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１． QST・量子医科学研究所 (旧放医研) の紹介
RI 製造能力と利用例

２． アスタチン211
QST初となるアルファ線源の製造 (2011年頃)

３． アクチニウム225
世界的な需要拡大 (2018年頃)

４． トレーラーハウス型管理区域
Ac-225を使う場所を整備したい
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永津コレクション：
世界の管理区域から 赤三つ葉編
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１． QST・量子医科学研究所 (旧放医研) の紹介
RI 製造能力と利用例

２． アスタチン211
QST初となるアルファ線源の製造 (2011年頃)

３． アクチニウム225
世界的に需要 (2018年頃)

４． トレーラーハウス型管理区域
Ac-225を使う場所を整備したい

永津コレクション：
世界の管理区域から 黒三つ葉編
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QST・量医研の サイクロトロン・ビームコース (サイクロトロン棟)

短寿命生産コース

直線照射コース

垂直照射コース #1
(地下, 汎用)

多目的コース (材料照射等)

HM-18
1994 年導入NIRS-AVF-930

1974 年導入

垂直照射コース #2
(地下, Ac-225専用)

QST・千葉 北條 悟氏より受領
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4
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QST・量医研の RI 生産設備： ５ポート／３照射室 ＋ 小型加速器

PET診断用 11C, 18F 等のルーティン製造
励起関数測定

医学利用に特化した RI 製造技術の構築と実践

○ 医科学的に利用される約 90 種類の同位体のうち
約 40 種類を遠隔製造 可能

○ 画像化・治療利用を前提とする 高品位 な核種を
必要量・高頻度 で製造可能

○ 汚染・被ばくのリスクを低減 した製造装置の独自設計
○ ユーザーとの連携により 利用しやすい RI を調製
○ 現在も製造可能核種を 拡大中
○ 製造核種の 所外頒布も実施中 （要相談）
○ 短寿命 RI 供給プラットフォーム （大阪大学: 中野貴志代表）にも参画 (2018–)
○ 火災（2021/11/26) のため，現在①②コースのみ稼働

◆ 短寿命核種生産コース ◆ 直線照射コース ◆ 垂直照射コース
中寿命金属核種の定期的製造

ターゲットの遠隔自動処理装置の導入
低融点・難照射物質の効率的照射

希少核種の新規製造法の開発・実製造

実践指向 研究開発指向

1 2 9 34
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◆ 水平照射コース（C4）
臨床向け製造に特化した高強度照射が可能な
完全遠隔自動化ターゲット操作システム

★ 垂直照射コース（C9, C3）
化学形・形状を問わない照射を可能とする研究開発志向

アルファ線放出核種(211At, 225Ac)が製造可能な管理区域

遠隔取出し

Powder
粉

(Y, 186W, Ir, …)

Shot
小粒
(Bi)

Foil/ Plate
箔/ 板

(Cu, Ti, Co, …)

Sediment
沈殿物
(226Ra)

Electroplated
電着物

(64Ni, 226Ra)

Lump
塊

(Ga)

Crystalized
結晶

(100MoOx)

Vapor deposited
蒸着物

(Se, As, …)

Fused
融解固化物

(124TeO2)

Hot-pressed
熱圧縮物

(Mo)

照射実績のあるターゲット物質の形状

照射装置
全景

搬送装置
(画像診断棟内

ホットセルまで
移送距離 70 m)

垂直照射装置
１号機（汎用型）

垂直照射装置
２号機（Ra/Ac専用型）

ターゲット

ターゲット

ターゲット

★ 垂直照射の利点
左）高温で融解する物質も安定して照射できる

右）非自己保持形状 (粉や沈殿物) を混合物の状態で照射
できるため，ビームの熱で化学反応を起こすことが可能

alpha on Bi proton on Ir + Na2O2

◆

◆★ ★★★★

★★★ ★ ★

◆

固体ターゲットの照射例

9
34
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アルカリ金属

アルカリ土類金属

希土類

ランタニド

アクチニド

鉄族

白金族

非金属

カルコゲン

ハロゲン

希ガス

全て放射性同位体*

H

Li

Na

K

Rb

Cs

*Fr

Be

Mg

Ca

Sr

Ba

*Ra

Sc

Y

La

*Ac

Ti

Zr

Hf

V Cr Mn Fe

Nb Mo *Tc

Ta W Re

Ru

Os

Co

Rh

Ir

Ni

Pd

Pt

Cu

Ag

Au

Zn

Cd

Hg

B

Al

Ga

In

Tl

C

Si

Ge

Sn

Pb

N

P

As

Sb

Bi

O

S

Se

Te

*Po

F

Cl

Br

I

*At

He

Ne

Ar

Kr

Xe

*Rn

Ce Pr Nd *Pm Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu

*Th *Pa *U *Np *Pu *Am *Cm *Bk *Cf *Es *Fm *Md *No *Lr遷移元素典型元素

3

参考資料: 
Zhuikov BL. Appl. Radiat. Isot. 84 (2014)
Jia HM and Liu BL. Radiochim. Acta 102 (2014)
Qaim SM (Ed). IAEA Tech. Reports 473 (2011)
Silberstein EB. J. Nucl. Med. 46 (2005)
Silberstein EB. J. Nucl. Med. 41 (2000)
Ketchum LE, et al. J. Nucl. Med. 38 (1997)
Tilyou SM. J. Nucl. Med. 31 (1990)
Ruth TJ, et al. Nucl. Med. Biol. 16 (1989)

