
 

様式Ｃ－１９ 

 

科学研究費助成事業（科学研究費補助金）研究成果報告書 
平成 24 年 ４ 月 19 日現在 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 

 

研究成果の概要（和文）： 

金属ガラスの原子スケールの構造の分子動力学シミュレーションおよび新規バルク金属ガラス

(BMG)の開発を行った。液体と固体の中間相として知られる分子性物質の一種の柔粘性結晶の性

質に着目した MDモデルでシミュレーションを行った。その結果、BMGは臨界パーコレーション

状態のクラスター充填構造であることが分かった。さらに、計算結果の検討により、新型のバ

ルク金属ガラスとして臨界直径 10mmの Pd20Pt20Cu20Ni20P20高エントロピーBMGの創製に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
The present study dealt with molecular dynamics (MD) simulations to analyze the 
atomic-scale structure of metallic glasses and the development of a new bulk metallic 
glass (BMG). A MD simulation model by referring to a plastic crystal was performed where 
the plastic crystal is known as an intermediate phase between a liquid and solid phase 
in a class of molecular materials. Simulation results revealed that BMGs possess 
critically-percolated, cluster-packed structure. Furthermore, considerations of the 
simulation results make it possible to produce a high-entropy bulk metallic glass with 
a critical diameter of 10 mm in a Pd20Pt20Cu20Ni20P20 alloy as a new type of bulk metallic 
glass. 
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１．研究開始当初の背景 
 最近、金属ガラスおよびバルク金属ガラス
(BMG: Bulk Metallic Glass)中の局所原子構
造として中距離規則 (MRO: Medium Range 

Order)が存在することが実験的、理論的、計
算機科学的および実験的見地から検証され
ている。本研究では、この BMG中の MROに関
する研究の一環として、BMG の特徴的な局所
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原子構造を解析するための新規手法を開発
することを目指して、分子性物質のひとつで
ある柔粘性結晶の特徴を導入した分子動力
学(MD)シミュレーションを開発するととも
に、得られた研究成果を実験にフィードバッ
クさせることにより、新規バルク金属ガラス
を創製することを研究計画として立案する
に至った。 
 
２．研究の目的 

本研究計画は、以下に記す３つの研究項目
を実施することを全体構想に掲げる。３つの
研究項目は、(1)金属ガラス相の生成および
その局所原子構造の解析に対して、柔粘性結
晶の特徴として挙げられる「分子の配列秩序
および配向無秩序」状態を応用させた「柔粘
性結晶」型モデル (PCM: Plastic Crystal 
Model)の構築、(2) MDシミュレーションの実
行ならびに解析などの計算機科学および(3)
シミュレーション結果の実験的検証および
シミュレーション予測による新規金属ガラ
スの開発、である。これら３つの研究項目の
機能的な連携により、金属ガラスの生成およ
び局所原子構造に関する新しい知見を導出
するとともに、金属ガラスの熱力学的および
物理的な性質と現象の発現機構を解明する。
さらに、新規バルク金属ガラスの開発を指向
した新しい金属ガラス開発プロセスを確立
することを全体構想に据える。 

 
３．研究の方法 
 これまでに BMGを含め金属ガラスの生成が
報告されている合金を対象として、本研究で
提唱する柔粘性結晶モデルによる金属ガラ
ス生成の有無、生成条件の確立を調査した。
MDシミュレーションに関しては、現有ソフト
ウェアの Materials Explorer 5.0 Ultra 
(Fujitsu)を使用した。さらに、この MDソフ
トウェアの解析機能を最大限に利用するこ
とにより、二体相関関数・積算配位数、干渉
関数、ボロノイ多面体に関する解析を行い、
クラスター回転により非結晶化する際の相
状態の変化と非結晶化の機構を調査した。計
算は研究代表者の竹内が担当し、金属ガラス
の局所原子構造の関連結晶相を含む化合物
相の結晶学的特徴は研究分担者の湯葢が解
析した。実験的検証は、研究分担者の横山が
中心となり実験計画を立案し、遂行に導いた。 
 
