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研究成果の概要（和文）： 

DNAの放射線損傷と損傷を回避するための細胞系の自発的修復とを熱力学的緩和過程の観点か

ら統一的に研究するための分光法の開拓を目的として、既存の液体分子線・シンクロトロン放射

光電子分光法を発展させるとともに、新規に、光励起とは相補的な高速電子線エネルギー損失分

光システムを開発した。また、光励起と電子エネルギー損失に後続して誘起される分子の非定常

状態とその反応を時間発展的に観測するための分光学的研究法を開発した。 

 

研究成果の概要（英文）： 

To investigate the radiation-induced damage on DNA and its self-assembled repair both as the 
alternative thermo-dynamical restoration processes of bio-cells, we have developed a novel 
spectroscopic method for damage in bio-molecules under mimetic cell condition by combining a 
liquid-micro-jet synchrotron-radiation photoelectron spectroscopy and a newly built high energy 
electron energy loss spectroscopy. To observed time-dependent appearance of anomalous molecular 
species following irradiation, a high resolution mass spectrometry has also been developed. 
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１．研究開始当初の背景 

・電離放射線による生体分子、特にＤＮＡの
分子損傷の修復過程には、修復酵素タンパ
ク質による“酵素修復”とともに、より迅
速に“化学修復”が起ることが知られてい
る。 

・放射線により局所的にエネルギーの付与さ
れた物質系(ＤＮＡを含む)の異常な非平
衡状態は最初期的な損傷というべきもの
であるが、種々の化学反応とそれにともな
うエネルギーの拡散を介して熱力学的に
緩和する。その結果、これらの多くは難修
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復性損傷として定着することが回避され
照射前の安定状態へ戻る。 

・このような熱力学的プロセスが化学修復の
本質であり、放射線照射前の安定状態への
回帰（化学修復）と、異なる安定状態への
遷移（化学的に安定な難修復性 DNA 損傷の
発生：これに対して“酵素的修復”が行わ
れる）は択一的である。 

・したがって化学修復の時間発展的理解は、
いまだ不分明な DNA損傷のメカニズムの解
明につながる。しかしこれらについては上
記のような概念にとどまっている。 

・放射線損傷は、局所的に付与されたエネ
ルギーという物質系の非平衡状態の緩和
過程において行われる。超励起による放
射線エネルギー付与の強調の効果が現れ
るため、化学修復の時間発展的研究法の
出発点として有効に利用できる。 

・代表者と分担者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
点から総合的に発展させる必要がある。 

２．研究の目的 

・本研究は、以上のような「化学修復は放射
線照射前の安定状態への回帰であり、DNA

損傷の定着とは択一的な熱力学的緩和過
程である」という着眼点から、放射線照射
直後のDNA分子の異常な非平衡状態（構造
変化）の発生と、その熱力学的緩和過程を
明らかにするための分光学的研究方法の
開発を行うことを目的とした。 

・申請者と分担者の、「原子・分子分光学」
と「湿潤生体系」の相異なるアプローチを
総合し、かつ、シンクロトロン放射光によ
る選択的な超励起を用いる液体分子線・光
電子分光法を格段に発展させるとともに、
新たに高速電子線エネルギー損失分光法
を開発することにより、超励起に開始され
る生体分子の放射線損傷の新側面を開拓
する。 

３．研究の方法 

・上記の目的に基づき、生体分子への溶媒
和により規定された構造に特有な放射線
誘起構造変化をサイト選択的に特定して
観測する。これは時間発展的な観測の始
点の特定である。 

・そのために、本研究の前駆課題にて開発
した液体分子線とシンクロトロン放射光
による光電子分光法を発展的に用いる。 

・また、あらたに高速電子線エネルギー損失
分光法を開発し、両者により水和により規
定された分子構造に特有な放射線誘起構
造変化を、超励起によりサイト選択して特
定して観測する。 

・後続して誘起される反応が溶液反応場とと
もに、時間発展する状況を観測するために、
照射後の時間領域に特徴的な生成物の発
生を、質量分析等の種々の分光学的方法に
より特定する方法を開発する。 

・試料調製については、比較的安価な市販
DNA 等から試料調製を行う方法を整備
する。 

・以上により、生体分子内の元素・結合サイ
ト等に選択的に与えられたエネルギーを
有する最初期の放射線誘起構造変化を調
べるための時間発展分光法を開発する。 

４．研究成果 

高速電子線エネルギー損失分光法 

・高速電子線エネルギー損失分光装置の仕様
を電子光学シミュレーションを行い決定し
た。本装置は静電半球型の電子エネルギー
選別器と二段の静電レンズ系からなる、ほ
ぼ対称形の一対の単色化電子エネルギー電
子銃と電子エネルギー分光器によって構成
された高速電子線エネルギー損失分光器で
ある。衝撃電子エネルギーは3 keV－10 

keVであり、理論分解能は0.1eVである。 

・以上に基づき、電子分光装置、磁気シール
ド、差動排気超高真空排気装置を設計・製
作した。また、高安定度加速電源系と散乱
電子単一粒子計測用信号計測システムを整
備し、試運転と調整、ならびに改造により
システムを完成した（図１）。 

図１ 高速電子線エネルギー損失分光装置 

 

液体分子線シンクロトロン放射光電子分光法 

・電子分光器製作に並行して西播磨SPring-8

放射光施設に現有の液体分子線光・電子分
光装置を用いた光電子分光実験の効率化の
ために、電子分光装置本体、信号計測系の
整備、真空維持のための装置移動機構の設

高速電子線エネルギー損失分光装置

電子エネルギー分析器 単色化電子銃
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計・製作と差動排気系の整備を行い、また、
放射光光源系の高輝度・高収束化を行った。 

・ヌクレオチドやATPなどDNA構成分子やそ
の誘導体を含む水溶液試料に対する実験
技術を継続的に蓄積し、高速電子線衝撃と
軟Ｘ線照射を相補的に用いた液体分子線
分光法を発展させた。典型的な成果の一つ
として、溶液のpHによりヌクレオチドの
構造変化を観測できたＸ線吸収スペクト
ル上を図２に示す。 

図２ 水溶液のAMPとATPの窒素K吸収端近傍吸収スペクトル 
 

高分解能質量分析法 

・シンクロトロン放射光励起、あるいは高速

電子線衝突励起によって元素・サイト選択

的に発生した初期状態から時間発展的に誘

起される反応を分光学的に観測するための

高分解能質量分析器を開発した。 

・本装置はイオンの電界反射により高分解能

を達成する往復飛行時間型質量分析器であ

り、超高真空槽に格納された分析器と飛行

時間計測のための電源系と信号計測系から

なる。 

・本装置を用いてDNA塩基とほぼ同様の質量

を持つSF6に対する質量スペクトルを測定

して検量線を作成した。また、質量分解能

は約m/Δm=150程度と評価した（図３）。 
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図３ 電子線衝撃・分解されたSF6の質量スペクトル 

以上、計画調書記載の開発研究をほぼ遅滞な

く遂行した。 
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