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　化学反応系 の ダイ ナ ミ ク ス を 考え る 際 に は、通

常、速度方程式を用 い る こ とが多 い 。そ こ で は、各

成分の 量は 連続量 （実数） と して 取 り扱 わ れ る。だ

が、分子数が 小 さ い場合には 、そ の 有限性 ・離散性

が 問題 と な り う る。

　分子数の 有限性 の 効果は、確率微分方程式 を用 い

て 考えられ る こ とが 多い。と こ ろが 、確率微分方程

式は 、連続極限で の 挙動 に連続量として の ゆらぎを

加 え た も の で あり、分子数 が 離散的で あ る こ とそ の

もの の 影響 を取 り扱 うこ と は で き な い 。

　本研究 で 問題 と した い の は、こ の 、分子数 の 離散

性そ の も の が 及 ぼす効果 で ある 。連続極限 で の 挙動

に ゆ ら ぎ を加 え た もの と して は と らえ きれ な い 新た

な 状態が 、分子 数が 離散的で ある こ と に よ っ て 現れ

て く る 可能性 に つ い て 議論 した い。

　簡単なモ デル 反応系を用 い て、分子数 の 離散性の

もた らす効果 の 、最 も基本的な もの を 示 す。

　モ デル と して、h種類の 化学成分 X 癖 ＝ 1
，
2，＿，k）

と、そ れらの 問の 自己触媒的 な反応 Ri，」　：　Xi ＋Xj →

2X
ゴ （速度定数 肱 ゴ）か らな る 反応 ネ ッ トワーク を

考 え る。逆 反 応 は考 えな い 。反応は体積 V の 反応

容器内 で 起 こ っ て お り、容器内外 に 拡散 によ る 分子

の 流入
・
流出 （拡 散 の 速 さ Di） が あ る も の と す る。

容器外で の各成分 の 濃度 は Si に 保たれ て い る も の

とす る 。 以下、容器内の 各成分 Xi の濃度を Xi 、分

子 数 を 鑑 で 表す こ と に す る。

　連続極限 に お い て は、濃度 Xi の 変化 は、速度方

程式
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を 用 い て 考え る こ と が で きる 。

モデル 1　 4 成分か らな る ループ
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　連続極隈で は、速度方程式 （1）は、ただ 1つ の 安

