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研究成果の概要（和文）：構造未知な準結晶の高次元結晶構造解析を進めるために、実験的・理論的研究を実施した。
特に、正１０角形準結晶に関する研究を進めた。その結果、フラックス法によるAl-Pd-Ru系近似結晶の単結晶育成に成
功した。また、Zn-Mg-Dy正１０角形準結晶の平均構造を５次元構造解析により決定した。Al-Cu-Rh正１０角形準結晶の
有望な５次元構造モデルを構築した。そして、Al-Cu-Ru正20面体準結晶のX線多重回折現象を、運動学的散乱理論にも
とづくシミュレーションプログラムを作成し評価した。

研究成果の概要（英文）：In this project, experimental and theoretical investigations have been performed 
focusing on decagonal quasicrystals in order to make progress on the structure analysis of unsolved 
quasicrystals. Single crystals of an approximant crystal to decagonal quasicrystals in the Al-Pd-Ru 
system have been grown successfully. Average structure of the Zn-Mg-Dy decagonal quasicrystal has been 
determined by means of five-dimensional structure analysis. A feasible five-dimensional structure model 
for an Al-Cu-Rh decagonal quasicrystal was constructed. Multiple diffraction phenomena in an Al-Cu-Ru 
icosahedral quasicrystal have been evaluated by using an originally developed simulation code, which is 
based on the kinematical theory for X-ray diffraction.
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１． 研究開始当初の背景 
 

(1)物質のナノ領域に踏み込んで今までに無
い新しい物性を開拓すること、相互作用のコ
ントロールによる物性の制御が現在の物質
基礎科学において重要な課題となっている。
一方、おもに工学的に応用されている物質・
材料のほとんどは周期結晶である。非周期結
晶を特徴付ける非周期長距離秩序は 1984 年
の準結晶発見以前には、結晶に摂動が加わっ
て引き起こされる特殊な事例と考えられて
いた。しかし、現在では、高圧化での単一元
素結晶、鉱物、酸化物、高温超伝導体、誘電
体、電荷密度波、磁性体、金属間化合物、ソ
フトマターなどの多種多様な系に見出され、
従来の結晶とは異なる新たな長距離秩序と
して注目されている。それらの物理的性質を
理解するための理論モデルは、非周期構造の
ため、結晶におけるブロッホの定理を基礎に
おくことができない。特に基本となる結晶周
期がまったくない準結晶は、どのように非周
期長距離秩序が伝播し形成するのか、非周期
秩序の安定化の起源、電子構造が原子構造の
安定化に果たす役割、エネルギーとエントロ
ピーによる安定化のバランス、非周期長距離
秩序は絶対零度での基底状態か等の基本的
で未解決な問題が多数存在する。 
 
(2) 準結晶は構造のチューニングにより、従
来の物質系では得られない相互作用や量子
閉じ込めによる新しい物性を発現する可能
性をもつ物質群であることは、近似結晶にお
いて指摘された（金属結合と共有結合の結合
転換, K. Kirihara et al., Phys. Rev. Lett. 85 
(2000) 3468）。しかし、複雑構造のため、応
用以前に構造の理解が難しく、コントロール
された物性の制御は現在に至っても実現し
ていない。 
 
(3) 準結晶の原子構造の決定は通常の構造
解析手法ではなく、高次元結晶解析の手法を
用いる必要がある。フランス、スイス、スペ
イン、ドイツおよび日本の研究グループによ
って解析への努力が精力的になされてきて
おり、研究代表者は高次元構造解析手法を、
実空間位相回復法をもとに独自に発展させ、
放射光を用いた X線回折実験により 2007年
に世界ではじめて完全な 2元素からなる正二
十面体準結晶の構造解析の結果を報告した
（高倉ら, Nature material 6 (2007) 58-63.）。
この結果にもとづき、３元素からなる同型の
正二十面体準結晶の動的構造解析がはじめ
て可能になった（M. de Boissieu et al., 
Nature material 6 (2007) 977-984）。しかし、
いまだ構造の詳細が原子レベルで解明され
ていない数多くの準結晶や近似結晶が存在
しているのが現状である。 
 
