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序文

研究成果シリーズは、農林水産省農林水産技術会議が研究機関に委託して推進した研究の成果を、総合的

かつ体系的にとりまとめ、研究機関及び行政機関等に報告することにより、今後の研究及び行政の効率的な

推進に資することを目的として刊行するものである。

第498～502集「地域活性化のためのバイオマス利用技術の開発①～⑤」は、農林水産省農林水産技術会

議の委託プロジェクト研究（2007～2011年度）の研究成果をとりまとめたものである。

2010年12月に閣議決定された「バイオマス活用推進基本計画」では、 2020年を目標年として、炭素量換

算で約2,600万tのバイオマス利用、新たに 5,000億円の市場創出を掲げるとともに、バイオマスの種類毎

の利用率目標を設定している。

具体的には、①農作物非食用部の利用率を約45%（すき込みを除く）まで拡大、②林地残材の利用率を

約30%以上に拡大、③資源作物を炭素量換算で約40万t生産すること等を目標としており、これらの目標

を達成するためには、バイオマス利用技術の開発を行うことが必要である。

本研究は、バイオマス資源、エタノール等への変換技術、バイオマス利用モデル、バイオマス・マテリア

ル製造技術等の開発について、体系的に研究し、バイオマス利用の高度化に資することを目的としている。

この研究の成果は、今後の農林水産関係の研究開発及び行政を推進する上で有益な知見を与えるものと考

え、関係機関に供する次第である。

最後に、本研究を担当し、推進された方々の労に対し、深く感謝の意を表する。

2014年3月

農林水産省農林水産技術会議事務局長

雨宮宏司
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N 研究目的

1 木質バイオマスを利用したマテリアル製造コ

ストの低コスト化・機能性向上技術の開発

地域に賦存する豊富な林地残材等の未利用バイオ

マスを有効に活用していくためには、多様なエネル

ギーへの変換技術の開発の他に、新たな生分解性素

材等の石油化学製品代替品製造技術、循環利用技術

を開発する必要がある。このため、林地残材や廃材

等未利用の木質バイオマスの特性を活かしたバイオ

マス・マテリアル製造技術の開発を開発する。

(1) 耐候性や木質充填割合を向上させた木質複

合プラスチックの製造技術

廃材や未利用材の高付加価値化により、木質バイ

オマスの有効利用を図るため、木粉と熱可塑性プラ

スチックを複合させた素材の耐候性の向上を目指

し、長期間の使用に耐えられるような技術開発を行

う。また、木材とプラスチックとの複合材は熱流動

性が低いため、特に木質配合率の高い場合は射出成

型などの成型性が問題となっている。このため、木

材成分の熱可塑性を向上させることにより流動性を

向上させ、高い木質含量を持つ複合材を開発し、石

油系汎用プラスチックの代替を目指す。

(2) 単層トレイの製造技術

発泡スチロールなどのプラスチック製トレイによ

り生ずる環境への負荷が大きな問題となっているた

め、プラスチック系トレイを代替する目的で林地残

材等を原料とした木質トレイの製造技術開発を行

う。これまでの木質トレイの多くは接着剤を使用し

た多層成型品であり、コストが高いこと、耐水性、

接水性、強度などトレイに求められる性能が十分で

なかったことが問題であった。このため、木質トレ

イを水熱作用によって高品質かつ低コストで製造

し、さらに耐水性などの性能を付与する技術開発を

行い、低コストで高性能な木質トレイ製造プラント

設計を行う。

(3) 木質未利用資源であるリグニンの利用技術

再生産可能な木質系資源に含まれるリグニンは地

球上で2番目に多量に存在する有機化合物であり、

最も多量に存在する芳香族天然高分子である。バイ

オマス有効利用のため、また第2世代のバイオエタ

ノール生産等のバイオマス利用技術から大量に副産

するので、リグニンの特性を十分に生かした利用法

を確立することが求められているが、これまで高度

な利用技術は殆ど確立されていない。本研究では、

未利用のリグニンを有効利用するため、①リグニン

分解微生物のリグニン資化能を代謝工学技術により

再構成し、リグニン等の芳香族系バイオマスを自由

な分子設計が可能なポリマー原料になりうる有用代

謝中間体へ変換し、それを用いた機能性バイオプラ

スチックを設計、開発する。②リグニンからの機能

性材料として、コンクリート用化学混和剤、酵素安

定化剤、活性炭素繊維の製造技術を開発する。

(4) アミン類処理による樹皮タンニンの樹脂化

技術等の低コスト製造・機能性向上の技術

樹皮は製材工場で多量に排出されているが、現状

では利用率が低いことから、需要の大きい用途への

応用が期待されている。本研究では、簡便なアミン

類処理を用いることで、樹皮タンニンから非ホルム

アルデヒド系の新規樹脂材料を開発し、塗料等に応

用することを目的とする。また、樹皮タンニンは抗

菌性等の有用機能を有することから、新規機能性を

有する樹脂材料を開発することを目的とする。
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2 食品廃棄物・加工残漬を利用した高効率な生

