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論文内容の要旨

本論文は、ルテニウム触媒による、ベンゼン環炭素-水素結合のカルボニル化反応、およびアルキルフェニルケト

ンの脱カルボニル的炭素ー炭素結合の切断に関する研究のまとめであり、緒言、本論三章、および総括からなってい

る。

緒言では、本研究目的と意義とその背景について述べ、とくに、選移金属錯体による炭素一水素結合の切断、およ

び、炭素-炭素結合の切断を含む触媒反応に関するこれまでの研究例を示しているo さらに本研究の概略についても

示している。

第一章では、ルテニウム触媒による 2- ピリジルベンゼン類のベンゼン環の炭素一水素結合の直接カルボニル化に

ついて述べている。この反応は、ベンゼン環の炭素一水素結合で直接カルポニル化が効率よく進行した最初の例であ

る。本反応では、ピリジン環窒素原子の配位を利用して、ベンゼン環オルト位で位置選択的にアシル化が進行するこ

とを示している。

第二章では、ルテニウム触媒による 2 ーフェニルオキサゾリン類のベンゼン環の炭素-水素結合の直接カルボニル

化反応について述べている。この反応では、オキサゾリン環を配向基とすることでもベンゼン環炭素一水素結合のカ

ルボニル化が効率的に進行すること、また、様々な官能基が本反応条件下で安定であることから合成化学的に大きな

展開が期待されることを示している。

第三章では、ルテニウム触媒存在下、アルキルフェニルケトンの脱カルボニル化による炭素-炭素結合の切断反応

について述べている。この反応では窒素原子のルテニウムへの配位が鍵となり、ベンゼン環オルト位のケトンの炭素ー

炭素結合が選択的に切断されているo

本研究の結果、窒素原子による分子内配位を利用することにより、ルテニウム錯体を触媒としたベンゼン環炭素­

水素結合の直接カルボニル化、および、アルキルフェニルケトンの炭素ー炭素結合の切断を含む脱カルボニル化反応

がいずれも触媒的に進行することを見いだしているo これらの知見は、有機合成化学、および、均一系触媒化学の分

野に貢献するものと期待される。
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論文審査の結果の要旨

本論文は、遷移金属錯体を触媒とする、通常不活性な炭素-水素、および、炭素一炭素結合の切断を素過程に含む

新しい触媒反応の開発と展開に関するものであるo 主な成果を要約すると次の通りである o

(1) ルテニウムカルボニルを触媒とする、 2- ピリジルベンゼン類と一酸化炭素とオレフィンとの反応について述べ、

ベンゼン環オルト位の炭素一水素結合の切断を含む新しい型のカルボニル化反応、が進行することを示している。

(2) (1)で述べた触媒反応に関して、基質として、 2- フェニルオキサゾリン類にも適用可能であることを明らかにし

ている。

(3) ルテニウムカルボニルを触媒として、ベンゼン環オルト位にオキサゾリン環を有するアルキルフェニルケトンを

基質として反応させると、ケトンの炭素-炭素結合の切断を含む脱カルボニル化反応、が進行することを明らかにし

ている。

以上のように、本論文は遷移金属錯体を触媒とする、通常不活性な炭素一水素、炭素ー炭素結合の切断を含む反応

について述べたものであるo これらの成果は、有機合成反応の一つの手法として有用であるものと考えられ、広く有

機合成化学や均一系触媒化学の分野に対して貢献するところが大きい。よって本論文は博士論文として価値あるもの

と認める。
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