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熔融シリカ(SiO2)および熔融シリケイトは､シリコン酸素結合により連結され

るランダム･ネットワーク構造を有する｡そのネットワーク連結度は組成により異

なり､その違いは様々な性質の違いに反映される｡粘性係数の特異な圧力依存性は､

その一例である｡実験の示すところによると､ネットワーク連結度の高い熔融シリ

ケイトでは､粘性係数は圧力とともに減少し､逆に､ネットワーク連結度の低い熔

融シリケイトでは､粘性係数は圧力とともに増加する[叛
粘性係数は､一般に､集合モードとして定義される横方向速度場の輸送係数であ

る｡従って､横方向速度場の記憶関数は､流体力学的極限(零波数および零周波数)

において､動粘性係数(粘性係数と質量密度の比)を与える[2]｡これを拡張し､有限
波数および有限周波数における記憶関数は､波数および周波数依存の､一般化動粘

性係数を与える｡

本研究では､先ず､熔融シリカ(SiO2)および熔融マグネシウム･カンラン石(Mg2SiO｡)

の､有限波数および有限周波数における横方向速度場の記憶関数を､分子動力学(MD)
シミュレーションにより､様々な圧力下において求めた｡ネットワーク連結度は､前

者では高く､後者では低い｡得られた結果の示すところによると､特に小波数にお

いて､低周波数嶺域における励起およびその圧力による変化が両者では異なる｡熔

融シリカでは､励起領域は比較的広く､かつ励起は圧力とともに減少する｡他方､熔

融マグネシウム･カンラン石では､励起領域は狭く､かつ圧力による変化は小さい｡

これは､前述のネットワーク連結度と粘性係数の圧力依存性との関係と､整合的で

ある｡

また､横方向速度場のスペクトル密度も､同様に求めた｡得られたスペクトル密度

は､小波数において共鳴型を示すが､そのピーク幅の圧力による変化はネットワー

ク連結度により異なる.熔融シリカではピーク幅は圧力とともに減少するが､熔融

マグネシウム･カンラン石では圧力による変化は小さい｡これは､上述の記憶関数

の圧力による変化､および粘性係数の圧力依存性と､整合的である｡ちなみに､大

波数においては､スペクトル密度は過減衰型を示す｡

以上のように､MDシミュレーションにより求められた記憶関数およびスペクト

ル密度の圧力による変化は､実験結果と定性的に整合的である｡しかし､求められ

た記憶関数､即ち一般化動粘性係数は､シミュレーションにおける制約のため､有

限波数および有限周波数におけるものであり､流体力学的極限における動粘性係数

とは異なる値を示す｡前者は､熔融シリカおよび熔融マグネシウム･カンラン石の

両者において､圧力にかかわらず､典型的な桁として 102Å2psA-10-6m2S-1の値
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を示す｡これは､熔融シリカや熔融シリケイトのように粘性係数の大きい液体より

はむしろ､液体アルゴンのように粘性係数の小さい液体のそれに近い値である｡他

方､後者は､常圧下における典型的な桁として､熔融シリカでは1m2S~1､熔融マグ

ネシウム･カンラン石では10~5m2S~1の値を示し､圧力による変化は大きくとも一

桁程度と推定される｡このように有限な空間および時間スケールに制約された､有

限波数および有限周波数での一般化動粘性係数から､流体力学的極限における動粘

性係数へといかに移行するかが､現在の課題である｡

次に､上述の圧力による変化のネットワーク連結度による違いを論ずるために､

逆参与率(IPR)を､MDシミュレーションにより同様に求めた｡IPRは､周波数鏡

域における粒子速度の四次モーメント和と二次モーメント和の二乗との比として定

義される､モード局在性の指標であり､IPRが大きいほど､モードの局在性が高い

【3]｡得られた結果の示すところによると､モード局在性の圧力による変化が､熔融
シリカと熔融マグネシウム･カンラン石では異なる｡先ず､両者において､プラズ

マ周波数近傍より高周波数側におけるモード局在性は比較的高く､低周波数側にお

いて比較的低い｡前者は光学的モード､後者は音響的モードに､各々対応する｡次

に､局在一非局在境界の圧力による変化が両者では異なる｡熔融シリカでは､低圧下

において境界は明瞭であるが､高圧下において不明瞭になり､かつ､局在領域が圧

力とともに低周波数側へと広がることにより非局在領域が狭まる｡他方､熔融マグ

ネシウム･カンラン石では､圧力にかかわらず境界は不明瞭であり､局在および非

局在嶺域の圧力による変化は小さい.これは､上述の記憶関数が示すモード伝搬性

の圧力による変化と､整合的である｡以上の局在性の圧力による変化､即ち音響一光

学モードの変化の違いは､以下のように説明出来る.符合の異なる電荷を有する原

千(イオン)種同士の配位状態の圧力による変化は､双方のサイズ比により異なる0

その違いが､原子運動におけるプラズマ振動的な逆位相運動の割合の変化に違いを

生じさせ､音響一光学モードの変化に違いを生じさせる｡
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