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【 1.は しめに 】

1984年以降のガ ラス転移の modecouplillgなどの理論的研究 の発展 に呼応 して 1985

年以降､ガラス転移点近傍での振弼 いが分子動力学法 によって盛んに研究 されている｡ ガラ

スとは言 って も SiO2.などの粒子同士が化学結 合の networkを持 った物質 (networkglass)

ではな く､ガラス化の原因が構造 のみによる fragileglassと呼ばれ る物質が研究対象 になっ

ている｡ このようなガラス転移は 1970年代にソフ トコアポテ ンシャルをもつ 1成分粒子系

でMDにより調べ られたが､ 1成分では安定なガラス状態 は得 られないと言 う結果が得 られ

ている｡1985年か らは 2成分系でお もにガラス点移蛇に近 い過冷液体状態が調べ られ､理

論の検証が行われた.1988年にはjumpmotionの存在が明 らかにな り､1990年､ガラス転

移を拡散一異常拡散転移 と して捉える trappingdi爪lSionmodel【2匪 提出され､最近ではこ

の理論 の検証が行われている｡【11
これ らの研究の殆 どが系の構成粒子が Newtollの運動方程式 に従 う原子 レベルの ミク

ロな系であった. そんな中で 1986年 P･N･Puseyと W･vallMegezlによって コロイ ド分散系

で もガラス転移が起 こるとい う報告があり【3ト この実験事実 に触発 されてそれに対応 した計

算機実験 が K･MoTJ'taやい くつかの研究 グループにによ って行われた｡【瑚5】そこで本研究

は K.MorJ'taの研究をより発展 させ､特にガラス転移点近傍での jumpmotionや 協同 ジャ

ンプを調べた｡

【 2.Model】

モデルとしては 2次元 2成分 ､プ ラウニア ンダイナ ミックスに従 う､円対称ポテ ンシャ

ルを持つ粒子系を採用 した｡

2次元としたのは､3､次元の時 と同 じ程度 の粒子数であ って も体系を大 きくとれ､境界

の影響 を小 さくす ることがで きるか らであり､ 2成分 としたの は 1成分では frustratiorLが

小 さく､どの様な急冷速度で も結晶化 して しまうとい う報告があったか らであ る｡粒子間ポ

テンシャルと してはソフ トコアポテ ンシャルを用いた｡

･r,-e(T)12
qQP-喜(qa･qβ)

(Eはエネルギーの次元を持つ畠､U は粒子の直径､α,β はA,Bの粒子の種規を表す)
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このポテ ンシャルは スケー リング則 が成 り立 ち､体系 の熱 力学的状態を唯一 つ のパ ラ

メーター re/tで指定 で きる利点 がある.[61
運動方程式 としては流体力学的な記憶効果を如祝 し､分散媒 は粗視化 して単 に摩擦力 と

ランダムカのみを粒子 に及ぼす と した LaLlgeYJ'Il方程式 を､ さらに摩擦力が十分 に大 きいと

仮定 し極端 に短い時間での振糾 いを如祝 した

-iE･･等 j

JV
∑ 4,･,･(,I.･,･) + a.･(i)
)'(≠i)

(3)

を使用 した｡ (.･は粒子 iの単位質畳当 りの摩擦係数であ り､一般 に粒子 に直径 に依存す る､

Ri(i)は時 刻 tに i粒子 にかか るランダムカであ る｡

【 3.結果 】

まず reJ1-0･3の液体状態か ら圧縮 を したところ､reJJ-1･2-1･3付近 が ガラス転

移点であることがわか った｡粒子の直径比が 1.2の時 は frustratiortが小 さく結晶化 したが

1.4013では安定な ガ ラス状態が得 られた｡また全粒子数が 144個 と 1024個 の場合では動

径･分布関数､structurefactorは相運がみ ら才tず､静的 な性質 を調 べ るときは少 ない粒子数

で充分なことが明 らか にな った｡

jumpmotionはガ ラス転移点近傍 で見 られ､平衡位置 にいた粒子が急 にその位置を変

え る現象である.次 にjllml)mOtiomを起 こした粒子の軌跡 の一例を 五g.1に示す｡このよ う

な ジャンプを拾 い出す ため､ ジャンプの距離を判定基準 と し､ A :0.4qA , B;0.5ĝ ,C:
0･6qAの 3つの判定基準を用意 した｡Rg･2は jumpdistance分布 である.(縦軸 は頻度)

短距離 ジャンプが多 く､ r が増す につれ滑 らかに減少 して い るO爺g.3は れyingtime分布

(縦軸は頻度)で上 か ら下 へ判定基準 A,B,Cである｡ A- B-→Cとなるにつれ短 い距離 の

ジャンプが勘定 さ41ていないのだが､グラフは全体的に縦方向 に圧縮 されているよ うに見え､

短 い距離の ジャンプが短い 恥imgtimeを持つ傾向にあ るとは必ず しも言えない｡

ガラス状態では空孔 とい うものが考 え難 いので､ある粒子 が ジャンプす ると他の粒子 を

押 し退 けることによ〔てその ジャンプを終 える｡ 押 し退 け られ た粒子がまた他の粒子 を押 し

退 けるので ジャンプの連鎖がで き､協同 ジャンプとい う現象が現 n る.五g.4は協同 ジャンプ

の 1例で､五g.5は ジャンプを起 こす前の配置 である. 8個の粒 子が リング状 に配 置 して お

り､約粒子 1個分ずつ時計回 りに移動 している｡

構造緩和 の様子 を調べ るた吟､irLcohererLtSCatterillgfurLCtionを調べた く兄g･6)0

Fi"(k,i,-緩くexp{ik･llf'(t叫 '(0,】}) (4,

atomicな系で見 られ るよ うな t<TB (,a-mfq五/E)で緩和がべ き別に従 うβ-relaxation【71

は見出せなか った｡
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【 4.まとめ 】

本研究で､粒子敷 くつまり体系サイズ)が動的性 質 に彫轡 を与 えていることや､プラウ

ニア ンダイナ ミックスに従 う系で もjumpmotiorLが存在 し､その性質 はニュー トニア ンダ

ィナ ミックスに従 う系 で観測 されているもの と煩似の物であ ることがわかったo また今回は

コロイ ド系の実射81で も報告 されているβ-relaxationの存在 は確認で きなか ったo
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発表の後､使開す る乱数の剛 的性 により柏共存状鰻が出現す ることが判明 した.現在 の

ところ結果に大 きく影響を与 えてはいないようであるが､一部修正を受 ける可能性がある｡

丑g.1q̂ は大粒子の直径

I l.t l.I I.A l,I1.1I.ZI.A I.I I.l J.l

a/rJ

糸g.2jumpdistance分布 (縦軸 は頻度)
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0 IQて 10t 70こ す○て

Rg.3Ryizlgtime分布 く縦 軸 は頻旺)

上か ら下へ A-a -C

爺g.5Rg.4の ジャンプを起 こす前の配 置｡

リングの中 には ジャンプに参加 しない粒子 が 2つあ り､

ジ十 ンブの前 と後でその位置 を変 えていない｡

Rg･4協同 ジャンプを起 こ した例0

8つの粒子が リング状 に 1校 子分回転 している｡

一之.o rJ.0
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破線 は小粒子｡実線 は大粒子｡

hoは8t&ticStnlCturef&ctoTの Brstpeak｡


