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 We have developed a quantum molecular dynamics simulation method which can widely search hydrogen 
systems from an isolated hydrogen molecule to condensed hydrogen liquid, solid and supercooled liquid of 
strong nuclear quantumness such as zero-point energy and nuclear delocalization. We will report our recent 
results on various condensed phases of hydrogen molecules including unexplored low-temperature supercooled 
phases, suggesting new insights and guiding data useful for future experiments. 
 
  

 子 号 1 の水素 る水素分子 ， “ ン ” 分子性液体・分子性固体に

の い核量子性により 動を す ， 1 K の 低温 起 ると る

水素超流動[1,2] ， 新た 相 Phase IV が発 た超 固体水素[3] ，

い い の凝縮相が 在する  

水素の核量子性 ，低温液体水素における ー 動 分 関 い の 係 に

を ，固体 た相 全体を大 化 る[4,5]  ， Centroid 分子

動力学法 Ring-Polymer 分子動力学法 分に 量子分子動力学法 ，水素核の

動 在化とい た水素核の量子性を り が 液体水素の 物性を する が

け た[6,7]  者 ，水の 表 ン ャ Flexible SPC を ースに 水分子

の 水素核を質 ガウス と ， の 動 を する と ，核量子

を り た水の 量子分子動力学法を開発 た[8,9,10] 核 の 量子分子動力学

法を分子凝縮相 た の る 1  

す の 量子分子動力学法におい ， ン る電子 動力学 いの

と いた ，分子凝縮系におい 核 け 電子 量子動力学 に

い い ，

Centroid 分 子 動 力 学 法

Ring-Polymer 分子動力学法 ，

液体水素を するた

Silvera-Goldman

ン ャ を ースに， の に

1 水素核を質 核 と と 核の量子

核の 動と 在化 を り る とが る  
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核量子性を 分法によ いる[6,7]  ， 関 法に 第 分子動力

学法に， 分法によ 水素核量子性を する 法 ， 分 力を りい る

とが いとい 関 法の [11] ，分子 の い超 固体水素系に 用が

いる[5]  

 

 特  

 者 ，核 け 電子 にガウス 化する ，より 性の い量子分子動力学

法と る 法を開発 た[12,13]  のた に，水素分子の 量体に い ， の分子 ・分子 相

用 ン ャ の を核と電子のガウス る 動関 によ に た

法 ，ス ン を ンと 電子 を と パウリの

ーを り おり， によ ン ャ パ ータの が 要と

た 分子 相 用 ン ャ の ，Lennard-Jones ン ャ に 分

力を りと表 おり， の ー 液体 固体を ， スター

固体， 過冷却液体に る い水素分子凝縮相 の 用が と た  

 に 法 次のよ を持  

状 の ン ン け ，水素核 の スが

る 2  

分子 を持 た の水素分子を おり，分子 ・分子 libration・分子 動を 々

凝縮相 る  

核量子 が 動 に り おり， い核量子性に る  

水素核の 発 が 動 の いるた ， 分法 の第 法に

ス が格 に ， の 分子動力学法の の を 用

る  

温 の る系 流動の る系 の 系と， の 状 の 過 に 用 る  

  

  

開発 た量子分子動力学法の

当性を するた ，

の る温 におい 液体水素の

物性 を た[12,14]  得

た動 分 関 ， と

る 分 ン 法の

と， ー ・ ・ のす

におい い 分子

た 次 動 分 関 ，低温液

体水素におい =90°を中 と た

3.8 Å の ン ー と，より

sharp shoulder を に する

とを ，T の 構

を た 2 ス

2 14 K の液体水素 スのス

ムー ー [12] 開中 分子

と動 の 2 次 分 関
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ム を 大に 得た 係 14 K 0.345 Å2/ps，25 K 1.65 Å2/ps と り， パ

ータを する と ， 1.8 の温 5 係 が する とい

温 性 をよ た に，液体水素中の分子 の動 動に

目 を い， の分子性液体と の を に た[14]   

H-H と 1% の と り，温 低 に い系の凝縮 が すに

するとい と が る す ， 構 の T 3

によ ，凝縮性が す 水素核 が の水素分子中 に る電子 に

，H-H が する の H-H 化 係 の 温 性に する

重要 性質 る ，H-H に たが 化 H-H 動 red shift する 3

[15]  H-H 動ス 14 K Gauss 関 fit る ，25 K Lorentz 関

の fit ，ス 8 大する の 25 K い 動 motional 

narrowing が発 いる とを いる お，得 た H-H 動 と の

が る 電子 をガウス 関 表 た との 性と る  

分子 ・分子 の 相関関 ・ の の を持 ， の温

性 者 第 の 動 ス， 者 の を た

スを いると る た， するパ ース 中に

の 動 動 る libration を起 とする ー が り，低温 より T 構 が 固に

り，libration ン ャ が sharp に るた blue shift を す  

 
4.  

