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研究成果の概要（和文）：核医学利用の観点から期待されているアルファ放射性同位体211Atを供給するための211Rn/2
11Atジェネレーターの開発を行った。原子力機構タンデム加速器施設から供給される60 MeVの7Liビームを金属ビスマ
ス薄膜標的に照射して211Rnを合成し、開発したジェネレーター装置で211Rnの放射崩壊で生成する娘核種211Atのトレ
ーサー溶液を作成した。ジェネレーターの実用化のための基礎基盤技術を確立した。

研究成果の概要（英文）：A 211Rn/211At generator have been developed to use an alpha radioactive isotope 21
1At which is a promising candidate for medical use. An isotope 211Rn was produced by irradiating a thin bi
smuth metal target with 7Li beam from the JAEA-tandem acceleraretor. A tracer solution of 211At which is a
 daughter nuclide through EC-decay of 211Rn was produced using equipment of the 211Rn/211At generator deve
loped in this work. We have established a fundamental technology of the 211Rn/211At generator.
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１．研究開始当初の背景 
（１）核医学利用の観点からα放射性同位体
は「癌の全身性、転移性治療」に有効である
と期待されている。なかでも加速器で合成す
る 211At（アスタチン）は、7.2時間の短い半
減期とハロゲン元素であることから医薬品
合成のための化学特性の観点から最も注目
されている。しかし入手が困難なことから放
射性医薬品開発はほとんど行われていない。 
（２）研究代表者は、先行研究として核反応
209Bi(7Li, 5n)211Rn、209Bi(6Li, 4n)211Rnを利
用した 211Rn/211At ジェネレータのための基
礎研究を行った（1996 年秋季化学会発表）。
近年の加速器技術の進歩により、大強度 7Li
ビームの供給が可能となり、放射性医薬品開
発に必要な放射能を持つ 211Rn/211At ジェネ
レータが製造できる環境も整備された。本研
究の着想となる。 
 
２．研究の目的 
211At の放射性医薬品の研究開発を広範囲の
研究機関で行うことができる供給体制を作
ることを目指し、211Rn/211Atジェネレータの 
基礎基盤的な技術開発を確立する。
211Rn/211At ジェネレータとは、 209Bi(7Li, 
5n)211Rn 反応で生成した 211Rn（ラドン）が
14.6時間の半減期で EC崩壊し、娘核種 211At
（半減期 7.2時間）になることを利用した放
射崩壊体系のことである。図１に 211Rn/211At
ジェネレータで親核種 211Rn（37MBq）が崩
壊し生成する 211At の放射能の時間変化を示
す（太線）。15時間後にピークをもち 10－20
時間後に時間変化が少なく高い放射能が得
られる。このジェネレータ開発によってこれ
まで輸送不可能であった広範囲の医薬品研
究開発機関に対して 211At を安定供給できる
体制を構築することが可能となる。 

 
（１）211Rn/211Atジェネレータ開発の基礎基
盤となる At トレーサーの製造、取扱方法を
検討する。無担体 211At の溶媒への溶出など
の化学挙動を明らかにする。 
 
（２）211Rn/211Atジェネレータの実用化を目
指した基礎基盤技術の確立を目的として、ジ
ェネレータ用 Rn 分離装置、ジェネレータ装
置を製作し、211Rn の製造からジェネレータ

を作り出すための製造、取扱い方法を検討す
る。ジェネレータ装置の性能試験を行い、装
置実用化に必要な基礎データを取得する。 
 
３．研究の方法 
（１）211Rn/211Atジェネレータ開発の基礎基
盤となる At トレーサーの製造、取扱方法を
検討するため、核反応 7Li+natPbで At同位体
を製造し、生成した At を鉛ターゲットから
乾式蒸留に基づく化学分離法によって分離、
精製して At トレーサー溶液を作る。放射能
測定により化学分離過程で得られたトレー
サーの収率、放射化学的純度等を調べる。得
られたトレーサーを用いて薄層クロマトグ
ラフィーと標識化合物合成実験を行い、無担
体 At の化学形や化学純度などについて調べ
る。核反応 7Li+natSn で無担体 I 同位体を製
造し、ハロゲン元素同族のヨウ素との対照実
験を行い、At特有の化学挙動を調べる。 
 
（２）ジェネレータ用 Rn 分離装置、ジェネ
レータ装置を製作する。装置の気密性やヘリ
ウムガス循環等の性能試験を行った後、211Rn
トレーサーを用いた性能試験を行う。 

