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Abstract
An isotope separation on-line (ISOL) system is necessary to provide 11C ions for heavy-ion cancer therapy with

simultaneous verification of the dose distribution using positron emission tomography. To realize the ISOL system, we
have developed elementary instruments in the ISOL system, such as a proton-irradiation target, a molecule separation
system, and a singly-charged ion source, and performed tests to verify their performances. As a next step of the devel-
opment, we started an experiment of on-line production of singly-charged 11C ions at the proton irradiation port of the
NIRS-cyclotron facility. In this paper, we present the results and the status of the on-line production experiments.

1 . はじめに

放射線医学総合研究所の HIMAC加速器を用いた重粒
子線治療は，1994年の治療開始から今年で 25年目を迎
え，11,000人以上もの患者に治療が適用されてきた [1]．
より高精度な治療照射を行う為に，細い炭素ビームでが
んの病巣を塗りつぶすように照射を行うスキャニング照
射法による治療が 2011 年より開始された [2]．さらな
る高精度化のために，照射野をリアルタイムに検証する
技術の実現が期待されている．現在治療に用いている安
定核の 12Cビームの代わりに，陽電子放出核である 11C
ビームを用いることができれば，体内での停止位置か
ら放出される消滅 γ 線を PET 装置により測定すること
で，随時ビーム位置を検出することができ，その結果と
して，リアルタイムに照射野を検証することが可能とな
る．我々は，この重粒子線治療のための照射野検証技術
の実現のために，Isotope Separation On-Line (ISOL)法に
より 11Cビーム生成し，HIMACで加速し治療室へと供
給することを検討している．この計画の概念図を Fig. 1
に示す．この ISOL システムは，小型サイクロトロン，
11C 分子生成分離装置 (CMPS)，1 価イオン源 (SCIS)，
及び荷電増幅用から構成される．HIMACシンクロトロ
ンにおける一度の入射-加速-供給シーケンスにて，109
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Figure 1: One of the possible schemes for 11C ion produc-
tion.
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個の 11C イオンを治療室に供給することを想定すると，
ISOLシステムからは 1010 個の供給が必要となる．この
ISOL システムにより，一度の入射-加速-供給シーケン
スにて要求される 1010 個の 11C イオンをおよそ 20 分
のプロトン照射により製造し，患者 1 人の治療のため
に供給する．パルス運転を行うシンクロトロン加速器へ
11Cイオンを供給する際は，生成量の限られた 11C粒子
を無駄にすることの無いように，一旦蓄積し短いシンク
ロトロンの入射時間 (HIMAC は ∆t ≃100 µs) に合わせ
て 11Cイオンのパルス化 ·時間幅の短縮を行う必要があ
る．この理由から，CMPSでは供給する 11C分子の時間
幅を 20 min→10 msに短縮し，荷電増幅器ではイオンの
トラップが可能な EBIS/ESISイオン源を用いることで，
10 ms→100 µsに短縮する．

CMPSは，このパルス化だけでなく，ターゲットのプ
ロトン照射により生成された 11C分子と混入した不純物
分子の分離も行う．混入する不純物量を可能な限り低減
するために，このプロトン照射–不純物分離のプロセス
は真空中で行う．そのため，CMPS内に置かれるプロト
ン照射ターゲットは固体である必要がある．これまでの
ターゲットの性能評価実験では，固体のホウ素化合物を
ターゲットとして用いプロトン照射 (18 MeV，18 µA)を
20分間行うことで，1012 – 1013 個の 11C分子を効率的
に生成 ·収集できることが明らかになった [3]．また，安
定同位体の 12Cガスを用いた分離性能評価実験では，不
純物と混合した CH4 分子を高い効率 (εsep ≃ 60 – 70%)
で回収 · 取出しできることが明らかになった [4]．さら
に，荷電増幅器へと供給する C+或は CO+

2 イオンを生成
する SCIS に関しても，独自に開発した Particle-in-Cell
(PIC)コードを用いて，設計 ·開発を行った [5]．これま
でに行った性能評価実験では，CO+

2 イオンの生成に関
して，εCO+

2
= 10%もの効率を得られることが明らかに

なった [6].
以上の進展を元に，実際に生成される 1 価 11C イオ

ンを定量化することによって ISOLシステムの実現性を
確認するために，これまでに開発した個々の機器を放医
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Figure 2: Production system of singly-charged 11C ions.
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Figure 3: (a)Control/Interlock system for production sys-
tem of singly-charged 11C ions. (b)Typical screen shot of
a touch panel for the control/interlock system.

