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研究成果の概要（和文）：ガラス転移現象を、シミュレーションと理論解析により開拓することを目的とした研
究を行った。従来のガラス転移研究の困難の克服するために、我々は、(i) 新規の液体モデル系を採用するこ
と、(ii) 系を空間的に非一様にすること、そして、(iii) 系を非平衡条件下に置く、などの非従来方の設定や
モデルを採用した。その結果、異常なガラス相、異常な次元依存性、理想ガラス転移点近傍の熱力学異常、せん
断と密度に依存する異常な非平衡相転移などを発見した。

研究成果の概要（英文）：We carried out the conplehensive studies on the glass transition numerically
 and theoretically. To overcome difficulties of the conventional glass transition studies, we 
employed non-conventional models and settings, such as (i) novel model systems, (ii) spatially 
inhomogeneous systems, and (iii) the glasses out of equilibrium. We successfully showed several 
novel findings such as the existence of the anomalous glass phase, anomalous dimensional dependence 
of the slow dynamics,the thermodynamic anomalies in the vicinity of the ideal glass transition 
point, and the anomalous nonequilibrium phase transition in the parameter space of the shear strain 
and the density.  

研究分野：非平衡物理学

キーワード： 物性基礎論　ガラス転移　ソフトマター　化学物理

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ガラス転移研究は、現在、大きなターニングポイントを迎えている。平均場理論が完成の域に到達し、ジャミン
グ転移も含む統一理論の全貌が明らかになりつつある。臨界現象に喩えれば、ようやくCurie理論が完成した段
階と言ってよい。当然、次なる最も重要な課題は、有限次元における理論の検証である。我々の研究は、従来と
異なるモデル系や、ピニングなどの空間非一様性を導入すること、あるいはあえて系を非平衡状態に置くこと、
など従来の正攻法とは異なるモデルやプロトコルを採用性することで、数十年におよぶガラス転移の根本問題の
解決に本質的な寄与をした点で、学術的・社会的な意義がある。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
ガラス転移とは、融点以下に急冷した液体がアモルファス状に凍結する現象である。液体のみな
らず多くのソフトマターでも同様の転移が観測され、また転移点近傍での粘性係数の増大や複
雑で遅いダイナミクスには、高い普遍性が見られる。ガラス転移を説明するために、現在まで多
くの理論やシナリオが提案されてきた。その代表として、エネルギーランドスケープ描像に基づ
く Random-First-Order-Transition(RFOT) 理論や、ガラス転移を純粋に動力学転移とみなす
Dynamic Facilitation(DF) 理論、そして局所的な秩序が全空間を埋め尽くせないために運動が
凍結するとみなすフラストレーション描像などがある。残念ながら、これらのシナリオはいずれ
も理論体系として完全とは言い難く、平均場近似のレベルですら、満足なコンセンサスがない状
態であった。ところがこの数年、その状況が大きく動きつつある。空間次元が無限大の極限で、
RFOT 理論の中核をなすレプリカ液体論がほぼ完成したのである。これにより、ガラス転移は、
かねてより予想されていた 1 段階レプリカ対称性の破れと呼ばれる普遍性クラスに属すること
が確かめられた。これに伴い、レプリカ理論のダイナミクス版というべきモード結合理論も、そ
の弱点が克服されつつある。 
次に問題となるのは、当然、揺らぎが無視できない有限次元系で理論を検証することである。
RFOT理論が平均場極限で完成したとは言え、他のシナリオが除外されたわけではない。他のシ
ナリオも、実験やシミュレーションの結果を定量的に説明できてしまうからだ。また、繰り込み
群法を用いた有限次元系の解析によると、3 次元ではガラス転移が存在しないという主張すら
ある。最近の著しい理論の進展は、ガラス転移研究をむしろ一層混乱させている感がある。シミ
ュレーションはこれらの問題を解決するために理想的な研究手段である。現在までのシミュレ
ーション研究は、(i)Lennard-Jones 相互作用系や剛体球系などの液体モデルを用いて、(ii) 空
間的に一様な系を、(iii) 熱平衡化させた上で様々な物理量を計測することが一般的な手法であ
った。しかし、これらの単純な液体モデルはいずれも、短距離で発散する斥力が支配的な系であ
るため、得られる結果に顕著なモデル依存性が見られることは少なく、そのため異なるシナリオ
を検証することは難しかった。また、系の熱平衡化こそシミュレーション研究の最大の困難であ
り、ガラス転移温度に到達することはほとんど不可能であった。これらの困難に対して、最近い
くつかの打開策が考えられている。(i) については、我々は Gaussian Core モデルと呼ばれる、
長距離斥力を持つ相互作用系のガラス転移を研究し、その振る舞いが従来のいかなるモデル系
よりも理論との整合性が良いことを見出した(Ikeda et al., PRL 106, 015701 (2011))。この結果
は、従来とは異なる新しいモデルがガラス転移の根本問題を解決する潜在能力を秘めているこ
とを示唆している。(ii) については、世界中で不純物を導入したガラス系の研究が始まっている
(Ozawa et al., PNAS 112, 6914 (2015))。理論解析により、不純物系ではガラス転移点が上昇し、
さらに新しい種類のガラスの臨界点が存在することが予言されたからである。これは空間的に
非一様な系を扱うことで、シミュレーションによりガラス転移温度に到達し、その性質を調べら
れる可能性があることを意味している。(iii) については、近年、非平衡系のガラス研究が盛んに
行われている。細胞の集団運動のようなアクティブマター系も、ガラス的な振る舞いを示すこと
が実験で明らかになったからである。非平衡ガラスは、多様で特異な振る舞いを示す点で興味深
いだけでなく、ガラス転移のシナリオの検証の格好の舞台である。 
 
