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[1]ガラス転移の平均場措橡

図 1:3 次元関1J1':本球ガラスにおける、 ~l::エノレゴー

ドパラメータ。モード結合理論(実線)とレプリ

カ理論(破線)の結果は大きく異なる。

(1)ニモード結合理論とレプリカ理論の整合性o也氏宮崎)論文 [2，5ト講演 [1，4，6，13，14，24]

ガラス転移の理論研究の歴史は長く、実験結果を説明する

ために多くの理論やシナリオが提案されてきた。しかし、未

だにガラス転移の背後に f理想、ガラス転移Jとも言うべき熱

力学的な棺転移が存在するのかすら分かっていなし、。それど

ころか、理論モデルの出発点となるべき、平均場理論すら完

全に確立していないのが現状である。現在のととろ、液体の

ガラス転移の「平均場理論Jに最も近いと信じられている理

論が、液体レプリカ理論とモード結合理論である。前者はガ

ラスの熱力学理論、後者はそれを動力学の立場で説明するも

のと解釈されている。両者は互いに独立に発展してきた理論

であるが、スピンガラスの平均場模型との似ていることから、

暗黙のうちに、ガラス転移の平均場理論と言えば両者を揺す

ようになった。ところが、この二つの理論が整合しているこ

とを正面から調べた研究はなかった。液体の多体問題に特有

の近似のために、比較が困難となることが理由である。我々

は、レプリカ理論とモード結合理論に、できるだけ等価な近似を行うことにより、同理論の整合性を検討し

た。また、近似そのものを考慮の対象から外すために、空間次元を高くした極限も解析した。空間次元を上

げると、液体の熱力学的構造は理想気体に近づくために、近似が系統的に向上するからである。

両理論に、 HNCと呼ばれる液体論の近似を用いて、 3次元剛体球ガラスの 2時間密度相関関数のプラトー

の高さ(非エノレゴードパラメータ)の波数依存性を調べた結果を闘に示す。両理論の結果が、全く異なるこ

とは明らかである。モード結合理論がシミュレーション結果と良く一致することから、この図の結果はレプ

リカ理論の定量的な破綻を表している。一方、ガラス転移点の空間次元(d)依存性は、やはり両理論の結果

が全く異なることが分かった。レプリカ理論が、ガラス転移点仰が d/2dに比例することを予想するのに

対して、モード結合理論は、の~ポ/2dを予言する。驚くべきことに、この違いはモード結合理論が高次

元で破綻していることが原因であることがわかった。以上の結果は、 2つの平均場理論描像の間に整合性が

無いことを、初めて示したものであり、ガラス転移研究の方向性に重要な問題を提起したものである。
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(2) 4次元国IJ体球系のガラス転移(池田，宮崎)論文 [6]、講演 [1，4，6，13ぅ14，24]

前節で述べたとおり、ガラス転移においては平均場描像すら確立していない。かといって、有限次元系の

正確な転移の情報を、シミュレーションから取り出せるほど、計算機の性能は高くない。平均場理論のシ

ナリオを検証する方法として、高次元系を調べることが考えられる。そこで、我々は剛体球のシミュレー

ションを 4次元で行い、理論との比較を行った。その結果、 2つの大きな成果が得られた。 lつは、 4次元

系では、 1成分系で、あってもガラス転移が観測されたことである。 2-3次元系でガラス転移を観測するため



には、核生成による結晶化を避けるために多成分系にするなどの工夫が必要である。系が複雑になってし

まうことが、解析や理論との比較を困難にしてきた。 4次元系は、核生成速度が劇的に遅くなるため、ガラ

ス的な振舞いを観測できるのである。その意味で、我々の系は最もクリーンなガラス模型と言える。 2つ目

は、観測されたダイナミクスが、低次元系に比べより「平均場j的であることが分かつた点である。前節で

述べたとおり、モード結合理論がガラス転移における平均場理論と信じられている。動的スケーリングなど

を詳細に競べた結果、その予想、とシミュレーション結果の一致は極めて良い。また、ガラス転移における

臨界揺らぎとも言うべき、「不均一動的揺らぎj が4次元系では、 2-3次元系のそれに比べて、大きく抑え

られていることが分かつた。モード結合理論は平均場理論として問題を抱えていることは前節で述べたと

おりであるが、臨界的な動的スケーリングに関しては、頑強であると考えられているので、我々の結果は 4

次元系が、確かにより平均場的であることを示していると考えられる。

理論的な考察によると上部臨界次元はガラス転移の動的転移点付近では、 8次元であり、 4次元はそれに

遠く及ばないが、それで、も系統的な理論の一致や揺らぎの低減が観測されたことは撞めて興味深い。

(3)ランダム系のガラス転移(宮崎)論文 [4]、講演 [2ぅ5，9]

