たまらないを時間的に繰り返す
モード IIIが観察された．しかし，モード IIからモード Iに移る時には観察されなかった．太
いガラス管を用いて水を流したときには，モード IIIが観察されることはなかった．
つまり，まとめると，太い管を用いて水を流したときには，流量を増やしていくとモード I

→ II，減らしていくと，モード II→ Iの転移が見られ，細い管を用いたときには，増やして
いくとモード I→ III→ II，減らしていくとモード II→モード Iの転移が見られる．ここで，
モード iからモード jへ転移する時の流量をQi−j で表すことにする．太い管を用いたときに
は，QI−II > QII−Iの関係が，細い管を用いたときには，QIII−II > QI−III > QII−Iの関係が成
り立つ．モード IIIが安定に存在できる流量の範囲は非常に小さかった (図 6.2参照)．実際に，
ガラス管の径を様々に変化させ，水量を増やす時，減らす時の転移点を観察したデータを図
6.3に示す．モード IIIの様子を知るために、撮影した映像を用いて，くぼみのサイズを画像
の色で判断し†，その時間変化を調べた．その結果が図 6.4である．約 4.3 Hzで振動している
様子がわかる．また，同様にして，それぞれの太いガラス管，細いガラス管を使った時に，水
流を増やした時，減らした時の水のくぼみの大きさも調べた．その結果が図 6.5である．先ほ
ど述べたモードの転移の様子がはっきりと分かる．
更に，垂直方向にしか動けない棒に固定した浮きを浮かべて (図 6.1参照)，くぼみが実際に

どのような形をしているか，そして，どのように変化しているかを調べた．この実験は，太い
ガラス管 (rt = 0.25 mm)を用いて行った．水流を増やしていく時には，徐々に水面が下がっ
ていき，くぼみが形成されていく (図 6.6(a))が，水流を減らしていく時には，急に水面が上
がる様子が観察された (図 6.6(b))．

6.4 考察

これらの実験結果より，この現象をどのように少変数で記述し，モデル化すればよいかを
考える．ここで，変数として，水のくぼみ (water hollow)の大きさ (半径)rh (m)と，水流が
くぼみを作ろうとする圧力 (力)P (Pa)を考え，この 2変数に対する時間発展方程式を考える．

†図 6.2で分かるように，くぼみの部分は黒くなっている．そこで，画像処理ソフトを用いて，黒い部分の面積
を測定し，くぼみの大きさとした．
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ここで，Rhは，くぼみの半径 rhを実際のガラスのカップの半径 r0 = 34mmで割ることによ
り，0から 1の値をとるように規格化してある．つまり，Rh = rh/r0である．
まず，Rhの時間発展から考える．

dRh

dt
= aP − f(Rh). (6.1)

ここで，a (Pa−1 s−1)は定数である．第 1項は水流がくぼみを作ろうとする力によって，くぼ
みの直径が大きくなることを意味する．その比例定数が aである．第 2項の f(Rh) (s−1)は，
カップの周辺部で，外に出て行かずに，カップの中に戻ってくる backflow(図 6.7)の影響を表
す項である．この backflowが大きいほどくぼみは小さくなる傾向がある．当然，この backflow
はくぼみの大きさにより起こり方が変化する．その関係を次のような 3次関数で考える．

f(Rh) = αR3
h − βR2

h + γRh. (6.2)

この形が 3次関数になるということは，Landauの相転移の描像を使っていると考えること
もできる [72, 95–97]．つまり，Rhに 2つの安定状態 (モード I, モード II)を仮定し，フリー
エネルギーのポテンシャルが 4次関数でかけるダブルミニマムの形をとるとすると，微分は 3
次関数であり，(6.1)式のようになるはずである．ダブルミニマムの形をとらせている原因が
backflowであると言える．
次に，P の時間発展を考える．

dP

dt
= bQ− g(Rh, P ). (6.3)

ここで，Q (m3 s−1)は，カップに流入する水の流量である．つまり，くぼみにかかる力は流量
に比例して増加する．ここでは，増加の仕方は線形であると仮定する．次に，第 2項の g(Rh, P )
(Pa s−1)は，くぼみのサイズによって P が変化する作用を表す．水流によって水面を押し下
げる力は bQであったが，これとくぼみを維持するのに必要な力がつり合っていれば，P は変
化しないとする．くぼみをRhに保っておくために必要な力はくぼみの体積 (R3

h)と P に比例
するとした．そして，つり合っていない時には，つり合う向きに P が時間発展すると仮定す
る．よって，g(Rh, P )の関数形は，くぼみをRhに保つのに必要な力ということで次のように
なる．

g(Rh, P ) = ηR3P. (6.4)

ここで η (s−1)は定数である．
式 (6.1)∼(6.4)式を用いて数値計算を行った．数値計算には 4次の Runge-Kutta法を用い

た．流量Qが時間的に変化しないとしたときの結果を図 6.8に示す．パラメータはキャプショ
ンに書いたとおりである．流量Qをさまざまな値に変えることにより，Rhが小さい定常状態
(モード Iに相当)，Rhが振動する状態 (モード III)，Rhが大きい定常状態 (モード II)の 3つ
の状態をとることが分かる．
また，流量Qを時間的に変化させながら数値計算を行った．その結果を図 6.9に示す．流

量を増やしていった時には，モード Iからモード IIIを経て，モード IIに移り，流量を減らし
ていった時には，モード IIからモード Iに直接移る様子が再現された．
但し，今回の数値計算では，ガラス管の径が細い場合の現象しか再現しておらず，十分であ

るとはいえない．そこで，ガラス管の系も考慮に入れた考察を進めている (付録 B参照)．
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6.5 結論

