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加速器による lt1 の生産とその利JIJ

（理研）野崎 正

1．はじめに

現在市販されている RI の多くは原—f炉の熱中tI:-(·照射で 4:.Pi旦される中性子過剰核

種で炉崩壊する。加速器を用いる荷庫粒f•J!(1 射では，中件（・ボ足 lt l を無担体に生産す

ることができる。これらの RI の多くはグl― /bl 取し， とくに核択学においてj［要な核種を

多く含む。また，加速器により址大質 Iii:数の安紀 114 位体より 2 だけ lfl hl：数の大きな RI も

生産される。しかし一般に加速器生所は biじ（炉 Il: p'(:VC 較べて，,(/j／紅の技術が要求され，

生産性は低く， したがって高価であり贈人可能な核れliも限定されている。表 1 に加速器生

産 RI の例を示す。

核医学や放射性薬品学に、おいては，数年 1iijまでは）Jll 速器 vc よる lt l.I•L消さはスポットライ

トを浴びてきた部門である。しかし，すで vc この分野で1i川な lt l の I|：廂技術は一応確立

され，購入可能な RI も増加してきた。この講池では，放射化学者や RI 利｝ lJに関心のあ

る科学者を対象として，（1) RI 製造忙おける諸条件， とくに核）又応の選走，（2) RI の自家

生産，（3）加速器 RI の新しい利川の可能性， vcl:.IIいをしyいいて述べることにする。

2. 加速器 RI の生産

2 - 1．生産過程

生産過程は，（ 1）クーゲット作成，（2）)阻射，（3 ） /1:.1戊 IU のプロセ・ンング，からなる。生産

にさいしてはつぎの諸選択を適切 vc おこなわねばならぬ： （ l ）核）又応，Jl（｛射条件，（2）クーゲ

ットー天然組成か濃縮核種か，化学的物J:’l！的状如，大含さと）＇iさ，（：i)クーゲットの冷却

法と取出し法，（4）照射後の化学処狸法， ·般 vc これら各JiH」の選択は！i.いに関連し合うの

で，総合的に判断したうえでの 1伎適条件を選ばねばならぬ。

_2 -2. 核反応の選定と収率

一つの RI の生産に複数の核）又応が利 Ill できる楊介が多い。 ＇HI•' は，（ I) l60(3He,p)tsF, 

(2) 160(a,pn)18F, (3) 160(t,n)18F, (4)21JNc(d,a)'"F, (fi) IRO( p ,n)rnド(/~ii；；収↓心で生産でき

る。収率 (Th i ck Target Yield for I /tA Sa t ura ti on) からいえば， 5>3)4> 

1 > 2 の順であるが， 5 では ”0 の回収が必要で， 3 vc はトリトンを）JII辿せねばならぬ。

そこで 4 がもっとも広く用いられ， 1 や 2 も 1史） IJされている。

RI生産に使用できる荷竃粒子反応では一般に，ぉヽざっばにいって， I収ンキ；は反応断面積

の極大値に比例し，そのエネルギー忙おける人射粒ー(-のエネルギー lii失 (MeV/a toms·

cm—2) に反比例する。このエネルギー州失の弟jltにより， pや d)又↓心が 3lle や C 反応より

大変有利となる。もし同一核種が生成するp ／又↓心と C)又応が全くi11Jじ励起 1関数を有するな

ら， p反応の収率は C 反応の 20~25 1i1 となる。p／又応はさらにつぎの 2 点でも有利で

ある：発熱が深さ方向忙大きく分散され， ターゲットの創熱ヤ1:vc たいする快求が緩和され

る；副生成物の混入を抑制するために入射粒•(()うピのエネルギー領城だけで照射すると

のゼきただし
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き，適切な厚みのクーゲットの作製が実行＿ l：楽になる。

