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(57)【特許請求の範囲】

【請求項１】

　モリブデン（Ｍｏ）の比表面積換算吸着量が、０．２７３ｍｇ／ｍ
２
から０．３６８ｍ

ｇ／ｍ
２
の範囲にあり、「δ」または「θ」の結晶構造を含むことを特徴とする擬ベーマ

イト系アルミナから成るモリブデン吸着剤。

【請求項２】

　天然同位体もしくは
９ ８
Ｍｏ濃縮Ｍｏから（ｎ，γ）法を利用して

９ ９ ｍ
Ｔｃを得る

９

９
Ｍｏ／

９ ９ ｍ
Ｔｃジェネレータにおいて、モリブデン（Ｍｏ）の比表面積換算吸着量が

、０．２７３ｍｇ／ｍ
２
から０．３６８ｍｇ／ｍ

２
の範囲にあり、「δ」または「θ」の

結晶構造を含む擬ベーマイト系アルミナから成るモリブデン吸着剤を用いた
９ ９
Ｍｏ／

９

９ ｍ
Ｔｃジェネレータ。

【発明の詳細な説明】

【技術分野】

【０００１】

　本発明は、現在
9 9
Mo /

9 9 m
Tcジェネレータに使用されている、χとγの混相を持つ現在使

用されている医療用アルミナよりもMo吸着量が高く、一度吸着したMoを回収可能な擬ベー

マイト系アルミナのモリブデン吸着剤及びそれを用いた
9 9
Mo /

9 9 m
Tcジェネレータに関する

ものである。

【背景技術】

【０００２】
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　 現 在 、 医 療 分 野 に お い て 、 放 射 線 や ラ ジ オ ア イ ソ ト ー プ (RI)は 病 気 の 診 断 (放 射 性 診 断

