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研究成果の概要（和文）：水熱条件を用いてセルロースを水に溶解し、これを加水分解することによって迅速な
糖化を実現するための実験的検討を行った。200～300 ℃の条件で、半回分式反応器にセルロースを充填し、こ
こに高温高圧の水を流すことによってセルロースを溶解、得られた溶解セルロースに酵素加水分解を行うことに
よって迅速な加水分解が実現できることを確認、その速度式を導出した。また、実バイオマスとしてユーカリを
用いて同様に加水分解を行うことができることを確認した。

研究成果の概要（英文）：Experimental study was conducted to investigate the possibility of rapid 
saccharification by dissolving cellulose using hydrothermal condition and hydrolyzing the product.  
Cellulose packed in the semi-batch reactor was successfully dissolved by sending hot compressed 
water, and the product dissolved cellulose was rapidly hydrolyzed by enzymatic hydrolysis.  The 
hydrolysis rate for the dissolved cellulose was derived.  Eucalyptus was employed as actual biomass,
 and similar result was obtained.  

研究分野：化学工学、熱工学、バイオマス工学
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この報告書は公開が前提であるために、著作
権の問題から図表は含めず、概要のみを示す。
詳細は末尾のリストに示す発表論文ならび
に学会発表を参照されたい。 
 
１．研究開始当初の背景 
(1) 樹木や草本などのリグノセルロース系バ
イオマスは人が食用とすることはできない
が、その存在量は大きく、エネルギーあるい
はマテリアル利用が求められている。その有
効利用のために高付加価値の製品を得るこ
とができる生物化学的変換を行うには、構成
成分であるセルロース、ヘミセルロース、リ
グニンを分離した上で、セルロースやヘミセ
ルロースを加水分解して、糖を得る必要があ
る。しかしながら、比較的酵素分解が容易な
デンプンと比較して、直線的な分子であるセ
ルロースは分子内外の水素結合による強固
な結晶構造を有するため、その加水分解が困
難である。 
 
(2) これまでに、酸、アルカリ、アンモニア、
水酸化カルシウム、爆砕などの前処理が行わ
れてきているが、薬品を使うために環境負荷
が大きくなる、収率が高くできないなどの問
題を有している。これに対して、150～250 ℃
の高温高圧の水を用いてリグニンやヘミセ
ルロースを除去し、その後、酵素糖化を行う
水熱・酵素２段処理が注目されている。この
場合、水しか用いないので環境負荷が小さく、
精製したグルコースの過分解を抑制して高
い収率を得ることができる利点がある。得ら
れた糖をさらに酵母で発酵してエタノール
を得、蒸留生成して残った残渣から栄養分を
回収、次の酵母の生産に利用すれば、有効な
プロセスが構成できる。あるいは、乳酸発酵
や熱分解によるフルフラール類の生産も考
えられる。 
 
(3) これらのシステムを構築するにあたって
は、水熱反応場での現象の理解、糖化発酵の
速度論的な整理、エタノール発酵に及ぼす阻
害物質の影響などを知る必要があるが、これ
までに行われている研究は、生成した糖の過
分解の進行、過分解を抑制する急速冷却操作
における糖濃度の低下などの問題があり、十
分に実用化につながる結果は得られていな
い。 
 
２．研究の目的 
(1) セルロースが加圧熱水中に溶解すること
が知られており、溶解したセルロースは結晶
性を完全に失うために、迅速な加水分解が実
現できることが期待される。これまでに、希
薄なセルロース溶液を用いて迅速な酵素加
水分解を行う例は報告されているが、これを
完全液相かつ高濃度で実現することによっ
て実用化に資する高濃度(20 %)の糖溶液を得
ることが期待される。さらに、得られた糖を
その場でエタノールに転換する同時糖化発

