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研究成果の概要（和文）：加速器中性子核反応による生成核種の反跳を利用した高比放射能Mo-99を用いた
Mo-99/Tc-99mミルカーの作成をめざし、金属ナノ粒子をターゲットとすることによってバルクなターゲット物質
と反跳でターゲットから遊離した生成核種を遠心分離法により効果的な分離に成功し遊離した高比放射能Mo-99
をアルミナカラムに吸着させジェネレータを作成することに成功した。これに1日一回のペースで生理食塩水を
注水することによりTc-99mを得、このTc-99mの放射能強度が親核であるMo-99の半減期で減少していることから
Mo-99/Tc-99mミルカーの作製に成功したことを確認した。

研究成果の概要（英文）：We propose a 99Mo production project via the 100Mo(n,2n)99Mo reaction using 
fast neutrons (E>10MeV) from accelerator. Only low specific radioactive 99Mo, however, can be 
obtained in this method. Although labeled technetium compounds would be available by this method, a 
compact technetium generator is still required in medical facilities. The purpose of this study is 
to investigate about production of high specific radioactivity of 99Mo and 99Mo/99mTc compact 
generator using and the 100Mo(n,2n)99Mo reaction with nanoparticle molybdenum target. In the fast 
neutron reaction with nanoparticle molybdenum targets, a certain amount of 99Mo ions are expected to
 be recoiled out from the target and isolated.

研究分野：放射化学
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１．研究開始当初の背景 
Tc-99m はもっとも広く用いられている医療
用 RI であるが近年製造施設の老朽化ととも
に世界的な供給不安がある。Tc-99m の特徴
の一つとして親核である Mo-99 との放射平
衡を利用して 6 時間の半減期の Tc-99m を
Mo-99 の半減期 66 時間で供給できるミルカ
ー（ジェネレータ）を作製できることがあげ
られる。しかしこのためには高比放射能で
Mo-99を製造しなければならず、現在は高濃
縮ウランの核反応を利用して供給している。
近年 Mo-99 の供給不安を受けて代替製法の
研究が国際的に行われている。しかしこれら
の代替法は高濃縮ウランの利用に制限があ
るためにMo同位体を出発物質としているた
めにミルカーを作るための高比放射能
Mo-99の生成はできない。 
研究代表者は代替製法の一つである
Mo-99/Tc-99m を加速器中性子核反応による
100Mo(n,2n)99Mo 反応を経由する新たな生成
方法の研究開発の経験がある。この系では
10MeV 以上の高いエネルギーの中性子を利
用することにより、核分裂反応を用いること
なく高い効率でMo-99の生成が可能である。
しかしこの方法では低比放射能 Mo-99 しか
得られないため高比放射能 Mo-99 の新たな
製法が求められている。 
 
２．研究の目的 
本研究は 100Mo(n,2n)99Mo反応を惹起させる
10MeV 以上の高い中性子エネルギーに着目
し、そこから生じる生成核種の反跳エネルギ
ーにより生成核種のみがターゲット物質よ
り遊離して高い比放射能でMo-99を得、これ
をアルミナ粒子カラムなどに定着させ、
Mo-99の壊変により生じる Tc-99mのみを溶
離分離して得ることのできる Tc-99mミルカ
ーを作製することを目指した研究である。 
 
３．研究の方法 
本研究では加速器中性子の持つ14MeVの運動
エネルギーが核反応生成核種に与える大き
な反跳エネルギーに着目し、生成核種のみが
ターゲットから飛び出すことを利用して高
比放射能 Mo-99 を得てこれを用いて
Mo-99/Tc-99m ジェネレーターを作成に成功
した。 14MeV 中性子核反応により生じる Mo
イオンは約 140keV の反跳エネルギーを有し
ており、この反跳エネルギーを有するモリブ
デンイオンの金属モリブデン中での飛程を
計算すると約 40μg/cm2の飛程を有しており、
これは 40nm の距離に相当する。この飛程を
有効に利用するためにモリブデン金属ナノ
粒子をターゲットとすることを着想した。核
反応によって生成するMo-99核種は反跳を受
けナノ粒子ターゲットから飛び出すことが
期待されるがこれを捕捉するために照射照
射終了後に溶解し固体ターゲットから分離
するために溶解性の塩との混合物を作製し
照射ターゲットとする。 

