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研究成果の概要（和文）：彗星から放出されるH2Oの原子核スピン温度は太陽系形成初期の塵の温度を反映していると
提唱されているが，そのことを示唆する実験的研究は未だない．本研究ではH2O氷に光を照射しH2Oを気相へ脱離させ，
その原子核スピン温度を共鳴多光子イオン化法により測定する実験をおこなった．その結果，氷は8 Kで作製したにも
かかわらず，532 nmのレーザーで光刺激脱離をおこしたH2Oの原子核スピン温度は8 Kとは異なることが明らかになった
．この結果は，氷から光刺激脱離をおこしたH2Oの原子核スピン温度は，氷生成時の温度を必ずしも反映しない可能性
があることを示す．

研究成果の概要（英文）：The nuclear-spin temperatures of molecules such as H2O have often been observed in
 cometary comae, because they have been suggested to reflect the temperature of their birth place. However
, laboratory investigation to support this hypothesis is not thus far reported, and the real meaning of th
e observed nucelar-spin temperature in cometary comae remains a topic of debate. Here I studied nuclear-sp
in temperature of photodesorbed H2O molecules from water ice at 8 K using 532 nm laser photo-stimulated de
sorption and resonance-enhanced multiphoton ionization (PSD-REMPI). The PSD-REMPI spectra of H2O molecules
 imply that the nuclear spin temperature is higher than 8 K. On the basis of the present and previous expe
rimental studies, the hypothesis that the nuclear-spin temperatures of cometary molecules reflect the temp
erature of their birth place appears unlikely.
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１．研究開始当初の背景 
 彗星は太陽系外縁部に存在する天体であ
り，主に H2Oの氷でできている．ガスや塵の
放出といった彗星を特徴付ける現象は，彗星
が太陽に近づいたときに光を吸収すること
で，H2Oなどの分子が熱・光脱離するためで
ある．彗星は太陽系形成初期に生まれたと考
えられており，彗星から放出された分子を調
べることで，太陽系形成初期の環境を探るこ
とができると考えられている．そのなかでも
H2Oの原子核スピン温度の観測研究が盛んに
おこなわれている． 
 H2Oは 2つの水素原子核(プロトン)をもつ．
プロトンのスピン角運動量は(I = 1/2)なので，
H2Oには 2つのプロトンの原子核スピンがそ
ろっている場合(I = 1, オルソ)と反対向き(I = 
0, パラ)の場合がある．また，プロトンはフ
ェルミ粒子であるため，分子全体の波動関数
(電子・振動・回転・原子核スピン)はプロト
ンの交換に対して反対称にならなければな
らず，オルソ，パラ H2Oはそれぞれ別々の回
転準位とカップリングしている．このことは
低温(50 K以下)におけるH2Oのオルソ／パラ
比を考える際に重要であり，室温ではオルソ
／パラ比は統計重率である 3 : 1であるが，低
温では最低回転準位がパラ H2O とカップリ
ングしているため，熱平衡を仮定するとパラ
H2Oの存在量が増えていく．そこで H2Oのオ
ルソ／パラ比を熱平衡状態で実現する温度
を原子核スピン温度と称する． 
 オルソ・パラ転換は気相では極めて遅いた
め，太陽系形成初期に H2Oが塵の表面反応で
生成し彗星となったあとに，その原子核スピ
ン温度が変化することは難しいと考えられ
ている．そのため「彗星から放出された分子
の原子核スピン温度は太陽系形成初期の塵
の温度を反映している(過去の温度計)」と提
唱されている．20 年以上にわたる観測から，
オールト雲からの彗星の多くは 30 K 前後の
原子核スピン温度を示し，カイパー・ベルト
からの彗星は 30 K よりも高い温度をとるこ
とが知られており，この温度から彗星の起源
が議論されている． 
 一方で，固相(氷)においても，気相と同じ
ようにオルソ・パラ転換が遅いかどうかは自
明ではなく，原子核スピン温度が実際に過去
の温度計になり得るか，実験で調べる必要が
あるという主張も多くなされている．しかし
ながら現在に至るまで実験研究は非常に少
なく，観測値が一体どのような意味を持つか
はいまだに不明である． 
 研究代表者の最近の研究により，氷から熱
脱離する H2Oの原子核スピン温度は，氷生成
時の温度を反映しない(「過去の温度計」にな
らない)可能性が浮かび上がった．真空チャン
バー内に設置したアルミ基板(8 K)に H2O ガ
スを蒸着させて氷をつくり，この氷を 150 K
まで昇温させ，熱脱離した H2O分子の原子核
スピン温度を共鳴多光子イオン化(REMPI)法
により測定した．その結果，原子核スピン温

