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専門研究会報告書「はじめに」

本研究会はアクチノイドの物性物理の理論研究者である山上先生（京産大）を所外代表
者とした専門研究会です。新型コロナによる感染が第６波を迎え、まん延防止等重点措置
に基づく要請が大阪府から発出される中での開催となり、前年に引き続いた遠隔開催とな
りました。そこで、開催は 3月 3日（木）と 4日（金）の両日ともに 10:00-15:00開催と
いう遠隔開催ならではの開催形式とし、今年度は実質的な議論をプログラムの中心に据え
ました。すなわち、今年度で 3年間の期限を迎えたプロジェクト採択研究「アクチノイド
の物性化学とその応用」の構成メンバーによる成果報告が行われるとともに、今後開始す
るプロジェクト採択研究「原子炉照射医療用RI製造」の計画共有が行われました。参加
人数が 45名、講演者数 24名を数えました。
複合研で 4回目の研究会（専門研究会としては 2回目）となる本研究会では、基礎研究

から応用に至る広範な報告が行われました。本報告書では、研究会における成果と今後の
計画とその議論をまとめました。アクチノイドの物性物理・化学を中心とする基礎研究と
して物性物理学、相対論的量子化学、錯体化学から、その応用としての核燃料サイクルや
放射性廃棄物の研究、最近活発な分野である核医薬に至る理解の軸が得られる研究会と
なったかと思います。いずれも、複合研での研究成果や、複合研という研究環境や研究者
の独自性に基づく内容にフォーカスされている点で、議論の深化が見られたと感じてい
ます。
最後のセッションでは「京大複合研のグループ展望・到達すべき目標」と題したセッショ

ンを設けました。遠隔開催にもかかわらず活発な議論がなされましたので、詳細について
は本報告書でご確認ください。特に、アクチノイドを利用できる中性子ビームラインの必
要性とその規制対応医療用RIの製造、アクチノイド分野の人材育成と大学の役割、研究
の方向性については、短期的あるいは中長期的な課題が提示されたと思います。次回の専
門研究会も採択されておりますので、議論の継続と、これに基づく対応を進めていきたい
と考えています。
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なお、昨年度の報告書は京都大学レポジトリ（KURENAI）に登録済み1 でご覧いただ
いているかと思います。本報告もこれに続いて登録されることになっています。
今後ともご支援、ご鞭撻のほど、よろしくお願いいたします。

2022年 3月 28日
京都大学複合研　山村朝雄

1http://hdl.handle.net/2433/263911



「アクチノイドの物性化学とその応用」専門研究会報告書初刊行にあたり

本研究会は、京都大学複合原子力科学研究所の山村朝雄教授を中心に多くの方々のご尽
力のもとで企画されたもので、令和 2年 2月 7日（金）に京都大学複合原子力科学研究所
事務棟大会議室で開催されました。本冊子はその研究会の報告書としてまとめたもので、
初刊行にあたります。翌月から新型コロナウィルス感染が世界的に拡大しましたが、アク
チノイド科学の基礎研究における広範囲な分野の研究者が国内外 42名も参加し、本研究
会が無事に終了できたことは不幸中の幸いでした。
本研究会の設立の趣旨について私なりの考えを述べさせてもらいます。本研究会では、

広い意味での「アクチノイド科学の基礎研究とその応用」を主眼におき、実験と理論、基
礎と応用を意識した幅広い研究テーマを取り扱います。また、物理、化学、生物、工学、
医学などの多様な研究分野の研究者が一堂に会する研究会でもあります。複合原子力科学
研究所の共同利用者が中心となっていますが、そのアクティビティに魅かれてそれ以外の
研究者も多数参加しているのが特徴です。
この研究会が、異分野の最新の研究成果を知り、新しい目でそれぞれの分野を理解し、

さらに自分自身の研究にフィードバックを得るきっかけとなる場になることを、私は望み
ます。さらに欲を言えば、分野間で横断的で相補的な新しい研究テーマや共同研究等が創
出できれば最高です。そのためには、研究会はオープンな学術交流と議論の場であること
が必要ですので、今後も積極的な参加をよろしくお願いします。また、アクチノイド科学
分野の特殊性で、持続的な技術・技能の継承や若手の人材育成は急務であり、本研究会へ
の学生レベルの参加も大歓迎です。
本研究会が盛大で、オープンな活発な議論の出来る場であるように、これからもご協力

をよろしくお願いします。

令和 2年 3月 23日
京都産業大学教授　山上浩志
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第 1章 プログラム

日時：2022年 3月 3日（木）、3月 4日（金）
場所：Zoom開催

Table 1.1: 2022年 3月 3日（木）のプログラム

座長 山村朝雄 京大複合研
10:00～10:15 山上浩志 京産大理物 専門研究会の目標
10:15～10:30 山村朝雄 京大複合研 Welcome remarks、プロジェクト採択共同利

用研究の状況
座長 山上浩志 京産大理物
10:35～10:55 芳賀芳範 JAEA先端研 局所構造とフェルミ面から探るアクチノイド

電子状態
10:55～11:15 小林徹 JAEA物質研 模擬デブリの化学状態および性状変化に関す

る研究
座長 北澤孝史 東邦大理
11:20～11:40 野上雅伸 近大理工 アクチニルイオン配位性アミド化合物の錯形

成挙動に関する研究
11:40～12:00 鈴木達也 長岡技科大 固体吸着剤へのアクチノイド化学種の吸着特

性評価
座長 鷲山幸信 福島県立医大
13:00～13:20 鈴木実 京大複合研 量子ビーム生体システム解析・ 応用ユニッ

トの成果
13:20～13:40 中本裕士 京大医 Ac-225に対する医療現場における期待
座長 吉本光喜
13:45～14:05 鷲山幸信 福島県立医大 核医学治療用β-放射体 177Luの原子炉製造
14:05～14:25 小川数馬 金沢大新学術 核医学治療用β-放射体 177Luの標識薬剤の

開発
座長 鈴木実 京大複合研
14:30～14:50 志水陽一 京大医病院 京大病院における核医学治療に関する取り組

み
14:50～15:10 木村寛之 京都薬科大 腫瘍を標的としたラジオセラノスティクス創

薬と臨床応用
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Table 1.2: 2022年 3月 4日（金）のプログラム

座長 田端千紘 京大複合研
10:00～10:05 田端千紘 京大複合研 初めに
10:05～10:25 網塚浩 北大院理 ウラン系超伝導体における 5f電子状態の基

礎理解および物理と化学の協働による物質機
能開拓

座長 石川直人 阪大院理
10:30～10:50 中井英隆 近大理工 新規アクチノイド錯体の合成と光機能探求
10:50～11:10 中瀬正彦 東工大ゼロ

カーボン
新規フタロシアニン誘導体合成とその置換基
修飾による軽アクチノイドイオン認識と諸物
性との相関

座長 芳賀芳範 JAEA先端研
11:15～11:35 矢板毅 JAEA物質研 アメリシウムの励起状態の反応性
11:35～11:55 阿部穣里 広大先進理工 ウラン化合物における相対論を含む量子化学

計算の実験との整合性検討
座長 白崎謙次 東北大金研
13:00～13:15 中島健 京大複合研 京大複合研の現況と将来像
座長 北澤孝史 東邦大理
13:20～13:40 日野正裕 京大複合研 もんじゅサイト新試験研究炉における幅広い

利用
13:40～14:00 白崎謙次 東北大金研 アクチニウムの錯体形成の安定化と核医薬応

用
座長 阿部穣里 広大先進理工
14:05～14:25 砂賀彩光 京大複合研 The linearity of UO2(2+) and UN2 revisited;

structure and chemical bond based on a rela-
tivistic study

14:25～14:45 宍戸博紀 東北大院工 CALPHAD計算によるマイナーアクチノイ
ド燃料の相図作成

座長 芳賀芳範 JAEA先端研
14:45～15:00 神戸振作 JAEA先端研 京大複合研のグループの展望・到達すべき目

標
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第 2章 講演資料集

講演者のご承諾を得て、ここに講演資料を収録します。
（敬称略）
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2.1 山上浩志（京都産業大学）　「専門研究会の目標」

「アクチノイドの物性化学とそ
の応⽤」の開催趣旨

• 京都産業⼤学 理学部 物理科学科

• ⽇本原⼦⼒研究開発機構 電⼦構造物性研究グループ グループリーダ

⼭上 浩志

2020年2⽉7⽇ 京⼤複合研 事務棟⼤会議室 9:35~9:50First Meeting    :

Second Meeting: 2021年2⽉10⽇ zoom会議 9:35~9:50

2022年3⽉3⽇,4⽇ zoom会議 10:00~15:00Third Meeting   :

本研究会の趣旨︓
平成31年度 京都⼤学複合原⼦⼒科学研究所研究会の公募に採択

趣旨︓本研究会は、複合原⼦⼒科学研究所の共同利⽤の⼀環として⾏うもので、
複合原⼦⼒科学研究所における研究及び原⼦炉に関するテーマについて開催

「専⾨研究会」＝テーマにこだわらない⼀般の研究会で、
プロジェクト研究に向けた研究課題を提案する研究会も含む。

注意事項︓
1. 講演には共同利⽤研究者（所員・学⽣を含む）の発表が半数程度含まれること。（OK）
2. 講演において共同利⽤研究成果または今後の研究計画等について報告 （意⾒共有）
3. 共同利⽤研究活性化のための意⾒・要望等をまとめる総合討論時間を設ける。

（提案）: (1) 研究テーマとして、広い意味でのアクチノイドの物性化学（科学）の基礎研究とその応⽤
(2) 実験と理論、および基礎と応⽤を意識した研究
(2) 物理、化学、⽣物、⼯学、医学などの様々な異分野の横断的および相補的研究および創出
(3) ⼈材育成、および技術技能の継承に向けた施策や枠組み
(4) オープンな交流の場を提供し、情報交換と学術的議論
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会議のスケジュール

共同利⽤研究活性化のための意⾒・要望等をまとめる総合討論

物理、化学、⽣物、⼯学、医学などの様々な異分野の横断的および相補的研究および創出

（例えば、実験と理論、基礎と応⽤、物理と化学、医学と⼯学など）

⼈材育成、および技術技能の継承に向けた施策や枠組み

（原⼦⼒をキーワードにした場合）

オープンな交流の場を提供し、情報交換と学術的議論

（原⼦⼒関連研究に関して、研究者は分散しているので、共同研究体制が必要）

2020年2⽉7⽇ 京⼤複合研 事務棟⼤会議室 9:35~9:50First Meeting    :

アフターコロナ︓ エネルギー問題、医薬関連 ︓アクチノイド科学
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ご静聴ありがとうございます︕

オープンで活発な議論をお願いします。

6



質疑応答

• 今回は核医薬のセッションを多く設けているが、今後の共同研究の展開について、
コメントをお願いしたい。（砂賀）

• 核医薬はすでに応用に進む段階にあると理解している。今後は物理化学の基礎化学
分野とのコラボも進めていけたらいいと思う。（山上）

• 人材育成について。アクチノイドは学科、専攻も多岐の分野に関係する。どんな分
野から学生に来てもらうのがよいか。（山村）

• SPring-8の場合、アクチノイドをやっている、というよりは、基本的な物理やスキ
ルを持っている学生さんが来る。きっかけはアクチノイドではなくても、最終的に
はコラボでアクチノイドを取り扱ってもらい、興味をもってもらうのが正攻法だと
思う。（山上）
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2.2 山村　朝雄（京大複合研）　「プロジェクト採択共同利用研究の状況」

2021年度 
「アクチノイドの物性化学とその応用」 

専門研究会
2022.3.3 10:15-10:30　山村朝雄

内容 
1. アクチノイド（5f電子系元素）の物性化学領域の特徴 
2. 医療用RI（5f/4f電子系元素）の製造と利用 
3. ポストKUR時代のf電子系物性化学研究 
4. 成果と今後の展望

プロジェクト採択共同利用研究 
1. 「アクチノイドの物性化学と応用」（2019-2021、2022-2024） 
2. 「原子炉照射医療用RI製造」（2022-2024）

2021年度 
「アクチノイドの物性化学とその応用」 

専門研究会 

プロジェクト採択共同利用研究の状況
2022.3.3 10:15-10:30　山村朝雄

内容 
1. アクチノイド（5f電子系元素）の物性化学領域の特徴 
2. 医療用RI（5f/4f電子系元素）の製造と利用 
3. ポストKUR時代のf電子系物性化学研究 
4. 成果と今後の展望

プロジェクト採択共同利用研究 
1. 「アクチノイドの物性化学と応用」（2019-2021、2022-2024） 
2. 「原子炉照射医療用RI製造」（2022-2024）

1. アクチノイド 
（5f電子系元素） 
の物性化学

アクチノイド物性化学分野が目指す「つくる・調べる・利用する」
アクチノイド仮説の確認 
周期表の書換へ

U(VI) (solution)

UO2 (solid)U(IV) (solution)

超臨界水反応（>374ºC）
還元剤：エタノール

酸化物化
調整剤：アルデヒド

電解還元

U

アクチノイドRI

電子的性質 
Electronic properties

核的性質（放射能） 
Nuclear properties

つくる 
Prepare

Actinides

新たな安定錯体の創出・物性検討

5f電子のしみ出しと 
結合関与

簡便かつ高度制御可能な酸化物調製法

利用される 
アクチノイド 
崩壊系列

4α+2β

デブリ等アクチノイド固体の物性利用する 
Use

量子計算による研究支援

MA処理・保管用酸化物等 
原子力工学分野における課題対応へ

U化合物の磁性研究

調べる 
Observe

α線核医薬による伝播性がんの治験例 
Clemens Kratochwil, et al., J. Nucl. Med.,  (2016) .α線療法用DDS設計の進展

微視的プローブ（放射光・NMR・中性子）利用研究

UAu2Si2の中性子散乱

1. アクチノイド（5f系）の物性化学

アクチノイド物性化学の特徴

• 物性化学の目的 
• 対象とする物質の結晶学的及び電子的構造を理解し、またその特性を予測すること 

• アクチノイドの物性化学の特徴 
• 電子間のクーロン相互作用の効果が強い、いわゆる強相関電子系の物質群 
• アクチノイドは、内遷移元素として電子が充填される5f軌道の中間的な遮蔽によ
り、特徴的な化学的・電子的物性を有する 

• 3d、4f電子系に比べると研究の歴史が浅い 
• 超伝導と強磁性の共存など、予期せぬ新現象の発見が実験的理論的研究を刺激 

• 波及効果 
• 核燃料サイクルの高度化 
• 放射性廃棄物の低減、特にマイナーアクチノイド（Np、Am、Cm）の管理法 
• デブリ物性の分析 
• アルファ放射体核医薬

1. アクチノイド（5f系）の物性化学

複合研
・粒子線医療応用ユニット 
　（鈴木実先生、他） 
・粒子線照射施設 
　（田中浩基先生、高宮幸一先生、他）

国内 国外

原子力 
放射性廃棄物 
デブリ

相対論的量子化学

核医薬

・東北大金研 
　（仙台、大洗）

・長岡技科大 
・東工大 
・近畿大 
・東北大院工 
・JAEA FMS

・北大院理 
・JAEA先端研 
・SPring-8 
・KEK

物性物理

・都立大院理

・福島医大 
・国立がんセンター 
・阪大院理 
・阪大放射線科学基盤機構

（黒崎健先生）

・EU JRC Karsruhe 
　→ハンブルグ大医 
・ロシア Isotope社

・米国 Idaho NL 
・仏 CEA

・ポルトガル リスボン大 
・ポルトガル C2TN原子力研

・仏 Paul Sabatier Univ.

○核医薬のRI製造、製薬、動物実験

○核燃を用いた実験・照射実験、MA
○核燃試料調製

○重元素系の精密計算、理論的サポート

HLをめぐるコミュニティ例

◎人材育成 
◎実験環境の提供 
◎議論環境、理論的検証の提供

◎複合研に期待が大きいこと 
○複合研が提供できること

1. アクチノイド（5f系）の物性化学
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Radioactive materials are regulated 
under two different laws in Japan

Radioisotopes  
(Other than U, Pu, Th) Nuclear Materials (U, Pu, Th)

Inter-
national

Domes-
tic

Atomic Energy Basic Law

Reguration Law on RIs Reguration Law on 
Nuclear Raw Materials, 

Nuclear Materials, 
and Nuclear Reactors

The Nuclear Non-
Proliferation Treaty (NPT)

Agreement of Mar/4/1977 
between Japan and IAEA

Treaty of 
cooperation in 
Nuclear Energy 

between two 
countries

Nuclear material control 
and  Proliferation Equipments, 

Materials

229Th225Ra225Ac ??
226Ra(p,x)225Ac

1. アクチノイド（5f系）の物性化学

Eco system of Actinides research
KURNS, Kyoto Univ. IMR, Sendai IMR, Oarai
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Special Measurements

Cooperative 
researches

Movements of 
RI & nucl. mat. 

Preparation

Basic Measurements

Univ.s (K facilities)SPring-8, KEK PF
XRD, XAFS 
Hard X-ray: XAFS, XRD  
Soft X-ray: STXM

Special Measurements

JAEA Tokai

1. アクチノイド（5f系）の物性化学

Our meeting background: 
Proceeding 14 domestic and 2 international mtgs

Fiscal Year Classification Conference Name

2008 IMR, Oarai meeting 
(Tohoku Univ.)

Actinide element lab. user's meeting

2009 Oarai user's meeting (Actinides)

2008

IMR LARE meeting 
(Tohoku Univ., 
Sendai)

Sci. Res. Grants Fundamental Research(S) meeting
2009

2010 Oarai user's meeting including LARE

2011

Collaboration of LARE user's mtg with Sci. Res. Grants Fundamental 
Research(S) mtg2013

2014

2015 7th LARE user's meeting

2016 8th LARE user's meeting

2017 Collaboration of Workshop "Science and Technology of Actinide 
Elements" IMR, Tohoku Univ. with 9th LARE user's mtg

2017 International Conf. Actinides-2017 (Sendai)

2018 Kumatori mtg.

Topical meeting on Condensed-matter Chemistry on Actinides
2019 Official mtg.

2020 Kumatori mtg. 
(International mtg.)

2021(本研究会) Official mtg.

* mtg in FY 2012 was not planned because of the damages due to the Tohoku earthquake (March 11, 2011)

（2020年度報告書）http://hdl.handle.net/2433/263911

プロジェクト採択研究

1. アクチノイド（5f系）の物性化学

プロジェクト研究の狙い

• 一般の大学では核燃、RIの規制のため、アクチノイドの研究環境獲得が困難である。 

• 本課題ではアクチノイドのこれら物性に関心を持ち、化学、物性物理学、核医薬の研究
者からなるグループを形成し、アクチノイド混合酸化物、アクチノイド錯体、ウラン金
属間化合物の調製を通じて、上記の研究を進め、アクチノイドの物性化学と応用につい
ての研究進展に資することを目的とする。 

• トレーサー規模での研究と異なり、物性化学研究には一定の物質量が必要であり、研究環
境が非常に限定される。複合研ホットラボはこのような研究の進展が期待される場所と
なっている 

• 実験装置、環境は複合研ホットラボのみでは完結しない 

• 東北大学金属材料研究所の２施設、日本原子力研究開発機構・物質科学研究センター
（SPring-8ビームラインBL22XU）などと相補的環境があり、研究者同士の連携があ
り、最大限の効果が得られるよう工夫して進めていく

1. アクチノイド（5f系）の物性化学

各課題の対象と方向性

酸化物

金属間
化合物

錯体・
抽出

イオン

調べる 
（量子計算、物性測定）

つくる 
（物質創成）

利用する 
（核燃料サイクル、放射性
廃棄物低減、医療用RI）

⑩小林（SPring-8） 
デブリ模擬UO2 
γ線照射XAFS

⑦宍戸（東北大） 
MA酸化物 
量子化学計算

⑥阿部（広島大） 
235/238U同位体効果 
相対論的量子化学計算

⑨中井（近畿大） 
光機能配位子 
錯体

②網塚（北大） 
(U,Th)Be13 

単サイト/サイト間 
効果

①芳賀（JAEA） 
U2Pt6Ga15 

局所ハニカム構造

⑧中瀬（東工大） 
MPc類縁体創成

④白崎（東北大） 
228Acジェネレータ

③鈴木（長岡技科大） 
固体抽出剤への吸着

⑤野上（近畿大） 
アミド抽出剤

物理学会（物性物理学）

原子力学会、放射化学会

化学会、地球化学会

原子力学会

錯体化学討論会

活動されている学会（方向性含む）

1. アクチノイド（5f系）の物性化学

2. 医療用RI 
（5f/4f電子系元素） 
の製造と利用
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α/β放射体によるガン治療効果

C. Kratochwil, et al., J. Nucl. Med., 57 (2016) 1941.

この225Acの原料は、トリウム原子炉の研究の核廃棄物である233U 
ドイツのEU共同研究センターよりハイデルブルグ大学に供給された

もの。

177Lu-PSMA 
各回 5.76 GBq

[RB:12104] Richard P. Baum, Harshad R. Kulkarni, Christiane 
Schuchardt, Aviral Singh, Martina Wirtz, Stefan Wiessalla, Margret 
Schottelius, Dirk Mueller, Ingo Klette, Hans-Jürgen Wester, 177Lu-

Labeled Prostate-Specific Membrane Antigen Radioligand 
Therapy of Metastatic Castration-Resistant Prostate Cancer: 

Safety and Efficacy, J. Nucl. Med., 57 (2016) 1006.

