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(1)XFELによる生体分子の損傷
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XFEL（２０１０年実験開始予定）

XFELの特徴（第３回XFELシンポジウムより）：

・コヒーレント

・短パルス（10 ~ 100 fs)

・高輝度（SPring 8の10億倍以上）

・短波長（0.1 ~ 0.06 nm)

日本のXFELとその特徴

国家基幹技術

兵庫県播磨市



立体構造決定手法の開発に向けた理論的基盤の確立 
（代表：郷　信広）

サブテーマ２
Ｘ線吸収における電子状態の

時間発展

電子状態のダイナミクス

サブテーマ３
Ｘ線による内殻電離プラズマの

時間発展

イオン状態のダイナミクス

サブテーマ１　
単分子回折像から立体構造を
決定する手法の開発

生体分子のダイナミクス

～10 ｆｓ　での電子状態  約10 fs ～100 ｆｓ　での電子状態

平成19年度「X線自由電子レーザー利用推進研究課題」

郷、徳久、河野

森林、甲斐、乙部 福田、中村、岸本研



X線自由電子レーザー

X線の散乱でタンパク質の原子の３次元の配置（立体構造）を調べる
タンパク質の立体構造→機能の予測→薬の開発等で重要

従来：結晶タンパク質の測定

結晶化困難なタンパク質

（膜タンパク質など）

単分子を直接測定

結晶
X線

回折像
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 XFELによる生体分子損傷のメカニズム
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パルス幅： 10 fs 、波長： 1 Åの場合



計算手法

電子状態の時間発展計算

・レート方程式により各電子状態のポ

ピュレーションの計算

・元素：C

・孤立系の原子過程データを使用

・X線数：1022 /pulse/mm2

　（募集要項より）

レート方程式

αi：decay rate for state i
βj→i：rate from state j to state i
Ni ; population of state i
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半径： 10nm,  全X線フラックス：1022/pulse/mm2

　　赤文字：電荷数

パルス幅と波長 (λ) 依存性

1

0

1
234 5

6

10 fs

time(fs)

λ=0.1nm

po
pu

la
tio

n

-10  　        0              10 

10 fs

λ =0.06nm0

1 2 3 4
6

5

time(fs)

X
-r

ay
 fl

ux

100 fs

time(fs)

λ=0.1nm

-100  　        0            100

0
1

6

543
2

　　内殻電離断面積の相違　　オージェ ~ 10fs

一度何度も起きる

短いパルス幅、短い波長⇒損傷小さい.

ガウス型関数



wavelength (λ): 0.1nm

      X線フラックス (FX) と標的サイズ依存性
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電子衝突電離過程が関与

r
e-

相互作用時間 ~ r/v

X線フラックス：時間スケールに対応

→大きな変化が見られる
電荷数の増加⇒電子衝突電離断面積の減少.

→中性原子が多く残っている時、サイズ効果が見られる。

　　電荷数が増えるにつれてサイズ効果はみえなくなる。



共同研究者
　　郷　信広　教授
　　甲斐　健史　博士
　　福田　佑二　博士
　　河野　秀俊　博士
　　徳久　淳師　博士
　（原子力機構）

「X線自由電子レーザー利用推進課題研究」（文部科学
省）にサポートされてます。



(2)重粒子線の生体中の原子過程



重粒子線のがん治療

ブラッグピーク

　
　
　
エ
ネ
ル
ギ
ー
付
与

がん細胞

がん細胞をブラッグピークの位置に置くことにより
他の細胞に影響を当てずにがん治療できる。

重粒子線の特徴：

(1)ブラッグピーク

（2)生物効果比(RBE)大

(３)酸素増感比(OER)大

侵入距離



生物学的効果比（RBE)

重粒子線は大きなRBE値を持つが、その理由は

わかっていない。



酸素増感比(OER)



