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研究成果の概要（和文）：準結晶は原子の準周期的配列により構築されるが，その物理的起源は周期性と相容れない特
異な回転対称性（例えば5回回転対称性）に起因すると考えられてきた．本研究では，急冷凝固したMg-60at%Al合金に
おいて，通常の立方対称を持つ準周期結晶（準周期立方結晶）が形成されることを，電子回折図形の高次元結晶解析，
および高分解能電子顕微鏡による構造直接観察を通して，実験的に検証することに初めて成功した．この実験事実は，
原子の準周期秩構造が特異な回転対称性に強いられてできるのではなく，原子間相互作用そのものから発生することを
示す重要な結果となる．

研究成果の概要（英文）：Quasicrystals are constructed by quasiperiodic arrays of atoms, and their 
physical origin has been attributed to the unique rotational symmetry (e.g., five-fold rotational 
symmetry) that is incompatible with conventional periodic order. In the present study, we show that, for 
the first time, the quasiperiodic atomic structure occurs with a normal cubic symmetry (i.e., 
quasiperiodic cubic crystal) in a rapidly solidified Mg-60at%Al alloy, based on hyperspace 
crystallography analysis of the electron diffraction patterns and the direct structure observations by 
high-resolution electron microscopy. The present observations suggest that the quasiperiodic order is 
governed not by underlying specific symmetry but perhaps by intrinsic interactions between the 
atoms/molecules, providing an important hint on the hierarchical principle how the atoms build up 
periodic/aperiodic materials.
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１．研究開始当初の背景 
 ２０１１年のノーベル化学賞に輝いた準
結晶は，結晶・アモルファスに次ぐ第３の固
体構造として確立されるに至った．準結晶の
発見は，周期構造をベースに確立された物質
科学に大きなパラダイムシフトをもたらし
たのである．周期配列こそが原子構造の最も
調和・安定した状態を与える，という描像は，
いわば物質科学者の長年の思い込みに過ぎ
なかった．シェヒトマン博士らによる最初の
準結晶相発見の直後から，爆発的に多数の報
告が相次ぎ，現在では 100種類以上の合金系
や，さらには高分子系においてさえも準結晶
形成が確認されるに至っている．  
 準結晶が物質に普遍的な形態であること
は確立されたが，それは同時に「準結晶はな
ぜできるのか？」という，物質科学の大きな
課題をもたらした．準周期秩序は，数学的に
は無理数で規定される２つの長さスケール
の非周期秩序配列によりあらわされる．代表
的な例としてフィボナッチ列があるが，そこ
では黄金比（(1+√5)/2）を持つ二つの長さが
厳密な準周期秩序に沿って配列している（図
１）．実際の原子系を考えたとき，無理数比
の長さスケールを自発的に産み出す原子間
相互作用が考えにくいため，準結晶の形成に
は無理数秩序を強いる特異な回転対称性が
不可欠要素と考えられてきた．すなわち，並
進性と両立しない回転対称性によって非整
合秩序（無理数秩序）が強いられるため，準
結晶形成のための物理的起源を与えると考
えられてきたのである．急速凝固 Al6Mn合金
中に最初の正 20 面体準結晶が発見されて以
来，これまで実験的に見いだされた準結晶相
は 8 回・10 回・12 回回転といった，並進性
と相容れない特異な回転対称性を持つもの
が殆どであった．ごく数例，通常回転対称を
持つ準結晶相（立方対称準結晶）の可能性を
示唆する報告[1]がなされていた．しかしなが
ら，それらは電子回折実験のみに基づく定性
的な解釈に留まっており，実験的検証が不十

分であったため，通常対称準結晶の存在を確
定するには至っていなかった． 
 
２．研究の目的 
 現在の準結晶の一般的な定義には，準周期
秩序に加えて回転対称性に関する項目が付
加される．一方，理論家の一部は，準結晶の
定義に回転対称性は不要[2]と主張している．
この論争は，実際に通常対称準結晶が形成さ
れるのか，十分な実験的検証がなされていな
いため，物質科学者を含めた総体での議論が
活性化されるには至っていない． 
  本研究では，「通常回転対称を持つ準結晶
の実験的検証」という，物質科学の未解決問
題に取り組む．本研究によって「通常対称準
結晶」の存在が確立されれば，それは単に新
たに分類される準結晶相を見いだした，とい
う博物学の範疇にとどまらない．すなわち，
なぜ準周期構造が形成されるのかという，物
理的な起源の本質を問う極めて重要な結果
となる．それは，原子が物質を構成していく
ときの新たな法則や，さらには新しい概念へ
の展開へとつながっていくことが大いに期
待される．  
 