ガラスのカップに径の異なるガラス管を通して水を流すことにより，カップ内の水流のパ
ターンが変化する．そのパターンには，主に，定常的な 2つのパターン (モード I；カップにほ
ぼいっぱいに水がたまって，周囲からこぼれる状態, モード II；カップにはほとんど水がたま
らずに周囲から勢いよく飛び出す状態)と，周期的なパターン (モード III；水のたまり方 (あ
るいは，水のくぼみの大きさ)が振動する状態)をとることが分かった．水を注ぐガラス管の
径が太い時にはモード I，IIのみが起こる．流量を増やしていく時と減らしていく時で，モー
ドが転移する時の流量が異なった．つまり，履歴現象が見られた．また，ガラス管の径が細い
時には，流量を増やしていった時に，モード Iからモード IIIを経て，モード IIに転移する．
逆に減らしていった時には，モード IIIになることはなく，モード IIから直接モード Iに転移
する．径が細い時も転移する流量はそれぞれに異なる．
この現象を理解するために，今回は，流体力学を用いるのではなく，少変数のモデルに縮

約して考える．カップ内の水のくぼみにかかる圧力 (力)と，くぼみのサイズの 2変数に着目
し，時間発展方程式を立てることによって，現象のある側面を再現することができた．しか
し，モデルはまだまだ不十分であり，改良していく必要がある．
この現象は，水を流し続けるという非常に簡単な手法によって非平衡開放系を作り出して

いるのだが，その中で，リミットサイクル振動や履歴現象という特徴的な性質を生み出すこ
とができた．更に系に工夫を加えることにより，非平衡開放系に特徴的な他の現象を見ること
もできるであろう．
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図 6.1: カップに流れる水流による振動・履歴現象についての実験装置図．
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Flow rateQ II-I

Mode III

Q I-II

図 6.2: ガラス管の径の太さと流量によるモードの転移の概略と各モードの写真．
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図 6.3: さまざまな径のガラス管を用い，水流を増やしていく時 (上側)，減らしていく時 (下
側)のそれぞれについて，モードの転移点を描いたもの．ガラス管が太い時は，モード Iと II
しか現れないが，ガラス管が細い時は，水流を増やしていく時に限り，モード Iからモード III
を経て，モード IIに転移する．水流を減らしていく時は，モード IIから直接モード Iに戻る．
モードの転移点は行き帰りで異なり，履歴現象が見られる．
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図 6.4: モード III(振動)の時の水のくぼみの大きさの時間変化．ガラス管の半径 rt=1.25 mm
である (細いガラス管)．(a) 実時間での時系列と，(b) Fourier変換によるパワースペクトル
を示す．約 4.3 Hzの振動をしているのが分かる．
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図 6.5: 徐々に水流を変化させた時の水のくぼみの大きさの時間変化．(a) 細いガラス管で水
流を増やした時，(b) 細いガラス管で水流を減らした時，(c) 太いガラス管で水流を増やした
時，(d) 太いガラス管で水流を減らした時に対応する．なお，細いガラス管の半径は rt = 1.25
mm，太いガラス管の半径は rt = 2.50 mmであった．また，水流の変化量はほぼ 1 ml s−2で
あった．
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図 6.6: 徐々に水流を変化させた時の水のくぼみの形状の変化．この実験では太いガラス管 (rt
= 2.5 mm)を用いた．(a) 水流を増やしていく時，徐々に水面が下がっていき，くぼみが形成
されていく．(b) 水流を減らしていく時，最初，水はほとんどたまらず，水面はカップの側面
とほぼ同じであるが，転移点を過ぎると急に水面が上がる．ここでも，水流の変化量はほぼ 1
ml s−2であった．
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図 6.7: backflowの様子．カップの中に粒子 (沸騰石　質量 20 mg，直径 3 mm)を上から落と
し，その運動で水の流れの様子を観察した．高速度カメラ (Motion Scope PCI 8000S (Redlake,
USA))を用いて撮影したもの．容器の周囲まで押し上げられた水が，くぼみの方へと戻って
流れてくる様子が分かる．粒子は何度か周期的に回った後，外へとこぼれていった．
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図 6.8: 式 (6.1)∼(6.4)を用いた数値計算の結果．時間発展を示す．各々(a) モード I (Q = 5
ml s−1)，(b) モード II (Q = 25 ml s−1)，(c)モード III (Q = 50 ml s−1)に対応する．それぞ
れパラメータは，a = 0.3 Pa−1 s−1，b = 2000 Pa m−3，α = 2.4 s−1，β = 3.6 s−1，γ = 1.5
s−1，η = 1.5 s−1とした．また，初期条件として t = 0 sでRh = 0.5，P = 0.5 Paとした．
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図 6.9: 図 6.8と同じ数値計算で，水流を徐々に変化させた時．(a) 水流を徐々に増やしていっ
た時．モード I→ III→ IIの変化が見られる．(b) 水流を徐々に減らしていった時．モード II
→ Iの変化が見られる．パラメータは図 6.8と同じである．初期条件として t = 0 sで (a) Rh

= 0.0，P = 0.0 Pa，(b) Rh = 1.0，P = 1.0 Paとした．ガラス管の径が細い場合の実験結
果 (図 6.5(a),(b))に対応する．



53

第7章 レーザー場におけるマイクロビーズバー
スティング∗

7.1 はじめに

非平衡開放系は，生命を記述する上での非常に重要なキーワードのひとつである．先ほど
の章では，水を流し続けることによって，エネルギーを供給し，非平衡性を維持しつづけた
が，この章では，レーザーによってエネルギーを供給し，非平衡開放場を作っている．このよ
うな非平衡開放場，具体的には化学反応系や生体現象で，いろいろなタイムスケールの振動
が起こることが知られている [30,98–100]．ここでは，レーザーはエネルギーを供給するだけ
ではなく，安定性と不安定性の双方を誘起する．その微妙なバランスの中で，レーザーパワー
をパラメータとして変化させたときに，定常–振動–定常の系の分岐を起こすことができた．
水の中で分散しているマイクロビーズは，その誘電率の違いによりレーザーによってトラッ

