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研究成果の概要（和文）：生体内における放射線相互作用の基礎として，真空中に孤立させた１

生体分子と高速イオンの衝突素過程の解明を目指した多重同時計測システムの開発を行った．

放出電子個数を直接測定し，さらに生成イオンとの同時測定を行うことにより，従来は困難で

あった構成原子数の多い多原子分子からの多重電離分布や，特定の多重電離状態からの解離過

程の追跡が可能となった．さらに，速度分布イメージング法の導入を行い，各分解片イオンの

運動量ベクトルの情報を得た． 

 
研究成果の概要（英文）：A multiple coincidence measurement system for collision experiments 
between fast ions and isolated biomolecules has been developed to elucidate physical processes in the 
first stage of radiation effects in biological systems. The number of emitted electrons has been 
measured to directly obtain degrees of multiple ionization of large molecules. Coincidence 
measurements between the number of electrons and product ions revealed fragmentation processes 
from transient highly excited ions with specific charge states. Furthermore, momentum vectors of 
fragment ions were obtained by applying the velocity map imaging technique. 
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１．研究開始当初の背景 

 

近年の粒子線がん治療の成功は，高速イオ
ンによる放射線効果の最も重要な応用例の
ひとつであるが，現象の複雑さと観測の困難
さから，詳細な反応機構については目を瞑っ
ているのが現状である．初期のエネルギー付
与から最終的な放射線効果に至る道筋を，原
子分子レベルで理解することは，学術的にも
重要なテーマとして広範な領域から探求が
進められている．放射線物理・化学の観点か
ら生体中での衝突過程を模擬するとき，その

主要成分が水であるため，生体は水分子の集
合体として近似されるのが一般的である．し
かし，重粒子線照射において重要性が示唆さ
れているように，今後，生体分子自身との直
接衝突過程を含めた理解が不可欠であり，孤
立生体分子と高速イオン衝突過程の基礎研
究が強く望まれている． 

高速イオン衝突研究の歴史は古く，水分子
に対する過程は詳細に知られている．一方，
生体分子のような巨大分子については実験
的にも理論的にも取り扱いが難しく，ほとん
ど研究が進んでいない．比較的サイズの大き
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い分子としては炭化水素分子に対する解離
イオン種の測定があるのみで，例えば多重電
離という最も基本的な物理量についてすら
実は良く分かっていないのが現状である．近
年の分子科学の発展や測定技術の進歩によ
り，このような複雑な衝突対象を扱える準備
がようやく整ってきた． 

 

２．研究の目的 

 

本研究では，生体内における放射線相互作
用の基礎として，真空中に孤立させた１生体
分子と高速イオンの衝突素過程の解明を目
指した新たな多重同時計測システムの開発
を行うことを目的とする．装置の詳細につい
ては後述するが，本手法の特徴は，放出電子
個数を直接測定する点にある．これにより，
これまで難しかった，MeV エネルギー重イオ
ン照射に伴う生体分子の多重電離分布を直
接得ることが可能となり，さらに，衝突によ
って一時的に生成される高電離状態からの
解離過程を価数毎に分けて測定することが
できる．また同時に，生成される解離イオン
の画像分光を行うことにより，解離イオン間
の運動量ベクトルの相関を求め，多重電離状
態を規定した解離反応機構の解明を行う． 

 

３．研究の方法 

 

 実験は，京都大学工学研究科附属量子理工
学教育研究センターの 1.7MV タンデム加速
器を用いて行った．測定では 0.5～1.2 MeV

の炭素イオンビームを用いた．約 0.5 mm 四
方程度に切り出したビームを標的分子に衝
突させ，それに伴い生成される二次イオンと

放出電子を，ビーム軸と垂直方向にそれぞれ
逆方向に引き出して検出した（図 1）． 

二次イオンについては，飛行時間測定法を
用いて質量分析を行った．さらに，イオンの
検出には位置敏感型のディレイラインアノ
ードを設置した MCP 検出器で行い，2 次元
の検出位置の情報を得た．一方，電子の検出
には，+25～+30 kV 程度にフローティングさ
せた半導体検出器を用いた．半導体検出器は，
検出器に入射した粒子の運動エネルギーに
比例した高さのパルス信号を生成する．例え
ばある衝突イベントで n 重電離に伴って，n
個の電子が放出された場合，30 kV でフロー
ティングさせた半導体検出器で測定すると，
30n keVに相当する波高を持ったパルス信号
が生成されることになる．したがって，この
波高を分析することにより，各衝突イベント
における放出電子個数の情報を直接得るこ
とができる．衝突後の入射イオンは，静電偏
光器によって価数毎に軌道を分別し，特定の
価数状態のイオンのみを選別して検出した．
これを飛行時間測定のトリガーとして用い
ることにより，異なる電荷変換衝突毎の情報
を得た．これらの生成イオンおよび放出電子
の信号を全てイベント毎に記録しておくこ
とで，実験後にそれらの詳細な相関関係を洗
い出すことが可能となる.  

