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(57)【要約】
【課題】放電プラズマ法を用いて高密度の高純度酸化モ
リブデンの焼結体を得る。
【解決手段】粉末状の材料として高純度の酸化モリブデ
ン材料を用いて、バインダーを用いることなく、酸化モ
リブデン材料を焼結して７０～９８％ＴＤの高純度の焼
結体を成形し、該高純度のモリブデン焼結体を原子炉内
で照射して高密度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する。
【選択図】図４
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　粉末状の材料を成形ダイ中に装入し、パンチで圧縮した状態でパルス状電流を通電して
放電プラズマを発生させた放電プラズマ焼結方法を用いて製造した酸化モリブデン焼結体
から高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法において、
　粉末状の材料として高純度の酸化モリブデン材料を用いて、酸化モリブデン材料を放電
プラズマ焼結方法によって焼結して７０～９８％ＴＤの高純度のモリブデン焼結体を成形
し、該高純度のモリブデン焼結体を原子炉内で照射して高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍ
ｏを生成すること
　を特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法。
【請求項２】
　請求項１において、酸化モリブデン材料を焼結して９０～９８％ＴＤの高密度の焼結体
を成形することを特徴とする放電プラズマ焼結方法によって焼結して７０～９８％ＴＤの
高純度のモリブデン焼結体を成形し、該高純度のモリブデン焼結体を原子炉内で照射して
高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを生成すること
　を特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法。
【請求項３】
　粉末状の材料を成形ダイ中に装入し、パンチで圧縮した状態でパルス状電流を通電して
放電プラズマを発生させた放電プラズマ焼結方法を用いて製造した酸化モリブデン焼結体
から高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法において、
　粉末状の材料として高純度の酸化モリブデン材料を成形ダイ中に装入し、５４０～６４
０℃低温状態で、１０～３０ｋＮの低加重による圧縮状態で、パルス状電流を通電して放
電プラズマを発生させ、酸化モリブデン粉末を放電プラズマ焼結方法によって焼結して高
密度，高純度のモリブデン焼結体を成形し、該高密度，高純度のモリブデン焼結体を原子
炉内で照射して高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを生成すること
　を特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法。
【請求項４】
　請求項３において、酸化モリブデン材料として三酸化モリブデンもしくは二酸化モリブ
デンを用いることを特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法。
【請求項５】
　請求項３において、５４０～６４０℃および１０～３０ｋＮの状態を継続し、酸化モリ
ブデンの焼結のために４～１８分の焼結工程を実施することを特徴とする高密度，高純度
（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法。
【請求項６】
　請求項１から５のいずれかにおいて、酸化モリブデン材材料にモリブデンメタルを混合
し、複合化したモリブデン焼結体を成形することを特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）
９９Ｍｏを製造する方法。
【請求項７】