研サイクロトロン施設の RI 生産用照射ポートへと移設
し，1価 11Cイオンをオンラインで生成する実験を開始
した．本発表では，このオンライン生成実験の進捗の状
況とこれまでの試験にて得られた結果を報告する．

2 . オンライン生成実験系の構築

2.1 1価 11Cイオン生成システム

Figure 2に 1価 11Cイオン生成システムの模式図を示
す．このシステムの各要素機器の役割や仕組みに関して
は文献 [7]に示されている．この実験では，SCISから生
成されるイオンを質量分析せず，全イオンの電流をファ

(a)

(b)
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Faraday 
CupCMPS

Faraday 
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Figure 4: Set up of the production system of singly-
charged 11C ions in an irradiation port of NIRS-cyclotron
facility; (a)Side view and (b) top view.

ラデーカップにより測定し，全イオンの電荷量を導出す
る．一方で，ファラデーカップのイオン照射面にはアル
ミ箔膜を取り付け，その放射能と半減期を円筒型電離箱
で測定する．以上の結果から，11C原子を含むイオンと
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Figure 5: (a)Schematic diagram of the water-cooled beam
window; (b)luminescence of the water-cooled beam win-
dow.

その他 12C 原イオンを含む不純物イオンの比率が判明
し，また 11Cイオンの絶対量が得られる．さらに，これ
までに 12Cガスを用いたオフライン実験での結果判明し
ている各 1価炭素イオンのイオン化効率 [6]を元に，目
的の 11CO+

2 イオン，もしくは
11C+ イオンの絶対的な

生成量の導出を行う．
本装置では，真空容器内で非密封放射性同位元素の生

成が行われるために，真空ポンプからの排気は一旦バッ
ファ容器に封入される．バッファ容器に封入されたガス
は，十分な減衰を検出器にて確認した後に処理される．

2.2 制御 ·インターロック系

Figure 3(a)に 1価 11Cイオン生成システムの制御 ·イ
ンターロック系の系統図を示す．各要素機器は，４種類
の分類 (監視/制御，監視のみ，制御のみ，独立に制御さ
れるもの) 毎に色付けされている．本実験では真空容器
内での非密封放射性同位元素の生成が行われるために，
その大気中への拡散などが生じないように，制御 ·イン
ターロック系は安全性を十分に考慮して構築されなけれ

ばならない．この安全対策の一例として，バッファ容器
の体積監視が挙げられる．真空ポンプからの排気が貯め
られるバッファ容器 (Fig. 3(a)中の “EC”)の体積は，シ
ンプルな機械式の機構により監視されている．排気ガス
量の過多が原因でバッファ容器の破裂等によるガス漏れ
が生じないように，ある閾値よりも容器の体積が大きく
なると照射は停止し，さらなる放射性同位元素の生成が
生じない安全機構が備えられている．
本装置は，11C分子の生成 ·収集，11C分子と不純物の

分離，精製された 11C分子の取り出し ·イオン化，3つ
のモードにより運転される．Figure 3(b)に，これらモー
ドの指令を行うためのタッチパネルを示す．“Coll.”，
“Sep.”，“Ext.”は，それぞれ生成 · 収集，分離，取り出
し · イオン化を示しており，各々のボタンを押す事で
Fig. 3(a)に示した制御対象の機器をそのモードで要求さ
れる状態にし，状態監視を行い，さらにヒーターによる
CMPS の温度制御や SCIS の動作指令を一括して行う．
このようなシーケンスにより，実験中の操作エラーを無
くし，それにより生じる機械の損壊 ·事故を防ぐように
考慮されている．

3 . オンライン試験の結果

これまでに開発した個々の要素機器を放医研サイクロ
トロン施設の RI 生産用照射ポートへと移設し，プロト
ンビーム照射により 1 価 11C イオンをオンラインで生
成する実験を開始した．Figure 4 に RI 生産用照射ポー
トに移設 ·構築された 1価 11Cイオン生成システムを示
す．第 1 回目のオンライン試験は 2019 年 7 月 6 日 (終
日)，第 2回目は 2019年 7月 8日 (午後)に実施された．
これら二度のマシンタイムにより下記の項目の試験を実
施した:

i. 要素機器の放射線耐性試験
ii. 水冷式ビーム窓，及びターゲット台の熱耐性試験

iii. 真空中でのターゲットのプロトン照射試験

以下にこれら試験の結果を示す．

i 要素機器の放射線耐性試験

実験中照射室内に置かれる機器類は，実験で使用する
18-MeV, 20-µAのプロトンビーム照射によって二次的に
生じる高いレベルの γ 線や中性子線の環境下で動作さ
せることになる．制御系機器，ターボ分子ポンプコント
ローラーなど照射室内に置く必要の無い物は照射室外に
設置し，また粗挽き用ルーツポンプやコンプレッサー用
チラーの半導体集積回路を用いた制御部についても改造
により本体と別体にし照射室外に設置しているが，照射
室に置かざる得ない，ターボ分子ポンプ (制御 ·通信回路
が本体に備わる)，CMPSに備わるクライオクーラー (制
御回路が本体に備わる) 等の機器がある．実験中に放射
線の影響によって，これらの機器の誤動作や故障，それ
により重大なトラブルが生じることの無いように，ター
ゲットを用いず非密封の放射性同位元素生成をしない状
態でプロトンビーム照射により試験を行った．試験では
実際の実験と同様に，18-MeV, 20-µAのプロトンビーム
照射を 20 分間行ったが，どの機器にも誤動作等の問題
は生じなかった．
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Figure 6: (a)Schematic diagram of the target box; (b)the
target material before the proton irradiation; (c)the target
material after the 20-min irradiation of 18-MeV, 20-µA
proton beam.

