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研究成果の概要（和文）：我々は今まで、アスタチン-211の製造法の開発を行い、28.1 MeV、3.5 マイクロアン
ペアのαビームで照射したときにBiターゲトが溶融することを確認している。これはBiの融点が274.1°Cと低
く、ビームによる発熱の除去効率が悪いことが原因であった。本研究では、高いビーム電流でもBiターゲトが溶
融しないターゲットシステムを開発し、その開発したシステムの熱的健全性を確認するとともに、Biターゲット
からのアスタチン-211の分離法について検討した。

研究成果の概要（英文）：We have already studied the production of astatine-211 and have found that 
melting of the bismuth target was observed by irradiation of 3.5 micro ampere of alpha-beam because 
of low melting point of bismuth (271.4 °C). In this study, we tried to develop a new solid target 
system which can produce astatine-211 without melting of the Bi target by irradiation with intensive
 alpha-beam, and also heat tolerance of the target by using the new target system and chemical 
separation of astatine-211 from an irradiated target were investigated.

研究分野： 放射化学

キーワード： アスタチン-211　照射法　蒸着　ターゲット　分離

  １版
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、高崎量子応用研究所に設置されているサイクロトロンを用いて、アスタチン-211の大量製造法の開発
の第一歩を実施したものである。今後の研究の進展により、大規模な動物実験の実施や前臨床試験、さらに臨床
試験に対応可能なアスタチン-211の製造が可能になると考えられる。これにより、国内におけるアスタチン-211
標識薬剤の研究が推進し、動物実験、さらには臨床試験によりアスタチン-211標識薬剤の有用性が明らかになれ
ば、国産初の新規治療用放射性医薬品の実用化も夢ではないと考えられる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
アスタチン-211（半減期 7.21 時間）は、がん治療に適した α 線（平均 6.79 MeV、組織内飛程

55-70 μm） を放出し、その線エネルギー付与（LET）は平均 97 keV/μm と高いことから、標
的アイソトープ治療への適用が期待されている（文献①）。そこで、我々は 211At を利用したが
んの標的アイソトープ治療の開発の第一歩として、211At の製造法の開発を進めることとした。 
従来から量子科学技術研究開発機構 高崎量子応用研究所では、固体のターゲットを使用し

た核種として、52Mn、52Fe、62Zn、64Cu、67Cu、76Br、77Br、105Cd、107Cd、127Cs、129Cs、186Re 等
の製造を行い（文献②、③）、医療応用や植物動態の研究に用いてきた。これら核種の生成には、
我々が開発した固体ターゲット専用のターゲットシステムを使用しており、211At の製造におい
ても、同じターゲットシステムを用いて開発を進めた。ターゲットとして 10 mm x 10 mm x 0.25 
mm 厚の金属 Bi 板を用い、高崎量子応用研究所に設置されているサイクロトロンからのビーム
に対して垂直（90°）にターゲットを設置し、入射エネルギー28.1 MeV の α ビームによる
209Bi(α,2n)反応で 211At を生成した。 
実際に臨床応用に必要な GBq オーダーの放射能量を製造するには、20 μA の大電流が必要で

ある。この場合、ターゲットの発熱に対する健全性を確認する必要があるため、電流値を 0.1μA
から徐々に上げて照射を行った結果、3.5 μA で Bi 板が溶融することが判明した。これは、Bi
の融点が 271.4℃と大変低いため、ビームによる発熱を有効に除去できなかったことが原因で
ある。ターゲットが溶融して液体状になると、我々の装置も含めて通常の水平ビームラインで
はターゲットが垂れ落ちてビームが当たらなくなるとともに、生成した 211At が Bi ターゲット
から気体として放出して生成量が減少してしまう。したがって、GBq オーダーの放射能量を製
造が可能な 20 μA でもターゲットが溶融しないターゲットシステムの開発が必要である。 
 
 
２．研究の目的 
ターゲットが溶融しないためのターゲットシステムの開発として、Zalutsky ら（文献④）は、

水平ビームラインを用い、20 mm x 100 mm の長い金属 Bi ターゲットをビームに対して 10°程度
まで寝かせ、ビームの照射面積を広くすることにより照射で発生する熱を分散する方法を報告
している。ただし、ターゲットの寸法が大きくなるため、その後のターゲットからの乾式蒸留
法による 211At の分離では、大型の装置が必要になる。これにより、蒸留管の内面積に比例して
211At の内壁への吸着量が増加することによる回収率低下が懸念される。 
そこで、我々は、小型の乾式蒸留法で分離が可能なように、ターゲットは 25 mm x 25 mm 程

