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研究目的 
 結晶材料のような周期構造を持たない非晶質材料の構造解析は、これまで材料全体からの回折強度を取得し、

平均構造情報である構造因子からフーリエ変換で動径分布関数を得ることにより行われてきた。しかし近年、非

晶質材料の局所領域から質の高い回折情報を得ることができるようになってきており、より直接的に個々の局所

構造の特徴が明らかになってきた。非晶質中の主構造および欠陥構造のようなものを考えたとき、観察された局

所構造がどちらに属するかの判断は全体の平均構造との比較によって行われるのが常である。その際に使用され

る手段が動径分布解析であるが、従来の解析方法は原子集団の分布が空間的に等方であることを仮定しており、

非等方性が顕著に現れる局所構造に対しては、その適用が困難である。そこで、局所リバースモンテカルロ法に

よって、非晶質局所構造の電子回折像から原子配置を決定し、カーネル密度推定を用いることで局所構造の動径

分布関数を算出する新たな方法を提案する。これにより、これまで明らかでなかった非晶質の欠陥など内部構造

の詳細を理解することができ、全体構造との比較を通じ、非晶質材料の機械的性質などの理解に繋がることが期

待される。 
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実験内容と研究成果 
 局所電子回折実験、局所リバースモンテカルロ計算およびカーネル密度推定法を組み合わせたこれまでに無

い非晶質材料の局所構造解析手法を提案した。特に金属ガラスの 20面体局所構造を題材として取り上げた。 

具体的には次のような手順で研究を進めた。まず、従来の報告から 20 面体原子クラスターの形成が示唆さ

れている Zr-Pt金属ガラスについて局所電子回折パターンを取得した。次に、得られた特徴的な局所回折パタ

ーンを再現するような原子クラスター構造を作成するため、局所リバースモンテカルロ法を用いた。具体的に

は、原子クラスターの初期構造を準備し、種々の拘束条件のもとで、実験で得られた回折パターンの強度に近

づくように原子を移動させることにより最終構造を得た。最終構造の初期構造依存性や配位数による違いなど

調べ、大域構造との比較を行った。 

 本研究では得られた局所構造を動径分布関数によって評価する手法を開発した。動径分布関数はある粒子か

ら距離 rの位置に他の粒子が存在する度合いを表す。しかし、従来の解析方法は原子集団の分布が空間的に等

方であることを仮定しており、非等方性が顕著に現れる局所構造に対してはその適用が困難であった。昨年度

までの共同研究において、局所リバースモンテカルロ法とカーネル密度推定を組み合わせる方法を提案し、局

所構造に対する動径分布関数を求めることに成功した。提案法により、金属ガラス局所構造と大域構造を同一

の指標で比較することが初めて可能になり、局所構造の歪みが大域構造の形成に寄与する実験的証拠を得た。

さらに今年度は、ベイズ推定に基づく再定式化を通じた局所リバースモンテカルロ法の拡張について議論を進

め、非晶質局所構造のより精密な解析の実現を試みた。応募当初の予想通り、定式化の根本的な部分に関して

は問題なく成功した。一方、この定式化の議論を通じ、非晶質局所構造のより精密な解析の実現には局所リバ

ースモンテカルロ法に回折シミュレーションを組み合わせる必要があることが同時に明らかになった。これを

受けて、回折シミュレーションをサブルーチンとして組み込む形で、局所リバースモンテカルロ法の計算プロ

グラムを改良した。今後は同計算プログラムを用いて、非晶質局所構造のより精密な解析を進める予定である。

以上の成果の一部を学術論文として投稿し、査読結果を受けて現在改訂中である。 
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