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研究成果の概要（和文）：半減期7.2時間のα放射体211Atは核医学において、がん治療への応用が期待されるア
イソトープの一つであるが、その利用は製造拠点に限られてきた。本研究では遠隔地での211Atを用いた研究を
支援するための211Rn/211Atジェネレータを作成し、さらに炭素鎖数の多いアルカン類を用いた溶媒抽出系を採
用することで、溶媒温度によるジェネレータの制御の可能性を検討した。検討の結果、炭素数の多いアルカンを
冷却し固体化することにより211Rnを溶媒中に保持できることが示された。

研究成果の概要（英文）：Although an alpha emitter astatine-211 is the most promising radionuclide 
for treatment of cancer, its short half-life limited the use of it only at nearby hospitals. Here we
 produced 211Rn/211At generator using solvent extraction method, which enables to deliver 211At more
 distant site from production facilities. Moreover, we evaluated the retention of 211Rn in an 
organic solvent, or hydrocarbon by changing the temperature to change the phase of each hydrocarbon 
solvent.
211Rn was produced by 209Bi(7Li, 5n)211Rn reaction at the JAEA-Tokai tandem accelerator. 211Rn was 
extracted by solvent extraction using decane, dodecane, tetradecane, hexadecane as organic solvents.
 These hydrocarbons were kept at a constant temperature (0 and 20 degrees), and the amount of 211 Rn
 was periodically measured. As a result, 211Rn was released from all the hydrocarbons at 20 degree, 
but in the case of hexadecane at 0 degree, 80 to 90% of 211Rn was retained for 10 hours.

研究分野： 放射性薬品学，放射化学

キーワード： α放射体　ジェネレータ　アスタチン-211　アイソトープ治療　放射線　がん　薬学　ラドン-211
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１．研究開始当初の背景 
半減期 7.2 時間の α 放射体 211At は核医学

において、がん治療への応用が期待されるア
イ ソ トープ の 一つで あ る。製 造 に は
209Bi(α,2n)211At 反応を利用し、アルファ粒子
を 28MeV まで加速可能なサイクロトロン施
設が求められる。しかし、仮に加速器があっ
たとしても 211At の半減期が短いがゆえに、
その利用は製造拠点近辺施設に制限されて
しまい、遠隔地や多くの施設への供給は難し
い。211At の親核種 211Rn（半減期 14.6 時間）
は 14.6 時間の半減期でβ壊変し、211At（半減
期 7.2 時間）になることによりジェネレータ
を作ることが出来る。そこで研究代表者は先
に実施した若手研究（A）において、有用な α 放
射体 211At の広範囲での利用の実用化を目指し、 

211Rn/211At ジェネレータの開発に取り組んだ。こ
の 211Rn/211At ジェネレータとは、 209Bi（7Li, 5n）
211Rn反応で生成した 211Rn親核種が 14.6時間
の半減期で β壊変し、211Atになる過渡平衡状態
を利用した放射壊変体系（図 1）のことである。 
211Rn/211At ジェネレータ中で 211At は親核種の
211Rn と平衡状態に達するため、211Rn の半減期
で減衰し、その結果 211At単独の場合と比較して
約 2倍の半減期で減衰していくことになる（図 2）。
そのため、これまで放射能の減衰により利用が
不可能であった広範囲の遠隔地医療施設およ
び研究施設に対して治療用 RIの供給が見込め
る。 

 

 
 

研究代表者は若手研究（A）において核反
応で製造した 211Rn をターゲット物質や副反
応生成物の RI から非常に高い純度で分離し
て貯蔵する系を見いだした。これは一般式 
CnH2n+2 で表される鎖式飽和炭化水素（アル
カン）類の一種のドデカンを用いた溶媒抽出
系から成る。また 211Rn から壊変して生成す
る 211At を高率に回収できる有機－有機溶媒
抽出系を実験的に見いだした。 
しかし現状の方法は、有機溶媒系の容器中