一方，偶奇による核種の安定性を念如に 1代きながら核柿表を 1リじめていくとよく理解でき

るが， a ゃ 3He 反応なら天然組成クーゲットから大きな断 111 i,ff{で 'I,成する RI で， p反応

なら濃縮クーゲットを用いる必要があるものが多い。核灰学でイi /1jな 111Ga や 111 In は，は

じめは a 反応でつくられたが，現在は浪縮 I14 位体を） IJいるp／又↓心により 1 C i程度までが

商業ベースでバッチ生産されている。その他の I1』)仮加速器 lt l もほとんどp反応で生産さ

れ， クーゲットの回収再利用を含め，挽作はルーティン化されている。図 l にセレンの陽
子反応による 77Br'76 Br's2Brの生成の励起関数をホす。 ( 76Se,9.o;77Se,7,6; 78Se, 23.5; 

80 Se, 4 9.8 'I,)。

入射粒子エネルギーが大きくなるにつれ， (p ,n),( p ,211), (p,3n), (p,,t n) というよ

うに，最大断面積を有する反応は一粒（J火 Ill から多粒f•放 II\ ／又応へ 1も行する。入射粒子の

エネルギー損失はエネルギーとともに減少する。そこで，J応如I又オ勺が得られるのは一粒子

放出反応ではない。しかし，•あ注り託エネルギーでは Ill,} （放 /1\ を含む多くの反応がおこっ

て目的反応の最高断面積は低下し，また， KIw(/))Jll i4濯紅を） IJいればならなくなる。実用上

は(p ,2n) や(p ,3n) 反応が優れている。励起関数や収；キくの 4iiIA]q,t, “La11dol t-

Bornstein Zahlenwerte und Funkt ionen aus Nalurwisscnschnflcn und Technik, 

Neue Serie I/5b, I/5c’' が参考になる。

輯元素 RI の場合は今までの議論はあて U 充らないで， 9_1:．成し易い核（紆々核で IBF'

22Na, 24Na 等）と，大変有用だがどんな／刈心でも 1Jし l|[tヽ；の核（illi々核で， "0, 28Mg'a2Si' 

4BCr, 52Fe) が各々の核の個性として現れてくる。人 2 VC, It l'l:.Iyi：に 1史 Ill するサイクロト

ロンの分類と適した反応を示す。

3. RI の自家生産

3 -1. 病院内超小型サイクロトロンの,tlJ/I J

llC, 喰， 150,18F 製造用超小刺サイクロトロン約 1 ()れがわが 1hl の約院に設置された。

その多くは 1 5 MeV程度のpと 8 MeV 程 9止の d なとも lC 5 () /tA も）Jll人内で含る。クーゲ

ットの交換を含め，運転はコンピューター vc より，ihlu-VCl’l 動化されて食た。・えた，オンラ

インで核医学診断に用いるガス状 RI や， 椋識化介物合成の 11IJ !J引本の製沿 II J l:l 動化装置も

市販されるようになった。クーゲットは仝て流体を川いている。表 3 忙 l：記のガス等の製

造法を示す。その他に下の化合物がfl tliJJ合成 11J能である： 11Cll:1 L, lJ 11CN ，グリニャ法に

よる "c 脂肪酸， llC 光合成グルコーズ， "Cll:1011, 112 150, "ドデオキ・ンフルオログル

コーズ， CH3 18F, 11c メチオニン．知柑句間ll （放 Il i体を川いる核松学は，体内におけ

る動態を追跡することのできるほとんど IIii;- •の）j汰で， 191 !ji）)・合成製品によるルーティンの

診断の他，脳機能の研究等では全く新しい 4.ll 見を提供しつつある。この分野の将来は，放

射性薬品のデザインと迅速合成法に大ぎく依イI· している。

3 -2. 自らの研究のための I'l 家生 Iii.• : 

この場合は一般忙天然組成クーゲットを 1’l ら作成して，使川できるサイクロトロンで照

射し，適当な化学処理法を考え出して‘火行せればならない。ターゲットの耐熱性と冷却法，

副生物の種類と量，等忙たいする枡：tIljと hばUがとくに必＇J見である。在た， u 的核種の使用

時の状熊や要求される純度により適した製迫i)ょが異なる揚合も多い。
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4. 加速器生産 RI の利用，将来の可能性

