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研究成果の概要（和文）：本研究はマクロスケール（連続体極限）においても、ガラスは均質な弾性体として振
る舞うことはなく、欠陥がある弾性体として振る舞うことを明らかにした。そのため、ガラスには弾性波に加え
て、欠陥に付随した局在振動モードが生じることが分かった。また、局在振動モードではある領域の分子が極め
て大きく振動するが、その領域の振動は座屈的な不安定なものであることを明らかにした。さらに、弾性不均一
性を導入した弾性体理論に局在振動モードの効果を取り入れることによって、ガラスの音波輸送物性を正しく記
述することに成功した。

研究成果の概要（英文）：We reveal that glasses do not behave as homogeneous elastic media even at 
macroscopic scales or continuum limit, but rather they behave as elastic media with defects. Due to 
the defects, localized vibrational modes emerge in glasses, in addition to elastic waves. In the 
localized modes, molecules in some part vibrate largely. We demonstrate that such the large 
vibrations include buckling-like and unstable motions of molecules. Furthermore, we incorporate 
effects of localized vibrational modes to the elastic theory with elastic heterogeneities, which is 
successful to capture acoustic transport properties of glasses correctly.

研究分野：化学物理、ソフトマター物理、アモルファス固体の物理

キーワード： ガラス　アモルファス　弾性不均一性　振動特性　弾性波　局在振動モード　デバイ則　有効媒質近似

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究成果はガラスの固体物理学の発展に貢献するものである。現在確立されている固体物理学は結晶の固体物
性を記述する理論体系であり、結晶の規則性・周期性の上に成り立つ。一方で、ガラスの固体物性を記述するた
めには、現状の固体物理学とは全く別の、不規則性・アモルファスを基盤とする理論体系を構築する必要があ
る。本研究で発見された局在振動モードはまさにアモルファスに付随したものであり、ガラスの固体物理学を構
築する際の鍵になると考える。さらに、我々の生活にはガラス材料で溢れており、本研究で得たガラスの基礎的
理解は、新しい固体物性をもったガラス材料を開発するなどの工学応用においても意義がある。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
ガラスは分子がアモルファス（非晶質）状に固まった固体である。ガラスの分子振動には、1 
[THz]の低周波数域に多くの振動モードが集中的に励起される「ボゾンピーク」や、ある特定
の領域の分子が大きく振動する「振動の局在化」といった、ガラス特有の現象が観測されてい
るが、それらの理論的な理解は確立されていない。近年、「弾性不均一性」という概念が注目を
集めている。ガラスでは局所的に硬い・柔かいところが不均一に分布することが、実験、シミ
ュレーションによって実証された。これを受けて、現在のガラス研究では、弾性不均一性によ
ってガラス特有の分子振動特性を記述・理解する動きが一つの趨勢を成している。すなわち、
アモルファス構造が弾性不均一性を創り出し、弾性不均一性がガラス特有の分子振動特性を生
み出すと考えるのである。 
 
２．研究の目的 
本研究では、ガラスの振動特性を弾性不均一性を導入した弾性体力学の枠組みで記述・理解す
ることを目的とする。すなわち、ガラスを階層的な構造体として捉え（図１）、(i) マクロスケ
ールではガラスは均質な弾性体として振る舞い、その振動モードは弾性波（フォノン）となる
が、(ii) メソスケールへと遷移すると弾性不均一性が出現し、振動モードが弾性波（フォノン）
からガラス特有の振動（非フォノン振動）に変形する。さらにスケールを短くすると(iii)分子
スケールの振動モードが現れる。以上の(i)〜(iii)の理論描像を確立することを目的とする。
これによって、ボゾンピーク、局在化現象といったガラス特有の振動現象に対して、弾性不均
一性を基盤とした理解を確立する。 

 
３．研究の方法 
本研究は分子動力学シミュレーション、および振動モード解析といったコンピュータシミュレ
ーションを基盤に実施する。分子モデルとして、レナード・ジョーンズポテンシャルに加えて、
理論的な理解が進んでいるハーモニックポテンシャルを用いる。特にハーモニックポテンシャ
ルでは系がジャミング転移を示すため、その転移点近傍における臨界的な振る舞いを調べるこ
とによって、ガラス特有の振動特性を議論する。本研究ではマクロスケール（連続体極限）に
達することが一つの重要な目標である。そのために、１００万粒子からなる大規模なシステム
を用いた、分動力学シミュレーション、振動モード解析を実施する。さらに、得られたシミュ
レーションの結果を理論的に理解・解釈するために、弾性不均一性を導入した弾性体力学を用
いる。本研究では、不均一性が入った弾性体力学を解析的に取り扱う手法として、有効媒質近
似と呼ばれる方法を適用する。 
 