４．研究成果 
 本研究の主要な成果としては、(1)シミュ

レーション結果および(2)実験結果として以

下の二点を挙げることができる。具体的な成

果としては、(1)BMGにおける臨界パーコレー

ション状態のクラスター充填構造の立証お

よび(2)世界初の高エントロピーバルク金属

ガラス(HE-BMG)の創製である。以下に、この

２つの主要研究成果について、その概略を述

べる。 

(1) BMG における臨界パーコレーション状態

のクラスター充填構造の立証 
金属ガラスの局所原子構造の特徴を解析し
た結果、臨界パーコレーション状態のクラス
ター充填構造を呈していることを見出した。
代表的な BMGの合金組成を調査した結果、黄
金分割(黄金比):  ～ 1.618を用いた負のべ
き乗で表現できることを見出した（５．主な
発表論文等の〔雑誌論文〕の１）。この知見
に基づき、BMG の局所原子構造に関する数学
的解析を行った結果、フィボナッチ数で表さ
れる数、例えば、５、８、１３等の原子で構
成される２種類の原子集団(クラスター)を
考えることにより、の負のべき乗で表現さ
れる合金組成を記述可能であることが分か
った。さらに、この際の２種類のクラスター
の中で、小さな寸法のクラスターの数密度、
もしくは体積分率を計算した結果、0.27とな
り、ランダム構造の臨界パーコレーションの
濃度に一致することを見出した（図１および
５．主な発表論文等の〔雑誌論文〕の１）。
実際に、実存する BMG として、Zr65Al15Ni25お
(〔雑誌論文〕の１および〔学会発表〕の２)

 

図１ (a)ランダム構造相の臨界パーコレ

ーションのデモンストレーション、(b)コ

ア－コロナモデル、(c)金属ガラスの局所

原子構造へのコア－コロナモデルの適用

の概念図、(d)金属元素のみで構成される

金属－金属(Metal-Metal)系および P、Si

等 の 半 金 属 を 含 む 金 属 － 半 金 属

(Metal-Metalloid)系金属ガラスにおける

コアおよびコロナ成分ならびに図(a)との

対応関係。金属－金属系金属ガラスでは、

正 20 面体クラスターと正４面体クラスタ

ーが要素となり、後者の体積分率が 0.27

の時に臨界パーコレーションが生じる。こ

の際の合金の組成が、例えば、Cu62Cu38等の

BMG 組成に対応することを見出して、分子

動力学シミュレーションを実行した。 



よび Cu62Zr38(〔雑誌論文〕の 10および〔学会
発表〕の 1)に対して MD シミュレーションを
行い、代表的な金属－金属系 BMGでこの臨界
パーコレーション状態のクラスター充填構
造が再現されることを確認した。 
 

(2) 世界初の高エントロピーバルク金属ガ

ラス(HE-BMG)の創製 
新 型 の バ ル ク 金 属 ガ ラ ス と し て

Pd20Pt20Cu20Ni20P20 高エントロピーバルク金属
ガラスを創製に成功した（図２、５．主な発
表論文等の〔雑誌論文〕の 8および〔学会発
表〕の６）。同じ金属系先端材料でありなが
ら、BMG と合金相、合金成分・組成などで全
く素性の異なる高エントロピー(H-E)合金の
性質を BMGに取り入れた新規合金の開発に成
功した。H-E 合金の名前の由来は、多元系の

等原子分率組成において、原子の配置に関す
るエントロピーが最大になることに由来し
ており、合金設計上問題が残されている BMG
の合金組成決定に利用して、きわめて効率的
に新規 BMGの開発に成功した。 
これらの主要研究成果を含め、本研究では

金属ガラスの局所原子構造ならびに性質に
関する多彩な研究成果が得られており、それ
らは下記の主な発表論文等で公表されてい
る。 
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図３ 臨界直径は 10mm の世界初のセンチ

メートル級 Pd20Pt20Cu20Ni20P20高エントロピ

ーバルク金属ガラス(HE-BMG)の X線回折図

形。挿入写真は外観図。 

 
図２ 液体からの急速冷却により仮想的

な Zr73Cu27 金属ガラスを作成したのち、Zr

および Cuを正 20面体クラスターおよび正

４面体クラスターにランダム回転を与え

ながら置き換えて構造緩和を行う PD-PCM

の計算方法を示す原子配置図(〔雑誌論文〕

の４)。 
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