の ， に た る低温 を探索する と 安 構 を持

固体水素を相 温 13.8 K ，温 に い安 格子 ン ー 4

を得た[16]  得 た低 ンの ， の固体水素の E2g ン

ー の 40 cm-1 に に い 力次第 ー ーが 化する い分子 相 用

に 格子 ン ー を た とに が る[17]  

に， ー 固体水素 水素分子が zigzag いる と， 格子

に た ン ー が する ，分子性固体と の 性の を た に，

分子 を持 た の水素分子を るとい を ，固体水素 の H-H 動と固相

libration の動 を た の ，固 液相 の 連 構 化を ，13 K 14 K

3 T
構 と H-H の

ム 低温にお

ける の ，H-H
red shift する

分子 の

相関関

の

， い の

ン 温 に

， い の

係 に い  
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H-H 動 固相 libration に 連 が発 するとい を得た 4 4000 

cm-1の ー ーを持 H-H 動 の，相 による  cm-1 ー ーの [15]におい

おり， 法の に する い ー と た お， 構 の 化を に

libration 相 より大 連 を す  

 
  

水素 凝固 が 13.8 K と

， た 固化が起 るた

， 冷却を用い

い に安 低温過冷却

水素を い い[18]  

の の水素凝縮相を 科学

に ， の 性を する と

， の過冷却水素・およ 超流

動水素 け の大

と る[19]  

5 法により た過

冷却水素の 物性 る 温

の固体より低 に

，過冷却水素の動 分 関 の第

ー より に する

5 過冷却水素の

構 が T ，zigzag の固体水素

より い 力によ け るた と る ，固体水素の動 分 関

，過冷却水素の より 第 ー 分 より大 い 低温における

5 ， に たる 安 plateau 状 と スター を た い

の固体水素が持

構 水素分子の重

の ーリ

た ンス

H-H の

温 化 固 液相 に

よる 構 化によ

連 が発 する

libration の温

化 H-H 動より ，

大 が る  

5 過冷却水素の動 分 関 と

温 の固体水素 ，より 温の ー 液体水素と

性 に る る いを る  
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分 い る を す ，温 が に と の が に ，液体水素

の の る いに い い  

固体 温 い格子 ン ー

を得た と 物 量を過冷却水素の

ると，ガ ス状 に に

る ン ー 6 が発 た

の ン ー 温 とと に red 

shift 化 ， に を超 ると

と 目 た る が ス ー

スターの 化に ると

libration ス [19 の

Figure 3]，低温に るに 固体水素の格

子 ン に い と

， の ン ー が格子 スター

の 分 に た ンによ 起 いると けた に 5 cm-1 の低

に，10 K の 動を た ー が ， 過冷却水素 10 K

動が た る スが 在する とが た  

に，水素核の量子性が過冷却水素におい 顕在化する とを する 7 におい 分 関

A 水素核の の分 を，分 関 B 水素分子のH-H の分 る H-H 分 ，

温 低 とと に 動の によ sharp に るとい ， る いを す

H-H と水素核 連動 おり，水素核の 分 の を す る

，水素核の 分 10 K の 低温におい る いを た ，5 K の

分 10 Kの分 より broadに り， に 動を い の核 の る い ，

水素核 分 の ー と H-H 分 の ー の を る と る 7

10 K ， の 固体・液体 り，H-H と水素核

が に連動 いる とが分 る と が，10 K より 低温 に ると の 連動 ，

ー 大 大する の の 大 ，水素核の 在化・ 在化を ，す

水素核量子性の顕在化を いる の ， 6 たよ に10 K 動が ，

水素分子の 動 が る とに起 する す ，過冷却水素の 構 の中

た水素分子 の水素核が の水素分子 より い 力 力を け， 在化・

在化を 起 たと る とが る 温 が がる より い の る

い ， に 1 K 起 ると る水素超流動[1,2]に がる ると

る  

に ， 3 たよ 相関関 の の温 性が， 3 の ー

液体の 過冷却液体の に ると に 化 exp(-T/6) exp(-T/3) 化 するた

者を 得， の 化 凝固 における ムの質 化 cage

スター の 化 によ る とを いる[19 の Figure 3]  

報告 た過冷却水素 の性質 ， 安 水素凝縮相の タリン を する

と る  

6 過冷却水素の に発 する ン ー 温の

ー 液体水素 目 た る 固体水

素 温 い安 格子 ン ー の

が発 する  
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 後  

のよ に 者 ， 分子 凝縮相 ， ン ャ パ ータを す

る と ，核と電子を に動力学 に り との る量子分子動力学法を開発 た

法の を ， ・相 ス 液，固 液 ， スター ・

ス， ・分子流動・ 系，H2-D2 H2-He の量子 液系の

スを ・ ， い核量子性を す分子凝縮系の 開 と を目

い  
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