---

22,24

38,40,
42,43

81,82,83, 
84,86

128,129,131,
132,134,137

---
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28

45,47

82,83,85, 
87m,89,90

128,133m,
133,137m

223,224,
225,226

43,44m,
44,46,47

86,87m,87,
88,89m,90

134,135,
140

225,227

44,45

87,88,
89,95

172,173

48,49

90,90m, 
92m,95,96

177,178,179, 
180m,183

49,51

90,99

178,181, 
183m,188

51,52,52m,
54,54m

92,93,94m,94, 
95m,95,96, 
97m,97,98, 

99m,99

186,188

52,55, 
59

97,103, 
106

191,194

55,56,57,
58,58m,60

99m,99,100, 
101m,102m, 

103m,105

189,191m, 
192,193m,

194

63

100,103, 
109

191,193, 
193m,195m

60,61,62,
64,67

109m, 
109,111

195m,197m, 
198,199

62,63, 
65,69m

107,109,111m, 
115m,115

195m,197, 
197m,203

66,67, 
68

110,111,112m, 
113m,114m, 

114,115m

199,201

68,69,
71

113, 
117m

203,212

71,72,73, 
74,76

117,118,119,
120, 122,124

204,206,207,
212,213,218

72,73,75, 
77m

118,121m,121, 
123m,125m, 

129m,132

209,210,
213

75,76,77, 
78,82

120,122,123,
124,125,126,
128,129,130,

131,132

210,211

77,79m,79,
81m,83m, 

85m,85

122,123,127m, 
127,133

211,222

---

26,28

11,14

32

13

30,32, 
33

14,15

33,35, 
38

18

34m,36, 
38,39

19

37,41

---

134,139,
141,144 140,144 --- 147,149 145,153 152,154 148,153 149,155,

160,161 157,166 161, 166m, 
166 165,169 167 169 172,177

227,228, 
229,230,231 229

231,233,234,
235,236,
237,238

237,239 237,238,239,
240, 241,242

239,241,
243 244,248 249 249,252,

254

全321種 (2023. 6)

--- --- --- --- ---

自然科学で利用の可能性がある 約 300 種類の放射性核種



A (p/d/α, n) 
A (nfast, xn)
A (γ, n) 

中性子欠損核
(EC, β＋)

中性子過剰核
(β－)

重核
(α)

中性子数

陽
子

数

A (nthermal, γ) 

◆ 加速器 （荷電粒子・高速中性子・電子） 由来の RI ＝ 中性子欠損核
→ 診断 (β+) ・ ジェネレータ親核種 (EC) 生産向き

◆ 原子炉 (熱中性子) 由来の RI ＝ 中性子過剰核
→ 治療 (β－) 生産向き

◆ 重核 は質量数に関わらず アルファ崩壊 を起こしやすい
→ (4n + x) 系列の利用 ＝  治療核種 の ジェネレータ化 
→ 加速器でも 治療核種 を効率的に製造 (国産化) できる可能性

崩壊形式別の核図表 NuDat 2.7, https://www.nndc.bnl.gov/nudat2/

アルファ線放出 RI を医学応用する魅力： 製造における特徴
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アルカリ金属

アルカリ土類金属

希土類

ランタニド

アクチニド

鉄族

白金族

非金属

カルコゲン

ハロゲン

希ガス

全て放射性同位体*

3
H

Li

22,24
Na

38,
42,43

K

81,82,
84,86

Rb

129,
134,137

Cs

*Fr

7
Be

28
Mg

45
Ca

85,87m,
89,90

Sr

133m, 
137m

Ba

223,226
*Ra

43,44,
46,47

Sc

86,88,
90

Y

134,
135

La

225
*Ac

44,45
Ti

89
Zr

Hf

48
V

48,51
Cr

52,52m,
54

Mn
52,55,

59

Fe

90,95
Nb

99
Mo *Tc

178
Ta W Re

94m,95,
99m

186,188

97, 103
Ru

Os

55,57,
58,60

Co

103m,
105

Rh

188, 190,
191m, 192

Ir

63
Ni

103 
Pd

191,193m,
195,195m

Pt

60,61,62
64,67

Cu

Ag

Au

105, 109m,
110m 

195m,
198,199

63,65,
69m 

Zn

Cd

197,
197m,203

Hg

B

Al

66,
67,68

Ga

110m,111
113m,114m 

115m

In

199, 201
Tl

11,14
C

Si

68
Ge

117m
Sn

203,212
Pb

13
N

32,33 
P

72,73,
74

As

Sb

204, 205,
206,207,
212,213

Bi

15
O

35 
S

75
Se

123m
Te

210 
*Po

18
F

34m,36,
38,39 

Cl

75,76,
77,82

Br

122,123
124,125,128

131,132

I

211 
*At

He

19
Ne

Ar

77,79,79m
81m,85

Kr

125,127,
127m,133

Xe

Rn

139,141
Ce

140,143
Pr Nd

149
*Pm

153
Sm Eu

153
Gd

149,152
155,161

Tb
157
Dy

166
Ho

165,169
Er

167
Tm

169
Yb

172,177
Lu

226,227
*Th *Pa *U *Np *Pu *Am *Cm *Bk *Cf *Es *Fm *Md *No *Lr遷移元素典型元素

量医研で製造可能な RI

42 核種
（2023年３月 現在）

226 

１

２

３

４

５

６

７

ここに挙げた RI を全て高頻度で製造・利用しているわけではない。流行やビーム時間の制限があるため約10種弱/年に落ち着く

QST・量医研で製造可能な RI 一覧



放射線による がん治療

Kassis, AI and Adelstein JA, J Nucl Med 46(1) Suppl. 4S – 12S (2005)

線種 エネルギー 飛程 線エネルギー付与
(LET)

