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論文内容の要旨

本論文は，重質油の炭化反応により光学的異方性のメソフェーズピッチを製造する際の，重質油の炭化特性と化学的

性質の関係および炭化反応過程での分子構造の変化を明らかにすることを目的として実施した研究成果をまとめたも

のである。

序論では，本研究を始めるに至った背景および、本論文の構成について述べている。第 1 章では，石炭系重質油として

SRC (溶剤精製炭)をとりあげ，その化学構造を検討している。 SRC の主要成分であるヘキサン可溶分およびヘキサ

ン不溶ーベンゼン可溶分は，分子量分布に大きな差があるもののその基本骨格の化学構造は類似したものであること，

および架橋構造の違いなどによって分子量などが異なることなどを明らかにしている。第2章では，石油系重質油とし

てオイルサンドビチューメンを取り上げ，その化学的性質と炭化特性との関係を検討し光学的異方性が広範囲に発達

した組織(フロードメイン)を生成する成分(レジン A) を選択的に分離できることを見出し，その炭化反応機構を明

らかにしている。さらに，炭化特性の改善に水素化脱硫前処理が有効であることを示している。第3章では， SRC から

溶剤分別したレジン成分の炭化特性と化学的性質との関係を調べ，レジン Bおよびレジン Cがヘテロ原子含有率，特に

フェノール性の酸素を多く含むために異方性組織を生成しないことを明らかにしている。これらの炭化特性を改善す

るためには，単なる水素化反応による前処理だけでなく，水素化脱ヘテロを行うことが効果的であることを明らかにし

ている。第4章では，重質油のモデル化合物としてメチレン架橋芳香族オリゴマーを用い，それらの分子構造変化から

炭化反応機構を明らかにしている。これらオリゴ、マーの炭化過程では，平面性の高い縮合芳香環を形成できる分子構造

を持つものが光学的異方性を発現することを明らかにしている。また，この縮合芳香環の拡大過程では，架橋メチレン

基自身が脱水素して芳香族炭素に変化する反応，およびメチル基が新たなメチレン架橋を形成する反応が重要であるこ

とを明らかにしている。第 5章では，メソフェーズ、球晶の電場内での性質について検討し，炭化反応系に高電圧の電場

をかけると，メソフェーズ球晶は電極周辺へ移動するものの，互いに合体しない性質を持つことを明らかにしている。第

6章は，総括として全体の要約を述べている。
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論文審査の結果の要旨

本論文は重質油の炭化反応により光学的異方性組織の発達したメソフェーズピッチが生成する過程について，原料の

分子構造と反応性から検討したもので，主な成果を要約すると次のようである。

(1) 石炭系重質油である SRC と石油系重質油であるオイルサンドビチューメンの構造解析を行い前者は芳香族化合

物を，また後者は長鎖アルキル基を持つ縮合したナフテン環を基本構造としていることを明らかにし，これらはい

ずれもメソフェーズピッチの基本構造である縮合芳香環構造の前駆体となることを見出している。

(2) オイルサンドビチューメンから分離したレジン Aが炭化反応によって光学的異方性組織の発達したフロードメ

イン (FD) タイプのメソフェーズピッチを生成することを示すとともに，レジン Aの炭化過程の反応機構を明ら

かにしている。また，炭化反応で生成する低分子量成分が溶媒の働きをすることによってピッチ分子が配列(積層)

しやすくなることを指摘し，アサパスカおよびコールドレイクレジン Aの炭化特性の違いを明らかにしている。

(3) SRC のレジン BおよびC の炭化特性が水素化前処理によって効果的に改善され，光学的異方性を示すことを明

らかにしている。この水素化前処理の主な効果はヘテロ原子の除去であり，特に炭化反応系の流動性を低下させる

OH基などの極性基の除去が炭化特性の改善にとって重要である事を見い出している。

(4) ピッチのモデル化合物として 2--3環の芳香族炭化水素化合物を常圧下で炭化させるためメチレン架橋する方法

を考案している。これらオリゴ、マーの反応機構を検討した結果，炭化反応過程で縮合芳香環を形成し光学的異方性

のメソフェーズピッチを生成するか否かは原料ピッチの分子構造によって決まること，およびメチレン架橋やアル

キル置換基の反応が縮合芳香環の拡大にとって重要であることを明らかにしている。

(5) メソフェーズ球晶が直流電場内でアノード、側へ移動する性質があることを明らかにしている。これは，球晶が極

と赤道で分極した構造を持っているためであると推定している D

以上のように，本論文は原料ピッチの分子構造および置換基の違いがその炭化特性におよぼす影響を明らかにし，さ

まざまな前処理によってピッチの炭化特性が効果的に改善できることを明られにしており，これらの成果は炭素材料化

学および有機工業化学の発展に寄与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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