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研究成果の概要（和文）：本研究では核医学治療のための放射性核種として、加速器による国内製造が可能な核
種を新たに開発することを目的に、銀-111およびセリウム-141の加速器を用いた製造手法の開発、並びにこれら
の核種の分離精製手法の開発を行った。銀-111についてはパラジウムと重水素ビームとの反応における生成確率
を調べ、陰イオン交換法によるパラジウムからの分離精製に成功した。セリウム-141については適切なターゲッ
ト物質として酸化バリウムを選択し、ヘリウム-4ビームとの反応による製造と、抽出クロマトグラフィーによる
分離精製を達成した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we aimed to develop accelerator produced radionuclides, which
 can be supplied domestically, for radioisotope therapy. As candidate radionuclides, silver-111 and 
cerium-141 were selected, and accelerator production and purification methods for these 
radionuclides were investigated. As for Ag-111, excitation functions in the nuclear reaction between
 palladium and deuterium beam were obtained, and the separation of Ag-111 from palladium by anion 
exchange method was successfully carried out. As for cerium-141, barium oxide was selected as an 
appropriate target material. The production of cerium-141 in the nuclear reaction between barium 
oxide and helium-4 beam was conducted, and separation of Ce-141 from barium oxide by extraction 
chromatography was achieved.

研究分野： 放射化学

キーワード： 核医学治療　加速器製造核種　ベータ線放出核種

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
核医学治療用の放射性核種は、現在すべて輸入に頼っており、その供給が海外情勢に大きな影響を受ける。その
ため、治療用の放射性核種を国内製造・供給することに大きな期待が寄せられている。本研究では銀-111および
セリウム-141について、加速器による製造法と、ターゲット物質からの分離精製法の開発を達成し、治療用核種
の加速器を用いた国内製造・供給に向けて大きな一歩となると考えられる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
現在腫瘍の治療として、放射性核種を用いた核医学治療が行われており、甲状腺癌の治療とし

て 131I、悪性リンパ腫の治療として 90Y 等、いくつかの放射性核種が利用されている。これらの
治療用の放射性核種は原子炉で製造されているものがほとんどであり、国内製造は行われてお
らず、その供給は輸入に頼っている状況である。近年海外の原子炉の一時的停止等により、核医
学診断に大量に用いられている 99mTc の供給に大きな問題が生じるなど、原子炉製造および輸入
に頼る現状は安定供給に大きな問題を抱えることとなる。日本国内においては様々な規制など
により、原子炉を用いた治療用核種の製造は非常に困難な状況にある。そのため、国内の様々な
場所で稼働している加速器を用いて治療用の放射性核種を製造供給することが、今後の腫瘍の
核医学治療の発展に必須である。 
しかしながら、一般に治療に用いられる核種はβ⁻放出核であることから、中性子過剰側の核

種である必要があり、主に中性子欠損側の核種が製造される加速器により既存の治療用β⁻核種
を製造することは難しい。一方で、標的物質に中性子過剰側に安定同位体を持つ元素を選択する
ことにより、加速器でも治療に利用可能なβ⁻核種を製造できる可能性は存在する。そのため、
加速器で製造可能なβ⁻核種を新たに選定し、核医学分野に導入することにより、上述の問題を
解決できると期待される。 
 
２．研究の目的 
本研究では核医学治療のための放射性核種として、加速器による国内製造が可能な核種を新

たに開発することを目的とする。今回候補核種として、銀-111(111Ag)およびセリウム-141(141Ce)
を候補核種として選択した。 
 111Ag は半減期 7.45 日のβ⁻放出核種であり、パラジウム-110(110Pd)標的に重水素ビームを照
射することにより 110Pd(d, n)111Ag 反応により製造できると考えられる。この核種は、主に最大
エネルギー1036.8 keV のβ⁻線と 342 keV および 245 keV のγ線を放出し、β⁻線は腫瘍の治療
に利用可能なエネルギーである。γ線のエネルギーがやや高く、分岐比も小さいものの、単一光
子放射断層撮影(SPECT)によるイメージングができる可能性もある。半減期も製造から供給する
までの期間や、体内動態の追跡や腫瘍の治療を考慮すると適切な長さであると考えられる。 
 141Ce は半減期 32.5 日のβ⁻放出核種であり、バリウム-138(138Ba)標的にヘリウム-4(4He)ビー
ムを照射することにより 138Ba(α, n)141Ce 反応により製造可能と考えられる。主に最大エネルギ
ー435.26 keV、580.7 keV のβ⁻線と 145.4 keV のγ線を放出する。β⁻線による腫瘍の治療に加
え、γ線による SPECT イメージングが可能と期待される。 
これらの核種は核医学分野ではほとんど利用されてきていない核種であり、実際の利用に先