β－ 50 – 2300 
keV*

0.05–12 
mm 0.2 keV/μm

α 5 – 9
MeV

40–100 
μm 80 keV/μm

EC
IT eV – keV 2–500 

nm 4–26 keV/μm

* 平均値

細胞死の誘導＝
DNA二重らせんの切断（＝目標）

・物理的特徴（線種・半減期）
・薬理学的特徴（化合物の設計）
・放射化学的特徴（標識の可能性）
・生化学的特徴（生体内での安定性）

を組み合わせる最適化（＝ゴール）

遠隔的に

至近距離で

近距離で
重量的に

10
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Th Bi Ac
Th Th Th Th Th

Ac Ac Ac
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Ac

Ac

Ac

Pb

At Ra*

50カ国以上で承認された223Ra（Xofigo）の
成功を受け、多様ながん腫に対し様々なアル
ファ線源を利用した治験が実施中

米国NIH，www.clinicaltrials.gov
国立保健医療科学院，www.rctportal.niph.go.jp
JNM誌，www.jnm.snmjournals.org/search

Ac 225Ac (10.0 d)
At 211At (7.2 h)
Bi 213Bi (45.6 min)
Pb 212Pb (10.6 h)
Th 227Th (18.7 d)
Ra* 224Ra (3.6 d)

Xofigo 223Ra (11.4 d)

●主な治験用アルファ核種製造国

US
A

DE
U

IN
D

SW
E

CA
N

CH
N

FR
A

ZA
F

JP
N

JPN
USA

USA

USA

DEU

DEU
FRA

CAN
DNKUSA

RUS

RUS

ISR
11

アルファ線源が利用される治験 (Ph. I, II) まとめ 2022. 2 QST調べ



0.1 1 10 100 1000 [h]

ペプチド製剤

小分子化合物

抗体製剤

イオン
ハロゲン化

配位

一般的に言われる
生体内特異性

213Bi 211At 225Ac 223Ra 227Th
46 min
1α 2β

7.2 h
1α

10 d
4α 2β

11 d
4α 2β

19 d
5α 2β

149Tb
4.2 h

0.2α 2β

212Bi
1.0 h
1α 1β

[days]

生物学的半減期

物理学的半減期

224Ra
3.6 d
4α 2β

minutely hourly daily weekly+

212Pb
11 h

1α 2β

2 3 5 7      10 14 21 1

利用形態

T1/2 
総放出粒子数

ジェネレータ
12

製剤化 ＝ 半減期 (物理的 × 生物的) × 特異性 × 化学特性 ＝ 1

短寿命＝小分子向き 長寿命＝高分子向き



http://www.aec.go.jp/jicst/NC/senmon/radioisotope/index.htm （2022年５月30日）

99Mo 99mTc

211At 225Ac 226Ra

医療用等ラジオアイソトープ製造・利用推進アクションプラン
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非
密
封
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可
使
用
量

廃
棄
物

加
速
器
性
能

ターゲット物質

準備方法 保持方法

元素 化学形
融点・蒸気圧

ターゲット容器

照射
方法

材質

冷却方法

ビーム

イオン種 強度

エネルギー
範囲

収
率
の
粗
見
積
り

副
生
成
物

照射時間

冷却時間

分離精製

操作性・被ばく低減・人手・製造スケジュール・初期/維持コスト

核種純度向上
・手持ち設備で最大の成果を得るため，

製造系の全体像を設計
・高収率，高純度，単純，安定性
・約 1–2 年（変更手続き→実験→運用）

密封
開封
方法

溶解方法

分離方法

処理時間

ターゲット
再生

移送
方法

放射能
濃度↑

耐熱・耐腐食

遠隔自動化

医学利用される RI の製造を考える
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15

１． QST・量子医科学研究所 (旧放医研) の紹介
RI 製造能力と利用例

２． アスタチン211
QST初となるアルファ線源の製造 (2011年頃ー)

３． アクチニウム225
世界的に大人気 (2018年頃ー)

４． トレーラーハウス型管理区域
Ac-225を使う場所を整備したい

SWE

ITAHUN

CHN

永津コレクション：
世界の管理区域から 頑張れば読めそう編



16http://ja.wikipedia.org/wiki/周期表

Дмитрий Иванович Менделеев
ドミトリー・メンデーレエフ
(1835–1907)

Eka-iodine
“ヨウ素の１つ下”，第５のハロゲン

周期

族

＝ 将来，アスタチンとして
周期表に表記される

90度右に回して
裏返す

未知元素
Al の下＝Ga
Si の下＝Ge を予測

実在を確認した

メンデレーエフによる周期表 (1869 年； 約 150 年前)



Berkeley 60-inch (1.5 m in diameter), 16 MeV-cyclotron
at the University of California, Lawrence Radiation Laboratory

http://en.wikipedia.org/wiki/Cyclotron

Ernest O. Lawrence
(1901–1958)

27”(68 cm) – 4.8 MeV (1932), 37”(94 cm) – 8 MeV (1937) に次ぐ３代(台)目

カリフォルニア大学 (1939 年； 昭和 14 年)
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人工放射性元素85
Bi209(α, 2n)85211

Corson DR et al.; Artificial Radioactive Element 85. Phys. Rev. 58 (1940) 672

人工放射性元素 85
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Tc = τεχνητοζ (tecnhtoz) = artificial
最初の “人工元素” から

Perrier C et al.; Nature 159 (1947) 24

(発表から約７年後) Letters to the Editors (1947 年)



(発表から約７年後) Letters to the Editors (1947 年)

20

At = αστατοζ (astatoz) = unstable
“安定ではない唯一のハロゲン” から

Corson DR et al.; Nature 159 (1947) 24



21京成電鉄 お花茶屋駅 徒歩１分 （葛飾区， 東京）

He

Ne

Ar

Kr

Xe

Rn

Og

Lu

Lr

F

Cl

Br

I

At

Ts

Yb
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N

S

Se
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Po
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C

