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研究成果の概要（和文）：DNA等の生体分子を用いて線量評価をするためには、現状では感度が圧倒的に不足し
ている。そこで、放射線化学反応の増感剤を添加して放射線化学収率の向上を目指した。
放射線増感剤としては、研究開始当初はトリブロモ酢酸を選んだ。しかし、当初の予測通りの良好な増感効果は
得られなかったので、防かび剤、防腐剤として民生用、産業用に用いられるプロクリンについて増感効果を検討
した。その結果、僅かながら増感効果を確認した。今後は、更に良好な増感剤の探索が望まれる。
また、蛍光修飾オリゴヌクレオチドを用いて蛍光分光分析に基づく評価手法についても検討した。その結果、塩
基配列によって感度を制御できることが示された。

研究成果の概要（英文）：Dosimetry using biomaterials is challenging theme. However, its sensitivity 
is not enough good.  Therefore in this study, Radiation promotion effects by the presence of some 
additives have been studied.
As the results, sensitivities of our system can be controled by controling the kind of additive, 
concentration of additive, and sequence of bio-molecules.

研究分野： 放射線化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
生体分子の放射線化学反応においてもリソグラフィーの分野で行われているほどではないが感度の制御が可能で
あることが分かった。これは、線量測定の為の基本的理解としては重要であり、また、放射線治療や放射線影
響、放射線防護の分野においても影響の低減（放射線防護の目的）や感度の向上（治療線量の低線量化）へと波
及していく可能性を秘めている。

※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 
研究代表者らは、これまでに DNA などの生体分子を用いて放射線の線量評価を行う事や、生

体分子の劣化の評価を行う研究を進めてきた。評価のための手段としては、マイクロ波誘電吸収
法や蛍光分光分析、PCR 法等を検討してきた。これらの手法をさらに高度化するために、放射
線化学反応における増感剤を反応系に適用し、線量測定の感度を向上させることを目指し、その
ために、トリブロモ酢酸(TBAA)をはじめとする放射線増感剤の共存下で水溶液中の DNA など
の放射線化学反応について検討するべきであるとの考えに至った。メカニズムについても検討
し、そのメカニズムに沿って、精度、感度共に優れた線量測定システムを目指し、放射線化学反
応の収率を向上させつつ、増感剤を添加した事による測定への影響（シグナルの劣化や妨害、精
度の低下）を低く抑える条件を見出す計画を立案した。 
これらの背景から、線量計測手法の選択の幅を拡げ、個人被ばく線量評価や放射線プロセシング
での線量計測の発展に資する事を目指す。 
 
２．研究の目的 

DNA などの生体分子を用いた新規線量計測手法の提案を行ってきたが、OSL 線量計やガラス
バッジなどの物理過程、物理測定に基づく従来法と比較すると、感度の点では劣っている。そこ
で、放射線化学反応における増感剤を反応系に適用し、線量測定の感度を向上させ、精度、感度
共に優れた線量測定システムを目指し、線量計測手段の選択の幅を拡げ、個人被ばく線量評価や
放射線プロセシングでの線量計測の発展に資する事を目的として、複数のアプローチから検討
した。 
 
