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1．はじめに

　ラジオアイソトープ（RI）は，トレーサーや放
射線源として物理学，化学や生物学の基礎研究か
ら医療，農業，工業などの応用分野にわたり幅広
く利用されている．我々の研究グループでは，理
研 RIビームファクトリー（RI Beam Factory: 
RIBF）の重イオン加速器を用いて，RI製造技術
の高度化と様々な研究分野における RI応用研究
を推進している．表1に我々がこれまで製造応用
してきた主な RIとその原子番号，半減期，製造
に利用した加速器と原子核反応を示す．RIBFの
AVFサイクロトロン（AVF）と理研重イオンリ
ニアック（RIKEN Linear ACcelerator: RILAC）
を用いて，ベリリウム（7Be）から107番元素ボー
リウム（266Bh）に至る様々な元素の RIを製造し
ユーザーに供給している．一方，理研リングサイ
クロトロン（RIKEN Ring Cyclotron: RRC）では，
核子当たり 135 MeVに加速した高エネルギー
14Nビームを natTi（nat：天然同位体存在比），
natAgや 197Au標的に照射し，標的核の核破砕反
応によって多数の RIを同時に製造することがで
きる（マルチトレーサー）．マルチトレーサーの

製造技術と応用については，文献1, 2）を参照い
ただきたい．本稿では，最近我々が AVFと
RILACを用いて製造応用している RIについて解
説する．

2．AVFサイクロトロンを用いた RI製造

2.1　RI製造装置
　図1に AVFのビームラインに設置された RI製
造装置の概略図を示す．AVFでそれぞれ 14，
24，50 MeVまで加速された陽子（p），重陽子（d），
アルファ粒子（α）は，タンタル（Ta）スリッ
トでφ9 mmに整形され，厚さ 10 μmの Be真
空窓を通過し，ガスジェット多重標的チェンバー
内で6 mmの間隔を空けて並べられた厚さ数μm
の金属標的箔を最大で 6枚貫く．加熱した石英
管中で塩化カリウム（KCl）を昇華させ，ヘリウ
ム（He）をキャリアーガスとして標的チェンバー
に導入する．核反応の結果標的から反跳脱出した
RIはHe中で停止され，エアロゾルに吸着し，テ
フロン細管（内径2 mm×長さ10 m）を通って
数秒のうちに照射室から上階のホットラボへ輸送
される（ガスジェット法）．RIを含んだエアロゾ
ルは，ホットラボのフード内でガラスフィルター
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Abstract
　We are developing production technologies of radioisotopes（RIs）for application studies at RIKEN RI Beam Factory 
(RIBF). About 70 RIs produced at the AVF cyclotron have been used in research fields of physics, chemistry, biology, 
engineering, medicine, pharmaceutical and environmental sciences. Purified RIs such as 65Zn and 109Cd are delivered to 
universities and institutes through Japan Radioisotope Association. A gas-jet transport system was installed in the RIKEN 
gas-filled recoil ion separator at the heavy-ion linear accelerator as a novel technique for chemical studies of the heaviest 
elements. Perspectives of RI productions for application studies at RIBF are briefly introduced. 
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に捕集され，これを任意の溶液に溶解することに
よって直ちに利用可能なトレーサー溶液となる．
ガスジェット法の利点は，①標的物質から RIの
化学分離が不要であり，②半減期が数秒程度の短
寿命 RIまで研究に利用できること，③蒸着法や
電着法によって周期表上の様々な元素の化合物を
標的にできること，④異なる標的を組み合わせる
ことにより多元素同時分析が可能なマルチトレー
サーを製造できること，また，⑤標的中でのビー
ムのエネルギー損失が小さいため，下流で長寿命
RIを同時に製造できること，などが挙げられる．
　ガスジェット多重標的を抜けたビームは Be窓
を通過し，Taビームストッパーに固定された標
的を照射する．ここでは，標的が水（1.5 L/min）
と He（30 L/min）で効率的に冷却されるため，
比較的厚い標的を用いた長寿命 RIの大量製造が
行われる．通常は，p，d，αそれぞれ 20，10，
10 μAのビーム電流で RI製造が行われている．
AVFのビームエネルギーは，静電型ピックアッ
プ 3）を用いて，1%以下の精度で決定されている．
融点の低い標的は，ビームライン上流に設置され
たビームウォブラーでビーム軸を回転させること
により，局所的な発熱を抑えて照射することがで
きる．

2.2　RI製造技術の高度化研究
　理研 RIの開発と応用研究の詳細は，RIKEN 
Accelerator Progress Report†，Radiochemistry 
and Nuclear Chemistryの節を参照いただきた
い．我々は，ユーザーの利用目的に合った壊変特