P
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Sb

Bi
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Er

Fm

B

Si

Ge

Sn

Pb

Fl

Ho
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Be
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Ga
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Tl

Nh

Dy
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Zn
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Hg
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Cu
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Au
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Ni
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Np

Mn
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U

Cr
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W
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V

Nb
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Ce
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Ti
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Hf
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Sc

Y

La
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放射性元素ゆえに天然に存在しなかった エレメント43（Tc） と エレメント85（At）
加速器 があると 新元素 を 製造出来る → 周期表の空欄を埋める ＋ 伸展 が可能に

以降，新しい元素の製造 (周期表の開拓) と応用が始まる・・・



元素週期表 (元素周期表 in Cantonese) アスタチン ＝ 厄介な石

賽先生化學工廠 Science Factory (Taiwan) http://www.mr-sai.com
https://zh-yue.Wikipedia.org/wiki/%E7%A0%B9

厄１ 施設の整備
（アルファ線源をPETラボで）

厄２ 加速器の準備
（高強度 4He2+ の必要性）

厄３ ターゲットの熱的な弱さ
（m.p. (Bi) = 276 ℃）

厄４ 廃棄物の引取り
（無し）

厄５ 安定同位体が無い
（標品との比較が出来ない）

厄６ 放射線分解の亢進
（せっかく作ったのに壊れるとか）
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厄１ ラボの整備（非密封 At-211 の取扱い・許可申請）

活性炭排気フィルター付き
アクリル製グローブボックス in ホットセル

換気： 約 0.3 m3/ 毎時 60回相当
許可量： 20 mCi/day

100 mCi/3-mo
400 mCi/year

（但し，照射室＋ホットラボ１室に限定）

製造系ホットラボ 既存 PET 核種用ホットラボで，相当量の
アルファ核種を取扱うことは現実的に不可能

動物系ホットラボ

一般作業用グローブボックス 飼育・観察用ハウス

◆ 活性炭の導入や隔離方式による 使用許可量の増大

◆ 中長期的な利用状況を踏まえた 研究・臨床必要量の確保

◆ 既存施設の改修よりも 新規施設の立ち上げの方が容易 (?)
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厄２ 加速器の整備（高強度・4He2+ の必要性）

Hermanne, A et al., Appl. Radiat. Isot. 63 (2005) 1–9

211At

210At

210Po 210At (8.3 h)
↓[EC]

210Po (138 d)
↓[α]

206Pb (stable)

Radiotoxic 210Po
直接生成と

210At の減衰から生ずる

不純物（210Po，210At）の混入を限りなく抑えながら 211At 収率を稼ぐ必要

入射エネルギーの制限（低収率）→ 大強度照射で量を稼ぐ

ETH = 28.6 MeVETH = 23.8 MeVETH = 20.7 MeV

28.5 MeV

209Bi(α, 2n)211At

◆ オンターゲット 28.5 MeV 以下に保つ

◆ 可能な限り 大強度ビーム が出せる加速器を利用
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厄３ ターゲットの熱的な弱さ・揮発性 At の封じ込め

Bi 粒（約 1 g）＋20 μm-Al フォイル
in Nb 製るつぼ（Φ10 × 5 mm Depth）

α ビーム-34 MeV, 10 μA, 2 h

垂直ビームステーション

・Bi の融解を許容
・揮発性物質の封じ込め
・汚染対策

Al 箔

Nb カプセル

Nb 製 半密封カプセル型ターゲット容器 （＋Al箔）

●照射により，Bi 粒が大きな 1 つの塊に

●るつぼ側面に Bi の揮発・付着跡

●Al フォイルに Bi の揮発・付着跡とビーム跡

●Al フォイルとるつぼ接触面は付着跡無し
（≒ 漏れ無し）

●At 放射能分布
Al フォイル：るつぼ側面：Bi 塊 ＝ 3 : 6 : 1

●開封によって揮発(汚染)が認められる
Nagatsu K et al.; Appl. Radiat. Isot. 94 (2014) 363 25



乾留による At-211 の回収

Recovery

Capsule
on Alumina plate

Quartz wool

N2
40 cc/min

Furnace
500/ 850oC

Al foil3x Grips

PF
A 

3x
2x

15
00

 m
m

Hair dryer

Sep-
Pac 
AC2

P
Exhaust

Pneumatic
cylinder

Al foil

PFA joint

3-ways Teflon

Recovery
solvent

VAquarium-
Air-pump

Sep-
Pac 
Dry

LN2

N2

SUS tube

Trapping loop
with thermo-couple

P

2 x 0.5 cc
chloroform

~ 1 cc 
Product

・石英管内デッドボリュームを
減少させるための石英ウール

・その骨組みに SUS 製配管を利用
・同時に導入 N2 管内で予熱可能に

・少量の回収液を 2 回流すことで
回収効率を大幅に向上

0

0.01

0.02

0.03

0.04

0.05

0 600 1200 1800 2400 3000 3600 4200 4800

Ac
tiv

ity
 (A

U
)

Distillation time (s)

(1)
(2)

(3)

捕集部放射線モニター

(0)  2 時間前から予熱開始（500oC）
(1) 予熱（500oC, 30 min）：脱酸素
(2) 本乾留（850oC, 30 min）
(3) マーキング（乾留後30, 35 min）

乾留後の Nb カプセル

10 – 15 mCi/batch
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１． QST・量子医科学研究所 (旧放医研) の紹介
RI 製造能力と利用例

