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研究成果の概要（和文）：光合成に「学び」，「模倣し」，「超える」研究視点で異分野連携・融合を図り人工
光合成を実現することを目的とした。１）「太陽光の光子束密度条件問題（光子の時間間隔）」の解決、２）光
合成のタンパク質環境の「保護効果」に学んだ保護効果の人工光合成での実現、３）安定構造への「静的視点」
と反応過程への「動的視点」の融合発展、という研究戦略の下に、１）クロロゾーム型人工光捕集アンテナの開
発に成功；２）水分子の２電子酸化の発見；３）可視光Ｚスキームでの水と二酸化炭素による人工光合成系の開
発；４）超効率での二酸化炭素光還元系の開発などをはじめとして、予想以上の研究成果を得た。

研究成果の概要（英文）：To realize artificial photosynthesis, strategic viewpoint of 
cross-fertilization based upon learning, mimicking, and exceeding natural photosynthesis was adopted
 in the project, where intensive studies has led to the stage with novel research viewpoints of 1) 
how could we get through the bottleneck subject, photon-flux-density problem of sun light, 2) how 
could we develop a protective environment of the artificial reaction center such as the protein 
environment in natural photosynthesis, and 3) how could we develop the system  designed by both 
static viewpoint focusing on stable structures and dynamic one highlighting on reaction processes.  
Many innovative research results e.g. 1) development of chlorosome-type artificial light harvesting 
antenna system, 2) finding of two-electron oxidation of water, 3) development of artificial 
photosynthetic system with water and CO2 by visible light through Z-scheme, and 4) efficient 
photochemical reduction of CO2 have been successfully developed.