核医学における RI の体内分布とその時 IIIJ変化の dlll jビは，動柏物学，腹学の研究尼も同

様に有効である。しかも，これらの分野で使川する場合， RI の性慎，純 l紅等にたいする

制限が人体投与のときよりはるかに緩くてよい。 lt l の寿命に関しては，農学利用ではむ

しろ長寿命なものが必要なこともある。これらの分野の枡進が沼まれる。

加速器照射で無担体 RI を試料中化i1：人することがでぎる。とくに，大闊サイクロトロ

ンにより RI 原子が加速されると， これを 1|：．体成料にい1：人でき，そのさいの放射性損傷

は大変少ない。これらの試料を）IJいて，生体内や ll,i体内に井人されたJじ北の椎動に関する

ユニークな知見を得ることができよう。

私見ではあるが，放射化学の将来の炒は，糸内とく忙生体内の化学尖化の非破壊連続測

定にある。種々の核物性手法が利）•ll されようが， 1｀: C の X線にふ、ける化労的影押の測定も

可能性はある。これらの線・源 RI の製造も将来盛ん vc なるとよい。

講演ではつぎの諸項目にも言及する。ターゲットの冷｝、ll 法， I| ：．成 1リの化学分離，親娘

系例の利用，核医学利用の諸具体例， 1；;i‘i u 粒f l又↓Lvc おける I又跳効果の利）l l, トリトン反

応の有用性

表 1. Cyclotron l~I の夕1」
“~ 

核植 半減jUl j災変型 製造 反 応 Ci/g• Ilillk1,1111 

"C 20m p+ 14N (p, a) 11C 8.5x 10' 無
uN 10m p+ 180 (p, a) 13N; 13N (d, 11) 13N l.7X 10' 無

"ー 122s p+ 14N (cl, n) 160 6.2X to• 無

p+ { 20Ne (d, a) 18F; 180 (p, n) 18F; 
無

18F llOm 
160 <3lle, 11) 18F 9.5X 101 

• 7Ga 78h EC 68Zn (p, 211) 87Ga 6.()X I()' 1i 

9ーGa 68m p+ 69 G ( 2 ) 68 (; 28() 、 I e" G a p, n e- —• a UX101 "Ge1i 
758r 98m /1 +, EC 75 As (31le, 311) 75Br 2.GX 10' 無

”Br { 75As (a, 211) 77Br; 78Sc (p, 211) 77Br; 7.3X 101 布イi56h EC 
79 u ( 3 ) 77 K 1.21, 77 I } r p, n r-―► r 

• ,mKr 13s IT 82Kr (p, 211) 81Hh'.!.:叫 8ImKr 1.1x1010 u I しldi
1111n 2.8d EC 112Cd (p, 211) "'Jn 4.2Xl08 1i 

1231 13h EC { 124Te (p, 2n) 123111 
呵（，）， 5n) 123Xe~ !~ 1231 2.0X 101 イi

2011'1 73 1, EC 203TI (p, 3II) 20 1 Pb 翌!!. 20ITI 2.1 X 108 イ l.

＊無llli木状態の比放射能
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表 2. CYCLOTRON SIZE VS. 
SUITABLE PRODU.CTION REACTIONS 

大きさ 適した反応例 生J17r RI 

超小型 軽元素の(p, n), (p, a), (d, n), (d, a) uc, uN, 150, 
E p~15MeV (3He, p) 18F 

コン1パク lヽ (p,2n), (a,n), (<l,2n), (<l,a) (3He, 2n), 67Ga, 88Ge, 

Ep~30MeV (3He, 3n), (p, 3n) 111In,123I, 

濃縮ターゲットの泊川が1i効 201'「l

中・大型 (p,2n), (p,3n), (p,4n), (3He,3n), 52Fe, 73Se, 

Ep~60MeV (3He, 4n), (a, 2n), (a, 3n), (p, 2p) 76Br, 77Br, 

77Kr 

超大型 (p, xn), 破砕反応 123Xe• 1231· 

x>4 

表 3. IN-HOUSE PRODUCTION OF 1 1 1 1 1 5 1 8 C, ""N, •~o and,uF 
250 

ターゲット 照射 処 理 目的物

200 
N2 p { CuO カラム

Zn カラム
11C02 •0Se(p,4n) 
11co 

N叶H2 p 11CH. 