プすることができる [101]．そこで，マイクロビーズの分散液中にレーザーを照射することに
よりクラスターを形成する系を考える．レーザーによるトラップ力 (trapping force)が安定化
の要因であり，散乱力 (scattering force；光が散乱されることにより物体に加わる力)がクラ
スターを壊そうとするため不安定化の要因になっている [102]．これらの二つの力の微妙なバ
ランスによって，定常状態になったり，振動が起こったりする．今回，この実験結果について，
少変数で記述されるモデルを構築し，現象を定性的に再現することができた．

7.2 実験装置・方法

直径 0.20 µmのポリスチレン製のマイクロビーズ (Dow Chemicals)を分散させた溶液中 (厚
さは約 100 µm)に，Nd:YAG(Neodymium-doped yttrium aluminum garnet)レーザー (1064
nm，SL902T，Spectron)を照射する．このとき，集光角 (convergence angle)を十分に大き
く (120˚)とると，マイクロビーズは水よりも誘電率が大きいために，レーザーの焦点に引き
寄せられ，トラップされてクラスターを形成する．しかし，集光角を 80˚に小さくすること
により，マイクロビーズをトラップする力が小さくなり，レーザーの光圧により受ける力が大
きくなるようにした．レーザーのパワーをパラメータとして変化させ，焦点付近の様子を倒
立顕微鏡 (TE-300, Nikon)を用いて拡大，撮影した (図 7.1)．

7.3 実験結果

焦点付近を撮影した映像で、クラスターの部分を黒く塗りつぶしたスナップショットと焦点
を通る直線を並べて作った時空間プロットを図 7.2に示す．約 1.3 s周期でマイクロビーズの
クラスターが成長と崩壊を繰り返している様子がわかる．

∗この章は，文献 [7]の内容に関するものである．
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また，レーザーのパワーを変化させて，どのように挙動が変わるかを観察した．映像の中
で黒い部分の面積を測定し，その時間発展と Fourier変換のパワースペクトルを図 7.3(a)に示
す．また，レーザーパワーを変化させた時，定常状態であればその値を，振動状態であれば
最大値と最小値をプロットしたのが，図 7.3(b)である．レーザーパワーが十分に小さい時に
は，クラスターが形成され，定常的にほぼ同じサイズを保っていた (図 7.3(b)中，clustering)．
レーザーパワーを徐々に大きくしていくと，時々，ビーズのクラスターがバーストする現象
(intermittent(I))を経て，周期的にクラスターがバーストする現象が観察された (oscillatory)．
更にパワーを大きくしていくと，周期性が消えていき，間欠的なクラスター生成，バースト
を起こすようになり (intermittent(II))，最終的には，ビーズのクラスターは全く形成されな
くなった (continuous flow)．

7.4 考察

前節で述べた実験結果を元にしながら，この系のメカニズムを理解するために簡単な常微
分方程式系で記述されるモデルを考える．変数としてクラスターのサイズ，つまり，クラス
ターになっているビーズの数 nと，クラスターから流れ出る粒子の流れ uに着目する．この
2つの変数の時間発展方程式として，今回の系を表すことを考える．
まず，nの時間発展を次の式で記述する．

dn

dt
= k(nc − n)γ − u. (7.1)

この第 1項は，クラスターの臨界サイズ ncがあって，臨界サイズとの差に応じて，クラスター
が成長するという意味である．但し，線形ではなくて，(nc −n)の γ乗に比例した成長を考え
る．ここで，kはレーザーによる引力の大きさであり，レーザーのパワーに相当する．次に，
第 2項は単位時間あたりにクラスターから流れ出る粒子の数である (uの定義参照)．
ここで，γの意味はクラスターの形状がクラスタリングの仕方に与える影響である．例えば，

クラスターが同じ半径の円柱状であれば，ビーズが成長しうるクラスターの面に衝突する確
率はサイズによらないので，線形になるはずで γ = 1である．しかし，クラスターが球状で
あれば，サイズ (ビーズの個数)が大きくなればなるほど表面積は増加するため，(nc − n)が
小さくても，nが大きければ，成長速度は大きくなるはずである．その補正項が γで一般に 1
よりも小さい値をとる．今回は γ = 0.5を選んだ．
次に，uの時間発展については，次の方程式を考える．

du

dt
= n− (u− a)η + cu− b. (7.2)

ここで，a，b，cは，定数である．第 1項は，クラスターのサイズに比例して，流出量が変化
することを表す．クラスターが大きいと流出量は増えようとし，小さいと減ろうとする．残
りの 3項は，図 7.3(b)の実験結果より 2本のブランチ (branch)があることが分かるので，そ
れを表現するためのものである．つまり，2本のブランチがあるということは，フリーエネル
ギー的に考えて，ダブルミニマムのポテンシャルがあるということにあたる [72,95–97]．この
ポテンシャルは最低次では，4次関数でかける．このとき，実効的な力はポテンシャルの微分
で与えられるので 3次関数になる．そこで，今回，ηとしてもっとも簡単な η = 3を用いる．
以上のようにして得られた 2変数 n，uの時間発展方程式 (7.1)，(7.2)を用いて，数値計算

を行った．数値計算には 4次のRunge-Kutta法を用いた．その結果を図 7.4に示す．レーザー
のパワーによって，定常–振動–定常と変化する様子が再現された．
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以上のモデリングにより，今回のレーザーによるビーズのバースティングは，次のような
メカニズムで発生しているものと考えられる (図 7.5参照)．(I)レーザーのトラップ力により，
焦点付近にクラスターが形成され始める．(II)クラスターが成長していくにつれ，レーザー
による散乱力が大きくなってくるが，まだトラップ力が強いため，クラスターの成長は続く．
(III)クラスターがどんどん大きくなり，臨界サイズに近づくと，散乱力が大きいために，ク
ラスターの重心が焦点からずれる．(IV)クラスターの重心が焦点からずれて不安定化すると，
マイクロビーズはもともと負の電荷を帯びているために，ビーズ相互間に斥力が働き，バー
スティングを起こしてクラスターが崩壊する．(I)レーザーのトラップ力により，新たなクラ
スターが形成し始める．このサイクルを繰り返すことにより，今回観察された周期的なバース
ティングが起こると考えられる．

