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§１．研究成果の概要 

 

三次元カーボンの合成法の一般化については大きく進展しており、基本的な合成戦略はほぼ

確立できた。細孔径を制御したポーラスカーボンは、立体的な芳香族分子のみならず、平面系の

芳香族分子骨格をデザインすることによっても、分子の大きさをコントロールすることで、精密に細

孔径が制御できることを見い出した。単核金属を埋め込んだ結晶性カーボンについては、Ni 単原

子を埋め込んだ三次元カーボンを中心に進めていたが、Fe など別種金属の単原子を埋め込んだ

三次元カーボンの調製にも成功した。さらに熱重合部位を増やすことで多孔性を向上させた三次

元カーボンが応力に応答することも見い出した。単核金属を埋め込むことができる新たなビルディ

ングブロックとして、合成が簡便なポルフィリン類が結晶性を保持してカーボン化することも分かっ

た。 

非焼成による三次元カーボンの合成法として、液中プラズマによる方法についても確立しつつあ

る。ヘテロ原子を有する芳香族分子と金属塩を共存させ、液中プラズマを発生させることにより、芳

香族分子の骨格を維持しつつも芳香環分子が連結していき、カーボン化することを見い出した。得

られたヘテロ元素含有カーボンは、プラズマによる合成のためラジカルと欠損を多く含む。そのた

め、得られたカーボンが様々な有機ラジカル反応における触媒として機能することを見い出した。

分子レベルで細孔が制御されたポーラスカーボンを用いたラジカル反応への展開を進めている。 

モデル系として、単核金属を内包した共有結合性有機構造体（ＣＯＦ）を用いた電極触媒反応を

検討したところ、活性中心が単核金属であり、単核金属をカーボン中で保持することが重要である

ことが明確となった。この知見を基に、単核の金属原子を埋め込んだ結晶性三次元カーボンを電

極触媒に用いたところ、二酸化炭素から一酸化炭素、一酸化炭素からＣ１、Ｃ２化合物が生成でき

ることを見い出した。 
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