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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は、品質劣化に関わる特性を利用して葉油を高付加価値化し、未利用森
林資源の新たな利用法を検討することである。そのために、(1)揮発特性および酸化特性を利用した葉油処理方
法の検討、(2)処理葉油が示す生物活性の評価、(3)高反応性成分に着目した新たな針葉樹原料の探索の3点を中
心に研究を行った。
その結果、利用上の問題点とされていた環境要因による成分変化の一端が明らかとなり、温和な加熱処理により
抗菌性が向上すること、紫外線照射処理により一部のp-メンタジエン骨格成分が選択的に変化すること、トドマ
ツ樹皮がβ-フェランドレン抽出原料として有用であること等を主要な成果として得た。

研究成果の概要（英文）：The applications of needle essential oils are limited due to the easy 
degradation by ambient factors such as heat, UV rays and air; however, these factors can be regarded
 as valuable properties. The aim of this study is to discover high added-value of domestic needle 
oils by utilizing volatility and oxidation properties. In this study, following topics: 1) effective
 treatments by utilizing volatility and oxidation properties; 2) biological activities of treated 
oils; 3) usable forest materials containing high-reactive components, were investigated.
The needle oils of Pinus thunbergii, Cryptomeria japonica and Thujopsis dolabrata var. hondae were 
used for the mild heat and UV-A treatments. The major achievements were as follows: 1) mild heat 
treatments enhanced antifungal activities of essential oils; 2) some p-menthadiene components 
selectively changed by UV-A irradiation; 3) Abies sachalinensis bark was found as a usable material 
for extracting β-phellandrene-rich essential oil.

研究分野： 森林化学
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１．研究開始当初の背景 
(1) 日本の森林と針葉樹葉油の蓄積 
放置された我が国の人工林には、膨大な量

の未利用資源が蓄積されており、特に枝葉な
どは整備の行き届いた人工林においても伐
採後に林地残材として放置されている。 
針葉樹の枝葉からは高い収率で精油が得

られ、その抽出率は樹種によって様々である。
古くから精油利用が研究されているスギ葉
を例に挙げると、精油の抽出率は乾重あたり
約 30mL/kg1)と多量である。2012 年度の国の
推計では、未利用間伐材が約 800 万トン存在
するとあり、スギの葉に限定しても約 1000
万リットルの葉油が蓄積されていることが
推計され、その大半が未利用の現状がある。 
 
(2) 葉油の揮発特性と酸化特性 
葉油は、低沸点の物から高沸点の物まで

様々なテルペン類の混合物であり、構成成分
や割合も樹種や採取時期等によって大きく
異なる。また、沸点も 100℃前後から 300℃
以上の物まで幅広く含まれ、揮発特性を一概
に評価することは難しい。同様に、葉油には
光、紫外線、温度等によって自動酸化する成
分と抗酸化能を有する成分とが同時に含ま
れており、個々の成分の化学的性質が複合的
に葉油全体の酸化特性を発現している。 
葉油の揮発特性と酸化特性は、一般的に品

質劣化の原因とされ利用上の障害となって
いるが、これらの特性を利用した機能性の向
上について検討した研究例は過去に無い。 
 

２．研究の目的 
本研究の目的は、品質劣化に関わる特性を

利用して精油（特に葉油）を高付加価値化し、
未利用森林資源の新規有効利用法を検討す
ることである。主な内容は、(1)揮発特性お
よび酸化特性を利用した葉油処理方法の検
討、(2)処理葉油が示す生物活性の評価、(3)
高反応性成分に着目した新たな針葉樹原料
の探索の 3点である。 
 
３．研究の方法 
(1)加熱および紫外線照射処理 
 下記に示した２種類の処理方法を用いて、
スギ、クロマツ、ヒバ葉油の促進劣化実験を
行った。一定時間毎に試料を採集し、GC-MS
による定性分析および GC-FID による定量分
析を行い、経時的な成分変化を明らかにした。 
 
 ①温和な加熱処理 

図 1 加熱処理の方法 

   
  図 1に示した方法を用いて、各種葉油原
液および一部の標品に対し 50℃～90℃の
温和な温度域で加熱処理を行った。処理試
験は、葉油がタール様へと変性しスターラ
ーが回転しなくなるまで行った。また、タ
ール様へと変性した一部の葉油を用いて
Py-GC 分析を行い、酸化重合等による各種
構成成分の挙動について明らかにした。 

 
 ②紫外線照射処理 

図 2 紫外線照射処理の方法 
 
  図 2に示した方法を用いて、各種葉油原
液および一部の標品に対して紫外線照射
処理を行った。揮発による試料の減少を極
力抑えるため、処理は氷冷下で行った。変
色や粘性の変化に留意しつつ、最長で 24
時間の照射処理を行った。 

 
(2)処理葉油の抗菌性評価 
 既往の表面塗布法 2)に基づき、白色腐朽菌
1種（カワラタケ）、褐色腐朽菌 2種（オオウ
ズラタケ、キチリメンタケ）に対する処理葉
油の菌糸成長阻害活性試験を行った。PDA 培
地表面に 50μg/cm2 となるよう試料を塗布し、
処理した各葉油の活性を処理前のものと比
較することで抗菌性を評価した。 
 
