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研究成果の概要 

変幻自在な水素の性質を“使いこなす”ための指導原理となる新たな水素科学（＝ハイドロジ
ェノミクス）を構築することを本領域の目的とした。そのために、高密度凝集や高速移動等の材
料中の水素が示す個別の水素機能の高度化と融合により、多彩な高次水素機能を誘起、次々世代
のエネルギー変革等にも資する革新的材料・デバイス・反応プロセスを創成した。 
これらの研究により、実際に水素の性質を“使いこなす”ことが可能となり、「水素化物超伝

導・超イオン伝導材料等の超機能材料の合成」「水素化物エレクトロニクスデバイスの原理実証
や太陽電池・高強度鋼の特性強化」「水素を用いた次世代創蓄電デバイスおよび水素－電子カッ
プリングやヒドリド超イオン伝導材料を利用した新発想デバイスの設計」「水素を効果的に有用
物質に変換する新規反応プロセスの創出」「水素データ同化技術等の数理科学による水素機能の
発現機構の解明や解析技術等の高精度化」のような成果があがった。 

新たな学術分野としてハイドロジェノミクス（Hydrogenomics）の世界的な認知度を短期間で
高めるとともに、研究遂行の主軸として本領域に関わる多くの若手研究者を育成した。 
 
研究分野：理工系 
 
キーワード：水素、水素機能、ハイドロジェノミクス、エネルギー、デバイス、反応プロセス 
 
１．研究開始当初の背景 
水素は、変幻自在な元素である。極めて広い濃度（＝

水素密度）範囲で材料中に存在し、高い移動性や量子

性、そして他の元素と多様な反応性を示す。この時、

周囲の状況に応じて、原子状態や共有結合性・イオン

性（しかもプロトン H+とヒドリド H－の両極性）、また

それらの中間状態にもなり、さらに各状態で水素自体

の大きささえも劇的に変える。 

これらの性質を精密に捉えることは現在でも容易で

はないが、実社会では水素の有効な機能（＝水素機能）

として多方面での活用が進められている。その社会的

重要性から、工学・化学・物理学・生物学等の各学問

分野において個別の水素機能を追求する研究が進めら

れてきた。 

注目すべき最近の状況は、従来の延長線上にない水素科学の萌芽である。水素化物ルネサンス

とされるこの萌芽の本質は、複数の水素機能の相乗効果による“高次水素機能”の誘起である

ことを、領域研究者らは掴んでいる。この誘起により個別の水素機能だけでは実現困難な革新的

材料・デバイス・反応プロセスの創成が期待される(上図)。実際に多彩な高次水素機能を誘起す

るためには、学問分野の枠を超えて有機的に連携した新たな水素科学が必要となる。 
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２．研究の目的 
上記のような背景から、新たな水素科学（ハイドロジェノミクス、Hydrogen（水素）-omics（～

の学問体系））を早期・確実に構築すべき、との着想に至った。具体的には、高密度凝集や高速
移動等の材料中の水素が示す個別の水素機能の高度化と融合によって多彩な高次水素機能を誘
起し、次々世代のエネルギー変革等にも資する革新的材料・デバイス・反応プロセスを創成する。 
 
３．研究の方法 

水素の高密度凝集(研究項目 A01 に対応)に加えて、電子機能・力学特性等の強化のために重要
な微量水素の界面局在(同 A02)にも着目する。また短・長距離にわたる水素の高速移動(同 A03)
とともに、新発想デバイスや新規物質変換プロセスのための電子とのカップリングや表面での
高活性化による水素が関与する反応プロセス促進(同 A04)も重視する。更にこれらの推進のため
には、水素の性質をこれまで以上に高精度に解析・予測(同 A05)する研究も不可欠と考える。 
 