7.5 結論

レーザーによって作り出される非平衡開放場の中で，秒のオーダーでのリズム現象を見出
した．これは，レーザーの集光角を工夫することにより，トラップ力と散乱力をうまくバラン
スさせることにより可能になった．つまり，トラップ力により集まってきたマイクロビーズが
クラスターを形成するのだが，クラスターが成長するにつれて散乱力が大きくなることで不
安定化し，更に，ビーズ相互間の斥力によりバースティングが起こると考えられる．
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図 7.1: レーザーによるマイクロビーズのクラスタリングの実験装置図．
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図 7.2: レーザーによるマイクロビーズのクラスタリングの実験結果．(a) 1/3 s毎のスナップ
ショット．(b) 焦点を通る直線を時間軸方向につなぎ合わせた時空間プロット．黒く塗られて
いる部分がマイクロビーズのクラスターである．約 1.3 s周期でクラスターの生成，崩壊を繰
り返していることがわかる．
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図 7.3: レーザーによるマイクロビーズのクラスタリングの実験結果．(a) 図 7.2で黒く塗られ
ている部分 (マイクロビーズのクラスターにあたる)の面積を測定し，その時間変化をプロッ
トしたもの．右列は，Fourier変換により求めたパワースペクトルである．(b) レーザーパワー
に対してクラスターサイズをプロットしたもの．定常状態ではその値を，振動状態では最大
値と最小値とをプロットしてある．2本のブランチがあることが分かる．
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図 7.4: (7.1)，(7.2)式による数値計算で，レーザーによるビーズのクラスタリングを再現し
たもの．(a) レーザーパワーにあたるパラメータ kを変化させた時のクラスターサイズ nの時
間変化と，その Fourier変換のパワースペクトル．レーザーパワーが小さい時は，クラスター
サイズが大きいところで定常になり (図 7.4(b)中，phase I)，大きくしていくと振動し (phase
II)，更にパワーを大きくすると，小さいクラスターサイズで定常状態になる (phase III)．(b)
図 7.3と同じく，定常状態ではその値を，振動状態では最大値と最小値をプロットしたもの．
Intermittentな領域はないものの，図 7.3の実験結果をよく再現していることが分かる．パラ
メータは，a = 1.0，b = 1.0，c = 0.7，nc = 3.0，γ = 0.5，η = 3.0とした．
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I IVIIIII

図 7.5: レーザーによるマイクロビーズのクラスタリングの模式図．(I∼III)レーザーのトラッ
プ力によりマイクロビーズのクラスターはどんどん成長していくのだが，クラスターが大きく
なると散乱力を強く受けるようになり，焦点から押し出されるようにして不安定化する．(IV)
不安定化したクラスターは，もともとビーズ相互間に斥力が働くので，バースティングを起
こす．これを繰り返すことにより，周期的なバースティングが見られると考えられる．
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第8章 結論と課題

　ここまで，非平衡開放系に関する現実空間でのモデル実験系についての実験結果，モデリン
グ，数値計算の結果を主に述べてきた．しかし，それぞれの系において，不十分な点も多い．
まず，BZ反応を対流，運動とカップルさせた系 (第 3，4章)についてであるが，液滴の運

動のメカニズムはまだ十分に説明されたとは言えない．特に，液滴が対流を介して運動量を
やりとりしているという仮説は検証の余地がある．これらの仮説を検証するために，液滴内
の液体の対流を調べる，他の粘性の異なる油を使うなどという裏づけの実験を行う必要があ
る．また，発展として，運動の方向，タイミングの制御，効率を良くするための方法などまだ
まだ未解決の課題は多い．
次に，カップに流れる水流の振動・履歴現象 (第 6章)についてであるが，考えるべきパラ

メータが多すぎて，どのように現象を捉えるかが難しい系である．その中で，今回は水のくぼ
みと backflow，そして，水を流すガラス管の径に着目して，実験，モデリングを行った．他に
も自発的なパターンの対称性の破れ，あるいは，わざと対称性を崩したときにどうなるかな
ど興味深い点も多い．モデルにおいては，水のくぼみに加わる水流による圧力 (力)P が，物
理的に分かりにくく，直接測定できない量であるので，再考の余地がある．
レーザー場中でのマイクロビーズのバースティングの系 (第 7章)については，レーザーの

トラップ力と散乱力について電磁気学から出発して定式化することで，力あるいはポテンシャ
ルのプロファイルを書くことができる．そのような基礎的なところからどのように縮約して
いけば，今回用いたような少変数の式を得られるのかは興味深い．
このように，課題はまだまだ多いのだが，それぞれの系について，実験結果とある側面は

一致するようなモデルを作り，その系の特徴を捉えることはできた．その中で共通しているの
は，複雑な系の中からどこに着目するかを決め，極めて多次元の系から数個の変数を取り出
して，簡単な方程式で記述している点である．こうすることで，そのままでは見えてこなかっ
た系の本質をとらえることができるようになり，また，逆にそこから実験のほうにフィード
バックすることもできる．
このような考え方は，極めて複雑なシステムである生命を捉えるときにも役立つであろう．

生命は，今回扱った系よりもずっと複雑で多自由度の系である．そのままの形で物理的な考
察をすることはほとんど不可能といってもよい．そこで，生命の本質を考えるにあたって適
当なモデルを考えることは有効である．但し，モデルとしては，理論的なものとともに現実
空間の実験モデル系を構築して考えることが重要である．それは，理論モデルのみを考えて
いると，実際には効いてくるであろう現実空間の効果を忘れてしまう危険性があるからであ
る．例えば，反応拡散系は，生命現象のうち，時空間パターンの自己生成，発展を考察する際
に有用なモデルとなる．また，BZ反応という実験モデル系があり，理論・実験の両方の側面
から考えることができる．
今回，着目した化学-機械エネルギー変換については，まず，スカラー量とベクトル量のカッ