分解性資材及び高付加価値素材の開発

(1) 多水分系食品廃棄物を活用した低コスト・

高効率な生分解性成形素材化技術及び成形加工技術

オカラ、デンプン淳等の一般的な食品製造廃棄物

は、均一性が高い、集約性が高い、周年性が高い、

有機物含量が高い等の利用上の大きい利点を有する

ものの、水分含量が高く腐敗しやすいという保存・

流通上の重大な問題を有する。本研究は、腐敗する

前に発酵処理を行うことにより、試料の保存上の問

題を低減する。また、発酵生産される微生物多糖や

タンパク質等により、その後のベレット加工工程に

おける脱水－成形処理効率や利用段階における取扱

い効率を向上させ、それらを単独あるいは低価格の

添加物の配合により、押出し成形や射出成形、圧縮

成型などの成形処理を可能とし、農業資材等の汚れ

がひどくリサイクルコストの高い用途において、生

分解性資材として土壌還元や通常の有機性廃棄物と

して処理が容易な成形素材を加工する技術を開発す

る。カンショデンプン淳等の高水分系食品廃棄物の

低コスト通風乾燥処理技術を開発すると共に、植物

由来の生分解性熱可塑性ポリマーとの混合・発泡・

成型処理を確立し、低コストに農作物用の生分解性

輸送容器等に再資源化するための技術開発を行う。

(2) 水産加工残j査からのセラミド、コラーゲン

等の高付加価値素材の効率的な抽出技術開発

1) セラミド化合物の高純度精製法の開発及び残

i査からのプロバイオティック乳酸菌・生理活性化合

物の生産

本細部課題では、まずホタテガイやバカガイ、イ

カ類などの各組織に含まれるセラミド化合物（セラ

ミドアミノエチルホスホン酸、 CAEP）の含量や季

節における相違を明らかにし、水産物廃棄物中で最

も効率のよい部位、季節を明らかにする。また、得

られたスフインゴ脂質の精製、単離技術を確立し、

新香粧品や研究用試薬に利用できる高純度素材を得

るとともに、純度評価法を開発する。さらに、きょ

う雑する重金属（カドミウムやヒ素など）の含有量

を明らかにし、得られた高純度品の安全性を明らか

にする。また、二次残淳の減量化のため、二次残浮

から乳酸菌等の有用微生物の培養基質に変換する技

術を開発する。また、スフインゴ脂質（セラミド化

合物）の詳細な構造解析を行うことにより生理機能

や安全性等を明らかにする際に必要な情報を得る。

また、ホタテガイ、イカ残j査を中心に、加工現場に

おいて、それらのスフィンゴ脂質を簡便に抽出・濃

縮する技術、すなわち粗製セラミド大量抽出技術を

開発する。

2) 水産加工残誼からのコラーゲンの効率的回収

と高度利用技術の開発

水産加工残j査から効率的にコラーゲンを抽出する

技術を開発する。抽出した水産加工残誼由来のコ

ラーゲンの性状を糖修飾などによって改変し、練り

製品などへの添加効果を明らかにする。さらに、残

誼由来コラーゲンの健康機能性を探索し機能性と

抽出条件（低分子化によるペプチド成分の生成）と

の関係を明らかにし機能性に富んだゼラチン抽出

技術を開発する。水産加工残誼由来コラーゲン（ゼ

ラチン）を水産練り製品へ添加することにより練り

製品の物性を改変したり、練り製品へ機能性を付加

するための開発を行う。水産加工残i査由来コラーゲ

ンを添加量，添加方法などの条件を変えて冷凍すり

身に添加して魚肉加熱ゲル（かまぼこのモデル）を

調製し，すり身に対する水産加工残誼白来コラーゲ

ンの添加条件が魚肉加熱ゲルの物性等に及ぼす影響

を明らかにする。高効率で抽出した水産加工残誼由

来コラーゲンを水産練り製品の品質改良や機能性向

上のために利用するために必要な知見を得る。

3 家畜排せつ物を利用した新肥料製造技術の開

発

農地土壌への有機物施用は重要であり、「持続農

業法」、「有機農業推進法」では堆肥の利用促進が目

標として掲げられている。また、「農業環境規範」

においても、堆肥施用などによる土作りが求められ

ている。大量に発生する家畜排せっ物を堆肥として

農業利用することはこの面で重要である。しかし、

耕種農家にとってコストと労力に見合う堆肥利用の

便益を見出し難いことが堆肥利用促進上の課題と

なっている。また、枯渇性資源であるリンの効率的

な農業利用も今後の課題である。このため、有機性

資源循環を促進するために、以下の研究を実施した。

現状では、窒素供給効果の面では lkgの窒素供

給に 500～ lOOOkgの堆肥散布が必要になり労力面

での課題となっている。このため、窒素濃度を高め

た堆肥の製造法を開発する。資源リサイクルの観点
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から畜舎排水に含まれるリンの回収技術、及びこれ