α放射体（Ac-225） β放射体（Lu-177）

2. 医療用RI（5f/4f系）の製造と利用

copyright protected image copyright protected image
Reactor type

• Materials Testing Reactor 
• nthmax: 4x1014 n/cm2sec

• 50 MWth 
• Light water

• Neutron reflector: Be & Al

• LEU fuel (20% 235U)

• In operation since 1968

• Operation: 6-7 Cy/Yr (30 days/1 Cy)

• Stopped operation since 2011 
• Shutdown decision: 2016

Reactor type

• Research Reactor

• nthmax: 3x1014 n/cm2sec

• 20 MWth 
• Light water

• LEU fuel (20% 235U)

• In operation since 1962

• Operation: 6-7 Cy/Yr (26 days/1 Cy)

• Stopped operation since 2011 
• Re-operation since Feb. 26, 2021

JRR-3M JMTR

2. RI productions at JRR-3M and JMTR

for Engineering source: 60Co, 169Yb, 192Ir

for Medical source: 153Gd, 192Ir, 198Au


Short-life RI: 24Na, 42K, 64Cu, 99Mo

for Medical Research purpose: 177Lu, 186Re, 188W

Isotope Production:
only for research use  

(not for distribution purpose)

2. 医療用RI（5f/4f系）の製造と利用

3. RI’s produced in KUR

Nuclides Application Starting nucl. 
(%)Z T1/2 B M P S T

6 C-14 5730 y β- ● C-13 (1.1)
11 Na-24 14.9 h β- ● Na-23 (100)

15
P-32 14.26 d β- ○

P-31 (100)
P-33 25.34 d β- ○

19
K-42 12.4 h β- ●

K-41 (6.7)
K-43 22.2 h β- ●

27 Co-61 1.6 h β- ● Co-59 (100)

29
Cu-64 12.7 h β-/β+ ○ ○ Cu-63 (69.2)
Cu-67 61.9 h β- ● ○ Cu-65 (30.8)

39 Y-91 58.5 d β- ● Y-89 (100)
41 Nb-95 34.97 d β- ● Nb-93 (100)
42 Mo-99 66.0 h β- ● Mo-98 (24.1)
43 Tc-99m 6 h β- ● Mo-99 →
45 Rh-105 35.4 h β- ● ○ ○ Rh-103 (100)
48 Cd-115 53.4 h β- ● Cd-114 (28.7)

49
In-111 2.81 d β+ ○
In-115m 4.5 h β- ● Cd-115 →

50 Sn-119m 293 d IT ○ Sn-118 (24.23)

B: Basic research  
M: Mössbauer  
P: PET 
S: SPCT 
T: Therapy

Nuclides Application Starting nucl.
(%)Z T1/2 B M P S T

52

Te-121 16.8 d β+ ●
Te-120 (0.096)

Te-121m 154 d β+ ●
Te-125m 57.4 d IT ○ Te-124 (4.816)
Te-127m 109 d IT/β- ○ Te-126 (18.95)
Te-129 69.6 m β- ○

Te-128 (31.7)
Te-129m 33.6 d IT/β- ○

55
Cs-136 13.16 d β- ●

Cs-133 (100)
Cs-137 30.17 y β- ●

59 Pr-145 5.98 h β- ○ Pr-141 (100)
61 Pm-149 53.1 h β- ○ Nd-150 (5.6)
63 Eu-157 15.18 h β- ● Eu-153 (52.2)
65 Tb-161 6.9 d β- ● ○ Tb-159 (100)
67 Ho-166 26.8 h β- ● ○ Ho-165 (100)
69 Tm-170 128.6 d β- ○ Tm-169 (100)
71 Lu-177 6.71 d β- ○ Lu-176 (2.59)

72
Hf-180m 5.5 h IT/β- ○ Hf-179 (13.6)
Hf-181 42.39 d β- ○ Hf-180 (35.1)

75 Re-188 16.98 h β- ○ Re-187 (62.6)
76 Os-193 30.11 h β- ○ Os-192
78 Pt-197 18.3 h β- ○ Pt-196 (25.3)

79
Au-198 2.69 d β- ○ Au-197 (100)
Au-199 3.14 d β- ○ Au-197 (100)

only for research use  
(not for distribution purpose)

2. 医療用RI（5f/4f系）の製造と利用

世界でのβ放射体RIの製造と医療利用

• 研究用原子炉の高経年化（寿命延長の必要性を含む）は、放射性同位元素の生産に 必要な
能力を維持するために対処する必要がある。 

• 研究用原子炉は、特定の医療用（および工業用）放射性同位元素の製造に不可欠であり、非
原子炉ベースの製造ルートや、放射性同位元素を使用するための代替アプローチが存在しな
い。 

• 中型および低フラックスの研究用原子炉は、学術的な放射性トレーサー研究を含め、医療用
放射性同位元素の研究開発に重要な役割を果たすことができる。 

• 研究炉で製造された放射性同位元素をベースにした放射性医薬品の新たな開発が活発に行わ
れている。 

• 177Lu（直接・間接製造）、90Yと166Hoミクロスフェア（166HoではMRIも併用） 

• 放射性医薬品の製造は、イメージングやセラピーからtheragnosticへと進化してきた。患
者のQOLを向上させるための基本である疼痛治療は、この進化の中で役割を果たしている。

EVT1904823  
Technical Meeting on State of the Art Research Reactor Based Radioisotope and 
Radiopharmaceutical Production 
A virtual event hosted by the IAEA, 22‒26 March 2021 Summaryを中心に

2. 医療用RI（5f/4f系）の製造と利用

225Acの製造と飛散率評価 
→レギュラトリーサイエンスに向けて

229Th

225Ra
α壊変

7880年

229Ac

15日
β-壊変

半減期
6-7 mol/L 硝酸溶液中

Th(NO3)62-

Ra2+

Ac3+

Ra2+
Ac3+

Th(NO3)62-

陰イオン 
交換樹脂

Ra2+

Ac3+

Ra2+を吸着 
するディスク

これを化学実験、 
動物実験に使用

T. Yamamura , et al., Radiation Safety 
Management, 19 (2020) 35. 
→山村朝雄他, 最優秀論文賞・大崎賞, 日本放射線安全
管理学会  (2021) .

2. 医療用RI（5f/4f系）の製造と利用

動物実験での必要225Ac量
• 人間の場合 100kBq/kg = 100 Bq/g 

• 動物（20g） 

• 100 Bq/g * 20 g= 2k Bq 

• 現在の1日最大使用数量 

• 化学実験室No.1-3：30 kBq 

• 生物実験室No. 1, 2, 4：20 kBq 

• 生物別棟など：2 kBq

マウス（20g/匹） 
20k~100 kBq 

国立がんセンター 
→動物1日 1MBq 

飼育設備： 
・閉鎖的GB的なもの

2. 医療用RI（5f/4f系）の製造と利用
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3. ポストKUR時代の 
f電子系物性化学研究

1. Japanese Research Reactors

JRR-3 
(20MWth)

Joyo 
(Fast Neutron, 75MWth)

Kindai Univ. R 
(1W)KUR 

(Kyoto Univ. R, 5 MWth)

‘Fukui Reactor’ 
(Planned, 10MWt)

KUCA 
(Kyoto Univ. Critical Assembly, 0.01W~1kW)

(~2026)

7 in operation + 1 planned

STACY 
(STAtic experiment  
Critical facilitY, 200W)
NSRR 

(Nuclear Safety RR, 
130MWs)

RI production done  
only in KUR and JRR-3  

(for no distribution purpose).  
However, its importance has now 
been widely recognized in Japan.

3. ポストKUR時代のf電子系物性化学研究

熊取サイト：各施設と連携するHL

福井炉 福井炉HL
大規模：製薬メーカー 
中小規模：研究コミュニティ

n
p

γ α, β

（RI精製、放射化分析 etc）

3. ポストKUR時代のf電子系物性化学研究

JRR-3

※熊取サイトの詳細図を含んで
いたため、2022年3月時点で
議論されている地図なしの内容
に置き換えました。ホットラボ棟

イノベ棟 
サイクロトロン

トレー
サー棟

電子線加速器

KUR

JRR-3 RI棟

手法の展開 
（RI精製、放射化分析 etc）

RI等の流れ

熊取サイト

今後のHL整備に向けた議論
• HLの改修（文科省の国立大学等施設整備第５次5ヵ年計画の活用へ） 
• 共創拠点としての視点（一時管理区域の設定で高分解能・高感度
装置をコールドにも開放、共同利用以外にも近隣大学等とも） 

• HL改修前にトレーサー棟の内部改修（従来外部のみ改修ずみ）、
第１・２研究棟へコールド実験室の移動など 

• JAEA JRR-3 RI棟との連携 
• KURで蓄積してきたRI製造・分離技術を福井炉へ 
• 福井炉までの間の共同利用の維持

3. ポストKUR時代のf電子系物性化学研究

• RI Production 
• RI Separation 
• DDS synthesis 
• Complex formation 
• Animal experiments

Production of 
radiopharmaceutica

ls

• Hot Laboratories 
• Accelerators, Nuclear reactors 
• Target materials (U, Th, Ra, Pa) 
• Analytical instruments

• Research 
fundings

Nuclear medicine: Practical application requires 
cooperation from various fields

• Basic Experiment Environment 
• Animal Experiment Environment 
• Animal Waste Disposal Environment 
• Human Resource Development

RI Production

Research
Hospital

Governmental or 
regulatory side

• Clinical Trials 
• Report

• 放射線規制 
• ガイドライン赤文字は複合研が 

貢献可能な領域 T. Yamamura, et al., Radiation Safety Management, 19 (2020) 35.

3. ポストKUR時代のf電子系物性化学研究

4. 成果と今後の展望
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活発な議論を通じて成果が生まれている 
（投稿中、準備中含む）

1. Y. Matsumoto et al., J. Phys. Soc. Jpn. 90, 074707  (2021). 

2. A. Sato, R. Bernier-Latmani, M. Hada, and M. Abe, Geochimica et Cosmochimica Acta, 307 (2021), 212-227. 

3. A. Sato, R. M. Hada, and M. Abe, in preparation. 

4. T. Yamamura , K. Shirasaki, H. Kikunaga, K. Washiyama, K. Nagata, Z.J. Zhang, A. Shinohara, Transfer rates of 225Ac to exhaust 
air, surface, and waste water under chemical operations, Radiation Safety Management, 19 (2020) 35. 

5. M. Kimata, N. Sasabe, K. Kurita, Y. Yamasaki, C. Tabata, Y. Yokoyama, Y. Kotani, M. Ikhlas, T. Tomita, K. Amemiya, H. Nojiri, 
S. Nakatsuji, T. Koretsune, H. Nakao, T. Arima, T. Nakamura , X-ray study of ferroic octupole order producing anomalous Hall 
effect, Nature Commun., 12 (2021) 5582-1. 

6. C. Tabata, M. Nakase, M. Harigai, K. Shirasaki, A. Sunaga, T. Yamamura, Hydrofluorocarbon Diluent for CMPO Without Third 
Phase Formation: Extraction of Uranium(VI) and Lanthanide(III) Ions, Separation Science and Technology, 56 (2021) . 

7. C. Tabata, K. Shirasaki, A. Sunaga, H. Sakai, D.L. Li, M. Konaka, T. Yamamura, Supercritical hydrothermal synthesis of UO2+x:  
Stoichiometry, crystal shape and size, and homogeneity observed using 23Na-NMR spectroscopy of (U,Na)O2+x, CrystEngComm, 
23 (2021) 8660. 

8. K. Shirasaki, C. Tabata, A. Sunaga, H. Sakai, D.X. Li, M. Konaka, T. Yamamura, Homogeneity of (U,M)O2 (M=Th, Np) prepared 
by supercritical hydrothermal synthesis, J. Nucl. Mater.,  (in press) . 

9. C. Tabata, K. Shirasaki, H. Sakai, A. Sunaga, D.X. Li, M. Konaka, T. Yamamura, Low-temperature hydrothermal synthesis of 
UO2+x and ThO2 in the presence of aldehydes, CrystEngComm,  (submitted) . 

10. C. Tabata, H. Watanabe, T. Fukuda, K. Shirasaki, A. Sunaga, D.X. Li, T. Yamamura, Crystallographic and magnetic property of 
uranium phthalocyanine complexes, J. Molecular Structure,  (to be submitted) . 

11. N. Miura, H. Hidaka, C. Tabata, Y. Shimizu, T. Yanagisawa, H. Amitsuka, K. Uhlířová, and V. Sechovský, Crossover between 
Local-Fermi-Liquid and Non-Fermi-Liquid States in Th1−xUxBe13 (0 ≤ x ≤ 1), (to be submitted.)

4. 成果と今後の展望

今後の展望

• アクチノイド物性化学は、強相関電子系、相対論効果が無視できない
体系、5f軌道の中間的な遮蔽、特徴的な化学的・電子的物性を有する。
超伝導と強磁性の共存など、予期せぬ新現象の発見が実験的理論的研
究を刺激している。 

• 工学的応用としては、核燃料サイクルの高度化、放射性廃棄物の低
減、MAの管理法、アルファ放射体核医薬等の波及効果がある。 

• 規制の厳しさから、大学での研究が困難になる中で、ネットワーク型
研究活動による研究拠点の確保や、理論計算との連携により、人材育
成や研究で成果を出していく。このような活動の中で、複合研熊取サ
イトのホットラボの改修等の研究環境の向上に取り組んでいく。

4. 成果と今後の展望
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2.3 芳賀　芳範（JAEA先端研）

「局所構造とフェルミ面から探るアクチノイド電子状態」

局所構造とフェルミ面から探るアクチノイド電子状態  

日本原子力研究開発機構　先端基礎研究センター 
芳賀　芳範

Introduction

アクチノイド（金属間）化合物
5f電子が物性を支配（電気伝導、磁性、化学結合）
局在的・遍歴的
外場への応答（圧力・磁場・化学環境）

電子状態理解に向けた局所構造・フェルミ面研究

新物質・新機能探索

Outline

• ウランの局所構造評価と物質設計へ
U2Pt6X15 (X = Al, Ga, Si, …)
UTe2

• アクチノイド電子状態理解への展望
電子構造のトポロジー

U2Pt6Al15: Sr0.6Fe2Si4.9-type crystal structure

U + Al

U + Al
Al (33%)

U (67%)

PtAl2

Hexagonal P63/mmc (average structure)

U

Al
Pt

actual structure model

U2Al3 (honeycomb)

] PtAl2

U2Al3 (honeycomb)

S. Ikeda et al. J. Phys. Soc. Jpn. 
75 Suppl. 116, (2006)

S. Ran et al., Science 365, 684 (2019).

Superconducting (SC)
U:Te = 1:1.5
1060 / 1000 ˚C
Small residual resis.

Unconventional superconductor UTe2

Non Superconducting (NS)
U:Te = 1:2.0
950 / 850 ˚C
Large residual resis.

U
Te

UTe2-type Immm

copyright protected image

copyright protected image
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Single-crystal XRD
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UTe2 (NS sample) Strongly deviating reflections 
consist from strong FU and FTe 
but cancel each other.

Resulting (weak) intensity is 
sensitive to 

- Beq difference (high 2θ)
- off-stoichiometry

Deviation occurs also in low 2θ: 
off-stoichiometry is likely

Showing I / Imax < 0.1

Haga, Y. et al. Effect of uranium deficiency on normal and superconducting properties in 
unconventional superconductor UTe2. J. Phys. Condens. Matter 34, 175601 (2022).
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U0.962(2)Te2

NS sample is strongly U deficient

Uranium site occupancy = 0.962(2) best reproduces obs.
- U/Te ratio agrees with other groups
- No interstitial atoms
- Consistent with EPMA (SC sample as internal std.)
- U/Te substitution unlikely  

resulting formula (U0.91Te0.09)Te2 → U0.87Te2 
- No significant crystallographic change except for a 

slight volume reduction (0.3 %)
- 7 % uranium deficiency observed in UTe

Specific heat
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UTe2

NS

SC

SC sample prepared with 
composition 1.11:2
950/850 temperature gradient

- Sharp single SC transition
- Relatively high Tc = 1.8 K

Highest Tc = 2 K from 
LANL very recently

- NS sample shows quite 
different behavior up to high 
temperature.

- Both SC and NS samples 
have extra electronic/
magnetic contributions 
(Debye model : black line)

0.3

0.2

0.1

0.0
403020100

Magnetic/Electronic Specific heat

SC sample

Heavy fermion
TK ～ 100 K
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Sensitivity to defect may be consistent with low-dimensionality 
of magnetic excitation

SC sample
‘Schottky peak’ observed at 12 K 
in SC sample. 
[Willa et al, arXiv:2107.02706]

Fast decrease of C(T) down to 2K 
suggests an excitation gap

Characteristic temperature 12 K 
consistent with one-dimensional 
magnetic correlation observed by 
INS and NMR T1

NS sample
Shows similar behavior at high 
temperature above 30 K.
But fails to open a ‘gap’
Less sensitive to magnetic field 
[Opletal et al., SCES2020]

Entropy compensates across 12 K 
anomaly

Mag. exc. gap
45 K

Summary and Outlook

U2Pt6X15
Robust Uranium honeycomb layer
Possible playground for naturally occurring multi-layer

- substituting / more buffer layers ?

UTe2
- unconventional superconductivity sensitive to 

stoichiometry
- wide range of uranium deficiency (also in UTe)
- phase stability ? [Guéneau, C., et al., Thermodynamic 

Modeling of the Uranium–Tellurium System: Estimation of 
the Uncertainties by a Bayesian Approach. Thermo 2, 15–
38 (2022).

Next ?

Topology of electronic structure: SOI
ThSb (cubic NaCl-type ̶ same crystal/electronic structure as UN) 

- most simple topological metal 
- Th4+ : 6d2 7s2 
- Sb3- : 5p3  
- important effects in both fundamental and application study (’16 Nobel prize)

ThSb without SOI

-0.20
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ThSb with spin-orbit interaction

6d (eg)

5p (px,py,pz)

YH unpublished

Kuroda, K. et al. Experimental Determination of the Topological Phase Diagram in 
Cerium Monopnictides. Phys. Rev. Lett. 120, 086402 (2018). [CeSb, etc]

copyright protected image
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質疑応答

• アクチノイドでは電子相関や相対論効果が強いが、トポロジーとの関係について教
えてほしい。（山村）

• f軌道では、実験的にはトポロジーまで踏み込んだ研究はない（難しい）。相対論効
果が重要なのは間違いない。（芳賀）

• 理論的には、電子構造（バンド）の第一原理計算からコラボレーションするのが面
白いと思う。（山上）

• ハニカム構造の間にある層を変えてもよいとのことだが、ハニカム構造を支えてい
る要素は何か。（山上）

• 間の層がきれいな六方晶になっていることがわかる。その層にエピタキシャルに接
合してハニカム層ができると考えている。（芳賀）

• ハニカム構造を入れる母体（入れ物）があるという理解でよいか。（山上）

• そのとおりだと考えている。（芳賀）
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2.4 小林　徹（JAEA物質研）

「模擬デブリの化学状態および性状変化に関する研究」

1/18

模擬デブリの化学状態および性状変化
に関する研究

2021年度「アクチノイドの物性化学とその応用」専門研究会

〇小林徹1、矢板毅1、田端千紘2、窪田卓見2、山村朝雄2

1原子力機構、2京大複合研

研究の背景と目的

2/18

福島第一原子力発電所の事故によって発生した燃料デブリの化学状態や経年
変化、デブリ取り出し時に予想される環境変化に伴う性状変化を明らかにする。

模擬した試料を作成
放射光XAFS分析

注水

格納容器

圧力容器

燃料

デブリ

冷却水

LINACでγ線照射

SPring-8 BL22XU
（JAEA専用ビームライン）

XAFS測定装置

浸水してγ線照射した
模擬デブリ試料

事故後の1F原子炉の模式図

U0.7Zr0.3O2焼結体 浸水してγ線照射

γ-ray

浸水し続ける

3/18

研究内容

・燃料と構造体の溶融物
・浸水状態
・高放射線場
・デブリ取り出し時の雰囲気変化

【模擬した条件】

・UとZrを焼結した試料を作成（JAEA東海）
・ペレットを水に浸す
・γ線を照射（京大複合研 LINAC）
・ペレットを大気に晒す

【実験の概要】

大気に晒す

①試料を石英セルに封入

②水を入れたステンレ
ス缶に試料を設置。

③ステンレス缶を設置して照射

Ptターゲット

ステンレス缶を設置

ブロワーで缶を空冷

・1kGy/hで60時間照射TLDで照射線量を評価

試料調製

4/18

SPring-8

XAFS station

RI Laboratory

特徴
・挿入光源による高輝度X線が利用可能
・利用できるエネルギー範囲䛿6～70keV
・国際規制物資、密封RIの利用が可能
・quick scan法により十秒～数分/１scanの時分割測定が可能

・蛍光法を利用することで微量元素（～数十μM）の測定が可能

・ＫＢミラーによるマイクロビームを利用することで、微小試料の測定や位置分解
XAFSが可能
（試料サイズ䛿固形物：数十μm×数十μm 、溶液：数μL）

JAEA専用ビームラインBL22XU

5/18

XANES領域
測定元素の価数や
電子状態が分かる

EXAFS領域
測定元素周辺の構造が分かる。
（配位数、結合距離、DW因子など）

振動の抽出
フーリエ変換

測定系の概要

XAFS法の概要

6/18
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18/18

今後の展望

・酸化反応に伴う構造変化の詳細な解析

・イメージング、μ-XAFSによる顕微観察

・より複雑な環境の模擬
核分裂生成物、コンクリート、海水成分など

・実デブリの測定

炉内での事象解明、デブリ取り出し・処理技術の開発に貢献

17



質疑応答

• 実際にどれくらいの深さまで酸化が起こっているのか。酸化数がどの程度変わって
いるのか。（鈴木達也）

• 深さは正確に見積もるところまではできていないが、一般的には蛍光法だと数百 nm

程度であろう。酸化の度合いについては、照射前は 4価である。2回照射すると 3.5

eVずれているため、大部分は 6価になっていると思われる。（小林）

• 溶け出すと、長期にわたって深さ方向に酸化が進んでいきそうだ。（鈴木達也）

• ライナックを使っている？複合研から SPring-8に試料を輸送をしているのか？核反
応は起こっていないのか。（北澤）

• 今回は核反応が起こらない程度の電子線エネルギーで照射しているため、放射化は
していない。RIではなく国規物として輸送している。（小林）
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2.5 野上　雅伸（近大理工）

「アクチニルイオン配位性アミド化合物の錯形成挙動に関する研究」

アクチニルイオン配位性アミド化合物の
錯形成挙動に関する研究

○野上雅伸1, 田端千紘2 , 横田正凱1, 
喜多大輝1,山村朝雄2

1. 近大, 2. 京大複合研

2021年度 京大複合研専門研究会「アクチノイドの物性化学とその応用」 2022.3.3 背 景

我々・・・ウランを用いた実験的研究

日常的にウランと他金属が混合した溶液からウランのみを分離・
精製する必要あり

大規模レベルならリン酸トリブチル（TBP）が有名だが・・・

アクチノイド元素（An）のうち、ウラン(U)やプルトニウム(Pu)は
一般に水溶液中において4価と6価（各々An(IV), An(VI)）が安定

後者はAnO2 
2+とも表記され、アクチニルイオンとも呼ばれる

R                 R”
N - C 

R’                O

R, R`, R” : 炭化水素基

分子内にアミド結合（ -C(=O)-N< ）を一つ有する「モノアミド化合物」：
一般に水溶液中において4価と6価のアクチノイド

（An(IV), An(VI)）に対し選択性を有する

モノアミド化合物の
化学構造多くの水溶液中で最も安定なアクチニルイオン（UO2

2+）に
対し選択性を有する各種新規モノアミド型分離媒体の開発

モノアミドはその酸素原子がアクチニルイオンに配位して結合

合成してきたモノアミド樹脂の硝酸酸性水溶液中における
An(VI)への吸着特性が、モノアミドの化学構造の違いにより

大きく異なることを明らかにしている

硝酸水溶液中におけるAnO2 
2+と

モノアミド化合物の配位様式

モノアミド樹脂

Putting silica beads into flask

Evacuation into vacuum

Addition of raw oil (monoamide monomer, 
DVB, pore producing solvents) into flask

Stepwise polymerization 
from R.T. up to 900C in total 18h

Wash of product with acetone 
(Removal of pore producing solvents)

Wash with water

Resin product 

Synthetic scheme

4 kinds of liquid 
(monomer, etc.)