　請求項１から５のいずれかにおいて、大径平板状の高密度，高純度のモリブデン焼結体
を成形し、該成形した大径平板状のモリブデン焼結体から複数のモリブデン焼結ペレット
を生成する工程を有することを特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する
方法。
【請求項８】
　請求項３から７のいずれかにおいて、放電プラズマ焼結方法によって焼結された７０～
９８％ＴＤの成形焼結体から生成されたことを特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９

Ｍｏペレット。
【請求項９】
　請求項３から７のいずれかにおいて、放電プラズマ焼結方法によって９０～９８％ＴＤ
の成形焼結体から生成されたことを特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏペレッ
ト。
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【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、酸化モリブデン材料の放電プラズマ焼結方法、この方法により製造した酸化
モリブデンペレット、およびこの酸化モリブデンペレットを原子炉で照射することによっ
て高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法およびこの方法により製造した高密
度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏペレットに関する。
【背景技術】
【０００２】
　９９Ｍｏは、医療診断用放射性医薬品の中で最も多量に使われている９９ｍＴｃの親核
種であり、日常的な核医療診断のためには常時必要となる物質である。日本では９９Ｍｏ
の国内生産は行っておらず、その供給を全量海外に依存している。
【０００３】
　従来の濃縮度２０％以上の高濃縮ウランを原料として核分裂反応により製造するＵ（ｎ
，ｆｉｓｓｉｏｎ）９９Ｍｏでは、核反応によって多量に生成する核分裂生成物の処理・
処分問題、また製造コストが高い点、さらに高濃縮ウランを使用するために製造過程でＰ
ｕが生成し軍事転用懸念上ＩＡＥＡの査察対象となり、核不拡散の観点から望ましい方法
とは言えない。
【０００４】
　これに対して、天然Ｍｏ化合物を原料とする９８Ｍｏ（ｎ，γ）９９Ｍｏ核反応（中性
子放射化法）により製造する（ｎ，γ）９９Ｍｏの場合は、上記の高濃縮ウランを用いる
ような問題が無い。すなわち中性子放射化法では、濃縮度２０％未満の低濃縮ウランを燃
料とする原子炉内で９８Ｍｏを中性子照射するので核分裂生成物及びＰｕは生成せず、核
不拡散の観点から望ましい。（ｎ，γ）９９Ｍｏの製造を行うためには、天然Ｍｏ化合物
の固体ターゲット（一般にＭｏＯ３など）を原子炉内の限られた容積で中性子照射する必
要がある。
【０００５】
　特許文献１には、原子炉内で中性子照射してモリブデン－９９を製造する方法を記載し
ている。この方法によれば、使用される三酸化モリブデンペレットは、標示純度の高い三
酸化モリブデン粉末に粘結材（バインダー）として２ｗ／ｏ（ｗｅｉｇｈｔ　ｐｅｒ　ｏ
ｖｅｒａｌｌ：　重量パーセント）の樟脳を溶解したエタノールを１５ｗ／ｏ加え、３～
４日間放置した後、一定量を分取し金型に入れ９８０ｋｇ／ｃｍ２の面圧を加えてペレッ
トに成形される。このようにして製造されたペレットを６００～７５０℃で９０分間加熱
・焼結し、水分、エタノール、樟脳を除去し、硬度を高めることを行なっている。
【先行技術文献】
【特許文献】
【０００６】
【特許文献１】特公昭６０－５７０４０号公報
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００７】
　（ｎ，γ）９９Ｍｏの製造を行うためには、天然Ｍｏ化合物の固体ターゲットを原子炉
内で中性子照射する必要があり、９９Ｍｏを効率的に生産し、その製造量を増やすために
は照射ターゲット材料中のモリブデン量をできるだけ増大する必要がある。ここで、原子
