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フラーレン類と酸化物などの化合物とを混合して、加速器で特定の放射性同位元素を合成す

ると同時に反跳エネルギーを利用して、フラーレン類に打ち込む方法で放射性同位元素内包

フラーレンの合成の試みを続けている。初期段階の合成について２つの放射性同位元素で同

様な結果を得ることに成功した。75Se を導入する系を用いて水溶性分子の合成を検討した。 
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１．目的 
フラーレン類はそれだけでは水に不要であるが、誘導体を化学修飾することによって水溶性になり生体な

どへの取り込みが可能になる。また修飾する誘導体を変えることで、生体内の任意の臓器などに同フラーレ
ンを誘導・凝縮することが可能になる。フラーレンケージには元素の内包が可能であり、内包される元素を
放射性同位元素にすることで、高感度放射線測定を可能とする機能性物質の合成あるいは内包した放射性同
位元素からの放射線を利用した診断薬などへの応用が期待できる。 
 そこで既存の C60、C70などのフラーレン類に外側から原子核反応により放射性同位元素の合成と同時にそ
の反跳エネルギーを利用して打ち込みを行う方法により、効率良い放射性同位元素内包フラーレンの合成を
目指す。また、同手法によって合成した放射性同位元素内包フラーレンに化学修飾する実験を行い、水溶性
の物質に変えることで新規能性物質の効率的な開発を行う。 
 

２．方法 
(p,n)反応を利用し生成した放射性同位元素の反跳打ち込みによる内包フラーレンの合成を様々な放射性

同位元素を用いて試みる。今回は、標的にセレンとテルルを用いて、82Se(p,n)82Br, 125Te(p,n)125I を C60およ
び C70に導入を試みた。また、前回に引き続き 75Se の導入系では水溶性フラーレンの合成を試みた。Al フォ
イルに包んだ直径 8 mmの円盤状に固めた照射試料を照射チェンバーに固定し、タンデム加速器で陽子 13 MeV, 
1000 nA にて２時間の照射を行った。試料冷却後、筑波大学に搬送した。照射試料は CS2で溶解した後に 0.2 
μm のフィルターを用いてろ過し、溶媒を o-ジクロロベンゼンに置き換えた。5PBB 固定相を用いた HPLC 展
開を行った。これらの実験で得られた各段階の試料は Ge 検出器でガンマ線測定を行った。75Se@C60に関して
はさらにこれが含まれる分画試料を Buckyprep 固定相で展開して C60以外の不純物を取り除いた。得られた試
料をトルエン溶液 2.5ml として、ここに飽和 KOH 水溶液 1ml と TBAH10%溶液 3滴を加えて激しく振とうさせ
て化学反応を起こさせた。振とう時間の違いによるトルエン溶液及びアルカリ溶液さらに不溶性成分におけ
る 75Se の放射能分布、難溶性成分を蒸留水で溶解したのちにサイズ排除ゲルクロマトカラムでアルカリイオ
ンなどから分離した成分を取り出し 75Se 内包フラレノールの収率などを調べた。 

 

３．研究成果 

 C60 に TBAH を触媒にして KOH を反応させると C60(OH)X が合成される１）。同様の手法により 75Se＠C60 から
75Se＠C60(OH)X を合成させた。75Se からのガンマ線を用いて反応させるための振とう時間を変化させて

水溶性生成物の収率を求めた。当初、トルエン相に存在していた 75Se は飽和 KOH 水溶液と TBAH を反応

させるとすぐに水相側とトルエンと水溶液の間に茶色の不溶性成分へと移動する。この変化はトルエン相に溶

けている紫色のC60 が反応により水相に移動して茶色になるのと同時に大部分は茶色の難溶成分に変化するこ

とと一致している。これらの相への移動量を図 1 に示す。振とう時間 10 分では難溶物に８０％存在している

が振とう時間を 8 時間にするとその成分は６０％程度になり、KOH 水溶液相に溶解する割合が上昇した。

また、難溶物に蒸留水を加えると溶解するが、この溶液をサイズ排除ゲルクロマトカラムに通してアルカ

リイオンなどから分離する。これについても 75Se からのガンマ線によって収率を求めた。振とう時間に

よる変化を図２に示す。溶出位置２０-６０滴は分子サイズが大きな 75Se＠C60(OH)X が溶出している、
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これに対して６０-１００滴は分子サイズの小さなイオンなどが溶出している。２０-６０滴のフラク

ションでは振とう時間１０分では収率が４０％であるが振とう時間８時間になると６０％まで上昇し

ている。また、６０-１００滴のフラクションに２０-３０％の 75Se が観測されている。 

 今回、82Se(p,n)82Br を用いて C60に打ち込む実験についても行ったが、有機溶媒に 82Br が多量に溶けていて

除去操作を試みたが、HPLC 展開を行っても 82Br@C60の存在を確認するにいたっていない。 

 

４．結論・考察 

反跳打ち込み法によって合成された元素内包フラーレン 75Se＠C60 を原料にして水溶性フラーレン
75Se＠C60(OH)X を約 60％の収率で合成させることができた。すでに報告している 153Sm@C82 から合成した

金属内包フラレノールの結果２）とよい一致を示した。今回振とう時間を１０分から８時間まで変化さ

せて生成物の収率変化などを調べたが反応時間が短い場合に３相に分離するうちの難溶成分に８０％

存在し、その成分を蒸留水で溶かしてカラム分離するとカラムの固定相に吸着する成分が存在するこ

とがわかった。これらの成分は OH が十分に付加していないだけではなくゲルに対して吸着するような

反応性を持っていることが推定される。これらのことから反応時間は１時間以上が必要である。また、

分子サイズの小さなフラクションに 75Se が約２０－３０％観測された。これについても 153Sm@C82 で考

えた様に、フラレノールの合成過程で内包元素がフラーレンケージから抜け出てしまう可能性を示唆

している。 

新しい元素内包フラーレンの合成の試みは、82Br においてはまだいろいろな工夫をして検討する必

要がある。 
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 図 1 振とう時間による各相への放射能の分布  図２ 振とう時間によるサイズ排除ゲルクロ 

マトカラムのフラクションにおける放射能 