プリングという側面がある．これは，Curie-Prigogineの定理が主張するように，線形非平衡
の枠組みで等方的な系では実現しない．そこで，非線形性を仮定する必要がある．今回，BZ
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反応による対流についての実験で，BZ反応の非線形性による化学波の形成，つまり対称性の
破れが界面張力を通して対流を生み出し，最終的にBZ反応の化学エネルギーから運動を生み
出すというフレームワークを提唱した．
また，そのサイズを考慮して，分子機械が行う仕事とほぼ同程度の熱揺らぎの中でどのよ

うにすれば，分子機械がうまく働くことができるのかを考えた．非平衡開放系の特質を生か
したリミットサイクル振動であれば，揺らぎがあっても平均してサイクルを描くことが可能で
ある．変位と力の相空間に射影したときに，サイクルを描いていれば，仕事をすることがで
きる．リミットサイクル振動をするために，フリーエネルギーがダブルミニマムの形をして
いて，その二つの極小を行き来するメカニズムがあればよいことが，カップに流れる水のパ
ターンの実験やレーザー場でのマイクロビーズバースティングの実験のモデリングから分かっ
た．これまでに，高分子は，相転移的に構造が変化することが知られており，フリーエネル
ギープロファイルが二つのあるいは，数個のローカルミニマムを持ってもよい．このとき，一
般的にリミットサイクル振動が生じてもよく，先ほど述べたメカニズムで仕事をしてもよい．
しかし，上の議論は単なる仮定に過ぎず，具体的なことを何も述べていない．実験モデル

(実空間モデル)，理論モデルを作りながら，数値計算も利用しつつ，上で述べたメカニズムが
正しいかどうかを検証をしていくことがこれからの大きな課題である．
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付 録A BZ反応とカップルさせた流体運動の
数値計算について

A.1 モデル方程式

第 3章では，BZ反応と流体力学の基礎方程式である Navier-Stokes方程式をカップルさせ
た方程式で，数値計算を行った．具体的に用いた式は，(2.19)，(2.20)，(3.1)∼(3.5)である．
もう一度，書き直すと，

ρ

(
∂�v

∂t
+
(
�v · �∇

)
�v

)
= η∇2�v + �Fi, (A.1)

�∇ · �v = 0, (A.2)

�Fi = Fi �ex = k
∂V

∂x
δ(y)�ex, (A.3)

∂U

∂t
+ �v · �∇U = f (U, V ) +DU∇2U, (A.4)

∂V

∂t
+ �v · �∇V = g (U, V ) +DV ∇2V, (A.5)

f (U, V ) = U(1 − U) − fV
U − q

U + q
, (A.6)

g (U, V ) = U − V. (A.7)

ここで，(A.3)式中での比例定数を新たに kとした．しかし，Navier-Stokes方程式 (A.1)の
中で，圧力項は無視している．実際，圧力項を入れると，式 (A.1)は，

ρ

(
∂�v

∂t
+
(
�v · �∇

)
�v

)
= η∇2�v − �∇p+ �Fi, (A.8)

となるべきである．そこで，実際に (A.8)式を数値的に解く事により，圧力項を無視してもほ
ぼ同じプロファイルが得られることを示す．圧力項が入った途端に方程式は解きづらくなる．
ここでは、SMAC法 (Simplified Marker And Cell method)というアルゴリズムを用いて計算
した．そこでまず，次節で SMAC法について述べ，その後，数値計算の結果を紹介する．

A.2 SMAC法のアルゴリズム

はじめに，SMAC法のアルゴリズムについて説明する [103]．時間刻みを ∆tとし，時刻
t = t0における速度場，圧力を �v0，p0と書く．この �v0，p0から時刻 t = t0 + ∆tにおける速
度場 �v1，圧力 p1を得ることができれば，これを繰り返すことにより系の時間発展を追うこと
ができる．
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まず，(A.8)式を差分化して，陽的 (explicit)に時間発展させて，速度場 �̃vを得る．つまり，

�̃v = �v0 + ∆t
(
−
(
�v0 · �∇

)
�v0 − 1

ρ
�∇p0 +

ν

ρ
∇2�v0 +

1
ρ
�Fi

)
. (A.9)

しかし，�̃vは連続の式 (A.2)を満足しない．そこで，連続の式を満足するように �v1を定める
ことを考える．そこで，渦なし速度場 �v ′を加えて∗

�v1 = �̃v + �v ′, (A.10)

として，両辺の発散 (divergence)をとり，連続の式を考慮すると，

0 = �∇ · �̃v + �∇ · �v ′. (A.11)

ところで，�v ′は渦なしと仮定したのでスカラーポテンシャル (scalar potential)φを用いて，

�v ′ = �∇φ, (A.12)

と書ける．よって，(A.11)，(A.12)式から �v ′を消去することによって，次の式が得られる．

∇2φ = −�∇ · �̃v. (A.13)

今，�̃vは，(A.9)式により得られているので，そこから divergenceを計算すれば，(A.13)式の
右辺は計算できる．よって，(A.13)の Poisson方程式を解けばよい．境界条件としては，速
度場に関する境界条件からスカラーポテンシャルについての境界条件を求め，定数を加える
自由度を考慮して決めればよい．今回，Poisson方程式は，ヤコビ (Jacobi)法† [104]を用いて
解いた．φが求まると，それを微分する (勾配 (gradient)をとる)ことにより，�v1が得られる．
次に，時刻 t = t0 + ∆tにおける圧力 p1を計算しなければならない．

p1 = p0 + p′, (A.17)

とおき，Navier-Stokes方程式を差分近似した式

�v1 = �v0 + ∆t
(
−
(
�v0 · �∇

)
�v0 − 1

ρ
�∇p1 +

ν

ρ
∇2�v0 +

1
ρ
�Fi

)
, (A.18)

∗(A.9)式で圧力として，t = t0 の値 p0 を用いているのが問題であると考える．圧力の部分を p0 + p′ とする
と，速度場に −∆t�∇p′/ρの項が加わる．この項は，�∇× �∇p′ = �0からわかるように渦無しである．