炉内の中性子照射による（ｎ，γ）９９Ｍｏの製造では、中性子照射を行う原子炉内の容
積が限られているため、照射ターゲット材料中のモリブデン量を増大するには当該照射タ
ーゲットを高密度化する必要がある。
【０００８】
　上述の特許文献１に記載された方法により焼結された焼結体の密度は、最大であっても
５９％ＴＤ（Ｔｈｅｏｒｅｔｉｃａｌ　Ｄｅｎｓｉｔｙ：　焼結密度の理論値に対する割
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合をいい、かさ密度と称される）であるが、当該かさ密度では９９Ｍｏを効率的に生産し
、その製造量を増やすために十分な密度とは言えない。
【０００９】
　また、中性子照射により製造された（ｎ，γ）９９Ｍｏは放射化しているため、製造後
の（ｎ，γ）９９Ｍｏから粉体が剥離すると放射化した粉体が飛散することとなり、周辺
環境を汚染するおそれがあり好ましくない。
【００１０】
　上記問題点を解決する手段として、放電プラズマ焼結法の利用が考えられる。放電プラ
ズマを用いて焼結体を得る方法は、多くの特許文献に記載されており、Ｍｏ中に分散され
た０．２～０．３質量％の遷移金属炭化物の微粒子を有し、大きくとも１０μｍの結品粒
径を備えた放電プラズマ焼結法で焼結されたモリブデン焼結体が得られることが知られて
いる。このような特徴を有する放電プラズマ焼結法であれば、９９Ｍｏを効率的に生産し
、その製造量を増やすべく照射ターゲット材料中のモリブデンを高密度化し、また放射化
粉体剥離の問題を起こさない、粉体剥離量を低く抑えた照射ターゲット、すなわち酸化モ
リブデン焼結体が得られると考えられる。しかし、現在までに酸化モリブデンの焼結体を
形成するのに放電プラズマ焼結法を用いたことの報告はなされていない。
【００１１】
　本出願の発明者等は、原子炉内での中性子照射による（ｎ，γ）９９Ｍｏの製造に適し
た高純度の酸化モリブデン焼結体を得る目的で各種の加圧焼結の中で、放電プラズマ法が
適用できないか鋭意研究を行った。
【００１２】
　本発明は、かかる点に鑑みてなされたもので、鋭意研究の結果に基づいて、特許文献１
に示されるようなバインダーを用いることなく、９９Ｍｏの効率的な生産に必要とされる
モリブデンの高密度化および放射化した時の放射化粉体剥離の問題を解決する高純度の酸
化モリブデンの焼結体を放電プラズマ法により得て、原子炉内での中性子照射により診断
用放射性医薬品として用いることのできる半減期の短い（ｎ，γ）９９Ｍｏを生成するこ
とを目的とする。
【課題を解決するための手段】
【００１３】
　本発明は、粉末状の材料を成形ダイ中に装入し、パンチで圧縮した状態でパルス状電流
を通電して放電プラズマを発生させた放電プラズマ焼結方法を用いて製造した酸化モリブ
デン焼結体から高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法において、
　粉末状の材料として高純度の酸化モリブデン材料を用いて、酸化モリブデン材料を放電
プラズマ焼結方法によって焼結して７０～９８％ＴＤの高純度のモリブデン焼結体を成形
し、該高純度のモリブデン焼結体を原子炉内で照射して高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍ
ｏを生成すること
　を特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法を提供する。
【００１４】
　本発明はまた、酸化モリブデン材料を焼結して９０～９８％ＴＤの高密度の焼結体を成
形することを特徴とする放電プラズマ焼結方法によって焼結して７０～９８％ＴＤの高純
度のモリブデン焼結体を成形し、該高純度のモリブデン焼結体を原子炉内で照射して高密
度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを生成すること
　を特徴とする高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法を提供する。
【００１５】
　本発明は、粉末状の材料を成形ダイ中に装入し、パンチで圧縮した状態でパルス状電流
