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研究成果の概要（和文）：本研究では、量子液滴ビームとして知られるヘリウムナノ液滴を用いた微視的スケー
ルでの超流動相探索を目的とした、具体的にはヘリウム液滴中に生成したナノ水素クラスターを対象に、内包分
子の回転運動に対する媒質の超流動応答を検出した。実験ではまず水素クラスターの液体性を検証した。さらに
レーザー分光法により、少数の水素クラスターに超流動性が存在し、それが内包分子の自由回転運動と慣性モー
メントの変化として観測された。またヘリウム液滴ビームの超流動ビームとしての性質を探究するために、液滴
内に生成した分子イオンを観測し、それらが孤立イオンと異なり液滴媒質内固有の準安定状態をとることを見出
した。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to explore the nanoscale superfluidity using 
helium droplets as a quantum droplet beam. We found that the nanoscale molecular hydrogen clusters 
shows the microscopic superfluid properties probed by spectroscopy of embedded molecules inside. 
Further studies which were performed to characterize the properties of the droplet beam showed that 
molecular ions produced in the droplets were found in metastable states, which are not the lowest 
energy states observed in the isolated gas phase.

研究分野：量子ナノ科学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で見出した水素クラスターの超流動は、新奇なナノスケール超流動物質として今後更なる解明が期待され
る大きなステップである。液滴ビームとレーザー分光の手法で観測された微視的な超流動応答は、他の物性測定
手法ではアプローチするのが困難な測定量であり、本手法の強力さを示している。分子イオンの準安定状態の観
測は、その生成過程にどのようになの超流動環境が寄与するかを解明するための重要な一歩である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 
 本研究では水素超流動相を実現するために、温度 0.4K のヘリウム液滴からなる量子液滴ビー
ム中にナノ水素凝縮体を生成し、微視的スケールでその量子物性に迫る。これまで超流動実現の
最大の障壁であった超流動転移温度(< 2 K)での固化、というバルクでは不可避な相転移を抑制
するために、ナノサイズ過冷却水素を実現する。液体性および超流動性のナノスケールでの検出
には、水素及び内包分子をプローブとするレーザー分光法を用いる。プローブ分子の回転運動に
対する微視的応答から超流動性に迫る。 
 
 
２．研究の目的 
 
 本研究では、Ginzburg らにより予言された水素超流動相を実現するために、温度 0.4K のヘリ
ウム液滴からなる量子液滴ビーム中にナノ水素凝縮体を生成し、微視的スケールでその量子物
性に迫ることを目的とする。ナノ水素凝集体が示す液体性そして超流動性を、水素及び内包分子
をプローブとするレーザー分光法を駆使し微視的なナノスケールから巨視スケールに近いミク
ロンサイズまでの幅広いサイズ領域で明らかにする。微視的スケールを超えて巨視的スケール
での超流動水素の実現可能性を見極めるための土台となる。 
 
 
３．研究の方法 
 
 本研究ではヘリウム液滴に捕捉したパラ水素ガスから生成される少数水素クラスターの超流
動性を検証する。温度 0.4K のヘリウム液滴内での捕捉水素個 数を制御した内包分子の赤外ス
ペクトル測定により、クラスターサイズに敏感に依存すると予想される超流動性を検出する。 
また大サイズ(N>1000)水素クラスターをノズルから直接生成し、その性質をビーム速度とスペ
クトル測定により明らかにする。極低温における 過冷却水素の存在を明らかにするとともに、
水素分子のオルト・パラ核スピンに依存する物理量の検出を目指す。さらにこれらを理論的に解
明するために水素分子間の有効ポテンシャルにより水素クラスターをモデル化し、経路積分動
力学法に基づくシミュレーションにより、液体性及び超流動性を明らかにする。またヘリウム液
滴内に分子イオンを生成し、ナノスケールの超流動性がその生成過程に与える寄与を解明する。 
 
 
４．研究成果 
 
 まず、低温パルスノズルから直接噴出した水素ガスにより生成される巨大水素クラスターの
性質を、クラスタービーム速度測定と内包分子のスペクト ル測定により明らかにした。特に、
生成したクラスターはヘリウム液滴温度 0.4K までは冷却されていないまでも、バルク凝固点
13.8K より遥かに低い 5K 以下の温度 にあることが推察された。さらにこのクラスターが液体の
性質を持つことをスペクトル測定により明らかにした。この結果を液滴サイズ 10^5 の巨大水素
クラス ターにおいて見出したことは、巨視的スケールでの物性との関連を調べる上で意義が大
きい。 
 次にヘリウム液滴中にパラ水素(核スピン I = 0)からなる水素分子クラスターを生成した。
クラスターの内部にはメタン分子を含んでおり、このプローブ分子の 回転に対する応答を元に、
パラ水素クラスターの液滴温度 0.4 K における超流動性を明らかにした。メタン分子の中赤外
領域における振動回転スペクトルから、クラスターサイズに依存する回転定数を計測した。この
回転定数には、メタンだけでなく水素クラスター中の常流動成分の寄与が含まれる。常流動成分
の減少として超流動成分の増加を観測した。 
 観測結果を説明するために量子モンテカルロ法に基づく水素分子の超流動シミュレーション
を行った。実験で観測された回転定数は慣性モーメントの逆数である。この慣性モーメントには
プローブ分子であるメタンの値に加えて、周囲を取り囲む水素クラスターの回転運動への寄与
に関する詳細な情報が含まれている。シミュレーションでは上記の実験に対応するクラスター
サイズで超流動成分が存在することが見出された。 
 さらにヘリウム液滴に内包した中性分子をイオン化することで液滴内に分子イオンを生成し、
ナノ液滴環境の化学変化過程への寄与を解明した。特に超流動環境により分子イオンの効率的
な冷却が、これまで孤立分子イオンとして観測されてきた安定構造と異なる準安定な構造の分
子イオンの生成に有利であることを見出した。これは新たなナノスケール超流動性の展開であ
り、その動的な過程に対する寄与を明らかにすることで微視的超流動への理解を深める結果で



ある。 
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