
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１２６０５

基盤研究(A)（一般）

2015～2013

放射線による生体分子損傷の緩和的定着に関する分光研究

Development of a spectroscopic study for radiation damage induction by thermal 
relaxation

８０１９２５０８研究者番号：

鵜飼　正敏（Ukai, Masatoshi）

東京農工大学・工学（系）研究科（研究院）・教授

研究期間：

２５２４１０１０

平成 年 月 日現在２８   ６   ８

円    32,400,000

研究成果の概要（和文）：DNAの放射線損傷の修復過程には酵素修復とともに、迅速な自己組織化修復である“その場
修復”の存在が想定される。これはDNAの緩和的定着と経路を共有しつつ天然の安定状態への熱力学的緩和過程でありD
NA損傷の別側面である。本研究では、原子・分子分光学と湿潤生態系のアプローチを総合し、DNA分子を含む系の放射
線による異常エネルギー状態の発生と、その熱力学的緩和過程（分子構造変化）を明らかにすることを目的として、シ
ンクロトロン放射光による液体分子線・光電子分光法を格段に発展させ、相補的な高速電子線エネルギー損失分光法を
開発し、また反応中間体生成物分析のための質量分析法と蛍光分析法を開発した。

研究成果の概要（英文）：As well as the enzymatic repair for the radiation damage of DNA, a self-assembled 
repair is proposed to occur thermodynamically to restore the locally absorbed excess energy in a cell 
from radiation. Induction of radiation damage and self-assembled repair are the alternative thermal 
relaxation processes of bio-cell after irradiation, on which, however, much is not known. To investigate 
the radiation damage induction to DNA and its self-assembled repair, we have developed a new 
spectroscopic study to observe and bridge the initial energy deposition and the following chemical 
reaction under cell-mimetic condition. We thus developed synchrotron-radiation photoelectron spectroscopy 
and high-energy electron energy-loss spectroscopy in combination with a liquid-micro-jet sampling. For 
the analysis of molecular specie appearing time-dependently after irradiation, a high resolution mass 
spectrometry and fluorescence spectroscopy have also been developed.

研究分野：原子・分子物理学

キーワード： DNA放射線損傷　その場修復　緩和的損傷定着　高速電子線エネルギー損失分光法　液体分子線　時間相
関分光法
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１． 研究開始当初の背景 

・DNA の放射線損傷の分子的メカニズム、す
なわち細胞のどの部位に放射線エネルギ
ーが吸収され、どのような化学反応を経て
化学的に安定で、かつ難修復性の損傷生成
物が定着するかについては、まだほとんど
理解されていない。 

・一方、DNA 損傷の修復には、修復酵素タン
パク質が行う酵素修復が知られているが、
難修復性損傷の生成以前に細胞系の自己
組織化修復というべき迅速な“その場修
復”の存在が想定されている。 

・その場修復は DNA 損傷の定着と経路を共有
しつつ、しかし択一的に分岐して放射線照
射前の安定状態へと回帰する熱力学的緩
和過程と捉えられる。すなわち、その時間
発展的理解は、同時に DNA 損傷の分子的メ
カニズムの理解につながる。 

・研究代表者、鵜飼と分担者、横谷はシンク
ロトロン放射光励起・液体分子線分光法を
確立し、液相試料に対するＸ線分光測定を
世界に先駆けて成功させてきたが、これを
放射線作用の観点からさらに総合的に発
展させDNA損傷の緩和的定着とその場修復
のメカニズムを明らかにする方法論の開
発を目指して本研究に至った。 

２．研究の目的 

・研究では DNA 分子を含む系の放射線照射後
の異常な非平衡状態（分子構造変化）の発
生と、その熱力学的緩和過程を分子レベル
で明らかにすることを目的とする新規の
実験方法の開発を行う。 

・原子・分子分光学と湿潤生態系の相異なる
アプローチを総合し、既開発のシンクロト
ロン放射光による液体分子線・光電子分光
法を格段に発展させ、かつ、生体放射線初
期過程情報の飛躍的充実のため新たに高
速電子線エネルギー損失分光法を確立す
る。以上を通じて、選択的な超励起に開始
される生体分子の放射線損傷の緩和的定
着過程という側面を研究する方法論を開
発する。 

３．研究の方法 

・上記の目的にもとづき、溶媒和によって規
定されたDNAの構造に特有な放射線誘起構
造変化を、放射線エネルギー付与の始状態
を特定し、経時的に発生する反応中間体の
分光分析によって損傷定着の初期過程を
特定する。 

・溶媒和された DNA 構造の実験室的再現のた
めに液体分子線技術を用いて、真空中に液
体状態を生成する。 

・放射線エネルギー付与の初期状態の特定に
は、軟 X線シンクロトロン放射光による元
素・結合サイト選択的励起の方法と、軟 X
線光電子分光法を用い、かつこれらと相補
的、かつ、近似的には同一の励起方法であ
り、実験室的に実現可能な高速電子線エネ
ルギー損失分光法を開発・確立する。 

・選択的なエネルギー付与ののちに発生する
反応中間体の分析法を以下の通り開発す
る。 

1)光電子分光法をオージェ電子分光器と
して使用できるように改造し、二価イオ
ン生成物の内部エネルギー状態を識別
する。 

2)高分解能飛行時間質量分析器を開発し
イオン解離生成物の分析を行う。 

3)中性中間体生成物の分析のためにこれ
らからの発光を観測する蛍光分光法を
開発する。 

・以上により、放射線エネルギーの選択的
付与によって開始される後続反応につい
ての時間発展分光を行う方法を開発する。 

・これらと並行して試料調製法の開発を行
う。 

４．研究成果 

・計画に基づき、溶媒和が規定する分子構造
に特有な放射線誘起構造変化を結合サイ
ト選択的に観測するため、シンクロトロン
放射光分光法の改造・整備を行った。これ
により、DNA の構成単位であるヌクレオチ
ドのX線吸収スペクトルとその水素イオン
濃度(pH)変化に対する依存性を見出すと
ともに、ヌクレオチドからの放出電子スペ
クトルの溶液 pH 変化をも明らかにし、放
射線による直接作用と間接作用の共同す
る新たなメカニズムを見出すに至った（農
工大・原子力機構共同プレス 2014 年 8 月 7 日。
科学新聞 2014 年 8 月 29 日版掲載）。 

・シンクロトロン放射光励起と相補的に用い
るための高速電子線エネルギー損失分光
システム、ならびに、液体分子線試料に対
する往復飛行時間質量分析器を製作・開発
し、新規の方法論として高く評価された（原
子衝突学会第 40 回年会優秀ポスター賞受賞）。 

・放射光励起による蛍光分析法開発上の必要
から、ドイツ国カッセル大学物理学科のグ
ループとの技術提携のための相互派遣交
流を実施し、蛍光分析装置の開発を行った
（これにもとづき H28-29 年度 JSPS 二国間交流
事業ドイツとの共同研究（対応機関ドイツ学術
交流会 DAAD）に採択。また共同論文準備中）。 



・さらに以上の実験に供する試料調整法の整
備と検討を継続し、種々の放射光・放射線
効果の実験にて実証した。 

・以上のとおり、計画調書に記載した開発を
ほぼ遅滞なく計画通り行った。 
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