Porous silica

4 kinds of liquid + silica + initiators

モノアミド樹脂の合成(1/2) - 1段階重合反応 -

O
CH3 - C - N - CH3

O   H
CH3 - C - N - CH3

N-methylacetamide

NaH, DMF

120oC

120oC, 66hr

CH2Cl

+

m/p-chloromethylstyrene
(CMS)

m/p-DVB
18hr

Pore producing
solvents

MVBAA

CH2Cl
CH2

N - CH3

C = O
CH3

O
CH3 - C - N - CH3

O   H
CH3 - C - N - CH3

N-methylacetamide

NaH, DMF

120oC

120oC, 66hr

CH2Cl

+

m/p-chloromethylstyrene
(CMS)

m/p-DVB
18hr

Pore producing
solvents

MVBAA

CH2Cl
CH2

N - CH3

C = O
CH3

CH2

N - CH3

C = O
CH3

CH2

N - CH3

C = O
CH3

Synthetic scheme of Silica-MVBAA

モノアミド樹脂の合成(1/2) - 2段階反応 -

z VBAP is non-adsorptive.
z Kd values of MVBAA, VBPP, VMAA are low.

Coordination of carbonyl oxygen atoms to U(VI) 
was difficult, because cyclic structures containing 
nitrogen atom generates steric hinderance.

0 1 2 3 4 5 60

40

80

120

[HNO3]/M

K
d

 DMAA
 VP
 MVBAA
 VBAP
 VBPP
 VMAA

DMAA VP MVBAA VBAP VBPP VMAA

Complex of monoamide
extractant and U(VI)

シリカ担持型モノアミド樹脂のU(VI)に対する吸着特性（HNO3系）

（比較的）短鎖長
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z VBAP is non-adsorptive.
z Kd values of MVBAA, VBPP, VMAA are low.

Coordination of carbonyl oxygen atoms to U(VI) 
was difficult, because cyclic structures containing 
nitrogen atom generates steric hinderance.

0 1 2 3 4 5 60

40

80

120

[HNO3]/M

K
d

 DMAA
 VP
 MVBAA
 VBAP
 VBPP
 VMAA

DMAA VP MVBAA VBAP VBPP VMAA

Complex of monoamide
extractant and U(VI)

シリカ担持型モノアミド樹脂のU(VI)に対する吸着特性（HNO3系）

（比較的）長鎖長

酸素原子とアクチニルイオンとの結合力の大小には二つの要因

(i) アクチニルイオンとモノアミドポリマーにより形成される「キレート環の安定性」
(ii) アクチニルイオンを捕捉するモノアミド部位の「空間的な自由度」

があると考えられる

(i) キレート環の安定性

DMAA樹脂とUO2 
2+との予想配位様式

UO2 
2+に対し高い選択性を有することが明らかとなっている
ポリジメチルアクリルアミド(DMAA)樹脂では、

UO2 
2+吸着時に八員環構造を形成している

多くの金属錯体で安定である五員環または六員環とは異なる

(ii) 空間的な自由度
自由度とは「モノアミドという手がアクチニル
イオンに届くか否か」を意味

一般的には「手が長い」、即ちポリマー主鎖
からの距離が長い、更にはポリマー主鎖と
モノアミド部位との間の炭素数が多いほど
自由度が高いと言える

これまで検討してきた樹脂の結果からは、
効果的な吸着には(ii)より(i)の効果の

寄与が大きいと予想されるが、
まだ未解明の点も多い

モノアミド樹脂のU(VI)への吸着特性の大小の要因

D2EHDMPA

DO2EBA

カルボニル基のα炭素への分枝構造の付与

Pu(IV)よりもU(VI)に対する選択性が向上

カルボニル基の
α炭素

An(IV)とAn(VI)の相互分離

 

C = O

N – CH3

CH3

C = O

N – CH3

CH3

O
=

N O
=
O

=
NN CH2

N – CH3

C = O

CH3

CH2

N – CH3

C = O

CH3

DMAA VP MVBAA

U(VI)選択性分枝状抽出剤 モノアミド樹脂とそのカルボニル基のα炭素

今後の展望

¾ 前記「キレート環の安定性」と「空間的な自由
度」の寄与に関するより詳細な検討

¾ 理論化学研究者との協働

¾ 更なる新規樹脂の合成（Anイオンのデータ蓄積）
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質疑応答

• キレートの安定性より、スペーサの自由度の方が材料設計に重要なのではないか。
（川口）

• 固体NMRは確かにブロードだが、シャープなピークが取れたりもする。（川口）

• キレート環の安定性と自由度のどちらの効果が大きいか、について質問したい。溶
液中の均一系でのNMRはよく利用されるが、固相系でもNMRを利用できそうだ。
温度変化について、スペーサーが短い部分とどう違ってくるのか。（山村）

• 温度変化に関してはアレニウスプロットなどで検討してみたが、温度範囲がせまい
ので、明確な違いは見られなかった。NMRについては、固体では昔測定したこと
はあるが、ピークがブロードで得られる情報があまり多くなかった。（野上）

• キレート環の安定性と自由度について質問したい。主鎖がポリスチレンになってい
ると、ベンゼン環があるので動きにくくなるように思える。なぜアクリル系の主鎖
にしなかったのか。低分子的にウランを回収するよりもポリマー的に回収したほう
がたくさん回収できるのではないか。NMRについては今の高性能な装置を使えば
固体でもできる可能性がある。（川口）
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2.6 鈴木　達也（長岡技科大）

「固体吸着剤へのアクチノイド化学種の吸着特性評価」

固体吸着剤へのアクチノイド化学種の
吸着特性評価

鈴⽊達也、村⼭琳、⿇卓然、F. H. Ikhwan、Irvin Mardongan

⻑岡技術科学⼤学

芝原雄司、福⾕哲、⽥端千紘、⼭村朝雄

京都⼤学複合科学研究所

1 2

使⽤済み燃料、核燃料デブリに含まれるアクチノイドの分析や利⽤、
鉱⽯残渣などに含まれるアクチノイド及び壊変⽣成物の分析や利⽤
のため、アクチノイドの選択的分離法の開発。

⽬的

クロマトグラフィでの分離が可能な固体抽出剤を⽤いた分離⼿法の
開発を⽬指す。

⼿法

⽤いた分離剤
・TBP含浸吸着剤
・ピロリドン樹脂

3
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U(VI) in HCl
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Th(IV) in HNO3

Th(IV)は、塩酸系では吸着が確認できなかった。
アルカリ⾦属、アルカリ⼟類、希⼟類元素、
3価アクチノイドは吸着しないことを確認。

Polyvinylpyrrolidone (PVP)

CH CH
2

CH
2

N O

n

 

PVPを架橋したものが

Polyvinylpolypyrrolidone(PVPP)

ポリビニルポリピロリドンを⽤いた核種吸着特性

U, Th及び種々元素の吸着特性を
硝酸系、塩酸系でバッチ試験で
確認。

U(VI)、Th(IV)の吸着特性（分配係数）

4

ピロリドン樹脂
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N
O
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2
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2
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2

CH CH
2

CH
2

N
O

ビニルベンゼン(DVB) ビニルピロリドン(VP)

と

の⽐率（架橋度が変化）を変えて、ピロリドン
樹脂を合成。

DVB:VP=1:1

スチレンジビニルベンゼン系ピロリドン樹脂の合成と
架橋度最適化

5

3M 硝酸溶液中でのU(VI)イオン吸着挙動の架橋度の影響
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Th-decay series
232Th → 228Ra → 228Ac → 228Th

→ 224Ra → 220Rn → 216Po → 212Pb

現在検討していること

Ac-225: 228Ra(n,γ) 229Ra → 229Ac → 229Th → 225Ra → 225Ac

希⼟類残渣等に含まれる

Th系列のRa-228を分離し、中性⼦を照射し、

Ac-225を⽣成するジェネレータとする。

4.0min. 62.7min. 14.9d 10.0d

7.34×103y5.75y

①抽出

②照射

③分離 ④ジェネレータ
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質疑応答

• ジビニルベンゼンで架橋度を調整されているとのことだが、疎水性がきいているの
ではないかと思われる。（川口）

• 確かにそうだと思う。疎水性と誘電率を評価しようとして取り組んでいる。（鈴木達
也）

• 希土類残渣になぜ Raが含まれるのか。（北澤）

• 希土類とアクチノイドが類似の性質を持っているため、鉱石には Thが大量に含ま
れている。（鈴木達也）

• Th4+のKdの挙動について質問したい。硝酸中での 4価の挙動が面白い。Thの 4価
の硝酸錯体陰イオンは安定だが、このイオン的な吸着か、あるいは、キレートとし
ての吸着か。（山村）

• トリウムの硝酸錯体の安定性が関係している。（鈴木達也）
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2.7 鈴木　実（京大複合研）

「量子ビーム生体システム解析・応用ユニットの成果」

量子ビーム生体システム解析・応用ユニットの成果

京都大学複合原子力科学研究所
粒子線腫瘍学研究センター

粒子線腫瘍学分野
鈴木 実

令和3年度 京都大学複合原子力科学研究所・専門研究会

アクチノイドの物性化学とその応用
本日の内容

１．量子ビーム生体システム解析・応用ユニットの紹介

２．本ユニット研究成果の紹介（中性子捕捉療法関係）

３. 本ユニットにおけるRI内用療法研究への期待

本日の内容

１．量子ビーム生体システム解析・応用ユニットの紹介

２．本ユニット研究成果の紹介（中性子捕捉療法関係）

３. 本ユニットにおけるRI内用療法研究への期待

複合研の各種量子ビームを使用した基礎研究を実施し、医療利用分野 へ
橋渡しとなる多角的観点からの異分野融合研究を実施する

KUR: 中性子線 BNCT加速器: 中性子線
(陽子線）

Ｘ線照射装置

コバルト60ガンマ線照射装置：ガンマ線 電子線加速器線施設：電子線、Ｘ線、中性子線

ユニットが取り組んだ研究課題
前提：複合研の共同利用研究の柱となる

異分野融合研究の探索

1．中性子捕獲反応をベースとする研究
2．BNCTの獣医学分野への適応拡大研究
3. RI内用療法の基礎研究体制の整備

共通のゴール
異分野融合研究→医学・獣医学への貢献

(One Health)
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7

One Healthの概念（北海道大学 One HealthリサーチセンターHPより） 本日の内容

１．量子ビーム生体システム解析・応用ユニットの紹介

２．本ユニット研究成果の紹介（中性子捕捉療法関係）

３. 本ユニットにおけるRI内用療法研究への期待

9

Accelerator-based BNCT：BNCT関連・基礎研究のゴール

頭頸部がんに対して

医療機関において
保険診療として実施中

ステボロニン!

❔

たった1得点：BPA-頭頸部がん
10

2019 ～2021: 68論文 publish

粒子線腫瘍学研究センター・HP

11

Tohru Yoneyama, et al.
Tumor vasculature-targeted 10B delivery by an Annexin 
A1-binding peptide boosts effects of boron neutron 
capture therapy.
BMC cancer 21(1) 72 ‒ 72
Takahiro Nomoto, et al 
Fructose-functionalized polymers to enhance therapeutic 
potential of p-boronophenylalanine for neutron capture 
therapy.
Journal of Controlled Release, Volume 332, 10 April 2021, 
Pages 184-193Fuyuhiko Tamanoi, et al. 

Construction of Boronophenylalanine-Loaded Biodegradable Periodic Mesoporous 
Organosilica Nanoparticles for BNCT Cancer Therapy.
International Journal of Molecular Science. 2021, 22, 2251.

Hiroki Ueda,  et al. 
Design, Synthesis and Biological Evaluation of Boron-Containing Macrocyclic Polyamines 
and Their Zinc(Ⅱ) Complexes for Boron Neutron Capture Therapy.
Journal of Medicinal Chemistry, 2021, 64 (xx), in press
Makoto Shirakawa, et al.
A Novel Boron Lipid to Modify Liposomal Surfaces for Boron Neutron Capture 
Therapy.
Cells 2021, 10(12), 3421;

２７論文 （約40％：B （Gd）NCT新規薬剤開発関係）

copyright protected image 図1G．多くのメディアが注目
12

copyright protected image
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13

Keita Okazaki, et al.
Improving the spatial resolution of a pixelated LaBr3(Ce) scintillator 
coupled with a multi-pixel photon counter array for boron neutron capture 
therapy.
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A, Volume 992,11 
March 2021, N Hu, et al.
Development of a dose distribution shifter to fit inside the collimator 
of a Boron Neutron Capture Therapy irradiation system to treat 
superficial tumours.
Physica Medica . 2021 Feb 3;82:17-24.Naonori Hu, et al.
Evaluation of a treatment planning system developed for clinical boron 
neutron capture therapy and validation against an independent Monte 
Carlo dose calculation system.
Radiat Oncol. 2021 Dec 24;16(1):243.H. Tanaka., et al.

Characteristic evaluation of the thermal neutron irradiation field using a 30 MeV 
cyclotron accelerator for basic research on neutron capture therapy.
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A, 983 (2020) 164533.

Masashi Takada, et al.
Characterization of a real-time neutron detector for boron neutron capture therapy using 
a thin silicon diode.
Radiation Measurements, Volume 137, 2020,106381,

17 論文 （約25 ％： 加速器工学、医学物理関係）

copyright protected 
image

14

copyright protected image

本日の内容

１．量子ビーム生体システム解析・応用ユニットの紹介

２．本ユニット研究成果の紹介（中性子捕捉療法関係）

３. 本ユニットにおけるRI内用療法研究への期待

16

BNCT湊α線療法

湊

DDS: 放射線医薬研究者と
BNCT薬剤開発研究者
の薬剤開発のStrategy

の共通性

本ユニットが、薬剤開発分野
の中の異分野（研究室）交流
の場になる。

17

獣医療法の下でのBNCT
を目指しての
基礎研究
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質疑応答

• 愛玩用動物を目指す研究は、実験用動物の準備で大変ではないか。（砂賀）

• それはその通り。実際に飼われている動物では非常に限られたことしかできない。
研究用動物の犬や猫を使えば多少はハードルが下がるが、現在は動物福祉が進んだ
ため、昔のような保健所にいる犬猫を使った実験等はとてもできない状況である。
（鈴木実）

• 費用はどの程度か。（吉本）

• ホウ素薬剤で数百万円＋照射で 300万円かかる。高度医療の適用も必要である。（鈴
木実）
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2.8 中本　裕士（京大医）

「Ac-225に対する医療現場における期待」

京都大学大学院医学研究科

放射線医学講座（画像診断学・核医学）

中本裕士

2021年度「アクチノイドの物性化学とその応用」専門研究会

2022/3/3 Kyoto_web

Ac-225に対する医療現場における期待

Therapeutics + Diagnostics -> Theranostics

Theranostics とは？
• 様々な治療法の選択を最適化するためにふさわしい

診断的方法を併用する（広義）

• ひとつの担体に治療的機能と診断的機能をもたせる

（狭義）

RI標識の放射性医薬品を用いた Theranostics -> Radiotheranostics

セラノスティックス (Theranostics)

・転移性甲状腺癌/バセドウ病などに対する放射性ヨード (131I) 治療

→ 実䛿核医学領域で䛿古くから行われていた

131I シンチグラフィ

✓ 転移診断
✓ 治療方針
✓ 131I 投与量

131I カプセル投与131I カプセル投与

131I シンチグラフィ

✓ 殺細胞効果
✓ 集積量評価

Theranostics の実例

• 神経内分泌腫瘍に発現した ソマトスタチン受容体

• 前立腺癌に発現した PSMA(Prostate Specific 

Membrane Antigen)

• 骨髄腫に発現した ケモカイン受容体

を標的とした診断と治療が、研究から臨床に移行しつつある

ソマトスタチン受容体イメージング

sst: ソマトスタチン受容体

ソマトスタチン受容体を発現する腫瘍

➢神経内分泌腫瘍

➢下垂体腺腫、髄膜腫

➢褐色細胞腫、神経芽細胞腫

➢甲状腺髄様癌

➢肺小細胞癌

➢腎細胞癌(淡明細胞癌)

画像診断の役割
・病変の検索
・病変における受容体の発現程度

Octreotide
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SPECT/CT with 111In-Octreotide

PET/CT with 68Ga, 64Cu Octreotide

画像診断

Beta emitter b -

Single-photon emitter

Positron emitter b +

g

PRRT with 90Y, 177Lu Octreotide
治療

PRRT with 213Bi, 225Ac Octreotide
Peptide Receptor Radionuclide Therapy Alfa emitter a

PRRT 前 PRRT 4回後

膵神経内分泌腫瘍に対するPRRT後の経時変化

PRRT 6回後

(68Ga-DOTATOC-PET/CT)

Phase III Netter-1 trial

• 30mgのサンドスタチンLAR ＋ 7.4 GBq の Lutathera
8 週ごとに4回投与 (n=116)

vs.

RECIST規準を用いて12週ごとにPFSを評価

中腸由来のソマトスタチン受容体陽性の神経内分泌腫瘍

に対する 177Lu-DOTATATE （ルタテラ）の効果を調査

177Lu-DOTATATE

• 60mgのサンドスタチンLAR のみ (n=113) PRRT Control
Estimated rate of PFS (20mo) 65.2% 10.8%
Median PFS Not reached 8.4 months

Strosberg J, et al. Phase 3 Trial of (177)Lu-Dotatate for Midgut 
Neuroendocrine Tumors. N Engl J Med. 2017;376:125. 

N=116

N=113

65.2%

10.8%
8.4ヶ月

copyright protected image

ESMO Clinical practice guidelines for diagnosis, treatment and follow-up

Pavel M, et al. Ann Oncol 2020;31:844

Systemic therapy in GEP-NENs

copyright protected image

https://www.fujifilm.com/fftc/ja/news/262
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Kratochvil c, et al. EJNMMI 2014;41:2106

3 cycles of 213Bi-DOTATOC (4 GBq)

ヨーロッパから䛿 α線治療 の結果が報告されている

copyright protected image

Broadening horizons with 225Ac-DOTATATE targeted alpha therapy for 
gastroenteropancreatic neuroendocrine tumour patients stable or refractory 

to 177Lu-DOTATATE PRRT: first clinical experience on the efficacy and safety

Ballal S, et al. Eur J Nucl Med Mol Imaging 2020;47:934

1回 6人
2回 5人
3回 8人
4回 8人
5回 5人

(7.8-44.4 MBq)

177Lu-DOTATATE 治療に抵抗性
あるい䛿最大回数に達した場合に

225Ac-DOTATATE䛿有効

copyright protected image

Glucose 
transporter

11C(18F)-
Choline

Choline
transporter

Monocarboxylate
Transporter

Amino Acid 
Transporter

11C(18F)-
Acetate

11C-Methionine

18F-FDHT
(16β-18F-fluoro-5α-

dihydrotestosterone)

GRP receptor

68Ga-
Bombesin

68Ga/18F-PSMA-$$$

PSMA

前立腺癌細胞

18F-FDG

Prasad V, et al. Front Oncol 2021;11:578093

68Ga-PSMA-617 で診断、 177Lu-PSMA-617 で治療

PSA=46.4 (ng/mL)

PSA=1.42 (ng/mL)

治療前

治療後

copyright protected image

von Eyben et al. Eur J Nucl Med Mol Imaging 2018;45:496

去勢抵抗性前立腺癌に対する177Lu-PSMA radioligand therapy (RLT)

12文献(669人)の解析

44%の患者で、最大
50%以上のPSA低下

177Lu-PSMA-617, 177Lu-PSMA-I&T

177Lu-J591

copyright protected image

• 9 countries 
(NA and EU)

• >750 patients 
recruited

• Progressive 
mCRPC

• PSMA (+)
• Previous taxane 

therapy and 
previous novel 
androgen axis 
therapy

Best 
supportive/ 
best standard 
of care 
(BS/BSOC)

177Lu-PSMA-617 
(7.4GBq, 6 wkly x6) 

+ BS/BSOC

BS/BSOC

Primary endpoint
• Overall survival (～24 months)
• Radiographic progression-free survival

Key secondary endpoints
• PSA response
• RECIST response
• Time to first symptomatic skeletal event

VISION Trial : 177Lu-PSMA + BS/BSOC vs. BS/BSOC only
https://clinicaltrials.gov/ct2/show/NCT03511664
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https://clinicaltrials.gov/ct2/show/NCT03511664

Sartor O, et al. N Engl J Med 2021;385(12):1091

Median (mo)
BS/BSOC
+PRLT 8.7

BS/BSOC 3.4

BS/BSOC + 177Lu-PSMA-617
(n=385)

BS/BSOC alone
(n=196)

Median (mo)
BS/BSOC
+PRLT 15.3

BS/BSOC 11.3

Imaging-based PFS

Overall Survival

BS/BSOC + 177Lu-PSMA-617
(n=551)

BS/BSOC alone
(n=280)

VISION Trial : 177Lu-PSMA + BS/BSOC vs. BS/BSOC only

copyright protected image

Kratochwil et al. J Nucl Med 2016;57:1941

225Ac-PSMA-617 による内照射療法前後の 68Ga-PSMA11 PET

copyright protected image

ケモカイン と ケモカイン受容体

• ケモカインと䛿、白血球やリンパ球の体内移動と
組織内局在を制御するサイトカインの一群で、
CXC, CC, C, CX3C のサブファミリーに分かれる
「走化性の(chemotactic) サイトカイン(cytokine)」

• ケモカイン受容体
䛿、白血球の細胞

膜に発現し、19種

の機能的受容体

が知られる
Lapa C, et al. Theranostics 2017;7:205 

Multiple Myeloma (LC k) Multiple Myeloma (IgG k) 

Pentixaforに期待される役割

・FDG と相補的に同定, ・CXCR4の発現を評価し治療につなげる

copyright protected image

治療前の画像で効果を予測、治療後の画像で、実際の集積程度を確認

Herrmann K, et al. J Nucl Med 2016;57:248

骨髄腫に対して 177Lu-Pentixather を用いた内照射療法

治療

copyright protected image

Walenkamp AME, et al. J Nucl Med 2017;58:77S

様々な腫瘍に対する 68Ga-Pentixafor PET/CT

T-PLL: T-cell prolymphocytic leukemia
ACC: Adrenal Cortical Carcinoma

copyright protected image
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PET診断用薬剤（[18F]FSU880）

Succinimidyl-
Cys-C(O)-Glu 

(SCE)
(Ki: 62.1 nM)

Cys-C(O)-Glu
(Ki: 376 nM)

PSMA Inhibitor

親和性が 6-7倍 向上
[18F]FSU880

[18F]FSU880製造用合成装置

J Nucl Med. 57: 1978, 2016
特許出願番号：2013-230229

18F

μPET/CT

Tumor
PSMA(+)

Tumor
PSMA(-)

60歳代男性 PSA 2.84 ng/mL

SUVmax  5.5

1 h

骨転移疑い → RTにてPSA䛿減少

3 h

SUVmax 16.2

(放射線治療後)

症例 70歳代男性 PSA 40.0 ng/mL

多発リンパ節転移・多発骨転移

(前立腺全摘後)
[68Ga]MCCGの合成

[68Ga]MCCG候補化合物

[68Ga]DOTA-Maleimide-Cys-C(O)-Glu
（[68Ga]DOTA-MCCG）

[68Ga]NOTA-Maleimide-Cys-C(O)-Glu
（[68Ga]NOTA-MCCG）

[18F]FSU880

68Ga
18F

[68Ga]MCCG
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放射化学的純度: 72.4%
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放射化学的純度: 98.9%

✓ 画像診断で治療効果を予測し、Ac-225 等

の治療用核種で標識した放射性医薬品で

治療につなげる

まとめ

“Theranostics”