に空気層が混在するため、容器の開閉操作の
際に希ガスである 211Rn が散逸する恐れがあ
る。また抽出過程での 211Rn や 211At の損失
も免れない。この問題を解決するにあたって、
1)ドデカン等のアルカン類は炭素数が増える
に従い物質の融点が低くなること、2)照射後
のターゲット中に生成した 211Rn は大気中に
放出されない（固体中に保持される）という
事実から、211Rn をアルカン類に抽出後にア
ルカン類を低温で管理（固体化）することで、
211Rn をアルカン内に保持できるのではない
か、また固体（アルカン類）と液体（硝酸溶
液やメタノール溶液）との分離の際の 211Rn
や 211At の損失も少ないのではないかと発想
した。 
２．研究の目的 
本研究では、より炭素鎖数の多いアルカン

類を用いた溶媒抽出系を対象とし、溶媒温度
をコントロールすることで 211Rn の取扱いが
容易になる 211Rn/211At ジェネレータの開発を
目的とした。 
 

３．研究の方法 
①211Rn の製造と分離抽出 

211Rn の製造にはターゲットとして Bi 金属
を用いた。照射実験は日本原子力研究開発機
構東海タンデム加速器を用いて行った。
60MeVの 7Liビームをスタック毎に2-3時間、
150-200nA のカレントで照射を行った。カレ
ントについては1分ごとの電荷量を照射ライ
ン末端のファラデーカップで確認した。 

7Li ビーム照射後の Bi 標的を 20mL バイア
ル瓶の中へ入れ、18mL の有機溶媒（アルカン）
を各種加えた。次に 6M 硝酸を 2mL 加え、Bi
標的を溶解した後、残ったAl箔を取り除き、
蒸留水を2mL加えてバイアル瓶中の気相を減
らし、1分間の振とうを行い 211Rn をアルカン
相へと抽出した。抽出後、アルカン相から
15mL、硝酸相を 2mL 分取し、各々を Ge 検
出器を用いて γ 線スペクトロメトリーを行い、
核種の定性および定量分析を行った。 
 
②211Rn のアルカン内への保持の検討 

211Rn を含むアルカンには、デカン、ドデ
カン、テトラデカン、ヘキサデカンの 4 種を
用いた。これらをフード内で開放系のまま
0℃と 20℃の環境にさらし一定時間（最大 10
時間）放置した。放置後密閉し、211Rn の量
を γ 線スペクトロメトリーを行い、定量した。 
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図1　211Atとそれを生み出すRn/Atジェネレータ系
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③211At の抽出に関する検討 
大阪大学核物理研究センターの K-70 AVF

サイクロトロンから供給される α ビームを
27-28MeV まで加速して Bi 金属標的に照射
し、209Bi(α, 2n)211At 反応により 211At を製造
した。照射後の標的は大阪大学ラジオアイソ
トープ総合センターならびに金沢大学アイ
ソトープ理工系研究施設に移送した。溶媒抽
出実験に用いた飽和炭化水素溶媒は、直鎖状
の分子構造を持つヘキサン、オクタン、デカ
ン、ドデカン、テトラデカン、ヘキサデカン
を用いた。照射後の Bi 金属標的を 6M HNO3

で溶解し、Bi3+イオンと 211At を含む 6M 
HNO3溶液とした後、蒸留水を加えてそれぞ
れ 4, 2, 1M HNO3溶液を作成し、これらを
211At のストック溶液とした。溶媒抽出の諸検
討では、１）211At の抽出挙動の硝酸濃度依存
性、３）ドデカンと硝酸中の 211At の溶液抽
出平衡到達時間、４）1M HNO3溶液中の 211At
の各種飽和炭化水素溶媒に対する抽出挙動
を調べた。抽出を行う際の 211At 入り硝酸溶
液と各種飽和炭化水素溶媒は同容積を混合
し 10 分間撹拌した。撹拌後、両相を一定量
別々の密閉容器に分取し、Ge 半導体検出器
または NaI(Tl)シンチレーションカウンター
を用いて、X 線を測定した。得られた計数率
を基に水相と有機相中の 211At の濃度比とし
て分配比（D 値）を算出した。 
④211At の逆抽出に関する検討 
これまでの研究から 211At をドデカンから