研究分野： 光化学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

天然の光合成が２７億年以上にわたって蓄

積し続けてきた光合成活動産物である化石資

源を、人類がこれまでその膨大量を極めて短

時間に自然採集に任せて消費を続けた結果、

地球規模でのエネルギー危機と共に膨大な二

酸化炭素の排出に起因するとされる気候変動

など極めて深刻な地球環境への懸念を誘起し

ている。このような状況で二酸化炭素を排出

しない新エネルギーの創出は，人類の存続を

賭けた最優先課題と言っても過言ではない。

地球に降り注ぐ太陽光エネルギーは現在の人

類の消費エネルギーの約１万倍におよぶこと

からも次世代エネルギーの本命であることに

は論を待たない。当面は，太陽光エネルギー

を直接電気エネルギーに変換するいわゆる太

陽電池の実用化の一層の展開が急務である。

しかしながら，太陽光エネルギーは希薄であ

り，地域，季節，一日の時間帯によってその

強度は大きく変動する。蓄電技術に一層のブ

レークスルーが望まれる未来予測からも，太

陽光エネルギーを電気エネルギーのみではな

く，化学エネルギー(物質)として貯蔵し，必要

な時に必要な量のエネルギーを必要な形（電

気エネルギー、熱エネルギー、化学エネルギ

ー）で取り出せる新エネルギー系，人工光合

成系を構築することが喫緊の課題となってい

る。人工光合成はかつて「人類の夢」であっ

たが，今や必ず実現しなくてはならない「人

類の存続を賭けた課題」となった。 

太陽光エネルギーの有効利用，特に実質的

に CO2 ゼロエミッションを実現しつつ，太陽

光エネルギーから次世代型燃料を生成する人

工光合成の極意は，天然の光合成の「学理」

と光合成に「学び」，「模倣し」，「それを超え

る」ブレークスルー技術に集約される。人工

光合成研究は，生物学，生化学，分子生物学，

化学，材料科学，物理学，工学，計算化学な

どの多岐に渡っており，各々の分野で先鋭化

された研究が進展している。特に我が国は、

人工光合成の各領域、１）光合成の学理，２）

有機系，錯体系の人工光合成，３）半導体系

の人工光合成において，世界を先導してきた

実績を有しており，今こそ，卓越した研究者

群を組織化し，分野横断的なオープン・イノ

ベーションを図ることで目的を鮮明にした新

学術領域研究をスタートすべき時であると言

える。 

これまで，我が国における光エネルギーを

利用したエネルギー創製システムに関する体

系的な研究としては平成 13〜18 年度の科学

研究費補助金特定領域研究「光機能界面の学

理と技術：研究代表者，藤嶋 昭」の成功例が

ある。本領域は，その中で指摘された最重要

課題である「光合成反応の工学応用」をさら

に学際的に発展させるものである。一方、当

該分野の海外における国家レベルでの研究プ

ロジェクト動向としては，光合成の基礎と応

用に関するプロジェクトは世界で数 100 億円

規模の巨額を投じて行われている。太陽光エ

ネルギーを未来社会の基盤エネルギー源に据

える発想のもとに，米国エネルギー省（DOE）

や欧州科学財団（ESF）が，2050 年時点を見

据えた基礎研究に本格着手している。米国の

Hub 構想による Joint Center for Artificial 

Photosynthesis (JCAP)の設置と超大型予算の

執行や韓国の人工光合成センター設置，ドイ

ツ，オランダ，スウェーデン等の大型予算開

始等，人工光合成研究への各国の支援体制が

一挙に拡充してきている状況で，我が国のみ

が立ち後れることは許されない。 

４０年後には本格的に実用化普及を図るこ

とを前提にすると，１０年後には実用化への

展望を含めて社会が，どの新エネルギー獲得

方法を選択するかを科学的に健全な判断をな

し得る「議論の土俵」に載せる必要がある。 

 

２．研究の目的 

本新学術領域研究では日本国内のこの分
野の研究者が異分野融合を通して光合成に
「学び」，「模倣し」，「それを超える」ブレー
クスルー技術を開発することにより人工光
合成を実現することを目的とする。同時に関
連する全領域，全日本の研究者を含めて本新
学術領域研究を核に人工光合成の一大フォ
ーラムを確立することにより，世界各国と切
磋琢磨する強力な人工光合成研究のオープ
ン・イノベーションを実現する。 

 

３．研究の方法 

光合成に学びながらも機能として光合成
を超える人工光合成系はむしろ，我が国が世
界を先導する半導体の光触媒領域や金属錯
体の光触媒領域など互いに見かけ上，異分野
に見える領域からのブレークスルー技術の
出現や，技術連携から達成される可能が極め
て高い。そこで，光合成の学理，生体･有機･
錯体分子を用いた人工光合成及び半導体光
触媒を用いたソーラー燃料生成に関する研
究を進める研究者が一堂に会する「人工光合
成フォーラム」を形成し，目的指向型の新学
術研究領域を発足する必然に到達した。研究
推進には縦割りの個別領域ごとの班構成に
するのではなく，目的別による班構成とし，
従来は連携困難であった各領域を横串方式
で共通の土俵に載せてイノベーションを図
る。人工光合成を実現するために，まさに異
分野融合による新学術領域を創生する。 
 