２． アスタチン211
QST初となるアルファ線源の製造 (2011年頃ー)

３． アクチニウム225
世界的に大人気 (2018年頃ー)

４． トレーラーハウス型管理区域
Ac-225を使う場所を整備したい

永津コレクション：
世界の管理区域から 妊婦さん，ご注意ください編

SGP
NPL



QST・量医研 地下ホットラボ室のバックグラウンド

28

Th (トリウム232)・U（ウラン238）系列の天然放射線源は身近な存在
= 自然起源放射性物質（Natural Occurring Radioactive Materials; NORM）

管理区域内で線源を扱わなくても（知らないうちに）浴びてます

4n
4n+2

ガンマ線スペクトル



物性からみた Ac-225 の利点

Neptunium 4n+1 ［失われた系列： ネプツニウム系列］

96Cm 241Cm

95Am 241Am 55 d

94Pu 241Pu 500 y 237Pu

93Np 10 y 237Np 40 d

92U 237U 2.1E6 y 233U

91Pa 6.8 d 233Pa 1.6E5 y 229Pa

90Th 27 d 229Th 1.4 d

89Ac 7.0E3 y 225Ac

88Ra 225Ra 10 d

87Fr 15 d 221Fr

86Rn 4.8 m

85At 217At

84Po 20 ms 213Po

83Bi 213Bi 4.2E–6 s 209Bi

82Pb 47 m 209Pb stable

81Tl 209Tl 3.3 h

1 h

地球の年齢     45億年
Np-237の半減期 214万年
（2100半減期経過→消滅）

ラドンを生じない
（投与後の管理が容易）

子孫核種は
身体に優しい短い寿命

商業的生産･供給に
適する適度な寿命

220Rn (4n; thoron) 55 s
219Rn (4n+3; actinon) 3.9 s
222Rn (4n+2; radon) 3.8 d

29



現在検討されている Ac-225 製法まとめ： Th or Ra？

原料 製法 利点 課題

229Th
自然減衰
(ジェネレータ)

229Th→225Ra→225Ac 

商業的供給実施中

最良の225Ac

親核種不足
年間供給量 2 Ci

娘の生成に約２
か月
229Th = 7340 y

232Th

p on Th 
(核破砕・直接) 
→ 225Ac

商業的供給実施中

FDA-DMF登録済み

Th由来の被ばく線量
が低い

高エネルギー・
大強度加速器が
必要

Th の使用許可
が必要
(規制物質)

Ac-227 副生成

低生成率
15mb/200MeV

p on Th 
(核破砕・間接)
→ 225Ra → 225Ac

ジェネレータ化

Ac-227 フリー
低生成率
4mb/438MeV

226Ra

p on Ra 
(核変換・陽子)
→ 225Ac

小型加速器で
製造可能 (20 MeV)

高生成率
700mb/15MeV

副生成核種の
寿命が短い

Ra由来の被ばく
線量が高い

Rn-222 の生成

Ra の持続的
入手法が確立
していない

Ac-226 副生成

d on Ra 
(核変換・重陽子)
→ 225Ac

高生成率
1 b/20 MeV Ac-226 副生成

γ on Ra 
(光核反応)
→ 225Ra → 225Ac

電子線加速器で製造
可能
(30 – 50 MeV)

ジェネレータ化 大量のRaが必要

いずれの製法も 一長一短 → 利点を活かす・欠点をなんとか回避する
30



Ac-225 製法の確立＝ Ra-226 化学処理の閉回路を作ること

31

廃 Ra 線源
(針･シード)

Ra 精製

Ra 固定化

Ra 回収

Ac/Ra 分離

Ac 精製

Ac 提供

1

e–

H+

2

3

4
5

6

226Ra

(1)  廃線源から Ra-226 を単離･回収する
(2)  電着により Ra-226 ターゲットを調製する
(3)  Ra-226 ターゲットを照射する
(4)  Ac-225 を Ra/Ac 混合物から単離する
(5)  高品位 Ac-225 を精製･調製する
(6)  次回利用のために Ra-226 を再生する

This project was a collaboration work with Nihon Medi-Physics, Co., Ltd.
Nagatsu, K. et al., EJNMMI (2021) DOI 10.1007/s00259-021-05460-7

226Ra(p,2n)225Ac



Ra-226 ってどんな線源？

精製 radium-226
(未飽和)

2204 keV

完全な遮蔽はあきらめた方がいい 
エネルギーの高さと本数

Ra-226 絶賛使用中

某 N 氏の累積線量
（月に1-2度の照射実験に付随する線量）

218Po
(RaA)

210Pb
(RaD)

210Bi
(RaE)

206Pb
(RaG)

214Po
(RaC’)

210Tl
(RaC”)

210Po
(RaF)

206Tl
(RaE”)

226Ra
radium

4n+2
alpha

beta

222Rn
radon

揮発性

214Pb
(RaB)

γ線

214Bi
(RaC)

γ線

1600y 3.8d 3.1m 27m 20m 0.2ms 22y 5.0d 138d

1.3m 3.7m
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グローブボックスの整備（Rn-222 対策）

設置時 (Apr, 2017)

排気系
(常時 50 Pa 陰圧)

試料出し入れ口
(Φ190 mm)
Bag-in/out

33



試料の取扱い（Bag-in/ Bag-out プロトコル）

[out] 

二重 O-リング + ポリエチレン袋 (100 µm)

ヒートシーラー

[in] 