加速器中性子源として日本原子力機構・東海
研究所内のFNS加速器施設の利用することと
した。FNS 加速器施設では D(T,n)核反応に
より生じる14MeVの中性子照射を行うことが
できる。FNS 加速器施設では 400keV で重水素
（D）イオンの加速を行い、三重水素（T）タ
ーゲットに照射することにより14MeV中性子
をモリブデンターゲットへの加速器中性子
照射を行った。 
 
４．研究成果 
Mo/KCｌターゲットの作成 
加速器中性子照射試料として金属ナノ粒子
と可溶性塩との混合物質の作成を検討し可
溶性、誘導放射能などの影響を考慮して塩化
カリウムを選択した。平均粒径 70nm の金属
ナノモリブデンを塩化カリウム細粒とよく
混合し加圧成形することにより照射ターゲ
ットを作製した。さまざまな重量比を検討し
た結果、重量比１：１を採用した。 
図-1 に加圧成形した Mo/KCl ターゲットとそ
の電子顕微鏡写真を示す。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

図-1 加圧成形した Mo/KCl ターゲット（上）
と電顕写真（下） 
 
モリブデンは他の原子に比べて原子番号の
大きく電子の反射することにより、より明る
く（白く）見え、KCｌは暗く見える。この結
果から100nm以下のモリブデン粒子が塩化カ
リウム中に偏在することなく混入している
ことが確認された。ナノ粒子は凝縮する傾向
があり、モリブデンが偏在する恐れがあった
が本研究で得られた Mo/KCl ターゲットは Mo
粒子の空隙にKClが充填していることがわか
る。この操作により 1グラムのモリブデン金
属ナノ粒子を含有する Mo/KCl 照射ターゲッ
トを得ることができた。 
 
加速器中性子照射及び分離 
この Mo/KCl ターゲットを原子力機構・FNS 加
速し施設で加速器中性子照射を行った。 
3×1011 n/s/4の中性子束で中性子発生源よ



図-2 アルミナカラムに Mo-99 を吸着さ
せることにより作製した Mo-99/Tc-99m 
ミルカー。中央のアルミナ部分（緑色の帯
の内側）に Mo-99 は吸着している。上部の
注射シリンジを用いて生理食塩水を注入
し Tc-99m を溶離する。 

図-3 製作した Mo-99/Tc-99m ミルカー
（Mo-99を吸着させたアルミナカラム）か
ら Tc-99m 溶離曲線。溶離された Tc-99m
のうち 97％以上が最初の 3ml 中に溶離さ
れた。 

図-4 製作した Mo-99/Tc-99m ミルカ
ーから溶離された Tc-99mの強度曲線。 

り５ｃｍの位置で6時間の照射を行い80ｋBq
の Mo-99 を得た。 
照射試料は 10ｍｌの純水において溶解を行
い、遠心分離（2000rpm）にて溶解液と不溶
な金属ナノ粒子との分離を行った。水溶液に
移行したMo-99の量をガンマ線測定にて行い、
照射ターゲット中のMo-99の全量との比較を
行うことにより、ナノ粒子からの移行量を見
積もった。この結果、1.2％から 1.9％の Mo-99
が固体から反跳によって飛び出し無担体状
態で得られたことが確認できた。 
 
