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§１．研究実施体制  

 

（１）永島グループ 

① 研究代表者：永島 英夫 （九州大学先導物質化学研究所、教授） 

② 研究項目 

・配位子場制御による鉄触媒設計指針の確立と展開 

 

（2）魚住グループ 

① 主たる共同研究者：魚住 泰広 （（共）自然科学研究機構 分子科学研究所、教授） 

② 研究項目 

・ 超分子アーキテクチャーによる触媒駆動原理の創出 

・ 分子固定化触媒界面や内部構造の解析、反応挙動分析 

・ エクステリア／インテリア／反応物質などの協奏的触媒駆動とフロー法による実践的プロセ

スの実現 

・ 鉄触媒と固定化触媒反応場の相乗効果による実践的合成プロセスの開発 

・ 銅触媒の設計と反応特性の解明 

 

（３）高谷グループ 

① 主たる共同研究者：高谷 光 （京都大学化学研究所、准教授） 

② 研究項目 

「分子性金属種の解析手法の開発、ニッケル触媒の設計指針の確立と特異的な反応開発、

および超分子反応場の構築・反応制御」 

・ 放射光分光を用いる鉄活性種の同定と溶液構造解析 

・ 有機合成用ニッケル触媒の開発 
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・ 鉄およびニッケル超分子触媒の開発 

 

（４）吉戒グループ 

①主たる共同研究者：吉戒 直彦 （Nanyang Technological University、Assistant Professor） 

②研究項目 

・ コバルト触媒の設計指針の確立と特異的な反応開発 

 

（５）國信グループ 

①主たる共同研究者：國信 洋一郎 （東京大学大学院薬学系研究科、特任研究員（准教授相

当）） 

②研究項目 

・ マンガン触媒の設計指針の確立と特異的な反応開発 

 

（６）澤村グループ 

①主たる共同研究者：澤村 正也 （北海道大学大学院理学研究院、教授） 

②研究項目 

・ 設計固体表面をプラットホームとする触媒反応場の構築 

 

（７）笹井グループ 

①主たる共同研究者：笹井 宏明 （大阪大学産業科学研究所、教授） 

②研究項目 

・ 新規触媒の創製 

・ キラル配位子の設計 

・ 新規反応探索 

・ 新規キラル配位子の合成 

・ 触媒の新規回収・再利用法の開発 

 

（8）垣内グループ 

①主たる共同研究者：垣内 史敏 （慶應義塾大学理工学部、教授） 

②研究項目 

・ 不活性炭素結合を利用した高次縮合多環式芳香族化合物の短工程合成 
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§２．研究実施の概要  

 