を通電して放電プラズマを発生させた放電プラズマ焼結方法を用いて製造した酸化モリブ
デン焼結体から高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法において、
　粉末状の材料として高純度の酸化モリブデン材料を成形ダイ中に装入し、５４０～６４
０℃低温状態で、１０～３０ｋＮの低加重による圧縮状態で、パルス状電流を通電して放
電プラズマを発生させ、酸化モリブデン粉末を放電プラズマ焼結方法によって焼結して高
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密度，高純度のモリブデン焼結体を成形し、該高密度，高純度のモリブデン焼結体を原子
炉内で照射して高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを生成すること
　を特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法を提供する。
【００１６】
　本発明はまた、酸化モリブデン材料として三酸化モリブデンもしくは二酸化モリブデン
を用いることを特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法を提供する
。
【００１７】
　本発明はまた、５４０～６４０℃および１０～３０ｋＮの状態を継続し、酸化モリブデ
ンの焼結のために４～１８分の焼結工程を実施することを特徴とする高密度，高純度（ｎ
，γ）９９Ｍｏを製造する方法を提供する。
【００１８】
　本発明はまた、酸化モリブデン材料にモリブデンメタルを混合し、複合化したモリブデ
ン焼結体を成形することを特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法
を提供する。
【００１９】
　本発明はまた、大径平板状の高密度，高純度のモリブデン焼結体を成形し、該成形した
大径平板状のモリブデン焼結体から複数のモリブデン焼結ペレットを生成する工程を有す
ることを特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造する方法を提供する。
【００２０】
　本発明はまた、放電プラズマ焼結方法によって焼結された７０～９８％ＴＤの成形焼結
体から生成されたことを特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏペレットを提供す
る。
【００２１】
　本発明はまた、放電プラズマ焼結方法によって９０～９８％ＴＤの成形焼結体から生成
されたことを特徴とする高密度，高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏペレットを提供する。
【発明の効果】
【００２２】
　本発明によれば、放電プラズマ法の適用によって、放射化した時の放射化粉体剥離の問
題を解決することができる高純度の酸化モリブデン焼結体（ペレット）が成形でき、診断
用放射性医薬品として用いる半減期の短い高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを安全・確実に製造
することができる。また、この高純度の（ｎ，γ）９９Ｍｏを製造するために用いる高純
度の酸化モリブデン焼結体を製造することができる。
【発明を実施するための形態】
【００２３】
　以下、本発明の実施例を図面に基づいて説明する。
【実施例】
【００２４】
　図１は、本発明の実施例に使用する焼結装置の要部を示す。
　図１において、焼結装置１の要部は、成形ダイ２、成形ダイ２の上方及び下方中央部に
形成された窪みに装着されるパンチ３、成形ダイ２の外側に配置されて成形ダイ２を外側
から指示する外筒４、上下のパンチ３をそれぞれ押圧する押圧台５から構成される。上側
のパンチを指す場合にはパンチ３を上パンチ３Ａと称し、下側のパンチを指す場合にはパ
ンチ３を下パンチ３Ｂと称する。また、上側の押圧台を指す場合には押圧台５を上押圧台
５Ａと称し、下側の押圧台を指す場合には下押圧台５Ｂと称する。
【００２５】
　成形ダイ２は、外胴４の内壁面６を摺動可能とされるが、所定の位置で固定され、押圧
