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研究成果の概要（和文）：原子炉の老朽化や核不拡散上の問題等のため世界的な供給不足が危惧されている放射
性医薬品（テクネチウム製剤）の原料となるモリブデン99（Mo-99）の長期的な安定供給のために、高濃縮ウラ
ンや原子炉に依存しない小型加速器を利用しZr-96(α,n)Mo-99反応によりMo-99を製造する新たなMo-99製造技術
開発にかかる基礎検討を行った。
本研究によって、5 MeV/u程度の反応しきいエネルギー近傍の低エネルギーヘリウムビームを利用することで、
他の手法に比べて放射化や副産物RI生成が少なく、高い比放射能を有するMo-99が製造できることが実証され
た。

研究成果の概要（英文）：Technetium-99m/Molybdenum-99 is one of the most important radioisotopes used
 in nuclear medicine for common diagnostic imaging technologies such as single photon emission 
computed tomography (SPECT). For long-term stable supply of Tc-99m/Mo-99, which is now at risk of 
global shortages due to aging reactors for the Mo-99 production and nuclear nonproliferation 
problems, we carried out feasibility studies on the development of an innovative accelerator-based 
Tc-99m/Mo-99 production technology via the Zr-96(α, n)Mo-99 reaction. 
In this study, we have demonstrated the possibility of Mo-99 production with higher specific 
activity, less activation and by-products production than the other accelerator-based technologies, 
by measuring the neutron production and excitation functions of radioisotopes on zirconium induced 
by helium.

研究分野：放射線計測

キーワード： 医療用放射性同位元素　モリブデン99　テクネチウム99m　ヘリウム　加速器　核反応　放射化　ジルコ
ニウム96
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研究成果の学術的意義や社会的意義
国内で最も多く利用されている放射性医薬品（テクネチウム：Tc-99m製剤）の原料となるモリブデン99
（Mo-99）については、現在その供給量のほぼ100%を輸入に
依存しており、製造元の原子炉の老朽化や空輸でのトラブルによる供給不足が深刻な問題となっている。多大の
費用と時間、社会的理解が不可欠である原子炉の新規制基準対応や、核不拡散上の懸念から、原子炉に依存しな
い加速器を用いた新たなMo-99製造技術の確立が期待されている。本研究で提案するMo-99製造技術が実現すれ
ば、国内の放射性医薬品の長期的な安定供給の一翼を担うことが期待できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
放射性同位元素（RI）を含む、特定の臓器や細胞に集積しやすい化合物（放射性医薬品）を利

用する核医学診断法は、他の形態画像診断では得られない機能情報が得られることから、先進医
療には欠かすことのできない診断法として重用されている。しかし、国内で最も多く利用されて
いる放射性医薬品（テクネチウム製剤）の原料となるモリブデン 99（99Mo）については、国内
需要のほぼ 100%を輸入に依存しており、製造元や空輸でのトラブルによる供給不足が深刻な問
題となっている。世界の 99Mo の 9 割以上はカナダや欧州等の RI 製造用原子炉により製造され
ているが、原子炉の故障や老朽化、核不拡散政策上の問題等により、数年後の 99Mo 供給は非常
に不透明な状況に陥っている。99Mo の供給不足は重篤な疾患を持つ患者の診療等に深刻な問題
を引き起こしかねないため、安定した供給体制を構築することが重要かつ緊急な課題となって
いる。 
現在、99mTc やその親核である 99Mo の安定供給に向けた、原子炉あるいは加速器を用いた代

替方式が世界中で検討されている。[①] 加速器を用いた 99Mo/99mTc 製造法としては、20 MeV
程度に加速した陽子を用いて 100Mo(p,pn)99Mo 反応または 100Mo(p,2n)99mTc 反応により 99Mo あ
るいは 99mTc を製造する方法や 10-14 MeV の高速中性子を用いて 100Mo(n,2n)99Mo 反応により
99Mo を製造する方法や電子線形加速器を用いて 100Mo(γ,n)99Mo 反応により 99Mo を製造する方
法等がこれまで検討されてきた。[①,②,③] 加速器による製造法は、ウランターゲットを必要
とせず、原子炉と比べて施設の管理が容易という長所があり、大きな期待が寄せられているが、
供給量と技術的成立性の観点で課題が残り、未だに 99Mo の長期的な安定供給への突破口には至
っていないのが現状である。 

研究代表者らはこれまで量子科学技術研究開発機構 放射線医学総合研究所等の加速器施設を
用いて、荷電粒子入射反応の核データ測定を行ってきた。[④,⑤] 系統的な測定データの解析を
進めていく中で、低エネルギーの荷電粒子入射に伴う融合反応（標的核よりも生成核の方が原子
番号が大きくなる反応）の断面積が反応のしきいエネルギー付近で大きなピーク構造を持つこ
とが分かった。しきいエネルギー近傍では目的とする融合反応以外の核反応は起こり難いため、
96Zr(α,n)99Mo 反応断面積のピークエネルギーに荷電粒子の入射エネルギーを合わせることで、
低エネルギーの小型加速器で比放射能の高い 99Mo を製造する技術、更には化学分離を行うこと
で高価な 96Zr 試料ををリサイクルする技術の着想に至った。 

