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研究成果の概要（和文）：強い遠心加速度場下のMo 酸塩水溶液中のMo 同位体分離挙動を明らかにすることを目指して
研究を進めた。まず、専用の遠心システムを作製して実験環境を構築し、時間や遠心力をパラメータとして振った実験
を行った。
　時間をパラメータとして振った実験から、遠心処理開始後の初期と十分な時間経過後で同位体分離挙動が真逆になる
実験結果が得られた。この結果は、２つの分離効果が共存し、分離の遷移過程と平衡でそれぞれ支配的な効果が異なる
ことを示している。また、重い同位体が遠心加速度方向に増加する時間条件(おおむね平衡)に固定した実験条件におい
て、分離段数に比例して分離を進めることができることが確認された。

研究成果の概要（英文）：Isotope fractionation of molybdenum isotopes in a solution by centrifugation was i
nvestigated.  A suitable parameter of time duration to control the fractionation of isotopes in the soluti
on was confirmed. 
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１．研究開始当初の背景 
(要旨) 
 同位体を遠心分離によって濃縮する方法
は、物質の３態のうち、気相を用いる方法(ガ
ス遠心分離法)しか実現されていなかった。し
かし、近年、申請者は、固相や液相で同位体
を連続的に遠心分離できる遠心機ローター
の開発に世界で初めて成功した[1]。この遠心
機ローターの構造を最適化すれば、Mo 酸塩
水溶液を原料とした Mo 同位体分離システム
として応用できる。それにはまず、強い遠心
加速度場下における当該塩水溶液中の同位
体分離挙動を把握しなければならない。 
 
(以下、詳述) 
(1)固相や液相で同位体を連続的に遠心分離
するシステムの開発 
 数十万 G (G=9.80665m/s2)レベルの強い遠
心加速度場では、たとえ固相中でも、より原
子量の大きな原子が遠心加速度方向に、より
原子量の小さな原子が反対方向に移動する
現象(原子の沈降)が生じることが 1997 年に
報告された[2]。申請者らは、最大 100 万 G
を加えられる超遠心機を開発し[3]、固相や液
相中での原子の沈降の質量依存性を調べた
結果、質量数の差の小さな同位体しか存在し
ない単一元素中であっても原子が沈降する
こと、つまり、同位体の沈降現象を世界で初
めて見いだした[固相 4,液相 5]。 
 これまで同位体を遠心分離によって濃縮
する方法は、気相を用いる方法(ガス遠心分離
法)しか実現されていなかった。そこで、申請
者は、同位体の沈降現象を利用した同位体分
離システムの開発に着手し、固相や液相で同
位体を連続的に遠心分離するための遠心機
ローターの開発に成功した[1]。 
 
(2)核医学用放射性核種 99Mo の供給問題 
 診断用放射性核種 99mTc の親核種である
99Mo は 100%輸入に頼っている。短寿命核種
でストック出来ないため常時輸入し続ける
必要があるが、度々輸入途絶が生じている。
例えば、カナダの RI 製造用原子炉トラブル
やアイスランド火山噴火による空路閉鎖で
の輸入途絶が新聞等で報道されたことが記
憶に新しいが、年間利用者が 100 万人と大規
模であるため輸入途絶は重大問題である。こ
れは日本に限らず輸入に頼っている国すべ
ての共通問題である。さらに悪いことに、カ
ナダをはじめ 99Mo 製造を行う原子炉は高経
年化しており、いつ運用が停止してもおかし
くない状況である。また、その製造方法は、
高濃縮ウランの核分裂生成物から 99Mo を抽
出する方法であるため、同様の手法を用いる
RI 製造用原子炉の新規立ち上げは核不拡散
の観点から現実的ではない。 
 そこで、世界的に見ても将来の 99Mo 代替
製造技術に関する研究開発が行われており、
日本では長期的視野での国産化も同時に検
討されている。代替技術には原子炉中性子や

