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研究成果の概要（和文）：電子の反物質である陽電子は、ポジトロン断層法などの医療分野で広く利用されてい
る。しかしながら、陽電子と生体関連分子との相互作用はほとんど未解明である。本研究課題では、陽電子と生
体関連分子の詳細な相互作用を理論的な方法を用いて明らかにすることを目的とした。研究の結果、密度汎関数
法に基づく相関分極ポテンシャルを用いた理論を開発し、振動Feshbach共鳴寿命から消滅スペクトルを計算する
方法も開発することができた。

研究成果の概要（英文）：Positrons, which are antiparticles of electrons, have long been employed in 
technological applications including material and medical sciences. For example, positron emission 
tomography (PET) is one of such important applications. However, understanding of detailed 
atomic-level interactions between positrons and molecules is yet insufficient. The purpose of this 
study is to understand the detailed interaction between positrons and biomolecules at an atomic 
level. To achieve this, we have developed the positron-electron correlation-polarization potential 
model, which is based on density-functional theory. We have also developed a practical method that 
can directly calculate the annihilation spectrum using vibrational Feshbach resonance widths as a 
function of positron collision energy.

研究分野：理論化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
我々が新しく開発した密度汎関数法に基づく相関分極ポテンシャル理論を生体分子を含む様々な分子に適用し
た。その結果、実験で得られている陽電子束縛エネルギーをほぼ定量的に再現することができた。特に極性をも
たない分子については、分子の分極率やπ電子と相互作用が重要な役割をしていることを見出した。また、開発
した陽電子消滅スペクトルを計算する理論も様々な分子に適用し、実験で得られたスペクトルと一致した結果を
得ることができた。

※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、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
陽電子は電子の反粒子（反物質）である。電子と同じ質量とスピンをもち、電荷の符号だけが
異なる粒子である。陽電子は、通常は高エネルギー加速器を使った核反応を通して生成させるこ
とができる。最近では、高エネルギー放電である雷によって大気中にも生成することがわかって
いる。反粒子である陽電子は電子と衝突するとガンマ線を放出して対消滅を起こす。この性質を
応用した技術として、医療分野におけるガン診断に欠かせないポジトロン断層法(Positron 
Emission Tomography：PET)や材料分野における非破壊検査である空孔型欠陥検知法が知られ
ている。このように陽電子は実用レベルで利用されている一方、陽電子と分子の原子レベルでの
相互作用についてはほとんど理解されていない。特に医療分野での応用が進んでいるにも関わ
らず、陽電子と生体関連分子の相互作用の理解には程遠いのが現状である。PET では、陽電子
が生体損傷を起こすという指摘もあるが、その詳細な機構も全くわかっていない。こうした状況
は、電子－分子衝突の場合と対照的である。約 20年前に低エネルギーの電子が生体関連分子を
破壊することが見出されて以来、電子ビームの実験技術や量子化学理論が急速に進歩し、現在で
は電子と生体関連分子の相互作用についての理解がかなり進んでいる。陽電子に関する研究が
遅れている背景には、低エネルギーの陽電子をつくり出す実験技術がなかったことがある。 
しかし、このような状況が近年急速に変化してきている。最近、米国カリフォルニア大学の

Surko のグループは 10 eV 以下の低エネルギー陽電子ビーム装置の開発に成功し、陽電子が分
子に束縛されるエネルギー（陽電子親和力）の測定を可能にした。彼らの測定方法は、分子の振
動励起による共鳴効果を利用している。つまり、特定のエネルギーを有する陽電子が、振動励起
状態にある分子に共鳴的に衝突して一時的に捕まり、その後対消滅を起こすことで観測が可能
になっている。逆に言えば、対消滅寿命（通常 10-7から 10-9秒）が、分子振動のように原子が
動く時間スケールに比べて十分長いために観測できることになる。彼らの成功を受け、現在日本
やオーストラリアで同様な陽電子ビーム実験装置の開発が進みつつあり、陽電子と分子の衝突
実験が今後盛んに行われると期待される。しかし、実験結果を解釈するには理論研究が欠かせな
い。特に、陽電子親和力の大きさや束縛メカニズムを原子レベルで理解するには、陽電子と電子
の量子的な振る舞いを記述できる理論が必要になる。さらに、分子振動による共鳴現象を理解す
るには、分子構造の変化も取り入れた動力学理論が必要になる。それと同時に、陽電子によって
引き起こされる分子の構造変化は、化学反応に他ならない。Surkoらの実験はこれまで簡単な炭
化水素を中心に行われてきたが、今後生体関連分子にシフトしていくのは時間の問題である。そ
こで、陽電子と生体関連分子の反応についての理論研究を系統的に行う必要があるという結論
に至った。こうした背景のもと、本研究課題では、生体関連分子を主なターゲットとした「陽電
子化学反応理論の創成」を提案した次第である。 
 
２．研究の目的 
前述したように、本申請課題では、陽電子と様々な生体関連分子との衝突によって生成する陽
電子束縛分子に着目する。具体的な生体分子として、孤立したアミノ酸分子および水分子との複
合体を研究の対象とする。水分子の複合体を含めるのは、多くの生体分子が液体の水中に存在す
るからである。これらの分子あるいは分子集団にどのように陽電子が束縛されるか、あるいは束
縛されないかを、多成分分子軌道法などの量子化学的方法と、原子の量子的な動きを露わに取り
扱うことができる反応動力学理論を融合した方法によって理論的に探ることを目的とする。具
体的には、実験では陽電子消滅スペクトルを衝突エネルギーの関数として測定するため、生体分
子のような複雑系について適応可能かつ正確な消滅スペクトルの計算方法を開発する。陽電子
のエネルギーが振動運動を介して分子中に移動すると、分子の変形、すなわち化学反応を起こす
可能性がある。この化学反応は、通常の中性生体分子のポテンシャルエネルギー曲面上でなく、
陽電子が束縛して変形したポテンシャルエネルギー面上で起こることになる。したがって、陽電
子付着によって起こりうる新しい反応経路を効率よく理解する方法論も開発することも目的と
した。 
 