本研究では、しきいエネルギー近傍の 96Zr(α,n)99Mo 反応を利用することで、副産物 RI が少
なく比放射能が高い 99Moをコンパクトかつ放射化が少ない低エネルギー加速器で製造するため
の基礎データを取得するとともに、フィジビリティ・スタディを行った。 
 
２．研究の目的 
本研究では、核子当り 5 MeV 程度のヘリウムイオンを 96Zr 標的に照射し、96Zr(α,n)99Mo 反

応により、副産物 RI が少なく比放射能が高い 99Mo を製造するシステムを構築するため、以下
に示す(１)-(２)を明らかにする。 

(１) 96Zr(α,n)99Mo 反応と同時に生成される副産物 RI の生成反応の断面積をしきいエネルギ
ーから核子当り 6 MeV まで精密に測定する。96Zr(α,n)99Mo 反応については、1995 年と 2014
年に測定された実験データ[⑥,⑦]があるが、二つの実験データ間で大きな差異がみられる
ことや、本研究で対象としている核子当り 5 MeV 以下の低エネルギー領域に関しては測定
点が数点しかないため、本研究では核子当り 5 MeV 以下に焦点を置き細かいエネルギー間
隔で重点的にデータを取得する。国内の 99Mo 需要量に対し、求められる加速器の性能を明
らかにするため、得られた実験データから入射エネルギーやビーム照射量に対する 99Mo の
生成量の関係を精度よく導出する。 

(２) 99Mo 製造時に発生する中性子を効率的に遮へいするための基礎データとして、Zr 標的か          
ら放出される中性子の発生量、エネルギー・角度分布の測定を行う。医療機関等の限られた
スペースでの 99Mo 製造を想定すると、二次中性子の効率的な遮へいが重要となる。適切な
遮へいを施すことで装置や装置室の放射化の低減につながる。 

 
３．研究の方法 
照射実験は量子科学技術研究開発機構 放射線医学総合研究所の重粒子線がん治療装置

(HIMAC)と AVF サイクロトロン(NIRS-930)を用いて行った。HIMAC での照射実験では、中エ
ネルギービーム照射室に真空チャンバーを設置し、ビームライン中心に natZr 箔（純度 99.2％）
と natTi 箔(99.9%)をスタック状に重ねた厚い照射試料を配置し、24.5 MeV の 2+He ビームを～3 
nA で１時間程照射した。照射試料は、5 μm 厚の natZr 箔 17 枚に natTi の 5 μm 厚の箔 18 枚を
交互に挟みこんで作成した。照射試料をスタック状に分割することで、それぞれの試料から、入
射エネルギーの異なったヘリウムイオンにより生成された放射性核種の断面積が得られる。ま
た、国際原子力機関（IAEA）によって natTi(α,x)51Cr の反応断面積が精度良く評価されている
[⑧]ので、各 natTi 箔に生成した 51Cr 量を測定することで、試料に入射したヘリウムイオンの総
量やエネルギーをモニターできる。照射中のヘリウムイオンの入射量は、照射試料に接続された
カレントインテグレータの電流値としても計測した。生成放射能のビーム強度変動による補正
を実施できるように、カレントインテグレータの積算電荷出力をマルチチャンネルスケーラに
接続し１分ごとのビーム電荷を記録した。照射終了後、高純度 Ge 検出器を用いて照射された Zr



試料から放出される γ 線を測定し、得られた γ 線スペクトルから 96Zr(α,n)99Mo 断面積を求め
た。各試料への入射エネルギーは SRIM2013 コード[⑨]で計算された阻止能を用いて導出した。 

NIRS-930 での照射実験では、汎用照射室の C6 コースに HIMAC 照射実験と同様の真空チャ
ンバーを設置し、ビームライン中心に natZr 箔（純度 99.2％）をスタック状に重ねた厚い照射試
料を配置し、24.5, 46.4 MeV の 2+He ビームをそれぞれ 100, 300 nA で１時間程照射した。ヘリ
ウムイオンの入射量は、照射試料に接続されたカレントインテグレータの積算電荷出力をマル
チチャンネルスケーラに入力し、１分ごとの積算ビーム電荷量として計測した。照射終了後、高
純度 Ge 検出器を用いて照射された Zr 試料から放出される γ 線のエネルギースペクトルを測定
し、生成された放射性核種の放射能と SRIM2013 コードによって計算されたヘリウムイオンの
入射エネルギーから 96Zr(α,n)99Mo や副産物 RI の natZr(α,x)93mMo,97Nb 等の励起関数を導出し
た。 

