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研究成果の概要（和文）：イオン液体は木質バイオマスに対して、無触媒の液化反応媒体として機能し、木質バイオマ
スの主要構成成分であるセルロース、ヘミセルロース、リグニンのいずれも液化可能であることが明らかとなった。ま
た、それらの成分の液化反応中に低分子化反応も併せて生じることも分かった。さらに液化や低分子化反応は、木質バ
イオマスの化学成分的な観点からも組織構造的な観点からも、不均一な反応であることが、本研究課題の遂行により明
らかとなった。

研究成果の概要（英文）：It revealed that ionic liquids are effective reagents for the liquefaction of 
woody biomass without catalyst. They can liquefy all components of woody biomass such as cellulose 
hemicellulose and lignin. During liquefaction of woody biomass, depolymerization of them also occur. It 
is also found that these liquefaction and depolymerization of woody biomass with ionic liquids are not 
homogeneous, both from chemical and morphological viewpoints.

研究分野： バイオマス化学
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１．研究開始当初の背景 
地球規模でのエネルギー・環境問題が取り

ざたされる中、カーボンニュートラルで環境
負荷が小さく、持続可能な資源としてバイオ
マスが注目されている。中でも地球上に最も
大量に存在する木材（木質バイオマス）は重
要なバイオマス資源の一つであり、その利用
を促進することで化石燃料の削減を図り、低
炭素社会を構築していくことは極めて重要
な課題である。これまでに、木材を利活用す
るための様々な化学変換法が研究されてき
ているが、高効率な変換技術は、未だ十分に
確立されているとは言い難い状況である。 
そこで、我々の研究グループではイオン液

体を用いた新規な化学変換方法を提案し、鋭
意研究を行ってきている。イオン液体は常温
溶融塩とも呼ばれ、塩であるにも関わらず常
温付近で液体であり溶解力に優れ、揮発性が
極めて低いため、加熱下においても有害なガ
スを発生しないことから、グリーンケミスト
リーの観点から好ましく、様々な反応溶媒と
してその利用に期待が寄せられている。また、
近年ある種のイオン液体は、セルロースを溶
解することが明らかとなってきている。国内
外における木質バイオマスとイオン液体に
関連した研究では、木質バイオマスの主成分
であるセルロースに関するものが多い。具体
的には、イオン液体の化学構造の違いによる
セルロース溶解性への影響、セルロース溶解
状態におけるセルロースとイオン液体の分
子間相互作用、イオン液体中におけるセルロ
ース誘導体の調製などがある。 
しかしながら、我々の研究グループでは、

これらの研究とは異なった視点で研究を進
めている。その中で、セルロース溶解性を有
するイオン液体を用いた木質バイオマス処
理に関する検討を行い、以下のことを明らか
にした.。 
①セルロース、ヘミセルロース、リグニンは
いずれもイオン液体により液化される。 
②これらの木材成分はイオン液体中で、グル
コースあるいはそれ以下の分子量を持つ低
分子化合物まで分解される。 
しかしながら、どのような反応で低分子化が
進み、どのような低分子化合物が得られてい
るか、詳細な反応機構については未だ明らか
になっていない。さらに、このような化学的
な成分変化に加えて、イオン液体がどの木材
組織と反応しやすく、その反応により木材の
組織構造をどのように変化させるのかとい
った、組織構造レベルでの変化について、晩
材部で著しい細胞の解離が生じることも見
出しているが、液化反応機構の全体像の解明
には至っていない。 
 
２．研究の目的 
そこで本研究では、従来とは全く異なる新

規な方法である、イオン液体を用いた木質バ
イオマスの化学変換法の確立を目指し、未だ
解明されていない木質バイオマスのイオン

液体中での液化反応機構を明らかにするこ
とを研究目的とした。 
その中で、第一に木材成分の低分子化反応

機構について、どのような分解生成物が得ら
れるのか、また、それらの収量の経時的変化
を明らかにしながら分子レベルでの化学反
応機構を解明していく。第二に、イオン液体
が木材中でどの組織と反応しやすいか、また、
細胞レベルでは分解反応により、どのような
変化が生じるのかなどについて、光学顕微鏡
や電子顕微鏡を用いた観察により、イオン液
体の木材に対する反応についてトポ化学的
な検討を行う。分子レベルでの化学成分の変
化に関する検討結果と、よりマクロなレベル
である各木材細胞および組織における分解
反応に関する結果とを結びつけながら、イオ
ン液体による木質バイオマスの液化反応の
全容を明らかにしていく（下図参照）。 
 