表 1　理研RIBF で製造される応用研究用RI．

図1　理研AVFサイクロトロンのビームラインに設置され
たRI製造装置の概略図．

†  http://www.nishina.riken.jp/researcher/APR/
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トグラフ装置（Automated Rapid Chemistry 
Apparatus: ARCA）10）や大阪大学の自動沈殿線源
作成装置（CHINden: CHIN）11），自動バッチ式
固 液 抽 出 装 置（AutoMated Batch-type solid-
liquid Extraction apparatus for Repetitive 
experiments of transactinides: AMBER）12）などの
化学分析装置と理研の自動迅速α/SF計測装置 13）

（SF: Spontaneous Fission；自発核分裂）を用い
て，新元素の化学的性質の研究が行われている．
　28Mg，48V，52,54Mn，67Cu，65Zn，75Se，88Y，
89gZr，99Mo，109Cd，124I，188,189,191Pt，203Pb，
206Bi，211Atは，生物学，薬学，医学分野において，
生体微量元素の代謝研究，RI分子イメージング
や RI内用療法のための基礎研究に利用されてい
る．88Zr，95mTc，95Nb，109Cd，175Hf，179Taは元
素の環境動態研究，85Srは福島第一原子力発電所
事故に関わる除染技術開発や放射線検出器開発な
どに利用されている．

2.4　RI頒布事業
　理研加速器技術の社会貢献を目的として，
2007 年 10 月より AVFで製造される 65Znなら
びに 109Cdの精製 RIを日本アイソトープ協会の
協力を経て有償で頒布している 14）．2015 年 10
月末までの頒布実績として，65Znは86件で，合
計放射能が480.2 MBq，109Cdは33件で 192.15 
MBqである．理研 RIの利用者は年々増加し，現
在までに30機関を超える大学及び研究所に頒布
され，国内の基礎研究を支えつつある．新規 RI
の開発・頒布の要望も多数届いており，2010年
に 88Y，2015年に 85Srの頒布を開始している．
　近年，次世代の核医学診断・治療用 RIとして，
67Cuの頒布が切望されている．我々は，AVFで
24 MeVに加速した重陽子を高濃縮 70Zn同位体
標的に照射し，70Zn（d,αn）67Cu反応による 67Cu
の製造技術開発を進めている 15）．

3．RILACを用いた RI製造

3.1　GARISガスジェットシステム
　RILACからの世界最大強度の重イオンビーム
を用いれば，113 番元素（278113）16）をはじめと
する様々な超重元素の RIを製造することができ
る．我々の研究グループでは，理研で次世代の超
重元素化学研究を展開することを目標に，理研気
体充填型反跳核分離装置（GAs-fi lled Recoil Ion 

性（放射線の種類とエネルギー，半減期）をもつ
RIを RIBFの加速器で効率的に製造するため，ま
ず核反応過程（イオンビーム種，ビームエネルギー
や標的）を検討する．目的のRIを定量的に製造し，
副反応生成物を低減する上で，核反応励起関数が
必要である．我々は，マレーシアマラヤ大学，北
海道大学，ハンガリー原子核研究所（ATOMKI），
国際原子力機関（IAEA）と協力し，AVFを用い
て有用 RI製造のための励起関数の精密測定や理
論計算コードの検証を進めている 4－9）．
　100 Wを超えるビーム出力で RI製造を行う場
合，標的の技術開発が非常に重要である．特に高
価で少量の濃縮同位体や融点の低い物質を照射す
る場合は，冷却効率の高い照射チャンバーの開発，
標的物質の化学形や形状を最適化する必要があ
る．照射後は，標的物質や副反応生成物から目的
の RIを化学分離し，精製 RIとしてユーザーに提
供する．ここでは，RIの品質，化学収率，分離
時間，作業者の被曝などを考慮して化学分離法の
開発を進めている．精製 RIの放射能と放射性核
種純度は，ゲルマニウム（Ge）半導体検出器を
用いたγ線スペクトロメトリー，シリコン（Si）
半導体検出器を用いたαスペクトロメトリー，比
放射能と化学的純度は誘導結合プラズマ質量分析
計（ICP-MS）を用いて評価している．