ii 水冷式ビーム窓，及びターゲット台の熱耐性試験

ターゲットボックスと加速器系ビームトランスポート
を放射性同位元素の飛散防止のために隔て，尚且つター
ゲットボックスへとビームを供給するためには，ビーム

窓が必要となる．RI生産を行う加速器施設では，高い電
流のビームにより金属製のビーム窓が高温にまで加熱さ
れてしまうために，一般的には二つの金属膜の間に高圧
のヘリウムガスを流し膜の冷却を行なっている．しかし
この場合には，膜が破断した際の真空系への高圧ガスの
流入，それによる真空排気系の損傷，及び加速器系ビー
ムトランスポートへの放射性同位元素の飛散が問題と
なる．この問題を解決するために，冷却にガスを一切使
わず，円環上の水冷機構により窓となる金属膜を冷却す
る新たなビーム窓を開発した．このビーム窓の模式図を
Fig. 5(a)に示す．
プロトンビーム照射により，この水冷式ビーム窓の試

験を行った．その結果，18-MeV, 20-µAのプロトンビー
ム照射を数時間渡って続けても，金属膜は損壊すること
無く，問題無く使用出来ることが確認された Fig. 5(b)．

iii 真空でのターゲットのプロトン照射試験

本システムに用いられるターゲットボックスの模式図
を Fig. 6(a) に示す．ボックス内は CMPS に繋がり，真
空に保たれる．ステージ上に乗せられたターゲットをプ
ロトン照射することで生じる 11C 分子及び不純物分子
は，熱運動により CMPS に輸送される．ターゲットス
テージは裏面から冷却水により冷却される．実験開始前
にステージのベーキングを行うためにステージにはヒー
ターと熱電対を備える．また，照射中のターゲットの状
態を耐放射線カメラにより確認するためにビューポート
を備える．

Figure 6(b)に，ターゲットステージ，及びそれに載せ
たターゲットの酸化ホウ素 (B2O3) を示す．この写真の
示す通り，プロトン照射前において酸化ホウ素は白色の
結晶状である．この酸化ホウ素にプロトンを照射するこ
とで，11B(p,n)11C 反応により 11C が生じ，そのホット
アトムは周辺にいる酸素原子と結合して 11CO2 が得ら
れる．そのため，かつて PET 診断用 11C 標識薬剤の製
造のために使われていた化合物である [8]．しかし，真
空中でのプロトンビーム照射を行った実験例は調査の限
り見当たらず，照射中にどのような形態に保たれるかが
大きな懸念の一つであった．そのため，実際にプロトン
ビームの照射を行い，酸化ホウ素の状態の変化を検証す
る試験を実施した．試験の際には，酸化ホウ素が昇華/
気化等により急激な圧力の上昇が生じる可能性があるの
で，CMPS に通じるバルブ (VTRG, see Fig. 2) は閉じ，
ベントバルブ (VTRGv) を開けて真空引きをした状態で
実施した．プロトン照射後の酸化ホウ素を Fig. 6(c)に示
す．酸化ホウ素の融点は 450◦Cであるので，照射によっ
て液化し透明に変化している．照射前と比較して液化に
より形状は変化しているが，ターゲットステージ上に留
まり，適切なプロトン照射が行えたことが確認できた．

4 . 結論

1価 11Cイオンを定量化することによって ISOLシス
テムの性能を評価するために，これまでに開発した個々
の ISOL 要素機器を放医研サイクロトロン施設の RI 生
産用照射ポートへと移設し，1価 11Cイオンをオンライ
ンで生成する実験を開始した．これまでに 2度のマシン
タイムにより，
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i. 要素機器の放射線耐性試験
ii. 水冷式ビーム窓，及びターゲット台の熱耐性試験

iii. 真空中でのターゲットのプロトン照射試験

を実施した．これらの試験により，問題無くプロトン照
射有りのオンライン試験を実施できることが確認でき
た．次のマシンタイムでは，ターゲットボックスで生成
された 11C 分子を CMPS に導入し，不純物分離の後に
SCISに供給することで 1価 11Cイオンを生成し，その
定量化を行う実験を実施する．
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