４．研究成果 
(1) 連続体極限（マクロスケール）における分子振動特性 
本研究では、ガラスの連続体極限（マクロスケール）における分子振動を明らかにした。周波
数にすると大体 0.1 [THz]以下の極めて低い周波数領域が、連続体極限と考えられる。本研究
では連続体極限にアクセスすべく、１００万の粒子数から成る巨大なシステムを用いた大規模
分子シミュレーションを行い、ガラスの分子振動を直接観測した。その結果、連続体極限では
弾性波（フォノン振動）と「局在振動モード」が混在していることが明らかになった（図２）。
弾性波は、結晶中の分子振動と同じものである。一方で、局在振動モードは結晶にはみられな
い、ガラス特有の分子振動である。局在振動モードは、空間中のある一部の分子が大きく振動
する一方で、他の分子はほとんど振動しない振動状態である。また本研究では、ガラスの弾性
波も結晶の弾性波と同様にデバイ則に従う一方で、局在振動モードはデバイ則ではなく、全く
別の法則（ノン・デバイ則）に従うことが明らかになった。 
 さらに、連続体極限から周波数をあげていくと、振動状態は弾性波と局在振動モードの混在
から乱れた振動状態に遷移することが分かった（図２）。高い周波数領域の分子振動は、弾性不
均一性の影響を強く受けるため、乱れた振動へと変形すると考えることができる。 
 本研究の成果は、連続体極限において弾性波に加えて局在振動モードという振動がガラスに
は存在することを明らかにしたことである。この結果は、連続体極限においてさえもガラスを
均質一様な弾性体としては扱えず、欠陥がある弾性体として扱う必要があることを提示するも

ミクロ[nm]      メソ[μm]             マクロ[mm] 

図１：ガラスの階層的な構
造。(i)マクロスケール[～
mm]では、均質な弾性体であ
る。(ii)メソスケール[～
μm]になると、弾性率が空
間的に不均一に揺らぐ構造
が出現する。(iii)ミクロス
ケール[～nm]では、分子が
アモルファス状に分布する
構造がみえる。 



のである。すなわち、アモルファス構造はマクロスケールになっても完全に阻止化されるわけ
ではなく、欠陥としてガラスの分子振動特性に有意な影響を与える。 

 
(2) 連続体極限における分子振動特性：普遍性 
研究成果(1)において、ガラスの連続体極限には弾性波と局在振動モードが混在することが明ら
かになった。(1)ではハーモニックポテンシャルを用いた分子モデルを用いたが、本研究ではレ
ナード・ジョーンズポテンシャルによる分子モデルを用いて、連続体極限の振動特性を調べた。
その結果、ハーモニックポテンシャルと同じように、連続体極限では弾性波と局在振動モード
が存在することが分かった。また弾性波はデバイ則に従う一方で、局在振動モードはノン・デ
バイ則に従うことも明らかになった。本研究成果は、局在振動モードが存在することは、分子
モデルに依らずに、ガラスに普遍的に起こり得ることを提示するものである。すなわち、構成
分子の性質に依らずに、分子がアモルファスに配置していることが局在振動モードを生み出す
と考えられる。 
 
(3) 局在振動モードの性質 
研究成果(1)、(2)によって、ガラスには局在振動モードが存在することが分かった。本研究で
は、局在振動モードの性質を調べた。そのために、局在振動状態における分子の振動エネルギ
ーに着目した。振動エネルギーは、下式に示すように二つの成分から構成される。（なお、fij
は分子間に働く力を表す。） 

一つ（右辺第一項）は分子間の接触方向と平行方向に振動することによって生まれるエネルギ
ーであり、もう一つ（右辺第二項）は接触方向と垂直方向に振動することによるエネルギーで
ある（図３）。二つ目（右辺第二項）の振動エネルギーは、系を不安定化させる方向に働くもの
であり、これは座屈現象と同じものである。本研究は、局在化している領域の分子振動は、こ
のような座屈的な分子振動が発達しており、非常に不安定な状態であることを明らかにした。
さらに、その不安定な局在化領域は、ほとんど振動していない安定な分子によって囲まれて支
えられていることが分かった。 