加速器中性子による核反応を利用した製造
方法がある (例：原子炉:98Mo(n, γ)99Mo 反
応[6]、加速器:100Mo(n, 2n)99Mo 反応[7])。こ
れらの方法で従来方法に匹敵する効率的な
製造を行うには、天然比の２倍程度に濃縮さ
れた Mo 同位体を原料に用いる必要がある。
しかしながら、核医学上の需要を満たすだけ
の大量な濃縮 Mo を供給できる体制は見込み
がついていない。現在の Mo 同位体濃縮は、
採算度外視の核兵器開発の遺産である同位
体分離施設を平和利用に転用して行われて
おり、高コストな新規設備増設は採算に合わ
ないうえ、核不拡散の観点から現実的ではな
く、これ以上の濃縮 Mo 同位体の増産体制は
期待できないと考えられる。 
 
(3)Mo 酸塩水溶液を原料とした液相での Mo
同位体分離技術開発 
 上記(2)の状況に鑑み、申請者は、(1)で開発
した遠心分離システムを用いた Mo 同位体分
離の検討を開始した。加速器中性子による
100Mo(n, 2n)99Mo 反応法への適用をめざして
いる。原料は常温で液相が望ましいため、Mo
酸塩水溶液を選定し、予備実験において Mo
同位体分離が可能なことを確かめた。しかし
ながら、重い Mo 同位体が遠心機ローターの
外側に集まるとの予想に反して、外側にはよ
り軽い Mo 同位体が集まることが分かった。 
 上記の遠心分離システムは、純粋に原理の
実証をめざして開発したものであり、構成同
位体が２核種で評価しやすい単体金属イン
ジウムを原料としていた。今回の塩水溶液と
単体金属との根本的な違いは溶媒の存在で
ある。塩水溶液では遠心力印加によって若干
の溶質濃度の勾配が生じることが分かって
いるが[8]、その勾配の形成が終了するまでの
過程では、同種イオンは同じ向きに移動する。
ここで、より軽い同位体で構成されたイオン
の方が溶媒中での拡散係数が大きく、より速
く移動できるため、これによる同位体分離効
果が結果に反映されていると推定される。し
たがって、Mo 酸塩水溶液用の同位体分離シ
ステムを実現するには、まず、当該塩水溶液
中での同位体分離挙動、特に、同位体分離が
平衡状態に達するまでの遷移過程を明らか
にして、遠心機ローター構造を Mo 酸塩水溶
液の同位体分離に最適化する条件を探る必
要がある。 
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２．研究の目的 
 本研究の目的は、強い遠心加速度場下の
Mo 酸塩水溶液中の Mo 同位体分離挙動を明
らかにすることである。具体的には、物質移
動現象の結果として生じる同位体組成の変
化に着目し、時間と遠心加速度をパラメータ
として振った遠心分離実験を行い、 
 (1)同位体組成の時間変化を調べ、同位体分 
     離平衡までの遷移過程を明らかにする。 
 (2)同位体組成の遠心加速度依存性を調べ、 
    遠心加速度と同位体分離の相関を明ら 
  かにする。 
以上の２点の達成を目指す。実験は、遠沈管
に試料を封入して遠心機にて遠心処理をす
る方法(以下、バッチ遠心処理)にて行う。(1)
の達成により、同位体分離平衡までの所要時
間を把握することができる。(2)の達成により、
分離システム開発の容易性と効率のバラン
スがよい遠心加速度の大きさを割り出すこ
とができる。以上により、Mo 酸塩水溶液に
最適化された Mo 同位体分離用遠心機ロータ
ーの製作が可能となる。 
 
 
３．研究の方法 
(要旨) 
 物質移動現象の結果として生じる同位体
組成の変化に着目し、時間と遠心加速度をパ
ラメータとして振った実験を行い、同位体分
離平衡までの遷移過程や、遠心加速度と同位
体分離の相関を調べる。まず、専用のバッチ
遠心処理システムを作製して実験環境を構
築し、バッチ遠心処理による系統的な同位体
分離実験を実施する。 
 
(以下、詳述) 
 時間と遠心加速度をパラメータとして振
った遠心実験を行い遠心処理によって液体
中に生じる同位体組成の変化との相関を調
べるには、バッチ遠心処理が望ましい。また、
バッチ遠心処理の最中にその場観察するこ