袋の２か所をシール（溶融）した後，
その間を切断 → 密封

34



廃線源（ラジウム針）から Ra-226 の単離回収チャレンジ

4 mCi inside2 mCi inside

1/16” ステンレスチューブ用カッター
（GC/LC配管用） GL Sciences

CHI KU WA
竹輪

◆ 作業の難しさ

・どれも細くて小さい
・縦に切って，

中身を掻き出したいが
細くて出来ない

・内容物が固化していて
突いても出てこない

・切断するときに破片が飛ぶ

・内容物の散逸＝Ra 汚染！
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伝統的な Curie 法（塩の変換）による Ra 回収の試み

36

RaSO4 (or RaBr2) with/without Ba キャリア

[針の切断]
↓ 80oC x 1 h

RaSO4 ＋ 1.5 M Na2CO3 → RaCO3↓ ＋ Na+ ＋ SO4
2–

[ろ過]
↓

RaCO3 ＋ 1 M HCl → Ra2+ ＋ Cl– ＋ CO2↑
[RaCl2]

・回収効率 = 70–90%
・試行によって結果が変わる

（再現性低め）
・Na+ 残留が避けられず，

以降の分離に悪影響

不溶性 Ra (硫酸塩) → 酸に溶ける Ra (炭酸塩)

RaCO3 on disk
Bubbles in 1M-HCl 

Sectioned
(RaSO4)

炭酸塩変換の確認

切断面
(拡大)



キレート樹脂 (Chelex 100, CHX) を用いた微量溶出 Ra 捕捉法

pH = 7 – 10  
sonic, 4 weeks

Ra++

*

RaSO4
Ra-X

CHX (NH3)

(pure water or
NH3 aq (pH 10)

CHX-Ra
HCl

AX (OH)Ra++

(Cl–)
Ra++

(OH–) Δ
Ra(OH)2↓

98%+**

・不溶性とはいえ，RaSO4 は明らかにイオン結合 → 微量は電離するはず
・僅かに溶ける Ra++ を樹脂に捕捉 → 酸で抽出 → 陰イオン交換で脱塩

* Chelex®100 and Chelex 20 Chelating ion exchange resin Instruction manual, LIT200 Rev B / Bio-Rad
** 特願2021-002432（出願 令和３(2021)/1/8）；PCT出願（オーストラリア 2021418250 (2023/7/11); 
中国 WO2022/149535 (2023/7/14); EU 21917755.7 (2023/7/14); 韓国 JP-P-2021-002432 (2021/12/27); 
ロシア 2023120471 (2023/8/4); アメリカ 18260515 (2023/6/7); 南アフリカ (2023/7/7)） 37



ラジウムターゲット調製法（１）沈殿法

Supported by for providing SiC filters

P

SiC filter

Quartz

Ra++ + NH3 + (NH4)2CO3 → RaCO3↓

<0.5 cc/min

RaCO3 + M(II)CO3 (carrier)
・アルカリ条件で沈殿
・実質的に不溶/ 但し酸に可溶
・キャリア 40Ca (10 mg) 添加

SiC フィルタ (t = 3 mm, 5 μm)
・耐ビーム・耐熱性

（直接照射可能）
・良好なろ過効率

38



低エネルギー陽子ビーム＋Ra-226： 唯一の先行研究

小型加速器で十分な
エネルギー範囲

◇ 全 300 mg RaCO3 を処理 (約 240 mCi)

◆ Ra + Ba 混合溶液を調製・乾燥
◆ およそ 30 mg Ra + 300 mg BaCl2 を

 ペレット化（圧縮）
（直径 16 mm, 厚み 0.8–1.0 mm）

◆ 密封（溶接，Rn 対策）

226Ra-30 mCi / 20–50 µA

数 mg しか扱えない我々は
頂点の 15 MeV での照射がベスト

Apostolidis C. et al, Appl. Radiat. Isot. 62 (2005) 383–387 39



照射装置の開発（ラジウム専用 垂直照射ターゲットステーション）

* 鈴木，永津，張； 特許 6450211 号（登録 平成30 (2018)年12月14日）

◆ 第２の垂直ビームコース
非自己保持固形物の照射
粉末，顆粒，沈殿物などを容易に照射可能

◆ ガイドレール上に設置： 独立箱型照射装置 *
最大４台の装置を 十字レール上に配置可能
デリケートな扱いを要する系を相互に汚染させない
箱内に化学処理装置を内蔵可能

◆ Ra-226/Ac-225 製造に限定利用
密閉構造，鉛遮へい付き
二重ビームシャッター
交叉汚染を回避

◆ 最悪の場合， 汚染を箱内に封じ込める意図
照射室全体の汚染を回避
超長寿命 RI (Ra-226) を扱う場合の対策

ビームダクト (固定)

レール
(X軸)

レール 
(Y軸)

40



Ra-226 専用ターゲット容器の開発（１）：沈殿法

SiC filter in SiC cup SiC filter/cup in Nb-box

Sealed with Nb-foil

１次容器
(SiC cup)

２次容器
(Target box)

照射準備完了

照射後の様子 (15 MeV protons, 3 µA x 3 h)
41



沈殿法ターゲット の限界

Ra ターゲット (3 mm 厚, Φ10 mm)
約 500 μCi (= 0.5 mg) + キャリア (40Ca)

Ra++ + NH3 + (NH4)2CO3 → RaCO3↓

× 自動化の難しさ 【ほぼ不可能】
（沈殿物 ⇔ バルブ故障）

× 非常にもろい 【汚染のリスク】
× 沈殿促進のためのキャリア添加

（例えば 濃縮 40Ca 同位体）
【照射効率低下】

〇 開発初期段階における容易な評価が可能
簡便な積層と照射
実際の試料を使った化学分離の評価

42



Ra-226 専用ターゲット容器の開発（２）：電着法

ターゲット容器 *

Au

Ra++ ＋ e – → Ra

・・ ・・
②

③

①

電着表面 (カソード)