だって核種製造の適切な条件や、製造核種の標的からの分離精製法の検討が必要である。 
 そこで、本研究では 111Ag および 141Ce の核医学利用に向け、これらの核種の加速器を用いた適
切な製造条件の検討および簡便で効率的な標的からの分離精製法の開発を行うことを目的とし
た。 
 
３．研究の方法 
(1)加速器による 111Ag の製造 
加速器を用いた 111Ag の製造では、まず Pd 標的と重水素ビームとの核反応での 111Ag の生成確

率(核反応断面積)の重水素ビームエネルギー依存性(励起関数)を測定した。標的には天然同位
体存在比の Pd(natPd)の金属箔を用い、複数の Pd 金属箔を重ねて照射ターゲットを作製した。理
化学研究所の AVF サイクロトロンを用い、24 MeV の重水素ビームを照射し、各 Pd 金属箔中に生
成した 111Ag を Ge 半導体検出器によるγ線測定により定量し、各重水素ビームエネルギーにおけ
る核反応断面積の算出を行った。 
 
(2)natPd 標的からの 111Ag の化学分離 
 natPd 標的からの 111Ag の分離精製法の開発では、まず理化学研究所の AVF サイクロトロンを用
い natPd 金属板標的と重水素ビームにより 111Ag を製造した。その後、natPd 標的を濃硝酸と少量の
塩酸の混酸を用いて溶解後、溶液を蒸発乾固させ、1 M HNO3に再度溶解させた。この溶液を陰イ
オン交換カラム(樹脂：ムロマック 1×8 NO3

- form 200-400 mesh 約Φ10 mm × 11 cm)に導入
し、1 M HNO3により 111Ag の溶出を行った。111Ag の溶出の後、溶出液を濃硝酸に変更し、Pd の溶
出を行った。各溶出液について、Ge半導体検出器を用いたγ線スペクトロメトリーを行い、111Ag
の定量、および natPd(d, x)反応により同時に生成していた 111mPd (半減期：5.5 h)の定量を行っ
た。 
 
(3) 加速器による 141Ce の製造 
加速器を用いた 141Ce の製造では、標的として用いる Ba の化合物に潮解性のある物質が多いこ

とから、標的物質として適切な Ba 化合物の選定を行うこととし、今回は比較的潮解性の低い塩



化バリウムおよび酸化バリウムを候補標的物質として選択した(両者とも天然同位体存在比の
Ba を使用)。塩化バリウムおよび酸化バリウムについて、粉末をペレット状に成型し、理化学研
究所の AVF サイクロトロンを用い、29 MeV の 4He ビームを照射した。照射後の Ba ターゲットに
対し、Ge 半導体検出器を用いたγ線スペクトロメトリーによる測定を行い、141Ce の定量を行っ
た。 
 
(4)natBa 標的からの 141Ce の化学分離 
 natBa 標的からの 141Ce の分離精製法の開発では、まず理化学研究所の AVF サイクロトロンを用
い natBa 標的と 4He ビームにより 141Ce を製造した。natBa 標的を 1 M HCl に溶解し、蒸発乾固後に
0.01 M HCl に再度溶解させた。この溶液を、Ln resin カラム (Eichrom 社のジ-2-エチルへキシ
ルリン酸を用いた固相抽出樹脂、50-100 mesh 約Φ5 mm × 5 cm)に導入し、0.01 M HCl によ
り Ba を溶離した。Baを溶出後、141Ce を 1 M HCl により溶出した。各溶出液について、Ge半導
体検出器を用いたγ線スペクトロメトリーを行い、141Ce の定量を行った。また、各溶出液につい
て誘導結合プラズマ質量分析(ICP-MS)により Ba量の分析を行った。 
 