台５は内壁面６を摺動可能とされるが、所定の位置で固定され、押圧台５は内壁面６を摺
動可能とされ、下押圧台５は支持台（図示せず）上に設定される。
【００２６】
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　上パンチは成形ダイ２の上方中央部に設けた窪み７の内壁面を摺動し、下パンチは成形
ダイ２の下方中央部に設けた窪み８の内壁面を摺動可能とされ、上端は成形ダイ２の凸部
下端面に接触する。
　成形ダイ２の真中中央部には窪み７，８に連通する円筒状の空間部９が凸部形状部１０
によって形成される。
【００２７】
　上パンチ３Ａは、下方の下パンチ３Ａ方向に延びる押圧パンチ部１１を備えており、こ
の押圧パンチ部１１は空間部９の内面すなわち凸部形状の内面壁を摺動する。
【００２８】
　このような形状のため、空間部９には上パンチ３Ａおよび下パンチ３Ｂによって酸化モ
リブデン粉末が装入される酸化モリブデン粉末装入部１２が形成され、ここに酸化モリブ
デン粉末１３が装入される。
【００２９】
　上押圧台５Ａには押圧機、すなわち圧縮機によって押圧力が加えられる。
【００３０】
　押圧台５、パンチ３および成形ダイ２は通電性材料で形成され、パンチ３はブラファイ
ト材で形成される。従って、酸化モリブデン装入部に装入された酸化モリブデン粉末に対
して、押圧台５、パンチ３および成形ダイ２を介して電気が通電され得ることになる。１
６は電気配線を示す。
【００３１】
　酸化モリブデンとして二酸化モリブデンＭｏＯ２および三酸化モリブデンＭｏＯ３が選
定される。二酸化モリブデンＭｏＯ２および三酸化モリブデンＭｏＯ３の化学的性質は次
の通りである。これらの酸化モリブデンは診断用放射性医薬品としての（ｎ，γ）９９Ｍ
ｏを生成するために使用するため、高純度であることが要求される。従って、本実施例で
、高純度の酸化モリブデンとは、高純度の三酸化モリブデンとして形成されて、本発明に
よる新たな不純物の混入が無いという意味の、９９．９％以上の純度を有する酸化モリブ
デン原料を用いた場合にその純度を保つものとする。
〔二酸化モリブデン；Ｍｏ（ＩＶ）Ｏ２〕
　分子量１２７．９、正方晶系；単斜晶系、水に不溶
　Ｍｏを空気中で熱する際に中間生成物として生じるが、また赤熱されたＭｏに水蒸気を
通したり、モリブデン酸塩を亜鉛と融解するような方法によって還元生成される。下記の
ＭｏＯ３と異なり、苛性アルカリや酸に溶解しない。
〔三酸化モリブデン；Ｍｏ（ＶＩ）Ｏ３〕
　分子量１４４．０、斜方晶系、融点７９５℃〔昇華〕、沸点１１５５℃、水に難溶
　Ｍｏの最も普通の酸化物である。Ｍｏの単体またはその化合物を、空気または酸素雰囲
気で熱するか硝酸で酸化したときに得られる最終的な酸化形態の物質である。ＭｏＯ３は
、水へ溶け難く、滑石粉のような滑らかな感じの白色粉末であるが、熱すると淡黄色とな
り、７９５℃で融解し褐色の液体になる。しかし、この融点付近の温度から白い煙状に昇
華し始める。
【００３２】
　ＭｏＯ３は、フッ化水素酸および濃硫酸を除き、通常の酸には溶解しないが、一方アン
モニア水や炭酸アルカリ水溶液のような弱アルカリには溶解し、モリブデン酸塩（Ｍ２Ｍ
ｏＯ４）になる。
【００３３】
　このように、選定された高純度の二酸化モリブデン粉末あるいは三酸化モリブデン粉末
をブラファイト製の成形ダイ２の型（酸化モリブデン装入部）１２に入れ、それを同じく
グラファイト製のパンチ３で上下から挟み込み、加圧しながら電流を通じて放電プラズマ
を生成し、高密度，高純度の粉末体を焼結させた。
【００３４】
　図２に焼結して成形した高密度，高純度のペレット状の酸化モリブデン焼結体２０を示
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す。
　この方法による粉末体の焼結メカニズムは、ダイ中に詰めた酸化モリブデン粉末の粒子
間にＯＮ－ＯＦＦパルス通電による放電が生じ、粒子表面層の気化による溶着（ネック形
成）が起り、この結果、ダイ中の粉末体の全体が焼結・成形することによる。
【００３５】
　この方法によれば、原料粉末である酸化モリブデン粉末の融点より低温で焼結・成形す
