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研究成果の概要（和文）：セルラーゼ（エンドグルカナーゼ）と機械処理併用によりタケパルプを処理すると、ミクロ
フィブリルまでほぐすことができる（タケCNF)。タケCNFはグルコース等グルカン80％、キシラン20％から成り、NMRや
高速AFMの分析から表面にキシランが存在することが明らかになった。キシランが存在することで1%以下の濃度でもゲ
ル化しやすい。このようなタケCNFについて、寒天と混合してフィルム化すると、タケCNFが寒天中に分散し、セロハン
程度の強度を持つフィルムが得られた。コーンスターチ、カラギーナンと混合したところ、成形性がよくなり自立する
ゲルを得た。このゲルは付着性が悪く、脆かった。

研究成果の概要（英文）：We treated Moso pulp by mechanical treatments such as the ball milling with water 
in the presence of endoglucanase (EG), a kind of cellulase. This treatment disrupted the cohesive bonds 
between individual cellulose microfibril effectively and produced nano-fibers (Take CNF). The Take CNF 
should be covered with xylan. The film contained agar and take CNF showed the almost strong as 
cellophane. The composite gel contained cornstarch and take CNF showed not same as the cornstarch only.

研究分野：セルロースの酵素加水分解物性

キーワード： セルロースミクロフィブリル　セルラーゼ　湿式粉砕　増粘多糖類　破断強度
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究の背景 
（1）タケ利用の現状 
日本のタケ資源の蓄積量は約 1600 万トン
と推定されているが、そのほとんどが小規模
な民有林で荒廃するまま放置されている。ま
た、タケは東南アジア、中南米、アフリカ等
にも広く分布し、その多くが未利用である。
従って、潜在的資源量は多く、高付加価値マ
テリアルへの利用開発が期待される。 
タケ材は、水の通導する道管の周辺にある維
管束鞘とその周囲の柔細胞からなり（図 1）、

その化学成分
は木材に類似
する 1）。維管
束鞘には「天
然のガラス繊
維」とも言わ
れる高強度の
繊維が含まれ
る。しかし、
凝集した維管
束鞘やリグニ
ンの存在によ

り、繊維の単離が困難で、かつ成分利用が難
しい材料とされてきた。現在、タケ繊維は爆
砕法、機械処理法、アルカリ蒸解法によって
分離され、樹脂と混錬することで強化プラス
チックとして利用されているが、繊維幅は 10
－400μm で、ナノサイズの利用に至ってい
ない。 
 
（2）セルロースナノファイバー 
近年、情報通信、環境、ライフサイエンス
等様々な分野でナノテクノロジー研究が進
み、ナノサイズ特有の物質特性を用いて従来
の製品の小型化や新機能の付与が行われて
いる。ナノ素材としてファイバーやウィスカ
ーなど様々な形態の材料が開発されている。 
セルロースも天然のナノファイバーである。
セルロースは、植物、海藻、微生物などが
3-20nm 径、～1μm 長のミクロフィブリル
（CMF）の形で生産し、直鎖状のセルロース
分子鎖が互いに緊密に結合して複雑な高次
構造を形成し、分子鎖の配向した部分は結晶
性を示す。この構造は、CMF にしなやかで
ありながら高強度な材料特性を与えること
から、ナノフィラーとしてプラスチック等の
補強材への利用が期待されている。特に、フ
ィンランドを始めとする北欧諸国では、パル
プからのナノファイバー実用化研究が進行
するなど、セルロースナノファイバーはバイ
オリファイナリーの一環として世界中から
注目されている。 
現在、セルロースナノファイバーは、酸加
水分解法で生産されるセルロースナノ結晶
(CNC, 5-70nm径、非晶領域が分解されて結
晶領域のみ残るロッド状)、機械的解繊法で生
産されるミクロフィブリル化セルロース
(MFC, 5-60nm径、強力な剪断力によりCMF
間を破壊し、繊維が絡み合うネットワーク構

造)、さらに酢酸菌が生産するバクテリアナノ
セルロース(BNC)に分類される 2)。ナタデコ
コとして食用にも供される BNC は、
20-100nm 径、6-12µm 長のセルロースナノ
ファイバー(アスペクト比：220-450)が絡み合
って強固なゲル状を呈する 3）。セルロースゲ
ルの多くは誘導体化セルロースを用いるが、
再生セルロース由来の透明セルロースゲル
も報告されている 4）。最近のセルロースナノ
ファイバーの利用研究では、ハイドロゲルや
エアロゲル、金属などの無機物との複合材料
等新規ナノ素材の開発が進められており、セ
ルロースナノファイバーの物性を生かした
材料設計はさらに重要さを増している。 
 