Ag

Pt (アノード)

Au-Ag (カソード)

Supported by

① Au – Ag 熱間等方圧加圧 (Hot Isostatic Pressing)
・電解液と接する面 ＝ 耐腐食性 Au（t = 300 μm）
・基材 ＝ 安価かつ高熱伝導性 Ag

② 上に凸な電着面（カソード）
・少量 Ra の中心部への集積，有効厚みの増加

③ 遠隔自動化への期待（現在，評価中）
・Ra 電着液の給排水，照射後 Ra の遠隔溶解･回収

Ra 溶液

永津，鈴木，松本，石津； 特許 7190200 号（登録 令和4 (2022)年12月7日）；
PCT出願（台湾 15169-10840499680 (2019/4/12)） 43



Ac/Ra
HNO3

Ac+++/
Ra++ HNO3

DGA Ac+++
(crude) HNO3

LN Ac+++
(pure)

Ra++(Ba++) Ra++ NO3
–

AX (Cl)
Ac+++

Δ
AcCl3

HCl↑

Ac-225 の分離精製： Ra-226 と Ba-140，Ac-226 と La-140

DGA = N,N,N',N'-tetra-n-octyldiglycolamide (eichrom); LN = di(2-ethylhexyl)orthophosphoric acid (eichrom); 
AX = Anion eXchange resin (AG1-X8, Bio-Rad); 特願2020-123131 (2020/7/17)

225Ac

226Ra 224Ra *Ba 140Ba

224Ac226Ac 135La 140La

目的物

M3+

M2+

ーーーーー 不純物 ーーーーー

226Ra(p,2n) 226Ra(p,3n)226Ra(p,n) 135Ba(p,n) 140Ba→

ターゲット物質
226Ac→

224Ac→ キャリア物質 226Ra(p,spall)

13 d1600y

1.7 d29 h

1.7 d

2.8 h 20 h10 d
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Ac-225 収量の評価

y = 0.1022x - 31.986
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Ra-226 prepared (µCi)

Ra-226 電着量 vs Ac-225 収量

Ra-226 
ターゲット準備量

電着効率

照射量 
(µA･h)

Ac-225 収量 
(@EOS/ 4 d 
from EOB)

#1 336 μCi
94%

20 μA
3 h 14 μCi

#2 956 μCi
97%

20 μA
5 h 60 μCi

#3 1.01 mCi
97%

20 μA
5 h 66 μCi

#4 536 μCi
98%

20 μA
5 h 24 μCi

#5 639 μCi
97%

20 μA
5 h 28 μCi

#6 1.79 mCi
69%

20 μA
5 h 196 μCi

#7 2.24 mCi
88%

20 μA
5 h 167 μCi

34 MeV H2
+ (15.6 MeV proton on target)

1 mCi- Ra * 5 mg- Ba (Ra mimic) *
36 mmol (equiv. 8 mCi-Ra **)

* 15 mm gap, 100 mA-DC, constant current, 5 Hz pulse, 3 h
** 現在の Ra-226 最大使用許可数量の２倍に相当 45



Ac-225 の放射核種純度（ガンマ線(左)・アルファ線(右)スペクトル）

(a)

(b)

(c)

226Ac 214Bi

208Tl

135La

214Bi

140La

Gamma Energy (keV)
1616809
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225Ac

221Fr

225Ac

226Ac

135La

140La

(a) 5 d from EOB
(b) 20 d from EOB 
(c) authentic Ac-225 (ORNL)
(d) 14 d from EOB製品 (4n+1)

不純物: 副反応 + Ra-226 由来 (4n, 4n+2)

不純物: キャリア Ba 由来

不純物: Ra-226 由来 (分裂)

(d)

(c)
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eV
)

At
-2

17
 (7

.1
 M

eV
)

Fr
-2

21
 (6

.3
 M

eV
)

Fr
-2

21
(6

.1
 M

eV
)

Ac-225
5.5 MeV

Ac-225
Bi-213

(5.8 MeV)

･
･･

･

･

･

Ra-226 (4.9 MeV), 
Po-210 (5.3 MeV) = N.D.

PCT/JP2021/26222（出願日2021年7月13日）

適切な冷却と精製により，市販される 225Ac と
同等のガンマ線・アルファ線スペクトルが得られた。

4n+1系列の核種純度 99%＋
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Ra++
conc.
NH4

+

CHX (NH3)

HCl

AX (OH) Δ

H2O
Ra++

(purified)

Ra(OH)2
(solidified)

HCl
CH3COONH4

Ra++

(Electrolyte)

90 – 98%

・Ra 回収フラクション
・分離用樹脂
・容器類 ・・・などへの残留 （0.1 – 0.2%／総量)

ターゲット容器への残留は未評価につき，
最大１割と見積もられる Ra 損失は容器中に残留と判断

WO2021/002275（出願日 2020年6月25日）

Ra-226 の回収・リサイクル評価
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4
１． QST・量子医科学研究所 (旧放医研) の紹介

RI 製造能力と利用例

２． アスタチン211
QST初となるアルファ線源の製造 (2011年頃ー)

３． アクチニウム225
世界的に大人気 (2018年頃ー)

