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論文内容の要旨

電気的 4 極子-4 極子相互作用をとり、 J= 1 分子の最低エネルギーの配置はPa構造で、あると仮定

して、高濃度の国体オルソ水素及びパラ重水素の基底状態及び素励起についての研究がなされた。

K=Oライプレイション・モードが正確に研究された。その結果は、オルソ水素及びパラ重水素に

ついて観測されたSilvera遠の 5 本のラマン散乱データのうちの低振動数の 3 本の線とかなりよく合

うことが示された。残りの 2 本の線は、 2 個のライプレイション波の励起過程によるものであること

が指摘された。

基底状態エネルギー及びオーダー・パラメターへの量子効果が、摂動による方法とライプレイショ

ン波による方法とで調べられ、両方法による結果が一致することが示されたo

非常に低濃度のJ=O分子を含むオルソ水素及びパラ重水素の基底状態が研究された。 2個のJ=O分

子聞の有効相互作用が与えられた。基低状態エネルギーのJ=O分子の濃度による展開式がその濃度の

2 乗までえられた。その結果はJarvis逮による(もP/・oT)vの観測から実験的にえられる基底状態エ

ネルギーと比較され、かなりよい一致が得えれた。

最後に、他の分子間力(パレンスカ及びディスパージョンカ)の効果が調べられた。その結果、こ

れらの相互作用は電気的 4極子-4極子相互作用だけを考えたときの最低エネルギーの配置であるPa

3 構造をますます安定化させることが示された。オーダリング・エネルギーへのそれらの相互作用の

寄与は、オルソ水素及びパラ重水素において、各々 4極子相互作用の寄与の、大体6%及び10%であ

ることが示された。
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論文の審査結果の要旨

固体水素および固体重水素は、 l OK 附近で分子の方向が一定の秩序配列をとる状態ヘ相転移するこ

とが近年明かになってきたo 本論文はこの秩序状態に関する種々の問題を理論的に研究しそれぞれに

ついてかなり明確な答えを与えている。

通常の水素分子は、回転角運動量 J の大きさが 1 のオルソ水素と O のパラ水素の 2 種類に区別され

る。寸ルソ水素への変換は固体水素でも充分に遅いので、固体水素の試料はオルソ水素、パラ水素を

一定の比率で含んで、いると考えてよい。近年ほとんど 100%オルソ水素の試料もえられるようになっ

ている。上記の相転移はオルソ水素の回転状態が一定の秩序をもつことであり、オルソ水素分子間の

電気的 4 重極相互作用がその主な原因であること、また秩序状態の結晶構造(面心立方格子)、分子の

配列等がいくつかの実験的、理論的研究によってこれまでに明かにされている。本論文では、まず基

底状態と考えられる Pa3 構造 (α-nitrogen構造)を仮定し、電気的 4 重極相互作用の非対角行列要

素による摂動を、エネルギーについては 3 次の摂動まで、分子の方向の秩序配列の程度をあらわす含

J;-1(zは分子の方向)の平均値については 2 次の摂動まで計算し、結果として基底エネルギーへ

の零点振動の寄与は約 4%、上記秩序パラメーターへの補正は約2%であるという結論をえた。次に

基底状態に対する素励起としてlibration waveを計算するための新しいformalismを展開し、励起エネル

ギーを具体的に計算する。この結果はラマンスペクトルの実験結果と比較されるものであるが、とく

に固体重水素については満足すべき一致を見ている。さらにパラ水素の分子が少量存在するときの基

底状態のエネルギーの変化をパラ水素分子の濃度 c について c 2の頃まで計算する。これは(もP/ 官

)vの測定の解折からえられる実験データと比較することができる。結果は c の 1 次の頃については満

足すべきものであるが、 c が大きくなるにつれて c 3 あるいはそれ以上の頃が重要になることを示して

いる。本論文では最後に、電気的 4 重極相互作用以外の原因から起る異方的相互作用とくに valece

iteractionおよび、dispersion forceの基底状態のエネルギーへの寄与を詳細に調べている。これは現在

なおPa構造が最低のエネルギーの状態であることについて若干の疑問が提出されているので、これら

の相互作用が種々の構造のエネルギーにどのような寄与をもつかを明かにするためである。結論はPa

3 構造がこれらにより、より安定化することがわかった。

本論文は精力的な計算によって、固体水素わよび固体重水素の秩序状態の性格をいくつかの角度か

ら明らかにしたものであって、今後の研究にとって理論的基準ないしは指針を与えるものである。そ

の内容は理学博士の学位を授与するに充分なものであると認められる。
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