とが望ましいが、現段階では適用できる方法
がないため、バッチ遠心処理後の試料を分析
する必要がある。これまで研究対象としてき
た金属の場合、固相実験であれば、そのまま
遠心機の回転を止めて試料を回収すれば遠
心処理中に遠沈管内の試料中で生じた同位
体組成の傾斜が保たれた状態の試料を回収
できるため、その試料を切断研磨して、二次
イオン質量分析器(SIMS)で切断面の同位体
組成を調べれば同位体組成の変化を評価で
きる。また、液相実験でも遠心機の回転を止
める前に試料温度を融点以下に下げること
により液相中で生じた同位体組成を固定し
た試料を回収できる。しかしながら、塩水溶
液の場合には、常温で実験できるメリットが
ある反面、回転中には空気との摩擦で温度が
上昇している遠心機ローターを塩水溶液の
凝固点まで冷却することが困難であるため
試料を固化してから回転を停止することが
できない。そのまま回転を停止すると、回転
停止過程において遠沈管内で生じる対流に
より、分離した同位体が撹拌され出発状態の
同位体組成に戻ってしまう。これを避けるた
めの工夫が必要であるため、当初計画では、
対流が生じにくいマイクロキャピラリ中に
試料を充填して実験し、回収した試料の同位
体組成の分析は誘導結合プラズマ質量分析
(ICP-MS)を利用する予定とした。 
 
 
４．研究成果 
 本研究では、強い遠心加速度場下の Mo 酸
塩水溶液中の Mo 同位体分離挙動を明らかに
することを目指して研究を進めてきた。 
 H24 年度は、主に実験環境の構築および最
適な分析方法の検討を行った。 
 まず、バッチ遠心処理で研究を進めるため
に試料回収方法の検討を行った。先述の通り、
当初計画では、対流が生じにくいようにマイ
クロキャピラリ中に試料を充填して実験す
ることを計画していた。しかしながら、汎用
の遠沈管の中間に簡単な仕切りを設け、その
仕切りで分けられた２室内の対流を個別に
生じさせることで同位体比の異なる溶液を
回収出来ることが予備実験で確認できたた
め、この２室の同位体比の差異を調べる方向
性で研究を進めた。マイクロキャピラリより
も試料の回収量を大幅に増加できることが
最大のメリットであり、処理段数に応じた同
位体分離の評価も可能になった(H25 年度実
験)。また、このアプローチ変更に合わせて
機器製作の方向性も変更した。具体的には、
長軸深穴加工を施したキャピラリー保持用
のカプセルの製作を取りやめ、代わりに、深
さ方向の同位体分離の評価をよりシンプル
にするために、汎用の遠沈管を遠心力に対し
て水平に配置できる遠心機ローターを製作
した。 
 続いて、本研究の遂行に最適な分析方法の
検討を行った。当初計画では同位体組成の分



析には誘導結合プラズマ質量分析(ICP-MS)
を利用する予定であったが、水溶液を滴下し
て Moを吸着させた Al板の表面を２次イオン
質量分析器(SIMS)で測定することでも十分
評価できる測定精度が得られることが確認
できたため、よりマシンタイムを容易に獲得
できる SIMS での測定を採用してより効率的
に研究を進められる条件が整った。 
 H25 年度は、計画通り Mo 酸塩水溶液の同
位体分離挙動を調べた。「1.研究開始当初の
背景(3)」項にて述べた通り、「1.研究開始当
初の背景(2)」項にて開発したローターを用い
た予備実験では同位体分離挙動がインジウ
ムの場合と真逆になる結果が得られていた
が、本研究にて行った時間をパラメータとし
て振った実験から、遠心処理開始後の初期と
十分な時間経過後で異なる同位体分離挙動
を示すことが確認された。この結果は２つの
分離効果が共存しており、分離の遷移過程と
平衡でそれぞれ支配的な効果が異なること
を示している。 
 上記の通り、同位体分離平衡とみなせる時
間条件の特定に至ったため、その時間長条件
に固定した実験条件において、分離段数に応
じた同位体分離の進行を確かめた。具体的に
はバッチ遠心処理を繰り返し、遠沈管の仕切
られた２室の試料を大量に回収し、それぞれ
を再度バッチ遠心処理してさらに分離する
というプロセスを繰り返して回収試料の同
位体組成を評価した。結果として、分離段数
に比例して分離を進めることができること
が確認された。 
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