X線（γ線）によるDNA損傷のメカニズム

「放射線生物学」（改訂４版）、著者：増田康治、
南山堂、１６ページ

DNA
間接相互作用直接相互作用

X線のエネルギー付与

電子の生成

OHラジカル生成



重粒子線のDNA損傷のメカニズム

H.Luna et al., PRL, 94, 043201(2005)

(Z. Deng et al, PRL, 95, 153201 (2005))

電子の生成

　　DNA

OHラジカル生成

間接相互作用直接相互作用

修復不可能
に破壊

生物効果
比の増大？

陽子線より炭素線の方
が多くのイオンを生成する　重粒子線のエネルギー付与

イオンの生成



重粒子線の生体中での振る舞い

◎原子核散乱

◎原子核阻止能
重粒子のエネルギー→標的の並進運動

◎電子阻止能
重粒子のエネルギー→標的の内部エネルギー（電離など）

・種々の原子分子過程が関与

■阻止能(S)の定義

標的重粒子線

! 

S = "
dE

dr
r:入射距離、E:粒子のエネルギー



低エネルギー領域の重粒子線に対する電子阻止能の研究

・高エネルギー領域（1MeV/u以上）
　　阻止能：Bethe-Bloch理論から求める：
　　　衝突電離過程をfirst Born近似で求めたもの

・低エネルギー領域（数keV~1MeV)
　　電離衝突だけでなく、電荷移行、励起、電子損失過程が重要となる
　　（原子過程データが不足）
　　　陽子：S. Uehara et al., Rad. Phys. Chem. 59, 1(2000)
           α線：S.Uehara and H.Nikjoo, J. Phys. Chem., 106, 11051(2002)
           それ以外：なし（上の文献によれば）

入射粒子：リチウムーネオンイオン
入射エネルギー：数keV/uー1MeV/uを対象とした研究を行う。



阻止能計算に必要な原子分子過程(1):衝突電離過程

 Az+ + B → Az+ + B+

Sion=IσnB

Sion: 阻止能

I：エネルギー遷移
I=B+ε
B:束縛エネルギー
ε：自由電子のエネルギー

σ： 電離断面積→電荷数に依存

nB：標的のポピュレーション
標的の基底状態

B

ε

閾値

!!, eAZ+

B



阻止能計算に必要な原子分子過程(２):電荷移行過程

◎電荷移行(Charge transfer)
　Az++B→ A(z-1)+ +B+

!"#$%&'()*+%,+-./0

12AZ+ B

基底状態だけでなく、
励起状態を形成



阻止能計算に必要な原子分子過程(3)：電子損失過程

衝突イオン化　Az+ + B → Az+ + B+

電子損失　Az+ + B → A(z+1)+ + B

 電荷数は電荷移行(CT)と電子損失(EL)により決まる。
CT:電荷数を減らす
EL:電荷数を増やす

B

BA CT

EL ε

Az+



原子分子過程：まとめ

阻止能計算
◎電離： Az+ + B  →  Az+ + B+ e-
◎電荷移行：Az++B → A(z-1)+ +B+
◎電子損失　Az+ + B → A(z+1)+ + B
◎衝突励起過程：     Az+ + B → Az+ + B*

DNA損傷
◎解離：H2O+e- → OH + H +e-

その他

◎放射遷移 ：　　Az+*→ Az+ +hν
◎自動イオン化 ：　Az+**→ A(z+1)+ +e
◎多重電荷移行、多重電離：
　２つ以上の電子が電荷移行、電離を一度に起こす過程
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2MeV/uの重粒子線に対する阻止能と平均電荷数vs. 侵入距離
標的：1022/cm3の密度のH2分子 
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まとめ

(1)XFELによる生体分子の損傷
XFELの様々なパラメータに対して電荷数の時間発展の
計算結果を様々な原子過程を用いて求めた。
→XFELに必要な実験パラメータを導出した。

(2)重粒子線の生体中の原子過程
重粒子線の生体中で重要な原子過程を示した。


