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 The infrared spectra of N2–H2O, O2–H2O and Ar–H2O complexes in He droplets were measured 

in the range of the fundamental stretching vibrational bands of water molecules.  The infrared intensity 
of the anti-symmetric stretching bands in these complexes were found to be slightly increased com-
pared to that in single H2O molecules, but  the increase was only ~ 30 % in the case of N2–H2O com-
plex.  The spectra show that H2O in O2–H2O and Ar–H2O rotates nearly freely, while no indication of 
H2O internal rotation was observed in N2–H2O spectra.  The conformation of the N2–H2O complexes 
was estimated from their rotational constants.  The difference between the intermolecular potential of 
O2–H2O and that  of Ar–H2O will be discussed based on the analysis of the rotational structures of H2O 
in the spectra.

　水は大気の主要な成分であることから、水の赤外振動領域における吸収が大気のエネルギー平衡に果た
す役割の重要性が広く知られている。近年、大気中の一部の水分子は他の分子種とのクラスターの形で存
在し、それらのクラスターによる赤外吸収が大気のエネルギ平衡を考察する上で無視できないものであ

る、という提案がなされている。特に大気中に最も存在量の多い N2、O2、Ar とのクラスターは濃度が高い
と推定されることから、クラスター化に際し水分子の赤外強度がどのように変化するかを検証すること
は、大気のエネルギー平衡を議論する上で不可欠である。しかし、これまで実験室におけるクラスターの
赤外強度測定は、クラスターの濃度を決定する方法がないため、その直接測定はほとんど行われていな

い。
　最も “gentle” なマトリックス媒質として知られるヘリウム液滴を用いることで、クラスターの赤外強度
を正確に得ることができることを我々は見出した。そこで本研究では、上述のクラスターの、水の反対称

伸縮振動領域における赤外スペクトルの測定を行うことで、クラスターの赤外強度の決定を行った。クラ
スターは、ヘリウム液滴に水とサンプルの希薄ガスを捕捉させることにより、液滴中に生成した。液滴へ
の分子の捕捉とクラスター生成の確率は詳しく知られており、そのためクラスターの存在量を正確に知る

ことができる。観測の結果、クラスターの赤外強度は水分子自身のものからほとんど変化しないことが結
論付けられた。この結果は、過去のいくつかの理論研究による、 N2‒H2O クラスターの赤外強度がモノ
マーに比べて２倍以上になるという予測と大きく異なるものである。
　一方、既に気相の研究で知られていることであるが、水分子は Ar‒H2O クラスター中では内部回転を行

うが、N2‒H2O クラスター中では分子間相互作用により回転しないことが、ヘリウム液滴中でも見出され
た。さらに O2‒H2O クラスターにおいても水分子は内部回転を行うことが明らかになった。我々は N2‒H2O 
クラスターについてその回転定数を求め、そこからクラスターの構造を決定した。加えて、スペクトル上

の回転構造の違いから、 Ar‒H2O、O2‒H2O 両クラスターの分子間ポテンシャルの違いについても考察を
行った。


