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研究成果の概要（和文）：ガラス遷移温度直上での加熱－急冷プロセスを新規に開発し、金属ガラスの非アフィ
ン歪み導入による緩和状態制御の技術確立を行なうことができた。特に、２０２０年度に発表した、円柱状試料
の直径方向に傾斜した緩和状態分布の導入は、これまでの金属ガラス材料の常識を一新する材料制御法を提供す
るものである。このような材料制御によって、すぐれた塑性変形性（靱性）を示す金属ガラスを作製することに
成功した。
また、分子動力学シミュレーションによる構造評価・解析によって、非アフィン歪み導入にともなう原子レベル
での構造変化を明らかにし、緩和状態制御の機構解明および理論構築を行うことができた。

研究成果の概要（英文）：We develop a new heating-quenching process above the glass transition 
temperature and establish a technique for controlling the relaxation state by introducing non-affine
 strain in metallic glass. In particular, the introduction of the gradient relaxation state 
distribution in the radial direction of the cylindrical sample announced in 2020 provides a novel 
material control method that renews the conventional wisdom of metallic glass materials. By such 
material control, we succeeded in producing a metallic glass showing excellent plastic deformability
 (toughness). In addition, structural evaluation by molecular dynamics simulations revealed 
structural changes at the atomic level due to the introduction of non-affine strains, and was able 
to elucidate the mechanism of relaxation state control and construct the theory.

研究分野： 材料科学

キーワード： 金属ガラス　緩和状態制御　非アフィン歪み　構造若返り　機械的特性

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
金属ガラスは原子が規則正しく配列する結晶構造を有しない金属で、結晶材料にはない様々な新規な特性を有す
る。しかしながら金属ガラスでは、加工等によって起こる原子レベルでの微小な構造変化（緩和）によって有用
な特性が失われるという問題があった。そして一旦緩和が起きてしまうと、容易にはもとに戻せないということ
が知られていた。本研究課題は緩和状態を意図的に制御（回復）し、有用な特性の維持、回復、発現を目指す全
く新しい構造制御法を確立したもので、材料科学の発展に大きく寄与するものと考えられる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

アモルファス、金属ガラスといった金属系ランダム原子配列をもつ材料は、これまで人類が長
い間用いてきた規則原子配列をもった結晶構造材料にはない高い破断強度・硬度および低ヤン
グ率を兼ね備え、高耐食性や軟磁気特性等、優れた特性を有することが知られている。[1] これ
までランダム原子配列材料は結晶のような規則原子配列のような定義ができないため、一括り
で「ランダム配列」という表現でしかとらえられてこなかった。しかし図１の左側に示す模式図
のように、速い冷却速度と遅い冷却速度で作製したランダム原子配列材料はその原子配列の乱
雑さに違いがある。前者はより乱雑（大きな体積をもった未緩和）な状態にあり、後者は比較的
規則化が進んだ（緩和した）状態にある。 

一方、研究代表者らは図の右側に示したように、固体状態のガラス合金では緩和状態によって
例えば熱処理で生成するナノ組織形成や室温での機械的特性に大きな違いを生じることを報告
している。[2] 従って、緩和状態を考えることはランダム原子配列材料を研究、そして工業的に
応用するのにあたって非常に重要である。逆に考えれば、ランダム原子配列構造を“制御”する
ことによって、特異なナノ組織の形成や種々の新規物性を発現できる可能性があることを示し
ている。例えば機械的特性で考えてみると、金属ガラスは局所的な原子群が融解することによっ
て起こる粘性流動の進展（これを「せん断帯」という）という変形機構のため、延性（塑性変形
性）に乏しいという欠点もあり、現在この改善が大きな研究課題になっている。未緩和なガラス
状態では自由体積という原子間の空隙が多く存在し、それらがせん断帯の起点となって互いに
その進行を阻害することによって変形能が発現すると考えられている。実際に図１の右側に示
した変形曲線では、未緩和ガラス合金の方が室温での塑性変形が現れていることがわかる。[3] 

これまで本分野においては、緩和状態は制御不能なものであり、一旦ガラス合金が緩和してしま
うと戻すことは不可能であるとされてきた。従って、このような不可侵な現象の挑戦という観点
での研究はほとんど行われてこなかったといえる。 

 

 

２．研究の目的 

本研究では、主に金属ガラスを対象にして数学・基礎物理学と材料工学の研究者が集結し、「ラ
ンダム原子配列構造の評価と制御」という新しい物質材料学の学理を構築することを目的とす
る。すなわち、実用上重要となる緩和(Relaxation)現象に着目し、研究代表者らが提唱してきた
「局所不均質構造モデル」[4] をベースに、ランダム原子配列に発生する非線形局所歪み（非ア
フィン歪み）を意図的に導入する技術を確立する。そのために、緩和したランダム原子配列を過
冷却液体状態へ一旦相遷移させ、それを新たに急冷することで局所未緩和状態に再生・回復（こ
れを構造若返り、Rejuvenation という）させることを検討する。さらにその技術確立と並行し
て、緩和状態制御の概念形成、理論構築を行うとともに、本過程で得られた基礎科学および先端
材料科学の知見を互いに融合させることで、“原子レベルでの不規則構造の評価・制御による新
材料・新機能創成”という新機軸を提案し、非平衡物質構造材料の新しい科学的知見の創出と新
規材料特性の開拓を目指すことを目指した。 

 

 