２．研究の目的 
本研究は、新規のガラス転移現象を、シミュレーションと理論解析により開拓することを目的と
する。過冷却液体のガラス転移は、極めて普遍性が高い現象であるにも拘わらず、その本質は未
解明である。その理由の一つとして、従来のほとんどの研究が、単純なモデル液体の熱平衡状態
を対象にしてきたことが挙げられる。我々は、(i) 新規の液体モデル系を採用すること、(ii) 系
を空間的に非一様にすること、そして、(iii) 系を非平衡条件下に置くことにより、それらの系に
見られるであろう特異なスローダイナミクスの機構を明らかにする。これにより、従来の手法で
は困難だった様々なガラス転移理論の検証を目指すと同時に、ソフトマター物理学の裾野を広
げることを目標とする。 
 
 
３．研究の方法 
以下に示す研究成果は、ほぼすべて大規模なシミュレーションの手法を用いている。シミュレー
ション手法は、扱う系により様々である。過冷却液体のダイナミクスに注目している場合は、分
子動力学あるいはブラウニアンダイナミクスシミュレーションであり、ジャミング系や熱平衡
の物理量に特化した情報が必要であれば、モンテカルロシミュレーションを行った。また、レオ
ロジーとジャミング転移など、非熱系の配置情報は、FIRE など高速最適化の標準的なアルゴリ
ズムを用いている。液体のモデルは、特別な系を除き、ガラス研究の標準的なモデル系を用いた。
標準的な Kob-Anderson レナード・ジョーンズポテンシャル系や、ジャミング系研究で多様され
る調和ポテンシャル系、またそれを拡張した ultra-soft ポテンシャル系などである。理論解析



においては、動的相転移点の計算は、モード結合理論を用いた。ガラスの熱力学的な研究におい
ては、レプリカ理論を用いた。 
 
 
４．研究成果 
（１） 非従来系のガラス転移： ultra-soft potential 系 
過冷却液体のガラス転移がなかなか解決
しない理由のひとつは、従来のほとんど
の理論研究が、レナード・ジョーンズポテ
ンシャルや剛体球のような単純なモデル
液体ばかりを対象にしてきたことが挙げ
られよう。これらはいずれも短距離斥力
が支配的な系であるが、単純すぎて出て
くるデータにシステム依存性があまり出
てこず、似たり寄ったりの結論しか導け
ないのだ。そこで最近、我々は、まったく
新しい相互作用を用いることで新規で多
様なガラス系を作成することを目指し
た。ここでは、「一般化 Hertz モデル」と
呼ばれる、粒子間斥力の大きさが発散せ
ず、斥力の範囲もある非常に柔らかいポ
テンシャルの過冷却液体のガラス転移を
解析した。この系は、単成分系としてはそ
の熱力学特異性が調べられてきたが、そ
のガラス的振る舞い、特にダイナミクス
はほとんど調べられていなかった。我々
は、特に一般化 Hertz モデルの指数が２以下である場合のガラス転移に注目した。先行研究
で、この場合の結晶状態に「クラスター相」と呼ばれる、何個もの粒子が重なって、一格子点
を構成するような、超格子構造が予言されていたからである。我々はこの系をガラス化しやす
いように二成分系にして数値実験を行ったところ、右図に示すようなガラス相が実現すること
を発見した。そのダイナミクスや構造（粒子配置）などを詳細に調べた結果、密度の増大とと
もに、通常の一粒子（モノマー）からなるガラスから、段階的に二粒子（ダイマー）のガラス、
トリマーガラスへと変化することがわかった。いわゆる glass polyamorphism が見つかったわ
けだが、その様子は、液体・液体転移のそれによく似ている。さらに異なるガラス相の相境界
のダイナミクスが、高次ガラス転移と呼ばれる系に特有の特異性を持つことも分かった。いず
れも従来の液体模型では見られなかった新規現象である[1]。 
[1] R. Miyazaki, et al. Phys. Rev. Lett.   117, 165701-p1~ 165701-p5, (2016). 
[2] R. Miyazaki, et al. J. Chem. Phys. 150, 074503 (2019).  
 