４． トレーラーハウス型管理区域
Ac-225を使う場所を整備したい

THA MMR

MNG LKA

永津コレクション：
世界の管理区域から すみません，読めません編 48



QST量医研における アルファ線を利用した核医学治療研究計画

アルファ線源・創薬
技術開発

施設・設備の整備

成果物

規制

協力

発信
アルファ線核医学治療

核医学も標識化学も，臨床も研究も全て，
我々は 管理区域という名の土俵内 で活動する宿命にある

研究活性化
線源提供•頒布

作業簡略化
技術導出

社会還元

研究推進

核医学の啓蒙

出力は 管理区域の規模 に比例
管理区域を制するものが 出力を制する・・・？

49



核医学治療における 具体的な課題

◆ 治療病床の絶対数不足
◆ 高額な建設費･用地不足
◆ 既存施設の老朽化
◆ α 線源等許可量取得の難しさ
◆ 管理区域の維持･管理費
◆ 専門医･コメディカル不足

患者からの
要望

・効果への期待
・ドラッグラグ解消

研究成果の出力
社会還元

打開策

第３次がん対策
基本計画

提言

・TRT の有効性が評価され，
がんの標準治療法のひとつに定められた

・核医学治療推進のための体制整備を検討
・治療病床の設置が

拠点病院であることの指定要件になった

機能性建築物特有の
コスト･運用課題

・新設 (５億円+)や改修 (0.2億円)
といった大規模費用の非現実性

・10年後に必ず訪れ，繰り返される
設備機器等の故障対応や老朽化対策

医療技術提供の
均てん化

・地域格差の解消と
地域医療・基幹病院の高度化

・中長期的な病院経営計画

課題

治療用線源の高い負荷・
管理区域評価法の変遷

・使用実態に即した規制が望まれる一方で
実測データ不足・安全性評価途上

・現有の管理区域で非密封線源使用許可量
を増加させることの難しさ

・β 線源治療＝使用量･頻度の増加，
α 線源＝厳しい基準値 など

・基礎→臨床への推移
・放射線医療の社会実装責務

・骨転移
・脳転移
・緩和ケア

・希少がん
・難治がん
・小児がん

〇 低侵襲性
〇 高選択性
〇 低副作用

TRT の有用性･魅力･対象疾患例
治療法の有効性は認められたものの，
実践する際の現実的な課題解決が難しい

手術 放射線
化学療法
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トレーラーハウス (移動) 型 TAT薬剤投与室の開発と社会実装試験

* 短寿命放射性同位元素の合理的安全性確保のための許可・信頼性担保・教育訓練等に関するガイドライン
www.nsr.go.jp/data/000330723.pdf; www.nsr.go.jp/data/000356663.pdf

◆ 国内全土・日本の核医学が抱える問題を解決：
・核医学治療に欠かせない 臨床病室不足への対処，管理区域の拡大

◆ 個々の施設（ユーザー）が抱える問題を解決：
・低コスト かつ 維持管理の容易な施設 の導入
・車体という 簡素な構造は修繕に有効。廃車によるデコミッション相当 も容易
・任意の場所･期間 利用し，不要になれば 解除･移動 のような レンタル的運用 も

◆ レギュレーター側 にも利点を見いだせる可能性：
・承認審査に関する負荷を軽減する見込みのある 形式承認 (同一仕様) モデルの提案
・短寿命 RI の合理的な安全規制ガイドライン* の適用で，設備等の簡素化も

内部鳥瞰：
天井・床下に空調系・給排水系を設置

安静室

トイレ

機器管理室
廃液貯蔵タンク

投与室

患者入退

全６面 Pb 0.3mm遮へい

Mobile Controlled Area 
for Targeted Alpha-Therapy (MCAT 計画)

51



実車 据付中

撮影日 2021/ 12/ 1
Designed by Horikawa Design                                       Manufactured by Cumberland Japan

7.0 L x 2.2 W x 3.8 H (m)
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実車 完成形

特願2020-25584 (2020/2/18申請), 特願2022-175074 (2022/10/31申請), 特願2022-175075 (2022/10/31申請),
特願2022-175076 (2022/10/31申請), 商標登録6715293 (2023/7/7登録), 商願2022-119220 (2022/10/18申請)

撮影日 2022/ 12/ 1（据付から１年後）

®

RI法による許認可取得（2022/6/30）
使用核種は 225Ac に限定

使用量：10 MBq/d，130 MBq/q，520 MBq/y
貯蔵量：130 MBq
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まとめ

◆ 核医学診断と共に，核医学治療に注目が集まっている昨今，
加速器による治療用アルファ線源の製造は 十分実用的な出力 を期待できる

◆ 低分子の標識 ＝ At-211； 中・高分子の標識 ＝ Ac-225
いずれも今後の創薬研究によって，利用が盛んになることが期待される

◆ 原子力委員会「アクションプラン」では，
これら治療用線源について，製造基盤の構築・国産化 が求められている
我が国の利益となるような出力・スケールアップを検討したい
→ 加速器 を積極的に利用して，核医学の発展に貢献したい

◆ 多くの製造量が得られるようになれば，利用の場も広げる必要 がある
簡便かつ速やかに設置可能な「トレーラーハウス型管理区域」を考案した

◆ 従来には無かった移動型の管理区域として，今後の活用場所を広げたい

54KOR MNGJPN THA MMRMNG LKASWEITAHUN CHNAUS PAK PHL
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Dr. Yusuke KOBA
Dr. Yukio UCHIHORI
Dr. Tatsuya HIGASHI
Dr. Ming-Rong ZHANG

NMP
Mr. Taku ITO
Mr. Yoshio HONDA
Mr. Tomoyuki MATSUNAMI
Mr. Tadashi HATANO
Mr. Akiharu OTAKA

TYK
Dr. Masataka KUBO
Mr. Yasuta KOIKE
Mr. Hiroyuki YASUDA

MTC
Dr. Takahiro SAWAHATA
Ms. Kaoru UENO
Dr. Hiroshi TAKEUCHI
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Thank you for your kind attention.
Any comments and questions are welcome at nagatsu.kotaro@qst.go.jp
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