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研究成果の概要（和文）：  
 結晶には右手型と左手型の二種類の鏡像対称な形を持つものがある。溶液からこのような

結晶を成長させると普通は左右同量できるけれど、磨り潰しながら結晶成長すると、一方の鏡

像体結晶だけが生き残るという実験がある。本研究はこの現象を理論的に研究し、右左の鏡像

体結晶粒が接近して成長表面を覆い、互いの成長を阻害することによって起きることを解明し

た。これは、有機分子の右手型と左手型を分離することにも役立ち、生命の右左非対称性の起

源の理解に繋がるかもしれない。 
 
研究成果の概要（英文）：  
 Some crystals have two possible shapes that are mutually mirror image to each other. In 

the solution growth, one normally obtains racemic mixture of chiral crystals, but under 
grinding, it is experimentally shown that only one type of enantiomer survives. Present 
research studies this phenomena theoretically, and reveals that homochirality is caused by 
the mutual antagonism between clusters of different enantiomeric crystallites when they 
come close to each other. The effect is applicable to separate enantiomeric form of organic 
molecules, and might be relevant to the origin of homochirality in life. 
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研究分野：数物系科学 
科研費の分科・細目：物理学･数理物理･物性基礎 
キーワード：統計物理学 
 
１． 研究開始当初の背景 
 
熱平衡にある系で、その系の対称性が自発
的に破れて、新しい特性を持つ相が出現する
ことは良く研究されていた。しかし、平衡に
ない系で同様な対称性の自発的破れに関し
ては、まだ理解されていないことが多い。そ

こで、結晶成長という一次相転移の動的現象
にともなって生じる様々の対称性の破れや
界面の対称性の破れで生じる形態形成の研
究を目指した。 

(1)その第一はキラリティの自発的破れで
ある。分子自身は左右対称なのだけれど、結
晶化すると右手型と左手型という鏡像関係
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にある二つのタイプの結晶形を作る物質が
ある。この物質が溶けた溶液を過冷却したり
蒸発しただけでは、左右の結晶が同量できる。
しかし、溶液を強く攪拌すると片方のタイプ
の結晶形しかできなくなるがことが 2005 年
に発見された。これは非平衡状態における自
発的対称性の破れである。その後、有機分子
が結晶化するときにも同じようなことが起
き、有機分子自身のキラリティでさえも一方
に揃えられることが示された。けれども、そ
の機構は謎のままであった。私はそれまで有
機分子のキラリティ増幅の研究を行ってい
たので、その拡張として非常に簡単化したモ
デルを提案したが、恣意的な仮定が含まれて
おり、納得のいくものではなかった。また、
他の研究者の分布関数を用いた解析もあっ
たが、やはり仮定には恣意性が含まれていた。 

 
(2)また結晶界面の形態形成や自己組織化
のダイナミクスについても研究を行った。平
坦な基板上に異種原子を蒸着したとき、濡れ
にくい基板と吸着層の組み合わせでは低温
で平らに蒸着した吸着膜が高温で剥がれて
いく。そのときに、脱濡れフロントが対称性
から期待される平らな形ではなく、複雑な網
目構造をとることが実験で知られていた。し
かしその原因や機構は明らかでなく、また形
状の膜厚に対する依存性なども検討されて
いなかった。 
 
２．研究の目的 
 
 非平衡状態で出現する自発的対称性の破
れや形態形成の機構を理解することが大き
な目的である。その具体例として、以下の二
つの現象を取り上げた。 

(1)攪拌という強い非平衡状態に駆動され
た結晶成長系でのキラル対称性の破れの機
構解明 

(2)脱濡れ過程という非平衡時に生じる平
らな界面の不安定化と複雑な形態の自己組
織化およびそれを特徴付ける相似則の探求 

 
３．研究の方法 
 
 (1)キラル対称性の破れについては、当初
分布関数の方法を用いた研究を行ったが、こ
れは一様な系で空間相関を無視した理論で
あり、対称性の破れのためには恣意的な非線
形性を仮定しなければならなかった。そこで、
系の本質を抽出したモンテカルロ･シミュレ
ーションのためのモデルを提案した。これは
格子気体模型を用いて結晶成長をシミュレ
ートし、それに加えて攪拌効果を模倣するた
め、系を小さなセルに分割し、そのセルをラ
ンダムに配置換えするというものである。無
機結晶のモデル化としてアキラルな材料分