酵を実施することによって、高効率なプロセ
スを実現することができる。 
 
(2) そこで本研究においては、これまでに比
較的多くの知見が得られているエタノール
発酵を、リグノセルロース系バイオマスの有
効利用の一例として取り上げ、発酵水熱反応、
酵素糖化、エタノール発酵の各プロセスを熱
化学工学、生物化学工学の観点から定量的に
確認、セルロースを加圧熱水中に一度溶解し、
これを室温に戻して過飽和のセルロースを
得てから酵素加水分解とエタノール発酵の
同時糖化発酵を行うプロセスを開発するこ
とを目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1) 高温高圧水を用いてセルロースを溶解す
る必要がある。このために、まず連続式反応
器を用いてセルロースやバイオマスのスラ
リーを水熱反応場に供給、出口流れの粒径な
らびに溶解有機物濃度を測定した。 
 
(2) 実際には高濃度のスラリーを処理するこ
とは困難であるため、半回分式反応器にセル
ロースあるいはバイオマス粉末を充てんし、
ここに高温高圧水を供給して成分を溶解、出
口流れに含まれる有機物を確認した。 
 
(3) 比較対象として、試薬の粉末セルロース
を酵素加水分解し、その反応特性を確認、モ
デル式を用いて整理した。 
 
(4) 水熱溶解したセルロースを用いて酵素加
水分解を行い、その反応特性を確認、モデル
式を用いて整理した。 
 
(5) 阻害物質を添加した酵母について一般的
な発酵阻害耐性遺伝子である GND1, ZWF1, 
RPE1, TKL1 の発現量を確認した。また、マ
イクロアレイによる網羅的遺伝子発現の中
から遺伝子発現が上昇したものを探索した。 
 
４．研究成果 
(1) セルロースの加圧熱水への溶解特性につ
いて、連続式反応器ならびに充填層反応器を
用いて確認を行った。連続式反応器では、セ
ルロース微粒子を懸濁したスラリーを準備
し、これを管型反応器を通して加圧下で加熱、
溶解した有機成分を全有機炭素で測定、その
溶解速度を求めた。粒子からの物質移動をシ
ャーウッド数が２であるというモデルを用
いて整理し、溶解特性を表した。 
 
(2) 充填層反応器では、セルロース粒子を充
填した反応器に高温高圧水を通すセミバッ
チ式の運転を行い、溶解特性を確認するとと
もに、液相に溶解して得られた生成物の組成
を確認した。その結果得られた溶解特性を充
填層の物質移動を表すランツの式を用いて
整理し、フィッティングパラメータの形で物



質移動係数と飽和溶解度を決定した。280～
320 ℃でほぼ完全に溶解させることが可能
であり、特に 280 ℃では過分解を抑制できる
ことを確認した。 
 
(3) 一般セルロースの加水分解については、
セルロース懸濁液に温度を変えて酵素を添
加し、生成する糖の濃度の時間変化を確認し
た。酵素としてはセロビオハイドラーゼなら
びにβ-グルコシダーゼを用い、それぞれにつ
いてモデル式を適用した。セロビオハイドラ
ーゼについては、酵素がセルロース表面に吸
着して加水分解が進行することが知られて
いるので、ラングミュアモデルを用い、β-
グルコシダーゼについては液相に放出され
たセロビオースを液相で加水分解すること
からミカエリスメンテンモデルを適用した。 
 
(4) 溶解セルロースの加水分解については、
上記(1)に示す半回分式反応器を用いて溶解
セルロースを得、これに酵素を添加して加水
分解を進行させ、得られた糖濃度の時間変化
を測定することに成功した。反応モデルには
均一相反応であることからミカエリスメン
テン反応モデルを用いた。固体セルロースの
加水分解よりも迅速な加水分解が進行する
ことを確認した。 
 
 (5) 発酵阻害物質を添加した酵母で GND1, 
ZWF1, RPE1, TKL1の発現量は大きく変化し
なかった。マイクロアレイによる網羅的遺伝
子発現探索の結果、アミノ酸の一つであるメ
チオニンを合成する遺伝子の発現が著しく
上昇していることが明らかになった。さらに
リアルタイム PCR によりフルフラール存在
下では同遺伝子発現の上昇が顕著であるこ
とを明らかにした。さらに Sulfate permease
トランスポーターの遺伝子発現を解析した
結果、SUL1,2共にコントロールと比べ発現量
が高いことが明らかになった。 
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