H20 ”NI-l3 
N叶02 d Cu 1502 

N叶CO2 d 活性炭カラム C1502 

H20 3He IBF— 

Ne+F2 d 18F2 

H2180 p 18F— 

．ム一）、

E 

ｧ 150 
疇一

品 、"Se(p,u 

1/) ~ 100 言iュ9'：＇ダ、1B,p:rｷ 5 "}V \ \ 
50 卜 I76 

\ 

\ 
ヽ

77Se(p,n) `~ ヽ
¥ , 76Se(p,n) 

() I L, I I I I 
() 10 20 30 40 50 

図 1.
Ener四 (MeV)

Excitation Functions for Se+ p 
• Rad i o-brom i ne Reactions 

-285-



PLENARY LECTURE 2 

29 七h Radiochemistry Symposium, Oct. 1-3 1985 

＂昇は：問認品ご督：ょはば『芯唱忠担芦噛品＂
by B.:• 鼠yfSoedov, Vernadsky Instituteof Geochemistry 
and Analytical Chemistry, 117975 Moscow, USSR. 

ABSTRAC? -
Modern methods for isolation and separation of the 

transplutonium elements (TPE) are commonly based on 

small differences in the properties of these elements 

in their most stable o:x:idation state +3• However the 
best separation can be attained by using different oxiｭ

dation states of TPE. Presented in the paper is a re-

view of the recently obtained data on the behavior of 

tetra, penta, and he:x:avalent americium, tetravalent beｭ

rkelium in their extraction from acid and alkaline soｭ

lutions by various e:x:tractants, and in separation proｭ

ceases by extraction chromatography and by sorption on 

inorganic and organic sorbents. Therewith conditions 

for generation and stabilization of these elements in 

the above-mentioned o工Ldation states, the optimal conｭ

ditions for their isolation by extraction and sorptiぶn

together with their stability in the organic and sor-

bent phases are observed. Data are given on their se-

paration factors from other elements. The advantages 

of these methods are shown. In conclusion.the highpreｭ

cise coulometric methods of uranium and americium ana-

_lysis and highsensitive luminescent methods of neptuｭ

nium analysis are considered. 
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“天然原子炉”