を育苗用資材として活用する手法を開発する。肥効

以外の面でも利用の魅力となる効果の発揮をめざ

し、土壌微生物叢をコントロールし健全な作物栽培

に効果を発揮する堆肥製造法を開発する。堆肥の製

造条件によっては、塩類濃度が高まり、利用に当たっ

ての障害になることもある。そこで、農家のニーズ

に適合した低塩類堆肥の製造・利用技術を開発する。

堆肥の利用にあたって今後一層重要となる衛生管理

面の向上に資する技術として、堆肥に接種した大腸

菌の増殖量を迅速かっ自動化された手法で把握し、

有害微生物の再増殖リスクを評価する技術を開発す

る。

v 研究方法
1 木質バイオマスを利用したマテリアル製造の

低コスト化・機能性向上技術の開発

(1) 木質複合プラスチックでは、高耐候化につ

いては耐候性の低い木粉の化学的改質、複合材の表

面処理、援水剤や光安定化剤の検討、実大製造ライ

ンによる成型実験を行い、同時に耐候性や耐久性の

評価を行う。高木質充填複合プラスチックは、水熱

作用により木粉の熱可塑性を向上させ、木粉含量の

向上を目指す。同時に、生分解性の評価と分解性の

向上、接水性や強度性能の評価と性能向上を目指す。

(2) 木製トレイでは、単層トレイを製造のため

の単板の水熱処理を行う。また、耐水性、強度等を

向上させるために、天然物系高分子や薄オレフイン

フィルム等を用いで性能向上を検討する。一方で、

木質トレイの高性能化のための研究として複合化や

保温性や抗菌性等の機能性の評価を行う。同時に、

未利用木質バイオマスからのトレイ製造のためのシ

ステム化を検討し、最適生産システムの提案を行う。

(3) 未利用リグニンの利用技術では、蒸煮や爆

砕技術を用いてリグニン系高分子物質の低分子化を

行い、土壌細菌の代謝遺伝子を利用して新規の高分

子ポリマー原料の生産系を確立し、ポリマーの設計、

合成法の確立、ポリマーの物性評価を行う。リグニ

ンからの機能性材料の開発においては、リグニンの

化学修飾により両親媒性リグニンを調製し、コンク

リート用化学混和剤や酵素安定化剤を開発すると共

に、リグニンに熱溶融性を付与することによる活性

炭素繊維の製造法を検討する。

(4) 樹皮タンニンをアミン類で処理を行い、非

ホルムアルデヒド系の新規樹脂を調製する。調製し

た樹脂の塗料としての性能評価、抗菌性などの評価

により用途開発を行う。

2 食品廃棄物・加工残j査を利用した高効率な生

分解性資材及び高付加価値素材の開発

(1) 多水分系食品廃棄物を活用した低コスト・

高効率な生分解性成形素材化技術及び成形加工技術

オカラに対して発酵処理を行い、微生物による多

糖成分の付加、脱水成形処理等の利用効率を向上さ

せる（本項目については、 2009年度で終了）。

バレイショ澱粉淳については、実験室レベルの発

酵試験による、品質安定化のための検討を経て、百

キロ規模の大ロット生産とコスト試算を発酵業者等

への業務委託により行う。

大量処理での発酵物の性状を今までの発酵物との

比較を含めて評価し、生分解性素材の原料としての

ペレット化のための粒度等品質が安定した乾燥粉末

の調製、さらに性状の安定したペレット作製、今ま

での射出成形手法に加えて、押出発泡処理などによ

る安定的な成型品の作製条件の明示とそのコスト試

算を行う。カンショデンプン淳等の高水分系食品廃

棄物について、エネルギー化プラント等の廃熱を利

用した低コストの通風乾燥処理技術を開発する。ま

た、この乾燥物とポリマーとの混合割合別に、発泡

資材の成形特性を明らかにするとともに農作物の輸

送用容器としての緩衝性能を明らかにする。

(2) 水産加工残誼からのセラミド、コラーゲン

等の高付加価値素材の効率的な抽出技術開発

1) セラミド化合物の高純度精製法の開発及び残

i査からのプロバイオティック乳酸菌・生理活性化合

物の生産

「ホタテスフインゴ脂質の精製と単離」では、ホ

タテ脂質を精製後、 NMR、GCMSによる脂質クラ

スなどの解析を行い、スフインゴ脂質の精製・単離

する。「ホタテスフインゴ脂質中の重金属の分析」

では、ホタテスフインゴ脂質中の重金属の定量分析

及びHPLCなどによるスフインゴ脂質の定量を行

う。「頭足類スフインゴ脂質の精製と重金属の定量」

では、アメリカオオアカイカなどの頭足類脂質の

精製を行い、 NMR、GCMSによる脂質クラスなど

の解析後、それぞれのスフインゴ脂質を単離する。
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「HPLCなどによるスフィンゴ脂質の高純度化、新

規食品素材の開発」では、 HPLCなどによるスフイ

ンゴ脂質の高純度化を行い、新規食品素材開発のた

めの粉末化などの試験を行う。

2) 水産加工残j査からのコラーゲンの効率的回収

と高度利用技術の開発

マダイ、ハマチ等の養殖魚、残さ、特に、残さ付着

筋肉やスジ等からも高圧レトルトや、多段階抽出法

を開発し、回収率の向上を行い、コラーゲンを高回

収効率で抽出する。水産コラーゲンの機能性を明ら

かにするとともに、酵素処理等で機能性を高めるこ

とにより、高付加価値化を図り、残淳由来コラーゲ

ンの利用拡大を可能とする。また、スプレードライ

を導入して乾燥工程中の劣化を抑制し、より高い効

率で良質な製品を得る。さらに、硬骨魚類以外の水

産物からの抽出技術を開発することにより、素材の

範轄を大きく拡げる。

3 家畜排せつ物を利用した新肥料製造技術の開

発

堆肥化由来アンモニアを完成堆肥に吸着させる堆

肥脱臭法を高度化し、利用目的に応じた肥効制御が

可能な技術システムを開発する。堆肥化の通気方式

を従来の吹込み式から吸引方式とし、吸気中の悪臭

物質であるアンモニアを回収装置で肥料成分として

回収－利用する吸引通気式堆肥化システムを基盤と

し、本技術の一層の高度化と、窒素肥効率の向上な

ど堆肥の品質向上技術を開発する。堆肥化処理での

リン酸マグネシウムアンモニウム（MAP）形成に

よるアンモニア（NH3）揮散低減を図る MAP添加

堆肥化j去を基盤とした高窒素堆肥製造技術を開発す

る。枯渇資源である一方、水質汚濁の原因でもある

リンの効果的な回収・有効利用促進の一環として、

酪農雑排水等の畜舎排水中リンの回収－利用技術を

開発する。油糧廃棄物である廃白土を堆肥化プロセ

スに投入し、しかも堆肥化の適正制御を行うことで、

植物病原菌に対して桔抗作用のある Bacillus属細菌

を高濃度に含む機能性堆肥の製造技術を開発する。

土壌改良用途に適した堆肥製造を目的とし、乳牛ふ

んに加水し固液分離機で脱水した後に堆肥化するこ

とで塩類濃度の低い堆肥製造技術を開発する。堆肥

の衛生面的評価を向上させるため、大腸菌の簡易か

っ迅速な検出法を開発する。

研究計画表（研究室別年次計画）

研究年度 担当研究機関・研究室
研究課題

07 08 09 10 11 機関 研究室

1 木質バイオマスを利用したマテリアル

製造の低コスト化・機能性向上技術の開

デプt交主ー

(1）耐候性や木質の充填割合を向上させた

木質複合プラスチックの製造技術

1）耐候性や木質の充填割合を向上させ

た木質複合プラスチックの製造技術

①耐候性や木質の充填割合を向上させ - 』 森林総研 機能イじ研

た木質複合プラスチックの製造技術

②実大木質複合プラスチックの耐候性 エア・ウォー エコ・ロッカ事

向上技術 ター（株） 業部

③木粉の改質による複合体の耐候性向 』司 ~ 近畿大学 農学部

上技術
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④木質複合プラスチックの環境影響評 - 東京農工大 農学部