†Poisson方程式
∇2φ = f (A.14)

を差分化する．今，2次元で考え，x方向と y 方向のメッシュのサイズは同じ hであるとし，x軸方向に i番目，
y 軸方向に j 番目の格子点上での値を φi,j，fi,j と書くことにすると，

1

h2
(φi+1,j + φi−1,j + φi,j+1 + φi,j−1 − 4φi,j) = fi,j . (A.15)

この連立方程式を解けばよいのだが，格子のサイズが大きくなるとかなりの時間と計算機のメモリが必要である．
そこで，ある初期値から出発して，求める精度で (A.15)式を満たすまで反復計算を繰り返す手法をとる．つまり，
{φ(n)

i,j }から {φ(n+1)
i,j }を計算する方程式を与え，この {φ(n)

i,j }の値が緩和するまで計算を繰り返す．具体的には，

φ
(n+1)
i,j =

1

4

(
φ

(n)
i+1,j + φ

(n)
i−1,j + φ

(n)
i,j+1 + φ

(n)
i,j−1 − h2fi,j

)
, (A.16)

の式を用いて反復を繰り返す．{φ(n)
i,j }の値が緩和した時，(A.15)式を満たしていることになる．
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に代入すると，
�v1 = �̃v − ∆t�∇p′, (A.19)

となる．両辺の divergenceをとると，�∇ · �v1 = 0であるので，

∇2p′ =
1

∆t
�∇ · �̃v, (A.20)

である．これを (A.13)式と比較して，

p′ = − φ

∆t
, (A.21)

であるので，p1は，

p1 = p0 − φ

∆t
, (A.22)

となる．
このようにして，�v0，p0から �v1，p1が得られ，これを繰り返すことによって，系の時間発

展が分かる．このアルゴリズムを SMAC法と呼ぶ．
但し，今回，pの時間発展に関しては，(A.22)式ではなく (A.18)式を直接用いて p1につい

ての Poisson方程式を書き下し，計算した．それは，(A.22)式には∆tでの除算があり，時間
刻みを小さくすると不安定になるからである．また，このようにしたほうが連続の式を精度
よく満足する．(A.18)式の両辺の divergenceをとると，

�∇ · �v1 = �∇ · �v0 + ∆t
(
−�∇ ·

(
�v0 · �∇

)
�v0 − 1

ρ
∇2p1 +

ν

ρ
�∇ ·

(
∇2�v0

)
+

1
ρ
�∇ · �Fi

)
, (A.23)

となる．ここで，�∇ · �v1 = 0であり，また，

�∇ ·
(
∇2�v

)
= �∇ ·

(
�∇
(
�∇ · �v

)
− �∇× �∇× �v

)
= ∇2

(
�∇ · �v

)
, (A.24)

を用いると，

∇2p1 =
(
−ρ�∇ ·

(
�v0 · �∇

)
�v0 + ν∇2

(
�∇ · �v

)
+ �∇ · �Fi

)
+

ρ

∆t
�∇ · �v0. (A.25)

ここで，�v0に関して基本的には連続の式が成り立っているとすると∇2
(
�∇ · �v

)
� �∇ · �v0/∆t

としてよい．よって，p1についての次のような Poisson方程式を解けばよいことになる．

∇2p1 =
(
−ρ�∇ ·

(
�v0 · �∇

)
�v0 + �∇ · �Fi

)
+

ρ

∆t
�∇ · �v0. (A.26)

また，今回の差分は，各物理量に対して，空間の格子点の切り方をずらす “スタガード (stag-
gered)格子 (食い違い格子)”を用いた．この方法を用いることにより，圧力と速度場の関係を
表す差分式が幾分簡単になる．
なお，非圧縮性 (A.2)を満たしていることから，次式を満たすような速度ポテンシャルψを

定義することができる．

u =
∂ψ

∂y
, (A.27)

v = −∂ψ
∂x

. (A.28)
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それは，
∂u

∂x
=

∂2ψ

∂x∂y
= −∂v

∂y
, (A.29)

となり，連続の式を満たすからである．ここで，ψ = const.の曲線を考えると，

dψ =
∂ψ

∂x
dx+

∂ψ

∂y
dy = −vdx+ udy = 0. (A.30)

よって，
dy

dx
=
v

u
, (A.31)

となり，ψ = const.は流線であることが分かる．実際に数値計算中では，計算された速度プ
ロファイルから，

ψ(x, y) =
∫ y

u(x, y′)dy′, (A.32)

を計算し，流線を描いた．

A.3 計算結果・考察

(A.2)∼(A.8)式を用いて数値計算を行った．まず，第 3章で行ったのと同じく，Oregonator
((A.4)，(A.5)式)中の移流項を無視して数値計算を行った．その結果を図A.1に示す．また，
ψを計算して流線を描いたものを図 A.2に示す．第 3章での数値計算の結果と同じような対
流のパターンが見える．パラメータはキャプションに示す通りである．つまり，圧力項を無視
してもほとんど同じようなプロファイルが得られることがわかる．
また，流体運動からBZ反応の化学波の挙動へのフィードバックも考慮した数値実験も行っ

た．すなわち，図A.1，図A.2では無視していた移流項も取り入れた．その結果を図A.3に示
す．実験では界面付近で化学波の伝播が遅れる現象が見られたが，その現象をある程度，再現
した．しかし，化学波からBZ反応への影響が小さい時しか成功しておらず，まだまだ不十分
な点も多い．
今回，化学反応 (反応拡散系)と流体運動を界面張力によって相互作用させることができた．

このフレームワークは，界面と流体とのカップリングに関係する他の現象 (樟脳やその誘導体
の運動‡ [59–63]，油虫 [57,58]，水-アルコール系における界面張力振動 [105–107])にも応用で
きるであろう．

