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ガラス転移の トラッピング拡散模型*(要旨)

京工船大工芸 小田垣 孝

様々な物質で観測されるガラス転移は､熱力学上の転移ではな く､ある条件下で生

じる系のダイナ ミカルな性質の転移 として とらえられることが最近 の研究で明 らか に

されてきた｡ 1)分子動力学を用いた研究によれば､拡散係数の減少 に伴 って､異常拡敬

や､ノンガウシアンパラメーターが減衰 しな くなること等が観測 され る｡ 系の長時間領

域における性質を決める原子の ジャンプ運動に着 目して､それが トラッピング拡散型 の

マスタ-方程式

孟p(S,ilso,0)-∑ lwiP(S′,ilso,0)-WSP(S,ilso,0)]8J

で記述 されるとし､ ジャンプ率が巾関数分布

P(ws)-

( ≡

辞 wsp o≦ws≦wo
otherwise

に従 うとすると､p -0で拡散係数 D がゼロとなる転移がみ られ る｡これを このモ

デルのガラス転移 とみなす｡p<0では､平均二乗変位が ～ie(0<1)とな り､異常拡

散 となる｡ それと同時に､ノンガウシアンパ ラメータ- A(i)

A(i)
3<<r4>>

5<<r2>>2
- 1

の i-∞ に於ける値 A(∞)が有限値をとり､それをこの転移のオーダーパラメー タ-

と考えることができるC 2)これは､従来のモー ド結合理論を用いたガラス転移のモデル

とは全 く異なった ものである｡

実際の実験では t-∞ を実現す ることは困難なので､直接 A(∞)を求めて転移点

を決定す ることは不可能である.そこで､有限の時刻 に於ける A(i)の振舞を詳 しく調

べて､その特徴か ら転移点を推定す る.A(i)は､tの関数 としてある時刻 i*で最大値

A*をとるo i*は､ス トヰヤスティックなジャンプ運動による平均二乗変位 と微小振動

によるそれとが同程度になるところである｡積 A*t'は転移点の近 くで A*i*-p-4/3の

ように急激 に大 きくなり､A*t書の適当な巾乗を図示 して､外挿すれば転移点が求め ら
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図 1:トラッピング拡散模型で予想 されるガラス転移点近傍の振舞い

れ る｡ ソフ トスフェア-系にたい して分子動力学 によって求 め られた A(i)を 同様 に

解析す るとA*i* ～(r9 - r)-4 (F9-1･58)であることがわか り､ ソフ トスフェア-

系のガラス転移点がrg-1･58と推定 され る｡ ス トキャステ ィックモデルとの比較か ら

p-(rgTr)3とい う対応があることがわか る｡ この関係 は､拡散係数か ら求 まる関係

とコンシステン トである｡

上記のス トキャスティック模型を微視的な見地から検証するために､レジデンスタイ

ム分布 伸 )の比較 を行なった.上 の トラッピング拡散模型では､4,(i)- < zwse~zwSt

>-zwo(p+1)G(p+2)辛(p+2,zwoi)である事が容易 に示せる｡ G(x)はガンマ関数､

辛(a,I)は nicomiの不完全 ガンマ関数である｡ソフ トスフェア-系で求め られた レジ

デ ンスタイム分布 と上式 との比較か らソフ トスフェアー系のカップ リングパ ラメ-クー

Fと pとの関係 として､p-398･1(r9- r)3を得 る｡ この関係 は､拡散係数､ノンガウ

シア ンパラメーターか ら示唆 された関係 とコンシステン トであ り､ガ ラス転移の トラッ

ピング拡散模型 の妥当性を強 く示す ものである｡

また､ トラッピング拡散模型 では β<1でいわゆる準異常拡散 とな る｡有限時刻で

の振舞が i-ooでの漸近的振舞 とかな り異 なるようにな り､有限時刻での観測では見

掛 け上 ガラスのよ うな振舞が見 え ることになる｡ ソフ トスフェアー系の分子動力学 に

よって観測 されているr-1.45付近 の異常が準異常拡散 の始 りとして理解で きること

を示す ｡

*この研究 は､文部省科学研究費の助成を得て行なわれた ものである0
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