
    

様式様式様式様式 CCCC----19191919    

科学研究費補助金研究成果報告書科学研究費補助金研究成果報告書科学研究費補助金研究成果報告書科学研究費補助金研究成果報告書    

平成２１年 ４月３０日現 在 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 

研究成果の概要： 

ナノ極限環境(ナノ・サイズ細孔が規則的構造をもつナノ多孔体)において，次元性や相関を
制御した新規 4He および 3He量子流体を実現する研究を行った。ナノケージ内では，4Heの
量子クラスターの可能性を見出した。ナノ多孔体中 4He薄膜では 1次元と 3次元フォノン状態
を実現し，次元性を明瞭に反映した超流動転移(オンセット)や超流動性を初めて観測した。ま
た 2次元超流動転移の高周波数依存を鮮明に観測した。多孔体中 3He薄膜では，そのボルツマ
ンガスを実現し，低温で 1次元や 3次元のフェルミ縮退状態を実現した。 
 

交付額 

                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 

２００５年度 16,600,000  4,980,000  21,580,000  

２００６年度 10,000,000  3,000,000  13,000,000  

２００７年度 6,700,000  2,010,000  8,710,000  

２００８年度 5,100,000  1,530,000  6,630,000  

    

総 計 38,400,000  11,520,000  49,920,000  

 

 

研究分野：数物系科学 

科研費の分科・細目：物理学・物性Ⅱ 

キーワード：ヘリウム，低次元量子流体，ナノ材料，ﾎﾞｰｽ･ｱｲﾝｼｭﾀｲﾝ凝縮，フェルミ縮退，超流

動，低温物理 
 

 
１．研究開始当初の背景 

バルクの 4He および 3He 液体は，それぞれ
ボースおよびフェルミ量子流体の理想的な
研究対象である。そして低温で 4He は３次元
超流動相転移，3He はフェルミ液体になり超
低温でパラマグノン相互作用により P波超流
動になる。2 次元ヘリウムは平らな固体表面
上で実現され，4He は Kosterliz-Thouless 超
流動転移することが知られている。さらに低
次元の 1次元やゼロ次元ヘリウムの量子凝縮

は実現されていなかった。またヘリウム量子
流体の相互作用の種類や大きさは，バルク液
体では限定的な種類や強さしか変えること
ができない。 

新たなパラダイムである 1次元やゼロ次元
のヘリウムを実現し，吸着密度や基盤の分子
修飾で相互作用を任意に制御するために，
我々は規則的な構造をもつナノ・サイズの多
孔体に吸着したヘリウムの研究を国内外で
最初に開始した。 
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２．研究の目的 
 
 (１)バルクのヘリウム液体は密度変化の範
囲が限定的だが，理想的な 3 次元量子流体で
ある。2 次元性を反映したヘリウム流体は，
グラファイトやマイラー・シートなどの固体
表面上の吸着系で実現されてきた。1 次元や
ゼロ次元のヘリウム量子流体は，過去に実現
されておらず，我々はナノ・サイズの直径の
トンネルやナノ・ケージを持つナノ多孔体に
おいて初めて実現し，低次元ヘリウム流体の
超流動性や縮退状態の基底状態を研究する
ことを目的とした。 
 
(２)様々な次元性を持つナノ多孔体中ヘリ
ウム流体は，事実的には次元性と同時に基盤
からのポテンシャルの影響がある。後者が支
配的な場合は，例えば 4He ではボース・グラ
ス超流動転移が提案されている。従って新規
ナノ多孔体の吸着ポテンシャルなどを調べ，
最適な基盤の選択や基盤の修飾により，ヘリ
ウム流体の次元性を発現する研究をおこな
った。 
 