の臨床への展開が期待されている
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質疑応答

• RI療法に利用する RIの半減期がどの程度短くても良いかの観点での質問だが、Bi

の治療例があるということは 45分でも十分なのか。（小川）

• Biは 2012年に出てから続いていないことから、適切ではない可能性もある。（中本）

• LuでできずにAcでできる理由は何か。（砂賀）

• 二重鎖切断が十分かということになる。Acの場合には、Luのベータ線よりエネル
ギーが高いα線が出ることが重要である。（中本）

33



2.9 鷲山　幸信（福島県立医大）

「核医学治療用β-放射体 177Luの原子炉製造る京大原子炉施設の利用」

核医学治療用β-放射体177Luの原子炉製造

2021年度 京大複合研専門研究会「アクチノイドの物性化学と応用」
2022/3/3 オンライン

福島県立医科大学ふくしま国際医療科学センター 先端臨床研究センター
鷲山幸信 (WASHIYAMA Kohshin)

2
第1回医療用等ラジオアイソトープ製造・利用専門部会_資料3より抜粋

Lu-177が抜けている・・・

ルテチウム-177
Lutetium-177, 177Lu
� 金属元素、3価のイオン
� 壊変様式： β-（100%）
� β-線エネルギー：最大497keV(平均

149keV)
� γ線：208keV(10.4%), 113keV(6.2%)
� 半減期：6.6443日
� 初期䛿骨親和剤EDTMP, DOTMP等を用
いた標識による疼痛緩和剤としての利用が
提案

� DOTATATEへの標識体を用いた神経内分
泌腫瘍治療

� 177Lu-PSMAを用いた前立腺がんの治療

3

177Lu-DOTATATE

177Lu-EDTMP

177Lu-PSMA-617

医学系データベース(PubMed)を元にした文献発表動向調査

4

検索とグラフ表記の方法：PubMed（ https://pubmed.ncbi.nlm.nih.gov/ ）にて、例“177Lu OR Lutetium-177”で検索し、次に、
Japan AND (177Lu OR Lutetium-177)で検索。両者の結果の差分を全体-日本関連とし、積み上げ棒グラフで表示

50%

医学系データベース(PubMed)を元にした文献発表動向調査

1. 177Lu䛿2000年以降に注目された
核種→何故？

2. 日本で研究が進まない原因䛿？

3. 211Atの研究が近年進んでいるの䛿
何故？

4. どうして日本で䛿211Atの研究が進
んだのか？

5

• 比放射能
• 3月11日
• α線とβ線
• ネットワーク

50%

アスタチン-211, 211At (T1/2=7.214h)

6

Rn-212
24m

Rn-213
19.5ms

Rn-214

At-210
8.1h

At-212
119ms    314ms

At-213
125ns

Po-209
125.2y

Po-210
138.376d

Po-211
25.2s    516ms

Po-212
45.1s    17.1ns

0.3us

Bi-208
3.68x105y

Bi-209
100%

Bi-210
5.012d

Bi-211
2.14m

Pb-207
22.1%

Pb-208
52.4%

Pb-209
3.234h

Pb-210
22.20y

3.04106y

2.01x1019y

At-211
7.214h

Rn-211
14.6h 6.5ns      0.69ns

0.27us

製造法
Th-232

100%

211Atの提供が研究全体を底上げし、臨床試験に繋がったと考えるべき事例

� 国内6箇所の施設で製造可能。供給量や頻度も増加中。
� 短寿命RI供給プラットフォームや個々の研究者同士の共同研究に

より頻繁に211Atを提供する環境が整った。
� 大阪大学が[211At] NaAtを用いたヒト臨床試験を開始
� 福島医大が[211At] MABGを用いたヒト臨床試験を年内に実施予定
� 海外でもデューク大学（Durham, USA）、ヨーテボリ大学（Göteborg, 

Sweden）、ワシントン大学（Seattle, USA）で211Atを標識した薬剤の
第１相臨床試験を実施。重篤な有害事象䛿認められていない。
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アスタチン-211, 211At (T1/2=7.214h)

7
211Atの提供が研究全体を底上げし、臨床試験に繋がったと考えるべき事例

� 国内6箇所の施設で製造可能。供給量や頻度も増加中。
� 短寿命RI供給プラットフォームや個々の研究者同士の共同研究に

より頻繁に211Atを提供する環境が整った。
� 大阪大学が[211At] NaAtを用いたヒト臨床試験を開始
� 福島医大が[211At] MABGを用いたヒト臨床試験を年内に実施予定
� 海外でもデューク大学（Durham, USA）、ヨーテボリ大学（Göteborg, 

Sweden）、ワシントン大学（Seattle, USA）で211Atを標識した薬剤の
第１相臨床試験を実施。重篤な有害事象䛿認められていない。

加㏿器と原子炉で生成する核種

Karlsruhe Nuclide Chart – New 10th edition 2018
Z Sóti et al., EPJ Nuclear Sci. Technol. 5 6 (2019)
https://doi.org/10.1051/epjn/2019004 N

Z

8

α,3n α,2n α,n

p,2n p,n

n,γ→β-

p,γ
d,n α,np

p,p2n
n,3n

γ,n
n,2n

Target
nuclide

n,γ
d,p

p,2p2n
n,p3n

γ,pn
d,α

p,2pn
n,p2n

γ,p
p,2p
n,pn

n,p

p,pα
n,αn

p,3n
n,α p,3p

n,f
p,spall

反応経路

γ,x ：光核反応（電子線照射)
pdα,x：荷電粒子（低エネルギー, 小型加㏿器）
p,x :荷電粒子（高エネルギー, 大型加㏿器）
n,x :中性子核反応（低エネルギー, 熱中性子炉）
n,x :中性子核反応 (高エネルギー, 高㏿中性子炉又䛿
大型加㏿器による二次中性子）

Fluka-derived roduction cross sections for different
driver beams onto a 45 g/cm3UCx targetA.
Gottberg, NIMB 376 8-15 (2016)
https://doi.org/10.1016/j.nimb.2016.01.020

放射性医薬品の構造

RI

母体化合物

標的分子に特異的に集積

アイソトープ

二官能性
キレート

標的分子

ガン細胞に発現している
抗原や
受容体抗体や

ペプチド

放射性複合体(Radio connjugate)

225Ac, 211At
90Y, 177Lu

99

アイソトープを用いた診断と治療

10

研究の背景

抗体
MW: 150kDa

RI

組
織
内
濃
度
≒
線
量

2412 36 48 60
経過時間 [h]

がん細胞

� RIを抗体やペプチドに標識して用いる
� がん細胞の膜表面に発現する抗原や受容
体を認識

� γ線やβ+（対消滅放射線）：がんの活動量や
存在量を提示→診断

� α線やβ線：放射線の飛程の範囲内の物質と
の電離・励起作用に由来するDNA鎖の損傷
→細胞死→がんの縮小→治療

アイソトープを用いた診断と治療
� RIを抗体やペプチドに標識して用いる
� がん細胞の膜表面に発現する抗原や受容
体を認識

� γ線やβ+（対消滅放射線）：がんの活動量や
存在量を提示→診断

� α線やβ線：放射線の飛程の範囲内の物質と
の電離・励起作用に由来するDNA鎖の損傷
→細胞死→がんの縮小→治療

11

研究の背景

経過時間 [h]
2412 36 48 60

がん細胞

組
織
内
濃
度
≒
吸
収
線
量

比放射能が低いと、標識しても効果が
少ない→薬学で䛿どうにもならない→製
造側の創意工夫が問われる。

12

12 60

がん細胞

35



原子炉生成核種にまつわる問題：比放射能[Bq/g]

13

無担体の177Lu: 4,100 GBq/mg, 無担体の153Sm: 16,400 GBq/mg
市販のnca177Luの仕様: > 3,000 GBq/mg,    市販の153Smの仕様:    ~ 200 GBq/mg
177Luの場合、 153Smの場合、利用用途が限られる
高中性子束で䛿、無担体と同様の利用が可能

153Sm
1.93d

177Lu
6.64d

中性子場䛿MURRやBR2を想定

原子炉生成核種にまつわる問題：比放射能[Bq/g]

14

無担体の177Lu: 4,100 GBq/mg,
市販のnca177Luの仕様: > 3,000 GBq/mg,
177Luの場合、
高中性子束で䛿、無担体と同様の利用が可能
低中性子束䛿利用用途が限られる→別の製造法が必要→Ybを用いたindirect製造

153Sm
1.93d

177Lu
6.64d

177Lu
6.64d

中性子場䛿MURRやBR2を想定 中性子場䛿KUR(Hyd)1MWを想定

Lu-177の製造方法

Karlsruhe Nuclide Chart – New 10th edition 2018
Z Sóti et al., EPJ Nuclear Sci. Technol. 5 6 (2019)
https://doi.org/10.1051/epjn/2019004
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176Lu(n,γ) 177Lu
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176Yb(d,n) 177Lu

N

15

6.64d

1.91h

Lu-177の製造方法

Karlsruhe Nuclide Chart – New 10th edition 2018
Z Sóti et al., EPJ Nuclear Sci. Technol. 5 6 (2019)
https://doi.org/10.1051/epjn/2019004

6.64d

1.91h

142d

16

照射条件：
中性子束 1.63x10^13
照射時間 24h

目的

� KURのLu-177製造能力の把握

� Yb由来のLu-177の製造と化学分離

17

方法

� ターゲット：Yb 0.5mg ICP分析⽤標準液試薬Yb(NO3)3
� ターゲット：Lu 0.01mg ICP分析⽤標準液試薬Lu(NO3)3
石英管に封入後、Alキャプセルに入れてHydで照射

� 照射1：2021年12月1日9：30～24時間（Yb試料1）
� 照射2：2021年12月7日13：00～24時間（Lu試料1）
� 照射3：2022年1月25日11：00～24時間（Yb試料2＆Lu試料2）
� Yb試料1は照射後5日冷却→開封し化学分離
� Lu試料1は照射後3日冷却→開封しトレーサー溶液として提供
� Lu試料2は照射後2時間冷却→開封しトレーサー溶液として提供
� Yb試料2は照射後6時間冷却→開封し化学分離
� YbからのLu分離ではHorwitzらの文献[1]を参照し、Eichrom社のLN2樹脂
(粒径20-50um)を⽤いた抽出クロマトグラフィーを実施→カラムからの溶
離液をフラクション毎で集め、各フラクションの溶液のγ線スペクトロメ
トリーを実施し、Lu画分を再度回収→DGA樹脂カラムで濃縮精製

18

[1] Horwitz, E.P. McAlister, D.R. Bond, A.H. Barrans, Jr., R.E. Williamson, J.M. 2005. A Process for the Separation of 177Lu from
Neutron Irradiated 176Yb Targets, Applied Radiation and Isotopes, 63, 23-36.
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19 20

21

Yb試料1の分離 Yb試料2の分離 Yb試料2の分離

Yb試料1の分離Yb試料1の分離

金沢大学への郵送

Horwitz, E.P. McAlister, D.R. Bond, A.H. Barrans, Jr., R.E. Williamson, J.M. 2005. A 
Process for the Separation of 177Lu from Neutron Irradiated 176Yb Targets, Applied 
Radiation and Isotopes, 63, 23-36.

22

Copyright protected image

Horwitz, E.P. McAlister, D.R. Bond, A.H. Barrans, Jr., R.E. Williamson, J.M. 2005. A 
Process for the Separation of 177Lu from Neutron Irradiated 176Yb Targets, Applied 
Radiation and Isotopes, 63, 23-36.

23

• 3本の巨大カラムを利用
• 50℃に維持するためのジャケットカラム利用
• 日本で䛿LN2（20-50um）䛿10gで¥103,000(税抜)

Copyright protected image

カラム分離の溶離曲線 -2021/12/9 exp-
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カラム分離の溶離曲線 -2022/1/25 exp-
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カラム分離の溶離曲線 -2022/1/25 exp-
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27

177Lu（T1/2＝6.64d）

γ線スペクトル（分離精製後）
natYb(n,γ)169Yb, 175Yb, 177Yb→ 177Lu

28

177Lu（T1/2＝6.64d）

175Yb（T1/2＝4.19d）

β-

結果

� 回収放射能から求めた製造放射能（1/26 EOB）
� 177Lu：6.07MBq(2.52MBq)  ※σ（φth)のみの計算
� n.c.a.177Lu：1.47MBｑ(0.81MBq)

� Luの製造䛿比較的容易。但し中性子束により比
放射能が決定される場合䛿、間接製造を進める
必要がある。

� Ybがわずかに残った。（∴無担体で䛿ない。）→
分離条件を変えて、最適化を目指す。

29

謝辞

� 本研究の実施にあたって䛿以下の共同研究者の
皆様にお世話になりました。ここに感謝申し上げ
ます。

� 山村朝雄教授（京都大学複合原子力科学研究所）

� 田端千紘助教（京都大学複合原子力科学研究所）

� 奥村良氏（京都大学複合原子力科学研究所）

� 小川数馬教授（金沢大学新学術創成研究機構）
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質疑応答

• 今後の医療用RIの大規模製造では、作業者の放射能の被曝はどの程度かということ
が重要な要素になると思うが、いかがか。（山村）

• 数マイクロシーベルトとなるだろう。発生するガンマ線も低エネルギーなので、遮
蔽は容易である。（鷲山）

• 分離が完全でないという分離性能の課題があったということでした。カラムは文献
の３段のうち１段を今回使用したということだが、今後は３段のカラムが必要と考
えるか。（山村）

• 今回は着点時に、溶液・樹脂が舞っている状況となってしまい、そのために着点が
完全な状況でなかったためとも思われる。この改善が進められればよい。（鷲山）
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2.10 小川　数馬（金沢大新学術）

「核医学治療用β-放射体 177Luの標識薬剤の開発」

（講演資料収録不可）

質疑応答

• Luのラベリングが難しそうだということはあるか。（志水）

• 収率について最適化が必要である。（小川）

• DTPAに対する Luの配位が弱くはないか。（志水）

• 非常に強くないかもしれないが、思ったより結合が強く安定のように見られる。（小
川）

• 前駆体の量を増やすと標識率は上がると思うが、比放射能が高くなり、腫瘍への集
積が低下するか。（吉本）

• 前駆体とラベリング体の保持時間がほぼ同じなので分離しにくい。（小川）

• アクチニウムでは精製せずに利用されているようなので、お聞きした。（吉本）

• ありがとうございます。（小川）
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2.11 志水　陽一（京大医病院）

「京大病院における核医学治療に関する取り組み」

京都大学 医学部附属病院
放射線部

志水 陽一

2022/3/3「アクチノイドの物性化学とその応用」専門研究会

京大病院における核医学治療に関する取り組み

核医学部門 外来施設（核医学診断）

3x PET/CT (Discovery IQ）

4x SPECT/CT (NM/CT 860）PET/MR （Signa PET/MR）

乳房専用PET (Elmammo)

* ジェネレータにより産生

核種 半減期

C-11 20.4 min
N-13 9.97 min
O-15 2.04 min
F-18 110 min
Ga-68* 68.1 min
Cu-64 12.7 h
Zr-89            78.4 h

PET

院内に設置する
サイクロトロンにて

核種を製造し、
薬剤を合成

（院内製造）

市販品購入
（一部院内製造）

核医学診断に用いられる核種

SPECT

Ga-67 78 h
Tc-99m* 6.0 h
In-111 2.8 d
I-123 13 h
Tl-201 74 h

サイクロトロン

b+放出核種
の製造

PET薬剤の合成 品質検定

g線検出器付き
HPLC、etc…自動合成装置

ホットセル

薬剤の管理：RI規制法から医療法へ切り替え

PET薬剤の院内製造

ヒトに投与

PET薬剤製造施設認証

¾ 各PET薬剤製造施設がGMP関係規則等に基づき、独自に製剤の品質
に関わる全ての管理・品質保証を行うよう、日本核医学会が、PET薬剤
製造施設認証を制定

¾ 認証を受けることにより、高品質保証体制を維持していることを担保

認証を受けるために求められる主な項目

① 製造管理体制の構築（各担当者の責任の明確化）

② 製造・品質管理に関する事項のドキュメント化（基準書、手順書など）

③ 製造施設の無菌性担保

サイクロトロン

・ 陽子エネルギー：16.5 MeV(p)、8 MeV(d)

GE Healthcare社製 PETrace860：2台

・ ターゲット：18F、11C、13N、15O、68Ga
1台䛿固体ターゲットにも対応（64Cu、89Zr、etc…）
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ホットラボ室（学会GMP対応）

ホットセル 青：グレードA、黄：グレードC、
緑：グレードD

クリーンベンチ

PET薬剤の品質検定

ドーズキャリブレータ

トキシノメータ

pHメータ

HPLC

合成装置（FASTlab）による68GaCl3の
精製、68Ga-DOTATOCの製造

サイクロトロンでのGa-68製造

照射条件：40 μA、60分

68GaCl3の精製

Hydroxamate-
based resin

TOPO-based 
resin

標識反応

68Ga-DOTATOCの製造

C18 Sep-Pak
カラム精製

サイクロトロンを用いた68Ga-DOTATOCの製造

サイクロトロン ジェネレーター

68GaCl3製造時間 約60分 10分以内

68GaCl3製造量 1.8~2.8 GBq 最大1.3 GBq
（検定日）

68Ga-DOTATOC
製造量

1.1~1.8 GBq 最大0.9 GBq
（検定日）

未承認新規医薬品としての審査・承認を経て、サイクロトロン産生Ga-68を
用いた院内製造68Ga-DOTATOCのPET診療（自由診療）を開始

RI治療薬

核種 半減期薬剤 適応疾患

I-131（β線）NaI 分化型甲状腺癌
甲状腺機能亢進症

8日

Sr-89（β線） 転移性骨腫瘍に対する疼痛緩和SrCl2 50.5日

MIBG I-131（β線） 8日 難治性褐色細胞種

RaCl2 Ra-223（ɑ線） 11.4日 去勢抵抗性前立腺癌

Y-90（β線） 再発・難治性悪性リンパ腫2.7日Y-ibritumomab

Lu-DOTATATE ソマトスタチン高発現
神経内分泌腫瘍

Lu-177（β線） 6.6日

国内で承認されている薬剤

価格

684,930円/回

4,443,140円/回

45,360円/カプセル
(10~12カプセル/回）

328,911円/回

2,648,153円/回
（4回/治療）

1,072,505円/本
(3~4本/回）

RI治療薬を用いた治療（退出基準）
退出基準

・ 患者の退出・帰宅における放射能量
(投与量又䛿体内残存放射能量）

89Sr: 200 MBq以下
131I: 1110 MBq以下
90Y: 1184 MBq以下
223Ra: 12.1 MBq以下

・ 患者の退出・帰宅における線量当量率
（患者表面から1メートル）

131I: 30 μSv/h以下
177Lu: 18 μSv/h以下

一部の薬剤でRI病室での
入院が必要

131I-NaI（高容量）: 3泊4日
177Lu-DOTATATE: 1泊2日
131I-MIBG: 6泊7日以上

・ 放射性医薬品により治療を受けている患者を放射線治療病室等から退出させたとし
ても、当該患者が第三者に与える放射線被ばくについて

一般公衆の線量限度：1 mSv/年
介助者の線量拘束値：5 mSv/一行為

を上回らないことを担保

京都大学医学部附属病院 RI治療関連施設

中病棟地階RI施設
・ 外来
・ 特別措置病室関係の対応
（薬剤投与など）

北病棟RI病室
・ 入院対応（３⇒５床）

Ki-CONNECT病棟
・ 特別措置病室（臨床研究・治験対応）
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核医学部門 外来施設（RI治療）

薬剤調製

薬剤投与＋待機

薬剤投与

RI治療病室
¾ RI管理区域内に病室を設置
遮へい体（主にベッドに鉛遮へい体が付属）、専用の排気・排水設備の設置が必要

¾ 病室内（管理区域内）で䛿基本RI室と同様の対応
ゴミ䛿RI廃棄物へ、病室内から物を持ち出す際に䛿汚染検査が必須

・ 病室の維持費が高額

・ 病室内での看護等の対応が難しい（作業者の被ばくの観点から）

⇒患者への負担も大きい

Ref:日本アイソトープ協会医学・薬学部会全国核医学診療実態調査専門委員会：第 8 回全国核医学診療実態調査報告書

特別な措置を講じた病室
医療法施行規則第30条の15
病院又䛿診療所の管理者䛿、診療用放射線照射装置若しく䛿診療用放射線照射器具
を持続的に体内に挿入して治療を受けている患者又䛿診療用放射性同位元素若しく䛿
陽電子断層撮影診療用放射性同位元素により治療を受けている患者を放射線治療病
室以外の病室に入院させて䛿ならない。
ただし、適切な防護措置及び汚染防止措置を講じた場合にあつて䛿、この限りでない。

一般病室でも、RI治療薬投与患者が入院する時のみ
放射線防護、汚染防止措置などをすることで入院対応が可能に

Ref. 厚生労働省 第１回医療放射線の適正管理に関する検討会資料2

特別な措置を講じた病室

• 病室外の患者被ばく実効線量：1.3 mSv/3月
（RI管理区域の設定基準と同じ）

䇿特別な措置を講じた䇿病室への対応

• 室内に汚染拡大防止措置

（床面等にポリろ紙を敷くなど）

⇒薬剤の体内動態を考慮して被ばく線量計算

をすることで、適切な遮へい対応が可能

• トイレが設置された個室

• 尿䛿畜尿容器に保管し、定期的にRI室で廃棄

• 投与患者の呼気等による病室内の空気中の放射性同

位元素の濃度が、核種ごとに別表第3第2欄（空気中濃
度限度）の濃度を超えない

⇒呼気への移行量が判っているRI治療薬に限定

RI治療の問題（個人的意見）
¾ RI病室での入院対応

• RI病室：病室の設置・維持費が高額、患者対応が難しい

¾ RI治療薬の供給体制

• 特別措置病室：病室内の汚染防止措置、尿対応などで現場に負担

出来れば外来で対応

• α線放出核種を標識したRI治療薬の普及

• β線放出核種：治療前に線量予測ができれば、日帰り対応が可能か予測可能
⇒治療前にPET核種に置換した薬剤を用いたPET診断

• 薬剤費が高価

• 基本海外で製造・輸入対応

⇒薬剤供給日が限定：治療を受けられる患者数が限定

（病床稼働率が低下）

薬剤オーダー締切が早い：緊急キャンセル時の対応が難しい

（在庫管理が困難）

RI治療の普及に䛿国内で安定かつ（比較的）安価に製造・供給が重要で䛿

今後の展開

RI治療薬の線量（体内動態）予測のためのPET薬剤開発
• RI治療核種（α線、β-線放出核種）およびPET核種（β+線放出核種）を同位体として

有する元素を選択

• 製造コスト（特に原材料費）を出来るだけ抑えたい

候補元素

• 64Cu (β+)/67Cu (β-)

• 86Y (β+)/90Y (β-)

• 44Sc (β+)/47Sc (β-)

• PET核種䛿院内サイクロトロンで製造したい（p, 16.5 MeV以下）
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2.12 木村　寛之（京都薬科大）