麟井 勲

ウランから核エネルギーを取り出す装置である原子炉が始めて作られたのは、 1942年のことであった。

米国の有名な原爆開発のための「マンハッタン計画」の一翼を担ったエンリコ・フェルミらは、この年、シカゴ

大学の一隅で、人類史上最初の核分裂連鎖反応を持続させる実験に成功した。しかし、この時まで、この地球上

に原子炉が無かった訳ではない。 1972年に、フランス原子力庁は今から十数億年前の先史時代に、アフリカの

ガポン共和国の南東、フランスピルの近くにあるオクロ・ウラン絋床中に“天然原子炉”が作動していた証拠が

発見された。」と公表した。つまり、フェルミらの成功した原子炉は“人工原子炉”の最初のものではあったが、

“天然原子炉”は、その十数億年前（この数字は現在では20億年前に改められている）から存在していた訳であ

る。しかも、この様な“天然原子炉”の存在を予言していたのは、日本人化学者の黒田和夫 (1) であったことを

強調しておきたい。われわれ人間が非常に苦労した上で、始めて完成させることができた原子炉が何故、天然に

存在し得たか？ここで想起して戴きたいのは、現在、原子力発霜に利用されている軽水型原子炉では、天然ウラ

ン中に 0. 720 ％しか含まれていない 235u を、約 3% に濃度を高めた“濃縮ウラン”が燃料として用いられてい

ること、また、天然ウランを構成している 238U と 235u (J)半減期は、それぞれ45億年と 1億年であり、過去に

遡るほど 235u の濃度が高くなるという事実である。計算してみると 21億年前には 235u(])濃度は 4% に達する。

つまり、その当時のウランは、今に言う“濃縮ウラン”であった。そこで、数立方メートル以上の容積を持つウ

ラン濃度の裏い古い絋床では、中性子をよく吸収する核種を含む化学元素が存在せず、適当員の水が共存すれば、

235u の核分裂連鎖反応の持続する可能性は有り得ると、黒田は考えたのであった。この考え方の正しいことは、

18年後にフランスの科学者達の天然原子炉発見によって実証された。

“天然原子炉”発見の発端は、フランスのウラン濃縮工場のピエールラットで、天然ウランでありながら 235u

の濃度が標準の 0. 720 ％を下回るウランの発見（ 1972年 6月）であった。よく調べてみると、この様な天然ウラ

ンが数百トンもあることが判明した。そして、このウランは全てアフリカのガポン共和国のオクロ地区にあるウ

ラン絋床から供給されたものであることが判った。この様な多量のウランの同位体劣化の原因としては、天然自

然の同位体劣化を結果するような物理化学的プロセスか、あるいは、天然自然に発生した原子炉を想定するしか

ないであろう。前者は、ともかくとして若し、過去に核分裂連鎖反応を経験したウランであるならば、この絋床

中に核分裂生成物が存在する筈である。そして、幸いなことに、核分裂起源の、ある化学元素の同位体粗成は、

天然に存在している地球上の、その化学元素の同位体紺成とは顕著に異なるのが普通である。そこで、オクロの

試料から核分裂生成物の主要成分の一つであるネオジム (Nd) が抽出され、その同位体組成が調べられた。その

結果は、核分裂生成物中のネオジムの同位体組成と一致した。 (2) このようにして“天然原子炉”の存在が確謎

された。
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現在までに発見されている 12ヶの“天然原子炉”は、オクロ地区とこれに隣接するオケロポンド旭区に集中して

存在している。発見の順序に従って番号付がなされているが、 No. 1 からNo.9 までは、No.2 の保存部分を餘いて、

既に採飩されており実在しない。写真は、No.9 附近の砂岩上に残された原子炉の跡である。研究の結果によると、

No. 2 の原子炉では、数十万年間、核分裂連鎖反応が持続し、現在の 100万 Kw級原発の原子炉 1. 5基が 1 年間、全

出力運転を行ったときに発生するエネルギーに等しい熱を放出していたと考えられている。このときに発生した

核分裂生成物の中のクリプトン．キセノンのような希ガス．セシウム．）レピジウムのようなアルカリ金属．パリ

ウム．ストロンチウムのようなアルカリ土類金辰．またヨウ素．モリプデン．カドミウムなどは、その大部分が

予想されたように系外に失われているが、これ以外の希土類元素．超ウラン元素などは、これらの親であるウラ

ンの位置からほとんど動いていないことが判明している。この“天然原子炉”(f)ように天然自然に核分裂連鎖反

応が発生し、持続する現象を“オクロ現象”といい、この原子炉を Pre-Ferm i炉などと呼ぶこともある。この現

象は、自然科学を学ぶものにとって、まことに興味深いものであるが、それと同時に核燃料サイクルから発生す

る高レベル放射性廃棄物の地層処分について有用な情報を提供する。何故なら、今日みられるオクロ天烈原子炉

の“化石”は、原子炉の炉心を20億年間、天然自然にまかせて放買してみた驚くべき実験結果であるからである。

（参考文献）

(1) 黒田 和夫： 米国地球物理学会 (1954), Kuroda,P.K: J.Chem. Phys．．笙， 781 (1956), 

i b i d. ，咎， 1295 (1956) 
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写真説明：

砂岩上に刻まれた天然原子炉の跡。

(1984 • 4 筆者撮影）幅は約 3M.