｛固

2）木質高充填複合プラスチックの製造

技術

①木質高充填複合プラスチックの製造 - 』 森林総研 機能化研

技術

②高い熱可塑性を持つコンパウンド製 司 - （株）佼和テ 環境事業部

造技術 クノス

③木材複合プラスチックの生分解性評 - ・』 千葉工大 工学部

｛固

④木材高充填プラスチックの性能向上 司 千葉県産技研 環境試験室

技術

(2）単層トレイの製造技術

1)単層トレイの製造技術

①単層トレイの製造技術 - - 森林総研 複合材料領域機

能化研

京都府大京大 農学部

生存研

庄内鉄工（株）

(3）木質未利用資源であるリグニンの利用

技術

1）リグニン系バイオマス資源からの機

能性バイオプラスチック製造技術の開

発

①リグニン系バイオマス資源からの機 - ．ー 森林総研 きのこ・微生物

能性バイオプラスチック製造技術の 研究領域、バイ

開発 オマス化学研究

領域

②新規リグニン代謝遺伝子の単離、解 - -長岡技大
析

③ 2－ピロン－4,6－ジカルボン酸（PDC) 司 -日本大学
生産システムの開発

④ 2－ピロン－4,6ージカルボン酸（PDC) - ・． 東京農大

含有バイオプラスチックの有効利用

に関する開発研究

⑤2－ピロン－4,6－ジカルボン酸（PDC) 一・
．』
（株）豊田白

を利用した機能性ポリマーの物性評 動織機

価及び製品化検証

リグニンからの機能性材料の開発

①機能性リグニン製造技術の開発 - ・． 森林総研 バイオマス化学

研究領域
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②両親媒性リグニン製造技術の開発 - 』

北大 農学研究院

③リグニンを用いたコンクリート用混 司-

;.. 』 農工研

和剤の開発

(4）アミン類処理による樹皮タンニンの樹

脂化技術等の低コスト製造・機能性向上

技術

1）アミン類処理による樹皮タンニンの

樹脂化技術等の低コスト製造・機能性

向上の技術

①アミン類処理による樹皮タンニンの 司 森林総研 バイオマス化学

樹脂化技術等の低コスト製造・機能 研究領域

性向上の技術

2 食品廃棄物・加工残i査を利用した高効

率な生分解性資材及び高付加価値素材の

開発

(1）多水分系食品廃棄物を活用した低コス

ト・高効率な生分解性成形素材化技術及

ぴ成形加工技術

1）微生物生産多糖等による食品廃棄物 -『司 ~ 食総研 食品素材科学研

の付加価値向上技術の開発 究領域

2）糸状菌を用いたデンプン淳の高タン - 食総研 微生物利用研究

パク質化技術の開発 領域

食品工学研究領

域

3）多水分系食品廃棄物の発酵・ペレッ - 食総研

ト化・成形加工技術の開発

4）高水分系食品廃棄物等を活用した生 司 - 九州研

分解性素材の成形加工技術の開発 食総研

(2）水産加工残誼からのセラミド、コラー

ゲン等の高付加価値素材の効率的な抽出

技術開発

1）セラミド化合物の高純度精製法の開

発及び残i査からのプロバイオティック

乳酸菌・生理活性化合物の生産

①セラミド化合物の高純度精製法の開 - 水産総研・中 食品安全研

発 央水研

滋賀大

青森県産技セ 食品総研

②セラミド化合物の抽出残さからの有 - - 水産総研・中 食品安全研

用微生物用培養基質の製造法の開発 央水研
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③バカガイセラミド等の化学構造の決 - ．』
滋賀大教育学 科学教室

r疋よ「歩 音日

④現場でのセラミド大量調整法 司 - 青森県産業技 食総研・水産食

柿Tセンター 品科学部

2）水産加工残i査からのコラーゲンの効

率的回収と高度利用技術の開発

①水産加工残j査からのコラーゲン抽出 司 水産総研・中 利用加工部・品

効率化と性状改変及び機能性の解明 央水研 質管理研、機能

評価研

②水産加工残j査由来コラーゲンの水産 『司 - 水産総研・中 利用加工部・品

物コラーゲンの製品原料化 央水研 質管理研

東海大 海洋学部

3 家畜排せっ物を利用した新肥料製造技

術の開発

(1）堆肥化の過程で揮散するアンモニアや

流亡するリン酸等の回収技術と成分調整

技術等による新肥料の製造技術の開発

1)堆肥脱臭による高窒素濃度有機質肥 一・ ．』
九州研 九州バイオマス

料製造技術の開発 利用チーム

2）吸引通気式堆肥化による高窒素濃度 司 - 畜草研 資源化システム

有機質肥料製造技術の開発 チーム

浄化システム

チーム

3) MAP形成による高窒素濃度堆肥製造 司 - 東北研 資源化システム

技術の開発と化学肥料代替効果の検証 北海道研 北海道サブチー

ム

富山県 農林水産総技セ

ンター

4）流亡リン等の回収・利用技術の開発 野茶研 業務用野菜チー

ム

①酪農関連液状廃棄物からの栄養塩の 司 - 畜草研 資源化システム

回収・前処理・利用技術の開発 チーム

浄化システム

チーム

②豚舎汚水の活性汚泥処理水等からの 司 -
リン除去回収技術の開発

③メタン発酵処理後の固液分離ろ液等 - 』 北海道研 資源化システム

からのリン除去回収技術の開発 北海道サブチー

ム

(2）作物病害の抑制効果を持つ微生物の堆

肥化過程での増殖技術
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1）作物病害の抑制効果を有する堆肥製