薬 )や 治 療 (放 射 性 治 療 薬 )に 欠 か す こ と が で き な い も の と な っ て い る 。 特 に テ ク ネ チ ウ ム -

99m（
9 9 m

Tc： 半 減 期 6.01時 間 ） は 放 射 性 診 断 薬 と し て 核 医 学 の 分 野 で 最 も 多 く 用 い ら れ て

い る 。 す な わ ち
9 9 m

Tcは 半 減 期 が 6.01時 間 と 短 く 、 し か も 、 γ 線 だ け を 放 出 す る た め に 、

人 体 に 投 与 し た と き の 被 ば く 量 が 少 な く 、 ま た 、 放 射 性 同 位 元 素 を 標 識 体 と し て 人 体 に 投

与 し 、 そ の 放 射 線 を 体 外 か ら 測 定 し て 放 射 能 の 人 体 内 で の 分 布 や 動 態 を 検 査 す る た め に 用

い る 唯 一 の 放 射 性 核 種 で あ る 。 特 に 、
9 9 m

Tcは 、 対 象 と す る 臓 器 や 病 変 組 織 に 親 和 性 が 大

き い こ と 、 集 積 し や す い こ と 、 多 く の 他 の 物 質 と 結 合 し て 安 定 な 標 識 体 を つ く る こ と な ど

、 特 性 に 優 れ て い る と い う 特 長 も 有 し て い る 。

【 ０ ０ ０ ３ 】

　 現 在 、 上 述 の
9 9 m

Tc製 剤 は 、 親 核 種 で あ る モ リ ブ デ ン -99(
9 9

Mo： 半 減 期 65.9時 間 )の 崩 壊

に よ り 製 造 さ れ て い る が 、
9 9 m

Tcの 唯 一 の 原 料 で あ る 親 核 種 の
9 9

Moの 製 造 は 、 濃 縮 ウ ラ ン

を 核 分 裂 さ せ る (n,f)法 (核 分 裂 法 )に よ り 行 わ れ て い る 。 し か し 、 (n,f)法 で は 、
2 3 5

Uの 核

分 裂 反 応 を 利 用 し て い る た め 、 各 種 の 核 分 裂 生 成 物 か ら 複 雑 な 工 程 を 経 て
9 9

Moを 取 り 出 さ

ね ば な ら ず 、 ま た 多 量 の 放 射 性 廃 棄 物 が で き る と い う 欠 点 が あ る 。 さ ら に 、 ウ ラ ン を 用 い

る こ と か ら Puが 生 成 さ れ る た め 、 核 不 拡 散 の 観 点 か ら も そ の 取 扱 い が 困 難 で あ る た め 、 現

実 的 で な く な っ て 来 て い る 。

【 ０ ０ ０ ４ 】

　 そ こ で 、
9 8

Moを タ ー ゲ ッ ト と し た (n,γ )法 ｛
9 8

Mo(n,γ )
9 9

Mo
β －

→
9 9 m

Tc｝ に よ る
9 9

Mo

製 造 が 検 討 さ れ て い る 。 し か し 、 (n,γ )法 で は 、
9 8

Moの 天 然 存 在 比 が 24.1％ と 低 く 、 得 ら

れ る Moの 比 放 射 能 が 2Ci/g前 後 と 低 い 。 現 在 、 こ の 方 法 を 用 い た
9 9

Mo/
9 9 m

Tcジ ェ ネ レ ー タ

で は 、 ア ル ミ ナ の Mo吸 着 材 が 有 望 視 さ れ て い る が 、 現 在 こ れ に 使 用 さ れ て い る ア ル ミ ナ の

Mo吸 着 能 は 約 10mg/gで あ り 、 ジ ェ ネ レ ー タ と し て 必 要 な 約 500mCiの
9 9

Moを 確 保 す る た め に

は 、 ア ル ミ ナ が 約 25g以 上 必 要 と な る 。 ま た 仮 に
9 8

Moが 100%濃 縮 さ れ た モ リ ブ デ ン を 用 い