４．研究成果 

光合成反応，人工光合成の本質的な要素は，

①太陽光エネルギーの捕捉（アンテナ機能），

②電荷分離（反応中心）と多電子移動による

水の酸化活性化（水電子源），③水から取り



出した電子による水素発生と④CO2 還元（燃

料生成）である。本研究では，各々のモジュ

ールに関する研究を深化・先鋭化し，最も本

質的な部分のみを抽出することで，モジュー

ルとして機能する粋を極める。そして，各モ

ジュール間の連携を加速的に強化すること

（オープン・イノベーションの実現）により，

ソーラー燃料生成を行うための人工光合成

デバイス開発を目指した結果、以下のような

予想以上の研究進展を得ることができた。 

1) 研究項目 A01「光捕集機能を有する人工

光合成システム」では 

・「自然に学ぶ」研究戦略として海洋性褐藻類

の光捕集系についてそのエネルギー移動の

詳細を明らかにできた。（橋本） 

・「自然をまねる」研究戦略では緑色光合成細

菌の光合成アンテナ部の再構成に成功し、

クロロゾーム型自己会合体による人工光捕

集アンテナの構築に成功した。このような

人工光合成アンテナ系は、ガラスなどの基

板上でも構築することが可能であり、エネ

ルギー変換系との有効な連結によって、光

収穫系を有する人工光合成系の創製にいた

ると期待される。（民秋） 

     
・「自然を超える」研究戦略の視点では光捕

集部をメソ孔内壁に埋め込んだ人工光合

成反応場としての人工構造材料を新規に

開発した。（稲垣）A04 班との共同研究と

して光捕集機能を有する二酸化炭素光還

元触媒の開発にも成功した。（石谷、稲垣） 

    
2) 研究項目 A02「水の酸化光触媒機能を有す

る人工光合成システム」では 

・「自然を理解し、学ぶ」視点で藍藻の光合成

中心 PSII（酸素発生中心）の構造解析に既

に成功している。(Umena, Kawakami, Shen, 

Kamiya, Nature, 2011, 437, 55) その後、Ｘ

線照射に伴う Mn 原子の還元により OEC の

構造が「損傷」を受けていると指摘される

こととなった。2015年に岡山大学の研究グ

ループは、パスル幅 10 fs の X 線を提供す

る自由電子レーザー（XFEL）を利用して「X

線損傷を受ける前の」構造を決定して報告

した。しかしながらそれについてもなお、

理論計算の研究グループからは OEC 内の原

子間距離が X 線還元により変化している可

能性があるとの指摘が続いた。本研究では、

試料となる PSII 結晶の同型性を高めて多

数の試料を準備し、従来からの SPring-8

のビームラインを利用して、XFEL 実験から

得られたものより分解能と測定精度の高い

回折強度データを収集し、X 線還元による

結合距離の変化がない無損傷な OEC の構造

を世界で初めて明らかにした。（神谷） 

     
・光化学系 II の動的挙動について時間分解

赤外分光法を用いて、光合成水分解反応の

鍵となる S2→S3 中間状態遷移の反応を追

跡し、電子、プロトン、水分子の移動の時

間挙動を調べた。その結果、まず基質水分

子が移動して Mn クラスターに挿入され、

その後、プロトン放出を律速とするプロト

ン共役電子移動反応が起こることを見出

した。（野口） 

・「元素戦略」の視点からは人工ユビキタス金

属錯体による水分子の１光子２電子酸化活

性化が可能であることを見出した。人工光

合成の実現には学術的には希薄な太陽光エ

ネルギーの下で、分子触媒には間欠的に光

が届く条件で、多電子の移動を段階的に進

行させなければならないという光子束密度

条件問題と呼ばれる困難性がある。本研究

では、この光子束密度条件を回避し得る画

期的な方法として水分子を従来の４電子酸

化ではなく、１電子酸化で誘起される２電

子酸化の方法を世界で初めて開発した。地

球上、最も豊富に存在する金属であるアル

ミニウムを中心元素とする新奇分子触媒ア

ルミニウムポルフィリンが水分子の酸化的

分解反応を非常に反応性高く（TOF ~ 2 x 

104 s-1）、低い過電圧(~97 mV)で進行させ、

過酸化水素が生成することを見出した。（井

上（晴）） 

     

 Oxidation of water to form H2O2

Al
NN

N N

N
+

N
+

N
+

N
+

H2O

H2O

AlTMPyP

・元素存在比第3位のアルミニウムを中心金属とするポルフィリン誘導体が水の酸化
触媒として作用することを見出した。
・電気化学的一電子酸化により、過酸化水素生成が駆動されることを見出した。
・極めて高い触媒回転数（ＴＯＦ＝2 x 104 s-1）で過酸化酸素が生成する。
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・合成錯体分子による水の酸化触媒として新

規 Ru 二核錯体が高い水の酸化触媒活性を

ChemSusChem., 2017, 10, 1909-1915. 
(Front cover page.) 



示すことを見出した。（八木） 

・公募研究では、水を分解する新奇鉄５核錯

体の発見（正岡）や空中窒素を光で固定し

てアンモニア生成系を新規に発見した。（三

澤）  

多核構造と隣接基質活性化サイトを有する鉄５核錯体の利用により
高活性な酸素発生触媒の創成に成功した。

O2, 4H+, 4e-

2H2O

TOF = 1,900 s-1

Nature, 2016, 530, 465–468.