造技術の開発

①油糧廃棄物バイオマスを活用した病 可 - 中央研 資源循環・溶脱

害抑制能を付与した牛ふん堆肥製造 低減チーム

技術の開発 環境影響評価

チーム

②病害抑制機能を付与した堆肥製造技 野茶研 業務用野菜チー

術の経済環境統合評価 ム

③堆肥化プロセスの制御による桔抗微 」a ・』 一重県 畜産技術セン

生物高濃度合有堆肥製造技術の開発 神奈川県 ター

(3）堆肥の塩類除去技術

1）家畜排せっ物を利用した低塩類堆肥 『-
』~ 中央研 資源循環・溶脱

及び成分調整堆肥の製造技術の開発 低減チーム

環境影響評価

チーム

神奈川県 畜産技術セン

ター

注）丈中の図、表に付した番号は、上記研究課題番号とその中の一連番号を組合せて表示してある。

（例 1 (1) 1) ①の課題の 1番目の図の場合は、図 11111と表示）

羽研究結果

1 木質バイオマスを利用したマテリアル製造コ

ストの低コスト化・機能性向上技術の開発

(1) 木質複合プラスチックでは、紫外線吸収剤

及び光安定化剤の添加により、耐候性を大幅に向上

することに成功した。また、チョーキング現象の新

しい評価試験方法を提案し、 JIS規格に提案した。

製造段階から流通までの詳細な環境影響を行い、複

合プラスチックのカーボンフットプリント（CFP)

の算定における PCR（商品別算定基準）の基礎デー

タに採用されたの木質高充填複合プラスチックでは、

木粉の湿熱処理前処理により、ポリプロピレンとの

複合コンパウンドの熱流動性の向上に成功し、実大

溶融混合機を用いて木粉配合割合75%までの射出

成形技術を確立した。また、相溶化剤により木質高

充填複合婦裏スチックの強度性能、耐水性能が大幅

に向上できることを明らかにした。

(2) 単層木製トレイでは、トレイの割れ、しわ

等の発生が抑制できる水熱処理条件及び、水蒸気処

理を用いないトレイの変形固定条件を明らかにし

た。また、水と有機液体の混合液体を用いることに

より木材の変形量が大きくなり、トレイの割れ防止

等に有効であることが明らかになった。市販天然系

塗料のうち、亜麻仁油系塗料により耐水性能の向上

が可能となり、またキトサン溶液も市販塗料と同程

度の耐水性能を示すことが明らかとなった。オレ

フイン系熱溶融性フィルム（PE/EVA）のオーバー

レイにより耐水性及び強度の向上、繰り返し使用の

可能性を示した。また、曲げ角度が大きくて、深い

木質トレイ（深さ 30mm，曲げ角度60及び50度（左

右異形））の製造を可能にした。木質トレイの製造

プラントの設計・開発では、ガス（水蒸気）抜きの

ための成形中のシリンダーの自動上下動作を設定可

能な木質トレイ製造装置を開発した。

(3) リグニンからのバイオプラスチック製造技

術の開発においては、リグニン分解微生物の遺伝子

を操作することにより、リグニンからグリーンプ

ラスチック原料となる 2－ビロン－4,6－ジカルボン酸

(PDC）と言う単一の化合物の大量発酵生産技術を

確立した。さらに PDCを化学処理して、高性能エ

ポキシ接着剤の製造や、伸縮性を有する PDCポリ

ウレタンの製造に成功した。リグニンからの機能性
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材料の開発においては、リグニンに両親媒性という

機能性を付与することに成功した。両親媒性とは水

にも油にも溶解する性質のことで、開発した両親媒

性リグニンは「コンクリート用混和剤」ゃ「酵素安

定化剤」として高付加価値利用できることを見いだ

した。また、熱溶融性を付与したリグニンから「活

性炭素繊維」の製造が可能となった。

(4）樹皮タンニンの簡便なアミン類処理により、

水不溶な樹皮タンニン アミン類樹脂を開発した。

樹皮タンニンとアミン類の反応には酸素酸化が関与

し、ピロガロール核を有するタンニンで反応性が高

いことを明らかにした。樹皮タンニン アミン類樹

脂は天然物系塗料のカキシブと同等の塗料性能を有

すること、非常に高い気中ホルムアルデヒド捕捉能

を有することを明らかにした。

2 食品廃棄物・加工残漬を利用した高効率な生

分解性資材及び高付加価値素材の開発

(1) 多水分系食品廃棄物を活用した低コスト・

高効率な生分解性成形素材化技術及び成形加工技術

オカラの微生物処理によるペレット成形性の向上

を目的とした研究を推進し、発酵熱利用技術に関す

る基礎検討と問題点抽出を経て、腐敗臭を抑制しつ

つ改質を行うためのIrpexlacteus NBRC 5367由来

酵素によるオカラの改質処理の有効性を確認し、オ

カラの高次利用に関する基本的なプロセスの提案を

行うことができた。

多水分系食品廃棄物の非食品用途として農業資材

や農産物輸送容器等に再資源化する資源循環システ

ムを構築するため、馬鈴薯デンプン淳を対象として、

その成形加工性の向上のため、糸状菌の一種である

麹菌を培養してタンパク質を蓄積させるとともに、

菌体発酵熱による乾燥を行うこととした。麹菌44

株の中から馬鈴薯デンプン淳を培地として生育のよ

い菌株を選択し、小ロット培養試験を行った。タ

ンパク質の蓄積量が12%を超えることを確認の後、

スケールアップ培養を実施した結果、小ロット試験

と同様にタンパク質が蓄積すると共に、デンプン淳

の発酵熱による乾燥が観察された。また、デンプン

淳を培地とした麹菌固体培養により、ペクチナーゼ

を生産することが可能であった。

多水分系食品廃棄物の非食品用途として農業資材

や農産物輸送容器等に再資源化する資源循環システ

ムを構築するため、デンプン系残誼等を対象にした

生分解性素材等への成形加工技術の開発を行った。

射出成型機による発酵処理馬鈴薯デンプン淳からの

生分解性育苗ポットの試作では、市販の生分解性樹

脂との混合により発酵処理物が7割程度までは育苗

ポットの連続成形が比較的安定していることを確認

した。発泡成形ではコーンスターチとポリプロピレ

ンに発酵処理物を混合したバラ緩衝材を試作した結

果、発酵処理物の配合が20%までは連続的な発泡

成形が可能であった。真空成形では市販生分解性樹

脂（PBSA）またはポリエチレンとの混合を検討し、

PBSAの場合では溶融粘度が低く、シート製造が困

難であると共に容器成形時のドローダウンが大き

く、広い巾での製造は不可であると判断された。

ポリ乳酸樹脂（PLA）とコーンスターチ、粉砕

モミガラの混合比等を変え成型条件を明らかにし

た。またポリプロピレン（PP）とコーンスターチ（CS)