３．研究の方法 
 準周期構造の検証には「二つの（もしくは
それより多くの）長さスケールの準周期秩序
配列」の検証が必要不可欠であり，回折実験
のみで結論することは難しい．本研究では，
原子構造を直接観察できる最先端電子顕微
鏡（STEM）を用いることにより，Mg-Al 系
の急速凝固合金中に「立方対称準結晶」と示
唆されている一連の非整合結晶の構造解析
を行い，準結晶形成の可能性を検証する． 
 
４．研究成果 
 Mg-60at%Al 液体急冷凝固試料中には，電
子回折図形において 2 回・3 回・4 回の回転
対称軸，すなわち立方対称を示す構造が存在
していた（図２）．回折ピークは非周期的に
配列しており，特に 2回軸のパターンには準

図１：一次元の準周期秩序 

 （フィボナッチ配列） 図２：立方対称Mg-Al準結晶相の回折パターン 



結晶構造特有の高密度の反射が観察される．
これらの反射は，空間次元より多い 6指数で
矛盾無く指数付けされることが分かった．図
２の中段に，２回軸パターン中に長四角で囲
った範囲の強度プロファイルを示す．これら
のピーク位置とおおよその強度分布は，高次
元結晶（高次元正方格子）を物理空間に対し
て tan~1.4 となる角度だけ傾けて投影する
（図２下段）ことで非常によく説明できる． 
 2回軸方位から得られた STEM高分解能像
は，いくつかの際だった特徴を示している
（図３）．まず，二つの長さスケール L，Sが
明瞭に観察され，これらは 3回軸方向に準周
期的に配列している（図３b, c）．Lと Sの長
さの比は 1.38±0.03であり，Lと Sの数の比
も約 1.4 であった．これらの観察結果は，前
述の電子回折パターンの高次元結晶解析結
果とよく一致している．すなわち（立方晶の
a, b, c 各結晶軸に対して），6次元超立方格子
を物理空間に対して tan~1.4 の傾きで投影
した結果得られる，立方対称準結晶であるこ
とを示している．この特徴を持った立方対称
準結晶の高次元格子モデルを構築し，電子回
折図形シミュレーションを行った結果，実験
をよく再現することが確認できた．  
  

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
  
 STEM像をさらに詳細に解析すると，立方
対称準結晶中の二つの長さスケール L，S に
対応する局所構造が，安定結晶相である
-Mg2Al3巨大結晶と-Mg17Al12結晶中に見ら
れる切頂四面体クラスターで説明できるこ
とが分かった （図４）．切頂四面体クラスタ
ー同士は，図４下段に示す 3種類のいずれか
で連結できる．このとき，理想的な切頂四面
体の連結により得られる L と Sの比は 1.375
となり，実験により得られた値（1.38）と非
常に近い．すなわち，準周期秩序を規定する
２つの長さスケールは，安定結晶中にすでに
存在していたことになる．立方対称準結晶で
は 4つの 3回軸方向に Lと Sの配列が存在す
るため，特定の 12 個の切頂四面体クラスタ
ーの連結様式があれば 3次元的な空間充填が
可能となると考えられる． 
 以上を基に，Mg-Al切頂四面体クラスター
の連結による立方対称準結晶の構造モデル
を構築した（図５）．これにより得られた準
周期格子中の各切頂四面体中心は，6 次元構
造モデルから投影した格子点位置とよく一
致していた． 
 

 
 

図３ (a) 立方対称準結晶の 2 回軸方向か
ら得た STEM高分解能像  (b)L, S二つの
長さスケール分布  (c)回軸方向に沿っ
た 次元準周期配列のトレース (d) 広範
囲の STEM 像と，そこから得た (e)長距
離の一次元準周期配列．  

図４：立方対称準結晶相の STEM原子像と
Mg-Al切頂四面体クラスター 

図４：切頂四面体クラスターのネットワークに
よる立方対称準結晶構造モデル 



 本研究は，立方対称準周期結晶の形成を実
験的に検証した初めての成果となった．今回
観察された準結晶は，通常結晶対称性を有し
ており，これまでの準結晶とは異なる新しい
タイプの高次元結晶としての解釈ができた．
今回の結果は，特異な回転対称性の助けがな
くとも，原子自身が準周期秩序構造を構築で
きることを強く示唆しており，原子間相互作
用に関する理解をさらに深めていく必要性
を我々に求めている．さらに，今回のMg-Al
立方対称準結晶は，切頂四面体クラスター自
らが拘束する二つの長さスケール比に沿っ
て準周期配列した結果である，とも言える．
同一のクラスターが周期／非周期構造とな
るとき，それは一体どのような条件に支配さ
れるのであろうか？特異な回転対称を持た
ない新たな準周期構造が発見されたことで，
原子・分子がどのような階層ルールに従って
複雑な物質構造を構築していくのか，新しい
視点からの取り組みが必要であることが示
された．  
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