２．研究の目的 
本研究は健全な竹林育成のためのタケ利
用の一環として、タケセルロースミクロフィ
ブリル(タケ CMF)を環境負荷の低い方法で
単離するとともに、新規材料開発を提案する
ことを目的とする。即ち、アルカリ処理で得
たタケパルプから機械的処理とセルラーゼ
処理の同時処理により高アスペクト比の
CMF を単離し、配向化、ハイドロゲルとし
ての利用、あるいは他の多糖類と複合してグ
リーンナノコンポジットを創製する。また、
タケ CMFはタケノコのそれとほぼ同じ性状
を有すると推定されることから、嚥下補助の
ための増粘剤等食品添加物への応用展開を
図ることが可能である。本研究では、そのた
めの基礎的な実験を行う。 
我々は、機械処理と酵素処理を同時に行う
温和な条件でのセルロースナノファイバー
化法を考案した 5）。また、機械処理条件を変
えることで、繊維の長さ制御が容易に出来る
事も見出した 6)。本方法は、機械処理による
ナノファイバー生成法の前処理として用い
られる酵素処理とは異なる。即ち、機械処理
により CMF間に割れが発生するとほぼ同時
に酵素が作用して解繊が進むため、比較的容
易に CMF1本ずつを傷めずに取得できる。従
って、得られる CMFは酸加水分解法と機械
処理法の中間の特徴を持つと考えられる。 
本研究は、以下に述べるような点で、これ
までの研究をさらに進めるものである。 

 
(1) 材料設計上、CMF のアスペクト比は重
要なファクターである。本方法で高アスペク
ト比の CMFが得られるのは、タケに起因す
るのか、酵素の作用に起因するのか。タケ
CMF の物性解明は、余り知られていないタ
ケ材の微細構造の解明につながり、ナノ素材
として使用するために必須の基礎データと
なる。 
 
(2) タケ CMF とゲル形成能を持つ他の多糖
類と複合ゲルを考案する。セルロースを骨格
にして他の多糖類で架橋するという植物に
倣ったグリーンナノコンポジットが調整で
きる。 

図１ 竹の組織 



 
(3) セルロースは不溶性食物繊維である。セ
ルロースの摂取は、大腸癌発生抑制など成人
病予防に役立つとされており、セルロースナ
ノファイバーの食分野への研究展開も重要
であると考える。現在、増粘剤、乳化剤など
に、結晶セルロースや誘導体化セルロースが
用いられている。結晶性セルロースは約 50
μm径と大きいため、舌触りが悪く、多く食
することはできない。セルロースのナノファ
イバー化により滑らかさが生じ、食品添加剤
への展開が可能になる。 
 
(4)  タケの成熟は約 5年と短いため、材料の
確保が容易である。また、タケ材の利用は健
全な竹林育成に役立ち、ひいては二酸化炭素
固定にも寄与する。 
 
３．研究方法 
（1）高アスペクト比のタケ CMF 単離条件の
最適化  
本処理に用いるセルラーゼは非晶領域に作
用するエンドグルカナーゼが適すると考え
られるが 7）、酵素使用量や機械処理条件など
を検討することにより高歩留りの CMF精製
条件を明らかにする。 
機械処理と酵素処理の同時処理で歩留りよ
くナノファイバーを形成する条件を検討す
る。 
 
（2）単離したタケ CMF の微細構造解析およ
びゲル形成機構の解明 
上記で得られたタケCMFの物性を明らかにす
る。また、形成されたハイドロゲルについて
もその形状等からゲル形成機構を明らかに
するとともに、その物性を明らかにする。上
記の CMF の物性を電子顕微鏡（TEM、SEM）、
原子間力顕微鏡（AFM）、X 線解析、赤外分光
分析、ラマン分析、示差走査熱量分析装置
（DSC）等を用いて分析する。また、CMF の配
向化、ハイドロゲルの構造について電子顕微
鏡、DSC、粘弾性分析を行い、その形成機構
を明らかにする。 
 
(3) 他の多糖類との複合フィルム、ゲルの生
成 
ハイドロゲルを用いた CMF の配向化、あるい
は CMF と他の多糖類との複合ゲルを作成し、
その物性を明らかにする。キサンタンガム等
ガラクトマンナンと複合ゲルを作成し、ゲル
の性状について熱的挙動、粘弾性分析などを
行う。 
 