また、中性子・γ線生成量の測定では、2 インチ径×2 インチ長の NE213 有機液体シンチレー
タを 0°、30°、60°、90°の角度点に設置して、24.5 MeV のヘリウム照射に伴って厚い natZr 標的
から発生する中性子や即発 γ 線のエネルギースペクトルをアンフォールディング法によって導
出した。室内散乱等のバックグラウンドイベントを除去するため、各角度点において、検出器と
標的の間に鉄 30 cm 厚のシャドーバーを設置した測定も行った。シャドーバー無の測定値から
シャドーバー有の測定値を差し引くことで、標的から直接検出器に入射する中性子や γ 線の寄
与を評価した。 
 
４．研究成果 
（１）放射性核種の励起関数 

図 1 に本研究で得られた励起関数[⑩]の一部（96Zr(α,n)99Mo, natZr(α,x)93mMo,97Nb 反応）を他
の実験値[⑥,⑦,⑪,⑫]や計算値(TENDL-2017[⑬])とともにそれぞれ示す。また、TENDL-2017
データの中で主要な反応を塗りつぶして表示している。96Zr(α,n)99Mo 反応に関して本実験結果
は、15 MeV 付近で 232±15 mb となり、2018 年に測定された最新の実験値[⑪]と良い一致を示
した。一方で 2014 年以前に測定された実験値[⑥,⑦,⑫]については、反応によって一致するもの
と一致しないものがあり、ばらつきがみられた。96Zr(α,n)99Mo 反応については、1995 年に測定
された実験データ[⑥]はピーク位置等の励起関数形状は良く一致するものの絶対値が異なって
おり、2014 年に測定された実験データ[⑦]はピーク値が他の実験値より高エネルギー側にシフ
トしていることが分かった。TENDL-2017 は TALYS コードによって計算された理論計算値で
あるが、natZr の主要核種である 90Zr (天然存在比：51.45%)に対しては実験値をよく再現するが、
92Zr (天然存在比：17.15%), 94Zr (天然存在比：17.38%), 96Zr (天然存在比：2.8%)に関しては、実
験値を過小評価していることが分かった。 

 

 
（２）厚い標的による RI 生成率 

図２に本研究で得られた 96Zr(α,n)99Mo 反応の厚い標的による RI 生成率（Thick target yield: 
TTY [Bq μA-1h-1]）[⑩]を 2014年にPupilloらによって報告された実験データ[⑦]とともに示す。
図１で示した励起関数と同様に本実験値は、2014 年の実験データと全体的な形状については一
致しているが、絶対値については 50％ほど高い値となった。本研究で得られた 99Mo の生成率
は、20 MeV（5 MeV/u）の入射エネルギーで 1.5 MBq μA-1h-1である。この生成率は、100Mo を
標的とする他の手法（100Mo(n,2n)99Mo 反応や 100Mo(γ,n)99Mo 反応）と比べて決して高い値では
ないが、本手法では標的の 96Zr が 99Mo に比べて原子番号が２つ異なることから、99Mo の比放
射能を上げるために 100Mo から 99Mo を分離するような極めて難しい同位体分離を考える必要は

 

図 1  He 入射によって natZr 中に生成する放射性核種の励起関数、左図は 96Zr(α,n)99Mo

反応、中央図は natZr(α,x)93mMo 反応、右図は natZr(α,x)97Nb 反応、実線は

TENDL-2017 の評価値を表し、その中で主要な反応を塗りつぶしている。 
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なく、比較的容易な化学分離で Zr から Mo
を分離できる可能性がある。このことから、
高い比放射能（化学分離で Mo の 90％濃縮
を仮定とすると 1.7 TBq/g）の 99Mo 試料が
製造できると推定されるため、薬事法等で
確立された 99Mo / 99mTc ジェネレーターシ
ステムを利用することが可能であると考え
られる。更に、照射後 96Zr を化学分離で回
収し標的として再利用することでできれ
ば、技術的成立性の観点で有望な手法とな
り得ると考えられる。しかし、mA オーダー
のヘリウムビームが安定供給できる加速器
の実現と標的の除熱の課題が残っている
が、96Zr(α,n)99Mo 反応を用いた 99Mo 製造サ
イクル技術は更に検討・推進する価値があ
ると思われる。 