とカンシヨデンプン淳を配合したもので板状の発泡

資材を作製することが可能であり、加温・冷却プレ

ス法によりイチゴ用緩衝トレイを作製することがで

きた。なお、 PLA系の発泡資材は弾力がなく曲げ

に弱い硬質性状を示した。出来上がった緩衝資材に

ついて、果実段ボール箱底面の緩衝材として評価

し、 ppベースの緩衝材は十分な緩衝効果が得られ

たが、 PLA発泡資材では緩衝効果が不十分なこと

がわかった。カンショデンプン淳について40℃か

ら200℃までの乾燥温度で乾燥試験を行い、乾燥特

性を明らかにすると共に、カンショデンプン生産工

場での蒸気廃熱量からデンプン淳発生量の約6%を

乾燥処理でき、デンプン生産能力 l,800t規模では

約46tの乾燥品が生産できると想定された。処理コ

ストは、従来の廃棄物処理コストを差し引き、規模

の拡大や乾燥装置の見直しにより 30円／kg以下に

できると判断された

(2) 水産加工残j査からのセラミド、コラーゲン

等の高付加価値素材の効率的な抽出技術開発

1) セラミド化合物の高純度精製法の開発及び残

i査からのプロバイオティック乳酸菌・生理活性化合

物の生産

1）ホタテスフインゴ脂質の精製：ホタテガイ各

部位の脂質クラスを検討し全時期、全部位でセラミ

ドアミノエチルホスホン酸（CAEP）含量が明らか

となった。いずれも高い効率のセラミド資源となる
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ことが明らかとなった。 2）ホタテスフインゴ脂質

含有重金属の解明：ホタテガイ残淳中のヒ素の化学

形態に関して、中腸腺抽出物を複数回測定したとこ

ろ、いずれも低濃度でもあり、また問題のある無機

ヒ素ではなかった。 3）ホタテスフインゴ脂質画分

の毒性評価：ホタテガイ残淳から得られたスフイン

ゴ脂質画分に関して、ラットを用いた動物試験に

より、毒性は認められなかった。 4）ホタテスフイ

ンゴ脂質高純度化法の開発：純層系カラムを用いた

HPLC蒸発光散乱検出器システムで、 CAEPが完

全に分離・定量され、セラミド純度が評価できた。 5)

アメリカオオアカイカスフインゴ脂質の精製：アメ

リカオオアカイカ軟体部の脂質クラスを調べ、全時

期、全部位ともに CAEPが相当量含まれることが

分かった。 6）アメリカオオアカイカスフインゴ脂

質含有重金属の解明：アメリカオオアカイカセラミ

ド画分は、ほとんど重金属がないことが判明した。7)

アメリカオオアカイカスフインゴ脂質高純度化法の

開発：アメアカセラミドの HPLCELSD法による

高純度化試験を HPLCで、行ったところ、ほほ100%

で得られた。 8）アメリカオオアカイカスフインゴ

脂質安全性の解明：アメアカ抽出物の試験をラット

飼育による安全性試験では、順調な体重増加がみ

られ死亡等の症状は認められず、安全であること

が分かった。 9）アメリカオオアカイカの製品素材

化：アメリカオオアカイカ皮由来のスフインゴ脂質

画分のバルクオイル化、粉末化に成功した。 10）セ

ラミド抽出残さからの培養基質の調製：セラミド残

淳をタンパク質分解酵素で加水分解させたところ、

50℃で24時間、パパイン等で反応させたものが最

も成績が良かった。 11）残淳ベプトンを用いて調製

した細菌用培地の発育支持能力の評価：残淳ベプト

ンから調製した乳酸菌用培地の発育支持能力評価の

結果、 Le・.lactisを試験菌に用いた場合では，市販の

Bactoトリプトンを含む対照区と比較して遜色ない

程度に増殖することが示された。 Lb.brevisの培養試

験を行った結果、残淳ベプトンを用いた培地と対

照区では、対照区の MRS培地よりも高い値を示し

た。 12）ホタテスフインゴ脂質の構造解析：ホタテ

ガイ内臓の CAEPは、異なる 2種類の CAEPn-1及

びCAEPn2から成ることを明らかにし、 CAEPn1 

はパルミチン酸等を含み、移動度の低い CAEPn-2

は2－ヒドロキシ酸を含有していた。長鎖塩基組成

は、 CAEPn1がdl6:1、dl7:1等を主成分として

いた。 13）ホタテガイの生殖巣について、比較的糖

鎖の短い中性糖脂質の比較、検討を行い、 CMSの

構成成分と CDS及びCTSの含有量に著しい差異が

認められた。 14）貝柱より酸性糖としてウロン酸を

含有する新規酸性糖脂質を見出した。マンノース 2

分子とグルコース等の6種7糖から成るセラミドヘ

プタサッカリドであることを明らかにし、その完全

構造を決定した。 15）バカガイ・頭足類等のスフイ

ンゴ脂質の構造解析：バカガイのセレブロシドを精

製し、ガラクトセレブロシドとグルコセレブロシド

だった。 16）アメリカオオアカイカ皮から、最終

的に 50mg/gのSphと170mg/gのCAEPを精製し

た。両者とも脂肪酸組成は、パルミチン酸が主成分

であった。一方、長鎖塩基組成は、両者とも dl6:

