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研究成果の概要（和文）：高温融体からのガラス形成メカニズム解明を目的とし、高温融体を容器なしで不活性ガスに
より浮遊させることにより液体の結晶化を抑制できる無容器法を用い、
1) 溶融急冷法ではガラスにならない物質をガラスにし、その構造とガラス形成能および物性の関係の解明、2) ガラス
にならない超高温無容器液体の原子・電子構造の解明を試みた。その結果、ガラスになりにくいガラスおよびガラスに
ならない液体の特徴を明らかにできた。

研究成果の概要（英文）：We have studied by using aerodynamic levitation technique that the structures of 
non-glass forming liquids and of glasses with low glass forming ability to reveal the relationship 
between glass forming ability and the structure of glasses / liquids at both atomistic and electronic 
level.

研究分野： 無機工業化学
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１．研究開始当初の背景 
 ガラスは我々の日常生活に欠かせない物
質で、その起源は古代メソポタミア時代にさ
かのぼる。ガラスの構造・物性研究は古くか
ら国内外で盛んに行われてきたにも関わら
ず、21 世紀になった現在でさえも、ガラス形
成の理論、すなわち「なぜガラスができる
か？」という質問に対する明確な答えは得ら
れてないのが現状である。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、ガラス形成メカニズムの解明
を最終目標とし、高融点酸化物に注目し、(1)
ガラスになりやすいガラスとなりにくいガ
ラスの違い、(2)ガラスになりやすい液体とな
りにくい液体の違いを原子・電子レベルで明
らかにすることを試みた。さらに、新規酸化
物ガラスの合成にも取り組んだ。 
 
３．研究の方法 
 前項で述べた目的を達成するために、本研
究では実験および理論の両方からアプロー
チを試みた。 
 実験的なアプローチとしては、大型放射光
施設 SPring-8 の高エネルギーX 線を用い、液
体の全散乱実験を行った。また、高温融体を
実現するために、試料に不活性ガスを吹き付
けることにより無容器で浮遊させ、レーザー
加熱により融解するガス浮遊法を用い、
2000℃以上の超高温無容器融体を実現した。
本手法の特徴は、試料を無容器で保持するこ
とから、試料容器の汚染のない、また試料容
器の散乱の影響のない高精度の散乱データ
を取得できるところにある。また、液体と容
器（固体）の異種界面が存在しないことから
核生成を抑制することができ、過冷却液体を
実現することも可能である。したがって、こ
の過冷却液体からの冷却により従来はガラ
スにならないと考えられた物質をガラス化
することができる。 
 
４．研究成果 
(1) ガス浮遊炉の開発 
 超高温の無容器融体を達成するために、
SPring-8 の高エネルギーX 線回折ビームライ
ン BL04B2に 200W 炭酸ガスレーザーを導入
し、高融点酸化物である二酸化ジルコニウム
（融点：2715℃）融体の X 線散乱データを
2600℃の過冷却状態から 2800℃まで測定す
ることに成功し、融体がこの温度範囲で安定
に存在することを確認した。 
 
(2) アルミン酸カルシウムガラスの原子・電
子レベル構造解析 
 ガラス形成物質を含まないアルミン酸カ
ルシウムガラスを無容器法により合成し、そ
の原子・電子構造を放射光 X 線回折、XAFS、
中性子回折を用いて調べ、これらの実験デー
タに基づき、構造モデリングによりガラス構
造を構築した。その結果、共晶点においては

特異なリング構造が存在していることをつ
きとめた。さらに、ガラスの電子状態を第一
原理計算により調べ、特異なリング構造がで
きる理由を考察した。また、得られた構造か
ら、還元雰囲気で形成する溶媒和電子を有す
るエレクトライドガラスの構造をシミュレ
ートすることに成功した。得られた結果は米
国科学総合誌 Proceedings of the National 
Academy of Sciences of the United States of 
America に受理された。 
 
(3)無容器法を用いた新規高屈折ガラスの合
成およびその構造発現の起源の解明 
 無容器法から合成されたガラス形成物質
を含まない、チタン酸バリウムガラスの構造
について、分子動力学シミュレーションを用
いて、その屈折率の高さの原因と考えられて
いる、酸素のパッキングの高さを定量的に評
価することができた。得られた結果は米国化
学会が発行する物理化学誌 Journal of Physical 
Chemistry B に受理された。 
 同様に、ガラス形成物質を含まないニオブ
酸ランタンガラスの合成に成功し、本ガラス
が組成により二種類の異なった構造を示す
ことと、SPring-8 における X 線散乱実験、イ
ギリスラザフォードアップルトン研究所に
おける中性子回折実験、逆モンテカルロシミ
ュレーションにより明らかにすることに成
功した。得られた成果は、米国化学会が発行
する化学誌 Chemistry of Materials に受理され
た。 
 
(4)無容器法を用いたガラスにならない液体
の原子・電子レベル構造解析 
 (1)で述べたように、本研究で開発されたガ
ス浮遊炉は耐火材として用いられている二
酸化ジルコニウムも液体とすることができ
るが、この液体はガラスにならないことが知
られている。連携研究者であるフィンランド
のタンペレ工科大学の J. Akola のグループと
共同でスーパーコンピューターを用いた大
規模第一原理分子動力学計算により実験デ
ータを忠実に再現する構造モデルの導出に
成功し、ガラスになる液体との比較により、
ガラスにならない液体にはガラスになる液
体よりも構造的な秩序が著しく欠如してい
ること、また電子が結晶より動きやすいこと
を明らかにした。得られた成果は英国科学誌
Nature Communications に受理され、Nature 
Asia より注目の論文として選出された。 
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