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Ⅰ 研究の成果(1000字 程度)

(図表 も含めて分か りやす く記入の こと)

当研究室では、従来の研究で問題となっていた酵素から電子を受け取るレドックスポリ

マー中の電子伝導律速を解消するため、電子伝導の機能をレドックスポリマーとカーボン

に分担する新規な酵素固定化電極を提案し、実際に酵素の高集積化すなわち有効に働く酵

素量を増加させることに成功している。今年度の研究においては、(1)新規酵素固定化電極

を用いた膜電極接合体(MEA)型 バイオ燃料電池の開発 及び(2)作 動電圧を増加させるた

めのメディエーターの新規固定化手法の検討 を行った。

(1)のMEA型 バイオ燃料電池の開発は成形加工性や安定性の向上に不可欠な技術であ

る。Fig.1へ 発電試験結果を示す。グルコースを燃料にしたMEA型 バイオ燃料電池として

初めて発電に成功 した。また、酵素固定化電極ヘプロ

トン伝導体であるNafionを 導入す ることにより、電流

密度お よび出力密度が増加 した。これはNafionを 導入

していない電極では酵素電極中のプ ロ トン伝導が律速

となってい るため と考 えられる。 しか し、Nafionの 導

入によ り開放起電力の低下がみ られた。これはNafion

による局所的pHの 低下によ り酵素の一部が失活 して

い るためと考えられ る。今後は酵素活性の保持 とプロ

トン伝導性 を両立できる電極の開発が必要で ある。

(1)の電池試験 における性能をさらに向上 させるために、(2)の電圧の増加へ向けた検討 を

行 った。電圧を増加 させ るためには、よ り卑な酸化還元電位 をもつメディエー ターをカー

ボンブラック表面へ固定化す る必要があるため、新規なメディエーター固定化手法 を開発

した。具体的には、Scheme1に 示す二段階 の反応経路で、メデ ィエー ター となるキノン化

合物のカーボンブラ ック表面上へ の固定化 を行 う。一段階 目で反応性官能基をもっポ リマ

ー をグラフ ト重合により固定化 し
、二段階 目ではキノン系化合物 をア ミノ基な どで修飾 し

た うえで、グラフ トポリマー中の反応性官能基 と修飾基を反応 させる。実際にカーボ ンブ

ラ ック表面上への反応性官能基N-ア ク リロキシサクシニイ ミド(NAS)の グラフ ト重合 によ

る固定化 を、加水分解 で生成するN-ヒ ドロキシサ クシニイ ミ ドのUV-visに よる定性分析に

よ り確認 した。また、ナ フ トキノンのア ミノ化反応 をNMR、IR測 定によ り確 認 した。
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Ⅱ(1)学 術雑誌等に発表 した論文A(掲 載を決定 された もの を含む.)
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(著者 、題名 、掲載誌名、年月、巻号、頁を記入)



氏 名田巻 孝敬
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