1、dl8:1を主成分としていた。 17）アメリカオオ

アカイカ皮の乾燥重量 lkg当たり 35mgのセレブ

ロシドを精製しガラクトセレブロシドとグルコセレ

ブロシドより成っていた。 18）高級中性糖脂質につ

いては、糖数が2～ 7糖である糖脂質の存在を明ら

かにし、構造を決定した。 19）ホタテガイ加工残誼

からのセラミド抽出技術の開発：水分調整したホタ

テガイを 3～ 20倍の 99.5%エタノールで抽出した。

CAEPは10倍量のエタノールで効率的に抽出され

た。 20）アメリカオオアカイカ皮からのスフインゴ

脂質抽出技術の開発：アメリカオオアカイカの皮か

ら粗脂質 147.2gを含む濃縮液を調製し CAEP及び

スフインゴミエリン（Sph）からなるスフインゴ日旨

質を計11%得た。キ且脂質をウインタリングし 20%

を上回る純度の粗製セラミドを得た。 21）保管温度

が0℃以下では両気体環境下でCAEPは目立った

変化を示さなかった。 Sphは設定したどの条件でも

114日間減少しなかった。

2) 水産加工残誼からのコラーゲンの効率的回収

と高度利用技術の開発

1）水産加工残誼からのコラーゲン抽出効率化：

ハマチ中骨等の水産加工残j査を原料に、コラーゲン

をゼラチンとして抽出し、抽出液を乾燥、粉末化し

てゼラチン粉末を得た。エタノールによる脱脂工程

は省略でき、乾燥法は 105～ 110℃の加熱乾燥が適

当であることが明らかになった。本方法でのコラー

ゲンの抽出率は90%であった。 2）水産加工残i査由

来コラーゲン（ゼラチン）の糖修飾による性状の改
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変：メイラード反応を用いて水産加工残j査由来コ