(３)近年化学合成において急速に開発され
てきたナノ多孔体は多様な種類があるが，ヘ
リウム原子サイズ(約.2nm)の構造や吸着ポ
テンシャルは限定的にしか解明されていな
い。さらにナノ細孔中のヘリウム吸着状態
(層形成や吸着ポテンシャル)については全
く研究がなかった。このため実験研究におい
ては先ず，ヘリウム吸着状態を解明する方法
を確立する必要があった。次にヘリウム流体
の物性研究では，比熱やねじれ振り子の実験
の他に 108Hz までの高周波数での超流動測定
や NMR の測定手段を新たに開発してきた。 
 
３．研究の方法 
(１)新規ナノ多孔体に吸着したヘリウムの
状態を吸着圧力の解析から調べる方法を確
立した。そして本研究に最適の多孔体を探索
し，それぞれの吸着ポテンシャルや層形成な
どの吸着状態を明らかにした。 
 
(２)ナノ多孔体吸着ヘリウムが量子流体か
を検証するために，4He と 3He をそれぞれ吸
着した場合の比熱を測定した。流体状態の場
合，量子統計性の違いにより低温比熱は両者
で全く異なることで評価できる。この測定か
ら，吸着ヘリウムの相図に加えて，4He 流体
のフォノン状態や，3He 流体の縮退比熱など
を測定する。また基盤ポテンシャルの流体へ
の影響を詳細に調べることができる。 
 
(３)4He 流体の超流動性については，既存の
ねじれ振り子法(約 1kHz)の測定を，比熱との
同時測定や，超低温までの測定を行って，超

流動と次元性との関連を調べた。更に超流動
の高周波数依存を同一の膜厚条件で正確に
測定する新たな実験で 2 次元 KT 転移を研究
した。 
 
(４)3He 流体において 1 次元状態を実現する
には，超低温だけでなく，3He 密度も適切に
小さくしてフェルミ温度を小さくする必要
がある。このため細孔壁を 4He で preplating
する修飾を行って，低次元 3He を実現する研
究を行った。更に縮退状態の比熱測定や，NMR
を行うためのセルなど装置の開発を行った。 
 
４．研究成果 
 
(１)新規ナノ多孔体中でのヘリウムの吸着
状態を明らかにするため、我々は吸着ヘリウ
ムと平衡状態にあるガス相の圧力 P と温度 T
から吸着ヘリウムの化学ポテンシャルを求
めて、以下のように状態を決める方法を確立
した。図は 2 次元多孔体 Hectorite と 1 次元

(2.8nm)多孔体 FSM-16 の結果である。各温度
T と吸着量 n における圧力 P から，Frenkel- 
Halsey- Hill モデルで吸着 Heの有効膜厚δ，
吸着膜の等温圧縮率κTを求め，4He 比熱 C の
等温線と比較している。これはκTが極小を示
す n1 の吸着量で第１層が完了していること
を示している。更にδがほぼ nに比例してい
る吸着量 nf(約 2 層)まで，ナノ細孔壁面に一
様な厚さδのヘリウム膜が形成されている
ことを示す。このようにして，多くの新規ナ
ノ多孔体中 He 吸着状態を明らかにした。 
 
(２)ナノ細孔中に吸着したヘリウムが低温
で量子流体になるかどうかは，4He と 3He の
比熱の量子統計性の違いによる定性的な違
い か ら は っ き り と 判 別 で き る 。 上 記
Hectoriteと FSM-16では1.4層以上の吸着量
で比熱は定性的に異なり,量子流体層が固層
(inert layer)の上に形成された。4He の場合
には，比熱等温線で特徴的な極大が観測され, 
極大吸着量(nB)以上では BEC や超流動が期待
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される量子的なボース流体相(B-相)と理解
される。比熱の温度依存では FSM-16 の場合
キンク(TC)を観測し，これらから下図のよう
な相図がえられた。 

