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研究成果の概要（和文）：本研究では、木材を安価な電解質溶媒に可溶化して利用する方法を開発した。研究の結果、
室温で微粉砕木粉が全可溶化する有機酸による溶解法を見出した。調製した木材溶液は、可溶化直後に高分子溶液とし
ての性質を示した。可溶化液の異種溶媒混合により、セルロース性の多孔体が分離し、溶液画分からは溶媒留去により
透明なフィルムが生成することを見出した。この可溶化機構をモデル化合物を用いた反応で提案した。溶解温度を110
℃にすると、おが屑がセルロースの加水分解を伴い全可溶化することも見出した。さらに、ヘテロポリ酸による微粉砕
木粉の可溶化条件や酵素糖化性も明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We developed a method to utilize whole wood components by dissolution of wood in s
imple organic acids at room temperature. We analyzed changes in physical properties of the wood solution. 
After dissolution, all solutions demonstrated non-Newtonian fluid behavior, demonstrating that wood was di
ssolved as polymeric substances. Porous cellulosic solid was separated from the solution by addition of th
e other solvents.  Evaporation of the separated soluble fraction gave a smooth transparent film. We propos
ed a mechanism for the dissolution by using model compounds. We also found that heating at 110 deg. in one
 of the solvent solubilized Wiley-milled wood. We elucidated the conditions for dissolution of wood with h
eteropoly acids.  The wood processed with heteropoly acids was suitable for enzymatic saccharification.
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１．研究開始当初の背景 
化石原料の枯渇や大気中の CO2 濃度の急激
な上昇を背景として、石油リファイナリーか
ら、セルロース系バイオリファイナリーへの
変革が世界的に希求されている。ポスト石油
リファイナリーでは、糖の変換と同時に、化
学産業にとって重要な芳香族基幹物質をつ
くる技術開発が必須である。不溶性の木材を
温和な条件で溶液に溶かすことができれば、
均一反応により木材の変換が可能となる。ま
た、木材の構成成分を溶液から分離すること
が可能となり、低いエネルギーで成分分離が
可能となる。これまで、木材をイオン液体や
DMSO で可溶化する方法は研究されている
が、これらの溶媒の高いコストは、産業化に
は不利である。このため、安価な溶媒に木材
を全可溶化して成分分離や変換を行う方法
の開発が待たれていた。 
 
２．研究の目的 
本研究では、木材をまるごと安価な電解質
溶媒に可溶化する技術を開発し、木質バイオ
マスの全成分を有効利用する成分分離・変換
法を開発し、多糖と芳香族資源であるリグニ
ンの有用化学品への変換を同時に達成する
ことを目的とした。強固な構造をもつ木材の
固液反応には限界があるため、木材そのもの
を常温で安価な溶媒への溶解させる技術が
開発されると、木材からの芳香族や脂肪族化
学品、バイオエタノール生産を含む高効率バ
イオマス成分分離・変換系の構築が大きく進
展する。 

 
３．研究の方法 
(1) 有機酸による木材可溶化・成分分離法
の開発 
ユーカリおよびスギ木粉をボールミルで窒
素雰囲気下で微粉砕し、粉砕木粉の溶媒への
可溶化実験を行った。 
ボールミル木粉を各種溶媒に添加し、一定
時間撹拌後、あらかじめ乾燥した（105℃1時
間）ADVANTEC グラスフィルターGA-100 (φ
5.5cm)を用いて吸引濾過した。濾紙を真空凍
結乾燥機にて１晩乾燥し、重量を測定し不溶
分とした。また濾液からロータリーエバポレ
ーターによって溶媒を留去し、同様に凍結乾
燥機にて乾燥し、重量測定して可溶分とした。 
溶解した溶媒系に関しては、吸光度測定、
SEC による分子量測定、粘度計を用いた溶液
物性の測定、可溶液の透過度や吸光度の測定、
熱分解 GCMS による成分分析、分離した固形
分の SEM による解析に供した。 
溶液物性の測定は、東機産業製 Viscometer 
TVE-25H と標準ロータを用い、一定のロータ
回転速度で、温度 30℃で一分間測定した。温
度は Micro Chiller MC-1 を用いて 30℃にし
た水を循環させることで一定とした。３サン
プルの測定を行い、平均と標準偏差を示した。 
透過度は、内径 16mm の試験管に約４ｇの液
を入れ、OD モニターMiniphoto 518R (TAITEC) 