子からのキラルな結晶成長を、有機物の結晶
化のモデルとしてキラルな材料分子の凝集
による結晶成長過程をシミュレートした。こ
の二種類のシミュレーション結果に対し、平
均場的な反応速度論の時間発展方程式を考
えることで、対称性の破れに対する理論的理
解を深めた。 
 (2)脱濡れ現象に対しては、表面拡散過程
を考慮した格子気体模型をモンテカルロ･シ
ミュレーションした。そこで得られる脱濡れ
フロントの形状に対し、自由境界値問題の線
形不安定性解析を行い、特徴的長さや時間ス
ケールなどを求めて、相似則を比較した。 
 
４．研究成果 
 
 (1)シミュレーションの結果、図 1(a)に示
されているように、攪拌がないとオストワル
ドの粗大化によってしかキラリティ選択が
起きないので、非常に長い時間がかかる。一
方、攪拌すると図1(b)のようにクラスターは
壊されて小さく、非常に短時間で一方のタイ
プのみになると分かった。 

    (a)                  (b) 
図１キラル結晶クラスターの様子。(a)攪拌
無し。異なる鏡像体が長い間共存。(b)攪拌
あり。クラスターは壊れて小さく、すぐ一種
になる。 
 
さらに、分子の相関を調べることから、キラ
リティ選択の機構が解明された。それは二つ
の要素からなるが、以下では無機分子の結晶
化を例に要点を説明しよう。一つ目の要素は
攪拌によって結晶クラスターが粉砕される
と、単分子になってキラリティを失う過程で
ある。これは材料分子がリサイクルされる過
程である。もう一つの要素は、攪拌中に異な
るタイプの結晶クラスターが接近すると、互
いに相手の成長を相害するという非線形効
果である。結晶の成長はその表面に分子が付
着することで起きるので、表面積が大きいも
のほど沢山成長する。今、揺らぎで二つのタ
イプの結晶クラスターの数に僅かな差がで
きたとしよう。数の多いタイプは少ない方の
表面を覆ってもまだ余りがある。表面を覆い
あったものは共倒れとなって成長できない
が、残りの表面が自由なものは成長できる。
すると多数派のタイプだけが生き残れる。こ
のような過程を反応速度論の時間発展式に



取り込んで数値積分すると、確かにキラル対
称性の破れが起きることが示され、しかもモ
ンテカルロ･シミュレーションの結果と定量
的に一致することが示された。 
 

 
 
 
 
 
 
 
  
 
 

図 2： 無機分子 Aがキラル分子 Rまたは S
に結晶化するときの分子数の時間変化。折れ
線はシミュレーション結果、曲線は相互阻害
効果を含んだ反応速度方程式を数値積分し
た結果。 
 
(2)脱濡れ現象に関しても、シミュレーショ
ンの結果、吸着層の厚さが脱濡れフロントの
形状に大きく影響するという新規な現象が
見出された。 
単層の場合には脱濡れフロントが樹枝状
から下の図(a)のような迷路状になり、実験
とよく似た構造を再現する場合が見出され
た。また、そのダイナミクスに二種類あるこ
とが示された。 

    
 

(a) (b) 
図 3: 脱濡れフロントの形態。(a)初期吸着
層の厚みは単層。(b)3層。 
 
一方、吸着層が薄いけれど二層以上の厚みを
有する場合は、脱濡れフロントは不安定性を
示さず、図３(b)のように平らなまま後退し、
厚い縁を形成することが示された。縁の高さ、
幅、フロント後退速度などの間の相似関係が
導かれた。 
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