メタノール中に回収する際には酸化剤を加
えることが効果的であることが分かってい
る。そこで本検討では酸化剤として N-ハロス
クシンイミド(NIS, NBS, NCS)を選択し、こ
れらをメタノール中に添加して 211At の逆抽
出に対する抽出効果を検討した。NCS, NBS, 
NIS は各々濃度を変化させてメタノール中
に添加し調整した。211Rn を抽出した後のド
デカン相 15mL を 15 時間以上静置し 211At
の成長を待った後に、ドデカン相から 0.5mL
を分取して液体シンチレーションカウンタ
ー及び Si 表面障壁型検出器による α 線測定
を行った。次に、残った 14.5mL のドデカン
相に逆抽出剤 2mL を加え、1 分間振とうを行
い 211At を逆抽出した。逆抽出後、ドデカン
相、メタノール相から各々0.5mL ずつを分取
して、逆抽出前と同じく液体シンチレーショ
ンカウンター及び Si 表面障壁型検出器によ
る測定を行い、211At の定性・定量を行い分配
比を求めた。核種の定性・定量には高純度
Ge 半導体検出器による γ 線測定及び、Si 表
面障壁型検出器と液体シンチレーションカ
ウンターによる α 線測定を利用した。 
 
４．研究成果 
①211Rn の製造と分離抽出 
標的に製造された 211Rn を各種アルカンに

抽出することに成功した。またこの抽出分離
操作は非常に簡易な操作であり、5 分程度の
分離操作によって高い回収率を得ることが

出来た。 
 
②211Rn のアルカン内への保持の検討 

211Rn は 20℃の環境ではいずれも時間の経
過に従って保持率が減少した。しかし炭素数
が多いほど、この減少は緩やかになった。一
方 0℃では固体状態を取るテトラデカンおよ
びヘキサデカンは、0℃状態では 211Rn を高
い割合で保持することが分かった。テトラデ
カンでは 10 時間後でも 40～60％が保持され、
ヘキサデカンでは 80～90％が保持された。
一つの溶媒に対して 3 回実験を行ったが、そ
れぞれが異なる値を示した。これはテトラデ
カンやヘキサデカンが固体になる際の結晶
状態の違いが Rn の溶媒中での動きに影響を
及ぼしていると考えられるため、溶媒の冷却
方法をさらに検討する必要がある。 

図 3.アルカンの 211Rn 保持率 
 
③211At の抽出に関する検討 
硝酸濃度が高くなるにつれて D 値は減少

傾向を示した。1M HNO3中の 211At は撹拌時
間の増加に従ってドデカンに対する D 値が
上昇し、10 分以上で抽出平衡に到達した。
1MHN O3 中に保持した 211At の時間を一定
に保って行った溶媒抽出実験は、溶媒の分子
量が増えるにしたがって、D 値は増加する傾
向を示した。 

 
④211At の抽出に関する検討 

N-ハロスクシンイミドを用いた 211At の
逆抽出は N-ハロスクシンイミドの添加濃度
が高くなるにつれて増加した。特に NBS を
用いた場合、1ug/mL から 10ug/mL の間で劇
的に変化した。一方、NCS と NIS を添加し
た場合の分配比は緩やかな変化を示した。N-
ハロスクシンイミドではスクシンイミドのN
位へ結合しているハロゲン原子(X)がフリー 
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図 5. 211At の逆抽出に関与する酸化剤の濃度依存性 
 
ラジカルとして供給され、ドデカン中に壊変
生成した At0 と会合して At-X となる。周期
表のハロゲン族の中で At は他の元素に比べ
て最も重い反面、その電気陰性度は最も小さ
いと考えられる。したがって At-X の At 原子
はより電気的に陽性の性質を帯び、Atδ+のよ
うな極性を持つことが可能となるため、メタ
ノール中に逆抽出されやすくなったと考え
られる。しかし、一連の N-ハロスクシンイミ
ド(NIS, NBS, NCS)間の挙動には系統性から
外れる現象が見いだされており、詳しい反応
機構を解明するため、引き続き実験を行って
いく必要がある。 
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