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研究の概要 
水型液体の熱力学・運動学的異常、液体・液体転移、ガラス転移、結晶核形成の素過程、ガラ 

ス状物質の非線形流動・破壊といった液体における未解明問題を理解する鍵は、液体に潜む時 

空階層性にあるとの認識の下、従来の液体論の立場からではなく、メゾスコピックな時空階 

層性が本質的であるソフトマターの立場から、これらの問題に迫ろうとする研究である。 
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１．研究開始当初の背景 
液体状態には、物質輸送・反応の場として

極めて重要な機能が備わっており、工業的な
輸送プロセス、マイクロフルイディクス、生
命活動における水のように、多くの場面で極
めて本質的な役割を果たしている。そのよう
な重要性にもかかわらず、液体状態、そして
融点以下の過冷却状態、運動が凍結したガラ
ス状態の物理的理解は、気体・結晶状態に比
べて著しく遅れていた。 
 

２．研究の目的 
本研究では、液体における未解明現象、(1)

水型液体の熱力学異常・運動学的異常、(2) 
単一成分の液体・液体転移現象の起源の解明
とその応用、(3)ガラス転移現象の解明、(4)
高分子メルトを含む液体の結晶化の素過程
と機構解明、(5)液体・ガラス状物質の非線
形流動・破壊現象の解明と制御、という５つ
の基本問題の解明を目指す。 
 

３．研究の方法 
具体的には、結晶構造形成傾向とそれとは

異なる対称性をもつ局所安定構造形成傾向
の競合という観点から、実験的アプローチ
（実空間・波数空間での構造・ダイナミクス
解析、分光学的測定、熱測定）、ブラウン動
力学・分子動力学シミュレーション、流体粒
子ダイナミクス法などの数値シミュレーシ
ョン、理論的研究の有機的な連携により、液
体の動的階層性という概念に基礎を置いた
新たな物理描像を定量的レベルで確立する
ことを目指す。 

４．これまでの成果 
（１）過冷却液体におけるボンド配向秩序の
発達と時空階層性：我々は、いくつかのモデ
ル系において、過冷却液体中に結晶的ボンド
配向秩序が出現し、過冷却度の増大と伴にそ
の特徴的な大きさが理想ガラス温度に向か
って臨界発散的に増大することを見出した。
我々は、フラストレーションのもとでは、結
晶化に不可欠な位置秩序は容易に破壊され
るが、ボンド配向秩序に関しては、その位相
コヒーレンスは失われるものの、振幅に関し
ては協同的転移が生き残り、これが臨界性の
源になっているのではないかと推測してい
る。今後は、このような振る舞いの普遍性に
ついて明らかにしていく予定である。 
（２）空間拘束下における過冷却液体の構造
化とダイナミクス：空間拘束下での液体のダ
イナミクスの理解は、ナノテクなどの基盤と
して極めて重要な問題である。空間拘束下に
おいては液体のダイナミクスが遅くなり、ガ
ラス転移温度も上昇することが知られてい
たが、我々は、拘束壁が液体のボンド秩序化
を促し、それが空間拘束下でのより遅いダイ
ナミクスの起源となっていることを初めて
明らかにした。また、壁の影響の到達距離は、
過冷却液体のボンド秩序の相関長で決まっ
ていることを見出した。このことは、バルク
液体、拘束下の液体にかかわらず、局所的な
ダイナミクスがその位置での局所的なボン
ド秩序化の度合いによって決まっているこ
とを示唆する。さらに、この結果は上述の臨
界現象とのアナロジーを支持するものであ
り、過冷却液体の遅いダイナミクスの起源の
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解明という観点からも重要な知見であると
考えている。 
（３）過冷却液体からの結晶核形成過程の微
視的解明：結晶化はあらゆる物質で、準安定
な過冷却状態からの核形成過程を通して起
こる。我々は、従来の常識に反し、上述のよ
うに過冷却液体が内包するボンド秩序とい
う時空不均一性を反映して、核形成は常に密
度とボンド秩序がともに高い領域から選択
的に起きることを見出した。また、結晶化の
微視的過程に密度の不連続変化は存在せず、
ボンド秩序の空間的なコヒーレンスの連続
的な増大により結晶核が形成されることを
発見した。これは、従来の古典核形成理論の
概念を根底から覆すものである。また、生成
される結晶の対称性も、結晶核生成が起きる
前の段階で、既に過冷却液体が内包するボン
ド秩序の対称性により選択されていること
を明らかにした。これらの発見は、過冷却液
体の動的な階層性が直接結晶の核形成を促
すことを示唆しており、従来の古典核形成理
論を越え、結晶化について全く新しい描像を
与えるものと期待している。 
（４）過冷却液体の非局所的な輸送：我々は、

過冷却液体の粘性輸送に関して研究を行い、

メゾスコピックな動的相関長を境にして、過

冷却状態では、マクロな粘性からミクロな粘

性に向かって粘性係数が大きく低下すること

を見出した。このことは、過冷却液体が単純

液体と本質的に異なり、メゾスコピックな時

空階層性を有することを強く示唆しており、

液体論的アプローチは有効ではなく、時空階

層性に焦点を当てたソフトマター的なアプロ

ーチが不可欠であることを強く示唆している。 
（５）過冷却液体の非線形流動・破壊現象：

我々が発見した、粘性の密度の変化に対する

「動的非対称性」に起因したずり変形下での

液体の新たな不安定化機構を、粘弾性体に拡

張し、延性・脆性破壊の物理的起源を現象論

に基づき明らかにした。今後は力学的不安定

化の微視的メカニズムについてさらに研究を

進めていく予定である。 
（６）液体・液体転移：我々は、液体Ⅰが液

体Ⅱに転移する際、固体壁へのぬれ性が大き

く変化すること、スピノーダル線近傍で部分

ぬれから完全ぬれへ転移することを見出した。

また、水溶液（グリセリン・水系）において、

相分離を伴わない純粋な液体・液体転移を発

見した。これは、純粋な水にも液体・液体転

移が存在する可能性を示唆する結果として注

目を集めている。 
（７）水型液体の熱力学異常とガラス形成能： 
水の温度・圧力相図と LiCl/水系の温度・濃

度相図の類似性に着目し、水に形成される正

4 面体構造と結晶構造のフラストレーション

という観点から研究を行い、液体のフラジリ

ティ、ガラス形成能と平衡相図の形の間に深

い関係がある可能性を見出した。この結果は、

結晶化とガラス転移に関する我々の 2 秩序変

数モデルを支持するものであり、ガラス転移

の起源と結晶化へのフラストレーションとの

関係に重要な示唆を与えるものである。 
 
５．今後の計画 
これまでの成果を踏まえ、過冷却液体の時空
階層性の異常輸送における役割、遅いダイナ
ミクスの起源とその普遍性、ガラス状物質の
非線形流動の微視的な機構の解明、結晶核形
成の素過程におけるボンド秩序変数の役割
の解明と理論構築、液体・液体転移における
局所構造形成の微視的レベルでの理解、水型
液体の異常性の起源に迫っていきたい。これ
らの研究を通して、液体の未解明現象を、メ
ゾスコピックな時空階層構造という統一的
視点から理解できればと考えている。 
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