４．研究の成果 
 計画研究ならびに公募研究での代表的な研究成果を以下にまとめる： 
 
（１）研究項目：A01 水素高密度凝集機能                         
①適温での水素放出が見込まれ、かつ大気中で取り扱いが可能なアンモニアボラン（NH3BH3）等
を用いた独自の水素源開発を進めることで、水素の高密度化技術を確立、単核金属 M では最高配
位の MH9型水素クラスター（錯イオン）や B12H12を代表とするクロソ（籠）型水素クラスターを
有する多彩な高密度水素化物の合成とそれらを用いた高次水素機能の研究が可能となった。 
②また水素先端計測・計算が主体となる領域内連携（下段に例示）により、中性子準弾性散乱法
（QENS）での水素クラスターの剛体回転における広い緩和時間分布の観測に成功、低温からの擬
回転によるポテンシャル面平坦化による多様な陽イオンの高速伝導性等の高次水素機能の予測
も進んだ。 
③これらの結果、Li や Na 等の一価陽イオ
ンに加えて、Mg や Ca、Mn 等の二価陽イオ
ンが高速（超）イオン伝導性を示す新たな
高密度水素化物の合成が加速でき、固体・
液体電解質としての開発や次世代電池実証
が進展するとともに、高圧下での超伝導性
に関する研究にも展開 できた。 
④さらに、Al と Fe 等の汎用金属だけから
構成される Al3FeH4や、水素が層状に局在し
た Al2MnH3等、新たな高密度水素化物の高圧
合成に成功した。後者では高分解能電顕で
の水素の直接観察にも成功した。 
 
（２）研究項目：A02 水素界面局在機能                          
①パルスレーザー堆積法におけるレーザーパワーや基板等の最適化により、水素を高精度に局
在化させたヘテロ界面を創成する技術を構築、TiH2や NbH 等の金属水素化物に加えて、LiBH4や
NaBH4等の錯体水素化物、YOxHyや Ca2NH 等の酸・窒水素化物のような高度な水素化物エピタキシ
ャル膜の合成とそれらを用いた高次水素機能の研究が可能となった。 
②また水素先端計測・計算が主体となる領域内連携（下段に例示）により、核反応分析（NRA）
での原子層ごとの水素分布の精密定量に成功するとともに、Nudged Elastic Band 計算による異
なる荷電状態間の活性化障壁の第一原理計算により、酸水素化物中での H2 分子形成によるキャ
リア生成や四面体－八面体サイト間の水素移動等の解析が進んだ。 
③これらの結果、例えば酸水素化物 YOxHyでの光誘起金属－絶縁体転移現象等の高次水素機能の
誘起と機構解明、電場での増強効果等の研究が加速でき、水素化物オプトエレクトロニクス応用
に向けた研究にも展開した。また、TiOx / c(結晶)-Si ヘテロ界面に対して水素プラズマ処理を
実施、その界面での水素の局在性や結合性を詳細に解明することで、電子伝導や表面パッシベー
ション機能の観点で優れた高効率 Si 系太陽電池の設計指針を得た。 
④さらに、触媒材料として知られる Ir 系金
属錯体や導電性高分子として知られるポリ
アニリンの水素化反応に伴う色彩変化を利
用して、鉄中を透過した水素の可視化にも
成功した。ヘテロ界面に関わる高次水素機
能を利用した新たな水素検出（定量化と分
布観察）技術（＝新原理のリアルタイム水
素可視化技術（ハイドロジェノクロミズム））
の原理実証であることに加え、金属工学－
錯体化学という顕著な異分野連携の例とし
て大いに注目される。 
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（３）研究項目：A03 水素高速移動機能                          
①計画研究 A03-1 においては、スルホン酸化ポリフェニレン系での高速プロトン導電ならびに
キノン系での高密度水素貯蔵等、高分子材料中での多様な高次水素機能の誘起に成功した。 
②さらに、水素先端計測・計算が主体となる領域内連携（下段左に例示）により、深紫外界面電
気化学分析法（EC Far-UV ATR）での水素貯蔵・移動機構における双安定性の解明、中性子散乱
での水クラスター構造の解明、時間依存密度汎関数計算での水素貯蔵過程の空間分解解析等が
進み、プロトン導電（従来の 4.5 倍）や水素貯蔵（1 重量%以下から 5 重量%以上）双方の機能の
大幅向上を実現した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
③これらの結果、双方の高分子材料を組み合わせることで、次世代創電デバイスとしてのリチャ
ージャブル／リバーシブル燃料電池（可逆反応を示す全固体空気電池）が開発でき、80℃での発
電と放電サイクル等の実証に成功するとともに、高電圧化のための開発指針も解明した。 
④計画研究 A03-2 においては、水素－電子カップリングの視点での有機・無機材料や生体材料に
おける多様な高次水素機能の研究が進展した。 
⑤ここでも水素先端計測・計算が主体となる領域内連携（上段右に例示）により、例えば、アゾ
ール系有機材料 2 層分子膜の場合、走査トンネル顕微鏡／同分光（STM／STS）等を駆使した系統
的解析に加えて、水素の量子効果を含めたプロトンポテンシャル計算が進み、水素の局所移動と
電場印加が連動した可逆的な π 電子系スイッチング機能や圧力印加で超伝導機能の研究が加速
できた。また、生体材料としての Ni-Fe 系ヒドロゲナーゼでの触媒反応場と中間体の分子線－多
光子共鳴イオン化法（REMPI）測定による核スピン異性体比のその場計測によるオペランド反応
解析にも成功した。 
⑥さらに、酸水素化物（無機）材料 Ba-Li-H-O 系の、Li の局所ダイナミクスに伴う新たな格子
間位置や欠陥生成とヒドリド（H—）集団運動によるヒドリド超イオン伝導や高効率物質変換反応
の誘起、さらに金属水素化物との組み合わせによる水素の価数変化を利用した新発想デバイス
の原理実証にも成功した。 
 