4He ボース流体の BEC や超流動性の次元性
依存を実験的に明らかにする目的で，基盤の
吸着ポテンシャルや細孔直径がほぼ同じ
(2.8 と 2.7nm)で細孔のつながりの次元性の
みが異なる 1 次元(FSM-16)と 3 次元多孔体
(HMM-2)について比熱と超流動測定の詳細な
研究を行った。比熱の nBと TCから上図のよう
に決めた相図で，(B)相はともに 1.4 層以上
において現れた。ボース流体相の低温比熱は
フォノン比熱と考えられる。また 1次元ナノ
細孔中では細孔断面内運動は離散的なエネ
ルギー状態であり，ギャップ･エネルギーΔ
を持つと考えられる。低温比熱からフォノン
音速 vやΔの値を図のように求めた。温度フ
ォノン波長λphonon=hv/kBT で決まる 1 次元状
態はλphononが細孔直径よりも長くなる場合で
あり，ほぼΔ/kB(約１K)よりも低温で 1 次元
状態といえる。3 次元ナノ多孔体では，3 次
元周期(5.5nm)をλphononが越える場合であり，
ほぼ１K以下の(B)相は3次元フォノン状態に
ある。 

このような 1次元および 3次元状態におけ
る超流動性を調べるために，比熱と捩れ振り
子による比熱の同時測定を行い，図のような
明瞭な違いを観測した。3次元(2.7nm)多孔体
では，比熱が鋭いピークを示す温度 TC で超
流動のオンセットが観測された(TC=TS)。これ
は 3次元長距離秩序の場合の超流動相転移で
あることをはっきり示している。1 次元
(2.8nm)多孔体の場合は，比熱は緩やかな変
化を示し，その温度 TCよりもはるかにに低温

で超流動オンセット(TS)がおきる。今回初め
て観測された 1次元状態での超流動性や 3次
元の 4He 超流動は，今後孔径や 1次元チャン
ネル長さそれに密度依存（量子相転移など）
を，更に低温の基底状態において研究される
べきものである。 

 
(３)平らな基盤上の 2次元 4He 薄膜の超流動
転移では，超流動渦の渦対形成-解離が最も
大 き な 寄 与 を す る と 考 え ら れ て い る
Kosterlitz- Thoules転移と理解されてきた。
しかしながら超流動渦そのものの基本的な
性質である渦芯のサイズa0や拡散係数Dの実
際の大きさは測定されていなかった。 

超流動渦パラメターを正確に求めるため
に，我々は水晶振動子(QCM)のオーバー・ト
ーンモードを用いることで，金基板上の全く
同一の 4He 薄膜の KT 転移において 5-180MHz
の高周波数依存を測定することに成功した。
これから渦パラメターD/a0

2を過去よりも2桁

以上の精度で図のように求めた。更に H2で覆
った基盤修飾で基盤ポテンシャルを減少さ
せた場合にも D/a0

2 が同じになり，拡散係数
が量子拡散極限値 D=ℏ/mと考えられることが
分かった。これから渦芯サイズ a0を求め，図
のように温度ドブロイ波長と等しいことを
初めて明らかにした。 

平らな基盤での超流動渦の研究は，ナノ多
孔体中 4He薄膜の超流動性の研究でも重要で
ある。例えば KT 転移機構は，ナノ多孔体の
孔径と超流動渦芯のサイズ a0 が同程度にな
る場合は，もはや破綻すると推測されている。
このような新たな動的実験手段からの研究
で，超流動渦パラメターの制御や，多孔体中
4He 薄膜の超流動転移(オンセット)の理解が
推進される。 
 
(４)1 次元ナノ多孔体中で，真に 1次元の 3He
フェルミ流体を実現するためには，単に低温
だけでなく，3He 密度も下げてフェルミ温度
TFも下げることが必要条件である。このため
1 次元ナノ多孔体の細孔壁面を 4He で 1 層程
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度覆い，その後に 3He を吸着させて，3He 流
体薄膜のナノチューブを作製した。孔径が
2.8 と 2.2nm の 1 次元細孔において，1.4 層
程度の 4He で覆ってから 3He を僅かに吸着さ
せると，それぞれ直径が 1.8 と 1.2nm の 3He
ナノチューブが作られる。3He ナノチューブ
の比熱は図に示すように，高温では 2次元ボ
ルツマンガスと同じほぼ C/nR=1 の比熱を示
した。温度を下げていくと極大になってから
フェルミ縮退状態を示唆する T比例の依存に
漸近していく。 