(3)高反応性成分に着目した原料探索 
 加熱処理および紫外線照射処理試験の結
果、短時間で消失し特徴的な酸化物へと変化
した p-メンタジエン骨格を有する諸成分の
内、近年空気浄化剤としての有用性が報告さ
れているβ-フェランドレンを多く含む森林
資源の探索を行った。対象はトドマツ 3個体
とし、各部位（葉、球果、新梢、枝材、枝樹
皮、内外樹皮、心辺材）より得られたヘキサ
ン抽出物中のβ-フェランドレン含有量を GC
分析により定量的に明らかにした。 
 
４．研究成果 
(1)加熱および紫外線照射処理 
 スギ、クロマツ、ヒバ葉油を温和な加熱処
理(50℃)に供した結果、モノテルペン炭化水
素類を多く含むクロマツ葉油では酸化重合
等による構成成分の減少が進行したものの、
スギおよびヒバ葉油では含酸素モノテルペ
ン類や揮発性の低い成分を主体とした組成
へと徐々にシフトさせることに成功した。今
回用いた 3種類の葉油では、著しく減少した



成分の多くが炭化水素類であり、主な含酸素
モノテルペン類や含酸素セスキテルペン類
は加熱処理によって変化することなく葉油
中に残存していた。熱に対して不安定な構造
を有する一部の炭化水素類は精油の抽出段
階で既に変化している可能性が高く、再現性
の高い加熱処理方法の確立には精油の抽出
時間等も含めたより詳細な検討が必要と考
える。続けて、長時間の加熱処理によりター
ル様へと変性したクロマツ葉油をPy-GC分析
に供した結果、主な熱分解物としてβ-フェ
ランドレンおよび p-シメンを検出した。この
結果から、8 割以上の構成成分が酸化重合等
により消失したタール様のクロマツ葉油で
あっても、上記の 2成分はその化学構造を維
持したまま劣化葉油中に存在している可能
性が強く示唆された。 
同様に、3 種類の葉油に対して紫外線照射

(UV-A)処理を行った結果、一部のモノテルペ
ン炭化水素類およびセスキテルペン炭化水
素類が著しく減少し、特徴的な酸化物へと変
化した。特に、p-メンタジエン構造を有する
モノテルペン類の消失速度と反応生成物は
特徴的であり、p-シメンへの脱水素化とその
過程における反応挙動を詳細に検討する上
で、極めて有益な知見を得た（図 3）。p-メン
タジエン構造を有する数種類の標品に対し
て同処理を行った結果、単一の酸化物へと変
化するものや多様な含酸素類へと変化する
ものなど、二重結合部位の違いによって反応
生成物に明確な違いが確認された。 

図 3 紫外線照射処理による反応性の違い 
(上段：低反応性、下段：高反応性) 

 
(2)処理葉油の抗菌性評価 
各種条件下で加熱処理を行った3種類の葉

油を用いて木材腐朽菌3種に対する菌糸成長
阻害活性を検討した結果、各葉油には最も高
い抗菌性を示す状態が存在し、各葉油に共通
した結果として、モノテルペン炭化水素の割
合が減少した葉油に高い活性が認められた
（図 4）。処理葉油における抗菌活性の程度は、
腐朽菌の種類と関係なく同一の傾向を示し、
一定の加熱処理を行った葉油が最も高い抗
菌活性を示した。一方で、高温もしくは長時
間の加熱処理を行った葉油では抗菌活性が
著しく減少したことから、活性原因成分が熱

により消失した可能性が強く示唆された。ま
た、スギ葉油に含まれる 2種類の主要構成成
分（カウレン、エレモール）の抗菌活性を調
べた結果、含酸素セスキテルペンのエレモー
ルを主な活性成分として特定した。 

図 4 加熱処理による葉油の抗菌活性の変化 
 
(3)高反応性成分に着目した原料探索 
 紫外線照射試験の結果を受け、p-メンタジ
エン構造のモノテルペン炭化水素類を多く
含む未利用針葉樹資源の探索を行った。対象
は近年伐採が進むトドマツの各部位（葉、球
果、新梢、枝材、枝樹皮、内外樹皮、心辺材）
とし、目的成分は空気質浄化能等の有用性が
報告されているβ-フェランドレン 3)とした。
トドマツ3個体の各部位より得られたヘキサ
ン抽出物を GC 分析に供した結果、新梢、枝
樹皮、外樹皮の 3 部位にβ-フェランドレン
が多く含まれることが明らかとなり、特に枝
樹皮および外樹皮では乾重あたり平均 1.0%
前後と高い含有量が認められた。この結果か
ら、トドマツ樹皮がβ-フェランドレンを多
く含む特徴的な精油を得るための抽出原料
として有用である可能性が示された。 
 
本研究の結果から、精油の利用上これまで

問題視されていた環境要因による成分変化
の一端が明らかとなり、温和な加熱処理によ
り抗菌性が向上すること、紫外線照射処理に
より一部の p-メンタジエン骨格成分が選択
的に変化すること、トドマツ樹皮がβ-フェ
ランドレン抽出原料として有用であること
などを主な研究成果として得た。 
今後は、低コストかつ再現性のある処理方

法の確立、特徴的な成分組成を有する精油の
調製、効果の持続性評価などを検討すること
で、精油の付加価値向上に向けたより具体的
な研究展開が可能と考える。 
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