Mo-99/Tc-99m ミルカーの作製 
遠心分離によって分離したMo-99を含有する
水溶液をアルミナカラム（Sep-Pak Light 
Aluｍ N）に通じることによりモリブデン化
合物をアルミナに吸着させた。（図-2）水溶
液中のモリブデンはほぼ全てアルミナに吸
着されTc-99mのみが溶離液中に観測された。 
Mo-99 は 66 時間の半減期で Tc-99m へ壊変し
てゆき約 25時間で Mo-99 と Tc-99m は放射平
衡に達する。そこで Mo-99 を吸着させたアル
ミナカラムに固着されて Tc-99m のみが溶離
されるミルカーとして機能するのであれば
25 時間以上の間隔で生理食塩水を注水する
と溶離液中の Tc-99m の放射能強度はアルミ
ナカラムに吸着したMo-99のそれと同じにな
り、6 時間の半減期の Tc-99m を 66 時間の半
減期で得ることのできるミルカーが得られ
た確証になる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

ミルカー特性確認 
この Mo-99/Tc-99m ミルカーに生理食塩水溶
液を注入し、得られた溶離液を 1ml 
づつ回収し分取した生理食塩水溶液それぞ
れのガンマ線測定を行い、Tc-99m の放射能強
度を求め、図-3 に示す Tc-99m 溶離曲線を得
た。この結果からわずか 3ml 中に溶離された
Tc-99mの 97％以上が溶離したことがわかる。

このことは医学利用において高濃度で
Tc-99m 溶液が得られることを示している。ほ
ぼ 1 カラム容量でほぼ全量の Tc-99m の溶離
が確認されミルカーとして特性を備えてい
ることを確認した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 
 
製作したMo-99/Tc-99m ミルカー（Mo-99
を吸着させたアルミナカラム）から溶離さ
れた Tc-99m の強度曲線の測定を行った。
Mo/KClターゲット照射終了後 100時間後
から 200時間後に亘り作成したミルカーへ
25 時間以上の経過毎に一回づつ生理食塩
水を注水して Tc-99m のミルキングを行っ
た。溶離液中の Tc-99mの放射能強度を Ge
半導体検出器で測定し、これを経過時間ご
とにプロットした。点線はMo-99の半減期
66 時間での崩壊曲線である。（図-4）この
結果から 6時間の半減期の Tc-99mの放射
能強度の減衰はは親核 Mo-99 の半減期と
一致していることがわかる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 
もし Mo-99/Tc-99m ミルカーから Mo-99



の逸脱があると得られる Tc-99m の放射能
強度は親核種である Mo-99 の半減期より
早く減衰してしまいミルカーとしては不完
全なものになってしますが本研究の結果は
作製したミルカーの健全性を示すものであ
り、当初計画である、加速器中性子による
反跳作用を利用したMo-99/Tc-99mミルカ
ーの作製を成功裏に行うことができた。 
 
課題と将来計画 
本研究を通して Mo-99/Tc-99m ミルカーの作
製に成功したが、その放射能強度は１ｋBq 程
度とわずかなものであった。 この改善法と
しては①照射ターゲットの増量、②濃縮同位
体の照射ターゲットへの利用、③より粒径の
小さなナノ粒子ターゲットの利用の3つが挙
げられる。 
利用できるターゲット量に限界のある荷電
粒子核反応と比べると中性子照射である本
法では容易にターゲット量を増加を図るこ
とが容易であり、10 倍から 100 倍量のターゲ
ットの利用は可能である。 
本研究の対象核反応は 100Mo(n,2n)99Moである。
Mo-100 の天然存在度は 9.63％であり、濃縮
同位体ターゲットを利用するだけで容易に
Mo-99の生成量を10倍に増加することが可能
である。 
本研究では平均粒径 70nm のナノ粒子をター
ゲットとして利用したが、仮に 50nm が利用
できれば体積の比から推察すると 40％以下
になり飛躍的に単離する Tc-99m の収量の増
加が期待される。 
これら 3つの他に照射中性子束の増加、照射
時間の増加なども収量の増加に寄与する。こ
れらを考量すると今回得られた回収率 1-2％
程度、１ｋBqの単離 Mo-99 を飛躍的に改善す
ることが期待でき更なる発展が期待できる。 
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