 
(4) 連続体極限における音波物性 
研究成果(1)〜(3)によって、ガラスには局在振動モードが存在し、かつ局在領域の分子振動は
不安定なものであることが明らかになった。このような局在振動モードはガラスの力学的・熱
的性質、さらに輸送物性の理解に極めて重要になると期待できる。本研究は音波物性に着目し、
局在振動モードが音波物性に及ぼす影響を調べた。その結果、ガラスの音波は温度がゼロ状態
においても乱れたアモルファス構造によって散乱され、その散乱はレイリー則に従うことが明
らかになった。これは有限温度における非調和効果によってのみ散乱される、結晶中の音波と
は全く異なった状況である。さらに、レイリー散乱を引き起こしている散乱体の長さスケール
が、局在振動モードの局在領域の長さスケールと一致することが分かった。この結果は、局在
振動モードがガラスの音波の散乱体として働き、音波を散乱させることを示している。本研究
成果は、局在振動モードの存在がガラス特有の物性を生み出すことを提示するものである。 
 
(5) 有効媒質理論 
以上の研究成果(1)〜(4)を、弾性不均一性を導入した弾性体力学を基盤にして記述する。過去

図 2：ガラスの分子振動状態。

（i）連続体極限（低周波数域）

では弾性波と局在振動モード

が混在した振動が存在し、（ii）

高周波数域では振動モードは、

弾性不均一性の影響を強く受

けて乱れたものとなる。 
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FIG. 1. Vibrational displacement field in the lowest-frequency
mode at (a) the high (p = 0.05) and (b) the low (p = 0.001) pres-
sures. We show the particles’ vibrational displacements (denoted
by arrows) which are larger than 1% of the largest one, and the
particle with largest displacement is put at the center of the box.

mass, and time are measured in units of σ, m, and
√

mσ2/ϵ, respectively. The packings were generated
by quenching random configurations to mechanically sta-
ble inherent structures by the FIRE algorithm [43] and
then removing the rattlers that have less than d contact-
ing neighbors. We prepared 16 packings for pressure
p = 0.05, 0.02, 0.01, 0.005, 15 packings for p = 0.002,
and 8 packings for p = 0.001. The system size (number
of particles) is fixed at N = 1024000, while we also ana-
lyzed N = 256000 systems and confirmed no system size
dependence in the analyzed quantities.

We next analyze the vibrational modes of these packings.
We denote the k-th eigenvector as ek = [ek

1 ,e
k
2 , · · · ,e

k
N ]

and its eigenvalue as λk = (ωk)2, where ωk is its eigenfre-
quency. Note that the eigenvectors are ortho-normalized.
After removing three translational zero modes, eigenmodes
are sorted in ascending order of their eigenvalues, i.e.,
ω1 < ω2 < · · · < ω3N−3. Then for a given mode, the
indexes of particles are sorted in descending order of their
norms, i.e., |ek

1
| > |ek

2
| > · · · > |ek

N |. In order to fo-
cus only on the quasi-localized modes and exclude any ef-
fects due to hybridization with phonons, we picked up the
vibrational modes located below the lowest frequency of
phonons in our analysis [17] [44]. In the main text, we
denote the average over all the analyzed modes as ⟨•⟩k.

Results. Figure 1 shows the visualization of the lowest-
frequency modes of the systems at high (p = 0.05) and low
(p = 0.001) pressures. Each arrow indicates an eigenvec-
tor component ek

i , only those larger than 1% of the largest
one are shown. We observe that these modes present a core
where the displacement is large and heterogeneous, whose
size appears to increases as pressure decreases.

To characterize the motions of particles in these modes,
we calculate the contribution δEk

i of particle i to the energy
of the mode k, which must satisfy λk/2 =

∑

i δE
k
i . It

reads [45]:

δEk
i =

1

4

∑

j∈∂i

[

(

u∥
ij

)2

−
fij
rij

(

u⊥
ij

)2

]

, (2)

where ∂i labels the set of particles interacting with par-
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FIG. 2. The averaged energy versus the averaged norms of each
particle. Both axes are normalized by the values of the particle
with largest displacement. Error bars are shown only for pressure
p = 0.05, and the other errors are comparable. The symbols are
connected by lines to guide the eye.