 
３．研究の方法 
まず、各種イオン液体処理における反応条

件の違いが、木材の液化へ及ぼす影響につい
て検討した。その中で、イオン液体のセルロ
ース溶解性という特性が、木材液化に及ぼす
影響についても考察しながら、液化に優れた
イオン液体を見出していく。次に、セルロー
ス、ヘミセルロース、リグニン、それぞれを
イオン液体中で処理した時の低分子化挙動
について検討した。分解生成物の同定、定量
を行いながら、低分子化メカニズムの解明を
試みた。さらに、イオン液体処理における木
材の組織構造変化のリアルタイム観察によ
り、各細胞、組織のイオン液体に対する反応
性の違いを明らかにしながら、イオン液体の
木材に対する反応に関して、トポ化学な検討
を行った。上記の化学成分変化に関する検討
と組織構造変化に関する検討結果を総括し
ながら、イオン液体中での木材の液化反応の
メカニズムについて、その全容を明らかにし
ていくことを試みた。 
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４．研究成果 
(1)各種イオン液体中での木材液化反応にお
ける化学成分変化の解明およびイオン液体
中におけるセルロースおよびヘミセルロー
スの低分子化に関する検討を行い、下記のよ
うな研究成果が得られた。 
①イオン液体としてピリジニウム系イオン
液体処理によるスギおよびブナの液化挙動
について検討を行った結果、木材の主要成分
であるセルロース、ヘミセルロース、リグニ
ンはいずれも液化されたが、特にヘミセルロ
ースおよびリグニンが優先的に液化される
ことが明らかとなった。また、イミダゾリウ
ム系イオン液体を用いた場合は、セルロース、
ヘミセルロースの液化が優先的に生じてお
り、用いるイオン液体により液化挙動が大き
く異なることが判明した。 
②これらのイオン液体を用いた液化反応の
際には、木材成分が低分子化し、セルロース
やヘミセルロースからセロビオース、グルコ
ース、マンノース、キシロースなどの木材構
成糖や、セロビオサン、レボグルコサン、5-
ヒドロキシメチルフルフラールなどの糖分
解物も生成することが明らかとなった。 
 
(2)イオン液体中におけるリグニンの低分子
化メカニズムの解明およびイオン液体中で
の木材液化反応における組織構造変化の解
明を行い、下記のような研究成果が得られた。 
①スギおよびブナから単離した摩砕リグニ
ンを試料として、イミダゾリウム系イオン液
体を用いて処理を行った結果、どちらの試料
もイオン液体に速やかに可溶化した。可溶化
したリグニン試料は、反応時間の経過ととも
に分子量の低下が見られたが、フェニルプロ
パン単位の化合物を多量に生成するような
著しい変化ではないことが明らかとなった。
しかしながら、収率は高くないものの、分解
物としてバニリンやコニフェリルアルデヒ
ドなどの低分子化合物の生成も見られたこ
とから、リグニン試料の一部が分解を受けて
いることが判明した。 
②組織構造変化に関する検討から、スギでは
早材部は目立った構造変化は見られなかっ
たが、晩材部において細胞同士の解離が見ら
れた。また、ブナでは早材部、晩材部とも木
部繊維において著しい膨潤が見られた。また、
細胞表面の溶解、道管放射組織間壁孔におけ
る壁孔膜の破壊、木部繊維や柔細胞における
二次壁と複合細胞間層の解離が観察された。
これらのことから、イオン液体の反応性は、
樹種や細胞の種類に大きく依存することが
明らかとなった。 
 
(3)イオン液体中での木材組織の液化反応に
おけるトポ化学的な解明を行い、下記のよう
な研究成果が得られた。 
①イミダゾリウム系イオン液体を用いてス
ギを処理し、ラマン顕微鏡分析を行った結果、

リグニンは細胞間層およびセルコーナーに
多く分布し、72 時間処理後も多くが残存して
いた。一方で二次壁に多く分布しているセル
ロースおよびヘミセルロースは、72 時間処理
後までに細胞壁全体で大きく減少した。イミ
ダゾリウム系イオン液体はリグニンおよび
セルロース、ヘミセルロースを可溶化するが、
細胞壁中においてセルロースおよびヘミセ
ルロースとは均一に反応し、リグニンとは不
均一に反応することが明らかとなった。この
結果は上述の(1)および(2)での結果を裏付
けるものであった。 
 

(4)研究期間全体を通じて実施した研究成果
として、イオン液体は木材に対して、無触媒
の液化反応媒体として機能し、木材成分であ
るセルロース、ヘミセルロース、リグニンの
いずれも液化することが可能であることが
明らかとなった。さらに、その液化反応は木
材の化学成分的な観点からも組織構造的な
観点からも、不均一であることが本研究課題
の遂行により明らかとなった。 
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