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研究成果の概要（和文）：本研究では、水－ケイ酸塩系のダイナミクスに関して、以下の成果を得た。
水ガラス（Na2O-SiO2-H2O系）について、その構造を理解する鍵となる特徴的な低Q回折ピークの起源が、Na2Oに
富むクラスター内のNa-Naの相関であることを解明した。数万気圧までの加圧により、水ガラスの構造は均一化
し、このピークは消失する。また、非晶質の相転移カイネティクスについて、エネルギー準位と活性化エネルギ
ーの幅を定式化したモデルを提案し、SiO2ガラスの永久高密度化現象に関する各種の実験データを再現すること
に成功した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we obtained the following results on the dynamics of the 
water-silicate system.
For water glasses (Na2O-SiO2-H2O system), the origin of the characteristic low-Q diffraction peak, 
which is the key to understanding their structure, is the Na-Na correlation in Na2O-rich clusters. 
Upon pressurization up to several tens of thousands of atmospheres, the structure of water glasses 
becomes homogeneous and the peak disappears. A model is proposed for the phase transition kinetics 
of amorphous materials, formulated in terms of energy levels and activation energy ranges, which 
successfully reproduces various experimental data on the phenomenon of permanent densification of 
SiO2 glass.

研究分野： 放射光地球科学

キーワード： SiO2ガラス　水ガラス　非晶質　相転移カイネティクス
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研究成果の学術的意義や社会的意義
マグマの振る舞いを理解する上で、水－ケイ酸塩系の混和－不混和の相転移は重要である。水ガラスに関する研
究成果は、この相転移の際の構造変化に関する直接的な情報を与えるものである。また、マグマの振る舞いを理
解する上で、液体の相転移ダイナミクスは重要である。非晶質の相転移カイネティクスに関する研究成果は、ガ
ラスを対象としており、液体の相転移カイネティクスのモデルの検討に繋がるものである。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

高圧下におけるケイ酸塩メルトの構造相転移とそれに伴う密度および粘性率の変化の情報は、
固体地球のダイナミクスの理解に極めて重要である。近年、幾つかの実験手法が開発され、相転
移と密度変化については、多くが知られるようになってきた。しかし、粘性率については、1980
年代～90 年代に開発された落球法に依存しており、シリコンが 6 配位をとるような地球マント
ル深部に相当する超高圧条件下での測定には見通しも立っていない状況にあった。 

 

 

２．研究の目的 

次世代放射光施設が稼働してコヒーレント X 線の本格的な利用が可能になると期待される 2020
年代後半を見据え、X 線光子相関分光法（XPCS）による高圧下その場粘性測定のための技術開発
を行う。ケイ酸塩メルトの 4 配位⇔6 配位相転移に伴う粘性率の変化についてのファーストリザ
ルトを得るとともに、高圧下における XPCS 粘性測定法の有用性を実証することを研究開始当初
の目的とした。 
 
しかしながら、研究代表者は、研究期間の途中で放射光施設 Photon Factory の施設長に着任し
て、その責任を負うようになり、さらに COVID-19 の拡大への対応に追われるなど、コヒーレン
ト X 線の利用が可能な放射光施設 SPring-8 で XPCS 測定を実施することが困難になった。この
ため、Photon Factory で実施可能な範囲で、広義の研究目的である水－ケイ酸塩系のダイナミ
クスの解明を進めることとした。 
 

 

３．研究の方法 

(1) 水ガラス（Na2O-SiO2-H2O 系）を試料として、高圧下その場小角 X 線散乱・X 線回折を行い、
構造の圧力変化に関するデータを取得した。そのデータを解釈するため、分子動力学計算シミュ
レーションを行った。これにより、水－ケイ酸塩系の混和－不混和の相転移の際の構造変化を捉
えた。 
 
(2) SiO2ガラスの永久高密度化現象に関する各種の実験データを再現することを試金石として、
低圧および高圧の 2 つの非晶質相のエネルギー準位と活性化エネルギーの幅を定式化した。こ
れにより、液体の相転移カイネティクスのモデル化の前段階として、非晶質の相転移カイネティ
クスのモデルを構築した。 
 
 
４．研究成果 
(1) 水ガラスに対する 20 万気圧領域ま
での放射光実験により、通常の水ガラス
は、第一ピークの低 Q 側（Q = 0.6 Å-1）
に明瞭なプレピークを持つが、水で希釈
した水ガラスは持たないこと、そして、
プレピークの強度は圧力の増加とともに
減少することが明らかになった。一方、
分子動力学計算シミュレーションによ
り、水ガラスは、大気圧下において、水
和したケイ酸アニオンに囲まれたナトリ
ウムクラスターのコロイドであり、この
クラスターがプレピークの起源であることが明らかになった。さらに、このクラスターは圧力の
増加とともに水に溶け出し、プレピークの強度が急激に低下するとの描像が得られた（図 1）。
実験と計算は整合的であり、水－ケイ酸塩系の混和－不混和の相転移の際の構造変化を捉える
ことに成功した。[Noritake et al., Journal of Noncrystalline Solids, 2022] 
 
 
 
 
 

図 1 水ガラスの構造変化（左：常圧、右：高圧） 



 
(2)非晶質の相転移は、結晶の相転移とは大きく異
なる。非晶質の相転移を理解するため、結晶の相転
移カイネティクスのモデルの拡張を行った。具体的
には、活性化エネルギーの分布と自由エネルギーの
分布を定式化して（図 2）、SiO2ガラスの永久高密度
化現象に適用した。このモデルは、固有の圧縮曲線
を持つ「相」のように振る舞う中間状態が無限に存
在すること、十分に高い温度でも相転移が完了する
前に中間状態で停止することなど、永久高密度化に
関する興味深い挙動を再現することに成功した。
[Wakabayashi et al., Physical Review B, 2021] 

図 2 結晶とガラスの相転移 
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