て も ア ル ミ ナ は 約 5g以 上 必 要 と な る 。 ア ル ミ ナ 重 量 を 増 や す と 、 そ れ を 充 填 す る カ ラ ム の

サ イ ズ が 大 き く な り 、 こ の カ ラ ム サ イ ズ に 応 じ て 放 射 線 を 遮 蔽 す る た め の 鉛 遮 蔽 が 厚 く な

る こ と か ら ジ ェ ネ レ ー タ の 重 量 が 増 え 、 取 扱 い が 困 難 に な る た め 実 用 的 で は な い 。

【 ０ ０ ０ ５ 】

　 な お 、 本 発 明 の モ リ ブ デ ン 吸 着 材 に 使 用 さ れ る 各 種 ア ル ミ ナ の 製 造 方 法 と 関 係 が 近 い 先

行 技 術 文 献 と し て 、 特 許 文 献 １ と ２ が あ る 。 特 許 文 献 １ に は 、 マ ク ロ 細 孔 の 容 積 が 大 き い

活 性 ア ル ミ ナ 成 形 体 を 、 焼 成 温 度 を 所 望 の 比 表 面 積 が 得 ら れ る 温 度 に 任 意 に 設 定 し な が ら

、 安 価 に 得 る こ と が で き る 、 活 性 ア ル ミ ナ 成 形 体 の 製 造 方 法 が 開 示 さ れ て い る 。 ま た 、 特

許 文 献 ２ に は 、 細 孔 径 の 調 整 を 容 易 に 行 う こ と の で き る 多 孔 性 活 性 ア ル ミ ナ の 製 造 方 法 を

開 示 し て お り 、 詳 細 に は 、 塩 基 性 塩 化 ア ル ミ ニ ウ ム 水 溶 液 を ゲ ル 化 し 、 得 ら れ た ゲ ル 化 物

を 、 ゲ ル 化 物 中 に 残 留 す る 水 溶 性 有 機 化 合 物 の 熱 分 解 温 度 以 上 の 温 度 で 焼 成 し て 活 性 ア ル

ミ ナ を 得 る 方 法 が 開 示 さ れ て い る 。 こ れ ら の 特 許 文 献 １ 及 び ２ は 、 ア ル ミ ナ の 製 造 方 法 に

関 す る 特 許 で あ る が 、 吸 着 剤 と し て の 性 能 が 明 確 で な く 、 具 体 的 な 使 用 方 法 な ど も 明 示 さ

れ て い な い 。

【 先 行 技 術 文 献 】

【 特 許 文 献 】

【 ０ ０ ０ ６ 】

【 特 許 文 献 １ 】 特 開 ２ ０ １ ２ － １ １ ６ ７ ５ ２ 号 公 報

【 特 許 文 献 ２ 】 特 開 ２ ０ ０ ０ － ２ ０ ３ ８ ２ ９ 号 公 報

【 発 明 の 概 要 】

【 発 明 が 解 決 し よ う と す る 課 題 】

【 ０ ０ ０ ７ 】

　 そ こ で 、 天 然 同 位 体 も し く は
9 8

Mo濃 縮 Moか ら (n,γ )法 を 利 用 し て 、 実 用 的 な ジ ェ ネ レ ー

タ を 開 発 す る た め に 、 Mo吸 着 能 の 高 く 、 か つ 経 済 的 に 使 用 で き る ア ル ミ ナ 系 Mo吸 着 剤 が 必

要 と な っ て い る 。

【 ０ ０ ０ ８ 】
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　 し た が っ て 、 本 発 明 の 目 的 は 、 現 在
9 9

Mo/
9 9 m

Tcジ ェ ネ レ ー タ に 使 用 さ れ て い る 、 χ と γ

の 混 相 を 持 つ 現 在 使 用 さ れ て い る 医 療 用 ア ル ミ ナ よ り も Mo吸 着 量 が 高 く 、 一 度 吸 着 し た Mo

を 回 収 可 能 な 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ の モ リ ブ デ ン 吸 着 剤 及 び そ れ を 用 い た
9 9