2.3　RI応用研究
　核化学の分野では，近年，新しく発見された元
素（超重元素，原子番号 104以上）の未知の化学
的性質を調べる研究が精力的に進められてい
る．85,88,89m,89gZr，88m,88g,90m,92m,95Nb，90,93mMo，
93 ,94 ,95mTc， 109mPd， 104m,104gAg， 169 ,175Hf，
170,177,178a,179,182Ta，173,177,179m,181W，174,180,183Re，
185Osは， 104 番元素ラザホージウム（Rf），105
番元素ドブニウム（Db），106番元素シーボーギ
ウム（Sg），107 番元素ボーリウム（Bh），108
番元素ハッシウム（Hs），110番元素ダームスタ
チウム（Ds），111 番元素レントゲニウム（Rg）
の周期表上の軽い同族元素で，超重元素を模擬し
た基礎化学実験，迅速単一原子化学分析装置の開
発などに用いられている． AVFでは，102 番元
素ノーベリウム 255No，261aRfや 262Dbなどの重・
超アクチノイド元素の RIがガスジェット法を用
いて製造されている．ホットラボにおいて，日
本原子力研究開発機構の自動迅速液体クロマ

22
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ラボに搬送される．
　我々は，GARISガスジェットシステムを用い
て，化学実験に利用できる長寿命の 261aRf，
262Db，265a,bSgをそれぞれ 248Cm（18O,5n）261aRf，
248Cm（19F,5n）262Db，248Cm（22Ne,5n）265a,bSg反応
によって合成し，ホットラボまで引き出し，回転
式連続α/SF測定装置（Measurement system for 
Alpha-particle and spontaneous fi ssioN events 
ON line: MANON）を用いて合成と壊変データ
の取得を行った 20－22）．図 3に我々が取得した
261aRf，262Db，265a,bSgの反応断面積と壊変様式を
示す．261aRf，262Db，265a,bSgの生成率は，化学実
験室においてそれぞれ僅か0.5原子 /分，5原子
/時間，1 原子 /時間であるが，これらは世界最
高の生成率である．

3.2　GARISが拓く新元素の化学
　生成率が極めて小さくかつ短寿命の超重元素の

Separator: GARIS）で分離された超重元素の RI
をホットラボに引き出すためのガスジェットシス
テムの開発を進めてきた 17－19）．本システムの概
念図を図 2に示す．まず RILACで加速された重
イオンと標的核の核融合反応によって超重核が合
成される．GARISの中は，50 Pa程度の希薄な
Heで満たされている．標的から反跳脱出した超
重元素イオンは，He原子と衝突を繰り返し，そ
の電荷状態はある平衡電荷を中心として分布す
る．その後，GARISの4つの電磁石（D: 双極子
電磁石；Q: 四重極電磁石）によってビームや副
反応生成物から分離され，焦点面に収束される．
超重元素イオンは，厚さ約1 μmのマイラー（ポ
リエチレンテレフタレート）真空隔壁を通過し，
ガスジェットチャンバー内でHeガス中に停止さ
れ，KClのエアロゾルとともにテフロン細管（内
径2.0 mm×長さ10 m）を通って数秒でホット

図2　理研気体充填型反跳核分離装置（GARIS）に結合したガスジェット搬送装置．

図3　GARISガスジェットシステムによって製造できる超重元素RIの核反応
断面積と壊変様式．
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できる．さらにα/SF線源調製のために溶液試料
を蒸発乾固する必要がなく，化学分離後直ちに放
射線計測を開始できる．我々は，半減期10秒程
度の 265a,bSgや 266Bhを対象とした世界初の溶液
化学研究を目指し，図4に示した新しい迅速単一
原子溶媒抽出装置の開発に取り組んでいる 25）．
本 装 置 は， 連 続 溶 液 化 装 置（Membrane 
DeGasser: MDG），フロー溶媒抽出器（Flow 
Solvent Extractor: FSE），液体シンチレーション
検出器から成る．RIを吸着したエアロゾルは，
MDGによって水溶液と連続的に混合，溶解され，
Heはメンブレンフィルター（テフロン膜）を通
して除去される．その後，水溶液は FSEにおい
て有機溶媒と混合され，RIはテフロン管（内径0.5 
mm×長さ 5－100 cm）内で有機溶媒に抽出さ
れる．最終的に，混合溶媒はメンブレンフィルター
を装着した相分離器を用いて水相と有機相に分離
され，フロー式液体シンチレーション計数装置を
用いて超重元素 RIのα線及び SF片が検出され
る．

3.3　大強度αビームを利用した 211At製造
　近年，内用療法で期待されるα放出体アスタチ
ン－211（211At）のニーズが高まっている 26）．α
線は生体組織内での飛程がβ線に比較して短く，
高い線エネルギー付与であるために細胞毒性が高
く，播種性のがんや血液由来のがんまたは微小転
移がん，手術後の部位に残存する微小がんの治療
に有効であると考えられている 26）．211Atは，通
常サイクロトロンで加速されたα粒子を用いて，
209Bi（α,2n）211At反応によって製造される．製造
に最適なビームエネルギーは，副反応生成物であ