「腫瘍を標的としたラジオセラノスティクス創薬と臨床応用」

アクチノイドの物性化学とその応用

腫瘍を標的としたラジオセラノスティクス創薬と
臨床応用

京都薬科大学
木村 寛之

2022年3月3日

治療薬

治療用放射性同位元素

診断薬

治療薬診断薬

分子イメージング技術=可視化技術

PET
Positron Emission 

Tomography
陽電子放射型断層撮

影

SPECT
Single Photon

Emission Computed 
Tomography

単光子放射型断層撮影

高感度かつ特異的に病巣部を可視化
放射性同位元素内用療法
＜すでに医薬品として承認されている薬剤＞

ラジオセラノスティクスプローブ

薬剤を患部に選択的に送り込み、診断と治療を効率的に実施

診断用放射性同位元素

病巣に薬剤を選択的に送達

セラノスティクス
Theranostics

診断
Diagnostics

治療
Therapeutics

111In-イブリツモマブチウキセタン（診断薬）
90Y-イブリツモマブチウキセタン（治療薬）

123I-カプセル（診断薬）
131I-カプセル（治療薬）

Current and Future Radio-Theranostic Approach

Nuclear 
theranostic pair

Target Application No. of patients/y

68Ga- and 177Lu-
DOTATE

Somatostatin 
receptors

NETs 68Ga-DOTATE:20,000
177Lu-DOTATE:7,500

68Ga- and 177Lu-
PSMA

PSMA Prostate cancer 68Ga-PSMA:160,000
177Lu-PSMA:40,000

123I- and 131I-
iobenguane

Norepinephrine 
reuptake transporter

Neuroblastoma, 
paraganglioma, 
pheochromocytoma

68Ga- and 177Lu-
FAPI

Fibroblast activation 
protein

Multiple cancers

68Ga- and 177Lu-
3BP-227 NTR1 
antagonist

Neurotensin 
receptor 1

Pancreatic cancer

124I- and 131I-
girentuximab

Carbonic anhydrase 
9

Renal cell cancer

123I- and 131I-iodine Sodium/iodide 
symporter

Thyroid diseases

225Ac- and 213Bi-Labeled Compouds

Labeled Compouds Target No. of patients

213Bi-DOTATOC
225Ac-DOTATOC

Neuroendocrine tumors 25
39

225Ac-PSMA617 PSMA cancer >400

213Bi-anti-CD33-mAb
225Ac-anti-CD33-mAb

Leukemia 49
76

213Bi-anti-CD20-mAb Lymphoma 12

213Bi-anti-MCSP-mAb Melanoma 54

213Bi-Substance P
225Ac-Substance P

Glioma 68
20

213Bi-anti-EGFR-mAb Bladder cancer 12

Seminars in Nuclear Medicine Volume 50, Issue 2, March 2020, Pages 119-123

copyright protected image

分子イメージングプローブの開発 自৿合成装置・イメージング装置・
分析装置の開発

標識法の開発
レギュラトリーサイエンスへの
取り組み

・がん（前立腺がん、肺がん、乳がん、
膵がんなど）

・糖尿病（膵β細胞）
・認知症（アルツハイマー型認知症）

・RI標識合成に特化した自৿合成装置・
分析装置の開発

・マイクロ波反応装置の開発
・マイクロリアクターの開発
・ETCCカメラの開発
・Electro Wetting On Dielectric
（EWOD）を用いた標識法の開発

・クリック反応を用いたプレターゲティ
ング法の開発

・F-18標識法・標識試薬の開発
・ボロン酸を用いた標識法の開発
・RI-NEXTA反応の開発
・マイクロ波を用いた迅速合成法の開発

・PET、SPECT薬剤の院内製造法の確立

・イメージング領域の研究者の育成
・核医学専門薬剤師の養成
・画像診断が分かる薬剤師の養成

人材育成

PET、SPECT、MRI、X線CT、蛍光、
光音響、ETCC

First in Human Clinical Trials
PSMA-PET Imaging : 18F-FSU880

Pancreatic β-cell imaging : 18F-Exendin4 

OATP Imaging :18F-Pitavastatin

Drug Metabolism and Pharmacokinetics, 
34 (5), 317-324 (2019)

Cancer Science, 110 (2):742-750 (2019)
Frontiers Endocrinology, (2021)

copyright protected image copyright protected image
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医薬品合成装置・分析機器開発との関わり

・マイクロリアクターを用いた
医薬品合成システムの開発
（島津製作所）

・マイクロリアクターを用いた
医薬品合成技術の開発（京都大学）

・マイクロウエーブを用いた
医薬品合成システムの開発
（サイダ・FDS）

第１世代

第２世代

第3世代
（アークレイ株式会社）

第4世代

・多施設での[18F]FSU-
880の合成を目指した合
成装置の小型化・試薬の
キット化
（NMPビジネスサポート
株式会社）

薬剤開発の中で生まれた技術

Plunger Pumps

マイクロリアクターを用いた[18F]SFBのone-flow 合成

18F-, K222 (5 mg/250 µl) , 
0.56 µl/min

1 (0.5 mg/250 µl) ,
0.56 µl/min 

TSTU (15 mg/500 µl) , 
2.24 µl/min

TPAH (1M 20 µl/250 µl) ,
1.12 µl/min

DMSO/water (90/10)
2.24 µl/min

[18F]SFB

反応温度：120 ºC
反応時間 一段階目：5 min

二段階目：1 min
三段階目：30 sec

反応時間６．５分
放射化学的収率は約60%

マイクロリアクターを用いた短時間・高収率の合成に成功 自動合成装置の開発

5 cm

PCT/JP2010/053252

TPAH
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cross-section
of channel

material : silica glass 
fabrication : sandblast
chip size : 50 x 50 mm
volume : 5.6, 1.1, 4.5 µl

glass

150 
150

(µm)

One-flow synthesis of [18F]SFB

診断薬・治療薬を効率よく開発

ユニットカップリング型分子プローブ

標的認識ユニット

リンカーユニット

シグナルユニット ・診断用RI
・蛍光物質

・治療用RI
・抗がん剤 など

治療薬

診断薬

【標的分子】
疾患と関連する

・Gd(MRI）など

N
H

O

N

N

99mTc
O
O

O

O

CO
OC
OC

(例)

世界展開型：先端的・学際的な研究拠点の整備により、全国
的あるいは国際的な経済・社会の発展、科学技術の進展に寄
与する取組

「受容体特異的画像化技術を基盤とするがん放射線
内用療法（radio-theranostics）研究拠点の形成」

文部科学省
平成30年度
私立大学研究ブランディング事業に採択

セラノスティクス先進国の研究機関との共同研究
・ドイツ・ヴュルツブルグ大学
・ベルギー・ゲント大学附属病院など

放射性同位元素研究センターの基盤整備に向けた現状

❶ 使用可能な核種の充実

他施設であまり使用されていない（᣿属）核種を用いることで、

本学の独自色を打ち出す．

18核種

3H, 14C, 22Na, 32P, 33P, 35S, 36Cl, 45Ca,

48V, 51Cr, 54Mn, 57Co, 59Fe, 64Cu, 65Zn,

75Se, 111In, 125I

追加42核種

18F, 46Sc, 55Fe, 63Ni, 62Zn/62Cu, 67Ga, 68Ge/68Ga 82Rb, 85Sr,

89Sr, 88Y, 90Y, 89Zr, 99Mo/99mTc, 94Tc, 94mTc, 95Tc, 95mTc, 96Tc,

123I, 124I, 131I, 134Cs, 137Cs, 145Eu, 152Eu, 177Lu, 188W/188Re,

186Re, 188Pt, 191Pt, 195Au, 196Au, 198Au, 201Tl, 204Tl, 201Pb,

203Pb合計60核種

✓ 生体微量᣿属元素の動態研究

✓ 診断用核種 ⇔ 治療用核種の相互変換によるTheranostics研究

✓ 無機医薬品の作用機序に関わる薬理学研究

イメージング研究を考慮し、SPECT/PET核種を増やす．

「がんの視覚化」に基づいた高精度診断・治療を実現するための創薬基盤の構築

先端的分子イメージング法を基盤とする医薬連携創薬体制
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研究の紹介

・マイクロ波反応装置を用いた標識反応
・ボロン酸前駆体を用いた銅触媒下での
放射性ハロゲン標識反応
・EphA2受容体を標的としたラジオセラノ
スティクスプローブの開発

Resonance-type microwave reactor system

Resonant cavity

inner diameter: φ82 mm, inner height: 30 
mm, outer size; depth: 16 cm, width: 23 cm, 
height: 9 cm.

Left: liquid delivering unit, Center: 
resonant cavity, Right: oscillation unit

The subject of the present study is to show a microwave reactor with a solid-state 
oscillator whose frequency can be tuned to heat a small amount of solvent efficiently in 
the resonant cavity, and provide excellent heating to the reaction mixture for PET 
radiosynthesis.

Journal of Labelled Compounds and Radiopharmaceuticals, 57 (12), 680-686 (2014)

Synthesis of [18F]SFB using the developed 
microwave reactor
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[18F]SFB

1) TPAH    MeCN·H
2O    120°C, 

1 min

2) TSTU    MeCN
    90°C, 

1 min
63 ± 4% RCY

(decay corrected from [18F]KF)
25 min

 (total synthesis time)

SFB precursor (1.0 mg)
MeCN (200 µL, Merck)
Kryptofix 222 (2.0 mg) 
K2CO3 (1µmol)
18F (370~3700 MBq)

[18F]Ethyl 4-fluorobenzoate

1)Tetrapropylammonium hydroxide (10% in H2O, 20 µL)

2)TSTU in anhydrous acetonitrile (15 mg, 0.2 mL) 

Radio-TLC [18F]Ethyl 4-fluorobenzoate

研究背景

研究課題

¾ Iodogen, Iodobeadsを用いた標識反応
¾ 酸化的脱スズ化反応

¾ 間接的な標識（多段階での標識）

温和な条件で効率的かつ位置選択的に標識できる
新たな放射性ハロゲン標識法の開発．

■有毒な有機スズが残留する可能性がある．
■前駆体の長期保存が困難．

■操作が煩雑で時間がかかる．

■チロシン残基が複数存在する際に
位置選択的な標識が困難．
■副産物が生じやすい．

OctreoScan®やLutathera®を䛿じめとする放射性標識ペプチド䛿，病

変部のイメージング及び治療を行うための重要な放射性医薬品で
あり，薬学・核医学の発展に大きく寄与している．

高い標的特異性，
体内動態 …etc.

ペプチド
放射性標識法の開発

母核となる分子の探索

� 熱に弱い分子の標識に用いることが出来る従来型の放射性標識法とその問題点

¾ キレーターを用いた標識
■分子サイズが大きくなりやすい．
■ペプチドの体内動態に影響を与えやすい．

B
HO

HO
Bpin

Na125I
Cu catalyst
r.t.R R Ror

125I

ボロン酸前駆体を用いた銅触媒下での放射性ヨウ素標識反応

研究背景

¾ 前駆体に有毒な重金属を含まない．

¾ ボロン酸前駆体の安定性が高く，長期保存が可能である．

¾ 室温での標識が可能である．

¾ 標識特異性が高い．

¾ 共通のボロン酸前駆体を用いて，様々な放射性同位元素で標識が可能である．

（例： 211At, 18F, 11C, 76/77Br etc.）

Thomas C. W. et al., Chem. Commun. 2016; 52: 13277−13280.
Zhang P. et al., Chem. -Eur. J. 2016; 22: 16783−16786.
Reilly Sean W. et al., Org. Lett. 2018; 20: 1752−1755.

これからの放射化学を担う重要な放射性ヨウ素標識反応に注目して研究を展開．
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間接標識法によるc(RGDyk)の 125I 標識
ステップ 1

ステップ 2

直接標識法によるc(RGDyk)の 125I 標識

●放射性単離収率： 64.4-69.0 %

●作業時間： 27.7-32.1 min

●放射性単離収率： 25.6-35.7 %

●作業時間： 136.7-147.4 min

ボロン酸前駆体を用いた銅触媒下での放射性ヨウ素標識反応の環状ペプチドへの応用

¾ 125I標識の結果

(n = 3)

(n = 3)

Journal of Labelled Compounds and Radiopharmaceuticals, 64(8) 336 - 345 (2021)
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EphA2（Erythropoietin-producing hepatocellular A2）

1) Journal of Hematology & Oncology, 2020;13;114

EphA2受容体を標的としたイメージングプローブの開発
・がんの性状把握
・核医学治療

特徴
・チロシンキナーゼの一種
・サブタイプ

EphAタイプ
EphBタイプ

・EphA2受容体が発現2)

乳がん
非小細胞性肺がん
神経膠腫（グリオーマ）
前立腺がん

・がんの悪性化・進展に関与

2) Nat Rev Cancer. 2010 March ; 10(3): 165–180.

copyright protected image

CT

SPECT/CT ([123I]ETB)
Time Course Anesthetized (isoflurane: 2.5%)

Intravenous administration of 
[123I]ETB 

0 Time (min)

SPECT (60 min)

Acquisition parameters for SPECT 
○Collimator: GP mouse collimator
○ Injected radioactivity : 

14.5 MBq/100 µL
○ Acquisition : 

60 min after injection of [123I]ETB
○ Acquisition time : 60 min
○ Reconstruction: 3D-MLEM

Acquisition parameters for X-ray CT 
○ Tube voltage: 50 kV

○ Tube current: 100 μA
○ Reconstruction: ISRA

Cell:U-87MG (Human Glioblastoma)
Animal:BALB/c nu/nu mouse (male)

7 weeks  17.0 g
Tumor

SPECT:γ-CUBE  CT: X-CUBE
（Molecubes company）

75   90                         150

ACS Medicinal Chemistry Letters, 12(8):1238-1244 (2021)

[123I]ETB

copyright protected image

今後の展開

・核医学治療薬の開発
177Luから薬剤開発を進め、225Ac、213Bi、

212Pb、227Thなどの医薬品への応用に関して情報
収集と基礎研究を目指す。

・標識技術の開発
効率的な標識法の開発、キレート剤の開発

放射性医薬品の開発には、医薬理工の
先生方の協力が必要です。
共同研究をお願いいたします。

木村寛之
hkimura@mb.kyoto-phu.ac.jp

47



質疑応答

• Th-227に興味を持っていただいているのは嬉しい。これは欧米では注目されている
が、日本では二重規制のため進まない。（山村）

• その通りである。（木村）

• 超音波で迅速にラベリングが完了するということだが、分子振動を促進するために
キレート形成が促進されるということか。（山村）

• 局所的に温度を高くできるためと考えている。（木村）

• どのような（エネルギー、半減期）を持った核種が重要なのか。（鷲山）

• 半減期は長すぎず、短すぎず、が良い。短すぎると調整している間に崩壊してしま
う問題がある。長すぎると核医薬を投与してからの待機時間（崩壊に掛かる時間）
が長くなる。（木村）
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2.13 田端　千紘（京大複合研）　「初めに」

連絡・ご案内
• Zoomでの表示名を「氏名（所属）」として下さい。（例：田端千紘（京大複合研））


• ご講演者の皆様には、時間厳守による5分間の質疑時間の確保にご協力をお願いします。


• 質疑はZoomの挙手機能をご利用下さい。挙手があったら、座長の方は指名し、指名された方はミュー
トをOFFにして発言して下さい。（可能な範囲でビデオもONにして下さい。）


• 午前のセッションと午後のセッションの終了後、集合写真（画面キャプチャ）の撮影を行います。
Zoomから退出せずにビデオONにて待機をお願いします。


• 会議終了後、講演スライドを収集いたします。収集したスライドは会議報告書に掲載し、京大レポジト
リKURENAIにて公表されます。公表に支障のある部分以外を抜粋してご提出をお願いします。（スライ
ド提出方法は会議後にメールにてご案内予定です。）
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2.14 網塚　浩（北大院理）

「ウラン系超伝導体における 5f電子状態の基礎理解および物理と化

学の協働による物質機能開拓」

CaBe2Ge2型結晶構造を持つ
U化合物の低温磁性

北海道⼤学理学研究院

京都⼤学 複合原⼦⼒科学研究所
KEK 物質構造科学研究所
東北⼤学 ⾦属材料研究所

今布咲⼦, 鈴⽊悠介, 髙⼒暁成, 村⽥怜也, 
⾦⼦佑真, ⽇髙宏之, 柳澤達也, 網塚 浩
⽥端千紘
中尾裕則
清⽔悠晴, ⻘⽊⼤ਘ ৼ ঢ় ڿ ঐ ॸ জ ॔ ঝ ଢ଼ ஢ ஼

J-Materials LAB.
ਘ ৼ ঢ় ڿ ঐ ॸ জ ॔ ঝ ଢ଼ ஢ ஼
Physics of Strongly Correlated Electron Systems

Low-temperature magnetic properties of 
uranium compounds with CaBe2Ge2-type crystal structure

2022.3.4 専⾨研究会＠熊取 オンライン

− ウラン系超伝導体における5f電⼦状態の基礎理解および物理と化学の協働による物質機能開拓 −

u Introduction
• CaBe2Ge2-type structure

u UIr2Si2
• Previous reports
• Physical properties measurement

u UIr2Ge2
• Previous reports
• Resonant X-ray scattering experiment

u Summary

Outline

u Discussion
• Origin of magnetic structures (UIr2Si2, UIr2Ge2)

UT2X2

base on C. Tabata Ph D. thesis

ThCr2Si2
I4/mmm

U
T
Si

UT2Si2

UT2Ge2

T: transition metal
X: Si or Ge

CaBe2Ge2
P4/nmm

Uranium 1-2-2 compounds

CaBe2Ge2-type structure

Crystal structure of UT2X2 (T = Ir, Pt X = Si, Ge)
space group: No. 129, P4/nmm, D4h

7

Layer structure in CaBe2Ge2-type structure

U-site⋯2c (4mm (C4v))
→ × inversion symmetry

c
a

a

U
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UIr2Si2

(U-site symmetry: D4h)

ThCr2Si2-type
structure

U
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X

c
a

a

most of UT2X2-system

No. 139, I4/mmm, D4h
17

U-site⋯2c (4mm (C4v))
→ × inversion symmetry
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a

U
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Si

UIr2Si2

CaBe2Ge2-type structure space group: No. 129, P4/nmm, D4h
7

Layer structure in CaBe2Ge2-type structure

Crystal structure of UT2X2 (T = Ir, Pt X = Si, Ge)

(U-site symmetry: D4h)

ThCr2Si2-type
structure

U
T
X

c
a

a

most of UT2X2-system

No. 139, I4/mmm, D4h
17 U-site⋯2c (4mm (C4v))

→ × inversion symmetry

c
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U
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Si

UIr2Si2

CaBe2Ge2-type structure space group: No. 129, P4/nmm, D4h
7

Layer structure in CaBe2Ge2-type structure

Crystal structure of UT2X2 (T = Ir, Pt X = Si, Ge)

(U-site symmetry: D4h)

ThCr2Si2-type
structure

U
T
X

c
a

a

most of UT2X2-system

No. 139, I4/mmm, D4h
17
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If Q = 0 AFM order occurs

Broken global inversion symmetry
time reversal symmetry

CaBe2Ge2-type structure space group: No. 129, P4/nmm, D4h
7

Layer structure in CaBe2Ge2-type structure

Candidate system for cross correlation phenomena
(current induced magnetization,…)

U-site⋯2c (4mm (C4v))
→ × inversion symmetry

c
a

a

U
Ir
Si

(U-site symmetry: D4h)

ThCr2Si2-type
structure

U
T
X

c
a

a

most of UT2X2-system UIr2Si2

No. 139, I4/mmm, D4h
17

Crystal structure of UT2X2 (T = Ir, Pt X = Si, Ge)

- Czochralski method 
with tetra-arc furnace

- Collaboration with Dr. Y. Shimizu
(IMR, Tohoku Univ.)

Specific-heat measurements
- PPMS (Quantum Design Inc.)
- Temperature : 2-60 K
- Magnetic field : 0-12 T

Single-crystal growth

Magnetization measurement
- MPMS3 (Quantum Design Inc.)
- Temperature : 2-300 K
- Magnetic field : 0-7 T

Crystal structure investigation
- Powder X-ray diffraction method

with SmartLab (RIGAKU)
- Laue method 

Experimental Procedure
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Experimental Results – magnetization

effective momentWeiss constant

crossover of 5f-electron state around 150 K?

fitting parameters (c-axis) (fitting range: 100 K)
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!! (K) 3.34 −42 −41 −93
"eff ("B) 1.21 1.68 1.74 2.32

#"(10-8 m3/mol) 2.27 1.48 2.04 1.03

LT: T < 150 K, HT: 150 K< T∼ ∼

Undisclosed

Undisclosed

u CEF splitting (tetragonal system)

Experimental Results – specific heat

Δ = 15 K

Δ% = 110 K

CEF analysis in UIr2Si2

A. J. Dirkmaat et aI., Phys. Rev. B 41(1990) 2585.
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• convex upward phase boundary

• existence of TCP?
(2nd order ↔ 1st order)

• Broad peak anomaly in C(T)
→ pseudo gap? 

(Zeeman effect ↔ hybridization effect)
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Experimental Method
Elastic resonant X-ray scattering (RXS)

Thomson
scattering Electric transition Magnetic transition≫Magnetic

scattering

non-interaction 
terms

interaction
terms

+

Fermi’s Golden rule

∝ 4()*

'!"# ∝ |⟨* +$| ⟩* + |⟨* +%| ⟩* +-
&

|⟨* +'| ⟩. |⟨. +'| ⟩*
/( −/)

+-
&

|⟨* +*| ⟩. |⟨. +*| ⟩*
/( −/)

%

Source terms of Resonant scatteringNon-reso. terms

Scattering intensity

Interaction between electrons and electromagnetic-field

+$ +% +*+'
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3d10

5f 2
E

… 3d 9

5f 3

… 3d10

5f 2

…
⟩|7 ⟩|8 ⟩|7

ℏ* ℏ* ℏ:"#

Resonant RXS by E1 transition (3d↔ 5f)

Absorption
edge

Initial state Intermediate state Initial state

Atomic form factor via E1 transition
electric dipole
transitionℏ*"#

multipole
operator (rank≤ 2) 

T. Nagao, J. Igarashi, Phys. Rev. B 72, 174421 (2005).

ℏ*
.+$(*)

Elastic resonant X-ray scattering (RXS)

1: polarization vector (incidence)
1′: polarization vector (scattered)

4, 6 = x, y, z

8, ≡ ∑- ;-, (dipole operator)

⋯

Diffraction Intensity (magnetic dipole ; = 1)

'.(/ ∝ 1+$ % ∝ 2+$$ 3 -
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Energy
spectrum

Geometric
factor

Magnetic structure
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(@9$: lifetime of excited intermediate state)

ℏ*"#ℏ*

orientation of ordered moment

・azimuthal angle dependence analysis

・polarization analysis

ordered vector
comparing with experimental data…

A+$ * =B
-
.+$,-C9:;<=!

Structure factor

Experimental Method

General two-circle diffractometer

sample 1

c110 ac

sample 2

Chamber
・vacuum chamber (10−5 ∼ 10-6 Pa)

Cooling system
・4He-flow cryostat (6 ∼ 300 K)

Samples
・sample1 (scattering plane: c*-(1,1,0)*)
・sample2 (scattering plane: a*-c*)

Detector
・silicone drift detector (SDD)

KEK PF BL-11B

grown by Czochralski method (IMR Tohoku Univ.)

Incident X-ray 
・Energy: 3.72 keV (M4-edge of U, E1 )
・Polarization: holizontal (π-pol.)

