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研究成果の概要（和文）： 

本研究では、鉄還元細菌の表面を反応場に用いて、微生物反応により常温・常圧でパラジウ
ムナノ粒子、金ナノ粒子の合成に成功した。調製したパラジウムナノ粒子は、燃料電池の電極
触媒として応用され、市販の化学調製触媒と同等の性能を得た。これらの微生物触媒の連続合
成装置の開発に成功した。更に、これらの微生物反応に種子成長法を融合させることで、パラ
ジウムナノ粒子の形態制御（球形、ロッド粒子、板状）に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）： 

Highly dispersed palladium and gold nanoparticles supported on bacterial cells were successfully 
prepared by a microbial method using the metal ion-reducing bacterium. The dried biomass-supported 
palladium was tested as an anode catalyst in a polymer electric membrane fuel cell for power production. 
The maximum power generation of the highly dispersed biomass-supported palladium particles was 
comparable to that of a commercial palladium catalyst. The continuous preparation system of 
biomass-supported palladium particles is also successfully developed. Furthermore, combination of 
microbial method and chemical method opened the control of the prepared particle morphology on the 
bacterial surface. 
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１．研究開始当初の背景 
貴金属ナノ粒子が担持された様々な固体

触媒は、石油化学工業や自動車工業など数多
くの分野で利用されており、高活性かつ低コ
ストの触媒が求められている。貴金属ナノ粒
子担持触媒の従来の調製法としては、i) 還元
試薬を用いて貴金属イオンを還元する含浸

法、ii) 不活性ガス中でバルク金属を蒸発させ
て冷却・捕捉する物理的方法が知られている。
特に最近では、特異的な金属結晶面を優先的
に持つ金属ナノ粒子触媒が、反応速度を著し
く向上させることが明らかにされ、学術的に
注目を浴びている。金属ナノ粒子の形態制御
に関する研究は、世界的にも盛んに行われて
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おり、ポリオール法などの化学還元法を用い
ることで、高い精度で特異的結晶面を持つ金
属ナノ粒子を液相中で合成でき、異方性粒子
の生成機構についても詳細に研究されてい
る。そこで、“金属ナノ粒子の形態制御”なら
びに“高分散 Pd ナノ粒子担持微生物の調製”
に関する研究実績を基に、微生物表面に析出
した Pd ナノ粒子をシード（核）とする化学
還元法により、細胞表面で形態制御された Pd
ナノ粒子触媒が調製できると着想するに至
った。 
 
２．研究の目的 

本研究では、微生物表面を反応場として活
用する異方性 Pd ナノ粒子担持触媒の調製と
モデル反応における触媒性能評価を目的と
する。既往の研究では、硫酸還元細菌を用い
て合成した球状 Pd ナノ粒子が、モデル化学
反応（リンデン（γ-HCH）の脱塩素化、PCP, 
PCBs, PBDE の脱塩素化）に対して、金属触
媒として利用できることが示された。しかし
ながら、硫酸還元細菌による粒子生成速度は
低く、粒子生成過程で硫化水素を発生すると
いう問題がある。また細胞表面で高分散な Pd
ナノ粒子の合成は、既往の研究では成功して
いない。さらに、微生物担体上で粒子形態を
制御するという本研究の挑戦的な試みは、こ
れまでに国内外で全く行なわれていない。 
 
