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【研究の背景・目的】 
近年、炭素―水素結合ならびに炭素―炭素結合に

代表される普遍結合の活性化の化学は、新しい効率
的な次世代型分子変換法として注目を集め、国内外
を問わず最も活発に研究が行われている分野の一つ
である。本研究では、これらの結合を選択的に活性
化し、自在に制御することによって高度な分子変換
を可能とする高性能錯体触媒の設計、開発を行う。
これを通して、単純で入手容易な複素環や炭素環か
ら迅速にパイ共役系を拡張、機能化しうる、有機機
能性材料の創製のための新手法の樹立を目指す。こ
れにより、有機合成化学に普遍結合活性化という真
に実用性と信頼性に優れた革新的方法論を提供する
とともに、周辺領域である錯体化学、材料化学の更
なる進展を図る。また、一連の触媒反応の直截性を
活かし、現代社会が抱える環境、エネルギー、資源
枯渇といった諸問題の解決にも貢献することを目標
とする。 
 

【研究の方法】 
芳香環や複素環が高度に連結もしくは縮環したパ

イ共役化合物が半導体特性や発光特性をはじめとす
る多様な性質を有することから、次世代を担う有機
機能性材料として近年多方面から多くの期待が寄せ
られている。それに伴い、これら一連の化合物の効
率的な合成法の開発が極めて重要な課題となってい
る。本研究では、この要請に応えるべく、普遍結合
の自在変換に基づく新しい高効率パイ共役拡張法の
開発を中心に、以下の研究を展開する。 
（１）高性能触媒系の創出と基質適用範囲の拡張： 
これまで蓄積してきた知見を基に、パラジウムや

ロジウムを含む第二周期遷移金属の配位子の理想的
かつ合理的な設計と合成を行うことにより、申請者
らが開発した複素環の直接官能基化や炭素環の酸化
的環化カップリングのさらなる効率の向上を図る。
具体的には、新しいシクロペンタジエン系配位子や
リン及び窒素系配位子の合成とそれを用いた高活性
錯体触媒の創出を行う。また、異種二金属中心の共
同作用の発現を可能とする複合型配位子も検討する。
これによって利用可能な反応基質の拡張を検討し、
従来の触媒系では合成が困難であったヘテロ芳香族
縮環骨格への収束的な合成ルートの開発を行う。 
（２）第一周期遷移金属の活用： 
上記検討に加えて、安価な銅やニッケルを中心と

した第一周期遷移金属触媒を積極的に利用し、貴金
属系触媒を用いても未だ困難な炭素結合形成法の開

発を行う。特に脱水素型クロスカップリングや芳香
族直接アミノ化反応を中心に検討を行う。 
（３）新規有機機能性材料の創製法の開発: 
これまでに見出した手法ならびに（１）、（２）

で得られる知見を有機的に結びつけ、複素環ならび
に炭素環の効率的かつ選択的な機能化反応の開発を
行う。特に発光材料や有機半導体などの新規パイ共
役有機機能性材料の創製に適用可能な結合形成法を
中心に検討する。複素環の反応では、アリール化や
ビニル化を対象とする。炭素環ではアルキンによる
縮環反応を検討する。さらに開発した反応法を用い
て新規材料の創出を目指す。 
 

【期待される成果と意義】 
上記のように本研究では、高性能錯体触媒の開発

と、これを用いた高度分子変換法の創出を軸に研究
を展開し、優れた機能をもつ高度パイ共役系分子の
実用的合成法の樹立を目指すものである。これによ
り、革新的方法論を有機合成化学にもたらすととも
に、周辺領域の進展にも複合的に寄与しようとする
点に本課題の学問的意義と特徴がある。さらに、反
応の直截性や選択性の更なる向上、ならびに安価な
汎用金属の高度利用によって、埋蔵資源に乏しい我
が国の持続可能な発展に対しても貢献することが期
待される。 
 

【当該研究課題と関連の深い論文・著書】 
・ Copper-Mediated Intermolecular Direct 

Biaryl Coupling, M. Kitahara, N. Umeda, K. 
Hirano, T. Satoh, M. Miura, J. Am. Chem. Soc. 
2011, 133, 2160-2162. 

・ Oxidative Coupling of Aromatic Substrates 
with Alkynes and Alkenes under Rhodium 
Catalysis, T. Satoh, M. Miura, Chem. Eur. J. 
2010, 16, 11212-11222. 

 
【研究期間と研究経費】 

平成 24 年度－28 年度 
167,700 千円 

 
【ホームページ等】 

http://www.chem.eng.osaka-u.ac.jp/~miura-lab/ 