209Bi(7Li, 5n) 211Rn反応で 211Rnを生成し、
ジェネレータ用 Rn 分離装置を用いてビスマ
ス Bi金属標的から 211Rnを分離、精製する。 
ジェネレータ装置において 211Rnの放射崩壊
で生成した娘核種 211At トレーサー溶液を作
る。放射能測定により化学分離過程で得られ
たトレーサーの収率、放射化学的純度等を調
べる。得られたトレーサーを用いて薄層クロ
マトグラフィーと標識化合物合成の実験を
行い、無担体 At の化学形や化学純度につい
て調べる。 
 
４．研究成果 
（１）―Ａ Atトレーサーの製造、取扱方法
を検討するための基礎基盤となる核データ
を取得した。具体的には、 30-60 MeV  

7Li+natPb反応での 207,208,209,210,211At（図２）、
20-60 MeV 7Li+natSn 反 応 に お け る
121,123,124,126I（図３）の反応断面積を決定した。
（雑誌論文①②⑥、学会発表①-⑦） 
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図１ 211Rn/211Atジェネレータの放射能変化 

Incident energy (MeV)

20 30 40 50 60

C
ro

ss
 s

ec
tio

n 
(m

b)

0.01
0.1

1
10

100
1000

208At

209At210At211At

207At

反
応
断
面
積 

(mb) 

入射エネルギー (MeV) 

図２ 7Li+natPb反応での Atの反応断面積 



（１）―Ｂ Atトレーサー製造のための金属
鉛標的からのAt簡易化学分離法を開発した。
この化学分離法は、乾式蒸留に基づくもので、
約 40 分の短い分離時間、高い放射化学的、
化学的純度、約 80％の高い化学収率、良い再
現性などの優れた特性をもつ。Atトレーサー
の汎用に貢献する基盤技術を開発した。（雑
誌論文①⑤⑥、学会発表②-⑧） 
 
（１）―Ｃ 製造した無担体 At、Iトレーサ
ーを用いて乾式蒸留、さまざまな溶媒への溶
出挙動、薄層クロマトグラフィーによる化学
種同定などを調べ、無担体 At 特有の化学挙
動を基礎化学的観点から明らかにした。ハロ
ゲン同族間での化学挙動の違いを明らかに
することで、Atジェネレータ開発、放射性薬
品の研究、放射化学的基礎研究について重要
な知見を得た。（雑誌論文②③、学会発表①-
③、⑤） 
具体的な一例として、At、I エタノールトレ
ーサー溶液の薄層クロマトグラフィーによ
る化学同定の結果を図４に示す。Atは一価の
陰イオンのほかに、より酸化数の大きいオキ
ソ酸陰イオンの化学形をとることを明らか
にした。 

 
（１）―Ｄ 日本原子力研究開発機構量子ビ
ーム応用研究部門 RI 医療応用研究グループ
に Atトレーサーを提供し、この Atトレーサ
ーを用いて、多くのがん細胞で発現が確認さ
れている膜たんぱく質[Her2]に親和性のあ
るペプチドへの標識を行った。 Atトレーサ
ーを用いた医薬品研究での研究成果をフィ
ードバックし、本ジェネレータ開発に活かす

研究体制を整えた。（雑誌論文④、学会発表
②-⑦） 
 
（２）―Ａ ジェネレータ用 Rn 分離装置を
製作した。この装置で、Bi標的中に生成した
Rn を乾式蒸留により化学分離し、分離 1 日
後、ジェネレータ装置によって 211Rnの放射
崩壊で生成した娘核種の 211At のトレーサー
溶液を精製した。本研究で開発したジェネレ
ータ用 Rn 分離装置、ジェネレータ装置が、
研究開始当初の想定通り、安全かつ有効に機
能することを確認した。これら装置の機能に
基づいた 211Rn/211At ジェネレータが実用可
能であることを実証した。 
ジェネレータ装置で精製した 211At トレーサ
ーのアルファ線スペクトルを図５に示す。

211Rn が電子捕獲（EC）壊変して生成した
211Atのα線（分岐比 42%）と 211 Atが EC壊
変した 211Po（分岐比 58%）のα線のみが観
測され、高い放射化学的純度のトレーサーで
あることを示す。 
現状では、性能試験でのジェネレータ用 Rn
分離装置の 211Rn 分離回収率は 14％-43％で
ある。今後、分離装置内での希ガス 211Rnの
分離・精製過程をガンマ線モニターで観測し
ながら性能試験を行うことで、装置の改良、
高度化を図る。 
 
（２）―Ｂ 211Rn/211Atジェネレータで精製
した At トレーサーを用いて、アスタチン標
識ペプチドの合成に初めて成功した。（学会
発表①） 
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図３ 7Li+natSn反応での Iの反応断面積 

図４ At, Iトレーサーの薄層クロマトグラフ 
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図５ Atトレーサーのα線スペクトル 
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