３．研究の方法 
 本研究を効率的に進めるため、既往の文献
調査を十分に行い、以下の順に研究を進めた。 
(i) 還元細菌を利用した Pd, Au ナノ粒子の
合成 
触媒調製実験の操作因子（金属イオン濃度、
電子供与体、反応時間）が、粒子形態、粒子
生成場に与える影響を系統的に調査し、細胞
表面で粒子形態の揃った Pd、Au ナノ粒子合
成を検討した。液試料、細菌細胞を TEM で
観察し、貴金属粒子が生成する場（細胞内か
細胞外か）を細胞薄切片観察により評価した。 
(ii) 連続反応装置の製作 
細胞担持 Pd ナノ粒子合成および供給部、金
属原料、還元剤、形態制御剤供給部、異方性
Pd ナノ粒子合成部からなる実験装置を組み
上げた。 
(iii) 細胞担持 Pd ナノ粒子の燃料電池電極触
媒として性能評価 
細胞担持 Pd ナノ粒子を用いて、モデル反応
（燃料電池電極反応）を行い、調製した触媒
の活性を評価するとともに、化学的手法のみ
で合成された貴金属触媒の活性と比較検討
した。 
(iv) 種子成長法による粒子合成装置を作製、 
上記(ii)の改良により、バイオ合成法と種子成
長法を融合させた粒子合成装置を製作した。 
(v) 異方性パラジウム粒子の合成 

触媒調製実験の操作因子（金属 Pd イオン濃
度、還元剤、形態制御剤濃度、反応温度、反
応時間）が、粒子形態、粒子生成場に与える
影響を系統的に調査し、粒子形態、粒径分布、
化学組成、結晶性、プラズモン吸収などを評
価した。また、生成粒子の液中での分散安定
性についても評価した。 
 
４．研究成果 
H21―22 年度の研究より、以下の成果・知見
が得られた。 
１）還元細菌を利用した Pd ナノ粒子の合成
と連続反応装置の製作を行った。種子成長法
のシード粒子の最適化のために、微生物還元
によるナノ粒子実験において、各種操作条件
（初期 Pd イオン・電子供与体・細胞濃度、
反応時間）が還元率、粒子径、粒度分布、生
成場に及ぼす影響を系統的に調査した結果、
細胞表面上で、平均粒子径 4 – 7 nm の Pd ナ
ノ粒子が高い分散性を保った状態で生成す
る条件を見出した。また液相 Pd イオンの還
元率の時間変化、TEM 観察結果より微生物還
元による粒子生成メカニズムを提案した。
SPring-8 にて実施した XAFS 分析より 0 価に
還元されていることが確認され、さらに細胞
担持 Pd ナノ粒子の連続調製装置の作製によ
り、生産量 95 kg/h/m3反応器が可能となった。 
 
２）細胞担持 Pd ナノ粒子の燃料電池電極触
媒として性能評価を実施した。細胞表面に生
成した Pd ナノ粒子を固体触媒と捉え、燃料
電池(PEFC)の電極触媒としての性能を評価
した結果、市販の触媒と同程度の電力密度を
有するバイオ触媒の調製に成功した。また新
規購入した CV 装置を用いて、触媒性能評価
（有効触媒表面積、劣化現象など）を測定し
た。また、Pd ナノ粒子のメタノール直接型燃
料電池(DMFC)用触媒についても検討し、微
生物調製した Pd ナノ粒子が触媒として作用
することが明らかとなった。 
 
３）還元細菌を利用した Au ナノ粒子の合成
と形態制御を検討した。近年、Au ナノ粒子
の触媒利用も注目されていることから、微生
物による Au ナノ粒子の合成と形態制御に関
する研究にも着手し、各種操作条件の制御に
より、Au ナノ粒子の微生物還元・ナノ粒子
化を達成した。 

 
４）種子成長法による粒子合成装置を作製し、
微生物表面上にバイオ法によって析出させ
たパラジウム粒子をシード粒子とする異方
性パラジウム粒子の合成に成功した。種子成
長プロセスにおいて、添加する金属イオン濃
度や形態制御剤濃度（臭化カリウムなど）を
変化させることで、細胞表面でパラジウムナ
ノ粒子を球状、板状、ロッド状と変化させる



 

 

ことが可能となった。 
 
以上の結果より、バイオ調製法と化学調製法
の融合によるパラジウム固体触媒の合成が
可能となり、環境低負荷型の固体触媒合成プ
ロセスの新たな展開が示された。 
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