溶液中で有機遷移金属錯体や遷移金属ナノ粒子を触媒として用いる化学反応は、実験室規模

から工業規模での機能性有機化合物やポリマーの重要な合成法となっている。触媒反応における

元素戦略の重要性は、環境負荷の低減、コスト削減の両面から、現在主として用いられている貴金

属のコモンメタル代替（元素代替）を図ること、徹底的な触媒効率の向上を図り元素の減量を図るこ

と（元素減量）、触媒回収再利用で元素を循環すること（元素循環）の3点が社会的要請である。本

チームはこの要請に対し、鉄を中心とするコモンメタル触媒の開発と、斬新な触媒回収再利用シス

テムの開発の 2 本の柱を立て、双方の研究者（鉄触媒開発グループ、プロセス開発グループ）が

連携して研究をおこない、元素戦略に沿った新しい触媒、触媒反応の開発を目指している。 

永島グループは、元素代替の鍵となる鉄触媒開発指針として「配位子場制御」を提案し、A.一電

子酸化還元系、B. 一電子・二電子混在系、C. 二電子酸化還元系、の 3 つの分類で触媒設計と

触媒反応開発を実施している。平成 25年度は、Aの代表例として、制御されたラジカル重合として

実用性が期待される原子移動型ラジカル重合触媒として、3 つの汎用モノマーすべてに活性、制

御性を持ち、低触媒濃度でも反応が進行し、生成したポリマーからの鉄除去が容易（鉄残量＜

0.28ppm）で触媒回収再利用も可能という世界最高の性能を持つ、トリアザシクロノナン配位子を

持つ鉄（Ⅱ）錯体の分子設計に成功した。また、C の代表例として、カルボニル（CO）配位子とジシ

ラメタラサイクル骨格を持つ鉄錯体を新規に開発し、水素化とカルボニル化合物のヒドロシラン還

元に優れた触媒活性を示すことを見出した。この触媒は、白金代替触媒の開発が工業的課題であ

る、アルケンのヒドロシリル化触媒としても有効であることを明らかにした。B はクロスカップリング反

応をはじめとした多くの鉄触媒反応が含まれるが、その触媒設計には溶液中の動的な金属錯体種

の反応解析を可能にする新しい手法が必要である。高谷グループは永島グループとの共同研究

で、鉄ホスフィン錯体触媒中間体の溶液中での状態解析を、SPring-8 の BL14B2 および

BL27Su ビームラインを用いて実施する手法を完成させた。今後、鉄およびコモンメタル触媒中間

体の反応機構解明への応用が期待される。 

魚住グループは、元素減量、元素循環を可能とする新しい固定化触媒を、両親媒性ポリマー、

オリゴマーに有機金属種や遷移金属ナノ粒子に固定化する手法を開発している。これらの固定化

触媒は、とくに水の中で顕著な効果を発揮する。その原因は、水中で疎水性反応基質と触媒が強

い相互作用を示すことを利用する、「反応媒体駆動原理」を利用したものであり、永島グループの

多分岐高分子アンモニウム塩を安定化剤とするナノ金属粒子触媒を用いる反応にも応用されてい

る。従来、白金・パラジウム・ロジウムなど高価な希少金属を触媒として実施されてきたオレフィン類

の水素化反応を実施可能な鉄触媒を創製した。鉄触媒はナノサイズの粒子として高分子担体に埋

め込むことで安定に取り扱うことができ、またカートリッジに詰めて原料と水素ガスを流すことで反応

を連続的に遂行できる。反応は水中で進行するため安全である。本工程はマーガリン等食品製造

やシェールガスの精製への利用が期待されている。 

また、チーム内連携は本チームの特徴である。鉄触媒研究は、京大、東大、南洋工大のコモンメ

タル触媒開発研究、プロセス研究は、北大、京大、阪大、九大グループの固定化触媒開発研究と

意見交換しつつ実施されている。コモンメタル触媒は、C-H 結合活性化を経由する触媒反応を共
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通研究目標にあげ、ニッケル・ルイス酸の協働触媒によるアニリドのメタ選択的アルキル化（京大・

中尾）、コバルト触媒による芳香族イミンのオルト位アルキル化（南洋工大・吉戒）、マンガン触媒の

モデルとなるレニウム触媒によるイミノイソインドリン誘導体の合成（東大・國信）等、で効率的な反

応が実現している。新規固定化触媒開発では、シリカ３脚固定化ホスフィン配位子とポリス

チレン３点架橋ホスフィン配位子の開発（北大・澤村）、細孔性メタル化アミノ酸・ペプチ

ド超分子反応場を用いる回収触媒系の開発（京大・高谷）がおこなわれている。これらの

研究の出口は機能性化合物の元素戦略に沿った合成である。医・農薬原料となるフェノー

ル類の触媒的不斉酸化反応による合成（阪大・笹井）、有機半導体として利用が期待されてい

る多環式芳香族炭化水素、テトラベンゾコロネン、ベンゾペンタフェン誘導体の効率合成（阪大・垣

内）が、その基盤研究として実施されている。これらのチーム間交流から発展的に、高谷・永島グル

ープの共同研究へ展開、成果発表されている等、領域目標に沿った「元素を使いこなす触媒開

発」が広い汎用性を持って進行している。 

 

 

§３．成果発表等 

 

（３－１） 原著論文発表 

 

論文詳細情報（国際） 

1. So-ichiro Nakanishi, Mitsunobu Kawamura, Hidetomo Kai, Ren-Hua Jin, Yusuke 

Sunada and Hideo Nagashima, “Well- Defined Iron Complexes as Efficient Catalysts for 

"Green" Atom-Transfer Radical Polymerization of Styrene, Methyl Methacrylate, and 

Butyl Acrylate with Low Catalyst Loadings and Catalyst Recycling”, Chem. Eur. J., in 

press (DOI: 10.1002/chem.201304593) 

 

2. Takashi Nishikata, Hironori Tsutsumi, Lei Gao, Keisuke Kojima, Katsumi Chikama, 

and Hideo Nagashima, “Adhesive Catalyst Immobilization of Palladium Nanoparticles 
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Reactions”, Adv. Synth. Catal., vol 356, pp951-960, 2014. 

(DOI: 10.1002/adsc.201300691) 

 

3. Yukihiro Motoyama, Masahiro Taguchi, Nelfa Desmira, Seong-Ho Yoon, Isao Mochida, 
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dicarbonyl complex bearing weakly coordinating η2-(H-Si) moieties”, Dalton. Trans., vol 
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Nagashima, “A ladder polysilane as a template for folding palladium nanosheets”, Nat. 

Commun., vol 4, pp3014/1-3014/7, 2013. (DOI: 10.1038/ncomms3014) 

 

7. Yoichi M. A. Yamada, Hidetoshi Ohta, Yoshinari Yuyama and Yasuhiro Uozumi, 

“Polymeric Bimetallic Catalyst-Promoted In-Water Dehydrative Alkylation of Ammonia 

and Amines with Alcohols”, Synthesis, vol. 45, pp.2093-2100, 2013. 

(DOI: 10.1055/s-0033-1338797) 

 

8. Reuben Hudson, Go Hamasaka, Takao Osako, Yoichi M.A. Yamada, Chao-Jun Li, 

Yasuhiro Uozumi and Audrey Moores, “Highly efficient iron(0) nanoparticle-catalyzed 

hydrogenation in water in flow”, Green Chem, vol. 15, pp.2141-2148, 2013. 
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9. Haifeng Zhou and Yasuhiro Uozumi, “Asymmetric Sonogashira Coupling with a 

Chiral Palladium Imidazoindole Phosphine Complex”, Synlett, vol. 24, pp. 2550-2554, 
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10. Maki Minakawa, Heeyoel Baek, Yoichi M. A. Yamada, Jin Wook Han and Yasuhiro 

Uozumi, “Direct Dehydrative Esterification of Alcohols and Carboxylic Acids with a 
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11. Yoichi M. A. Yamada, Yoshinari Yuyama, Takuma Sato, Shigenori Fujikawa and 
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