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研究成果の概要（和文）：液体が過冷却されアモルファス構造を凍結されるガラス転移について、その背後にあ
る分子スケールから巨視的スケールにわたる多階層ダイナミクスを大規模分子シミュレーションによって明らか
にした。特に、次元性に着目し2次元ガラスと3次元でどのように輸送特性が変わるのかを探ったところ、2次元
ガラスは2次元結晶と同じ由来を持つ巨大熱ゆらぎを示すことを見出した。このこと、低次元ガラス系の緩和動
力学を解析するには巨大な熱ゆらぎとガラス固有の構造再配置運動の分離する必要があることを示している。

研究成果の概要（英文）：A glassy system lacks the crystalline order and endows the random structure.
 Structural correlations cannot represent the dimensionality dependence. We need to examine 
dynamical aspects to clarify the dimensionality dependence.  We demonstrated that fluctuation is 
dependent on the spatial dimensions, but the modality of inherent structural relaxation is similar 
between 2D and 3D. From large-scale molecular simulations, we clarified enhancement of 2D 
fluctuation taking place due to a mechanism similar to Mermin-Wagner theorem by direct calculation 
of the Debye-asymptote of the vibrational density of states. This also accounts for enhanced 
fluctuation recently observed in 2D systems. It leads to system-size dependent of the relaxation 
time and dynamic correlation length in the 2D system in terms of the density correlation functions. 
However, such size dependence is eliminated by introduction of an alternative correlator that 
characterizes relative rearrangement motions of the particles.

研究分野：統計物理学
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１．研究開始当初の背景 
 
	 本研究課題は、ガラス転移におけるスロー
ダイナミクスを特徴付ける、「動的不均一性」
とよばれる時空間に不均一に発生する協調
運動の物理的起源を明らかにすることを目
的とする。ガラス転移点近傍では静的構造が
液体と同じく短距離的にも拘らず、動的不均
一性の空間スケールが分子スケールを顕著
に超えることが明らかにされてきた。このこ
とから動的不均一性がガラス転移を導く主
要な役割を果たすとされるが、その発生メカ
ニズムは不明なままになっている。そこで連 
続体スケールに匹敵する超大規模分子シミ
ュレーションを実行し、どのように動的不均
一性が発生するのかその起源と実態を解明
する。 
 
２．研究の目的 
 
  ガラスはミクロからメソスケールまで緩
和時間が分布し階層性を有することからソ
フトマター物質の典型であるとされる。しか
し、コロイド、液晶、高分子と異なり、ガラ
スのダイナミクスを記述するのに有効な秩
序変数の特定には至っていない。動的不均一
性で見られる協調運動は臨界現象との類推
からガラス転移を引き起こす主要な役割を
果たすと期待されている。ガラスの動的不均
一性に対するメソスケールの秩序変数が発
見されていない現状では、ミクロな分子シミ
ュレーションから情報を集積することが必
要不可欠である。しかし当該分野では計算資
源や技術的問題から大規模分子シミュレー
ションが優先されることがなかったため、こ
れまでに得られた知見は限定的であったと
言わざるをえない。液体やガラスのように分
子スケールの微視的なゆらぎが支配的な系
に対して大規模シミュレーションは一見意
味がないように見えるかもしれないが、ガラ
ス転移点近傍で顕著となる時空間的な協調
運動が分子スケールを超えることが見出さ
れ、さらにそれに関連した有限サイズ効果が
顕著にあることから、必然的に大規模分子シ
ミュレーションによって解析することが本
質的となる。したがって本研究課題では、連
続体スケールに匹敵する大きさの分子シミ
ュレーションを理論との直接比較に持ち込
むことによって、ガラス転移とその背後で発
生している動的不均一性の物理的起源を明
らかにすることを目指し、ガラス転移のメカ
ニズムを解明することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
	
本研究課題では具体的に以下の研究内容を
おこなった。	
	
(1)ガラス転移のシミュレーションにおいて
構造緩和時間には著しい有限サイズ効果が

あることは代表者などによる多くの研究が
示している。これら先行研究では温度冷却に
より動的不均一性のサイズがシミュレーシ
ョンサイズまで増大することが原因である
ことを議論しており、その後臨界現象と同様
に有限サイズスケーリング手法によって動
的不均一性の相関長の見積りに至っている。
ところが最近になって、特定のガラスモデル
ではサイズに対して緩和時間が非単調的な
振る舞いをすることが報告されている。つま
り有限サイズ効果と動的不均一性の相関長
の増大との関係が未だ非自明であることを
示唆している。そこで本研究では 2次元系と
3 次元系のガラス形成液体モデルにおける構
造緩和の様子を調べ、動的不均一性は時間ス
ケールにおける有限サイズ効果と動的不均
一性の長さスケールの関係についてその実
態に迫った。	
	
(2)ガラス形成物質では粘性率や緩和時間が
温度低下にともなって著しく増大する普遍
的な性質があるが、その温度依存性には物質
により異なる多様性を示すことが知られて
いる。シリカガラスのように分子間に四面体
ネットワークを組みやすい物質は比較的ア
レニウス則に従う傾向にあり、このような物
質は strong ガラスと呼ばれる。その一方で
分子性やイオン性の液体では温度低下とと
もにアレニウス則を劇的に超える奇特な振
る舞いを示し、これらは fragile ガラスと呼
ばれる。このようなガラス動力学の温度敏感
性の物質による違いを分類するためフラジ
リティという指標が提案されているが、動力
学の温度依存性を整理するために用いられ
ている一方で、残念ながらフラジリティを決
める物理学的な起源や微視的なメカニズム
については未だ不明な点が多く、フラジリテ
ィがガラス転移の本質的起源を知る上で重
要な鍵とされている。本研究では、アレニウ
ス則にしたがう 2成分シリカガラスモデルを
基盤として、異成分間のポテンシャル深さを
系統的に変えることによって四面体ネット
ワーク形成能を制御し、これによりフラジリ
ティを系統的に変化させることのできる過
冷却液体モデルの提案をおこなった。	
	