ナノチャンネル内での 3He の運動を，チャ

ンネル方向は自由粒子運動を仮定し，断面内
は吸着ポテンシャル中の運動を計算すると，
断面内は離散的なエネルギーを持つ。基底状
態からの励起状態は細孔壁面に沿った運動
状態の励起であり 2次元的な励起である。こ
のエネルギーギャップΔ01 は 0.33K (2.8nm 
pore)と 0.76K (2.2nm)と見積もられた。3次
元的な励起はΔ01 よりもかなり大きく，Δ01

以上の温度では 2次元ボルツマン比熱を示す。
3He 密度が小さくフェルミ温度 TFがΔ01より
十分に小さい場合は，温度を下げるとΔ01/3
の温度でショットキー比熱の極大を示して
から 1 次元ガスの比熱に近づいていく。3He
密度が大きくなると，1D-2D クロスオーバー
を示すショットキー極大は小さくなってい
き，Δ01を TFが越える極大は消失して,低温で
1 次元状態とはならなくなる。図に示すよう
に計算は実験の比熱の温度依存や孔径依存
を半定量的に良く再現している。 

以上より，1 次元ナノ多孔体中に形成した
3He ガスのナノチューブにおいて，希薄密度
と低温条件で 1次元 3He 流体状態を初めて実
現した。 

縮退状態における比熱は孔径 2.8nm の 1 次
元多孔体において図のように測定した。温度
依存を 2 次までの多項式でフィットさせ，１

次の項γTをフェルミ縮退比熱の T-比例項と
した。係数γは密度 nとともに増加しており，
相互作用の無い 1次元ガスの n依存とは明ら
かに異なっている。 

1 次元ナノ細孔空間では 3He のゼロ点エネ
ルギーは増大し，3He 粒子間相互作用も自由
空間や 2次元の場合と比べても大きく変わる
可能性が理論的計算から指摘されている。ま
た 1 次元性解析によれば，2 体相互作用が引
力的であれば puddling がおきる可能性が指
摘されている。理論的解析とともに，孔径な
どの多様な条件での縮退状態を比熱や NMRな
どで，今後解明する必要がある。 

3 次元ナノ多孔体 HMM-2 でも 1.4 層の 4He
で壁面を覆ってから吸着した 3He は高温での
2 次元ボルツマンガスから低温で 3 次元ガス
状態にクロスオーバーすることを示唆する
結果を得た。 

直径 1.3nm のナノケージをもつ NaY ゼオラ
イトでは，各ケージに 1つの 3He 原子を入れ
た場合のラットリング状態や，数個の場合に
量子クラスターになる可能性を示唆する結
果を得た。 
 
(５)以上のように，新規ナノ多孔体における
ヘリウムの吸着状態を実験的に詳細を明ら
かにして，1 次元状態の 4He および 3He 量子
流体をはじめて実現するなど，大きな研究の
進展があった。更に実現した 4He 流体の BEC
や超流動性は細孔のつながりの次元性を明
確に反映している。3He 流体は 1次元だけで
なく 3次元多孔体でも実現し，多様な次元性
や密度による相互作用の種類や強さの制御
が可能になってきた。 
 これらの性質は，バルクヘリウムとは明ら
かに異なった特徴を持つことが分かってき
た，ナノ極限環境の新規ヘリウム量子流体を，
既存の研究手段だけでなく，高周波数による
超流動測定や，3He の NMR により今後も研究
することが必要と考える。 
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