 孤立生体分子標的は，粉末試料を 150~200

度程度に加熱して昇華させることによって
得られる．昇華させた分子蒸気はノズルを通
して，ビーム状に切り出す．ノズルの目詰ま
りを防ぐために，ノズルは昇温できる構造と
した．同時計測システムの開発においては，
チャンバー内に炭化水素やフロン系ガスを
薄く満たし，多原子分子標的の試験として用
いた． 

従来の解離イオン運動量ベクトルの導出
方法は，全ての解離イオンを検出して重心位
置を決めることを前提としているため，構成
原子数が多い生体分子のような巨大分子に
は適用できない．そこで，個々のイオンの検
出位置から直接，運動量ベクトルを求めるこ
とを可能とするために，レーザー分光の分野
で開発された速度分布イメージング法を本
システムに応用した． 

 

４．研究成果 

 

 図 3 に，1.2 MeV C2+とエタン分子の 1 電
子損失衝突における飛行時間スペクトル，25 

kV に昇圧した半導体検出器から得られた波
高スペクトル（以下，電子個数スペクトルと
呼ぶ），およびそれらの 2 次元相関マップを
示す．生成イオン種としては， (1) 炭素間の
結合は保ったまま水素原子が脱離したもの
C2Hn+ (n = 0 – 6)，(2) 炭素間の結合が切れた
もの CHn+ (n = 0 – 3)，(3) 水素の原子および

 

 
 

 

図 1  生成イオンの飛行時間と放出電子個数同時測定シ

ステムの概略図 

 

 

図 2  電子個数直接測定法の模式図 

そｋキャプション 



 

 

分子イオン Hn+ (n =1 – 3)が検出されている．
このおおまかな構造は，過去の電子衝撃やの
実験でも知られおり，それらと比べると，高
速重イオン衝突は，解離の度合いがより高い
ことなどが分かる． 

次に，電子個数スペクトルを見ると，2 個
目のピーク（50 keV 相当）が最も高く，6 個
目（150 keV 相当）辺りまで分布が伸びてい
ることが分かる．1 電子損失衝突の測定なの
で，検出された電子のうちの 1 つは，入射粒
子から失われたものである．したがって，標
的分子の多重電離度合いとしては，C2H65+**

程度までが生成されていることが分かる． 

2 次元相関マップを横方向に切り出すこと
で，各多重電離状態に対応する飛行時間スペ
クトルが得られることが分かる．多重電離の
度合いが高くなるにつれ，分子の不安定性が
高くなり，生成イオンの分布が質量の小さい
方へシフトしていく様子がよく分かる．また
逆に，相関マップを縦方向に切り出すと，各
イオンが生成されるとき，どのような電離状
態を経て生成されたかが分かる．一般にイオ
ン衝突では，複数の電離・電子励起過程が重
層的に起こるため，エネルギー付与量もしく
は多重電離度合いは統計的に分布する．しか
し，興味深いことに H3+イオンの生成におい
ては，約 95%が 2 価イオン C2H62+**を経て

生成されることが分かった．高速イオン衝突
による多原子分子の解離過程においてもこ
のような選択的な解離経路を持つことは，今
後の他の多原子分子での解離過程を議論す
る上で重要な知見であると考える． 

図 4に 580 keV C+イオンとフロン分子の 1

電子捕獲，1, 2 電子損失衝突における生成イ
オンの飛行時間スペクトルを示す．また図 5

には，対応する電子個数スペクトルを示す．
電子損失の方がより近接衝突に対応してお
り，入射イオンからの損失電子の数を差し引
いても 8 重電離程度まで分布が伸びており，
また分解度合いも高くなっていることがよ
く分かる． 

相関マップを詳しく見ると，電子個数の情
報が，飛行時間スペクトルのみでは不足して
いる情報を補い，解離過程に関する詳細な知
見が得られる．例えば，質量電荷比が 51 の
ピークの起源とし，CFH2CF32+と CHF2

＋が
考えられるが，飛行時間スペクトルのみから
は実際にどちらが検出されているのか区別
はできない．本測定では，電子個数の情報を
組み合わせることにより，主に後者が生成さ
れていることが分かった．ちなみにこの解離
生成イオンは，単純に標的分子の結合が切断
されるだけでは生成されない構造となって
おり，H 原子と F 原子の位置が交換されてか
ら解離に至っていることが分かった． 
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図 4 580 keV C+とフロン 134a 分子 CFH2CF3の

衝突における飛行時間スペクトルの電荷変換条件

依存性． 

 
 

図 5 580 keV C+とフロン 134a 分子 CFH2CF3

の衝突における電子個数スペクトルの電荷変換

条件依存性． 

 
 
図 3 1.2 MeV C2+とエタン分子の 1電子損失衝突に

おける，飛行時間―電子個数相関マップ 
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