ることが可能であり、原料粉末が有する物性を損なわずに高密度に成形することができる
。
　また、その焼結が低加重で短時間で可能なため、生産性が高いと評価できる。
【００３６】
　この方法の特徴を列挙すれば次のようになる。
　　・放電プラズマ焼結法
　　・バインダー不要；高純度化と短時間製造を可能とした
　　・高密度；従来５９％ＴＤ→本法例えば、９５％ＴＤ以上
　　・焼成密度の制御が可能；７０～９８％ＴＤの範囲で制御可能
　　　（放電プラズマ焼結処理の加重・加熱温度・処理時間がパラメータとなる）
　　・短時間製造可能；従来４～５日→本法；１時間（焼結工程；例えば１０分）
　　・低温焼結可能；従来７２０℃→本法；例えば６００℃
　　・低加重；従来１～８トン／ｃｍ２→本法例えば０．３トン／ｃｍ２

　　・プロセスがシンプル
【００３７】
　図３は、高密度，高純度の酸化モリブデン粉末の内、三酸化モリブデンＭｏＯ３粉末に
ついて、図１に示す焼結装置を用いて、高密度，高純度の焼結体としての三酸化モリブデ
ンペレットを成形した場合の実験結果を示す。粒径は、２～４μｍの範囲に、９０％以上
の三酸化モリブデンＭｏＯ３粉末が含まれている。
【００３８】
　図３（ａ）は、圧力１０ｋＮ、保持時間を１０分にして加熱温度と密度％との関係を示
す。密度８０～９５％ＴＤとする場合、加熱温度を５４０℃以上に設定すれば６４０℃以
内の温度で充分であることが判る。
【００３９】
　図３（ｂ）は、圧力１０ｋＮ、設定温度を５５０℃にして、保持時間と密度％ＴＤとの
関係を示す。密度８０～９５％ＴＤとする場合、保持時間は４分以上に設定すれば、１８
分以内の保持時間で充分であることが判る。なお、この保持時間４－１８分は、三酸化モ
リブデンの焼結のために設定される焼結工程のための時間であり、これ以上の時間保持し
ても差しつかえない。
【００４０】
　図３（ｃ）は、設定温度５５０℃、保持時間１０分（一部５分）にして、圧力ｋＮと密
度％ＴＤとの関係を示す。密度９０～９５％とする場合、圧力ｋＮは１０ｋＮ以上に設定
すれば、３５ｋＮ以内の圧力で十分であることが判る。そして、これらのデータによれば
、９５％ＴＤ以上の高密度（９０～９５％ＴＤ、更に望ましくは９５－９８％ＴＤ）の焼
結された三酸化モリブデンペレットを形成し得ることが判る。
【００４１】
　そして、図３によれば、８０～９８％ＴＤの範囲で焼成密度の制御が可能となり、この
場合に、放電プラズマ焼結処理の加重・加熱温度処理時間がパラメータとなることが判る
。なお、さらに低い焼結密度の制御も可能である。
【００４２】
　そして、これらのデータを基に検討してみると、酸化モリブデンターゲット（サイズ；
２０ｍｍφ、１０ｍｍ厚）を作製するための処理条件として次のような条件が設定され得
る。
【００４３】
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　　使用ダイ（グラファイト製）；ｏｄ．５０ｍｍΦｘ ｉｄ．２０．５ ｏｒ 
　　　　　　　　　　　　　　　 ２０．０ｍｍΦ
　　パンチ（グラファイト製）；２０ｍｍΦｘ ２０ｍｍｈ
　　〔ＭｏＯ３〕原料量１３．５～１４．０g、
焼成温度５００～６００℃、温度保持５～１２分間(主に１０分間)、加重６～３０ｋＮ（
主に１０ｋＮ）、電圧２．３～２．５Ｖ、電流４８０～８００Ａ
　　〔ＭｏＯ２〕原料量１０．２ｇ、焼成温度７５０～９００℃、温度保持５～１０分
　　　　　　　　間、加重１０ｋＮ、電圧３．０～３．２Ｖ、電流１２００～１３００
　　　　　　　　Ａ
【００４４】
　これらの例によれば三酸化モリブデンＭｏＯ３粉末あるいは二酸化モリブデンＭｏＯ２

粉末を対象にして高密度，高純度の焼結体を得るようにしているが、三酸化モリブデンＭ
ｏＯ３粉末あるいは二酸化モリブデンＭｏＯ２粉末にモリブデンメタルを混合して複合化
された高密度，高純度の焼結ペレットを得ることが可能である。量産化のために、圧縮加
重を高くするようにして大径の平板状の高純度の焼結体を形成して任意の複数（例えば６
個）の焼結ペレットを打ち抜くなどして生成することが可能である。すなわち、大径の複