 
（3）中性子・γ線生成量 
図 3,4 に 24.5 MeV He 入射によって厚い natZr から生成した中性子や γ 線の角度ごとのエネ

ルギースペクトルとそのエネルギー積分量を TENDL-2017 データとともにそれぞれ示す。本実
験値と TENDL-2017 はよい一致を示した。TENDL-2017 における中性子・γ線生成の各同位体
（90Zr：51.45%、91Zr：11.22%、92Zr：17.15%、94Zr：17.38%、96Zr：2.8%）からの寄与を考え
ると、natZr の主要核種である 90Zr (天然存在比：51.45%)からの寄与が支配的であり、励起関数
の結果と同様に、TENDL-2017 は、natZr の主要核種である 90Zr (天然存在比：51.45%)に対して
実験値をよく再現することが分かった。 

 
 

  

図 3 24.5 MeV He 入射によって厚い natZr から生成した中性子や γ線の 

角度ごとのエネルギースペクトル、左図は中性子、右図は γ線 

 

 

図 4 24.5 MeV He 入射によって natZr から生成した中性子や γ線の角度ごとの生成量、

左図は 1.5~9 MeV の中性子の生成量、右図は 0.875~6.38 MeV の γ線の生成量 

0 5 10 15
10-10

10-9

10-8

10-7

10-6

10-5

10-4

 Exp (0 deg.)
 Exp (30 deg.) x10-1

 Exp (60 deg.) x10-2

 Exp (90 deg.) x10-3

 TENDL-2017

T
hi

ck
 ta

rg
et

 n
eu

tr
on

 y
ie

ld
 [

M
eV

-1
sr

-1
H

e-1
]

Energy [MeV]
0 2 4 6 8 10

10-9

10-8

10-7

10-6

10-5

10-4

 Exp (0 deg.)
 Exp (30 deg.) x10-1

 Exp (60 deg.) x10-2

 Exp (90 deg.) x10-3

 TENDL-2017

T
hi

ck
 ta

rg
et

 p
ho

to
n 

yi
el

d 
[M

eV
-1

sr
-1

H
e-1

]

Energy [MeV]

0 30 60 90 120 150 180
0

1

2

3

4

5[10-5]
 Exp (1.5-9.0 MeV)
 TENDL-2017

A
ng

ul
ar

 n
eu

tr
on

 y
ie

ld
 [

sr
-1

H
e-1

]

Angle [degree]

0 30 60 90 120 150 180
0

0.2

0.4

0.6

0.8

1[10-4]
 Exp (0.875-6.38 MeV)
 TENDL-2017

A
ng

ul
ar

 p
ho

to
n 

yi
el

d 
[s

r-1
H

e-1
]

Angle [degree]

図２ 96Zr(α,n) 99M の厚い標的による 

RI 生成率 [Bq μA-1h-1] 

5 10 15 20 25 30
0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

1.2

1.4

1.6

1.8

2

T
T

Y
 [

B
q 
A

-1
 h

-1
]

Energy [MeV]

 Present 
 Pupillo (2014)



５. まとめ 
24.5 MeV と 46.4 MeV に加速したヘリウムビームを natZr 標的に照射し、それぞれ中性子・γ

線生成量の測定と放射性核種生成断面積や放射性核種生成量の測定を行った。本実験結果は、15 
MeV 付近で 232±15 mb となり、2018 年に測定された最新の実験値と良い一致を示した。
TENDL-2017 は、natZr の主要核種である 90Zr (天然存在比：51.45%)に対しては実験値をよく
再現するが、92Zr (天然存在比：17.15%), 94Zr (天然存在比：17.38%), 96Zr (天然存在比：2.8%)に
関しては、実験値を過小評価する結果となった。 

24.5 MeV ヘリウム入射に伴う natZr 標的からの中性子や γ線の角度ごとのエネルギースペク
トルとそのエネルギー積分量については、TENDL-2017 による評価値とよい一致を示した。各
同位体からの寄与としては natZr の主要核種である 90Zr (天然存在比：51.45%)からの寄与が支配
的であり、励起関数の結果と同様に、TENDL-2017 は、natZr の主要核種である 90Zr (天然存在
比：51.45%)に対して実験値をよく再現することが分かった。 

 99Mo の生成率は、20 MeV（5 MeV/u）の入射エネルギーで 1.5 MBq μA-1h-1と推定され、
100Mo を標的とする他の手法（100Mo(n,2n)99Mo 反応や 100Mo(γ,n)99Mo 反応）と比べて決して高
い値ではないが、本手法では 96Zr 標的が 99Mo に比べて原子番号が２つ異なることから、100Mo
から 99Mo を分離するような極めて難しい同位体分離ではなく、比較的容易な化学分離手法が応
用できる可能性がある。このことから、高い比放射能（Mo の化学分離で 90％濃縮が達成できる
と仮定とすると～1.7 TBq/g）の 99Mo 試料が製造できると推定されるため、薬事法等で確立さ
れた 99Mo / 99mTc ジェネレーターシステムを利用することが可能であると考えられる。更に、照
射後に 96Zr 試料を化学分離で回収し再利用することができれば、技術的成立性の観点で有望な
手法となり得ると考えられる。 
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