（４）研究項目：A04 水素反応プロセス促進機能                      
①プロトンやヒドリドに加えて原子状およびラジカル水素等、様々な高活性水素の生成とそれ
らを利用した高次水素機能による高選択／高効率／高純度／高難度反応プロセスに関する研究
が進んだ。 
②並行して進めた水素先端計測・計算が主体となる領域内連携（下段に例示）により、例えば、
TiO2電極上に発生する電界活性化プロトンの場合、電圧印加下 X 線吸収分光法（in-situ XAFS）
での反応活性種や変調励起赤外吸収分光法（MES-IR）での反応中間体の精密解析も踏まえた DFT
遷移状態解析に至った。また、水素を効果的に高活性化する反応場としての PdCu 合金透過膜等
の原子状（スピルオーバー）水素に関する雰囲気光電子分光（AP-XPS）・表面赤外分光を用いた
解析等も進んだ。 
③これらの結果、各種反応プロセスの研究
が加速でき、前者では水素－電子カップリ
ングを利用したバイオマス由来の原料から
室温でのアミノ酸の高選択合成に成功、高
効率水電解技術の開発に向けた研究にも展
開した。また、後者では Pd サイトで解離し
Cu(111)表面にスピルオーバーした原子状
水素と Cu 表面間の振動の観測等に成功、合
金透過膜表面でのメタノール等の有用物質
の高効率合成やグラフェン等の高純度合成
にも展開した。 
④さらに、多核ヒドリドクラスターを用いた窒素とアルケンからのアミン合成、Ir 錯体を用い
たバイオマス由来のプロトンとヒドリドからの水素製造等、多様な高難度反応に関する研究も
進展した。 
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材料・デバイス・
反応プロセス