Mo/
9 9 m

Tcジ

ェ ネ レ ー タ を 提 供 す る こ と に あ る 。

【 課 題 を 解 決 す る た め の 手 段 】

【 ０ ０ ０ ９ 】

　 本 発 明 の 一 つ の 観 点 に よ れ ば 、 モ リ ブ デ ン 吸 着 材 は 、 モ リ ブ デ ン （ Mo） の 比 表 面 積 換 算

吸 着 量 が 、 0.273 mg/m
2
か ら 0.368 mg/m

2
の 範 囲 に あ る 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ か ら 構 成 さ

れ て い る 。

【 ０ ０ １ ０ 】

　 ま た 、 本 発 明 の 他 の 観 点 に よ れ ば 、 こ の モ リ ブ デ ン 吸 着 材 は 、 吸 着 し た モ リ ブ デ ン を 簡

単 な 方 法 で 回 収 で き る こ と か ら 、 天 然 同 位 体 も し く は
9 8

Mo濃 縮 Moか ら (n,γ )法 を 利 用 し て
9 9 m

Tcを 得 る
9 9

Mo/
9 9 m

Tcジ ェ ネ レ ー タ と し て 特 に 有 効 で あ る 。

【 発 明 の 効 果 】

【 ０ ０ １ １ 】

　 本 発 明 に な る ア ル ミ ナ 系 Mo吸 着 剤 は 、 天 然 同 位 体 比 の モ リ ブ デ ン か ら (n,γ )法 に よ り 、

実 用 的 な ジ ェ ネ レ ー タ を 安 定 し て 製 造 す る た め の 優 れ た
9 9

Mo/
9 9 m

Tcジ ェ ネ レ ー タ 用 Mo吸 着

剤 で あ り 、 そ の Mo吸 着 剤 の 製 造 及 び 取 扱 い が 容 易 で あ り 、 純 度 の 高 い
9 9 m

Tc溶 液 を 得 ら れ

る 。 さ ら に 、
9 9

Mo/
9 9 m

Tcジ ェ ネ レ ー タ を 使 用 後 、 Moを 吸 着 し た 吸 着 剤 か ら 容 易 に Moを 回 収

可 能 で あ る た め 、 高 価 な
9 8

Mo濃 縮 モ リ ブ デ ン も 使 用 可 能 と な り 、
9 9

Mo/
9 9 m

Tcジ ェ ネ レ ー タ

の 高 性 能 化 も 容 易 で あ る 。

【 図 面 の 簡 単 な 説 明 】

【 ０ ０ １ ２ 】

【 図 １ 】 擬 ベ ー マ ラ イ ト 系 ア ル ミ ナ の 表 面 画 像 と そ の ３ 次 元 画 像 を 示 す 写 真 。

【 図 ２ 】 擬 ベ ー マ ラ イ ト 系 ア ル ミ ナ の SE M観 察 結 果 を 示 す 写 真 。

【 図 ３ 】 擬 ベ ー マ ラ イ ト 系 ア ル ミ ナ の X線 回 折 結 果 を 示 す グ ラ フ 。

【 図 ４ 】 Mo吸 着 /Mo溶 離 試 験 方 法 を 模 式 的 に 示 す 説 明 図 。

【 図 ５ 】 擬 ベ ー マ ラ イ ト 系 ア ル ミ ナ の 吸 着 温 度 に 対 す る Mo吸 着 量 へ の 影 響 を 示 す グ ラ フ 。

【 図 ６ 】 擬 ベ ー マ ラ イ ト 系 ア ル ミ ナ の 比 表 面 積 に 対 す る Mo吸 着 量 の 関 係 を 示 す グ ラ フ 。

【 発 明 を 実 施 す る た め の 形 態 】

【 ０ ０ １ ３ 】

　 初 め に 、 本 発 明 で 使 用 す る 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ の 製 造 方 法 に つ い て 説 明 す る 。

１ ． ア ル ミ ナ の 製 造 方 法

【 ０ ０ １ ４ 】

　 Mo吸 着 特 性 の 向 上 を 目 指 し て 、 結 晶 構 造 、 比 表 面 積 、 細 孔 等 を 変 更 で き る 製 造 方 法 に よ

り 、 下 記 の 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ を 製 造 し た 。

【 ０ ０ １ ５ 】

　 ア ル ミ ナ 粒 子 （ V-700, 粉 末 状 , Ｕ Ｏ Ｐ 社 製 ） （ 以 下 、 「 V-V」 と も 記 す 。 ） 1.9 kg、 ア

ル ミ ナ ゾ ル （ ア ル ミ ナ ゾ ル 200, 日 産 化 学 工 業 株 式 会 社 製 ） 0.1kgお よ び 水 1kgを 均 一 に 混

合 し 、 真 空 押 出 成 型 機 （ DE-50, 本 田 鐵 工 株 式 会 社 製 ） に よ り 押 出 成 型 し た 。 次 に 、 成 型

体 を 大 気 雰 囲 気 下 で 200℃ 、 1時 間 乾 燥 後 、 粉 砕 機 に よ り 粉 砕 を 行 い 、 篩 （ 目 開 き ： 150-30

0μ m） に よ り 分 級 し た 。 そ の 後 、 大 気 雰 囲 気 下 で 300℃ ～ 1000℃ （ step.100℃ ） 、 1時 間 熱

処 理 を 行 い 、 ア ル ミ ナ 粒 子 （ V-V(300)、 V-V(400)、 … 、 V-V(1000)） を 得 た 。 焼 成 温 度 300

℃ 及 び 1000℃ の ア ル ミ ナ の 表 面 観 察 及 び そ の ３ 次 元 画 像 解 析 の 結 果 を 図 １ に 示 す 。 こ の 結

果 、 焼 成 温 度 に よ る 表 面 の 凹 凸 は 大 き く 変 わ ら な か っ た 。 こ こ で 、 例 え ば V-V(300)に お い

て 、 V-Vと は Ｕ Ｏ Ｐ 社 製 の 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ の 商 品 V-700で あ っ て 、 括 弧 内 の 数 字 30