を用いて 660nm の光の透過率を測定した。
T(%)の値をよみとり、３サンプルの平均をと
った。 
SEC は島津製作所の HPLC システム、プロミ
ネンスで、ガードカラム付きの２本の Shodex 
KD-803 を用いて分析した。溶離液としては
DMF を使用し、流速は 0.8ｍL/min とした。カ
ラム温度は 40℃とした。 
溶液の吸光度は、分光光度計 HITACHI 
Spectrophotometer U-3310 を用い、波長スキ
ャンモードで190nm-800nmの光の吸収をスキ
ャンスピード 300 nm/min で測定した。セル
は光路長 10.0mm の石英セルを用いた。 
ボールミル木粉溶解液に対し、水と
2-Me-THF を添加して成分分離を行った。分離
して得た画分は Py-GC-MS で構成成分を解
析 し た 。 パ イ ロ リ シ ス は Pyrolyser 
PY-2020D（フロンティア・ラボ,）を島津製
作所の GCMS-QP5050A システムに繋ぎ、
DB-5MSカラム（J&W）を用いて分析した。 
走査型電子顕微鏡（SEM）は 3D リアルサ
ーフェスビュー顕微鏡 VE-9800（キーエン
ス）を用いて行った。サンプルはサンプルタ
ブに両面カーボンテープで取り付け、マグネ
トロンスパッタ装置MSP-1S（真空デバイス、
茨城）で金コーティングした。 
微粉砕木粉の可溶化・成分分離実験の他、
ウイレーミル木粉をボールミルで微粉砕す
ることなく、直接マイクロ波で加熱すること
により、全可溶化する実験を行った。加熱に
は 、 2.45GHz の マ イ ク ロ 波 合 成 装 置
InitiatorEXP あるいは Initiator+60 システ
ム(Biotage)を使用した。 
 
４．研究成果 
化石原料の枯渇や大気中の二酸化炭素濃度
の急激な上昇を背景として、石油リファイナ
リーから、セルロース系バイオリファイナリ
ーへの変革が世界的に希求されている。本研
究では、木材をまるごと安価な電解質溶媒に
可溶化し、木質バイオマスの全成分を有効利
用する成分分離・変換法を開発した（論文審
査中）。本研究の結果、これまで報告されて
きた高価なイオン液体や DMSO などの溶媒に
代わり、構造がシンプルな３種の有機酸によ
り室温で木粉が全可溶化することを見出し
た。３種の有機酸のうち、一種は木材の溶解
には全く報告例がない生物の代謝系におい
ても重要な鍵物質である。他の 2種について
も、添加剤を加えず可溶化した例は報告され
ておらず、新規な可溶化法を見出した。可溶
化にともなう分子量や溶液物性を詳細に検
討し、全ての木材溶液は、溶解後には非ニュ
ートン性流動を示すことを明らかにし、高分
子体として木材を可溶化することを示した。
3 種のうちの 1 種の有機酸については、長期
間インキュベートすることにより分子量が
低下し、非ニュートン性流動からニュートン
性流動に変化することを明らかにした。また、
調製した可溶化液に、バイオマスから製造可
能な 2-メチル-THF を加えることにより、セ



ルロースを主成分とする多孔体をリグニン
やヘミセルロースを主成分とする可溶画分
と分離できることを見出した。この可溶液を
減圧留去することにより、透明なフィルムが
生成した（図２）。また、可溶化には、アセ
タール化やエステル化が関与することをメ
タノールを用いたモデル実験により示した
（論文投稿中）。 
また、ウイレーミル木粉をボールミルで微粉
砕することなく、直接マイクロ波で加熱する
ことにより、全可溶化する溶媒系を見出した。
この溶液の物性を粘度計で分析したところ、
ニュートン流動を示し、可溶化に伴いバイオ
マス成分の加水分解が進んだことが明らか
となった。この溶液も 2-MeTHF と水を用いて
成分分離したが、セルロースは加水分解が進
んでいたため沈殿は生成しなかった。全可溶
化と同時にセルロースの糖化が達成された
ことを示し、リグニンと糖の利用法として期
待される。 
 

 
図１ 3 種の溶媒による木材の可溶化 
 

図２ 全可溶化木粉溶液の 2-Me-THF と水に
よる成分分離。 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３  2-Me-THF と水添加により分離した可
溶液の溶媒留去により作成したフィルム 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図４  2-Me-THF と水により分離したセルロ
ースを主成分とする多孔体 
 
(２) ヘテロポリ酸による木材可溶化・成分
分離法の開発 
 
これまでに、ヘテロポリ酸が微粉砕木粉の可
溶化能をもつことを見出しているが、本研究
において、タングステン酸系触媒による木材
の可溶化条件を詳細に検討し、ユーカリボー
ルミル木粉を室温で可溶化する触媒や溶媒
の濃度条件を明らかにした。ヘテロポリ酸処
理をした木材は、セルロースやヘミセルロー
スが糖化発酵可能な状態変換されており、リ
グニンと糖鎖の総合利用法として期待され
る。タングステン酸やモリブデン酸系触媒を
マイクロ波加熱することにより、木材重量当
たり 50％以上の収率で多糖が加水分解され
て還元糖が生成することを見出した。 
以上のように、酵素反応や過酸化物の生成
反応を用いることなく、木材の全可溶化が達
成された。 
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