（２） 非従来系のガラス転移： 非等方的粒子系 
これまで、等方的な粒子系について、ジャミング転移が深く研究されてきたが、異方的な粒子
系は未開拓な部分が多い。現実の粒子は往々にして非等方であることを考えると、これは不満
の残る状況である。池田グループでは、非等方的粒子のジャミング転移の研究を行った。具体
的には、二つの等方粒子をつないだダイマー粒子系に注目した。まず、系における粒子の接触
数を調べたところ、この系では素朴な isostaticity は成り立っていないことを見出した。こ
れは、系内に一つの粒子に接触が偏った粒子（rotational rattler と名付けた）が存在する
ためであった。その効果を取り込んで接触数を再定義すると、isositaticity が回復すること
を見出した。さらに、この系の弾性率を調べたところ、等方粒子と同様の臨界ベキ則を示すこ
とを見出した。最後にこの系の振動特性を調べたところ、振動状態密度に特異なプラトーが二
種類現れることを見出した。特に低周波数側のプラトーは、回転運動に起因するものであり、
等方粒子系では存在しなかったものである。ジャミング転移に近づくにつれ、この低周波数側
の回転的なプラトーが臨界的な挙動を示すことが分かった。以上の成果は、非等方粒子の低周
波振動の性質を明らかにするものである。この成果は Phys.Rev.E 誌に公開されている。 
[1] K. Shiraishi, et al. Phys. Rev. E 100, 012606 (2019). 
 
（３） 非一様ガラス転移： ランダムピニング系 
熱力学的なガラス転移点が存在するか否かは、ガラス研究の究極の質問である。現在、平均場
理論はほとんど完成しており、ガラス転移点の性質もよく分かっているが、有限次元の理解は
はるかに遅れている。その理由はガラス転移点を観測できるほどの低温にシミュレーションや
実験で到達することができないからである。我々は、前回の基盤研究において、系を構成する
原子の一部の運動を凍結（ランダムピニング）させ、低温に到達する代わりに、ガラス転移温
度を上昇させることで理想ガラス転移近傍にシミュレーションにより到達することに成功し
た。動的転移点、熱力学転移点、ともに定量的な一致する結果であったが、さらなる解析によ

図 1  典型的なクラスターガラスの粒子配置。 



り、肝心のエントロピーがゼロにならないという問題が明らかになった。我々は、エントロピ
ーとダイナミクスのさらなる解析により、その背後にある物理の解明を試みた。まずガラスの
エントロピーともいうべき残留エントロピーを、単なるエントロピーと調和近似に基づく振動
エントロピーとせず、非調和成分も厳密に計算をした。その結果、高い精度で残留エントロピ
ーを計算することに成功した。その結果、熱力学的な相転移の存在を示唆する明確なカスプ（折
れ曲がり）を同定した。一方でそのエントロピーは完全にゼロにはならないことも明らかとな
った。さらにダイナミクスにおいても、ガラス相側で、秩序変数が明らかに不連続的な変化を
しているにも関わらず、ホッピング運動が存在し続くけることを示した。おそらくこの振る舞
いは、ランダムピンニング系特有の現象ではない。 
[1] M. Ozawa, et al. Phys. Rev. Lett. 121, 205501 (2018). 
 
（４） 非平衡ガラス転移： 可逆・不可逆転移 
近年、可逆不可逆転移(Reversible-Irreversible 転移、RI転移) と呼ばれる非平衡相転移の
研究が盛んである。コロイド系にゆっくりと振動シアを加えると、振幅が大きければ粒子間衝
突のためにコロイド粒子は拡散し、軌道は不可逆的だが、ある閾値以下では、粒子はサイクル
毎に必ず同じ配置にもどり可逆的(吸収状態) となる。この RI 転移が、最近、典型的な非平衡
臨界現象である、吸収状態転移と同じ普遍性に属することが分かったことから、爆発的に研究
が進んでいる。逆に、密度がジャミング転移点よりもはるかに高い高密度極限でも、RI 転移
は起こる。ただし、ここでの RI 転移は不連続転移であり、しかもこれはアモルファス固体が
液化する点、つまりもうひとつの非平衡相転移である降伏転移と一致するはずだ。我々は、低
密度と高密度の領域の全くことなる二つの RI 転移をシームレスにつなぐために、ジャミング
転移点を中心に幅広い範囲の密度領域の RI 転移を系統的に調べた。その結果、RI 転移点より
もシアの振幅が小さく、しかもジャミング転移点よりも低密度側に、もう一つの相転移、ポイ
ント可逆相からループ可逆相への連続転移が存在することが明らかになった。これは粒子の起
動のトポロジーにより区別される相である。さらにその領域での応力応答を解析したところ、
ジャミング転移点より高密度側で観測される特異な非線形応答領域が存在することが明らか
になった。これは、ジャミング転移点以下の流動相においても、ジャミング転移を特徴づける
臨界性が支配する秩序が広がっていることを示唆している。 
[1] K. Nagawasa et al.  Soft Matters, 15, 7557 (2019) 
 