３．研究の方法 

研究代表者らは、金属ガラスの緩和状態はガラス遷移温度直上(1.2~1.3Tg：Tgはガラス遷移温
度)での冷却速度によって決定されることを明らかにした。[5, 6] このことから、事前検討にお
いて直径 3 mm、厚さ 0.5 mm の緩和した Zr55Al10Ni5Cu30のディスク状の微小金属ガラスを、
一旦過冷却液体温度域(1.05Tg)まで急速加熱し、一定時間(120 s 間)保持して十分平衡状態にし
た後、急冷することで構造若返りが達成できることを報告している。[7] この時起こる緩和状態
制御としての構造若返り現象は、分子動力学シミュレーション研究から再急冷過程に起こる原

図１ ランダム原子配列の 

     概念図と緩和状態 

による特性変化  



子配列の不規則化、自由体積の再導入等が原因となっており、その過程で非アフィン歪みが相関
していることを明らかにした。[8, 9]  
本研究では、これらの知見をもとに機械試験に供することができるバルク状試料で、かつ強制

冷却できる構造若返り処理を行う装置を開発した（図２）。この装置は真空雰囲気チャンバー内
に上下駆動可能な試料ホルダーを配置し、試料を固定させて所定温度まで加熱し、その後試料ホ
ルダーを下降させて液体窒素で間接冷却させた銅製メッシュのステージに接触させて急冷を行
うものである。加えて、試料ホルダーを図３のように改良することで、試料中に非対称な冷却速
度分布を導入することを可能にした。[10] 図３(a),(b)に試料ホルダー部分の概略図を示す。円柱
状試料を銅製ホルダーで挟み込む構造になっており、その上下のホルダー間に 90 μm程度のギ
ャップを設けている。雰囲気は真空であるので、上下の試料ホルダー間は真空断熱されているこ
とから、ホルダー下部（すなわち円柱状試料下部）は急冷効果が高いが試料上部は金属ガラス中
の熱伝導のみによって冷却が進行するため、相対的に急冷効果は低くなる。一般に金属ガラスの
熱伝導率は 10 W/m K 程度で、[11] 銅やアルミニウムの 20～40 分の 1 程度であるため、試料
内の伝熱がそれほど促進されずに直径方向に効果的に冷却速度分布を付与することができる。 
  

図２ 構造若返り処理（急速加熱冷却） 
装置の外観 

 
 
 
 
 
 
 
 

図３ 試料ホルダー部の詳細 
４．研究成果 [10] 

 
4.1 傾斜構造若返り制御方法の開発 

図４は直径 4 mm、長さ 8 mm の
Zr60Cu30Al10 金属ガラスを 1.04Tg まで
0.4 K/s で加熱した後、液体窒素で冷却
した銅製メッシュに接触させて冷却さ
せた時の試料上部（オレンジ色の曲線）
および下部（青色の曲線）の実際の温度
変化を示している。なお図中のグレーの
部分はヒーター付近での温度変化であ
る。昇温過程では、試料の上部および下
部ともにほとんど温度差は見られない。
しかしながら、X軸で示した時間 1000 s

付近からの急冷過程では両者の差が非
常に大きくなっていることがわかる。ガ
ラス遷移温度直下の曲線の傾きから、冷
却速度は試料下部で 6.3 K/s、上部で 1.8 

K/sとなっており、3.5倍の差異がある。
試料断面部のマルテンス硬度分布を図
５(a)に示す。冷却効果の高い試料下部は

 

 

 

図４ 傾斜構造若返り試料の加熱冷却曲線 



上部に比べて硬度が小さく軟化が認められており、構造若返り過程がより顕著であることがわ
かる。このことは、図５(a)の上下方向（徐冷部から急冷部）のマルテンス硬さのライン分布を示
した図５(b)からもわかる。図から明らかなように、 試料断面での硬度分布は２次元的に傾斜変
化しており、構造若返り状態もこれに対応した分布を示していると考えることができる。 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図５ 傾斜構造若返り試料の断面硬度分布(a)および上下方向のラインプロファイル(b) 
 
 

4.2 傾斜構造若返り金属ガラスの変形と破壊挙動 
図６は作製まま試料(As-cast)と２次元傾斜構造若返り試料(Heat treated (gradient A))の真応

力－真ひずみ圧縮試験結果である。一見して、２次元傾斜構造若返り材では塑性変形性が大きく
改善されていることがわかる。５回の試験の平均値として、塑性のびは作製まま試料では
2.52±0.63 %、２次元傾斜構造若返り材では 7.21±2.19 %であった。さらに興味深いのは、２次
元傾斜構造若返り材では塑性変形領域で見かけ上の加工硬化現象が発現している点である。既
に述べたように、金属ガラスの変形は局所的な粘性流動によるせん断帯の移動（すべり）で進行
する。さらに金属ガラスは転位や粒界もなく、マクロ的に均一な組織のため、一旦せん断帯の移
動が起こるとこれを阻止する機構が働かないため塑性変形能が乏しく、また塑性変形がおこっ
ても加工硬化は起こらないとされており、 これが応用の際の障害の一つになっている。近年こ
のような課題を解決すべく、短範囲規則性（ナノクラスター）の形成、第２相としての結晶相析
出、部分的な歪みの導入といったミクロ・マクロの不均一性導入が検討されてきた。[12-16] こ
こでの結果は、ガラス単相構造で見かけ上の加工硬化現象を発現できることを示しており、あら
たな金属ガラスの機械的特性改善手法として特筆される。 

 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図６ 傾斜構造若返り試料の圧縮機械試験結果 
 
 
以上報告したように、本研究はこれまで不可侵の現象として考えられてきた金属ガラスの緩

和現象を人為的に制御し、特性改善をもたらすという新たな概念を形成するものであり、同時に
金属ガラスの工業的な応用において大きな進展をもたらす組織・構造制御手法となることが期
待される。なお研究期間内に論文として発表できていない成果もあり、今後早急にそれらについ
て発表する予定である。 
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