定 固定点 ∀i ： tCi ＝1 を持 つ 。各成 分 の 濃度 は 振 動

しな が ら 固 定点 に 落ちて ゆく。D
，
V の 値が大きい

（容器内 の 分子数、単位時間当た りに流入す る 分子

　
iemail

： togashi◎ complex ．c．u・tokyo ．ac ．jp
　

2k ＝4、　 ri，i＋ 1 ＝1 （r4，51r4 ，1〕、こ れ以 外 の rilj ＝ O．
∀i ： Si ＝1，　Di ＝D ＞ 0

数ともに大きい 〉場合の 挙動は、これ に ゆ ら ぎを加

え た も の と し て と らえ る こ と が で き る。

　と こ ろ が 、D
，
V の 値 が 小 さ く な る と、こ れ と は

違 っ た状態が現れる。D ，V が小 さ い 場合、各成分

の 分子数 が G に達す る こ とが あ る。例え ば、N1 ＝0

とな っ た とす る。こ の 時 、Xl 自 身 を 生 成す る （自

己触媒的）反応は完全に停止す る。次に X1 分子が

流入す る ま で 、N1 ＝e の 状 態 が 続 く こ と に な る。

　N1 ＝ 1V3＝ 0 とな る と、全て の 反応が 停止す

る
3。す る と、XI

，
X3 分子 の 流入 を トリガ

ーと して

N2 ，N4 が急激な変化を起 こ して は 停止する よ う な、

特徴的な 状態 が 現れ る。

　 こ の 状態 は、分 子 数が 完全 に 0 に 到達 で き る こ と

に よ っ て 生ず る も の で あ る。分 子 数 0 と 1 の 間 に状

態 が な く、そ れ ら の 問 の 遷移が 確率的で ある こ とに

よっ て は じめて 安定化 され る もの で あり、連続極限

に は 対 応す る状態 は な い 。分子 数 の 離散性 そ の も の

の 効果 に よ っ て もた ら され た も の と言 え る。

分子数 の 離散性 に よ る増幅

　今度 は、Si の 値 が成分 ご とに 異な る 場合 を考え

る 。こ の 場合、分子数 の 離散性 の 現 れ 方が 成分ご と

に 異な る。あ る 成 分 で は 分子数が 0 に達す る こ とが

多 く、別 の 成分 で は 連続的 に （反応 の タイ ム ス ケ
ー

ル と 比 べ て 短 い 間隔で ）分子 が 流入 し 続け る、と

い っ た こ と が 起 こ る。そ の 結 果 、長 時 間 平 均 と して

の 系の 振舞 い に も、連続極限で 考 え た場合 と は 大き

な 違 い が 生ずる 場合 が あ る。

　 こ こ で は、各成分 Xi の 平均濃度 瞬 に 注目す る。

こ の 場合 に も、連続極限で は、速度方程式 に安定固

定点が 存在す る。V が 大 き い 時 に は 、銑 は こ の 固

定点 の 周辺 に あ る。と こ ろ が 、y が 小 さ くな る と、

いずれ か の 成分 の 分子数が O に達す る よ うに なる 辺

りか ら、婿 に大 き な 変 化 が 生 ず る。成 分 ご と に Si

の 値 に 大 きなば らつ きがある 場合、V の 変化 に 対

し、複数の段階で 銑 の変化 が 見 られ る （図 3）。

　
3Xl

分 子の流入間隔は ．　D ，V が 小 さい ほ ど長く な る。　D ，V
が 十分 に 小 さ けれ ば、反 応の タ イム ス ケ

ー
ル よ り 長 い 時間 に わ

た っ て N1 ＝O に と どま り続 け るこ と にな る。また．こ の 間、
X2 も生成 され ない た め．　 X2 ＜ X4 とな りや す く．　 X3 の 消 費

が 生成 を 上 回 る よ うに な る 。結 果．〈「3 も 0 に ま で 達 す る こ と

が 多 くな る 。
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　銑 は 、 連続極限 で 考 え た 場合 の 数十倍 に 達す る

場合もあ る。一
般 に よく用 い られ る、連続極限 を前

提 に した モ デル に よる 見積 も りが、大き く外れ る可

能性を示 して い る 。

モ デ ル 2　 ネ ッ トワ
ー

ク構造 の ス イ ッ チ
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　今度 は、大 まか に 言え ば、Xl が 容器 外か ら供給

さ れ、そ れ を用 い て 他 の 成分 が 生成 され 、流出 して

ゆ く と い う流れを持 っ て い る。連続極限 で は 、各成

分の 濃度 Xi は 、振動 しな が ら定常状態 に落ち て ゆ

くe 先ほ どと同 様、V が大きい 場合は、こ れ に ゆら

ぎ を加え た もの と して 理解 で き る。と こ ろ が 、y が

小 さ い 場合 に は、い ずれ か の 成分 で 分子ta　Ni ＝0

に達す る こ とで 、2つ の 新たな状態を生ず る。

　N2 ＝0 と な っ た 場合 に は 、3 成分 の ル
ープ の 部

分 の 反応が停止 し、Xl か ら X4 を 生 成 す る 定 常 的

な反応 の み が 見 られ るよ う に な る。分子 数 の 振 動 が

停止 し、ある 値付近 で 安定する。

　N4 ＝ 0 と なっ た場合 に は 、こ の 定常的 な 反応 も

停止す る 。 流入 した X
エ 分子が 蓄積 され て ゆ き、X2

分子 の流入 を トリガーとして 、Xl から X2、　 X2 か

らX3 を生成する 反応が 急速 に 進行す る。そ の 結果、

X2 分子 が ス イ ッ チ と して 働 く よ う な、特 徴 的 な 挙

動 が 見 られ る。

　 こ れ ら の 状 態 は 、分子数が 0 に 達す る こ と に よ っ

て 、反応ネ ッ トワ
ー

ク の
一

部 が機能 しな くな っ た

（切 り離さ れ た ）状態 と考 え る こ とが で き る。即 ち 、

反応系自身の 挙動 に よ っ て、反応 の ネ ッ トワ
ーク構

造 が 変化 したととらえる こ とが で き る。よ り大規模

な反応ネ ッ トワ
ー

クを考 え る 際 に は、こ の よ う な、

分子 数 の 離 散 性 を 利 用 した 反 応 ネ ッ トワ
ー

ク の 切 り

離 し が 、意味を持 っ て くる も の と 思わ れ る。

図 1： 反応ネ ッ トワ
ー

クの 模式図
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図 2： 分子数 の 変化 の 例　 （上） モ デル 1 （D ＝

1／256，y ＝ 32）　 （下 ） モデル 2 （y ＝1）

参考文献

1）Y ．Togashi　and 　K ．　Kaneko，　Phys．　 Rev．　 Lett．

86 （2001），
2459．

2）冨 樫 祐
一，東京大学修士 論文 （2001） （要旨 ： 物

性研究 ， in　press （2001））．

43532

、521510501

to 00V1000 　　　　 10000

　
4k

　＝　4、　r ユ、2　＝　T2 ，3　＝　10、　r3 ，4 　＝　r4 ，2　＝　rl ，4　＝　1、
これ 以 外 の ri ，」 ＝e、　 Sl ＝1000，　s3 ＝10，s2 ＝ s4 ＝1、
∀i 二Di ＝ 0、02

図 3： 平均濃度 誘 の 変化。横軸 は 容器 の 体積 V 。
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V の 変化 に 対 し、3 段階の 変化 が 見 られ る 。
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