ticle i, u∥
ij = (ek

i − e
k
j ) · r̂ij is the relative displace-

ment between i and j parallel to the bond ij of direc-

tion r̂ij , u⊥
ij =

√

|u∥
ij |2 − ((ek

i − ej) · r̂ij)
2

is the per-

pendicular component of that relative displacement, and
fij = −dφ(rij)/dr is the contact force. Note that fij is al-
ways positive in the present system, and packings are called
unstressed when setting fij = 0 [34]. Next we calculate

the energy
〈

δEk
i

〉

k
of the i-th particle with largest displace-

ment averaged on all the quasi-localized modes we obtain
at a given pressure. In Fig. 2, we plot

〈

δEk
i

〉

k
v.s. the av-

eraged norms
〈

|ek
i |
〉

k
. We find that the larger the norm,

the lower the energy. In particular, particles in the core
(particles with large norm) even have a negative energy.
This result implies that the perpendicular motion u⊥

ij is very
dominant there, since it is the only negative contribution to
the energy following Eq. (2), and fij/rij ≪ 1 near jam-
ming. Such a large perpendicular motion is a characteristic
feature of anomalous modes [34, 41] and non-affine dis-
placements under global deformations near jamming [46],
and of the transition between double well potentials [47].

To study the spatial distribution of δEk
i , we define the

radial energy distribution function:

δE(r) =

〈
∑

i δE
k
i δ(r − ri)

∑

i δ(r − ri)

〉

k

, (3)

where ri is the distance of the particle i from that with the
lowest energy. This function measures the average energy
of particles at distance r from the center of the localized
mode. Fig. 3(a) shows δE(r) for different p. For the mo-
ment, we focus on data that are far away from jamming,
corresponding to p = 0.05 (black line). We observe that
δE(r) is negative up to some length scale we denote as ξ1,
here ξ1 ≈ 1.5. For r ! ξ1, δE(r) is a positive quantity
and decays rapidly with distance as expected from the de-
cay of the displacements themselves. ξ1 thus characterizes

図 3：分子間の振動。（左）分子間の接触方向
と平行方向の振動。（右）分子間の接触方向と
垂直方向の振動。垂直方向の振動は、系を不
安定化させる方向の振動であり、座屈的な振
動である。 



の研究によって、不均一性を導入した方程式を解析的に扱う手法として有効媒質近似理論が確
立された。実際に、弾性不均一性に関して有効媒質近似理論が提案され、ガラスのボゾンピー
クを記述できることが示された。しかしながら、研究成果(1)〜(4)で得られたシミュレーショ
ンの結果と比較すると、有効媒質近似理論は局在振動モードの存在を予言できず、それに伴い
音波物性の散乱をシミュレーション結果に対して極めて小さく見積もることが明らかになった。
したがって、現状の理論は、連続体極限におけるガラスの振動特性を正しく記述できていない
ことが分かった。そこで、本研究では局在振動モードを正しく記述するべく、現状の有効媒質
近似理論の改良を行った。重要な点は、局在振動モードは有限次元でのみ存在する一方で、現
状の理論は無限次元で正しい平均場近似理論であることである。すなわち、現状の理論は正し
く有限次元効果を考慮できていない。そこで、本研究は有限次元効果を考慮することによって、
局在振動モードの効果を取り入れた理論への拡張を行った。これによって、現状の理論では極
めて小さく見積もられた音波の散乱強度を、シミュレーション結果と一貫したものとして記述
できるようになった。 
 
(6) まとめ：弾性不均一性を基盤としたガラスの振動特性の理解 
以上の研究を通して、連続体極限においてもガラスは均質な弾性体として振る舞うことはなく、
欠陥がある弾性体として振る舞うことが重要な結果として明らかになった。すなわち、マクロ
スケールにおいてもアモルファス構造の乱れは完全に粗視化されることなく、欠陥として生じ
るのである。分子振動特性でみると、局在振動モードが弾性波に加えて生じる。これは研究開
始当初の期待とは大きく異なるものであり、図１に示したガラスの階層的な構造は図４のよう
に修正される。すなわち、(i) マクロスケールではガラスは欠陥がある弾性体として振る舞い、
その振動モードは弾性波（フォノン）と局在振動モードとなる、(ii) メソスケールへと遷移す
ると弾性不均一性が発達し、振動モードは乱れた非フォノン振動となる。さらに本研究では、
弾性不均一性を導入した現状の理論を、局在振動モードの効果を取り入れた理論として拡張し
た。その結果、これまでの理論では記述できていなかった連続体極限における音波物性を正し
く記述できるようになった。 
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