‡樟脳の誘導体カンフェン (camphene)を蒸留水に浮かべた系において，間欠運動をすることが知られている．
この間欠運動の原因が，カンフェンの界面張力による対流である可能性があると報告されている [63]．
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V

V

V
(a) t = 15.0

(b) t = 20.0

(c) t = 25.0

図 A.1: 数値計算による対流のプロファイル．流体運動から BZ反応の挙動へのフィードバッ
ク ((A.4)，(A.5)式中の移流項)は無視した．t = 0において，左端を刺激し化学波を発生させ
た．各々，(a) t = 15.0，(b) t = 20.0，(c) t = 25.0での界面でのBZ反応のインヒビター濃度
(上段，V に対応)と，流れのプロファイルを示す．化学波の前方で強く引き込む流れが起こる
など，実験結果とよく一致する結果が得られる．各パラメータは ρ = 1.0，η = 1.0，k = 10.0,
ε = 0.04，f = 3.0，q = 0.0008とした．
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V
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V
(a) t = 15.0

(b) t = 20.0

(c) t = 25.0

図 A.2: 数値計算による対流の流線．流体運動からBZ反応の挙動へのフィードバックは無視
した．(a)，(b)，(c)及び，各パラメータは図A.1と同じである．
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V
(a)

(b)

(c)

図 A.3: 対流による化学波の形状の影に関する数値計算結果．流体運動からBZ反応の挙動へ
のフィードバック ((A.4)，(A.5)式中の移流項)も考慮した．t = 0において，左端を刺激し
て化学波を発生させ，t = 20.0における (a) 界面での BZ反応のインヒビター濃度 (V )のプロ
ファイル，(b) 流線，(c) BZ反応のインヒビター濃度 (V )の等高線を示す．化学波は左から
右へと伝播しており，化学波のプロファイルが界面近くで遅れている様子がわかる．パラメー
タは k = 0.01とした以外は，図 A.1と同じである
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付 録B カップに流れる水のパターンの履歴・
振動現象の改良モデル∗

B.1 モデリング

第 6章で議論したモデルをガラス管の径 rt (m)への依存性が入るように更に改良することを
試みる．但し，使う変数は，第 6章と同じく 2変数，つまり，水のくぼみにかかる圧力 (力)P
(N m−2)と，規格化した水のくぼみの半径Rh (=rh/r0)である．ここで， rh (m)は水のくぼ
みの実際の半径，r0 (m)はカップの半径である．
水のくぼみを維持しようとする力のつりあいは次の式で与えられる．

(P0 − φ(rt)) r2h = ρ

(
Q

rt

)2

． (B.1)

ここで，P0 (N m−2)は，系がつりあっている時に，水のくぼみを小さくしようとする方向に
かかる圧力である．また，ρ (kg m−3)は水の密度，Q (m3 s−1)は流入する水流の量，rt (m)
はガラス管の内径，φ(rt) (N m−2)はガラス管の内径を変化させた時に変化する圧力を表す項
である．これは，流入する水流がカップの中の水と相互作用するとき，水流の系の太さによっ
て側面積が変化するためであると思われる．(B.1)式の左辺と右辺は，それぞれ，水のくぼみ
を減らそうとする力と作ろうとする力であると考えられる．φ(rt)の項に関しては，太いガラ
ス管を使った方が，細いガラス管を使うよりも大きな水のくぼみを作るという実験事実に基
づくものである．ここで，φ(rt)は流入する水流の周囲長 (2πrt)に比例すると仮定する．つま
り，次の形になる．

φ(rt) = κrt． (B.2)

ただし，κ (N m−3)は上で述べた実験結果から得られる比例定数である．(B.1)式の右辺につ
いて説明する．Q/r2t は流れの速度 vに対応するので，ρQvは流入する流れが水のくぼみを作
ろうとする力に相当する．ここで，(B.1)式で表される力の平衡を考える．特徴的な緩和時間
τ (s)を仮定すると，次のような微分方程式が得られる．

τ
dP

dt
= −a (P − φ(rt))R2

h + ρ

(
Q

rt

)2

． (B.3)

ここで，aは rhをRhに置き換えた時に現れる r20 に比例する定数である．
次に，カップのサイズで規格化した水のくぼみの大きさRhのダイナミクスについて考察す

る．ここでは，現象論的な定式化を考えることとする．まず，水のくぼみの大きさの時間変
化 drh/dtは，圧力 P と関係する. 圧力が大きければ大きいほど，水はこぼれやすくなる．更
に，“水のこぼれにくさ”，つまり，水をカップの外にこぼすのに必要なエネルギーは，当然，
水のくぼみの大きさ rhによるはずである．今，rhは規格化したくぼみのサイズRhを用いて，

∗この章は，文献 [6]の内容に関するものである．
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rh = Rhr0と書けるので，Rhの時間発展方程式は，

dRh

dt
= b (P − cψ(Rh))， (B.4)

となる．ここで，b (m s kg−1)は水のくぼみを大きくする効率に対応し，c (N m−2)は ψ(Rh)
を無次元化，規格化したために圧力と次元を合わせるために必要な定数である．P が大きけ
れば大きいほど Rhが増加し，逆に P が小さければRhが減少すると考えるのは自然である．
(B.4)式中のψ(Rh)は “水のこぼれにくさ”に対応する．図B.1にψ(Rh)の概形を示す．(i) Rh

が非常に小さい時，カップはほとんど水で満たされており，過剰な水は簡単にこぼれる．つま
り，ψ(Rh)の値は小さい (0に近い)．(ii) Rhが大きくなると，カップの中央付近で水のくぼ
みが成長してくる．水のくぼみの中では水面の高さが周りよりも低いため，周りにある水が，
外にこぼれることなく，backflowとしてくぼみの中に落ち込んでこようとする (図 6.7参照)．
そのために，水はこぼれにくくなり，ψ(Rh)の値は大きくなる．(iii) Rhが 1に近づくと，水
は容器の側面で薄い層を形成し，外に勢いよく飛び出る．このとき，backflowの影響は減少
し，再びこぼれやすくなる．つまり，ψ(Rh)は小さくなる．(iv) Rhがちょうど 1の時，つま
り，カップの中に全く水がない時には，何も “こぼれる”ことができない．これは，実験的に
考えると，Rhが 1になる前にこぼれる水の量が減るために実現しえない状況である．しかし，
メカニズムとして考えることは必要であり，Rh = 1の周りで，ψ(Rh)の値は急激に大きくな
る．今回は，シャープな極小値とブロードな極大値を持ツ必要があることから，3次関数では
なく，4次関数を採用することにした．今回のシミュレーションでは，次の関数を用いた．