数個の焼結部を有する放電プラズマ焼結法のダイを用い、複数個の酸化モリブデンペレッ
トを同時に成形する工程を備えて高純度モリブデン焼結体を製造することが可能である。
【００４５】
　以上の結果から、密度９０～９５％ＴＤ（４．２～４．５ｇ／ｃｍ３）のＭｏＯ３ペレ
ットを作製する処理条件としては、典型的事例として、加熱実効温度６００℃、加重１０
ｋＮ、加熱保持時間１０分程度が適正と判断され、加熱温度と加熱保持時間を変えること
でＭｏＯ３ペレットの焼結密度として７０～９５％ＴＤの範囲で任意に制御することが可
能であると判断できる。
【００４６】
　このように、粉末状の材料として高純度の酸化モリブデン材料を用いて、バインダーを
用いることなく、酸化モリブデン材料を焼結して７０～９８％ＴＤの高純度の焼結体を成
形する酸化モリブデン材料の放電プラズマ焼結方法が構成される。
【００４７】
　また、粉末状の材料として高純度の酸化モリブデン材料を用いてバインダーを用いるこ
となく、酸化モリブデン材料を焼結して９０～９８％ＴＤの高純度の焼結体を成形する酸
化モリブデン材料の放電プラズマ焼結方法が構成される。
【００４８】
　また、粉末状の材料として高純度の酸化モリブデン材料を用いて、バインダーを用いる
ことなく成形ダイ中に装入し、５４０～６４０℃低温状態で、１０～３０ｋＮの低加重に
よる圧縮状態で、パルス状電流を通電して放電プラズマを発生させ、酸化モリブデン粉末
を焼結して高純度の焼結体を成形する酸化モリブデン材料の放電プラズマ焼結方法が構成
される。
【００４９】
　酸化モリブデン材料として三酸化モリブデンもしくは二酸化モリブデンを用いる酸化モ
リブデン材料の放電プラズマ焼結方法が構成される。
【００５０】
　５４０～６４０℃および１０～３０ｋＮの状態を継続し、酸化モリブデンの焼結のため
に４～１８分の焼結工程を実施する酸化モリブデン材料の放電プラズマ焼結方法が構成さ
れる。
【００５１】
　７０～９８％ＴＤの成形した高純度の焼結体を得ることを特徴とする酸化モリブデン材
料が放電プラズマ焼結方法によって焼結された酸化モリブデンペレットが構成される。
【００５２】
　９０～９８％ＴＤの成形した焼結体を得ることを特徴とする酸化モリブデン材料が放電
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プラズマ焼結方法によって焼結された酸化モリブデンペレットが構成される。
【００５３】
　以上のようにして、原子炉内で照射して高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏを生成する高純度の
モリブデン焼結体であって、この高純度のモリブデン焼結体を、粉末状の材料として高純
度の酸化モリブデン材料を用いて、酸化モリブデン材料を放電プラズマ焼結方法によって
焼結して高密度であって高純度に成形することができる。
【００５４】
　図４は、製造した高密度、高純度のモリブデン焼結体を原子炉で照射することを示す図
である。図４において、原子炉４１の炉心４２にはペレット保持装置４３によって高密度
，高純度のペレット状の酸化モリブデン焼結体２０が挿入される。挿入された酸化モリブ
デン焼結体を炉心４２内で照射することによって高密度、高純度（ｎ，γ）９９Ｍｏ２１
を製造する。
【００５５】
　このようにして形成した酸化モリブデンペレットを筒体に封して原子炉に挿入して照射
を行い、（ｎ，γ）９９Ｍｏの核反応を起こす。このペレットを溶解して９９Ｍｏ溶液を
得て、その９９Ｍｏから９９ｍＴｃ（テクネチウム－９９m；ｔｅｃｈｎｅｔｉｕｍ）を
抽出することで医療診断に用いる。
【００５６】
　このようにして、粉末状の材料として高純度の酸化モリブデン材料を用いて、酸化モリ
ブデン材料を放電プラズマ焼結方法によって焼結して高密度，高純度のモリブデン焼結体
を成形し、該高純度のモリブデン焼結体を原子炉内で照射して高密度，高純度（ｎ，γ）
９９Ｍｏを生成することができる。
【００５７】
　図５は、本実施例のフローを示す。この例は三酸化モリブデン粉末を使用する例を示す
が、二酸化モリブデン粉末を使用する場合も同様である。
【００５８】
