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研究成果の概要（和文）：実験グループとの共同で，自己駆動する粒子や液滴が化学反応と相互

作用することによって見られる現象に対して数理モデリングとその数理解析によって，現象の

メカニズムを解明する研究を行った．対象とする実験系は，中和反応を伴う粒子運動と錯体反

応を伴う粒子運動であった．中和反応系では反応次数が振動機構の重要なパラメータであるこ

と，錯体反応系では反応によって生成される物質が重要な役割を担っていることを数理モデリ

ングによって明らかにした．さらに，自発的に振動する自己駆動粒子に対してその機構を示唆

するための数理モデリングを行い，振動現象のメカニズムを明らかにした．また，粒子形状に

依存した運動として，楕円形状樟脳粒の運動について解析を行った．

研究成果の概要（英文）：Through collaborative research with experimental groups, the
mathematical modeling and analysis of mechanisms for the self-propelled motion of
droplets and particles under chemical reactions were investigated. The target experimental
systems regard the motion of surfactant particles with stabilizing and destabilizing
reactions driving their motions. By means of mathematical modeling, we clarified that the
reaction order plays a central role in the oscillating phenomenon of the stabilizing system,
and that the chemical product generated within the destabilizing system strongly
influences the oscillation mechanism through chemical reaction. Moreover, by introducing
a mathematical model for determining the mechanisms governing the motion of
self-propelled grains, which oscillate spontaneously, we were able to explain the
corresponding oscillation mechanism. Additionally, we analyzed the case where the
particle’s geometry, here taken to be an elliptically shaped camphor disk, influences its
motion.
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１．研究開始当初の背景

１００年以上前に水面の表面張力変化に
よって駆動される樟脳粒子運動の実験がレ
イリー卿によって報告されて以来，表面張
力に関する多くの研究がなされてきた．し
かし，表面張力の動的変化の測定が困難で
あったため，１９８０年代前半まで表面張
力の動的変化を利用した粒子や液滴の運動
の解析はなされなかった．１９８０年代後
半から次第に表面張力の動的変化によって
生じる物理現象の研究が行われるようにな
った（P.-G.de Gennes ら著，表面張力の物
理学，奥村剛訳，吉岡）．例えば，国外の研
究では，U.Thiele 准教授(Loughborough
Univ.)らがガラス基盤上の表面張力を非一
様にすることによって生じる液滴運動を解
析 し て い る （ Phys. Rev. Lett.
93,027802(2004)）．一方，国内においては，
中田聡教授（広島大学，研究分担者）らが，
化学エネルギーを機械エネルギーに変換す
ることによって生じる運動という視点から，
水面上で自発的に運動する粒子の実験を行
っている．中田氏は中和反応を伴う界面活
性粒子が振動運動する実験（水溶液中のリ
ン酸濃度に依存して，等速運動から振動運
動へと変化する）を報告した．さらに，中
田氏らは錯体反応を伴う界面活性粒子の振
動運動を調べた．その結果，錯体反応系で
は中和反応系の研究結果と異なり，等速運
動→振動運動→等速運動と変化することが
わかった．この結果から，錯体反応系にお
ける粒子の運動機構は中和反応系の運動機
構と異なることが示唆された．以上のこと
から，中和反応や錯体反応を伴う振動運動
の機構を明らかにするために数理モデル化
とその解析を行う必要性が生じた．これら
のことから振動運動を起こす機構の数学的
構造を解明することも重要であることを痛
感した．

液滴の実験に関しては，最近，永井健氏
(東京大学)らがガラス面に固定したペンタ
ノール液滴の界面不安定化とそれに伴う回
転波出現の可能性を報告した．また，住野
豊氏(愛知教育大学，研究分担者)と北畑裕
之氏(千葉大学，研究分担者)らは，陽イオ
ン性界面活性剤を溶解した水溶液上に陰イ
オン性界面活性剤を溶解した油滴をのせた
とき、その油滴が自発的に変形する現象を
報告した．この油滴は，界面活性作用を持
っているが，ペンタノール液滴とは異なり
併進運動しないことが示されている．また，
油滴界面が不安定化を起こすことで小さい
油滴に分裂し，分裂した小さな油滴は融合

することなく分裂した状態を保つことが報
告されている．彼らはペンタノール液滴運
動と油滴運動の違いが「水溶液と油滴の接
触面がゲル化することによる油滴構造の変
化」であると予測している．以上の実験か
ら得られた予測(固定された液滴界面の不
安定化と回転波の出現，油滴表面の構造変
化による界面不安定化)が正しいのか，数理
モデルを通じた数理と実験の融合研究によ
って明らかにしていく必要性が生じた．