３．研究の方法 
(1)トリブロモ酢酸(TBAA)の添加効果の基礎的検討：増感剤として TBAA を添加した場合の放射
線(X線・γ線)照射による変化について、まずは DNA ではなく適切なモデル高分子（水溶性高分
子、汎用高分子シート等）で検討した。具体的には、紫外・可視吸収分光や FT-IR などによる化
学構造分析、生成物分析から、吸収線量の影響（反応の効率）、TBAA 濃度、pH の影響を調べ、そ
れらの結果から反応メカニズムを考察し、マイクロ波誘電吸収や蛍光測定に適用した場合の効
果を予測に活かそうとした。 
(2)マイクロ波技術の高感度化の基礎的検討：上記と同一の系で、既設のマイクロ波誘電吸収測
定システムを用いて共振周波数 f（複素誘電率の実数成分に対応）のシフトや Q値（誘電損失の
逆数で吸収スペクトルの線幅に関係する）の変化量として測定した。具体的には、TBAA の濃度、
マイクロ波誘電吸収測定の最適な測定条件・プログラム（装置への試料挿入位置、挿入量、マイ
クロ波装置のチューニング条件等）を検討した。試料として複数のモデル高分子(PVA 等)を用い
た。 
(3)蛍光修飾法を用いた手法の高感度化の基礎的検討：オリゴヌクレオチドの両端を蛍光物質お
よびクエンチング物質で蛍光修飾した生体分子を用いる評価手法について、増感剤として TBAA
を添加した場合の、放射線(X 線・γ線)照射前後の変化を分析した。本手法は、オリゴヌクレオ
チドに切断が生じた場合に分子内エネルギー移動による安定化が減少する事によって蛍光の増
大が観測できるという原理であり、損傷量を蛍光分光光度法にて評価でき、既に放射線による影
響評価の可能性を実証してきた。具体的な内容としては、TBAA の濃度、蛍光測定の最適な測定
条件(波長、測定時間)を検討した。 
(4)低線量放射線影響の評価法としての課題の抽出：上記(i)～(iii)の研究により最適化された
①マイクロ波技術および②蛍光修飾法を用いた手法について、比較的低線量の放射線(X 線・γ
線)照射に伴う変化を測定した。マイクロ波技術について、試料としては生体分子を用いた。あ
わせて③ゲル電気泳動法も行い、マイクロ波技術および蛍光修飾法の結果と比較し、課題を抽出
した。 
(5)その後の検討：研究の過程で、当初予定していた トリブロモ酢酸(TBAA)では予想していた増
感効果が優位には現れなかった。 
そこで、プロクリン（防かび剤、防腐剤として産業界では利用されている）を次候補として検討
するとともに、蛍光修飾オリゴヌクレオチドを用いた系では、オリゴヌクレオチド鎖の塩基配列
を制御して、複数の配列で感受性、感度を比較検討した。 
 
４．研究成果 
トリブロモ酢酸(TBAA)添加実験の結果、TBAA 添加によって pHが低下し、DNA 等が分解或いは



変性し、増感剤としては不向きであることが分
かった。これに対して、緩衝溶液の種類を変え
て試行したが、良い結果は得られなかった。な
お、極低濃度での添加ではサンプル溶液に悪影
響を与えなかったが、有意な増感効果は見られ
なかった。そこで、俗にプロクリンと呼ばれて
いる防腐剤、防かび剤を添加剤として試した。
その結果、僅かではあったが放射線増感効果が
みられた。（図 1） 
プロクリンは 2 種の化合物の混合物である

が、一方の塩素化分子に対する放射線効果で生
成した塩素原子が水素引き抜き反応を起こし、
増感効果に寄与するものと考えているが、その
直接的な証拠を得るには至っていない。 
蛍光修飾オリゴヌクレオチドを用いた実験で

は、1本鎖オリゴヌクレオチドの他、2本鎖オリ
ゴヌクレオチドを用いた。これは、2本鎖にする
ことによる分子内エネルギー移動効率の上昇を
狙えるほか、2本鎖の分子では 1本鎖切断と 2本鎖切断が生じ、それに伴うエネルギー移動効率
の低下に影響を与え、その結果、測定感度に影響を及ぼすと予想したからである。結果として、
1本鎖の分子と 2本鎖の分子では感度に違いがみられることを見出した。（図 2）また、オリゴヌ
クレオチド鎖の塩基配列を数種類変えて用意し、塩基配列によって主鎖切断の収率が変化する
ことを利用して感度の制御を試みた。その結果、塩基配列を制御することによって感度に影響を
与えるという基礎的理解を得た。（図 3） 
以上より、生体分子の放射線化学反応においてもリソグラフィーの分野で行われているほど

ではないが感度の制御が可能であることが分かった。これは、線量測定のための基本的理解とし
ては重要であり、また、放射線治療や放射線影響、放射線防護の分野においても影響の低減（放
射線防護の目的）や感度の向上（治療線量の低線量化）へと波及していく可能性を秘めている。 

図 1 プロクリン未添加と 0.1%添加の際
の γ線照射に伴う 2 本鎖切断生成物の収
量（全 DNA に対する 2 本鎖切断 DNA の
割合）の変化。（DNA はプラスミド DNA
を使用。） 

図 3 URA3・TGT 配列の一本鎖蛍光修
飾オリゴヌクレオチドにガンマ線照射
した時の蛍光強度比(サンプル数=5) 

図 2 一本鎖(SS)・二本鎖(DS)蛍光修飾
オリゴヌクレオチドにガンマ線照射し
た時の蛍光強度比の比較(サンプル数
=5) 
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