0は そ の 焼 成 温 度 を 示 し て い る 。

【 ０ ０ １ ６ 】

　 焼 成 温 度 300℃ 、 500℃ 及 び 800℃ の 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ の SE M観 察 結 果 を 図 ２ に 示 す

。 こ の 結 果 、 表 面 の 凹 凸 に は 変 化 が 見 ら れ な か っ た も の の 、 SE M観 察 で は 焼 結 温 度 に 対 す
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る ア ル ミ ナ 粒 子 の 粒 子 径 が 異 な る こ と が 観 察 さ れ た 。

２ ． ア ル ミ ナ の 製 造 と 特 性 評 価

【 ０ ０ １ ７ 】

　 ベ ー マ イ ト 系 列 の ア ル ミ ナ (V-V系 )に つ い て 、 各 焼 成 温 度 の ア ル ミ ナ に 対 し 、 X線 回 折 に

よ り 結 晶 構 造 の 変 化 を 、 BET法 に よ り 比 表 面 積 を 調 べ た 。

【 ０ ０ １ ８ 】

　 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ の X線 回 折 結 果 を 図 ３ に 示 す 。 結 晶 構 造 に つ い て は 、 300℃ で は

ベ ー マ イ ト ま た は 擬 ベ ー マ イ ト 、 400℃ で は ベ ー マ イ ト ま た は 擬 ベ ー マ イ ト と γ -ア ル ミ ナ

が 混 在 、 500～ 800℃ で は γ -ア ル ミ ナ 、 900～ 1000℃ で は δ -ア ル ミ ナ と θ -ア ル ミ ナ が 混 在

し て い る こ と が 確 認 さ れ た 。 以 上 よ り 、 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ は 、

a)　 ベ ー マ イ ト （ Boehmite） → γ (Gam ma) → δ (Delta)

b)　 p-ベ ー マ イ ト (p-Boehmite) → p-γ (p-Gam ma) → θ (Theta)

と 構 造 変 化 す る 系 列 が 混 在 し て い る と 推 定 で き る 。

【 ０ ０ １ ９ 】

　 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ の BET比 表 面 積 は 、 400℃ 以 上 で は ほ ぼ 一 次 の 関 係 で 減 少 し て い

る 。 ア ル ミ ナ の 表 面 観 察 の 結 果 よ り 、 表 面 の 凹 凸 に は 大 き な 差 が な い こ と か ら 、 細 孔 の 影

響 が あ る こ と が 推 定 さ れ 、 焼 成 温 度 に よ る 細 孔 の 制 御 も 可 能 で あ る 。

３ ． ア ル ミ ナ の Mo吸 着 試 験 及 び Mo溶 離 試 験

【 ０ ０ ２ ０ 】

　 準 備 し た ア ル ミ ナ 試 料 の Mo吸 着 /Mo溶 離 試 験 方 法 を 図 ４ 示 す 。

（ １ ） Mo吸 着 試 験

【 ０ ０ ２ １ 】

　 ま ず 、 Mo吸 着 /Mo溶 離 試 験 に 用 い る モ リ ブ デ ン 酸 ナ ト リ ウ ム 溶 液 (Mo溶 液 )を 調 整 し た 。

天 然 同 位 体 比 を 有 す る 三 酸 化 モ リ ブ デ ン (MoO 3 )粉 末 を 、 MoO 3 粉 末 質 量 に 対 し て 2.5倍 の 体