昨年に引き続き、ランダム系のガラス転移研究を行った。

これは、球状粒子から成る液体中に、粒子と間じ大きさであ

るが動くことができない不純物を加えた特の、液体のガラス

転移の振舞いを研究するものである。不純物密度が小さけれ

ば、摂動的な効果しかないだろう。逆に密度が大きい極限で

は、不純物中拡散の局在転移問題、 ~pちローレンツ気体問題

となる。ガラス転移は動的な転移、局在転移は静的な転移で

あるから、この開題を理解することは、ガラス転移の理解に

クロスオーバーから切り込める可能性があるのである。さら

に、不純物問の平均距離は、そのまま動的転移の協同揺らぎ

(もし存在すれば、であるが)の格好のフ。ロープと成り得る。

我々はこの系についてより系統的な数値的な研究を行い、 IJJ
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 的不均一性、フラジリティーなどの定量的解析を行った。そ

図 2:様々な不純物密度に対する、緩和時間九 の結果、(i)不純物の増大と共に動的不均一性が強く抑えられ

の温度依存性。不純物が増えるとアレニウス則 る。局在転移領域では、臨界的な動的不均一性の増大は観測
に近づく(直線になる)ことがわかる。

されない。 (ii)緩和時間や粘性係数の非アレニウス性の度合

いを示すフラジリティーは、不純物濃度を挙げると小さくなる(図参照)。この結果は、多孔質系の実験事

実と整合している。 (iii)ダイナミクスは、不純物の作成フ。ロトコノレに敏感で、ある。不純物が作る自由体積

の分布は、不純物だけを平衡化させた場合と、液体粒子と共に平衡化させた場合とでは、後者の方が長い

テーノレを持つ。つまり、液体粒子は動きやすくなる。一般に粒子の分布は、単純なポワソン分布より、熱平

衡化させたほうが粒子の動きやすい分布になるはずであるから、この結果は自然である。しかし、それを具

体的な物理系で指摘した例はおそらく本研究が初めてである。

【2】超ソフトなコロイド分散系の奇妙なダイナミクス

(1)ガウスコア液体の核生成とガラス転移(池田 F宮崎)論文問、講演 [3，5，8，9，12，21]

最近、粒子どうしが重なれるほど弱し¥斥力を持つ系、いわゆる柔らかい棺互作用系が関心を集めている。

その熱力学的・動的振舞いは、通常の強し¥短距離斥力を持つ系に比べて、多彩で豊かな振舞いを示す。それ

だけではない。相互作用が柔らかく、かっ密度が高い系は、多くの粒子が重なり合うことができる、即ち
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長距離相互作用としての性質を示す筈である。言いかえれば、柔らかい高密度液体は、平均場的な系でも

ある。我々はその最も単純なモデルで、ある、ガウスコア相互{乍用系のガラス転移をシミュレーションによ

り調べた。その結果、密度を大きくしていくと、核生成が阻害され、ガラス転移に特有のスローダイナミ

クスが観測されることがわかった。また、その動的性質は、今までのモデルガラス系と比べて、モード結

合理論の予想、との一致が向上する。さらに、非ガウス因子やストークスアイン、ンュタイン員Ijの破れが弱く、

動的不均一性が抑えられていることも示された。強調するべきことは、これが単成分系で観測されたこと

である。これらの結果は、ガウスコア模型は、現存のガラスモデノレ中、最もクリーンな系であると同時に

平均場的な振舞いを最もよく再現する系であることを示唆している。

(2)ιCore overlap結五作用系のスローダイナミクス(岡崎署 j住民宮崎)講演 [7，22]

柔らかい相互作用系のもう一つの例として、 k-spaceoverlapポテンシヤノレという相互作用を持つ液体の

熱力学と夕、、イナミクスに関する研究を行った。 i心spaceoverlapポテンシヤノレとは、波数空間で、柔らかい

相互作用をする系であり、液体系であるにもかかわらず、基成エネルギーや柁図の見穣もりが簡単である系

として、最近、 Stllingerらにより考案されたモデ、ノレ液体で、ある。この相互作用は実空間では、振動的な長距

離力の形をしているため、一種の Kac模型的な振舞いをすることが予想される。その熱力学を数値計算に

より調べたところ、通常の柔らかい相互作舟系の相留における密度軸を左右反転させたような形状になる

ことを見出した。また、ダイナミクスも開様な反転が見られた。即ち、(i)高密度極限では任意の温度で流

動相となる、 (ii)高温極限では、任意の密度に対して流動柁で、ある。低温俄IJでは一種の yエントラント的な

相臨の振舞いが見られる、 (iii)中間密度・低温で現れる結晶相においてすら、 Braggピークはは‘っきりと見

えるにも関わらず、協同的な一種のソフトモードが現れ、[流れるj ような振舞いを示す一、(iv)低密度側で、

一種のガラス的な遅いダイナミクスの兆候が見られる、などを発見した。これらのうち熱力

部は、波数空間で相互作用が柔らかいととを反映して、双対性に基づく議論からある程度理解できることで

ある。しかし、ダイナミクスについては、そのような素朴な直感は成立せず、極めて非自明な結果である。

(3)サイズ比が大きく異なるコロイドのガラス転移(黒岩，宮崎)講演 [8ぅ11ゥ16ぅ17]
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2成分液体は、ガラス研究の格好のそデ、ノレ系で、ある。