２．研究の目的

上記の学術的背景から，中和反応を伴う
粒子運動，錯体反応を伴う粒子運動，固定
液滴の不安定化，ゲル化を伴う油滴の不安
定化の問題を対象として理論と実験の融合
研究を行う．数理モデル化，数理モデルに
対する計算機支援による数理解析(数値計
算，数学解析)，数値計算に必要な計算手法
の開発や数値解析，数理解析結果の実験検
証，実験結果の数理へのフィードバックと
いう数理と実験を融合した研究手法により
振動する自走粒子，自走液滴，液滴界面の
不安定性について，その機構を数理と実験
の両面から解明する．

３．研究の方法
化学反応を伴う粒子運動や液滴運動の機

構を解明するために，数理解析グループと
実験解析グループの研究体制をとった．研
究課題においては，５つの課題（中和反応
を伴う粒子運動の解析，錯体反応を伴う粒
子運動の解析，自励振動する粒子運動の解
析，楕円樟脳運動の解析，液滴運動の解析）
に対して数理モデル化，数理モデルに対す
る数理解析(計算機援用解析と数学解析)，
数理解析結果の実験グループへのフィード
バック，実験グループによる検証実験，実
験解析結果の数理グループへのフィードバ
ックという数理解析と実験解析の相互補完
による融合研究の方法により研究を推進し
た．融合研究で得られた数理モデルに対し
て，数理解析グループは，数値計算法の開
発，解析を行う．

４．研究成果

（１）中和反応を伴う粒子運動の解析
本研究では,中和反応によって生じる振動運
動の発生機構を解析した．実験からの示唆に
基づいた数理モデルを構築し,現象の再現を
行ったあと,数理モデルから化学反応次数が
本質的に重要であることを示唆した．すなわ
ち,反応次数によっては振動しない系が存在
することを示唆した．この結果を実験グルー



プにフィードバックした結果,反応次数が異
なる中和反応系では振動現象が現れないこ
とが確認された．

（２）錯体反応を伴う粒子運動の解析
フェナントロリンと鉄イオンの反応によっ
て生じる振動運動について解析を行った．こ
の研究では鉄イオン濃度を低濃度から高濃
度変化させると等速運動→振動運動→等速
運動と運動が変化する現象の解析を行った．
その結果,反応によって生成されるフェロイ
ンが界面活性剤としての働きを持つことと
水溶液中の鉄イオン濃度が高く維持されて
いることが振動運動から等速運動への変化
に重要であることを示した．

（３）自励振動する粒子運動の解析
プラスチック板の下部に界面活性剤を付着
すると振動運動する現象に対する数理モデ
ル化を行った．界面活性粒子が固液界面を拡
散する速度が気液界面を拡散する速度より
も非常に遅いという仮定を与えた数理モデ
ルでは振動運動を再現することができた．ま
た,振動時の最大速度が付着する位置に依存
しない現象に対しては慣性抵抗を考えるこ
とで再現することに成功した．

（４）楕円樟脳運動の解析
形状による自発運動モードについて解析を
行った．2 次元の並進運動と回転運動を記述
する数理モデルを用いて,円から楕円への変
形によって生じる運動について解析した結
果,楕円の短軸方向に並進運動する解が安定
であり,長軸方向に運動する解は不安定であ
ることがわかった．さらに,数値計算から短
軸方向への運動は常に安定であることが示
唆され,実験による解析を行った結果,楕円
樟脳は短軸方向に運動することが明らかと
なった．

（５）液滴運動の数理解析
液滴運動の数理モデル化を行うために,液滴
を表現する表現モデルとして体積保存型フ
ェーズフィールド方程式を用いた．この方程
式と界面活性膜との相互作用の数理モデル
化をおこない表面張力変化に依存した液滴
運動の数値計算を行った．その結果,液滴の
公転運動や振動進行運動,自励往復運動,不
規則運動等の解を見つけることができた．こ
れらの解が出現する機構はまだ未解明であ
り,今後の課題となっている．また,この数理
モデルを用いて油滴のブレビング運動の再
現も可能であるか検討することも今後の課
題となっている．

（６）これまでに用いてきた数理モデルに対
する解析としては,定常解や等速進行解の存

在は示すことができたが,
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