積 の 6mol/L水 酸 化 ナ ト リ ウ ム 水 溶 液 で 溶 解 し た 後 、 精 製 水 を 加 え 10mg-Mo/mLに な る よ う に

調 整 し た 。 調 整 し た Mo溶 液 中 の Mo濃 度 は 、 誘 導 結 合 プ ラ ズ マ 質 量 分 析 計 （ 以 下 、 ICP-MS装

置 と い う ） を 用 い て 測 定 し た 。

【 ０ ０ ２ ２ 】

　 次 に 、 Mo吸 着 試 験 と し て 、 調 整 し た Mo溶 液 中 に 1mol/Lの 塩 酸 を 適 量 加 え pH4と し 、 各 ア

ル ミ ナ 試 料 を 必 要 量 だ け 添 加 し た 50mLバ イ ア ル 瓶 へ 分 取 し た 。 各 温 度 (室 温 、 60℃ 及 び 90

℃ )で 3時 間 静 置 さ せ 、 Moを ア ル ミ ナ 試 料 に 吸 着 さ せ た 。 な お 、 バ イ ア ル 瓶 は 約 30分 ご と に

撹 拌 し た 。 ま た 、 60℃ 及 び 90℃ の 試 験 に つ い て は 、 恒 温 槽 内 で 行 っ た が 、 バ イ ア ル 瓶 に シ

ー ト を 張 り 蒸 発 を 防 い だ 。

【 ０ ０ ２ ３ 】

　 3時 間 の 静 置 後 、 未 吸 着 の Moを 回 収 す る た め 、 バ イ ア ル 瓶 内 の Mo溶 液 を マ イ ク ロ ピ ペ ッ

ト に よ り 100mLメ ス フ ラ ス コ へ 分 取 し た 。 Mo溶 液 を 回 収 し た 後 、 ア ル ミ ナ 試 料 を 洗 浄 す る

た め 、 バ イ ア ル 瓶 に 精 製 水 を 添 加 ・ 撹 拌 し 、 そ の 精 製 水 を 100mLメ ス フ ラ ス コ に 分 取 す る

操 作 を 繰 り 返 し 行 い 、 回 収 Mo溶 液 と 精 製 水 の 総 量 を 100mLと し た 。 100mLメ ス フ ラ ス コ に 分

取 し た 溶 液 は ICP-MS装 置 を 用 い て Mo濃 度 を 測 定 し 、 得 ら れ た Mo濃 度 の 測 定 結 果 か ら 、 各 ア

ル ミ ナ 試 料 に 吸 着 し た Mo量 を 算 出 し た 。

【 ０ ０ ２ ４ 】

　 擬 ベ ー マ イ ト 系 の 各 ア ル ミ ナ 試 料 に つ い て 、 吸 着 温 度 に 対 す る Mo吸 着 量 の 依 存 性 を 示 す

例 を 図 ５ に 示 す 。 図 ５ か ら 、 Mo吸 着 量 は 、 吸 着 温 度 に 関 わ ら ず ほ ぼ 一 定 で あ る こ と が わ か

る 。

【 ０ ０ ２ ５ 】
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【 表 １ 】

【 ０ ０ ２ ６ 】

　 表 １ は 、 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ の 焼 成 温 度 に 対 す る 基 本 特 性 （ す な わ ち 結 晶 構 造 、 BE

T比 表 面 積 ） と Mo吸 着 量 の 関 係 を 示 し た も の で あ る 。 ま た 、 図 ６ は 、 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル

ミ ナ の 比 表 面 積 に 対 す る Mo吸 着 量 の 関 係 を グ ラ フ 化 し た 図 で あ る 。

【 ０ ０ ２ ７ 】

　 表 １ 及 び 図 ６ か ら 、 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ に つ い て 、 焼 成 温 度 の 増 加 と と も に 比 表 面