４．研究成果 
（1）高アスペクト比のタケ CMF 単離条件の
最適化  
我々は、機械処理と酵素処理を同時に行う
温和な条件でのセルロースナノファイバー
（CNF）化法を考案し、機械処理条件の変え
ることで、生成する CNF の長さ制御が可能な

ことを見出した。そこで、我々は、モウソウ
チクを用いて、
アルカリ処理に
より脱リグニン
してパルプ化し
た後、1－5%のパ
ルプ懸濁液 200
ｍLについて、機
械処理として超
音波処理 2 時間
後 1 日撹拌の処
理を2‐3回繰り
返し、同時にセ
ルラーゼ（ファ
ミリー45 に分類
されるエンドグ

ルカナーゼ；（EG）ノボザイムス社提供の液
体）を 1-2ｍL加えることにより、1－数本の
セルロースミクロフィブリルで、長さ 1µｍ程
度の繊維を単離した（図 2、3）。また、得ら
れた CMF の水懸濁液が 1％以下の低含有率で
も半透明なハイドロゲルを形成することを
見出した。この CMF は、高結晶性、高アスペ
クト比、負の表面電荷がパルプよりも大きい
ことが特徴で、タケからのこのサイズの CMF
の単離は未だ報告されていず、ナノマテリア
ル素材として利用開発の可能性を示唆した。 
 

また、CMF を懸濁する溶媒を水あるいは酢
酸バッファー（pH6）で比較したところ、水
の方が CMF の長さが若干短く、得られた CNF
懸濁液は 1%以下の濃度でも半透明のゲルを
形成しやすいことが判明した。 
 
(2) 単離したタケCMFの微細構造解析および
ゲル形成機構の解明 
 得られたタケゲルの動的粘弾性測定結果

図 2 超音波破砕・撹拌
処理時に EG を投入し
て得られた CNF の
TEM写真。 

図3 図2で生成したセルロースミクロフ
ィブリルの長さの分布 

図 4 タケゲルの動的粘弾性測定値 



を図 4に示す。G’が G”よりも測定周波数の
範囲において常に大きいことから、固体とし
ての性質を示すことが分かった。 
タケ CMF の糖組成は、アルカリ処理パルプ
では、グルコース 85-87％、キシロース
13-15％、アラビノース 0.4%であった、一方、
CNF では、グルコース 78-80％、キシロース
15－18%、アラビノース 2-3％、ガラクトース
2-4％、マンノース 1-2％であった。 
この CNF について、NMR や高速 AFM の分析
から表面にキシランが存在することが明ら
かになった。キシランが存在することで 1%
以下の濃度でもゲル化しやすいと考えられ
る。即ち、ゲルをキシラナーゼで処理すると、
フレーク状に壊れる現象が見られた。従って、
このゲル形成にはキシランが大きく関与す
ることが示唆された。表面にキシランが多い
ことから、それらが接着成分の様に作用して、
自己組織化したCMFとの相互作用によりゲル
状になると考えられる。 
タケ CMFのゲルは寒天ゲルとくらべて脆く、
それでも固体の性質を示す。多糖類がこのよ
うな性質を示すことは、多糖類ゲルに特有の
現象であるが、CNF 由来のゲルはチキソトロ
ピー性に起因するさっぱりした粘性がある
ことから、介護食用への可能性が示された。 
 
(3) 他の多糖類との複合フィルム、ゲルの生
成 
タケ CMFゲルを他のプラスチック素材に挟
み込み、せんだん力を加えると、配向化でき
ることを確認した。 
また、このようなタケ CMF について、寒天
と混合してフィルム化すると、タケ CMF が寒
天中に分散し、セロハン程度の強度を持つフ
ィルムが得られた（図 5）。 

 
食品にも利用できるようにするため、アス
ペルギルス由来の食品用セルラーゼを用い
て、湿式粉砕であるビーズミルを用いてナノ
化し、得られたセルロースナノファイバー
（CNF）について、コーンスターチ、ゼラチ
ン、コンニャクマンナン、キサンタンガムと
混合した。コーンスターチについては成形性
がよくなり自立するゲルを得た。このゲルは
付着性が悪く、脆かった。このような複合ゲ

ルにおいてもCNFのチキソトロピー性に起因
する粘性の相違が発現することが確認でき
た。 
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図 5 寒天とCMFの混合ゲルから調整し
たフィルム強度 
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