シミュレーションによるガラス転移の研究においては、

粒子のサイズがわずかに異なる 2成分系を扱うことが

多い。これは結品化を防ぐためである。このサイズ比

を大きくすると何が起こるだろうか。サイズ比が大き

い極限であれば、小さい粒子は大きい粒子に対する単

なる溶媒(分散媒)としての役割しか果たさず、その自

由度は断熱的に消去できるであろう。しかし、サイズ

比が 10程度以下になってくると、状況は一変する。小

さい粒子は溶媒であると同時に、枯渇相互作用(エン
30

トロピー相互作用)を媒介する役割を果たすようにな

る。枯渇相互作用は超近距騨栂互作用でしかも強い引

図 3:ガラス転移点近傍における、大小成分の緩和時間 力相互作用であるから、大きい粒子は自己凝集、即ち
の波数依存性。サイズ比は 3。大粒子は典型的なガラス

ゲ、ノレ化を起こすこともある。しかも、この程度の比で
の振舞いを示すが、小粒子は短波長側ほとんどゼロ、つ

まり液体的な振舞いを示す。 は、時間スケーノレの分離が完全でなく、断熱近似は破

綻し、双方の非平衡課程を同時に扱う必要が出てくる

筈である。我々は、以上のような振舞いの定性的な違いが、どのサイズ比においてどのように現れるのかを

理解することを宮的に、サイズ比の大きな陪iJ体球 2成分系に対してガラス転移の研究を行った。具体的に
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は、モード結合理論 (MCT)を2成分剛体球液体に適用し、そのスローダイナミクスを詳細に諒べた。その

結果、サイズ比が lに近い領域では、大小雨成分とも標準的なガラス転移的な振舞いが見られるが、サイズ

比を大きくしていくと、小さい粒子のダイナミクスが短い波長から次第に分離していくことを突き止めた。
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千葉?ポスター)

17.黒岩健3 宮崎州正 nサイズ比の大きい 2成分系のガラス転移とモード結合理論))(日本物理学会 2010年

秋季大会， 26aTD-3， 2010年 9月 23-26日?大阪)

18.池田昌司，宮崎川正円高密度ガウスコア液体のガラス転移))(日本物理学会 2010年秋季大会， 26aTD-7，

2010年 9月 23-26日?大阪)

19.金銅，宮崎州正?斎藤真司 3 円ランダム媒体拘束系のガラス転移とアラジリティ))(f3本物理学会 2010年

秋季大会， 26aTD-8， 2010年 9丹 23-26日?大阪)

20.宮崎州正金銅う斎藤真司?円不純物中のガラス転移???(第 59回高分子討論会 2010年 9月 15日?札

幌?依頼発表). 

21. A. Ikeda and K. Miyazaki， )) A Novel and Simple Monodisperse Glassformer"， (International Sym-

posium on Non-Equilibrium Soft M抗ter2010 ， 2010年 8月 17日必月 20日3奈良1 ポスター)• 

22. S. Okazaki， A. Ikeda， and K. Miyazaki， )) 8imulation and MCT Analysis of 80れColloidsぺ(Interna-

tional 8ymposium on Non-Equilibrium 80ft Matter 2010 ， 2010年 8月 17日-8月初日，奈良 3 ポス

ター)• 
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23. K Kim， S. Saito， and K. Miyazaki，日Moleculardynamics studies of slow dynamics in random media: 

Type A-B dynamics and reentrant transition" (CECAM workshop "Complex dynamics of fiuids in 

disordered and crowded environments))， 2010年6月 28日午月 1日， Lyon， France，ポスター)• 

24. A. Ikeda and K. Miyazaki，日Glasstransition and dimensionality" ("Particulate Matter: Dimension 

Matters") 2010年 5月 31日-6月4日， Dresden， Germany，ポスター)• 

く社会還元等>

1 宮崎州豆?日本物理学会・学会誌編集委員

く学位論文(修士)>

1.岡崎祥太)rk-space overlap液体の特異なダイナミクスj

く外部資金>

1.科学研究費 特定領域研究 f非平衡ソフトマタ一物理学の創成:メソスコピック系の構造とダイナミク

スJ (公募研究)(平成 21年度~平成 22年度、研究代表者:宮崎州正)課題番号:21015001 rコロイド

系のガラス転移と非線形レオロジーJ(研究代表者:宮崎川正)(平成 22年度 1，900千円)

2.科学研究費 基盤研究 (C)(平成 21年度~平成 23年度、研究代表者:宮崎州王)課題番号:21540416 

「過冷却液体のスローダイナミクスと動的不均一性J(研究代表者:宮崎州正)(平成 22年度 900千円)

<集中講義>

1.宮崎州正分子化学特別講義」岡山大学大学続集中講義 2010年 11月 10-12日

2.宮崎ナトIlE， r物理学特別講義(物性)Jお茶の水女子大学大学院集中講義， 2010年 12月 6-8日

くその他>

1.宮崎州、|正， Workshop on the Dynamics of the GlassjJammingτransition in celebration of the 80th 

birthday of Prof. Kyozi Kawasaki (2010年 9月8日-9月 11日， Busan， Korea) 組織委員.
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