度とある程度小さいものとし、高崎量子応用研究所の水平の照射装置に適応可能なターゲット
システムの開発を目指すこととした。また、熱除去効率の点では、ターゲットとして我々が使
用した金属 Bi 板よりも、金属基板に Bi ターゲットを薄くコーティングさせる方が有利である
ため（文献⑤）、この方法を採用したターゲットシステムの開発を行うこととした。 
 
 
３．研究の方法 
（１） 蒸着法の検討 
 従来のターゲットは、図 1（a）の上図に示したように、10 mm x 10 mm x 0.25 mm 厚の金属
Bi 板であるが、Bi の熱伝導率は 7.97 W/m·K と熱伝導の効率が悪い。また、金属 Bi ターゲット
は、図 1（a）の下図に示したターゲットシステムの台座に乗せて、蓋をしてネジで締め付ける
ことによりターゲットを固定する方法であるが、金属 Bi ターゲットとターゲットシステムの台
座との間での熱伝導が悪い。これらのことが原因で、従来の Bi ターゲットの溶融が起こったと
考えられる。 
この問題を解決するために、Bi ターゲットは、図 1（b）の上図に示したように 25 mm x 26 mm

のアルミニウム製基板に約 50 μm 厚で Bi を薄く蒸着することにした。これは、まず、Bi 自身
の熱伝導の効率が悪いため、なるべく Bi 層を薄くすることを考えた。ただし、Bi 層を薄くし
すぎると十分に核反応を起こす前に α ビームが Bi 層を貫通して 211At の生成量が減ってしまう
ため、211At の生成量が減らない厚さとして約 50 μm を採用した。この時の核反応に用いたエネ
ルギーは 28.1→23.4 MeV（核反応断面積：最大約 900 mbarn）である（文献⑥）。また、Bi をア
ルミニウム製基板に蒸着して完全に密着させることにより、Bi 層での発熱をアルミニウム製基
板に効率的に伝えることができるようにした。アルミニウム自身は熱伝導率が 237 W/m·K と効
率が良いために、Bi ターゲットで発生した熱はアルミニウム製基板に効率的に熱が伝導する。
さらにアルミニウム製基板とそれを乗せるターゲットシステムの台座（アルミニウム製）との
接する面の密着性を向上させ、熱が効率的にアルミニウム製基板から台座側に伝導するように
した。なお、Bi の蒸着装置は、アルバック機工株式会社製の小型真空蒸着装置 VPC－410SR 型
を使用し、蒸着ボートは、プランゼージャパン製のモリブデンボート（No.11371101）を用いた。 
 
（２）ターゲットシステム 
従来のターゲットシステムは、図 1（a）の下図に示したように、サイクロトロンからのビー

ムに対して垂直（90°）にターゲットを設置する構造であったが、新規のターゲットシステムは、



図 1（b）の下図のように、ターゲットを斜めに傾けたもので、ターゲットに当たるビームの面
積を広げることで、ビームの熱を分散することを考えた。図 2 には、ターゲットに 90°で入射
した時の単位面積当たりのビーム電流量に対する入射角を変化させたときのターゲットの単位
面積当たりのビーム電流量の比を示した。入射角が小さくなるほど単位面積当たりのビーム電
流量は小さくなり、熱が分散することがわかる。ただし、入射角を小さくすればするほどター
ゲットの面積を大きくする必要があるため、その後の乾式蒸留法では大きなターゲットを入れ
るための大きな蒸留装置が必要となる。この場合、蒸留管の内面積に比例して 211At の内壁への
吸着量が増加することによる回収率低下が懸念される。そこで、我々は、乾式蒸留装置は従来
と同様の小型のものを用いることとした。このため、Bi を蒸着したアルミニウム製基板の寸法
は小型の蒸着装置に入れることが可能な 25 mm x 26 mm とし、Bi を蒸着したアルミニウム製基
板をビームに対して 45°傾けて設置するターゲットシステムを開発した。 
 
