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研究分野：化学（物理有機化学・有機合成化学・材料科学） 
科研費の分科・細目：基礎化学・有機化学 
キーワード：均一系触媒・炭素－炭素結合生成・S電子系化合物・有機デバイス 
 
１．研究計画の概要 
 金属元素の反応性およびこれら元素のか
かわる多元素協働効果の分子論的解明を基
盤として，高活性・高選択的触媒の開発と新
規触媒的有機合成反応の開発を行う．さらに，
これらの合成反応を駆使して有機デバイス
等に資する新規機能性π電子系化合物を創
出する．学術的重要性に加えて資源・環境・
エネルギー問題への貢献を視野に入れた研
究課題を推進することによって，効率的にし
て社会の負託に応えられる精密有機合成化
学の新領域を切り拓く． 
 
２．研究の進捗状況 
これまでに得られている代表的な研究成果
を以下に記す． 
(1)ユビキタス金属元素を活用した精密有機
合成反応の開発 
 豊富な遷移金属資源である鉄およびマン
ガンを用いて，以下に述べる触媒的有機合成
反応を世界に先駆けて開発した． 
 鉄触媒とアリール亜鉛反応剤を用いた，ア
リールピリジンおよびイミン類の芳香族炭
素－水素結合の切断を経る直接アリール化反
応を開発した．本反応は安価で毒性の低い鉄
を触媒とし，かつきわめて温和な条件下で進
む． 
 マンガン触媒を用いる，1,3-ジカルボニル
化合物と末端アルキンからの新規多置換ベ
ンゼン合成反応を開発した．本反応は完璧な
位置選択性や高い官能基許容性などの特筆
すべき合成化学的有用性を有する． 
(2)新規有機金属中間体の設計・反応とヘテ
ロ元素π電子系化合物の創製 
 亜鉛およびインジウムとアルキンの親和

性を活用した反応開発を推し進め，以下のと
おり生理活性化合物や有機電子材料の合成
に資する手法を確立した． 
 インジウム触媒によるE-ジカルボニル化合
物の単純アルキンへの付加反応を活用した
中－大員環化合物の合成法や，不斉第四級炭
素中心の構築法を開発した． 
 亜鉛－ヘテロ元素活性種のアルキンへの分
子内付加反応を鍵とする，ベンゾヘテロール
と総称されるヘテロ元素S電子系化合物の合
成法を開発した．さらに，この新規モジュラ
ー型合成法を駆使して，有機 EL デバイスに
おいて既存の材料を革新する可能性を秘め
た高性能有機半導体材料を開発している． 
(3)多元素協働作用の分子論的解明と合理的
触媒設計への展開 
 銅およびその周辺金属元素を用いた触媒
反応の反応機構研究を行った．具体的には，
アリル位置換反応やクロスカップリング反
応などの炭素－炭素結合生成反応について，
反応経路，選択性の発現要因，遷移金属と典
型金属の協働作用など，合成化学的観点から
有意義な知見を得た． 
 これら反応機構研究と並行して，多元素協
働作用の原理を積極的に活用した配位子設
計により，高立体選択的銅触媒反応を開発し
ている． 
 
３．現在までの達成度 
 ①当初の計画以上に進展している． 
 （理由） 
 特にユビキタス金属元素触媒反応の開発お
よび新規ヘテロ元素π電子系化合物の創製に
おいて，当初の目的を超えて目覚ましい研究
の進展があった．まず前者について，当初計
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画では我々が以前に開発した鉄触媒と有機ハ
ロゲン化物のクロスカップリング反応の展開
研究を行う予定であったが，研究途上で鉄触
媒による炭素－水素結合の活性化を見出し，世
界に先駆けて鉄触媒による芳香族炭素－水素
結合の直接アリール化反応を開発した．本反
応の温和な反応条件や官能基許容性などの特
長は他に類例を見ない．マンガン触媒を用
いた芳香環合成も予定外の特筆に値する
成果であり，その特異的な選択性を利用し
た展開が期待できる．後者については，当
初計画ではベンゾヘテロール類の一般的
合成法を確立することに主眼を置いてい
たが，その目的を超えて，これら化合物の
有機半導体材料としての性質に着目した
応用研究を展開した．外部共同研究を積極
的に推進し，有機発光ダイオードや有機太
陽電池の素子として高い性能を示すベン
ゾヘテロール化合物を次々と見つけてい
る． 
 以上の成果は学術的新規性・重要性はも
とより，元素戦略という我が国の方針にも
適合し，有機デバイスへの応用を含めて純
粋な有機合成研究という当初の意図を超
えた拡がりをもったものであると自己評
価している．  
 
４．今後の研究の推進方策 
 研究は当初の計画を超えて進展しており，
今後も成果の項で述べた各課題を引き続き
推進する．さらに，これまでに集積した知見
をより有機的に組み合わせた研究も展開す
る．具体的な方策を以下に簡単に述べる． 
(1)ユビキタス金属元素を活用した精密有機
合成反応の開発：鉄触媒・マンガン触媒反応
とも，基質一般性の拡大を目的とした反応探
索研究と同時に，実用化を指向した高活性触
媒系の開発を同時に進める．また，これら触
媒反応を活用した新規π電子系化合物の合
成を検討する． 
(2)新規有機金属中間体の設計・反応とヘテ
ロ元素π電子系化合物の創製：ベンゾヘテロ
ール類の一般的合成法の完成を目指して，特
にこれまで未検討のベンゾチオフェンやイ
ンデン類のモジュラー型合成法を開発する．
また，より合目的的な分子設計に基づくベン
ゾヘテロール類の合成と有機デバイスへの
応用を行う． 
(3)多元素協働作用の分子論的解明と合理的
触媒設計への展開：多元素協働作用の知見を
活用した合理的触媒設計を推し進め，従来の
触媒では及びもつかない反応性，選択性を持
った新規触媒系を探索する．また，鉄触媒反
応などにおける未知の多元素協働作用を明
らかにするべく，反応機構研究を行う． 
 
５. 代表的な研究成果 

（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
は下線） 
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