積 は 低 下 し て い る 。 こ れ に 伴 い 、 結 晶 構 造 の 変 化 も 知 ら れ る が 、 各 系 列 に お け る 同 じ 結 晶

構 造 で も 、 比 表 面 積 の 低 下 に よ り 、 Mo吸 着 量 も 低 下 す る 傾 向 に あ っ た 。

【 ０ ０ ２ ８ 】

　 一 方 、 Mo吸 着 量 と 比 表 面 積 の 結 果 か ら 、 単 位 面 積 当 た り の Mo吸 着 量 を 求 め た 結 果 、 結 晶

構 造 に も Mo吸 着 量 の 影 響 が あ る こ と が 考 え ら れ た 。

【 ０ ０ ２ ９ 】

　 ア ル ミ ナ は 、 結 晶 構 造 の 違 い に よ り 表 面 の 電 子 状 態 が 異 な り 、 ア ル ミ ナ 表 面 と Mo酸 イ オ

ン と の 相 互 作 用 が 異 な る 。 「 δ 」 ま た は 「 θ 」 あ る い は 「 δ ＋ θ 」 の 結 晶 構 造 を 持 つ ア ル

ミ ナ 表 面 に す る こ と に よ り 、 Mo酸 イ オ ン と の 相 互 作 用 が 強 く な り 、 単 位 面 積 当 た り の Mo吸

着 量 を 増 大 さ せ る こ と が で き る 。

（ ２ ） Mo溶 離 試 験

【 ０ ０ ３ ０ 】

　 上 記 の 吸 着 及 び 洗 浄 操 作 を 行 っ た Moを 吸 着 さ せ た 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ (焼 結 温 度 ： 3

00℃ )を 用 い て 、 Mo溶 離 試 験 を 行 っ た 。

【 ０ ０ ３ １ 】

　 ま ず 、 精 製 水 中 に 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ を 導 入 し 、 マ イ ク ロ ピ ペ ッ ト に よ り ポ リ プ ロ

ピ レ ン 製 カ ラ ム に 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ を 充 填 し た (ア ル ミ ナ 充 填 カ ラ ム )。 Mo溶 離 試 験

の 前 準 備 と し て 、 ア ル ミ ナ 充 填 カ ラ ム に 溶 離 液 に 用 い る 0.9%生 理 食 塩 水 50mLを 通 液 し た 。

こ れ は 、 実 際 の ミ ル キ ン グ 方 法 に 基 づ き ア ル ミ ナ 充 填 カ ラ ム の 洗 浄 を 行 っ た も の で あ り 、

カ ラ ム 充 填 ま で に 生 成 し た
9 9 m

Tc及 び 未 吸 着 Moを 除 去 し コ ン デ ィ シ ョ ニ ン グ す る た め の 操

作 で あ る 。 本 操 作 に よ り 分 取 し た 生 理 食 塩 水 は 、 ICP-MS装 置 を 用 い て Mo濃 度 を 測 定 し 、 擬

ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ か ら 溶 離 し た Mo量 を 算 出 し た 。 Mo吸 着 試 験 で 得 ら れ た Mo吸 着 量 か ら

本 操 作 で 溶 離 し た Mo量 を 差 し 引 く こ と に よ り 、 Mo溶 離 試 験 で 用 い た 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ

ナ の 実 際 の Mo吸 着 量 と し て 、 Mo溶 離 率 を 算 出 す る こ と に し た 。

【 ０ ０ ３ ２ 】

　 ま ず 、 約 1日 経 過 後 、 ミ ル キ ン グ 操 作 と し て 、 ア ル ミ ナ 充 填 カ ラ ム に 生 理 食 塩 水 を 5mL通

液 し た 。 こ の 操 作 は 1日 毎 に 合 計 2回 行 っ た 。 ミ ル キ ン グ 操 作 後 、 採 取 し た 生 理 食 塩 水 は 、

ICP-MS装 置 に よ り Mo濃 度 を 測 定 し 、 Mo溶 離 量 を 算 出 し た 。 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ の Mo溶