（３） 照射実験 
 上記で検討した蒸着法でアルミニウム製基板に Bi を蒸着させ、これを上述のターゲットシス
テムに固定し、0.1μA から 10 μA まで、α ビームの電流値を徐々に上げて照射することにより、
ビーム電流値とターゲットの健全性との関係を調べた。なお、この 10 μA は、TIARA-AVF サ
イクロトロンで現在利用可能な α ビームの最大電流値である。 
 
（４） 分離法の開発 
照射済みターゲットからの 211At の分離には、S. Lindegren らの乾式蒸留法（文献⑦）に改良

を加えた方法を用いた（図 3）。照射済みのターゲット（Bi を蒸着したアルミニウム製基板）を
石英管内に設置し電気炉（640℃）で加熱して 209Bi(α,2n)反応で生成した 211At を気化させ、He
気流(60 mL/min)に乗せて移送し、液体窒素で冷却した PEEK チューブに捕集した。捕集終了後、
PEEK チューブに 0.25 mL の水を溶出液として注入して 211At をバイアル瓶に回収し、放射能量
を測定して回収率（分離前のターゲッ中の 211At の放射能量に対する回収した 211At の放射能量）
を求めた。 
 
 
４．研究成果 
新たに開発したターゲットシステムについて、照射時のビーム電流値とターゲットの健全性

との関係を調べた結果、10 μA (照射時間：7 分及び 15 分)でもターゲットは溶融せず、ターゲ
ットの健全性を保つことができることが分かった。 
乾式蒸留法による 211At の分離では、従来のターゲットシステムを用いた場合、回収率が 32％

であったのに対し、新規ターゲットシステムを用いた場合の回収率は 19％であった。この回収
率の違いは、Bi ターゲットの蒸着に用いる基板の金属種（銅またはアルミニウム）によって 211At
の回収率が異なるという H. Larsen ら（文献⑤）の報告に関係していると考えられる。すなわち、
我々の従来のターゲットシステムでは、基板を用いないため基板からの影響は受けないが、新
規ターゲットシステムでは、アルミニウム製の基板を用いるため基板からの影響を受けて 211At
の回収率が低下したと考えられる。この基板の材質の違いによる乾式蒸留法の回収率の違いの
原因としては、現在明らかにされていないが、推測としては、基板の種類によって異なった酸
化還元的な影響をBi ターゲットを介して 211At に与え、その結果として 211At の化学形が変化し、
その化学形の違いにより、乾式蒸留時のターゲットからの気化のしやすさ、及び、移送時の蒸
留管内壁への吸着のしやすさが異なったためと考えている。 
今後は、新規ターゲットシステムを用い、ビーム電流値を 20 μA まで上昇させた時のターゲ

ットの健全性を調べるとともに、ターゲットからの 211At の分離法の検討をさらに進めることに
より、医学利用を目指した 211At の大量製造法の確立が可能になると考える。 
本研究では、医療に必要な 211At の大量製造法の開発の第一歩として実施したが、今後の研

究の進展によって、医学利用に十分対応可能な 211At の大量製造法が確立できれば、大規模な
動物実験の実施や前臨床試験、さらに臨床試験に対応可能な 211At の製造が可能となる。これに
より、国内における 211At 標識薬剤の研究が推進し、腫瘍特異性が優れかつ安定な 211At 標識薬
剤を作成でき、動物実験によりがん治療薬としての 211At 標識薬剤の有用性を評価・確認するこ
とができる。さらに臨床試験により 211At 標識薬剤の有用性が明らかになれば、国産初の新規治
療用放射性医薬品の実用化も夢ではないと考えられる。211At 標識薬剤の実用化は、国民のがん
治癒率や患者とその家族の Quality of Life (QOL)の向上にも大きく貢献する。 
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図 1.  従来及び新規のターゲットシステム 

ターゲット： Bi板
10 mm x 10 mm x 0.25 mmt

(a) 従来のターゲットシステム (b) 新規のターゲットシステム
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図 2.  ターゲットに 90°で入射した時の単位面積当たりのビーム電流量に対する 
入射角を変化させたときのターゲットの単位面積当たりのビーム電流量の比 
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図 3.  乾式蒸留の概略図 
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