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数年前,乱流発生のoriginは運動方程式の非周期的な解の出現にあり,時空的に乱れた

乱流状態は流体乱流以外にもあり得ることが示唆された｡多くの研究が費されているにもか

かわらず有限自由度の系が示す乱流的なふるまい (Chaos)が明確に兄い出されていると

は言い華い｡実験的にはBennard-Rayleigh系, Taylor系がよく研究されている｡一方,

化学反応系ではBelousov-Zhabotinskii(BZ)反応が孤立系および流れ系で調べられている｡

本稿では realisticmodelを用いてBZ反応系のlimitcycleと chaosl) について調べたの

で報告する｡

我々の扱ったmodelは次のようなものである｡今,〟(-2,3)個のBZ指薬の入っ

た同等な vesselを考え,各 vessel内で十分擾拝が行なわれているとする｡vessels間に適

当なchannelを作 り,vessels間の指薬の流通が可能とすると,全系の反応系の基礎方程

式は次のように書けるだろう｡

/＼_〟
丈 (j)=F(X(j))+D∑(X(e)-X(j)),

β=1
(1)

ここで,X(j)はj番目の vesselのBZ指薬の濃度で,F(X()))は localな反応速度で
/へ＼

あるoDはvessels間のcouplingconstantである.BZ反応の振動に対するモデルは色々
提案されているが,我々はOregonator2)とZhabotinskii-Zaikin-Korzukhin･Kreitser(ZZKK)

m｡de13)にっいて調べた｡それぞれのモデルで反応にあづかる物質は次のようなもので

ある｡

Oregonator ZZKKmodel

x-(;)- (ll"lcB:r4rlo,]2]), x - (; ) - ( lHlBCre: 2'] ) ･(2)
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BZ反応系は適当な外部パラメータのもとで は空 間 的に一様な 定常解を与える固定点
(立(j)-0,x(1)--･-x(N)) を
解として持つ｡固定点の線型安定

性を調べたものがFig.1(Oregon-

ator)とFig.2(ZZRK)であるO

ここで,A,Bはプロメイ トとプ

ロムマロン酸の濃度であり,p∝

A,kは [C｡4十]-A[B,-]で定

義されるstoichiometricparameter

である｡Oregonatorに表われる他

の parametersEとqは 8-0･03,

q-0･01ととったO又, ZZKK

で, totalな cerium ionは C-

0.001とした｡ Fig.1と2で実線

はbifurcationが lstorderである

ことを示し,破線,点線は 2nd

orderでそれぞれ空間変化に対し

て安定,不安定な領域を示す｡(そ

れぞれ,Dか≠0,D ≠0,それy

以外は0とした)っまり,このパ

ラメータでは斜線ゐ部分では空間

的に非一様になり, chaosが生ず

る可能性があることになる｡
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Fig.2

Fig.3は Oregonator(〃=3)で

p-0･3としたときの chaos-の転移をみたもので,それぞれD7-0･003(a),0･04

(b),0.08(C)に対する [BrI]のlocalmaximaの時間変化であり, Brunovskytype

のbifurcationを経て chaos(C)-転移する｡この型の chaosは vessels間の対称性等に

っいては我々が以前調べたTDGL方程式4)の chaosと同じと考えることが出来る｡

一方,zzKKのふるまいは少し異なる場合があり得る｡ Fig.2の境界Lは以下のよう
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Fig.3

な意味で …singular"になっている｡今, uniform limitcycleを考える｡ZZKKは2変数

より成るので, phasespaceは平面になるOこの平面内での stabletrajectoryはLの近

傍でbromateAをわずかに変えただけでその形は急激に変化する｡ (Fig･4)p-0, Q

5D y 10.0

-Fig.4
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● ●

-Oはそれぞれ x- 0,y-0を表わす｡上述の空間変化に対して, logA-11･714

と-1.7134の uniform limitcycleは unstableであり,I1.713は stableである｡ log

Aニー1.7134,logB-10.2として,D -0,D ≠0でZZKK(N-2)をsimulate
しr y

した｡ Fig.5はD -0.002(a), 0.01(b),0.012(C),0.03(d)に対するtrajectoriesy
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を表わす｡ chaos(d)-の転移はBrunovsky型であることがわかる｡更に,Chaoticstate

では1番目と2番目の vesselの対称性は破れている｡更にD を大きくすると periodic
y

stateが表われた後,又, chaos-転移するOこの chaosは前 (Dy…D2-0･03)とは

vesselsの対称性に関して異なっているo Fig.6はD -0･03の chaosの y(1) に対するγ

Lorenzplotである. y(2)のそれは Fig.5より,殆んど固定点y£2.)1=y£2'なのでここ
でははぶいてある｡一方,D ≡D2-5の Lorenzplot(Fig･7) は 1と2のvesselsに関y

して殆んど同じで,この型の chaosでは系の対称性は回復されていると考えることが出

来る｡

以上,我々はBZ反応系のrealisticmodelsでの chaosの発生とその定性的性質を調べ,

BZ反応系でもchaosが存在し得る可能性があることを示 した｡我々の結果はZhabotin-

skii等の実験 も定性的に説明し得る.しかしながら,実際の系がどちらのmodelに対応

するか;とか,実験とどのように定量的な対応をつけるか等疑問は残る｡実験との比級,
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系の対称性等の詳細については文献5)を参照していただきたい｡
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