離 試 験 の 結 果 を 表 ２ に 示 す 。

【 ０ ０ ３ ３ 】
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【 表 ２ 】

【 ０ ０ ３ ４ 】

　 こ の 結 果 、 生 理 食 塩 水 5mL中 の Mo濃 度 は 約 110ppmで あ っ た 。 得 ら れ た 溶 離 液 の 放 射 性 医

薬 品 基 準 (
9 9

Mo/
9 9 m

Ｔ ｃ ： ０ .１ ５ μ Ｃ ｉ /ｍ Ｃ ｉ －
9 9 m

Tc)を 満 足 さ せ る た め に は 、 生 理 食

塩 水 の 通 水 速 度 、 温 度 、 ア ル ミ ナ 充 填 カ ラ ム の 下 段 に 精 製 カ ラ ム を 追 加 す る な ど の 条 件 を

変 更 す る こ と に よ り 、 低 減 す る こ と が 可 能 で あ る 。

４ ． モ リ ブ デ ン (Mo)回 収 試 験

【 ０ ０ ３ ５ 】

　 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ に 吸 着 し た Moは 、 ア ル カ リ 溶 液 に 接 触 さ せ る こ と に よ り 、 モ リ

ブ デ ン 酸 陰 イ オ ン と し て 回 収 す る こ と が で き る 。 回 収 し た モ リ ブ デ ン 溶 液 は 酸 で 処 理 す る

こ と に よ り 、 モ リ ブ デ ン 酸 と し て 固 形 分 で 回 収 で き る 。 こ の 方 法 は 、 (n,γ )法 に よ る
9 9

Mo

製 造 で は 、 比 放 射 能 を 高 め る た め に 、 高 価 な
9 8

Mo濃 縮 モ リ ブ デ ン 原 料 を 用 い て 、 よ り 高 濃

度 の
9 9 m

Tc溶 液 を 得 る た め の 、
9 9

Mo/
9 9 m

Tcジ ェ ネ レ ー タ に 有 効 で あ る 。

【 ０ ０ ３ ６ 】

　 Moを 50～ 70mg/g吸 着 さ せ た 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ を 用 い て 、 約 5gを 1M-NaO Hの ア ル カ

リ 溶 液 50mL中 に 投 入 し 、 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ か ら の Moの 回 収 試 験 を 行 っ た 。

【 ０ ０ ３ ７ 】

　 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ を 入 れ た 1M-NaO H溶 液 を 90℃ で 4時 間 加 熱 し た 。 放 冷 後 、 上 澄 液

を 取 出 し た 後 、 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ を イ オ ン 交 換 水 で 洗 浄 し 、 得 ら れ た 溶 液 中 の Mo濃

度 を ICP分 析 に よ り 測 定 し た 。 こ の 操 作 に よ り 、 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ か ら の Mo溶 離 率

は 99.5%以 上 で あ り 、 Moの 回 収 が 可 能 で あ る こ と か ら 、
9 8

Mo濃 縮 モ リ ブ デ ン 原 料 の 再 利 用

が 可 能 で あ る 。 な お 、 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ は 1M-NaO H溶 液 で ア ル ミ ニ ウ ム (Al)の 溶 離

も 観 察 さ れ た こ と か ら 、 Alの 除 去 工 程 を 入 れ る 必 要 も あ る 。

【 ０ ０ ３ ８ 】

　 以 上 説 明 し た 擬 ベ ー マ イ ト 系 ア ル ミ ナ の モ リ ブ デ ン (Mo)吸 着 剤 は 、 次 の 特 徴 を 有 す る 。

１ ） 放 射 化 法 ((n,γ )法 )に よ り 製 造 し た 比 放 射 能 の 低 い
9 9

Moで も 使 用 可 能 で あ る 。

２ ） 現 行 医 療 用 ア ル ミ ナ と 同 等 の 高 純 度
9 9 m

Tc溶 液 を 得 る こ と が 可 能 で あ る 。

３ ） 高 価 な
9 8

Mo濃 縮 原 料 を ア ル ミ ナ か ら 回 収 し 、
9 8

Mo濃 縮 モ リ ブ デ ン 原 料 は 再 利 用 が 可 能

で あ る 。

４ ） 安 価 で 大 量 製 造 が 可 能 で あ る 。
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【 図 １ 】 【 図 ２ 】

【 図 ３ 】 【 図 ４ 】
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【 図 ５ 】

【 図 ６ 】
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