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研究の概要：本研究の目的は、「ヒドロゲナーゼと光合成の融合によるエネルギー変換サイクル

の創成」である。本研究では、化学（錯体化学、生化学、電気化学など）と農学（応用微生物

学など）を基盤とし、自然界の過酷な条件で機能する酵素が持つ「触媒再生・循環機能」を分

子レベルで解明し、その知見を基に工学的手法による実用化に向けた革新的エネルギー変換技

術の創成を行う。 
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１．研究開始当初の背景 
 ヒドロゲナーゼは、水素から触媒的に電子
を取り出す「水素」酸化酵素であり、光化学
系 II は、光エネルギーを用いて水から触媒的
に電子を取り出す「水」酸化酵素である。自
然界では、これらの酵素により取り出された
電子は、末端の呼吸鎖で、シトクロム c オキ
シダーゼによって酸素を水に還元するため
に用いられる。自然界のエネルギー獲得シス
テムは、まさに電池のアノードとカソードと
同じであり、燃料電池や太陽電池はその縮図
と言える。エネルギー・資源・環境問題を鑑
みた時、自然界のエネルギー循環システムを
範とする新しいエネルギー創出システムの
構築が必要である。 
 
２．研究の目的 
 自然が温和な条件で行っている化学反応
の多くは、化学工業界で必要とされている反
応である。例えば、水素、水、窒素、一酸化
炭素、酸素、過酸化水素の活性化は、自然界
では、それぞれ、ヒドロゲナーゼ、光化学系
II、ニトロゲナーゼ、一酸化炭素デヒドロゲ
ナーゼ、シトクロム c オキシダーゼ、ペルオ
キシダーゼによって行われている。このよう
な酵素反応はエネルギーロスのない高度に
体系化された反応系を構築している。本研究
では、これらの酵素反応を範とした触媒反応
系を構築し、最終的には、「ヒドロゲナーゼ
と光合成の融合によるエネルギー変換サイ
クルの創成」を目的とする。 
 

３．研究の方法 
 本研究は、酵素を範としてモデル触媒を合
成し、電極触媒への応用を目指して展開して
いる。具体的には、独自に探索・単離した新
規菌体から新規酵素を取り出し、その反応性
の解明や構造決定を行う。その酵素研究より
得られた知見に基づきモデル錯体を合成し、
構造同定や触媒反応系の構築を行う。最終的
に、モデル錯体を電極触媒に用いて、燃料電
池または太陽電池を構築する。以上の一連の
研究展開を、研究代表者として小江誠司（役
割：研究の総括）、研究分担者として、日比
野高士（役割：触媒の電気化学的解析）、庄
村康人（役割：酵素の構造生物学的解析）、
松本崇弘（役割：触媒開発と反応解析）によ
り推進している。 
 
４．これまでの成果 
 これまで得られた特筆すべき成果の抜粋
を以下に記述する。 
（１）ヒドロゲナーゼ燃料電池の開発 
 独自に探索・単離したヒドロゲナーゼS–77
は、酸素や熱に耐性を持ち、これまで知られ
ているヒドロゲナーゼよりも高活性かつ強
靱であり、固体高分子形燃料電池の作動条件
でも十分にその機能を発揮することができ
る。ヒドロゲナーゼ S–77 のアノードの半電
池測定による単位重量あたりの水素酸化活
性は白金触媒よりも 637 倍高い。ヒドロゲナ
ーゼ S–77 をアノードとする酵素燃料電池は、
白金燃料電池に対して 1.8 倍の高発電性能を
示すことを見出した。これらの酵素燃料電池
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の成果を、Angew. Chem. Int. Ed. 2014, 53, 
8895（表紙に採択）とプレスリリース（平成
２６年６月４日、「燃料電池の白金電極を超
える水素酵素「S–77」電極の開発に成功（白
金の 637 倍の活性）」、テレビ・新聞各社に取
り上げられる）により公表した。 
（２）鉄(IV)ペルオキソの種の合成 
 酸素耐性型ニッケル・鉄ヒドロゲナーゼの
酸素代謝メカニズムは明らかになっていな
い。酸素との反応で生成すると思われる鉄の
酸素結合種についての知見もこれまで得ら
れていない。本研究では、酸素耐性ニッケ
ル・鉄ヒドロゲナーゼモデル錯体を新規に合
成し、初めて鉄(IV)に酸素がサイドオン型で
結合した中間体の単離とX線構造解析に成功
した。本成果は、Angew. Chem. Int. Ed. 2016, 
55, 724（表紙に採択）とプレスリリース（平
成２７年１０月２９日、「非貴金属分子触媒
で水素の活性化に続く「酸素の活性化」に成
功−白金フリー燃料電池の開発に応用−」、テ
レビ・新聞各社に取り上げられる）によって
発表した。 
（３）水素と一酸化炭素の融合電池の開発 
 燃料電池では、水素に含まれる微量（ppm
オーダー）の一酸化炭素が電極触媒の白金を
被毒するため、超高純度の水素を必要とする。
本研究では、水素を酸化するヒドロゲナーゼ
と一酸化炭素を酸化する一酸化炭素デヒド
ロゲナーゼを模倣したモデル触媒を開発し
た。このモデル触媒は、反応溶媒の水の pH
を制御することによって選択的に水素と一
酸化炭素を酸化することが可能である。本モ
デル錯体をアノード触媒に用いて、水素：一
酸化炭素が 50：50 のガスを燃料とする燃料
電池を開発した（Angew. Chem. Int. Ed. in 
press, DOI: 10.1002/anie.201704864）、プレ
スリリース（平成２９年６月）。 
（４）「ヒドロゲナーゼと光合成の融合によ
るエネルギー変換サイクルの創成」 
 地球の誕生以来、系統発生論的な進化の過
程では、水素を電子源としてエネルギーを生
み出すヒドロゲナーゼが初めに出現し、その
後、水を電子源としてエネルギーを生み出す
光合成が出現する。生命は、水素と水から電
子を取り出す方法を獲得し、進化を経て現在
の生態系に淘汰されている。本研究ではその
ような進化の過程を鑑みて、水素と水の両方
を酸化できる分子触媒を開発し、「燃料電池
（ヒドロゲナーゼ）と太陽電池（光合成）の
融合によるエネルギー変換システムの構築」
（本研究の最終目的）を達成した。 
 
５．今後の計画 
 当初の目的である「燃料電池と太陽電池を
融合した新しい電池の創成」に成功している。
今後は、電極触媒のさらなる活性や耐久性の
向上を目指して研究を推進する。 
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