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1. 研究実施の概要 

 

本研究は、水素活性化アクア触媒の界面を利用したナノレベルでの水素駆動型常温・常圧エ

ネルギー変換の創成を目標とする。 

水素活性化アクア触媒は、膜界面で水素をプロトンと電子に変換する酵素であるヒドロゲナー

ゼを範として開発する。そのためには、ヒドロゲナーゼの界面を利用した水素活性化機構および活

性化状態構造の解明が必要である。このようにして設計・合成した水素活性化アクア触媒の界面を

利用した水素駆動型常温・常圧エネルギー変換を行う。具体的には、水素活性化アクア触媒の

界面で水素から抽出した電子を利用する燃料電池および触媒的酸化還元反応の開発を行う。 

初年度である平成２０年度は、以下の４つの研究を行い、順調に進んでいる。 

1. 水素活性化アクア触媒の設計と合成 

2. 水素活性化アクア触媒の界面を利用した燃料電池評価システムの整備 

3. [NiFe]ヒドロゲナーゼの精製法と結晶化の検討 

4. 水素による酸素活性化反応と二酸化炭素活性化反応の検討 

 

2. 研究実施内容 

 

２１世紀の最重要課題の一つであるエネルギー問題を解決するためには、「生命の機能原理

を解明」、「生命機能を抽出・応用」、「生命機能を凌駕するエネルギー変換技術を開発」するこ

とが必要不可欠である。本研究の基本的な構想は、膜界面で水素をプロトンと電子に変換する酵

素であるヒドロゲナーゼを範とした水素活性化アクア触媒を創製することである。そして、その水素

活性化アクア触媒の界面を利用したナノレベルでの水素駆動型常温・常圧エネルギー変換技術

（界面で水素から抽出した電子を用いる燃料電池および触媒的酸化還元反応）を開発することで

ある。 
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 平成２０年度は、以下の４つの研究を中心に行った。 

 

1. 水素活性化触媒の設計と合成（小江誠司グループ） 

ヒドロゲナーゼは、水中・常温・常圧で水素分子をプロトンとヒドリドイオンにし、さらに

ヒドリドイオンから電子を抽出することが知られている。ヒドロゲナーゼの活性中心構造を範

としたニッケル・ルテニウム錯体１、２（図 1）をこれまでに設計・合成し、水素活性化触媒

として検討してきた５。本年度は、錯体１のアクア配位子の機能解明を目指してアクア配位子を

アセトニトリル配位子にかえたニッケル・ルテニウム錯体３を設計・合成した（図 2a）４。また、

ニッケル・ルテニウムをニッケル・鉄にかえた錯体４を設計・合成した（図 2b）４。次年度は、

これら錯体の水素活性化能力を検討する。 

 

 
図１ 水素活性化触媒として設計した錯体１〜４４、５ 

 

2. 水素活性化アクア触媒の界面を利用した燃料電池評価システムの整備（小江誠司グループ） 

本年度は、単セルを組み、電池としての特性を、電解質、pH、動作温度を変化させて観測す

るための燃料電池評価システムを設計した。特に、市販の燃料電池評価システムを改良し、水素

活性化アクア触媒の界面と水素分子、酸素分子との反応メカニズムを解析できる工夫を施した

評価システムを組み上げた。次年度は、水素活性化アクア触媒の界面を利用した燃料電池の開

発に取り組む。 

図２ 錯体３（a）と錯体４（b）の結晶構造４ 

 



 

3. [NiFe]ヒドロゲナーゼの精製法と結晶化の検討（樋口芳樹グループ） 

ヒドロゲナーゼは、細胞膜表面に存在するもの（Desulfovibrio vulgaris 由来 Miyazaki F ヒ

ドロゲナーゼ、Desulfovibrio vulgaris 由来 Hildenborough ヒドロゲナーゼ、Desulfovibrio 

gigas 由来ヒドロゲナーゼ等）、細胞膜表面に結合して存在するもの（Hydrogenobacter 

marinus 由来 Cytb562 複合体ヒドロゲナーゼ等）、細胞膜表面から遊離した可溶性のもの

（Ralstonia eutropha および Hydrogenophilus thermoluteolus 由来 NAD+還元型ヒドロゲ

ナーゼ）の３つに分類できる。本年度は、細胞膜表面に結合して存在する Hydrogenobacter 

marinus 由来 Cytb562 複合体ヒドロゲナーゼ（αβγ複合体）の精製法を確立し，[NiFe]ヒド

ロゲナーゼサブユニット（αβ複合体）の結晶化に成功した（図 3）。今後は、酵素全体（αβ

γ複合体）での結晶化を進める。 

 

図３ [NiFe]ヒドロゲナーゼサブユニット（αβ複合体）の結晶 

 

4. 水素による酸素活性化反応と二酸化炭素活性化反応の検討（大場智之グループ） 

水素活性化アクア触媒の界面で水素分子をヘテロリティックに活性化し、ジヒドリド種を生

成させる。ジヒドリド種からの水素分子の還元的脱離により得られる電子を利用して、酸素（図

4a）、二酸化炭素（図 4b）を還元的に活性化することを目的とする。本年度は、そのような機

能を有する水素活性化アクア触媒とそれらを担持する固体触媒の設計・合成を行った。次年度

は、それらの触媒を用いた水素による酸素活性化反応と二酸化炭素活性化反応の開発に取り組

む。 

 



 

図 4 水素による酸素活性化反応(a)と二酸化炭素活性化反応(b) 

 

3. 研究実施体制 

 

（１）小江誠司グループ 

① 研究分担グループ長：小江 誠司(九州大学未来化学創造センター、教授) 

② 研究項目 

水素活性化アクア触媒界面による常温・常圧燃料電池の開発 

 

（２）樋口芳樹グループ 

① 研究参分担グループ長：樋口 芳樹(兵庫県立大学、教授) 

② 研究項目 

ヒドロゲナーゼの研究 

 

（３）大場智之グループ 

①研究分担グループ長：大場 智之(チッソ株式会社、グループリーダー) 

②研究項目 

水素活性化アクア触媒界面による常温・常圧還元反応の研究 
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