ψ(Rh) =
−5280R4

h + 15056R3
h − 13488R2

h + 4251Rh

539
． (B.5)

この関数は，Rh = 0.25で極大値を，Rh = 0.65で極小値を持つ．
このようにして 2つの発展方程式が導かれた．これは，第 6章で述べたものとほとんど同

じである．多少の違いはあるが，それは，現象論的に縮約する際にどのような仮定をおいた
かに依存するもので，本質的なところは同じである．この章では，物理的な意味と実験結果
の再現性を求めるという観点から縮約を行い，(B.2)∼(B.5)式を得た．

B.2 計算結果・考察

(B.2)∼(B.5)式を用いて，数値計算を行った．まず，流量Qと，ガラス管の径 rtを変化さ
せて，そのときの系の挙動を調べた．結果を図B.2に示す．rtが小さいとき，Qが十分に小さ
ければ，系は単安定でRhは小さい値をとる．つまり，モード Iに対応する．Qが大きくなる
と，系は双安定になる，つまり，履歴を持ってよい．更にQが大きくなると，系は再び単安
定になるが，Rhは大きな値をとる．これはモード IIに対応する．一方，rtの値が小さい時，
Qが非常に小さいか非常に大きければ，rtが大きい時と挙動は変わらなかった．しかし，Q
が中間的な値をとると，系は，双安定状態にならず，振動する．このようなプロファイルは，
ある程度の違いはあるが，実験結果とよく一致している (図 6.3参照)．違いの一つは，モード
Iの単安定状態から，双安定の状態へ転移する点 (QII−Iに対応)が，実験的には rtが大きくな
るに従って増加するのだが，数値計算では減少する点である．
次に，Qを時間的に変化させて数値計算を行った．ここで，流量の時間変化は線形であると

仮定した．つまり，Qは時刻 tの線形関数である．結果を図 B.3に示す．ガラス管の径 rtが
大きい時，Qが増加するに従って，モード Iはモード IIへと直接転移した．また，Qが減少
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する時にも，モード IIは直接モード Iへと転移した．しかし，モード Iから IIへ転移する時
の流量QI−IIと，モード IIから Iへの流量QII−Iは，大きく異なった．一方，rtが小さい時，
Qが増加するに従って，モード Iはモード IIIへと転移した．つまり，系は単安定状態ではな
くなり，振動し始めた．更に，モード IIIからモード IIの単安定状態へと再び転移した．Qが
減少する時には、モード IIは直接モード Iへ転移した．これらの結果は実験結果 (図 6.5)と一
致する．
このように新しいモデルを用いることで，ガラス管の内径を変化させた時の挙動もある程

度まで再現することができるようになった．しかし，このモデルの中で用いている pのわか
りにくさが解消できていない．また，仮定やパラメータが多すぎるモデルであるので，更に
改良・発展させていく必要がある．
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rh

ψ(rh)

0 1

(i)

(ii)

(iii)

(iv)

0

1

図 B.1: ψ(Rh)の概形．この関数は，水のくぼみの半径Rhに対して “こぼれにくさ”を示すも
のである．言い換えると，カップから水がこぼれ出るのに必要なエネルギーを表す．カップの
周囲での backflowがこの関数形を決める時に重要である．
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図 B.2: (B.2)∼(B.5)式を用いた数値計算の結果．流量Qと水を流すガラス管の径 rtを様々に
変化させた時の系の挙動をプロットしたもの．パラメータは次のようにした．a = 2.89×10−4，
b = 346.8 m s kg−1，c = 8.65 × 104 N m−2，τ = 1.445 × 10−7 s，κ = 1.384 × 107 N m−3，
r0 = 0.017 m，ρ = 1000 kg m−3．黒丸 (●)と黒四角 (■)は，それぞれモード Iと IIの定常
状態 (単安定状態)に相当する．白丸 (○)はモード IIIに相当し，白四角 (□)は，モード Iと
モード IIの双安定状態に相当する．線は，相の境界を見やすくするために引いたものである．
この計算結果は図 6.3で示した実験結果とおおむね一致する．
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(b)

(a)

QII-I = 69.1 ml s-1

QI-II = 80.2 ml s-1

QII-I = 57.3 ml s-1

QI-III = 77.6 ml s-1 QIII-II = 78.5 ml s-1

図 B.3: Qを時間的に変化させた時の数値実験結果．パラメータは図B.2と同じである．系が
細いガラス管を使った (rt = 2.5 × 10−3 m)場合，(i) Qが 2 ml s−2で増加する時には，モー
ド Iからモード IIIを経て，モード IIへと転移する．一方，(b) −2 ml s−2でQを減少させた
時には，モード IIから直接モード Iへ転移する．径の太いガラス管を使った (rt = 2.7 × 10−3

m)場合，(c) Qが増加すると，モード Iから直接モード IIに転移し，(d) Qが減少する時も，
モード IIからモード Iに直接転移する．この計算結果は図 6.5で示した実験結果とほぼ対応
する.
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また，毎日のようにさまざまな分野にわたる色々な事柄に関して議論を交わし，研究が行

き詰まったときには相談に乗ってもらい，一緒に雑談しながらお茶を飲み，困っているときに
は助けていただいた吉川研究室の皆様に感謝いたします．
最後に，この 2年間，私に研究の機会を与えてくれ，暖かく見守ってくれた家族に感謝いた

します．
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