
1 はじめに

　現在，核医学検査薬のなかで最も多く使用されて
いる放射性核種がテクネチウム -99m（99mTc）である 1）。
2013年の第 7回全国核医学診療実態調査報告書に
よると核医学全検査数 1,149,885件中 723,571件
（62.9％）を 99mTcが占めている。その 99mTcの原料
となる 99Moをわが国では 100％輸入に頼っている
が，世界中で 99Mo製造する研究用原子炉の廃炉 2, 3），
全世界的な高濃縮から低濃縮 Uへの転換，更に突
発的な事象（テロ事件や火山噴火による空路閉鎖，
原子炉トラブル等）により 99Moの供給は不安定な
状況にある。
　日本では，原子力委員会の報告書「原子力政策大
綱に示している放射線利用に関する取組の基本的な
考え方に関する評価」において，関係行政機関が，
産業界・研究開発機関等の関係機関と緊密に連携・
協力しつつ，国としての対応について検討を進めて
いくことが必要であるとの提言がなされ 4），2011年
7月に提出された「我が国のテクネチウム製剤の安

定供給に向けてのアクションプログラム」において，
99Mo/99mTcの安定供給に向けての国産化方策の概要
が示された 5）。
　天然Moをターゲットとして中性子を照射するこ
とで 99Moを製造することは技術的には可能である
が，様々に放射化されたMoや放射化されずに残っ
た天然Moと化学的に分離することはほぼ不可能に
近い。各医療機関で 99Mo/99mTcジェネレータによる
99mTcを用いた検査が広く普及していることを考え
ると，大量の放射化Mo混在溶液とそれを処理する
99Mo/99mTcジェネレータが必要となってくる。しか
し，99Mo/99mTcジェネレータを大型化して抽出液の
品質検査から始めて薬事申請を最初から行うこと
は，膨大な時間，労力，資金を要する。したがって，
既存の 99Mo/99mTcジェネレータ内で使用されている
吸着剤と同等の品質，容量で高い吸着能を有する吸
着材の開発が期待される。
　本稿ではこれまでの筆者らの研究成果について概
説する。
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2 既存の吸着材

　現在，99Mo/99mTcジェネレータ使用されている吸
着剤であるアルミナは，造粒した水酸化アルミニウ
ムを 500-800℃程度で焙焼・脱水した多孔質の粒子
である活性アルミナを用いている。活性アルミナの
成分は酸化アルミニウムで，結晶構造は γ 型，
0.001-0.1 μmの細孔（容積は 0.4-1 m2/g）が内部に迷
走し，比表面積は 120-350 m2/g程度である。アルミ
ナ 1 g当たりの 99Mo吸着量は 2-20 mg程度である。

3 新たなアルミナ吸着材

3-1. メソポーラスアルミナ
　アルミナに対してメソポーラス加工を試みた。非
イオン性トリブロックコポリマーである Poly

（ethylene glycol）-block-poly（propylene glycol）-block-

poly（ethylene glycol）（P123）を鋳型として用いた。
これをまずエタノールを注ぎ，ウォーターバス内で
攪拌して P123を完全に溶解させた。ウォーターバ
スから取り出したのち，濃塩酸，酢酸を加え，更に
アルミニウムアルコキシドを加え，5時間攪拌させ
た。乾燥後に焼成させることで，メソポーラスアル
ミナを生成した。図 1に示すように，アルミナの表
面に多数の細孔を形成することができた。生成条件
を多段階に分けて，メソポーラスアルミナのMo吸
着能を評価した。Mo吸着能は pHや焼成温度にも
依存し，pH＝7よりも pH＝3で明らかに Mo吸着
能が高く，焼成温度 700℃で 31.0 mg Mo·g-1と最も
高かった 6）。

3-2. メソポーラスシリカアルミナ複合体
　メソポーラスアルミナは，既存のアルミナに対し

て高いMo吸着能を示したが，焼成温度を上げたと
き，所望の結晶構造を有し，かつ高い表面積を維持
することは困難であった。その課題を克服するため
に，メソポーラスシリカ－アルミナ複合体の生成を
試みた。シリカとの複合体に着目した理由は，メソ
ポーラスシリカは熱的に安定であり，高い温度で熱
処理をしたとしても，大きな表面積，大きな細孔容
積等維持することができるためである。具体的には，
アルミニウムアルコキシドを塩酸＋酢酸水溶液に混
ぜ，その後メソポーラスシリカ粉末を加え，5時間
攪拌した。液体成分をすべて蒸発させたのち，焼成
させてメソポーラスシリカアルミナ複合体を生成し
た。Mo吸着能は，Alとシリカの組成比，焼成温度，
pHに依存し，表 1に示すように Alとシリカの分子
比 0.6，焼成温度 750℃，pH＝3の条件で Mo吸着
能が 16.8 mg Mo·g-1と最も高かった 7）。

3-3. ソルボサーマル合成法
　上記 2項においては，鋳型法によりメソポーラス
アルミナを加工してきた。このような加工法は，生
成条件を慎重に管理し複雑な作業を要すること，ま
た焼成の際に重量の減少が著しく十分な量の確保が
難しかった。それらの反省から，鋳型を用いないで
アルミナ粒子の表面積を大きくするアイデアとし
て，ソルボサーマル合成法（solvothermal method）
を提案した。具体的には，硝酸アルミニウムにグリ
セリンを加え，沈殿物を得る。この沈殿物の表面は
滑らかであるが，この沈殿物をエタノール＋水の混