　高純度モリブデン粉末として、高純度三酸化モリブデン粉末ＭｏＯ３を準備し（Ｓ１）
、図１に示す成形ダイ中に装入する（Ｓ２）。成形ダイおよびパンチを使用して加圧し、
これに伴って昇温加熱し、通電を行う。これによって高密度，高純度の三酸化モリブデン
粉末の焼結を行う（Ｓ３）。
【００５９】
　三酸化モリブデン焼結体（この例の場合、三酸化モリブデン焼結ペレット）を形成し（
Ｓ４）、成形ダイから取り出す（Ｓ５）。
【００６０】
　生成した三酸化モリブデン焼結ペレットを複数個並列させて筒体（ラビット）に封入し
（Ｓ６）、原子炉による照射を行い（Ｓ７）、（ｎ，γ）９９Ｍｏ、すなわちモリブデン
－９９を生成させ（Ｓ８）、外部に取り出す（Ｓ９）。
【００６１】
　このようにして、焼結された高密度，高純度の酸化モリブデンペレットを原子炉内照射
することによって高密度，高純度のモリブデン－９９を製造する。この高密度，高純度の
モリブデン－９９は半減期が６．０１時間と短く診断用放射性医薬品として用いるのに適
しているテクネチウム－９９ｍの原料となる。
【００６２】
　図６は、ＭｏＯ３原料粉末の状態を示す顕微鏡写真（図６（ａ））と、高密度、高純度
モリブデン焼結ペレットの焼結状態を示す写真（図６（ｂ））を示す。図６（ｂ）に示す
ように、放電プラズマ焼結方法を用いて焼結することによって焼結密度の高いモリブデン
焼結ペレットを成形することができる。図６（ｂ）に示すものは８８％ＴＤの焼結状態を
示す。
【００６３】
　放電プラズマ焼結方法を用いて焼結することによって焼結密度の高いモリブデン焼結ペ
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、モリブデン焼結ペレットの外表面に付着する粉末を極めて少なくすることができる特長
が得られる。外表面に付着する粉末が極めて少ないことは原子炉で照射する時に、照射雰
囲気を汚染する量を極めて少なくすることができることになり、大きなメリットとなる。
【００６４】
　従来の圧紛成形焼結法で成形したＭｏＯ３焼結ペレットおよび本実施の放電プラズマ焼
結法で成形したＭｏＯ３焼結ペレットでは同じＭｏＯ３焼結ペレットであっても、放電プ
ラズマ焼結法を用いて、ＭｏＯ３焼結ペレットを成形すると、図７に示すように、蒸発凝
固、体積拡散、表面拡散、粒界拡散によってＭｏＯ３粒子同士が（表面）融着する。一方
、圧紛成形、焼結法では、焼結温度が低いためにＭｏＯ３粒子同士が融着するには至らな
い。圧紛成形焼結法において焼結温度を７２０℃以上に上げられない理由は、ＭｏＯ３が
それ以上の温度では昇華してしまうことによる。
【００６５】
　以上の理由から、本実施例によれば、圧粉成形焼結法に比べて低温（６００℃）の焼結
処理であっても高密度のＭｏＯ３ペレットを得ることができ、ＭｏＯ３粒子同士の（表面
）融着によって粉化が起こりにくくなり、ＭｏＯ３ペレットから生ずる粉化物を微々たる
ものにすることができることになる。
【００６６】
　このように、本実施例によれば照射ペレット体積の制限を解決し、放射化粉体剥離の問
題を原子炉のＲＩ製造分野で初めて解決することができる。
【図面の簡単な説明】
【００６７】
【図１】本発明の実施例に使用する焼結装置の構成を示す断面図。
【図２】生成した酸化モリブデンペレットの外観図。
【図３】実験結果を示す図。
【図４】酸化モリブデンペレットの原子炉内照射図。
【図５】本発明の実施例のフローチャート図。
【図６】顕微鏡写真図。
【図７】粒子の融着を示す図。
【符号の説明】
【００６８】
　１…焼結装置、２…成形ダイ、３…パンチ、４…外筒、５…押圧台、６…内壁面、７，
８…窪み、９…空間部、１０…凸状形状部、１１…押圧パンチ部、１２…酸化モリブデン
搬入部、１３…酸化モリブデン粉末、１６…電気配線、２０…ペレット状の酸化モリブデ
ン焼結体。
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【図３】 【図４】



(12) JP 2010-175409 A 2010.8.12

【図５】 【図６】

【図７】
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