度は 30 K以上を示し，氷生成時の温度(8 K)
より高かった．このような結果が得られた原
因として，オルソ・パラ転換が固相(氷)では，
H2O 分子間の相互作用(プロトンの磁気双極
子相互作用や水素結合による回転準位間の
エネルギー差の変化)で劇的に加速され，氷が
150 Kに昇温されるあいだに，H2Oの原子核
スピン温度が高温へ変化した可能性がある． 
 この可能性を評価するためには，原子核ス
ピン温度を測定するさいに時間をかけて氷
の温度をあげてしまう昇温脱離法(熱平衡プ
ロセス)だけではなく，光照射などによる非熱
平衡プロセスにより，H2Oを低温のまま短時
間で氷から脱離させ，原子核スピン温度を測
定する必要があることがわかった． 
 
２．研究の目的 
 本研究では，H2Oのオルソ・パラ転換が低
温の固相(氷)で進むかどうかを調べるために，
氷に光を照射し H2Oを脱離(光刺激脱離)させ，
その原子核スピン温度を REMPI 法により測
定する実験をおこなった． 
 
３．研究の方法 
 真空チャンバー内に設置したアルミ基板(8 
K)に，H2Oのアモルファス氷を作製し，氷試
料に光を照射することで，H2Oを光刺激脱離
させ，原子核スピン温度を共鳴多光子イオン
化法により測定できるかどうか調べる実験
をおこなった． 
 
４．研究成果 
 光刺激脱離用の光源として，まず重水素ラ
ンプを用いた．氷試料に重水素ランプからの
真空紫外光を照射し，共鳴多光子イオン化法
で H2O が検出できるかどうか調べてみたと
ころ，光刺激脱離の量子収率が非常に小さく，
H2Oの共鳴多光子イオンスペクトルをえるこ
とができず，原子核スピン温度を測定できな
いことがわかった．次にキセノンフラッシュ
ランプを集光し実験をおこなってみたもの
の，結果は同様であった．以上の結果から，
光量子束密度の低い光源では H2O の原子核
スピン温度は測定できず，パルスレーザーな
どの光量子束密度の高い光源が必要である
ことがわかった． 
 そこで，パルス Nd:YAG レーザーの第二高
調波(532 nm)をアモルファス氷へ照射したと
ころ，H2Oの共鳴多光子イオンスペクトルを
測定することができた．その結果，アモルフ
ァス氷は 8 Kで作製したにもかかわらず，光
刺激脱離をおこした H2O 分子の原子核スピ
ン温度は 8 Kよりも有意に高い(> ~30 K)可能
性があることがわかった．この結果は，氷か
ら光刺激脱離をおこした H2O の原子核スピ
ン温度は，熱脱離と同様に氷生成時の温度を
必ずしも反映しないことを示すものであり，
従来提唱されている解釈とは異なる結果で
あった． 
 今後，光刺激脱離メカニズムや光刺激脱離



中におけるオルソ・パラ転換の可能性を明ら
かにし，なぜ氷から熱脱離や光刺激脱離した
H2Oの原子核スピン温度は氷生成時の温度と
異なるのかを理解できれば，彗星についてだ
けでなく，物理学的観点からみた固相におけ
るオルソ・パラ転換についての研究を大きく
発展させることができると考えている． 
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