２．研究の目的 
 

準結晶や近似結晶がいろいろな合金系にお
いて形成することは現在までに多く報告さ
れているが、単結晶試料が得られていない、
もしくは、試料の結晶性がよくないために、
原子レベルで構造の詳細が解明さていない
ものが大多数である。本研究は、非周期長距
離秩序構造を持つ準結晶およびその近似結
晶の、将来的な非周期結晶工学の基礎を与え
ることを目標に、純良な単結晶試料の育成の
検討とそれによってえられた結晶の同定、構
造解析を行うことを目的とする。とくに本研
究では、2 次元方向に準周期性をもち、それ
に垂直な 1 次元方向に周期性をもつ正 10 角
形準結晶の構造解明を主目的とした。 
 
３．研究の方法 
 
(1) いままで報告されてきた準結晶や近似
結晶の多くは、複数の元素を所定の組成とな
るように秤量し、溶融合金化、そして引き続
いた熱処理というプロセスを経て得られた
凝固固体中に見出されたものである。条件に
よっては、単相試料が得られる場合があるが、
多くの場合は多相である。また、単相試料で
あっても、単結晶粒のサイズが小さいために、
電子顕微鏡による解析・評価に留まっていた
場合が多い。Ｘ線による構造解析・評価を可
能とする単結晶育成のために、本研究では、
フラックス（溶液成長）法を用いる。 
 
(2) フラックス法においては、物質の融点に
比べてはるかに低い温度において結晶を成
長させることができる一方で、初期組成や冷
却速度が目的結晶の成長に大きく依存する。
初期組成と冷却速度および取り出し温度に
ついて詳細に検討する。 
 
(3) 育成された結晶同定、結晶性評価および
結晶構造解析を通常の結晶構造解析または、
高次元結晶構造解析の手法、そして、X 線多
重回折を応用して行う。 
 
４．研究成果 
 
(1) フラックス法により、Al-Pd-Ru 系近似結
晶の一つであるε16相の単結晶育成に成
功した。得られた単結晶の X 線構造解析
により、今まで構造未解明な、約 16Åの
長周期をもつ正 10 角形準結晶の構造解
明に役立つと考えられる。 
 
(2) Zn-Mg-Dy正10角形準結晶の平均構造の5
次元構造解析に初めて成功した。Zn 系正
10 角形準結晶は、従来から研究されてき
た Al 系正 10 角形準結晶とは異なる構造
タイプに属すことが明らかとなった。さ
らに、いままで詳細構造が未解明であっ
た Bergman 型 Zn-Mg-R（R=希土類元素）
正 20 面体準結晶の構造解明への手がか
りが得られた。 



 

(3) Al-Cu-Rh 正 10 角形準結晶の 5 次元構造
モデルを構築した。Al-Cu-Rh 正 10 角形
準結晶は、現在数多く報告されている Al
を主要構成元素とする3元系正10角形準
結晶の基本型と位置づけられる系である。
構造の基本構成要素と考えられる直径約
20Åのクラスターとして 10 回対称と鏡
映対称の両方を含むモデルを構築した。
このモデルは他の Al 基正 10 角形準結晶
の構造モデルのプロトタイプとなる。 

 

(4) Ｘ線多重回折を準結晶の構造評価に応用
するため、運動学的散乱理論に基づくＸ
線多重回折シミュレーションプログラム
を作成した。そして、フラックス法によ
り作成された Al-Cu-Ru 正 20 面体準結晶
をＸ線多重回折実験により評価した。
Al-Cu-Ru 正 20 面体準結晶にはリニアフ
ェイゾンは存在しないが、結晶成長の異
方性を反映した結晶モザイク分布の異方
性が明らかとなった。Ｘ線多重回折は準
結晶の結晶性の評価に役立つことを実証
できた。 
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