


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)

　本研究では、酵素を触媒に用いることで、生体に安全 ・安心な燃料を利用できるバイオ

燃料電池の高出力密度化に関する研究を行っている。これまでに、従来の研究で問題であ

った酵素から電極への電子伝達を担うレドックスポリマーの電子伝導律速を解消し、有効

に働く酵素量の増加させるために、レドックスポリマーをカーボン微粒子上へグラフト重

合した新規酵素電極を開発している。本電極システムにより、従来研究より高い電流密度

が得られた。しかし、レドックスポリマーで用いたメディエータの酸化還元電位が比較的

貴であるために作動電圧が低いことや、酵素電極中のプロトン伝導律速が要因で、出力密

度は従来研究より低い値にとどまっている。そこで、本年度は、電圧増加へ向けてメディ

エータの固定化手法の検討を行った。

　これまでに本研究室で用いてきたビニルフェロセン(VFc)よ り電位が卑で作動電圧の増

加が期待されるメディエータとして、キノン化合物を選択した。しかし、キノン化合物は

重合停止作用があるため、直接重合は難しい。そこで、カーポンブラック表面へグラフト

重合したポリマーの官能基との反応によりキノン化合物を導入する手法を開発した。反応

スキームをScheme 1に 示す。本反応は、縮合反応によるキノン前駆体のポリマーへの導入

と、脱保護基反応によるキノン化合物への変換の二段階反応である。

　 IR、NMR測 定 よ

り、キ ノン前駆体 の

ポ リマーへの固定化

および脱保 護基反応

によるキ ノン化 合物

へ の 変 換 を確 認 し

た。合成 したキ ノン

固定化ポ リマーを電極 に物理的 に混合 した電極 の

CV曲 線 をFig.1に 示す。Fig.1に はVFcポ リマ

ーのCV曲 線を同時 に示す
。Fig.1よ り、キ ノン

固定化ポ リマーで酸化還元の ピー クが確認 され、

酸化還元電位の値よ り、固定化 したキ ノン化合物

による酸化還元挙動である と考 え られた。 また、

VFcと 比較 して酸化および還 元が約0.3V卑 な領

域でおきた ことか ら、本研究 で合 成 したキ ノン固

定 ポ リマーの利用 によ り、0.3V程 度の開放起電 力

の増加が可能で ある。

Scheme 1 Reaction scheme for immobilization of hydroquinone
derivative to poly(acrylic acid)

Fig. 1•@CVs of redox polymer with

hydroquinone derivative and with VFc