（５） 非平衡ガラス転移： 降伏転移とレオロジー 
ジャミング系やガラス系などのアモルファス
固体にシア変形を加えると、変形が小さいとき
は弾性的に振る舞うが、変形が大きくなるとや
がて塑性的な振る舞いをする。つまり流れる。
これが降伏転移であるが、その降伏は連続的な
Ductile 的転移と、破壊的かつ不連続的な
Brittle 転移に大別される。しかし、これは物
質固有の性質ではない。アモルファス固体を生
成プロトコルに非常に敏感に依存することを
我々は、大規模な数値計算により明らかなにし
た。アモルファス固体は、ある程度温度が高い
液体を、急冷することで生成される。その液体
の温度が高い状態から急冷して作成されたア
モルファス固体に振動シア変形を加えると、右
図のDuctileのような振る舞いとなる。しかし、
低温で平衡化された液体を注意深く作りそれ
を急冷してから振動シア変形を加えると、右図
の Brittle に対応した振る舞いを示す。この
Ductile から Brittle への転移、あるいはクロ
スオーバを特徴づけているのが、ガラス転移で
よく知られた動的転移点、いわゆるモード結合
理論温度であることがわかった。これはガラス転移におけるスローダイナミクスを特徴づける
エケルギーランドスケープの地形が、レオロジーの性質を強く支配していることを示している。 
[1] W-T Yeh, et al. Phys. Rev. Lett. 124, 225502 (2020). 
 
 
（６） 非平衡ガラス転移：アクティブマターのガラス・ジャミング転移 
池田らは、非平衡ガラス転移の題材として、バクテリア細胞質におけるガラス転移の研究を行
った。近年の実験により、いくつかの細胞における細胞質は、その代謝活動が抑制されるとガ
ラス的な動力学を示す一方で、代謝活動が活発なときには流動化することが明らかになった。
この流動化のメカニズムは、従来のアクティブガラス模型では捉えられない。バクテリアは、
モータープロテインのような自走する成分を持たないためである。本研究では、代謝活動によ

図 2 様々な温度でアニールされたアモルフ

ァス固体の応力-変形曲線。０がシア変形、０

が応力である。アニール温度が、動的転移点を

低温側に越えたところで不連続的な変化

(Brittle)になることを表している。 



るタンパク質のコンフォメーション変化を有効的な体積変化ととらえた、細胞質の粒子系モデ
ルを構築した。そして、このモデルの動力学を、シミュレーションを用いて詳しく調べた。そ
の結果、極めて小さな体積変化で、系が容易に流動化することを見出した。この成果は、生物
物理的な意義のある、新規なアクティブガラス模型を提案するものである。当該論文は、Phys. 
Rev. Research 誌に Rapid communication として掲載されている。 
[1] N. Oyama, et al. Phys. Rev. Research 1, 032038(R) (2019) 
 
（７） 非平衡ガラス転移：ジャミング転移近傍の応力緩和 
熱揺らぎのない系では、ジャミング転移と呼ばれる、ガラス転移と類似した粘性発散が起こる。
これまでジャミング転移の粘性発散の研究は数多く行われてきたが、それに付随する粒子運動
の特徴は十分に調べられてこなかった。本研究で池田らは、ランダムな配置からの緩和に注目
することで、ジャミング転移近傍での緩和時間の発散を捉えることに成功した。具体的には、
調和ポテンシャルで相互作用する粒子系を考える。まず粒子をランダムに配置し、そこから最
急降下法で緩和させ、緩和時間を測定したところ、この緩和時間がジャミング転移においてベ
キ発散を示すことを見出した。さらに、緩和後の配置の振動解析を行ったところ、低周波側に
孤立した異常な振動モードがあることがわかった。このモードの振動数と緩和時間を比較する
ことで、この最低振動数モードこそが緩和を支配していることを明らかにした。最後に、同様
の研究をシア下の粒子系でも行い、発散のベキが普遍的であることを明らかにした。この成果
は、ジャミング転移の動力学の新側面を明らかにするものである。当該論文は、Phys. Rev. Lett.
誌に公開されている。 
[1] A. Ikeda, et al. Phys. Rev. Lett. 124, 058001(2020) 
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