=
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X-ray
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Experimental Procedure
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Energy scan at (2, 0, 1.5)

Single peak spectrum at 3.723 keV
>> Resonant scattering by E1 transition

at M4-edge (U)

Line scans in a*-c*plane 
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Superlattice reflections are observed at
$ = (lattice reflection)+ (0, 0, 1/2) below TN
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Crystal structure
Space group: P4/nmm (No. 129)

propagation vector Q = (0, 0, 1/2) 
non-zero magnetic moment at U-site+

↔ strong magnetic anisotropy (easy-axis: c ) 

based on Landau theory for 2nd order transition

AFM ordering with magnetic moment along c-axis (P2c4/nm′m′) ? 
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Experimental Procedure

azimuthal angle dependence of superlattice intensity

error

= = (2, 0, 1/2)
?∗ @-axis

A∗
sample

In the case of m ∥ c

m
JA

JCJB

m = (mX, mY, mZ) 
=m(0, 0.998, 0.0565)

K = 0

1.5x10
4

1.0

0.5

0.0

In
te
ns
ity

 (a
rb

.u
ni

t)

-0.8 -0.6 -0.4 -0.2 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8

Dw (deg. )

UIr2Ge2
(2, 0, 0) + (0, 0, 1/2)
T = 10 K
E = 3.723 keV

 -40
 -30
 -20
 -10

 
 

  j (deg.)
 -90
 -80
 -70
 -60
 -50

−90° < @ < 0

K = -90°

K = -10°

1.5x10
4

1.0

0.5

0.0

In
te
ns
ity

 (a
rb

.u
ni

t)

-0.8 -0.6 -0.4 -0.2 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8

Dw (deg. )

UIr2Ge2
(2, 0, 0) + (0, 0, 1/2)
T = 10 K
E = 3.723 keV

  j (deg.)
 90
 80
 70
 60
 50

 

 40
 30
 20
 10
  0

0 < @ < 90°

K = 0

K = 90°

Experimental Result

Undisclosed Undisclosed

53



u We investigated low-temperature 
physical properties of UIr2Si2 single 
crystal under magnetic field.

• existence of TCP 
• Convex upward phase boundary

(TTCP ∼ 4K )0HTCP ∼ 1.8 T)

Future work
current induced magnetization measurement

bi-layer structure in UIr2Si2, UIr2Ge2
UIr2Si2 (Q = 0) UIr2Ge2 (Q = (0,0,1/2))

u We found UIr2Ge2 undergoes “uudd”-
type AFM order by magnetic moments 
parallel to c-axis under TN. 

u UIr2Si2 and UIr2Ge2 show features of 
Ising model on a 2D square lattice. 

Summary

↔ bi-layer structure 
in CaBe2Ge2-type structure

Undisclosed
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質疑応答

• UIr2Ge2の磁気構造で、up-up-down-down構造になる。位相は実験から決まっている
のか。どのレイヤーが FM的に結合しているのか。（芳賀）

• 回折実験からは決まらない。NMR等で決定できるのではないか。（網塚）

• 比熱を見ると、AF相の方が電子比熱が大きい。その解釈はどうか。（芳賀）

• よくある重い電子系の特徴である。格子の寄与を差し引くと、低温に向かってエン
トロピーが失われていって、途中で秩序することがわかる。秩序した状態でも、局
在的な特徴と同時に遍歴性もある。5f電子の自由度が両方に寄与しているというこ
とではないか。まだわからない部分が多いが、低温磁性を実験的に明らかにしてい
くことが重要である。（網塚）
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2.15 中井　英隆（近大理工）

「新規アクチノイド錯体の合成と光機能探求」

近畿大学 理工学部 応用化学科
中井英隆

2022/3/4 @専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

新規アクチノイド錯体の合成

と光機能探求

（○ 中井英隆、山村朝雄、田端千紘）

エネルギー物質学科(2022.4月開設)

野上先生

中井

近畿大学理工学部

原子力研究所

➁触媒

➂センサー

➀新素材

基盤：金属錯体分子の設計・合成

革新的な
エネルギー変換材料

の開発

�ν (~ 405 nm)

O2

in THF at RT

NN

N O
Gd

O

O

O

N2 Air O2

N2 Air O2

新規アクチノイド錯体の合成

と光機能探求

錯体化学におけるアクチノイド

ウラン 酸化状態（＋3から＋6）
Main:    U(VI)
Others: U(III): 5f3, U(IV): 5f2, U(V): 5f1

有機配位子との化学結合に関与することができるf軌道

錯体化学にとって非常に魅力的な元素群

動径分布関数5f

6d
7s

７p

Pu3+ (5f5)

核からの距離 / Å

0 1 2 3 4

電
子

の
存

在
確

率

ウラン錯体の化学 @Karsten Meyer Lab. （UCSD）

Prof. Karsten Meyer
University of Erlangen-Nuremberg 

Institute of Inorganic Chemistry

Dr. Ingrid Castro-Rodriguez

N

N

N

OHOH

HO

η1-CO2 η2-COO η1-OCO

N

N

N

OO

O

U CO2＋

UIII錯体 Science, 305, 1757, 2004

二酸化炭素（CO2）錯体の化学

CO2の触媒的変換系を構築する上での重要な中間体

copyright protected image
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Science, 305, 1757, 2004

二酸化炭素（CO2）錯体の化学 動径分布関数（ランタニド vs. アクチニド）

4f

5d
6s

6p

5f
6d

7s
７p

Ref. Los Alamos Science, 297, 2000

電
子
の
存
在
確
率

核からの距離 / Å
0 1 2 3 4

電
子
の
存
在
確
率

Sm3+ (４f５)

Pu3+ (5f５)

ランタニド

アクチニド

N N

N N

OH

HO

HO

OH
NN

N OH

OH

HO

OH OH OHOH
=

etc.

Tacn Cyclen

我々が開発した集光配位子

S０
配位子 金属中心

f-f発光

S0: 基底状態

S１: 最低励起１重項状態
T１: 最低励起３重項状態

T１
S１

エネルギー移動

発光メカニズム

�ν (~ 405 nm)

O2

NN

N O
Gd

O

O

O

1 in THF at RT

前例のない現象を示す化合物を発見

Gd

新素材・触媒・センサーに応用

模擬錯体（Gd錯体）

酸素応答性のランタニド錯体の中で、
世界で最もよく光る錯体の合成に成功

Tb

NN

N O
Tb

O

O

O

模擬錯体（Tb錯体）

copyright protected image copyright protected image
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N2 Flow O2 FlowAir

光学式酸素センサー

高性能かつ極めて珍しい
酸素センサーの開発に成功

医療・診断技術に応用

N N

N N

OH

HO

HO

OH (R)

(R)

(R)

(R)

キラルな配位子の開発に成功

円偏光発光材料
キラル光触媒の創製につながる

次の3年間のビジョン

アクチノイド錯体の開発に向けて

→ 実験環境の整備
→合成・単離・精製法の確立

→ 新規配位子の開発
→ ランタノイド錯体（模擬錯体）による知見の集積
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質疑応答

• アクチノイドで実験する場合、価数をどうするのかが重要だ。3価が必要なら、ウ
ラン、あるいはネプツニウムになる。何を使うのか。（山村）

• 扱いやすさからウランをまず想定している。今開発している配位子は 3価、4価ど
ちらも対応できるが、初期のターゲットとしては 4価を考えている。（中井）

• ウランの 4価だと（測定できるかどうかというくらい）励起状態の寿命が短い。実
験環境も整備していく必要がある。（山村）

• 環境整備も進めていきたいと思っている。（中井）

• Gd錯体のアンテナ効果が興味深い。酸素が溶液中でそんなに速く拡散するとは驚い
た。酸素がどのような形で作用して、エネルギートレンスファーが起こらなくなっ
ているのか。（矢板）

• 青い光が配位子からの蛍光であり、赤い光が配位子からの燐光である。燐光の励起
状態が三重項（triplet）酸素により簡単に失活される。一重項（singlet）状態の酸素
は失活に関与しない。その意味では、溶液内の酸素の挙動を調べるための方法とし
ても使用できる。（中井）
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2.16 中瀬　正彦（東工大ゼロカーボン）

「新規フタロシアニン誘導体合成とその置換基修飾による軽アクチ

ノイドイオン認識と諸物性との相関」

2021��� ���
�
����������
��!�
2022�3�3��2022�3�4�

M. Nakase1, M. Harigai1, T. Tabata2, K. Shirasaki2 and T. Yamamura3

1Tokyo Tech., 2Tohoku Univ., 3Kyoto Univ.

Development and characterization of phthalocyanine derivatized 
ligands for recognition and complexation of light Actinide elements 

<R/*0F%-1bB@T> �"A249;!
#A6%EH.C,CD1C8 :a= "?P

Contents
�Background

- Actinium
- Research objectives; 

Exploration of complexants of Ac for targeted alpha therapy
- How to evaluate the coordination behavior of Ac by solvent extraction?

�Result and discussion
- Preparation of extractants and complexants
- Procedure of purification of Ac-228 from Th-232
- Acquisition of thermodynamic data by tracer-amount of Ac
- Rationalization by chemical calculation

�Conclusion

�Acknowledgements

2

Ac3+

3

225Ac 10.0(1) d 
226Ac 29.37(12) h 
227Ac 21.772(3) y 
228Ac 6.15(2) h 

• Smallest atomic number in Actinide
• Short lifetime and α-particle emitter
• Ac-225 can be utilized for targeted alpha therapy

(cancer therapy)

Actinium 3

wiki

Surface charge density

M3+

M3+

Ionic radius
>

>

Difficulties of Ac experiments
�Low accessibility (amount, place, requirement of big facility, RI, etc)
�Inactive nature of Ac3+ for spectroscopic measurements (UV-Vis, 

fluorescence etc) due to the electronic configuration

Fundamental questions related to Ac
�Which trivalent f-block elements can be used as surrogates of Ac3+? 
(Am3+ → Nd3+ or Eu3+, Ac3+ → ?)
�Which structure is the best for coordination with Ac3+?
�Systematic extraction data are not much reported

Separation knowledge of f-elements in Nuclear Engineering Field 4
< Solvent Extraction (SX) >

ü Extraction chromatography
ü Gel/liquid extraction  - ligand immobilized gel, pH, 

temperature swing separation

<Adsorption>

<SX with synergists, complexants>
ü TALSPEAK - Combination of phosphate and DTPA (masking 

agent) with the existence of a buffer 
ü Combination of DGA and masking agents
ü Ionic liquid ü Reverse micelle extraction

ü Crystallization
<Other Methods>

ü Precipitation

ü Sold/liquid extraction

Lu-Pc2 Th-Pc2

1146499.cif1146499.cif

In this project

Ac�
- Effect of sidechain
- Central structure

N-donor, O-donor

N, O-donor

Phosphoric acid Macrocyclic

�Production of Ac-225 requires accelerator or rare source
�Ac-228 can be produced from natural Th-232
�γ-ray measurement of Ac-228 can make tracer-scale 

experiments possible
DOTA and DOTA-Ac complex

Attila Kovács, Theoretical Study of 
Actinide(III)-DOTA Complexes ACS 

Omega 2021, 6, 20, 13321–13330

Not many structures were investigated yet!!

Research Objectives 5

Upgrade the complexant of Ac for  targeted alpha therapy

Cancer 
cells

a-decays

Chelationα
α

α

< Targeted alpha therapy >

Ac3+

Drug
moleculesα

The coordination chemistry of Ac3+ is 
not much studied compared to other 
f-elements….

<Typical complexation structure>

?

?
?

Ligand

D
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D
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Extractant

K1
K2

+

+

�
�

Aq
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Aq
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Extractant

+ Complexants
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�Other equilibrium will also be considered

6

Ligand
K1+ �

D
is

tr
ib

ut
io

n
ra

tio
D

= 
C o

rg
/C

aq

c d

Conc. of extractant or acid Conc. of complexant
All the experiments require a tracer amount 
of Ac-228!! (and GE detector)

Radioactivity measurement of 
Aq. and Org. phases

D = Aorg/Aaq

A; radioactivity(g)

  
 

 
 

Which complexant structure 
is good for Ac3+ chelation?

Consider the decay 

based on lifetime

Comparison of K2!

*Th(Ra) source is needed

��������������������	���
�������������
�������	�����������������	�����
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�. Make Pc compatible with solvent extraction method
- Addition of alkyl chain and functional groups
�. Modification of central Pc structure

- N, O-hybrid donor, asymmetric Pc, etc…
�. Accelerate the Ac experiments to obtain the thermodynamic data in solution
�. Develop an appropriate purification scheme of Pc (and Pc-Ac complex)

Phthalocyanine derivatized extractants 7
Phthalocyanine-derivatives

�Literature survey and synthesis

�Development of purification scheme of Ac-228 from Th-232

�Acquisition of thermodynamic data

�Rationalization of experimental data by chemical calculation

�Development of novel extractant and complexant
- Synthesis of new extractants and complexants

�Relationship between structure and chemical properties
- Crystallography and solution XAFS by surrogate lanthanide
- Chemoinformatics (experimental design, transfer learning)
→ Overcome the difficulties on Ac experiment!!

�Upgrade the purification technique by gel-liquid extraction, etc...
- External stimulation-responsive separation operation

Research History since 2019 8

2019

2021

2022�
Acceleration Product

Product

Product

Product

Preparation

Upgrade

2020

Preparation of Extractants and Complexants

Final product

(T2EH-DGA)

��-�1��� 
-�1���,
1��	4���� 
-�1���,

�2������,

�
���
�2������,
���� ��14��,

��������
.	
�02

� � 
��	. ,
���

AmidationChlorination Purification

Extractant Complexant

Water-soluble

DTPA

9
DTPA-derivatives, etcHDEHP

Separation and Purification of Ac-228 from Th-232 10
Dissolution of ThO2

Precipitation

Column chromatography

Extraction of Ac3+ by HDEHP and DGA

�Ac3+ extraction by HDEHP and DGA were in accordance with the previous reports; 
D-Ac is lower than the other trivalent f-elements

→ This is due to the largest ionic radii of Ac3+ (smaller surface charge density). 

Acidic extractant
Neutral extractant

Extractant 100 mM in n-
dodecane, HNO3 media

Extractant 100 mM in n-
dodecane, HNO3 media

D = Aorg/Aaq

11

La3+ + 3HL⇔LaL3 + 3H+

La3+ + 3L + 3NO3
-⇔La(NO3)L3

Z.Szeglowski, B.Kubica, Extraction of Actinium with Di(2-Ethylhexyl)
Phosphoric Acid from hydrochloric and nitric acid solutions, 
J.RADIOANAL.NUCL.CHEM., LETTERS 153 (1) 67-74 (1991)

Extraction trend;
HCl > HNO3

�The coordination number 
of HDEHP is the same.
�Reason for the difference 

is not well understood

Reported Kex values
HCl�2.4�10-2� 1.3�10-4

HNO3�1.1�10-2� 4.5�10-3


-����-��-������������-������ ��� 
������	

H2SO4

HClO4

HCl

HDEHP

We also detect the acid dependency 
on D with DGA; HCl >> HNO3

12

DD DCopyright protected image
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Bis(2-ethylhexyl) 

phosphoric acid

Diethylenetriamine-

N,N,N',N'',N''-pentaacetic acid

�Comparison of the obtained K2 tell us the appropriate complexant structures for Ac3+

�This method can be applied to any extraction systems such as Am3+, Cm3+, Ra2+

K1

K1, K2

13

However, precise experiments are difficult in multiple ligands systems

�����
������
��
�� 	��� �������� ���������� ��-�����������������
�Energy Calculation of DGA-Metal complexes (Ac, Am, La and Eu)

�Simplified DGA (short-chain length) is used for calc.

�Gibb’s free energy of complexation;
AcTMDGA > LaTMDGA > AmTMDGA > EuTMDGA

AcTMDGA LaTMDGA AmTMDGA EuTMDGA

En
er
gi
es

(e
V)

����

����

����

����

����

����

����

Gibb’s Free Energy of complexation
Sum of electronic and 
thermal Free Energies

�Electronic configuration of Ac3+, La3+ in trivalent
states are 5f0 and 4f0, respectively, leading to weaker
interaction of O-2p orbitals than those of Am3+ and
Eu3+, which are in 5f6 and 4f6, respectively.

(G16, Vxc : cam-B3LYP, basis : def2-TZVP, 1:1 complex, 
PCM, n-dodecane)

14

I will show you the preliminary calculation results, 
and the detailed discussion is undergoing….

��
���
���
����
����� � ���
AcTMDGA

LaTMDGA

AmTMDGA

EuTMDGA

�Contribution of f-orbital to AcTMDGA and
LaTMDGA seems small

�Contribution of f-orbitals to AmTMDGA and  
EuTMDGA are observed

15

(G16, Vxc: cam-B3LYP, basis: def2-TZVP, 1:1 complex, PCM, n-dodecane)

EuTMDGA

AmTMDGAAcTMDGA

LaTMDGA

O
Metal

��� ����	���

EuTMDGA

�For Ac3+ and La3+, f-electrons do not contribute to the interaction; Ionic interaction

�The peak position of PDOS of Eu3+ is deeper than that of  Am3+. Eu-DGA complex is more stable → ∴ ΔGAm < ΔGEu

Frag.1�Metal
Frag.2�O(DGA)
OPDOS(HOMO)

Projected Density of 

States(PDOS)

Total Density of State 

(TDOS)

Overlap Population Density 

of State (OPDOS)

16

���
���������
��
�����������
���������
����	��

1.40

1.45

1.50

1.55

1.60

1.65

1.70

-10.00

-9.95

-9.90

-9.85

-9.80

-9.75

-9.70

-9.65

-9.60

0 2 4 6 8 10

L
U

M
O

 [
e

V
]

H
O

M
O

[
e

V
]

Number of Carbon in side chain

HOMO LUMO

isopropyl

2-ethylhexyl

Sidechain

17
HDEHP
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�Detailed analysis is now undergoing (e.g. component analysis of orbital angular quantum momentum)
�To apply chemoinformatics to find out good complexants for Ac, experimental and calculation results are being 

widely collected (Are there any correlation between extractability and any calculated parameters?)
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�Based on NPT ensemble (300 K, 0.1 MPa) for 1 ps and then, calculated with NVT (300 K) 1ps by VAST code
�Interaction between NO3- and Ac3+ is stronger than Cl- and Ac3+ based on calculated 
→ further investigation is required
The combination of extraction experiments of Ac-228 and calculation leads to a deeper understanding of Ac chemistry

HNO3
HCl

18

NO3
-

Cl-

*Ab initio MD can simulate the chemical reaction but known as very heavy 
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Metal-free Pc; Linstead method

Metal-Pc; various methods

�Purification method will be changed due to the nature of the ligands, complexants, and 
the latter steps

→ Typical Pc does not dissolve into many solvents. Also, purification should not produce 
a huge amount of waste since actinide will be used

Various kinds of building blocks are 
commercially available

etc…
Replacement of functional groups such as –OH and –
Br and addition of another fragment via such joint 
points are an easy task
→Purification is a big task

Many kinds of 
Pc-derivatives
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� 20
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� Synthesis of Metal-Pc complexes and then, replace metals
� Synthesis of Metal-free PC complexes and the, add metals

�

�A. Add sidechain first, or B. Add sidechain later
→the sidechain can change the characteristics of ligands which 

affect the possible purification technique and efficiency

�Optimization of the synthesis and another synthetic route 
will be tested
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Column chromatography Thin-layered 
Chromatography

1.Chromatography 2.Soxlet extraction 3.Sublimination

Product

Product

*The equipment was set up

with Assist. Prof. C Tabata,

supervised by Prof. T.

Yamamura

�Purification is dependent on many aspects;
- Physco-chemical property of a product; solubility into solvent, solid or liquid …
- Amount of the products     - Co-existed impurity         - Target yield and purity
- Waste generation → rad materials or not, etc …

Product

Coolant

����
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�Residual solvent was perfectly removed
- Sublimination is not yet completed

� Synthesis of Metal-Pc complexes and then, replace metals
� Synthesis of Metal-free PC complexes and the, add metals

	. Add a functional group for easy purification and then, convert the structure to meet the objectives

This research was supported by joint research of Kyoto Univ. (IIR) and Tohoku Univ. (GIMRT)
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23
�To overcome the difficulties in the study of thermodynamic study of Ac, Ac-228 was used

- Purification and extraction experiments were succeeded
�Some of the Pc-derivatives were synthesized and purification technique was surveyed
�Preliminary calculation on Ac chemistry was implemented

�Synthesis and purification will be upgraded
�Systematic extraction experiments will be done
�Appropriate surrogate metal ion of Ac3+ for solvent extraction will be found
�Relationship between structure and coordination behavior will be understood
�Chemoinformatics technique will be applied
�Expand the Actinide Science; 

Combination of solid-state physics, solution chemistry, and medicine?
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質疑応答

• フタロシアニン錯体で、同位体効果による抽出における定量的な変化はあるのか。
（川口）

• まだそれに関する知見はない状況。アクチニウム錯体などで調べてみたい。（中瀬）

• フタロシアニン分子は頑丈だが、放射性が強い核種に変わったときに、フタロシア
ニン自体が分解したり物性が変わったりしないのか？（川口）

• それは面白い観点。非常に共有結合が強固ではあるが、崩壊したら変わるかもしれ
ない。Biなどは簡単に手に入るので、調べてみたいと思っている。（中瀬）

• がんセンターでは Acも使っている。Acでなくても、ガンマ線核種も使えるので、
共同研究が可能。（吉本）
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2.17 矢板　毅（JAEA物質研）「アメリシウムの励起状態の反応性」

Japan Atomic Energy Agency

���������
�����

Materials Sciences Research Center
Japan Atomic Energy Agency 

@Harima Synchrotron Radiation RI Laboratory

T. Yaita, S. Matsuda, K. Yokoyama 
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Japan Atomic Energy Agency
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Multiple Photon Excitation

Japan Atomic Energy Agency
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elements
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無理 年代），と思っていたが，今回，できた． ）

UV 1光子で沈殿（308 nm，1992） 1光子 at 266 nm

非共鳴（400 nm Eu3+(赤））から
共鳴2光子でEu2+(394 nm 青）に

at 394 nmat 400 nm

394 nm 励起で沈殿見えた．

協力：岩倉氏（神奈川大）2017.5
効率の㟿値で論文
1. ナノ，ピコ秒，2. ファイバー，3. イオン液体 レーザー，分子研か？

協力：迫田氏（大阪市大）2017.4
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Absorption spectra of sample solutions consisting of americium and nitric acid measured ed with a spectral band 
width of 1 nm. (A) A typical absorption spectrum measured before laser irradiation with [HNO3] = 3M. Peaks at 503 

and 800 nm are attributed to the 5L6←7F0 and 7F6←7F0 transitions of trivalent americium, respectively (27 
Stephanou1953, 28 Grimes2017). (B and C) Typical difference spectra obtained after laser irradiation at 503 nm for 10 

(blue) and 30 minutes (red) with [HNO3] = 3M. Two peaks at 650 and 717 nm are attributed to the 5G2←5I4 and 3I7←5I4
transitions of pentavalent americium, respectively (27 Stephanou1953, 29 Varga1971, 30 Mincher2008). (D) A typical 

difference spectrum in the UV region obtained after 10-minute laser irradiation at 503 nm with [HNO3] = 0.1M (black) 

and the spectrum of nitrous acid (violet) digitized from fig. 2 in ref. 41 (41, M. das Graças Gomes1993) for reference.

