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論文内容の要旨

本論文は，遷移金属錯体触媒による芳香族および脂肪族化合物のオレフィンへの新触媒的付加反応に関する研究の

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，本研究の目的と意義，およびその背景について述べ，特に炭素-水素結合の切断を含む遷移金属触媒反

応の新規性について述べている。また，本研究の概略についても示している o

第一章では，ルテニウム触媒によるオレフィン性炭素-水素結合の他のオレフィンへの付加反応が効率良く進行す

ることを示している。基質として環状共役エノンを用いた場合には，カルボニル基に対して β位に位置する炭素一水

素結合がオレフィンへ付加した型の生成物が選択的に得られることを見出している o また，非環式共役エノンを用い

た場合には，エノンの置換基の違いにより生成物の構造が大きく異なることを見出している。この現象をもとに，非

環式エノンとオレフィンとの反応では二種類の反応機構が存在し，基質の構造のわずかな違いにより異なる反応経路

を経由することを明らかにしている。

第二章では， C-H/オレフィンカップリング反応が芳香族イミデートや種々のアルデヒドにも適用できることを

示している。基質として数多くの化合物が適用可能であり，本触媒反応が有機合成化学的観点からも有用であること

についても述べている。

第三章では，触媒的C-H/オレフィンカップリング反応において，基質中の反応する部位が用いる触媒の種類に

より異なるという，触媒特異的な反応が進行することを示している。この現象を利用すれば，異なる配向基を分子内

に有する場合でも，それぞれに対して位置選択的に炭素ー水素結合のアルキル化が行なえることについても述べてい

る。

総括では，以上の研究結果をまとめ，本研究で示した反応が，遷移金属錯体による芳香族および脂肪族化合物のオ

レフィンへの新しい触媒的付加反応であることを示している O また本研究で得られた知見は，有機合成反応における

炭素ー炭素結合形成の新しい手法として新たな方向を示すものであることについて述べている。
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論文審査の結果の要旨

本論文は，通常不活性と言われる炭素一水素結合の切断過程を含む新しい触媒反応の展開と，それらの反応特性の

解明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) ルテニウム錯体を触媒として用いることにより，オレフィン'性炭素一水素結合が切断され，別のオレフィンの

二重結合部分に付加することを明らかにしている O また非環式エノンを用いた場合に，通常判別困難なオレフィ

ン/オレフィンカ y プリング反応で提唱されている反応機構を識別するための知見が得られたことについても

報告している。

(2) ルテニウム触媒による C-H/オレフィンカップリング反応が，芳香族イミデートや種々のアルデヒド類にも

適用可能であることを明らかにし，この触媒反応の適用範囲の拡大を達成している。

(3) これまでに見出された C-H/オレフィンカップリング反応において，同一分子内に複数ある反応点での位置

選択的なアルキル化が，用いる触媒を変えるという単純な操作で行なえ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による芳香族および脂肪族化合物のオレフィンへの触媒的付加反応について

述べたものである。本研究の成果は，有機合成反応の新しい手法を与えるものであり，また，広く有機合成化学や有

機金属化学の分野に対して貢献するところが大きし」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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