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§１．研究成果の概要 

 

平成 30 年度は、革新的触媒反応で鍵となる新物質群 3 次元(3D)カーボン構造体の拡充を目

指し、様々なビルディングブロックを合成し、その炭素化を行った。各グループが準備したカーボン

前駆体候補となる様々な化合物の熱分解挙動を検討することで、結晶性 3D カーボン構造体調製

に必要な条件の探索が大幅に進んだ。高い炭素化効率を実現するためには、特定の官能基を導

入すればいいことが分かった。従来、3D カーボン構造体を与えるビルディングブロックはポルフィリ

ン系分子に限定されていたが、他の芳香族分子を焼成することでも、高収率で炭素化が可能であ

ることを見出し、さらに、3D カーボン構造体候補であるグラフィジイン（GDY）について、多彩な

GDY 誘導体の合成を行った。ピラー[5]アレーンと金属配位サイトを導入した 3D カーボン構造体

の合成にも成功し、本研究が始まるまでは限られた例で達成されていた 3D カーボン構造体が、違

う系で達成することができ、この材料群を拡張することができた。炭素源のピラー[n]アレーンを基

板表面に高密度で配列化を目指した無機基板は、アニオン性を有しているため、基板表面への親

和性を向上させるために、カチオン性を有するピラーアレーンを合成し、基板への配列を検討した。

その結果、基板表面で５角形、６角形に由来する特徴的な配列構造を形成することを見出した。ま

た CO2 を CO へ転換する電極触媒として作用する Fe 含有 3D カーボンの調製に成功した。前駆

体の結晶化度を高めることで、より高温で熱処理しても結晶性 3D カーボンが得られることを見出し

た。Mo 単原子サイトを埋め込んだカーボンの調製にも成功した。他 CREST チームとの共同研究

も進めることができ、カーボン上のラジカルを利用する有機合成反応の開発に関しては，白川チー

ムと、また、カーボンを電極とした有機電解合成に関しては、跡部チームとの共同研究を進めてい

る。さらに 3D カーボン構造体の電極触媒としての応用を目指し、第一原理計算による最適構造の

考察、モデル触媒を用いガス拡散電極を構築した。また、有機合成の触媒、二次電池の負極とし

ての性能を評価した。 
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