A02公募班（H25.4～H27.3）

水の酸化の超高効率化を目指した超分子錯体触媒の創製

 
3)研究項目A03「水素発生光触媒機能を有す

る人工光合成システム」では、高効率の水素

発生を目指す取り組みとして 

・無機半導体光触媒グループでは，独自に開

発した光触媒ライブラリーの知見を基礎に

新たに 520nm までの可視光を利用できるド

ーピング型金属酸化物光触媒の開発に成功

した。さらに可視光応答性金属硫化物水素

生成光触媒（CuGaS2，(CuGa)1-xZn2xS2など）

と BiVO4 酸素生成光触媒，およびコバルト

錯体や還元型酸化グラフェン（RGO）電子伝

達剤を組み合わせることにより，Z スキー

ム型可視光水分解光触媒系の構築に成功し、

水を電子源とした二酸化炭素の還元反応に

も活性を示すことが明らかとなった。これ

は，可視光照射下において水を電子源とし

た二酸化炭素の還元に活性を示す粉末系光

触媒としては，初めての系である。（工藤） 

    
・酸窒化物の窒素量を制御により可視光によ

る触媒特性を制御できることを見出した。

（加藤（英）） 

・金属錯体光触媒グループでは，単核の Pt 錯

体が分子 触媒として水素発生機能を有す

ることを見出した。（酒井） 

・生物化学的システムグループでは，シアノ

バクテリアの窒素固定活性を抑制し，高い

水素発生活性を示す改良株を作出した。い

わば「生かさず、殺さず、水素を作り続け

させる」画期的な方法である。（井上（和）） 

   

 
4) 研究項目A04「二酸化炭素還元光触媒能を

有する人工光合成システム」では、高効率の

二酸化炭素還元を目指す取り組みとして 

・金属錯体光触媒グループでは，配位子間に

弱い相互作用を導入することでレドックス

光増感剤としての性質を大幅に向上させた

リング状 Re(I)多核錯体の合成に成功した。

この Re-リング光増感剤と,CO2 還元触媒と

して機能する Re(I), Ru(II)および Re(I)錯体

を組み合わせて用いることにより、世界最

高量子収率で CO2 を還元することに成功し

た。（石谷） 

   
・固体光触媒グループでは，H2O を電子源と

した CO2 の光還元を進行させる新規光触媒

（Ag/Zn-doped Ga2O3）を発見した。(田中) 

・半導体光電気化学グループでは，水溶液中

において、Ag を導電性カーボン多孔体の表

面にコートすることで電気化学的な CO2⇒

COの還元反応速度を向上させる事に成功し

た。(森川) 

・酵素グループでは，ギ酸(FDH)，アルデヒド

(AldDH)，アルコール脱水素酵素(ADH)から

なる反応系に可視光照射することで CO2を

メタノールに分子変換できることを見出し

高活性化を達成する人工補酵素の開発に成

功した。(天尾) 

・公募研究では、二酸化炭素還元を行う酵素

と同様に、活性中心に硫黄原子が配位した

Ni 錯体を含む機能モデル錯体として、硫黄

原子を支持配位子に含む 3d 遷移金属錯体

（M = Mn, Fe, Co, Ni）を合成した。これ

らの錯体と光増感剤、還元剤を含む溶液に

可視光を照射すると光触媒的 CO2 還元反応

が進行し、特に Ni錯体は、高効率・高選択

的な光触媒特性を示すことが明らかになっ

た。光触媒条件下における還元生成物の比

(CO/H2)は 99%以上に達し、高選択的に CO

生成反応が進行することを見出した。また、

CO 生成の触媒回転数(TON)は 700 以上、量

子収率は 1.42%と決定され、高効率な CO2

還元触媒系の構築に成功した。（小島） 

     
総括班主導共同研究の一例 



独自に開発した光カソード，光アノードとぺ
ロブスカイト太陽電池を組み合わせたソーラ
ー水分解システム（総括班主導型共同研究，
A03 班：工藤昭彦，加藤正史，リーディング
サイエンティスト：宮坂努） 

 白金担持シリコンカーバイド（Pt/SiC）を水
素生成のための光カソード（加藤），酸化コバ
ルト担持バナジン酸ビスマス（CoOx/BiVO4）
を酸素生成のための光アノード（工藤）とし
て用い，その電極間に約 1.1V の電圧を稼ぐこ
とのできるペロブスカイト太陽電池（宮坂）
を組み込んだ系を構築した。ここで，BiVO4

が 520 nm までの光しか利用できないのに対
し，ペロブスカイト太陽電池は 800 nm までの
光を利用できる。そのため，ペロブスカイト
太陽電池を BiVO4 電極からの透過光が照射さ
れる位置に配置した。疑似太陽光を照射した
結果，Pt/SiC 光カソードから水素の泡が目視
で確認できた。 
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