TiO2

IrOx
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（５）研究項目：A05 水素先端計測・シミュレーション                   
①水素先端計測として、イオンビームを用いたチャネリング核反応分析法（NRA）や放射光ブラ
ッグコヒーレント回折イメージング法（BCDI）等の高度化に成功し、ナノ～メソスケールのトラ
ンススケールオペランド水素計測を実現した。これらを駆使して、B12H12を代表とするクロソ（籠）
型水素クラスターの原子構造の解明、Ti 水素化物薄膜における水素占有サイトや量子効果の詳
細な解析、界面水素量を制御した高性能 Si 系太陽電池の創出、Pd 水素化物中の量子拡散におけ
るプロトン－電子カップリングの評価、金属ナノ粒子を含む水素化物の詳細な反応機構の解明、
さらにはヒドロゲナーゼでの触媒反応場と中間体の解析に至るまで、高次水素機能の誘起にか
かわる領域内連携において極めて多彩かつ不可欠な貢献をした（下段左右に例示）。 
②水素先端計算として、まず計算手法の開発を進めた。水素データ同化に関してはペナルティ関
数を導入した実験データを利用する構造探索技術を確立、また水素原子核の量子効果を取り入
れた第一原理計算に関してはオープンソース・ソフトウェア PIMD の高度化と公開を進めた。こ
れらの計算手法を高次水素機能の誘起にかかわる課題に適用することで、高速イオン伝導や金
属－絶縁体転移を示す高密度水素化物群の原子構造解析、固体表面での高効率・高選択物質変換
における（異常）同位体効果、水素の量子拡散における共鳴トンネル効果、氷中プロトンの存在
状態、などの詳細な解明に至り、水素先端計測と同様に領域内連携において極めて多彩かつ不可
欠な貢献をした（下段右に例示）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
（６）公募研究：顕著な研究成果の例                            
・超高圧力下で高温超伝導を示す硫化水素への他元素ドープとその超伝導の実証 
・錯体水素化物アンミン錯体における水素間相互作用の解明 
・ホウ水素化カルシウム高圧相の構造解明とそのアンモニアボラン複合体の高圧相の発見 
・カルシウムイミドのアニオン欠陥を利用した貴金属フリー低温アンモニア分解触媒の実現 
・水素化強相関ニッケル酸化物超薄膜を用いた高速抵抗スイッチングデバイスの創成 
・水素化学種のセンシング・イメージングへ向けた蛍光スイッチ分子の設計指針の確立 
・中温域で世界最高のヒドリドイオン伝導度を示す材料を開発 
・水素ドナー／アクセプタ型二分子膜を用いた抵抗変化型分子メモリの実証 
・ゼオライト内 Ga ヒドリド種によるエタン脱水素反応用高機能 Pt フリー固体触媒の開発 
・プロトンと光を組み合わせた結合切断反応で高分子材料の温和な分解を実現 
・固体中プロトンの・スピン転移・分子配向の変化に基づく新たな水素移動現象の実現 
・２つの金属を反応に関わらせる分子反応場の構築とコバルト二核錯体の合成 
・プロトン共役電子移動反応を利用した電気化学ペルチェ素子の実証 
・Pt ナノクラスター触媒による高効率な光触媒水分解水素生成反応の発現 
・中性子ホログラフィーでの Si および Pd 単結晶中の水素の観測 
・プロトン伝導セラミックス燃料電池の空気極反応機構の解明 
・新規第一原理経路積分法の開発による水素移動反応での Grotthuss 機構の同位体効果の解明 
・理論計算による無水プロトン伝導物質の伝導機構や酸水素化物の非従来型超伝導物性の解明 
・タンパク質に対する実験データを同化させた自由エネルギー計算手法の確立 
 
（７）本領域研究全体のインパクトや波及効果                        

以下の 2 つの視点で日本からの成果発信を進め、関連学問分野に大きなインパクトや波及効
果などを与えた： 
①水素の結合多様性だけでなく、それらの結合状態からの
逸脱(ずれ)や状態間の連続的変化が高次水素機能の発現
における支配要因となりうることを提起した。 
②水素科学が、エネルギー・GX 分野全体にわたり広く貢
献できることを実証した。 
さらに、研究成果を俯瞰した日本語・英語解説書の出版

（右図）や国際レビュー論文の執筆等を通じて、新たな学
術分野としてのハイドロジェノミクス（Hydrogenomics）
の世界的な認知度を短期間で高めた。 

“サブ秒分解能”での
解析実現

↓
生物酵素へ展開 ⇔ 気液界面での「水素分解」,「HｰD交換」，

「orthoｰpara変換」の一連の水素反応を観測

 

D2

HD

H2

水素反応オペランド計測, 水素核スピン/H-D交換
→ 生物酵素の機能解析・設計

計測 計算

材料・デバイス・
反応プロセス

計測 計算

材料・デバイス・
反応プロセス

チャネリング
共鳴核反応法の開発

↓
水素格子間位置の
オペランド解析

・Pd中水素：拡散へのトンネル効果（ﾌﾟﾛﾄﾝー電子結合定数導出）
・Ti水素化物：零点振動効果で準安定Oサイトを部分占有立証
・Rh表面でのシクロヘキサン：異常同位体効果の解明, 等

第一原理経路積分
分子ダイナミクス計算

↓
核の量子効果を考慮
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