３．研究の方法 
陽電子親和力を計算する代表的な方法としては多成分分子軌道法がある。この手法は分子軌
道法を、陽電子を含む分子に適用できるように拡張された手法である。この手法では極性が大き
い分子については実験結果を概ね説明できているため、アミノ酸を初めとする極性分子への陽
電子吸着の研究に利用した。 
しかしながら、多成分分子軌道法では、極性が小さな分子の陽電子束縛エネルギーを小さく見
積もってしまう欠点がある。これは陽電子-電子相関を正しく見積もることが出来ないことが原
因であると考えられている。そこで我々は極性の大きな分子だけでなく様々な分子の陽電子親
和力を再現するために、密度勾配を取り入れた相関分極ポテンシャルモデルを新たに開発し、理
論計算を行った。この手法では陽電子のポテンシャルエネルギーは、陽電子が原子核と電子から
それぞれ受けるクーロン相互作用と相関分極ポテンシャルの和で表現される。相関分極ポテン
シャルは密度汎関数法に基づいたものであり、電子密度勾配の補正を含む陽電子と電子の相互
作用を表している。 
 



４．研究成果 
(１) 陽電子付着したアミノ酸の理論計算 
分子内水素結合を形成している 5つのアミノ酸(アスパラギン、システイン、グリシン、プロ
リン、 セリン)について、構造最適化を行なった。分子内の OH 間距離を変えて多成分分子軌道
法より陽電子親和力を計算した。 いずれのアミノ酸においても、OH間距離が大きくなるにつれ
て分子内で電荷の偏りが生じ、 陽電子親和力が大きくなることが分かった。また、陽電子付着
により、双性イオンの構造の安定化が起こりうることを示唆された。 
 
(２) プロリンへの陽電子付着と水和効果 
生体分子であるアミノ酸の中でプロリン分子に焦点を当て、2つの理論計算を行った。１つは
陽電子付着したプロリン分子の対消滅スペクトルである。これは陽電子付着したプロリンのポ
テンシャル平面上で量子波束計算を行うことで得られる。全自由度を考慮すると膨大な計算コ
ストがかかるため、2つの自由度のみを考慮した。陽電子付着した分子の計算は多成分分子軌道
法を用いた。このポテンシャル曲面上で中性プロリン分子の基底状態を初期波束として時間依
存シュレディンガー方程式を解くことで、対消滅スペクトルが得られる。得られたスペクトルの
ピークと中性プロリンの赤外吸収位置から、陽電子親和力を見積もることができる。その結果、
振動モードにより陽電子親和力が大きく異なることが分かった。 
もう一つの理論計算はプロリン分子水クラスターについてである。アミノ酸の構造の一つに、
分子内で電荷の偏りが生じている、双性イオン構造がある。気相中ではプロリン分子は分子内水
素結合をしている構造が最安定であるが、水溶液中では双性イオン構造が最安定構造になりう
る。我々は GRRM 法を用いてプロリンの水クラスターの構造を探索した。得られた結果から、水
2個のプロリンクラスターは水分子と水素結合をしている構造が最安定構造になるが、陽電子が
付着することにより、プロリン水クラスターの双性イオンが最安定構造になること分かった。こ
のことは、プロリンに水が結合した構造に陽電子が付着することで、双性イオン型へと構造変化
が発熱的に起こりうることを示唆している。 
 
(３) 相関分極ポテンシャルモデルの検証 
我々が開発した相関分極ポテンシャルモデルは密度汎関数法に基づいたものであり、電子密
度勾配の補正を含む陽電子と電子の相互作用を表している。このモデルによって得られるポテ
ンシャルエネルギーを用いてシュレディンガー方程式を数値的に解き、陽電子親和力を計算し
た。我々は陽電子親和力の実験値が測定されている 41 種の分子について計算を行い、詳細な比
較を行った。その結果、計算値は全体的に実験値より幾分過大に評価される傾向があることが分
かったが、概ね良好な結果を得た。 
 
(４) 相関分極ポテンシャルと共鳴理論を用いた陽電子消滅スペクトル計算方法の開発 
我々は、様々な分子の陽電子親和力の測定結果を再現するために、相関分極ポテンシャルモデ
ル法を開発してきた。この手法では陽電子のポテンシャルエネルギーは、陽電子が原子核と電子
からそれぞれ受けるクーロン相互作用と密度汎関数法に基づく相関分極ポテンシャルの和で表
される。しかしながら、実際の実験では、陽電子は振動励起した分子に束縛され、共鳴状態を形
成して、陽電子-電子の対消滅が起こることに注意する必要がある。すなわち、陽電子親和力の
計算だけでなく、共鳴寿命を取り入れた消滅スペクトルを計算するための理論が必要である。そ
こで我々は前述の相関分極ポテンシャルモデル法を利用して、時間に依存したフェルミの黄金
律理論を使った陽電子共鳴幅の計算理論を開発した。この理論を CS2、ベンゼン、クロロエテン
など、これまで実験結果のあるものに適用して、実験スペクトルと計算スペクトルの詳細な比較
を行った。その結果我々が開発した共鳴理論が極めて有効であることを見出した。 
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