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研究の概要：
これまでに達成した一連の研究成果を踏まえて、ハーバー・ボッシュ法に代わる実用的な次世代型アンモ
ニア合成法として適用可能な従来の触媒能を凌駕する超触媒と反応系の開発を行うことが本研究の主目
的である。同時に、アンモニアからエネルギーを取り出す方法の開発に該当するアンモニアの触媒的分解
反応の開発にも取り組む。

研究分野：無機・錯体化学関連 

キーワード：窒素分子、アンモニア、分子触媒、分子変換反応、窒素固定、モリブデン、ルテニウム、理
論計算

１．研究開始当初の背景

本研究代表者らは、これまでの過去約 15 年間に渡り取り組んできた触媒的窒素固定反応の開発に関する
研究の集大成として、常温常圧の極めて温和な反応条件下で、窒素ガスから水をプロトン源に用いて触媒
的にアンモニアを高効率に合成する手法の開発に最近に成功した（Nishibayashi et al., Nature, 2019）。開発
に成功したアンモニア合成反応の研究成果と関連して、アンモニアを利用する新局面である「アンモニア
をエネルギーキャリア」として利用する方法の開発が求められている。この研究背景を踏まえて、アンモ
ニアからエネルギーを取り出す方法であるアンモニアの触媒的分解反応の開発にごく最近に成功した
（Nishibayashi, et al., Nature Chemistry, 2019）。得られる研究成果は、錯体化学や触媒化学などの直接関連す
る研究分野に対して大きなブレークスルーを与えることはもちろん、関連する幅広い研究分野にも大きな
インパクトを与えることが予想される。また、次世代型アンモニア合成法の開発を実現できれば、学術的
な成果に留まらず、工業的にも画期的な手法の開発となり、歴史に残る偉業と成り得る。その波及効果は
国内に留まらず、世界的に見ても極めて大きい。

２．研究の目的

上記｢１．研究開始当初の背景｣でも説明した様に、本申請者が所属する研究グループが達成しているこ
れまでに達成した一連の研究成果を踏まえて、ハーバー・ボッシュ法に代わる実用的な次世代型アンモニ
ア合成法として適用可能な従来の触媒能を凌駕する超触媒と反応系の開発を行うことが本研究の主目的
である。主目的と平行して、当研究室の研究成果である触媒的アンモニア合成反応の開発成果を踏まえて、
アンモニアを利用する新局面である「アンモニアをエネルギーキャリア」として利用する方法の開発が求
められており、アンモニアからエネルギーを取り出す方法の開発に該当するアンモニアの触媒的分解反応
の開発にも取り組む。

３．研究の方法

本研究は３つの研究課題に分けて実施する。 
研究課題１：従来の触媒能を凌駕し実用化可能な超触媒の開発 
研究課題２：実用化可能な触媒的アンモニア合成反応系の開発 
研究課題３：アンモニアの触媒的分解反応の開発 
本研究課題の実験等は西林研究室（東京大学）で行う。学部生及び大学院 13 名に加えて、特任主幹研究
員（准教授相当）1名、特任講師 1名、助教 2名の当該研究に関して経験豊富なスタッフが合計 17 名在籍
している。錯体合成や触媒反応の実施に関しても必要な設備が十分に整っている研究環境を有している。
実験だけでなく、触媒的アンモニア合成反応の反応機構の解明を目的とする理論計算に関しては九州大学
吉澤研究室と、また、触媒的アンモニア分解反応を含むルテニウム触媒を利用した分子変換反応の反応機
構の解明を目的とする理論計算に関しては東邦大学坂田研究室と、それぞれ共同研究を既に約 10 年間以
上に渡り実施しており、相当の研究成果も達成してきた。両研究室で開発に成功した触媒反応の反応機構
について、理論計算を行い、その結果を当研究室で行う実験にフィードバックすることで協奏的な研究の
進展を目指す。 



４．これまでの成果 
本研究課題で達成した研究成果について、研究課題毎に抜粋
して挙げる。 
研究課題１：従来の触媒能を凌駕し実用化可能な超触媒の開発 
理論計算で得られた成果を実験系にフィードバックすること
で、典型的なトリフルオロメチル基（CF3基）を持つ PCP 型ピ
ンサー配位子を有するモリブデン錯体を設計･合成した。対応
するモリブデン錯体の触媒能を詳細に検討したところ、置換基
を持たない PCP 型ピンサー配位子を持つモリブデン錯体の触
媒能と比べて、一桁以上高い触媒活性（触媒当たりアンモニア
生成量は 60000 当量に到達）を達成すると共に、反応速度も 7
倍程度にまで飛躍的に向上する（１分間当たりのアンモニア生成量は
800 当量に到達）ことを明らかにした。達成した触媒活性は研究代表者
らが過去に報告した世界最高値を更に大きく凌駕するものである。 
また、モリブデン以外の遷移金属を用いた触媒的窒素固定反応にも大
きな進展が見られた。特に、モリブデンと同族のクロム錯体やモリブ
デンの隣族のレニウム錯体が触媒的アンモニアおよびヒドラジン生成
反応において有効な触媒として働くことを明らかにした。両反応とも
に世界初の成功例である。 
既に触媒能を有している鉄窒素錯体については、ベンゼン骨格を含む
PCP 型ピンサー配位子を持つ鉄窒素錯体を新規に設計･合成した。詳細
に反応条件を検討することで、触媒当たり 400 当量のアンモニアとヒ
ドラジンの混合物が触媒的に得られることを明らかにした。現時点では、この新規な鉄窒素錯体が示す触
媒能は、モリブデン以外では、最も高い触媒活性である 
研究課題３：アンモニアの触媒的分解反応の開発 
既に開発済のルテニウム錯体の軸配位子について詳細な検討を行
ったところ、ピリジン誘導体の代わりにフラタジンを用いた場合
に、従来の触媒能を大きく凌駕する触媒当たり 260 当量の窒素ガス
の発生が確認された。また、ファラデー効率も 90%以上と非常に高
い効率を達成している。本研究成果は、近年に世界的に極めて活発
な検討が行われている分子触媒として用いた触媒的アンモニア分
解反応の報告の中でも、世界最高値を達成したものである。 
 

５．今後の計画 
達成した研究成果を踏まえて、当初の研究計画に従って、３つの研究課題について、引き続き研究展開
を行う。 
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