Results1 

Science Advances accepted.
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 0.53 ± 0.14
 0.40 ± 0.12
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k 50
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C

The pseudo-first order rate constant of the oxidation as a function of various parameters. (A) Laser-wavelength dependence 

of the rate constant obtained from the depression at 503 nm (red circle) and from the growth at 717 nm (blue square) is plotted 

together with absorption spectrum of trivalent americium (yellow area). Εrror bar denotes 1σ, i.e., standard deviation. (B) Laser-

fluence dependence of the rate constant obtained from the depression at 503 nm is plotted together with a fitted line with a single 

exponent. (C) Nitrate dependence of the rate constant obtained from the depression at 503 nm is plotted together with fitted 

curves expressed by Eq. S20. Relative rate constant for the oxidation of complex with two nitrates to that with one nitrate is 

summarized for each fit with a pair of stabilization constants (log β1, log β2) of (0.47, 0.17) (39 Lahr) (black line), (0.25, −0.4) (38 
Steczek2016) (red line), (8.6 � 10−3, −0.54) (37 Andersson2004) (blue line), (0.14, −0.4) (40 Bansal) (green line), or (0.225, 
0.127) 

Results2 

Science Advances accepted.
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Results 3

Copyright protected image

Japan Atomic Energy Agency

14

Possible Mechanism 

Science Advances accepted.
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質疑応答

• 3価から 5価に遷移する、という点に関して質問したい。どうやって実験的に確認
できるのか。（阿部）

• 当研究で実験している分子のスペクトルが、他の 5価のAmのバンドの吸収スペク
トルと一致していることにより確認した。（矢板）

• 電子がリガンド側に行ったのでAmが 5価になったということか。（阿部）

• そのように考えている。詳細はまだわからないが、Amが 5価になった段階で硝酸
が離れている。（矢板）

• Shannonのイオン半径について。水和イオン半径は原子番号とともに増加するのか。
（北澤）

• イオン半径は減少する。Lnの場合は 8配位から 9配位のところで系統が変化する。
Acの場合は Esのところで系統から外れる。スレーターの方法で遮蔽定数を解析し
ている。（矢板）
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2.18 阿部　穣里（広大先進理工）

「ウラン化合物における相対論を含む量子化学計算の実験との整合

性検討」

（講演資料収録不可）

質疑応答

• 4、5、6価の順で f電子数が増えているのか？6価に関してはウランに対する配位子
からの電子供与が大きいほどウラン上の電子密度が増え、U=Oの伸縮振動が低くな
り、U=Oの結合が弱くなるという実験結果とも一致しており、理解できる。Uの 4

価のDFTの計算の妥当性はどうやって評価すればよいか、という問題がある。4価
の可視紫外領域の吸収は比較的ブロードなバンドになってしまうので、どれくらい
の精密性が得られるのかわからない。軟X線で軌道準位を評価できるのか。（山村）

• 物性の観点からも同位体は興味深い。特に核スピンについて。核の体積ということ
で、s電子の寄与が大きいと思うのだが、核スピンとの hyperfine相互作用は考慮す
る必要はないのか。（芳賀）

• 寄与している可能性はあるが、ウランの場合は小さいかもしれない。水銀の場合は、
関係しているという議論がある。（阿部）

• H2O水和物関連で、周囲の環境の要素がどのくらい効いているのか。（砂賀）

• PCMで溶媒和の効果も検討したが、あまり効果があらわれなかった。開殻系である
ことが原因かもしれない。（阿部）
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2.19 中島　健（京大複合研）　「京大複合研の現況と将来像」

京大複合原子力科学研究所の
現状と将来像

京都大学複合原子力科学研究所
中島 健

2022年3月4日
専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

1

京都大学
複合原子力科学研究所とは

• 日本学術会議：「関東及び関西の大学に研究炉を１基づつ設置」
(1955年）

• 原子力委員会：原子力開発利用長期基本計画：「大学における
基礎研究及び教育のための原子炉䛿さしあたり関西方面に１基
設置し、」(1956年）

• 1963年（昭和38年）京都大学附置全国共同利用研究所として
京都大学原子炉実験所設置

• 設置目的：「原子炉による実験及びこれに関連する研究」
• 2010年～：共同利用・共同研究拠点認定（文部科学省）
• 2018年（平成30年）4月

京都大学複合原子力科学研究所と改名

2

Kyoto University, Institute for Integrated Radiation and Nuclear Science (KURNS)

実験装置を中心に、同分野の研究者がそれぞれグループを形成
異分野間の交流䛿少ない

最終的に䛿、すべての
研究分野に対して複
合・融合化を実現する
ことで研究の革新性を
もたらし、成果の高度
化を行う。
そのような場を作り、
融合を促す。

原子炉実験所から複合原子力科学研究所へ

原子炉という実験ツール（実験フィールド）の提供

原子炉実験所

複合原子力科学研究所

研究フィールド（研究内容・研究装置等の融合的発展）の提供

3

研究組織・主要設備等
• 研究組織：3研究部門、2研究センター

– 22の研究分野
協力講座：理学、工学、医学、農学、エネルギー科学

– 研究ユニットの設置（2018年～）：期限付きプロジェクト
量子ビーム生体システム解析・応用ユニット

中性子イメージング研究ユニット

生命分子動態解析ユニット

• 主要設備等
– 研究用原子炉KUR
– 臨界集合体実験装置KUCA
– 電子線型加㏿器（ライナック）
– Co-60ガンマ線照射設備
– イノベーションリサーチラボ（FFAG陽子加㏿器, 陽子サイクロトロン）
– 放射性廃棄物処理施設
– 放射線管理施設

4

複合原子力科学研究所敷地

研究炉KUR

臨界集合体KUCA

イノベーションリサーチ
ラボ（陽子加㏿器）

ホットラボ

電子線型加㏿器
LINAC

トレーサーラボ

研究棟

Co-60 γ線
照射装置

放射性廃棄物処理棟

共同利用研
究員宿泊所

オフサイトセンター

事務棟 図書棟

正門

気象観測塔

敷地面積：約１０万坪
5

京都大学研究用原子炉：KUR
(Kyoto University Research Reactor)
水冷却型研究炉（最大熱出力5,000kW）
短期の冷却が必要

ウラン濃縮度約20%の板状燃料を使用

放射化分析

中性子ラジオグラフィ物質構造

生命科学

短寿命

研究用原子炉(KUR)

医療

材料照射効果

量子リサイクル工学

放射能環境動態

中性子を利用するための装置

•1964年6月：初臨界（同年8月1,000kW達成）
•1968年7月：5,000kW達成（出力アップ）
•2010年5月：低濃縮ウラン炉心に移行

京都大学臨界実験装置：KUCA
(Kyoto University Critical Assembly)

• 初臨界:1974年8月
• 最大熱出力 100W ：冷却不要
• 複数架台（炉心）方式

¾軽水減㏿架台（C架台）
¾固体減㏿架台（A、B架台）
（減㏿材：ポリエチレン、黒鉛など）

原子炉の基礎的研究を実施

軽水減㏿炉心

固体減㏿炉心

停止のみ
でOK

6
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共同利用研究の状況
件数

共同利用件数（通常時）
年間約200件、約4000人日

概数としては

7

ホウ素中性子捕捉療法(BNCT)の保険診療実現

加㏿器によるBNCT治療

サイクロトロン加速器ベース熱
外中性子発生装置。2012年
に治験開始。(世界初の加速
器を用いたＢＮＣＴ照射装置)

8
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数

年 度

医療照射の件数

総計584件（1974～2019年度）

KUR医療照射の件数

当研究所において、医学、薬学、医学物理、原子炉工学等の幅広い分野の専門家が
協働して、基礎的な研究から実用化までを実現

2020年3月に薬事承認取得

京大複合研における人への照射䛿終了

2020年6月保険診療開始（頭頸部癌）
（大阪医科薬科大学、南東北病院）

研究炉等の今後の方向性

• KUCA
燃料の低濃縮化実施（濃縮度20％未満）
【核セキュリティサミットにおける日米合意】

¾ HEUの撤去（米国へ引き渡し）、LEUの入手（製造、搬入）

¾ 上記のための設置変更等各種手続きの実施

¾ 低濃縮炉心の特性測定（炉物理試験）：その後、運転継続

• KUR
2026年5月：米国の使用済燃料（SF）引取り期限
この期限を超えて運転した場合に発生するSFの取扱いが未定
➝ 2026年5月を超えた運転䛿、困難な状況
（なお、運転長期化の場合に䛿、計測制御系統の大幅な更新が必要）

¾ 規制強化、施設の高経年化、運営費・人員削減等により、将来にわたる研究炉（KUR）の維持が困難な状況

• その他
¾ BNCT用サイクロトロンの京大への移管
加㏿器中性子源として整備

¾ 電子線ライナックの電源等更新

¾ 研究棟の改修・増築
2021～2023年度に実施：オープンラボの設置、安全監視機能更新

¾ 「もんじゅ」サイトに設置する新試験研究炉の概念設計開始（2020年～）
JAEA、福井大学とともに中核機関として参加

9

第4回核セキュリティサミット（2016年@ワシントン）において、京都大学臨界集合体実験装置(KUCA)の高濃
縮燃料の米国返送及び燃料低濃縮化に関して、日米で合意された。

複合原子力科学研究所の全体計画案

10

2028 2029 2030 20312018 2019 2020 2021 2022 2023 2024 2025 2026 2027 2032 2033

第4期中期目標・中期計画 第5期中期目標・中期計画第3期中期目標・中期計画

KUR臨界60年
（2024）

改組改名
（2018）

使用済み燃料米国引き取りに
係る使用期限（2026 5月）

KUCA低濃縮燃料による運転継続

複合原子力科学の有効利用を目指した先導的研究の推進
日本学術会議「マスタープラン(2010, 2014, 2017,2020)」

（原子力・放射線利用研究の高度化）

KUR利用運転

KUCA高濃縮燃料による運転

新試験研究炉
概念設計 詳細設計・建設支援

（詳細設計終了・建設開始・完成等の時期䛿未定）

（ポストKUR）加㏿器整備 加㏿器利用

KUCA臨界60年
（2034）

新計画（マスタープラン）

本格活動実施

KUR利用を軸に、多様な
粒子線・RI利用研究
共同利用拠点継続

加速器・HL利用を中心とした
共同利用、৿規研究分野確立

取・福井サイトۿ
の相補的活動

研究炉（KUR)利用を中心
とした共同利用研究

10

¾ KURについて、米国の使用済燃料引取にかかる使用期限（2026年5月）以降の取
り扱いを、京都大学として早急に検討・決定する。

¾ ポストKURの共同利用研究について䛿、複合原子力科学研究所における代替中
性子源を適切な時期までに整備し、これまで実施してきた中性子利用に関する研
究・教育の継承を目指す。さらに日本原子力研究開発機構のJRR-3等、学外の
中性子源の利用も進める。

¾ また、既存のホットラボラトリ等の施設の再整備により、核燃料及び放射性同位体
元素を用いた新たな複合原子力科学研究の展開を進める。

¾ KUCAについて䛿、炉心変更が容易で、かつ、様々な炉心を構成できる世界的に
も貴重な実験装置であることから、核セキュリティ・サミットにおける日米共同声明
に従い、全ての高濃縮ウランの米国への引き渡しを完了させるとともに、低濃縮
ウラン燃料を用いた炉心への転換を行い、今後も実験研究、学生等の人材育成
等を実施していく。

¾ 新試験研究炉の設計に関して䛿、KURの経験を活かし、利用者にとって利用しや
すい環境整備、最先端の研究が実施できる場の構築を目指す。

今後について

11

京都大学で䛿、次期中期計画（2022～2027年度）期間中に、①女性教員比率向上、②若手教員
育成体制確立、③各分野の動向や将来性を踏まえた組織再編の実施、を進めることとしており、
当研究所もこの方針をもとに今後の体制を構築していく。
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質疑応答

• 研究ユニットは非常に面白い試みだと思う。期限付きでひとつのユニットにまとめ
て共同利用を進めるという方法は有効だと感じた。ユニットを組む上で、うまくいっ
た例もあると思うが、調整や注意が必要な部分はあるか。（白崎）

• 同じ目的をもった研究をまとめた形でプロジェクト研究をもともとやっていた。ユ
ニットはそれをもう少し拡張した形で、異なる分野の研究者も混ぜてやっている。
最初に始めたときは、プロジェクト研究の拡張版にとどまることもあったが、今後
広げていきたいと思っている。若手を雇う予算をつけたり、研究会を開催したり、中
身を充実させることが重要である。（中島）
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2.20 日野　正裕（京大複合研）

「もんじゅサイト新試験研究炉における幅広い利用」

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

もんじゅサイト新試験研究炉
における幅広い利用現状

日野正裕

京都大学複合原子力科学研究所
（京大複合研）

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

本稿䛿、もんじゅサイトに設置する新たな試験研究炉の概念設計及び運営の在り方検討
」に係る第2回コンソーシアム委員会の資料等に基づいて作成しています

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

https://www.mext.go.jp/content/20200
915-mxt_genshi-000009933_1.pdfより

もんじゅ跡地に試験研究炉の建設決定
出力：10MW
性格：中性子ビーム炉
目的：（広い意味での）原子力分野の

研究開発、人材育成、地元振興
付帯事項：西日本の拠点

（KURの後継的）

R2年11月より、文部科学省委託事業「もんじ
ゅサイトに設置する新たな試験研究炉の概
念設計及び運営の在り方検討」（R2~R4)

中核的機関：JAEA、福井大、京大（KURNS)

JAEA：試験研究炉の設計・設置・運転
福井大：地元との連携
京大：幅広い利用運営
期間:R2年11月～R4年度

もんじゅサイト新試験研究炉について

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

もんじゅサイト新試験研究炉＠福井県敦賀市

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

第1回コンソーシアム委員会資料
https://www.jaea.go.jp/news/new
sbox/2021/032301/s01.pdf

新試験研究炉：実施体制

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

「幅広い利用運営WG」（WG2） 活動の背景

10MWで、西日本における原子力分野を中心とした研究開発・人材
育成の中核的拠点で、立地する地元振興に貢献する炉型

持続可能と䛿、昨今の状況も鑑みると、如何に広く利用されるか、
試験研究炉が必要な人々を如何に増やせるか、が大事と考える。
研究者が集まる魅力的な施設であることが重要。

中性子ビーム利用を主目的とすると、コンパクトコアの炉型が良い。
ただし、研究炉䛿照射研究も非常に重要。ビーム利用の最適化だ
けで䛿なく、萌芽的なことができ、本格的な照射研究に繋げていく視
点も重要。

定常的に、産業を利用する仕組みも必要。現在、照射関係で大きな
ニーズ䛿放射化分析やRI製造（熱中性子炉の特徴を活かす）。

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

幅広い利用運営（WG2：京大）の役割について

中性子ビーム利用を主目的として性能を最大限引き出した中出力炉
において、持続可能性が期待できる幅広い利用運営のあり方を検討

z 幅広く意見を集め、現実的で魅力的な利用施設・その運用案提案
（建設にフィードバックしかつ専門家のコンセンサスを得る）。

z 意見を集め、反映することで、主体的に新研究炉の発展（利用展
開）へむけて継続的に寄与してもらうコミュニティの形成に寄与。

これらを達成するために䛿、幅広い多様な専門家の協力が必要。
中核的機関を中心に、専門的かつ組織的に動きが重要（まず体制）。

幅広い利用運営を担当する京大（複合研）で䛿、（本公募の期間を超
えて）継続的に対応するためにも、新型研究炉開発・利用センター（
KNRR)を設置。

75



2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

京大新型研究炉開発・利用センター(KNRR)

BNCT基礎研究を含
む中性子生物照射G
も入っている。

WG2䛿京大だけで䛿
なく、JAEA、福井大
の方もメンバー

ビーム利用(3G)

照射利用(5G)

技術職員から
2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

第1回コンソーシアム委員会資料
https://www.jaea.go.jp/news/new
sbox/2021/032301/s01.pdf

公募期間(R2-4)全体工程概略

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

第2回コンソーシアム委員会資料
https://www.jaea.go.jp/news/new
sbox/2021/032301/s01.pdf

新試験研究炉燃料要素

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

第2回コンソーシアム委員会資料
https://www.jaea.go.jp/news/new
sbox/2021/032301/s01.pdf

新試験研究炉炉心体系

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

第2回コンソーシアム委員会資料
https://www.jaea.go.jp/news/new
sbox/2021/032301/s01.pdf

もんじゅ敷地内地質調査

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

第2回コンソーシアム委員会資料
https://www.jaea.go.jp/news/new
sbox/2021/032301/s01.pdf

新試験研究炉概念設計
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2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

WG2議論の進め方

z建設することが決まっており、詳細設計を目
指し、目指すイメージを提示し、魅力的な施
設となるようニーズ整理

zハード的に䛿、中性子ビーム炉として建設
を含めた実績があり、本年再稼働を果たし
、今後のさらなる活躍が期待されるJRR-3
をベースにまず議論（将来のJRR-3やKUR
等の知見も活かす）

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

JRR-3ビームラインレイアウト JRR-3パンフレット
（https://jrr3.jaea.go.jp/6/61.htm）より

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

KURビームラインレイアウト

CNS（停止済）:日本初の冷中
性子源（液体重水素）を見込む
形で冷中性子導管実験室（小
さなガイドホール）があり、2台
の装置が設置

CN-2:小角散乱装置(SANS)
CN-3:中性子光学・検出器評
価（+中性子位相イメージング）

BNCT

E-3:日本初の中性子導管
B-4：世界初の本格的なス
ーパーミラー導管

世界で最高の治療
実績をもつ（もった）
BNCT設備（依然、
利用者䛿多い）

多様で萌芽的な装置開発・利用を展開

放射化分析を中心に照射利用が
展開。メスバウアー核種や少量
99MoのRI製造もある。かつて䛿（
金属）材料照射も盛んであった。

B-1、B-2、B-3䛿近年整備され
た装置。
E-2、B-4䛿中性子イメージング
（ラジオグラフィー）装置として、
様々なユーザーが来所。

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

中性子ビーム利用が主の
JRR-3でも様々な照射研究
が行われている（近年で䛿
大規模医療用RI生産の試
み等も始まっている）。

令和2年度版原子力白書概要より

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

まとめ
z新試験研究炉における幅広い利用の方針、ハード面から
状況を整理し、まずJRR-3をベースに利用設備案を検討

z長期的なサポートを目指した京大複合研新型研究炉開
発・利用センターを中心に活動中

z炉心構造やその安全性に関わる設備（ビームライン関連
で䛿CNS、照射で䛿炉心内照射等）について䛿、早期に
議論が必要

z JRR-3やKUR等、既存の施設の知見を活かし、共に発展
できるような仕組み、将来の利用運営体制案の構築。
様々なコミュニティと議論し、魅力的な施設実現を目指す

今後の課題＆展開

2022年3月4日 KURNS専門研究会「アクチノイド物性化学とその応用」

ご清聴ありがとうございます。

もんじゅサイト新研究炉ご活用
アイディアのある方、是非とも我

々にご教授ください。

引き続きご協力の程、何卒よろ
しくお願い申し上げます。
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質疑応答

• 核医薬的な利用がこのプロジェクトでは重要か。（北澤）

• 重要だと考えているので、ビーム利用の希望をぜひあげてほしい。コンパクトコア
なのでボリュームとしては減ると思うが、議論は最初に必要。（日野）

• 核種によって向いている原子炉の種類があるのか。（北澤）

• 中性子をあててRI製造するので、減速してから使うことが多い。いずれにしても中
性子を使う、という観点が必要。KURでできるような軽照射はできるはずだ。（日
野）

• 医療用 RI製造については、アイソトープ協会も入っていると思うが、制度の構築
が重要と思う。製造した後の、デリバリー量と、医療用にできる質が重要である。
（吉本）

• ぜひ希望をリクエストして議論を盛り上げてほしい。（日野）
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2.21 白崎　謙次（東北大金研）

「アクチニウムの錯体形成の安定化と核医薬応用」

1

アクチニウムの錯体形成の安定化と核医薬応用

東北大学金属材料研究所
○白崎 謙次

東北大学電子光理学研究センター
菊永英寿

福島県立医科大学先端臨床研究センター
鷲山幸信

大阪大学アイソトープ総合センター
篠原厚、吉村崇

京都大学複合原子力科学研究所
田端千紘、山村朝雄

2021年度 「アクチノイドの物性化学とその応用」専門研究会
2022/3/3 - 3/4 (Zoom開催) 京都大学複合原子力科学研究所

2

アルファ放出核種を用いた核医薬

2

標的アルファ線療法（Targeted Alpha Therapy: TAT）

213
Bi

45.59m

221
Fr

4.9m

217
At

32.3ms

225
Ac

10.0d

209
Tl

!