化学研究において，GARISガスジェットシステ
ムは，①低放射線バックグラウンド下における化
学実験，②大強度ビームの利用とガスジェット搬
送効率の増大，③多様な化学反応の実現など，数々
のブレイクスルーが期待されている 23）．
　気相系の化学実験においては，重イオンビーム
が GARISで除去されるので，ガスジェットチャ
ンバー内に直接化学試薬を導入して高効率かつ迅
速に錯形成とガスクロマトグラフ分離を行うこと
ができる．有機系の錯形成試薬を重イオンビーム
に破壊されることなく使用可能となり，研究対象
とできる超重元素化合物の種類を飛躍的に増大で
きる．最近，我々はドイツマインツ大学，ドイツ
重イオン科学研究所ほか12機関との国際共同実
験によって，超重元素領域では初となる有機金属
錯体 Sg（CO）6 の化学合成を行い，その揮発性を
低温ガスクロマトグラフ装置を用いて分析し，Sg
が周期表第6族に特徴的な化学的性質をもつこと
を見出した 24）．
　GARISガスジェット法では，超重元素の放射
線計測においてバックグラウンドとなる副反応生
成物を分離除去できるため，液体シンチレーショ
ン計数装置を用いた溶液化学実験が可能となる．
液体シンチレーション計数装置のα線や SF片に
対する検出効率はほぼ 100%で，これは従来 Si
検出器を用いた場合（約30%）の約3倍である．
106番元素 Sg以降の超重核の同定には，その娘
核とのα－αやα－SF時間相関事象を観測するこ
とが必須であるが，液体シンチレーション計数装
置を用いることにより，相関事象の検出効率を従
来の約9%から100%へ大きく向上させることが

図4　GARISガスジェットシステムに結合した迅速単一原子溶媒抽出装置の概念図．
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究センター，大阪大学大学院理学研究科，東北大
学電子光理学研究センター，首都大学東京理工学
研究科，金沢大学理工学域，新潟大学理学部化学
科，広島大学大学院理学研究科，筑波大学数理物
質系，国際原子力機関理化学部，マレーシアマラ
ヤ大学物理学科，ハンガリー原子核研究所，ドイ
ツ重イオン科学研究所超重元素化学グループ，ド
イツマインツ大学核化学研究所，ドイツヘルムホ
ルツ研究所マインツ，中国科学院近代物理研究所
核化学研究チーム，スイスポールシェラー研究所
放射化学・環境化学研究室，スイスベルン大学化
学・生物化学研究科，アメリカカリフォルニア大
学バークレー校化学科，アメリカローレンスバー
クレー国立研究所との共同研究であり，共同研究
者の方々に深く感謝いたします．
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る 210At（電子捕獲壊変により長寿命の 210Poが生
成）の生成量を低く抑えるため，約28 MeVとさ
れている 26）．RILACは，211At製造に最適な 28 
MeVのαビームを世界最大強度（0.5 mA）で加
速できると期待されており，我々は，RILACを
利用した 211Atの国内安定供給体制の確立を目指
し，現在 AVFを用いて 211Atの製造技術開発を進
めている．

4．おわりに

　1937年，仁科芳雄博士は，理研に日本初のサ
イクロトロンを建設した．仁科博士は，翌年，早
速このサイクロトロンで製造した RIをトレー
サーとして利用し，化学や生物学の応用研究を開
始した 27）．我々は，仁科博士時代からの RI製造
応用の伝統を受け継ぎ，今後も RIBFの特徴を生
かした RI製造技術開発を行い，我が国の RI利用
と普及に貢献していきたいと考えている．
　現在我が国で利用されている RIの多くは輸入
に頼り，①短寿命 RIの利用が限られる，②研究
で新たな RIが必要なときに早急な対応が困難で
ある，③海外の製造所あるいは輸送中のトラブル
で入手に支障をきたす，④海外製造所における一
方的な製造中止により研究に重大な支障をきた
す，などの多くの問題を抱えている．このような
状況の中，国内に安定した RI供給体制を構築す
ることが重要かつ緊急な課題となっている 28）．
我が国には RI製造に利用できる世界最先端の加
速器がいくつもある．今後は，それぞれの加速器
施設の特徴を生かしつつ，RI利用者と密に意見
交換を行いながら，有用 RIの国産化と効率的な
RI製造供給ネットワークを構築していくことが
重要である．また，RI製造業務に携わる研究者・
技術者は非常に不足しており，核・放射化学分野
における人材育成は今後ますます重要である．
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