図 1　a）：既存のアルミナ　b）：メソポーラスアルミナ
矢印：多数の孔

表 1　メソポーラスシリカアルミナ複合体の Mo 吸着能

Isotope News　2018 年 12 月号　No.76016



合溶液で処理することで，表面にナノ構造を形成さ
せることができ，その後焼成の工程を行った。生成
条件を変えることで，生成物であるアルミナ粒子の
ナノ構造やMo吸着特性等の変化に関して調査を
行った。特に，焼成時間を変えることで，粒子の形状
が変わることが走査型電子顕微鏡で確認された（図 2）。
焼成温度も表面積には大きく依存しており（図 3），
表 2に示すように焼成時間 24時間，焼成温度

700℃の条件でMo吸着能が 56.2 mg Mo·g-1と最も高
かった 8）。

4 考察

　国内外で様々な種類の吸着材の開発が進められて
いる。大きく分けると既存のアルミナを応用したも
のと全く新たな化合物として開発しているものであ
る。韓国の Leeらは，アルミナを硫酸で表面処理を
行うことで表面積の大きなアルミナ粒子を開発した 9）。
99Moの吸着能の評価を同族元素であるタングステ
ンで行い，タングステン吸着能は約 500 mg Mo·g-1

であったと報告している。インドのChakravartyらは，
硝酸アルミニウムと炭酸アンモニウムの固相反応に
より，ナノ結晶 γ-アルミナを得る研究を行った 10）。
ナノ結晶 γ -アルミナの Mo吸着能は静的状態で
205 mg Mo·g-1，動的状態で 150 mg Mo·g-1と報告し
ている。いずれの研究も 2010年前後の報告で高い
吸着能を実現しているが，それ以降の研究の進捗に
ついては不明である。一方，アルミナを用いずに全
く新たな化合物として開発したものとして日本の長
谷川らは，高分子ジルコニウム化合物を開発しMo

吸着能は 200-250 mg Mo·g-1であったと報告してい
る 11）。また，アメリカの Hasanらは，高分子化合物
であるキトサンから架橋キトサン誘導体を合成し，
Mo吸着能は 700 mg Mo·g-1であったと報告している 12）。
新たに開発されている吸着剤のMo吸着能は十分に
実用化できる水準に足しつつあるが，抽出液に含ま
れる不純物の解析や，それらが人体に及ぼす影響の
検討等が今後の検討課題になってくると思われる。
　筆者らの基本的方針はアルミナの組成にできるだ
け手を加えずに高いMo吸着能を実現させる吸着剤

表 2　エタノール処理アルミナの Mo 吸着能

図 2　エタノール処理されたアルミナ粒子
a, b）：焼成時間 0時間，c）：4時間，d）：16時間，e）：24時間，f）：48時間

図 3　エタノール処理されたアルミナ粒子
a）：焼成温度 500℃，b）：700℃，c）：900℃，d）：1100℃（左側の SEM像
のスケールバーは，500 nmを示している）
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を開発することである。いずれの吸着材を用いたと
しても抽出液の純度や不純物が既存者と全く同じに
なるわけではない。また，それらに明確な基準が定
められているわけではないので，既存のアルミナ吸
着剤を通じて得られた抽出液と同等の品質であるこ
とを証明することも難しい。したがって，筆者らは
開発後の実用化までのプロセスを考慮して，アルミ
ナの組成にできるだけ手を加えずに吸着材の開発に
取り組んできた。現段階での Mo 吸着能が
50-60 mg Mo·g-1にまで達している。既存のアルミナ
のMo吸着能が 2-20 mg Mo·g-1であることから着実
に成果を上げてきてはいるが，（国研）日本原子力研
究開発機構の試算では実用化には 200 mg Mo·g-1以
上の吸着能が必要であるとされている。したがって，
まだ改良が必要な段階にある。
　今後更なる改良を加えるに当たって 2つの方法が
考えられる。1つはより大きな表面積を持たせるこ
とである。今までの経験から，焼成温度を上げるこ
とでメソポーラス加工がしやすくなることが分かっ
ている。しかし，その一方で焼成温度を上げること
で結晶構造が維持しづらくなることも明らかになっ
てきた。その両方がバランスよく両立し，再現性を
保って安定的に生成されることが要求される。また，
表面積以外にも活路を見出すことが必要になる。例
えばアルミナにはイオン交換機能があり，筆者らの
これまでの研究でも pHに依存した結果となってい
る。アルミナ粒子表面の化学的性状により吸着能を
高めることができれば，より効率のいい吸着剤が開
発できると思われる。
　99Mo/99mTc国産化を実現させるには，99Moの国内
の原子炉や加速を使っての生成，99Mo/99mTcジェネ
レータでの 99mTc分離・抽出技術の開発，Moリサイ

クル技術の開発等，いくつかの課題がある。それら
の課題を 1つずつ解決していき国内での 99Mo/99mTc

供給体制が築かれることが，わが国の安定した放射
線医療に繋がると思われる。
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