４．研究成果 
(1)加速器による 111Ag の製造 
 Fig. 1 に今回の研究で得られた natPd(d, x)111Ag 反応の励起関数を示す。Fig. 1 より、核反応
断面積のピークトップが重水素ビームエネルギー9 MeV 付近、核反応断面積として 40 mb 程度で
あることを確認できた。また、105,106m,110mAg 等の同位体の生成も確認した。同時に生成する他の多
くの Ag同位体については、110Pd 濃縮
同位体の利用により低減ができると
考えられるが、110mAg については、111Ag
と同様に 110Pd から生成すると考えら
れる。natPd(d, x)110mAg 反応の励起関
数も Fig. 1 に示す。結果から、110mAg
は 111Ag 生成のビームエネルギーと非
常に近い条件で生成し、常に 110mAg の
混入の可能性があることがわかっ
た。110mAg は半減期 249.79 日と比較
的長い半減期を持つ放射性同位体で
あることから、核医学利用に際して
は 111Ag への混入を極力低減すること
が望ましい。6 MeV 程度の重水素ビー
ムを使用した場合、反応断面積およ
び半減期の差から、放射能量として
111Ag の 0.4%程度の 110mAg が混入する
と考えられる。110mAg の混入の影響に
ついては今後動物実験などで検討し
ていく必要があると考えられる。 
 
(2)natPd 標的からの 111Ag の化学分離 
 Fig. 2に今回の研究で得られたAgお
よび Pdの溶離曲線を示す。結果より、
1 M HNO3による溶出により先に 111Ag が
溶出し、その間 111mPd はカラムに保持さ
れていたことが分かった。この結果か
ら、111Ag を Pd ターゲットから分離する
ことに成功した。また、111Ag の回収率
は 99%以上と非常に高効率で分離でき
ることも確認した。Pd については、実
際の臨床利用に際しては濃縮同位体を
使用することが必須であり、110Pd 濃縮
同位体は非常に高価であるため、Pd 標
的を回収できることが望まれる。Fig. 
2 より、111Ag の溶出後に 111mPd は濃硝酸
により溶出されており、Pd の回収率も
約 98%と高効率であることが分かった。
この分離手法により、111Ag を Pd ターゲ
ットから効率的に精製可能であり、Pd
についても高効率で回収、ターゲット
としての再利用が可能と期待される。 
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(3) 加速器による 141Ce の製造 
加速器による 141Ce の製造を、塩化バリウムおよび酸化バリウムを標的化合物として用いて行

った結果、塩化バリウムをターゲットとした場合、ターゲット中の塩素と 4He ビームとの核反応
により、塩素-34m(半減期 32 分)およびカリウム-38(半減期 7.6 分)が大量に生成し、照射直後
の標的からの放射線量が非常に高くなることが分かった。そのため、照射直後は 141Ce のγ線検
出が妨害され、上記短寿命の副反応生成物の減衰を待つ必要がある。一方酸化バリウムをターゲ
ットとした場合、塩化バリウムよりも副反応生成物が低減できることが示され、照射直後から
141Ce の検出も可能であることが分かった。副反応生成物が大量に生成することは、作業時の被
ばく量の増加にもつながることから、今後の 141Ce 製造には酸化バリウムを標的として用いるこ
とが適切であると考えられる。 
また、今回照射後の Ba標的のγ線測定により、141Ce の他、135,137,139Ce などの他の Ce 同位体も

生成していることが確認された。ほとんどの Ce 同位体は 138Ba 以外から生成していると考えら
れ、138Ba 濃縮同位体の使用により混入は低減できると期待される。 
 
(4)natBa 標的からの 141Ce の化学分離 
Fig. 3 に今回の研究で得られた Baお

よび 141Ce の溶離曲線を示す。0.01 M HCl
による溶出で Ba が先に溶出し、その後
141Ce が 1 M HCl で溶出することが分か
り、両者の分離が可能であることが示さ
れた。141Ce の回収率は 99%以上と高収率
で回収できることも分かった。また、
ICP-MS による Baの測定により、141Ce フ
ラクションへも Ba 混入量は 3 μg程度
であることが分かった(分離係数として
104以上)。141Ce についても製造には 138Ba
濃縮ターゲットが必須であり、Ba標的の
回収が必要となる。今回の分離条件で、
0.01 M HCl による溶出フラクションに
より Ba の回収が可能と考えられるが、
回収率については今後詳細な検討が必
要である。 
 
 以上、今回加速器製造可能な核医学治療用の核種として、111Ag および 141Ce の加速器製造およ
び標的物質からの分離精製法の検討を行った。今後はさらに加速器製造と分離精製条件の最適
化を進め、薬剤標識や動物実験につなげていくことにより、治療用放射性核種の国内生産、供給
へと発展してゆくと考えられる。 
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