(3)ガラス様混雑環境下における無秩序−秩
序転移現象のメカニズムの解明をおこなっ
た。具体的には自己駆動粒子を一定方向へ最
適速度になるまで自己駆動力がはたらくブ
ラウン粒子としてモデル化し分子動力学シ
ミュレーションをおこなった。粒子間の摩擦
を駆動方向に対して平行、垂直成分をそれぞ
れ導入する。このような異方的な摩擦力は本
来離散要素法など粉体シミュレーションで
紹介されているが、それらを最も簡単に取り
扱っていることになる。秩序化されたレーン
形成状態を促進するかどうかは自己駆動力
の大きさ、摩擦係数の組み合わせによってお
り、様々な密度でこれを系統的におこなう。	



解析には、レーン形成率、整流効率、レーン
本数を定量化することによって、	レーン形
成の過程と条件を明らかにする。また非常に
高密度な条件において出現するジャミング
転移について、有限サイズスケーリング手法
の適用可能性を検討した。	
	
４．研究成果	
	
本研究課題で得られた成果は以下のとおり
である。	
	
(1)本研究では 2 次元系と 3 次元系を比較し
ながらガラスダイナミクスを解析した。その
結果次元を問わず、熱振動分布は線形分散領
域における弾性音波によって与えられ、デバ
イモデルとのアナロジーによって理解され
ることを見出した。しかしながら 2次元系で
は熱振動ゆらぎの振幅は対数的に発散し分
子サイズを遥かに超えシステムサイズにま
でおよぶことになる。これによりガラスの構
造緩和で特有な協調再配置運動は見かけ上
覆い隠されたことになる。そこでボンド切断
法という局所的は配位数ゆらぎを用いて構
造緩和を特徴付けたところ、素過程では間欠
的に発生する粒子ジャンプ運動が 2次元系で
も見られた。動的不均一性の定量化には 4点
相関関数が用いられるが、依然として密度場
は熱振動による影響を受けることから適当
ではない。その代わり巨大な熱振動運動を除
去するために、粒子拡散に着目すればガラス
的な構造緩和は 2次元と 3次元とで定性的に
は同様であり、2 次元系の巨大ゆらぎはガラ
ス動力学に直接影響がないという結論を得
た。	
	
(2)ガラス形成液体のスローダイナミクスに
対する分子動力学シミュレーションによる
研究で、フラジリティを変化させる手段はこ
れまで、密度を変える、異なる成分ごとのサ
イズ比を変える、ポテンシャルの柔らかさを
変えるなどがあった。しかしながら、スケー
リングされることにより非自明なフラジリ
ティの変化をさせるモデルの提案には至っ
ていない。本研究ではこれらの手段とは異な
るアプローチでフラジリティの制御をおこ
ない、シリカガラスモデルを基盤としてポテ
ンシャル深さを系統的に変化させることに
よって、四面体ネットワーク形成液体モデル
とソフトコアポテンシャルモデルの橋渡し
に成功した。これにより、制御できるフラジ
リティの範囲を従来の研究を遥かに超え、
strongからfragileまでカバーできるように
なっている。またポテンシャルはスケーリン
グされないことを解析的に示し、得られた結
果が非自明であることを示している。さらに、
本研究によるモデルのフラジリティの変化
のメカニズムは、ネットワーク液体の高温側
で見られる fragile-strong クロスオーバー
の温度領域が低温側にシフトすることによ

って見られることを比熱ピークの出現温度
から示唆しており、これは典型的な fragile
液体にも fragile-strong クロスオーバーが
存在することを予測している。	
	
(3)駆動力の大きさを決める最適速度とレー
ン形成を促進する異方的な散逸性を援用し
たシミュレー	ションをおこなったところ、	
系の状態が無秩序、レーン形成の 2つに分け
られることがわかった。この結果は最適速度、	
異方的な散逸という 2つの効果の競合により
対向する自己駆動粒子のレーン形成という
協調運動をもたらしているものと考えられ
る。また、レーン形成過程において、対向粒
子同士が衝突を繰り返しながら徐々にレー
ンを形成する様子が見られた。このことから
無秩序状態に比べ衝突頻度の少ないレーン
形成状態が定常状態で安定であることがい
える。対向粒子の衝突とレーン形状の解析に
より、レーン形成過程と定常状態のそれぞれ
で衝突回数を最小化しようとする効果の競
合によりレーンの幾何構造が決定されるこ
とを見出した。さらに、密度依存性とシステ
ムサイズ依存性についての解析から、無秩序
−レーン形成転移が臨界的でなく動的な転移
であることを示している。これは外場駆動に
よって生じるレーン形成転移と同様の結論
であることがわかり、さらに駆動格子ガス系
の理論的解析とも整合している。また、レー
ン幅と緩和時間、及び輸送効率と界面長のス
ケーリング関係の定量化に成功し、レーン形
成過程の詳細なメカニズムを明らかにした。
この結果はレーン形成過程とレーンの幾何
構造の間に強い相関があり、両者により定常
状態での性質が決定していることを示唆し
ている。	
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