原子炉によって底温となった熱水によ

って、砂岩中のケイ憬分が除去された

跡と考えられている。
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ABSTRACT 

It is known1 that "for many solid-liquid 

he七erogeneous isotopic exchange reactions there is 

an initial relatively rapid exchange between the 

reactant on the surface of七he solid and 七he reactant 

in the liquid. This initial reaction is then followed 

by七he relatively slow process of incorporation of 

surface material in七o the body of the lattice by 

self-diffusion and/or recrystallization. The extent 

of the initial rapid exchange is, of course, 

dependent on the amount of solid surface exposed and 

has been used in the estimation of the specific 

surface of solids. The rate of progress of the later 

phase of the exchange reaction is dependent ~n the 

solid particle size, the perfection of the crystal 

lattice, the temperature, the solubility of the 

-290-



solid in the liquid, and o七her factors that influence 

the rate of recrystallization of the solid and the 

mobility of the components of七he solid". Contrary 

to the abovementioned, our measurements showed that 

the concomitant hydration of anhydrous sodium 

sulphate in ace七one-sodium sulphate saturated aqueous 

solution enhances 七he rate of the 

(Na2S04)solid 
1 

22 + 
+ (2....... Na')liq. + (xH2o)liq. ~ 

22 + 
(""""Na2S04.XH20)solid2 + (2 Na')liq. 

isotopic exchange reaction. 

In order to prove that the enhancement arise 

from the concomitant hydration of the anhydrous solid 

phase, the behaviour of sodium sulphate ~dra t e 

in the isotopic exchange reaction: 

22 + 
(Na2S04.lO HzO)solidl + (2...... Na')liq. で今

22 + 
(--Na2so4.lo H炉 solid2 + (2 Na')liq. 

under exactly the same experimental conditions has 

beens七udied. The rate curves of the isotopic 

exchange reaction are similar to those of 
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independently decaying radioactivities, indicating the 

multi-faceted nature of七he exchange reaction. In 

order to analyse the curve corresponding to the 

exchange with non-hydrated sodium sulphate the final 

linear portion was extrapolated back tot=  o, and 

on substracting the extrapolated line from the 

original curve, another s traigh七 l ine is obtained 

which represents the rate of the initial (enhanced) 

reaction. The overall exchange is 七hus seen to 

consist of a fast (enhanced) process followed by a 

relatively slower process which completes the 

22 + Na2so4 -"'"'Na'exchange. It is, however, possible 

tha七七here may be other contributing s 七eps which are 

not resolved by this analysis. In 七he case of the 

exchange reac七ion wi七h sodium sulphate decahydrate, 

the ra七e curve shows that七he fas 七 (enhanced) step 

is absent (or extremely short) and the exchange 

?rac七ically follows an one-s七eo slow mechanism. 

The experimental evidence indicates that the 

solid1-solid2 type reorganisation (recrystallization) 

accom:9anying the crys 七al hydration of anhydrous 

sodium sulpha七e enhances the surface exchange and 

bulk diffusion processes during the isotopic 

exchange of sodium in the acetone_:sal七 saturated

water sys 七em. The enhancing e ffec七 seems no七to be 
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restrictedｷto this system. Preliminary experiments 

indicated that the reactivity enhancement by hydration 

is of a pretty generalｷnature applying to isotonic 

exchange reactions involving many crystal hydrates 

for which hydration-dehydration is reversible. 

Although many implications of our findings and 

underlying mechanisms have yet to be assessed and 

understood it seems probable that the hydration 

+ cluster surrounding the Na'ions in solution acts as 

an ion implanting vehicle for the ions to be exchanged 

during the hydration cf the anhydrous salt, enhancing 

the overall rate of the isotopic exchange process. 

It is known that "if there is a big difference in 

solvating power, then one solvent only may be found 

in 七he primary solva七ion shell, as in aqueous 

2 acetone""'. At least one evidence for the inverse 

3 effect already exists, namely Lieser.., reported that 

in the isotopic exchange reac七ion between solid 

Srso4 and 90sr2+ in a water-methanol system the 

90 2+ Sr"' ions penetrating the surface of the crystals 

must at least partially strip off their hydration 

shell. In case of our hydration enhanced exchange 

mechanism the contrary hap!:Jens, i.e. the cluster 

of hydrating water molecules carry and implant 

into the crystal the exchangeable radioactive ions 
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from within the hydration shell. Investigations are 

in progress for using the phenomenon of hydration 

enhanced isotopic exchange and anhydrous sodium 

sulphate as a solid sorbent for simple and selective 

sodium-24 removal in the activation analysis of 

4 trace metals in biological matrices"%. 
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