
 

様式 C-19 

科学研究費補助金研究成果報告書 

 

平成２１年 ６月 ５日現在 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
研究成果の概要：氷およびクラスレートハイドレートの水素原子の配置を中性子回折および散

乱の実験で研究した。水素が秩序化する温度と圧力の条件を新たに明らかにした。また、結晶

内部の拡散と秩序化の機構を原理的に解明した。これらの結果に基づき、宇宙に強誘電体の氷

が広く存在するとの仮説を発表し、その実証に向けた実験と観測計画を提案した。 
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１．研究開始当初の背景 
 氷中の水素原子の配置が如何なるメカニ
ズムで秩序化するのかについて 1930 年代に
L.Pauling が問題提起して以来長い議論が続
いている。当初、英仏で実施された中性子回
折、散乱の実験では、水素秩序化の程度が低
いとの結果が得られていた。このことは、純
粋な氷では水素秩序化が発生しないことを
示唆しており、熱力学第３法則に反する意外
な結果ともいえるので議論となっていた。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、東海村およびオークリッジの
最先端の中性子ビーム利用技術を用いて、氷

の粉末中性子回折の精密な分析を実施する
ことにより、氷中の水素配置の秩序化の程度、
温度圧力条件を明らかにするとともに、水素
欠陥の発生と秩序化の過程を原理的に理解
することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 水酸化物、酸のドープ、ガンマ線の照射等
により氷結晶中に欠陥を発生させた試料を
生成し、水素が拡散して秩序化する過程を、
中性子回折の時間分割測定により原子座標
の微視的変移として精密に捉えることに成
功した。 
 本研究費により中性子用のトップローデ
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ィング式冷却装置を製作し、中性子を測定し
ながら試料を作成することを可能にした。ま
た、中性子回折の時間分割測定には大強度の
中性子ビームが必要であり、オークリッジ国
立研究所の世界最大級の研究用原子炉にて
高感度な粉末中性子回折装置（図１）を整備
した。連続測定が可能な測定系プログラムを
新たに開発し、時間分割実験を可能にした。 

図１ オークリッジの粉末中性子回折装置 
 
４．研究成果 
 本研究の実施により、氷結晶に 0.001 M 程
度の水素欠陥（H+及び OH-）を導入すること
で、50 Kから 70 Kの温度範囲、大気圧下か
ら 1.5 GPaの圧力範囲において、一週間程度
の時間経過後に水素の配置が秩序化した構
造が圧力に応じて４種類発生し、さらにその
秩序構造領域が数週間以上成長し続けるこ
とがわかった。数ヶ月後に結晶全体の大半が
水素序構造に変化しており、この結果から純
粋な氷結晶でも数万年という長い時間の経
過によって水素秩序化が発生すると予測さ
れる。 
 また、氷と似た性質を持つクラスレートハ
イドレートでも同様の水素秩序化が見られ
た。 

図２ 冥王星の構造モデル 
 

 水素はマイナスの電荷を帯びているので
これが秩序化すると強誘電体となる。強誘電
体の氷は強いクーロン力を持つのでこれが

宇宙に存在すると惑星形成や物質進化に深
く影響する。上記の温度圧力条件は太陽系外
縁で広く実現するもので、例えば、冥王星に
は３～４種類の水素秩序構造が存在すると
推定される（図２）。そこで、宇宙で強誘電
体の氷を発見する為に必要な赤外線の特長
を明らかにし、発見に向けた探査や観測の重
要性を提案した。 
 本研究で提唱した宇宙における強誘電体
の氷の存在は、米国天文学会誌、米国サイエ
ンス誌を始めとして、国内外の新聞、テレビ、
インターネットで広く報道され、社会の関心
を集めてきたと考えている。 
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