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研究成果の概要（和文）：　宇宙空間には大量の水が存在し、生命の発生源の一つとして注目される。水は条件
に応じて様々な形態をとるが、星間分子雲中の水の場合にはアモルファス氷薄膜として存在する。星間分子雲で
は、アモルファス氷表面上で様々な分子の合成反応が起こると考えられているが、その表面構造については研究
された例がほとんどなく、明らかではない。本研究では、乾燥ハイドロゲル中に残存する水がアモルファス氷様
の構造を持つことに着目し、構造解析を行った。この成果として、乾燥ゲル中に残存する水の構造が、残存する
水の量や温度、ポリマー種等の条件に応じて変化することが明らかなった。また、温度変化の解析により、相転
移挙動が明らかになった。

研究成果の概要（英文）：To investigate the structure and properties of ice from water in hydrogels, 
we measured the Raman spectra of hydrogels with various water contents. From the temperature 
dependence of the vibrational frequencies of the O-H stretching mode, we analyzed the structural 
change of water as function of temperature and water content. The results showed the phase 
transition dynamics of water in hydrogels.

研究分野：数物系科学
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１．研究開始当初の背景 
	 星間分子雲では、水素、酸素、炭素、窒素
等の元素が鉱物微粒子表面に凝集し、氷と有
機分子が形成される。星間分子雲で形成した
単純な分子は、原始太陽系星雲、微惑星を経
て隕石母天体に至る過程で、複雑な有機分子
へと進化する。この進化過程は、生命の発生
源を探る上での重要な鍵となるが、未解明な
点を多く残している。	
	 星間分子雲において微粒子表面に凝集し
た水は、アモルファス氷として存在する（A. 
Kouchi et al.: Astro. Astrophys. 290 (1994) 
1009.）。有機分子の合成・分解反応の多くは、
アモルファス氷表面上で起こると考えられ
るが、アモルファス氷の表面構造については、
ほとんど研究された例がなく明らかではな
い。その理由としては、従来行われてきた真
空蒸着法では平らな表面を生成するのが難
しいことに加えて、昇華や吸着した不純物の
影響により生成した表面の構造が非常に不
安定なことが挙げられる。	
	 結晶氷表面の構造と物性については、
Faraday （M. Faraday: Philos. Mag. 17 (1859) 
162.）によって表面融解層の存在が提唱され
て以来、一世紀以上にわたり、様々な手法を
用いて研究されてきた。申請者らは、主に分
子動力学法を用いた研究を行い、氷表面で起
こる融解現象が、表面層に存在するダングリ
ングボンドの振動に起因することを明らか
にしてきた（ T. Ikeda-Fukazawa and K. 
Kawamura: J. Chem. Phys. 120 (2004) 1395.）。
さらに、氷表面に吸着した陰イオンには表面
融解を促進する効果があることを示した（T. 
Ikeda-Fukazawa and K. Kawamura: Chem. 
Phys. Lett. 417 (2006) 561.）。アモルファス氷
表面にも結晶と同様の融解層が存在し、不純
物の吸着に伴う構造変化が予測されるが、そ
の構造に関する研究は例がなかった。 
 
 
２．研究の目的 
	 本研究では、乾燥ハイドロゲル中に残存す
る水がアモルファス氷様の構造を持つこと
（T. Ikeda-Fukazawa et al.: J. Polym. Sci., 
Part B: Polym. Phys. 51 (2013) 1017.）に着目
し、これを用いた新たなアモルファス氷生成
法の確立を目指した。乾燥ゲル中に生成した
アモルファス氷薄膜は、昇華が起こりづらい
ことに加えて、不純物を濃縮して吸着させる
ことが可能という特長がある。さらに、三次
元の高分子編目内部に存在する氷薄膜は、巨
大な表面積を持つため、表面の解析を行う上
で極めて有利となる。本研究ではこの利点
を生かし、透明な試料内部を測定すること
が可能なラマン分光法を用いることで、乾
燥ゲル中に生成したアモルファス氷薄膜の
表面構造の解析を行った。 
 
３．研究の方法 
	 まず、試料作成用の低温真空チャンバーを

組みこんだラマン散乱測定システムを構築
した。氷薄膜は、チャンバー内で真空乾燥し
たポリマーハイドロゲルを冷却することに
より生成した。	
	 アモルファス氷のラマンスペクトルには、
通常の氷に類似した複数の O－H 対称伸縮振
動モードが重なって存在する。本研究では、
各ピークの振動数、半値幅および相対強度を
個別に解析するため、ピーク分離解析を行っ
た。	
	
４．研究成果	
	 まず、試料生成用の低温真空チャンバーを
作成し、このチャンバーを組みこんだラマン
分光測定システムを構築した。このチャンバ
ーを用いて真空乾燥したポリマーハイドロ
ゲルを冷却することで、乾燥ゲル中に残存し
た水分子が氷薄膜を形成することを確認し、
ラマンスペクトルのフィッティング解析に
より分子振動状態を解析した。	
	 ラマンスペクトルの温度依存性を解析し
た結果、乾燥ゲル中に残存する水の構造は、
残存する水の含水率や温度等の条件に依存
して変化することを明らかなった。	
	 さらに、様々なポリマー種を用いてゲルを
生成し、ラマンスペクトルの温度依存性を解
析した。この結果により、乾燥ゲル中に残存
する水が形成する氷の構造の温度変化が、ポ
リマー種に依存して変化することが明らか
になった。	
	 本研究の成果として、乾燥ハイドロゲル中
に生成する氷の構造および相転移挙動が明
らかになった。今後さらに、生成条件やポリ
マー種を変えて実験を行い、詳細な解析を進
めることで、宇宙空間存在するアモルファス
氷構造の解明に発展させたいと考えている。	
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