" 209
Bi

213
Po

209
Pb

・DNAの二本鎖切断

による高い細胞殺傷
能力

・短い飛程と高LET

(細胞2つから5つ程)

アルファ線の特徴：

・系列に希ガスを
含まない
・4個のアルファ線

を放出する

アクチニウム-225

（225Ac）：

225
Acを用いたTATが高く注目されている

図1 TATの概略図（上）、及び治療効果（下）

図2 225Acの壊変系列

3

アクチニウム（Ac）の同位体と化学

• Ac化学はきちんと解明されていない

• Ac
3+（5f

0
6d

0の電子配置）は、少物質
量かつ低濃度に適する多くの分光
法（EPR、UV-Vis、蛍光）が使用不可

• 核分光の観点から、主なAc同位体
（225Acと227

Ac）は対象として向いて
いない

3

質量数 半減期 崩壊

206 33 ms
22 ms

α
α

207 22 ms α

208 95 ms
25 ms α

209 0.10 s α
210 0.35 s α
211 0.25 s α
212 0.93 s α
213 0.80 s α

214 8.2 s α ≧ 86％
EC ≦ 14%

215 0.17 s α 99.91％
EC 0.09%

216 ～ 0.33 ms α
217 69 ns α
218 1.08 µs α
219 11.8 µs α
220 26.4 ms α
221 52 ms α
222 5.0 s α

223 2.10 min α 99%
EC 1%

224 2.78 h EC ～ 90%
α ～ 10%

225 10 d α

226 29.37 h
β- 83%
EC 17%

α 6×10-3%

227 21.772 yr β- 98.62%
α 1.38%

228 6.15 h β-

229 62.7 min β-

230 122 s β-

231 7.5 min β-

232 119 s β-

233 145 s β-

234 44 s β-

225
Ac: 人工核種

・229Th→
225

Ra→

・226Ra(γ,n)
225

Ra→

227
Ac: アクチニウム

系列核種
・231Pa→

・低γ線放出率
<0.05% (37 keV)

228
Ac: トリウム系列核種

・228Ra→

・高γ線放出率〜25%

TAT研究には

Ac錯体化学
研究が重要

表1 アクチニウム同位体の質量数、半減期、壊変式

図3 核医薬の概略図
4

228Acの特徴とその利用

4

232
Th

228
Ra

5.75 yr

228
Ac

6.15 h

228
Th

1.91 yr

224
Ra

220
Rn

216
Po

212
Pb

212
Bi

208
Tl

212
Po

208
Pb

トリウム系列

γ線
エネルギー

(keV)

放出割合
(%)

338 11.3
911 25.8
969 15.8

・核的性質がγ線分光法に良く適合する

・γ線分光における子孫核種の影響が少ない

228
Acはアクチニウム錯体化学研究

の対象核種として有望

図4 Th壊変系列

表2 228Acの代表的なγ線

5

228Acジェネレーターの調製

5

ThCl4溶液

① pH調整(pH8以上→pH6～8) →ろ過 (
228

Ra収率 83%)

②陽イオン交換樹脂 (
228

Ra収率 98%)

228
Ra、228Ac溶液Th4+、Ca

2+、Na
+、Zn

2+

③ BDGA樹脂 (
228

Ra収率～100%)

228
Ac溶液228

Ra溶液

0.1M塩酸

3M+6M 硝酸 Th(OH)41M 塩酸

6M 硝酸

④ 228
Ac

ジェネレータ

Kelly E. Aldrich et al., “Preparation of an Actinium-228 
Generator”, Inorganic Chemistry, 59 (2020) 3200-3206

pH調整により多量の塩を

含む廃液が生じる
図5 既報における手順

図6 228Acジェネレーターの利用

6

研究目的

6

• Ac錯体化学研究のための228Ra線源（228Acジェネレーター）を作製する

– 先行研究（Kelly E. Aldrichら）の実験条件の検証（廃棄物抑制の視点）

– 既存の方法よりも廃棄物の少ない新たな作製方法の検討

ThCl4溶液

① pH調整(pH8以上→pH6～8)→ろ過

Th(OH)4
228

Ra、228Ac

Th4+、Ca
2+、Na

+、Zn
2+

上澄み 沈殿

処理①

• NaOHの添加量を抑制できれば
廃棄物量が少なくなる

• 低pHではTh
4+が沈殿しない

図7 既報の手順（抜粋）
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7

NaOH添加量の検証実験 (1)

7

NaOH添加
HCl添加

① pH調整(pH8以上→pH6～8)→ろ過

pH 4.01 pH 4.82 pH 7.59pH 2.97

Th(OH)4沈殿生成は

pH4近傍

溶液A) 先行研究条件(pH8以上→ pH6～8)

溶液B) pH5(沈殿生成が完了)まで

溶液C) pH6～8(中性域)まで

図8 実験条件の設定 図9 塩化トリウム溶液の中和滴定（滴定曲線：上、写真：下）
8

NaOH添加量の検証実験 (2)

8

溶液A

溶液B

溶液C

• フィルター（0.2μm）でTh(OH)4結晶をろ過

するにはpHを中性域にする必要がある

• 高pHで結晶成長、ろ別が容易となる
結晶が微細なため
ろ過不能

先行研究での228
Raの収率(83%)と同等以上

溶液
228Ra収率
(%)

Th濃度
(ppm)

A 99 5.9

C 〜100 <5.1

試料調製条件
先行研究

図10 溶液調製条件（上）、及び
調製後の写真（左、右上）

表3 処理①の結果

9

先行研究の検証

9

50W-X8

6M 硝酸

②陽イオン交換樹脂

1M 塩酸

Th4+、Ca
2+、

Na
+、Zn

2+

228
Ra溶液 228

Ac溶液

0.1M塩酸

③ BDGA樹脂

• 228
Raの収率は先行研究と同程度

• 処理1では中性域（pH6~8）に調整す
ればよい：廃棄物（塩）を抑制できる

処理① 処理② 処理③
最終

収率

先行

研究
83% 98% ～100%

溶液

A
99% 90% 97%

溶液

C
～100% 97% 97%

乾固すると多量
の塩が生じる

図11 処理②及び処理③のワークフロー及び使用したカラム

表4 先行研究の検証実験のまとめ

12

まとめ

12

Ac錯体化学研究のための228Ra線源（228Acジェネレーター）を作製する

– 先行研究（Kelly E. Aldrichら）の実験条件（手順①：粗Th分離）には操作上の必

要性が認められる、廃棄物（塩）の抑制の観点からより適切な方法を提案

– 廃棄物（塩）の生じないクエン酸転換によるイオン交換カラムクロマトグラフィー

を検討、228Raの収率を上げる工夫が必要だが可能性を示すことができた

– 本研究で調製した228
Acジェネレーターを用いてAc錯体化学研究を開始

M1学生・菅原真伍さん

東工大・中瀬正彦先生
実験協力ありがとうございます。

ご清聴ありがとうございました。
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質疑応答

• 今後 3年間の方向はどうか。（山村）

• この研究に関しては、Ac-228の廃棄物がでない調製方法が完成していない段階であ
る。今後、収率向上を検討していく。Ac-228ジェネレーターができたので、これを
使って錯体の研究をしていきたい。（白崎）
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2.22 砂賀　彩光（京大複合研）

「The linearity of UO 2+
2 and UN2 revisited; structure and chemical bond

based on a relativistic study」

1/17

The structures of UO2
2+ and UN2 revisited: 

the stability and chemical bond based on 
relativistic calculations

砂賀彩光
（京大複合研）

謝辞
ü 科研費(研究活動スタート支援、若手研究)
ü 京都大学学術情報メディアセンター（スパコン）
ü 九州大学情報基盤研究開発センター研究用計算機システム（一般利用） （スパコン）

専門研究会「アクチノイドの物性化学とその応用」

2/17

Previous works

The linear structure of the UO2
2+ molecule

ü 5f and 6d themself want UO22+ to bend (Fig. 1).

ü When 6p are included, the linear structure 
becomes stable, while 6p orbital itself want 
UO22+ to bend (Fig. 2) cycles (Huckel) [1]

ü The large effects of 6p orbitals are confirmed 
by freezing them (DFT) [2]

[1] K. Tatsumi and R. Hoffmann, Inorg. Chem. 19, 2656 (1980).
[2] N. Kaltsoyannis, Inorg. Chem. 39, 6009 (2000).
[3] P. Pyykkö and L. L. Lohr, Inorg. Chem. 20, 1950 (1981).
[4] W. R. Wadt, J. Am. Chem. Soc. 103, 6053 (1981).
[5] K. G. Dyall, Mol. Phys. 96, 511 (1999).
[6] R. G. Denning, J. Phys. Chem. A 111, 4125 (2007).

ü Pyykkö and Lohr suggest that the stability of 

the bent structure is due to the lack of the π
bonding between U’s 5f and O’s 2p [3].

ü Analyses of Actinyl oxygen are reviewed in [6]

[1]

[1]

Copyright 
protected 
content

3/17

Motivation

Cis-dioxido UO2
2+ ? (experiment)

ü Only two species are reported [1,2].
ü The molecule reported in [1] is under 

scrutiny, and the reproduction of the 
synthesis failed [3].

[1] A. E. Vaughn et. al., Angew. Chemie 119, 6742 (2007).
[2] Q. L. Guan et. al., Inorg. Chem. Commun. 59, 36 (2015).
[3] C. Villiers et. al., Angew. Chemie 120, 5976 (2008).
[4] T. W. Hayton, Dalt. Trans. 47, 1003 (2018).

[1] cis            trans

[4]

ü Slightly bent UO2
2+ structures are not 

very rare.
ü The maximum bent angle is about 20 

degree.

[2]

Copyright 
protected content

Copyright 
protected content

4/17

Motivation

Cis-dioxido UO2
2+ ? (theory)

ü Orbital energies [1] and comparison 
between the MO diagrams at the linear and 
bent structure [2] is reported.

[1] P. Pyykkö and L. L. Lohr, Inorg. Chem. 20, 1950 (1981).
[2] K. Tatsumi and R. Hoffmann, Inorg. Chem. 19, 2656 (1980).

[1]
ü The structure of UO2

2+ is fixed as linear, and 
the bending of O-U-O angle is not 
investigated in detail.

How much (quantitively) 
unstable are bent structures?
What about chemical bonds of 
bent structures?

Copyright 
protected content

5/17

Purpose and computational detail

üProgram: DIRAC
üHamiltonian: 

ü DCG for HF and DFT (PBE0) 
ü DCG-X2Cmmf for CCSD(T)

üBasis set: dyall.cv3z
üMethod: HF, DFT(PBE0), CCSD(T)
üAnalysis: Projection analysis by using canonical or localized orbitals. 

ü Investigations of the stability and chemical bonds of the bend 
structure of UO2

2+ based on fully relativistic Hamiltonians
üThe comparison with an iso-electronic system, UN2

(Normally “UN2” are reactive, and exists in the form ”X-NUN-X”)

6/17

Results: Largely bent structures

Destabilized energies vs bond angle

üThe HF method overestimates the instability
üDFT (PBE0) can reproduce the results of CCSD(T) very well
ü8orb. model can describe the destabilization.

Unpublished results
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7/17

Results: Largely bent structures

KS orbital energies 

53 is HOMO; DCG/PBE0/dyall.cv3z

Unpublished results

8/17

Results: Largely bent structures
Projection analysis (HOMO to HOMO-2)

Unpublished results

9/17

Projection analysis (HOMO to HOMO-2)
Results: Largely bent structures

Unpublished results

10/17

KS orbital energies 
Results: Largely bent structures

Unpublished results

11/17

Projection analysis (#47…45; 6p3/2 and 2s region)
Results: Largely bent structures

Unpublished results

12/17

Slightly bent UO2
2+ (fixed bond lengths)

üCorrelation effects make the bent structure stabilized.
UO2

2+ can be (slightly) bent from the effects of environment.
üPBE0 can reproduce the trends of CCSD(T) well.

Results: Slightly bent structures

Unpublished results
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13/17

The optimization of the bond lengths

ü The change of the X-U-X angle does not 
affect to the bond length so much.

ü The destabilization energies are 
reasonable compared with (normal) 
experimental structures.

ΔEbent: The energy destabilization from the linear structure at the optimized bond length (re)

DCG/PBE0/dyall.cv3z

[1]

[1] T. W. Hayton, Dalt. Trans. 47, 1003 (2018).

Results: Slightly bent structures

Unpublished results

14/17

Projection analysis of UO2
2+ (localized orbitals)

The natures of chemical bonds are not changed!

Results: Slightly bent structures

Unpublished results

15/17

Projection analysis of UN2 (localized orbitals)

The natures of chemical bonds are not changed!

Results: Slightly bent structures

Unpublished results

16/17

Future works: chalcogenate complexes

[1] J. K. Gibson and W. A. de Jong, Experimental and Theoretical Approaches to Actinide 
Chemistry (John Wiley & Sons, Ltd, Chichester, UK, 2018).

üFor the heavier analogues of UO2 (US2, USe2, UTe2…), the relativistic 
effect becomes more significant.

→ Our relativistic method is a powerful tool to investigate on that.  

Copyright protected content

17/17

Conclusion

ü The bent structures of UO2
2+ and UN2 are stabilized by 

correlation effects.

ü The stability of linear structures can be attributed to KS 
orbital energies. The following understanding are 
possible.
ü HOMO to HOMO-2
ü Core-valence orbitals

ü Bond lengths are not sensitive to the bending of UX2
angles
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質疑応答

• 今回はどういう寄与で説明できるかを 2パターン試したという理解でよいか（阿部）

• その通り。価電子軌道の寄与と、6p周辺の軌道の寄与について調べた。（砂賀）

• 内殻の変化が重要である点が今回の発見の成果ということか。（阿部）

• 内殻の軌道が構造に寄与することが重要ということ。さらに、価電子軌道より定量
的に説明できている。（砂賀）

• 並列計算も必要か。何コアが必要か。（阿部）

• 自分は 8コアでやっている。一連の量子化学計算のステップによって並列効率の良
し悪しがある。コア数が多すぎると逆に遅くなる部分もあるので、バランスをとっ
て判断している。（砂賀）

• 配位子をつけるとDirac-Gauntは難しいのではないか。（阿部）

• Dirac-Gauntでは難しい可能性がある。小さい分子でDirac-Gaunt-CCSD(T)とX2C-

DFTで比較して、それで精度の問題なさそうなら、X2C-DFTでやれば良いと考える。
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第 3章 京大複合研のグループの展望・到達すべき目標

神戸振作氏（JAEA先端研）より今回のサマリーを提示頂いた（Fig. 3.1）。京大複合研
のグループの展望・到達すべき目標について、この分野の課題、複合研の今後の展開へ、
ホットラボ、の３点について議論を行なった。

今回のサマリー
•この分野の課題 
• 応用１：エネルギー分野に対する貢献（核燃料サイクルの高度化、マイナーアクチノイ
ドの管理法、デブリ取り出し・処理） 
• 応用２：核医薬用の医療用RIのうち、Ac-225の取り扱い。また、希土類RIは4f電子系
であり、アクチノイドの5f電子系の経験が有用 
• 基礎：従来の理論の再検討と新しい理論・科学へ 

• 複合研の今後の展開へ 
• 複合研の目的（原子炉という実験ツールの提供から、研究フィールドの提供へ） 
• 複合研の状況（KURの停止2026年） 
• 福井炉に向けて（連携含む運営体制は今後）。福井炉でアクチノイド試料測定できるこ
とは重要ー＞アピール必要。 

• ホットラボ 
• 共同利用施設としては、金研（仙台、大洗）と並ぶもの 
• 老朽化が進んでいる。また、核燃使用室を後から設置したため、専用室ではない 
• 文科省の第５次５カ年計画があるが、建て替えは2026年のKUR停止までは厳しい 

•

Fig. 3.1
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１．アクチノイドを利用できる中性子ビームラインの必要性とその規制対応について

• 福井炉について。このままだとビームラインでコールドしかできない。ホット試料
も使えるようにするには、この段階で要望を上げていく必要がある。（山村）

• 確かに、J-PARCの二の舞は避けたい。（神戸）

• 令和 4年度に設計が始まるので、概念設計の段階で取り入れる必要がある。（山村）

• 中性子実験はほとんど密封でできるのに、なぜそんなにコールドにこだわるのかが
不思議。コールドだとしてもどうせ多少放射化するのに。（矢板）

• J-PARCのときは、村との協定で「核は持ち込まない」ということがネックになって
いる。（網塚）

• 村は別になにも言っていないのに、自主的になぜかそうしたらしい。（神戸）

• SPring-8のまわりの市町村は別に反対していない。（矢板）

• 完全密封でよければ、特段の配慮は不要ということになっている。密封処理できる
のであれば持ち込める。（山村）

• 密封というのをどうオーソライズするのか？（神戸）

• JISの基準がある。（矢板）

• 核燃には密封という概念がない。（神戸）

• RIに準ずる、ということで加えてしまうだけでよいはず。（矢板）

• 福井炉のスコープには核燃やアクチノイドは含まれていない。人材育成のために少
量のものを扱える施設は含める方向。密封のロジックで持ち込むのが一番ラクでは
ないか。現状では、少量のアクチノイドは使えるが、多量の試料は難しそう。結局
熊取サイトで扱うことになるが、そのためには熊取のホットラボの整備が必要とな
る。（山村）

• 実際の運転はまだかなり先なので、もう少し色々な意見を聞いておいたほうがよい。
（神戸）
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２．医療用RIの製造について

• アルファも老朽化の問題に直面している。ホットラボを改修していくのは重要だが、
予算を獲得するためには何らかの拠点下事業（名目あるいは目的）を立ち上げて進
めていく必要がある。ちょっとした施設だと量を取り扱えないのでしっかりとした
研究は難しい。特に医療用は量が多い（MBq、GBqのオーダー）ということを視野
にいれて施設を整備していくことが重要だと感じている。（白崎）

• 医療用の RI製造は有望だと思う。（神戸）

• 複合研は大学の一部局。概算要求のひとつで、組織を変えていく、ということが求
められている。建物の更新だけではない。複合研が拠点になるとして、ローカルな
機関でやるよりも、最近は横断的な取り組みが求められている。医療用RIについて
も、所が中心になるとしても、これを行う研究室が 2、3は必要ではないか。（山村）

３．アクチノイド分野の人材育成と大学の役割について

• 原子力委員会にアゴラ委員会「大学等核燃およびRI研究施設検討・提言分科会」が
ある。そこでは、アクチノイドの研究施設を大学が持つのは無理で、どこかに集約
するべきでは、という議論がされている。JAEAが施設を持つとすると、使いやす
くできるのか。（山村）

• ヨーロッパだと、ITUがやっている。ここの良いところは、JAEAと違って大学院
生がたくさんいる点。やはり学生を育てないとその分野はだめ。ちゃんとやるなら、
主要大学のうちのいくつかで、研究・人材輩出の両点で中心となる研究室がないと
だめだと思う。（神戸）

• 自分の研究室でも、すべての学生がアクチノイドをやっているわけではない。分野
を発展させるためにはもちろんみんなでそこに向かっていくことは重要だと思うが、
先生の意識次第だと思う。（中井）

• 複合研は大型装置の拠点として共同利用拠点認定をうけているが、それを今後も続
けられるか、それとも、福井炉との連携でようやく共同利用拠点として認定されて
いくのかという議論がある。（山村）
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• 福井炉の概念設計をやっているが、研究炉を作るという作業は一生に一度経験でき
るかどうか、という貴重な機会なので、現場の方々の士気が高い。放射化物やウラ
ンの散乱ができないか、は議論になっている。規制がきびしいので、意義付けがよ
り必要。現状ではできたらいいよね、くらいのニュアンスであり、管理側は苦労し
てでもやろうとはなっていない。研究の価値を現場に伝える努力が必要。（川端）

• ホットラボをなんとかしたい、という点について。1大学の 1拠点に対して、この
研究がやりたいから、と言ってお金がつくことはほとんどない。福井炉は政治的に
進むことが確実になっているので、福井炉での成果を最大化するために、熊取など
に施設を作って日本全体で役に立つというストーリーが作れれば、実現できる可能
性がある。（川端）

• 熊取のホットラボを福井炉でのバックアップサイトとして手を挙げる場合、目的を
核医薬だけにする必要があるのか。（山村）

• 福井の地元に役に立つ、という政治的な取り決めがまずある。医療用RIで産業にな
る、等の期待をもってもらえれば、受け入れられる可能性は高い。基礎研究の魅力
を伝える方法もあるが、政治的なものを利用したほうが、何かと動きやすいとは思
う。（川端）

• 研究炉を作るというのは一大イベント。しっかり議論することが必要だが、議論の
材料としては本日の日野先生の発表内容をベースに考えてよいのか？（芳賀）

• 3月にまた会議が開催されて資料があがってくるので、それをもとにしてもらえれ
ば。（川端）

４．研究の方向性について

• 大学の開放研経由で手続きしてNpのメスバウアーの研究をした経緯がある。開放
研の運用形態はある意味では、自前の施設がない大学にいる研究者には貴重。Npの
メスバウアーを復活させたい。日本で Npのメスバウアーができない状況は残念。
（北澤）
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• Npは線源はあるが、だいぶ減衰している。Uもあるが、今は使えない。面白いしや
りたいが、需要があまりないのでできない。（神戸）

• 分子磁石なども面白い。石川先生など、その分野の人を取り込めばよい。（北澤）
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第 4章 参加者名簿

以下の方々にご参加いただきました。ありがとうございました。
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Table 4.1: 参加者名簿
今　布咲子 北海道大学 大学院理学院
網塚　浩 北海道大学 大学院理学研究院
白崎　謙次 東北大学 金属材料研究所
鷲山　幸信 福島県立医科大学 ふくしま国際医療科学センター
中瀬　正彦 東京工業大学 科学技術創生研究院
鈴木　達也 長岡技術科学大学 原子力システム安全工学専攻
小川　数馬 金沢大学 新学術創成研究機構
中島　健 京都大学 複合原子力科学研究所
鈴木　実 京都大学 複合原子力科学研究所
山村　朝雄 京都大学 複合原子力科学研究所
日野　正裕 京都大学 複合原子力科学研究所
砂賀　彩光 京都大学 複合原子力科学研究所
田端　千紘 京都大学 複合原子力科学研究所
近藤　夏子 京都大学 複合原子力科学研究所
川口　昭夫 京都大学 複合原子力科学研究所
谷平　美紀 京都大学 複合原子力科学研究所
川端　祐司 京都大学 複合原子力科学研究所
高橋　俊晴 京都大学 複合原子力科学研究所
中本　裕士 京都大学 大学院医学研究科
志水　陽一 京都大学 医学部附属病院
齋藤　巧 京都大学 原子核工学専攻
石川　直人 大阪大学 大学院理学研究科　化学専攻
阿部　穣里 広島大学 大学院先進理工系科学研究科
高山　優希 広島大学
小林　勇貴 広島大学
戸田　智渚 広島大学
増田　康人 広島大学
野田　紘平 広島大学
北澤　孝史 東邦大学 理学部
野上　雅伸 近畿大学 理工学部電気電子工学科
中井　英隆 近畿大学 理工学部応用化学科
芳賀　芳範 日本原子力研究開発機構 先端基礎研究センター
神戸　振作 日本原子力研究開発機構 先端基礎研究センター
徳永　陽 日本原子力研究開発機構 先端基礎研究センター
前田　宏治 日本原子力研究開発機構 高速炉・新型炉研究開発部門　大洗研究所　高速炉サイクル研究

開発センター　燃料材料開発部
小林　徹 日本原子力研究開発機構 物質科学研究センター
矢板　毅 日本原子力研究開発機構 物質科学研究センター量子ビーム科学研究部門
飯塚　政利 電力中央研究所 燃料サイクル領域
吉本　光喜 国立がん研究センター 先端医療開発センター　機能診断開発分野
塚本　泰介 三菱重工業 総合研究所　化学研究部
島田　隆 三菱重工業 パワードメイン　原子力事業部　新型炉・原燃サイクル技術部
木村　寛之 京都薬科大学
山上　浩志 京都産業大学 理学部物理科学科
吉田　玲 東京都立大学 理学研究科
佐藤　有汰留 東京都立大学 理学研究科
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第 5章 研究会の様子

プログラム順で、講演の様子を収録しました（敬称略）。

Fig. 5.1: 京都産業大学　山上浩志 Fig. 5.2: 京大複合研　山村朝雄

Fig. 5.3: JAEA先端研　芳賀芳範 Fig. 5.4: JAEA物質研　小林徹

Fig. 5.5: 近大理工　野上雅伸 Fig. 5.6: 長岡技科大　鈴木達也
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Fig. 5.7: 京大複合研　鈴木実 Fig. 5.8: 京大医　中本裕士

Fig. 5.9: 福島県立医大　鷲山幸信 Fig. 5.10: 金沢大新学術　小川数馬

Fig. 5.11: 京大医病院　志水陽一 Fig. 5.12: 京都薬科大　木村寛之

Fig. 5.13: 京大複合研　田端千紘 Fig. 5.14: 北大院理　網塚浩
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Fig. 5.15: 近大理工　中井英隆
Fig. 5.16: 東工大ゼロカーボン　中瀬正
彦

Fig. 5.17: JAEA物質研　矢板毅 Fig. 5.18: 広大先進理工　阿部穣里

Fig. 5.19: 京大複合研　中島健 Fig. 5.20: 京大複合研　日野正裕

Fig. 5.21: 東北大金研　白崎謙次 Fig. 5.22: 京大複合研　砂賀彩光
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Fig. 5.23: JAEA先端研　神戸振作
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編集・発行 京都大学複合原子力科学研究所　
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