ラーゲンに各種糖類を修飾したところ、ゲル強度に

変化が見られ、グルコースやマルトースによる修飾

ではゲル強度が上がることが明らかになった。糖修

飾によりコラーゲンの性状を改変できることが明ら

かになり、様々な物性のコラーゲンの調製が可能と

なった。 3）水産加工残誼由来コラーゲンの機能性

の解明：ハマチ中骨から得たコラーゲンをプロテ

アーゼで分解することによりアンギオテンシン変

換酵素 Iに対する阻害活性を有するペプチドを得

た。至適反応条件で得られたゼラチンペプチドにつ

いて、活性画分を精製し、シーケンスを行って新規

ペプチドを同定した。 4）水産加工残誼由来コラー

ゲンの性状比較：水産加工残誼由来コラーゲンハマ

チ中骨よりラインテスト用に大量抽出したコラーゲ

ンについて、マダイ皮由来コラーゲンなどと比較

し、いずれも約9割がタンパク質で、一般成分につ

いては特に差は認められなかった。 5）水産加工残

誼由来コラーゲンの練り製品への添加と添加効果の

解明：ハマチ中骨抽出コラーゲンを添加した練り製

品2種類を試作し、物性などを測定した結果、カマ

ボコとしてのゲル物性を維持するためには、コラー

ゲンを 5%まで添加可能であることが明らかになっ

た。

3 家畜排せつ物を利用した新肥料製造技術の開

発

堆肥脱臭j去による高窒素濃度堆肥の製造について

は、古紙添加による窒素回収率向上、アンモニアモ

ニターによる窒素増加量予測、 pH及びECによる

窒素増加の把握手法を組合せたシステムを確立。生

産された堆肥は窒素が速やかに放出され、肥切れが

良いことが特徴。夏まき人参の有機栽培に利用する

と、施肥量は牛糞堆肥の約1/5、肥料価格は約1/3で、

商品化率も約 10%向上。堆肥50kgで窒素 lkgの代

替となり、窒素 lkg当たり 450円の有機質肥料製

造という目標を達成した。

吸引通気方式堆肥化による高窒素濃度堆肥の製造

については、アンモニア回収の効率化、戻し堆肥

手法の高度制御による温暖化ガス N20の揮散抑制

などにより、堆肥中の窒素含量を乾物当たり 2%か

ら4%にまで高めることに成功した。さらにペレッ

ト化技術を組み合わせて、機械散布も可能な高濃度

窒素堆肥の一連の生産体系を開発。研究プロジ、エク

ト開始後4年目までに、飼料用米栽培試験などによ

り堆肥肥効率が50%程度に高まることを確認した。

堆肥50kg施用で窒素 lkgの代替という当初目標に

対して、窒素0.7～ 0.9kgの代替にまで到達した。

パーライトを浄化微生物保持資材に用いた簡易浄

化、粒状軽量発泡コンクリート資材による浄化水か

らのリン吸着回収の組み合わせで簡易な装置でのリ

ン回収ができた。得られたリン吸着資材を育苗用培

土に 10%以上添加すると、リン酸無施肥でキャベ

ツ苗を育苗してもリン酸施肥の場合と同程度以上の

生育が得られた。 MAP結晶化法による豚舎汚水浄

化処理水からのリン回収は量的に多くを見込めない

ケースが多いことから、浄化前の汚水からの回収を

目指すべきことを明らかにした。一方、調査した養

豚農家の多くで汚水中の P04-Pは半分以上が既に

結晶化していたことから、 pHを下げて汚水中のリ

ン含有結晶を溶解後に MAP法を適用するとリン回

収が増加する可能性が示された。 MAPj去による豚

ふん尿メタン発酵消化液からのリン回収において

は、 30%MgC12の適正添加量は固液分離後の消化

液で0.1%程度、未分離消化液で0.3～ 0.5%程度と

推定された。

トマト根腐萎凋病菌に桔抗作用を有するバチルス

属菌を堆肥中に高密度化する技術については、酪農

牛ふんに廃白土を 15%程度混合し、密閉縦型発酵

装置で堆肥化すると有効細菌を堆肥 lg当たり l億

個以上に高密度化できた。この堆肥の保管方法及び

作物への施用試験を行い、実用化の基盤を確立した。

病害が著しく抑制されている土壌から単離した担

子菌属糸状菌SD-62株は、病原菌チンゲン 2株の

生育を抑制することを確認した。チンゲン 2株の濃

度に対しSD-62株の濃度が15倍以上高くなったと

き健全栽培が可能であった。午ふんと油かすの混

合割合を s:2にすると、 SD-62を接種時のおよそ

100倍にまで増殖できた。チンゲンサイの生育試験

の結果、コンポストを施用しないときには発病度は

速やかに 100%に達するが、コンポストを施用した

ときには健全栽培を達成することができた。

病害が著しく抑制されている土壌から単離した担

子菌属糸状菌SD-62株は、病原菌チンゲン 2株の

生育を抑制することを確認した。チンゲン 2株の濃

度に対しSD-62株の濃度が15倍以上高くなったと
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き健全栽培が可能であった。牛ふんと油かすの混

合割合を 8:2にすると、 SD-62を接種時のおよそ

100倍にまで増殖できた。チンゲンサイの生育試験

の結果、コンポストを施用しないときには発病度は

速やかに 100%に達するが、コンポストを施用した

ときには健全栽培を達成することができた。

乳牛排せつ物に加水後固液分離を行うことで、塩

類集積が生じやすい施設栽培でも連用可能な、電気

伝導度（EC)2dS/m以下、カリウム含有率2%以

下の堆肥生産ができた。また、花井鉢物培土に使用

される腐葉土やビートモス、パーライトなどの代替

資材としても利用可能であった。

大腸菌の培養・検出にマイクロプレートを用い、

プレート内の 1つのウェルを試験管に見立てた最確

値（MPN）法を採用し、陽性反応をプレートリーダー

で検出することで時間や手聞を大幅に軽減できた。

また、大腸菌検出用試料は茶褐色の着色が強く検出

を妨害するため、培地成分に蛍光酵素基質を用いた

ところ検出精度の改善ができた。

四今後の課題

1 木質バイオマスを利用したマテリアル製造コ

ストの低コスト化・機能性向上技術の開発

紫外線吸収剤あるいは光安定化剤は、更に多くの

紫外線吸収剤や光安定化剤の組み合わせを検討し

て、最適な配合を確立する必要がある。国内では、

成長市場を支える本複合体に使用可能な木粉の安定

的な供給体制の構築が未整備であり、早期の構築が

急務である。木質複合プラスチックは、多数回に渡

るリサイクルが可能という特徴を持つためより低環

境負荷型複合材開発のために情報を提供する必要が

ある。更に木質配合割合80%のコンパウンドによ

る射出成形技術の確立を目指す必要がある。現行処

方の材料で生分解性を向上させるためには、リグノ

セルロースを選択的に分解することのできる腐朽菌

の探索などが必要である。実使用したプラスチック

を再成形する場合の強度等の変化を予測するために

は更なる検討を要する。

割れを生じずにトレイの変形量をさらに大きくす

る条件の検討を行い、高温下の曲げクリープをより

大きくする有機液体や混合液体の検討を行う必要が

ある。トレイまでの歩留まりやトレイ製造エネル

ギーを把握し、二酸化炭素排出量などの値を具体的

に示していく必要がある。また、実用化を目指すた

めには、一層の製造コストの削減を図るため量産化

装置の開発が必要である。

PDCの生産においては、アルデヒド型低分子リ

グニン化合物を高効率に PDCへ変換するために、

アルデヒド基に阻害されない微生物の育種が必要で

ある。さらに、リグニンの効率的低分子化技術の開

発と共に、二量体、三量体などからの PDCへ変換

するためのバイオリアクターの開発が必要である。

PDCから DGPDC誘導体への変換効率が現行約

50%程度である為、今後反応系を改良し収率向上を

図る必要がある。機能性材料の開発においては、両

親媒性リグニンからのコンクリート用化学混和剤の

高付加価値化のため、減水性以外の様々な機能の付

与技術の開発が必要である。リグニン系活性炭素繊

維の開発においては、実用ラインで生産できる製造

システムへの展開が必要である。

アミン類処理により樹皮タンニンから屋内用塗料

として利用可能な機能性樹脂の開発に成功したが、

屋外で使用可能な耐候性は有していなかった。今後

実用化するためには塗料性能、特に耐候性の向上が

必要である。また、樹皮タンニンとアミン類との反

応について酸素酸化が関与すること等を明らかにし

たが、高分子化反応など未だ不明な点が残された。

効率的な樹脂化や性能向上を行うため、より詳細な

反応挙動の解明が必要である。

2 食品廃棄物・加工残j査を利用した高効率な生

分解性資材及び高付加価値素材の開発

(1) 多水分系食品廃棄物を活用した低コスト・

高効率な生分解性成形素材化技術及び成形加工技術

オカラの酵素処理などで得た成果を元に、実用的

に資材化するためには、オカラ培地での酵素生産工

程、原料オカラの酵素処理工程、生成物の固液分離・

脱水工程と個々の生成物の素材化工程を連結した試

験を行い、実用プロセス構築に向けた課題を抽出す

る必要がある。ポテトパルプは、麹菌の菌株を選択

した上で適切な栄養源を追加することにより、極め

て良好な麹菌の固体培地となることが明らかになっ

た。また、小規模試験では、酵素剤として食品メー

カ一等で利用されているベクチナーゼがポテトパル

プを用いた麹菌の培養により生産可能なことが明ら

かになった。今後は、馬鈴薯デンプン淳の有効利用
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のため、ポテトパルプを培養基とした糸状菌の固体

発酵により、工業用酵素等の物質生産に利用してい

くことが期待される。

今回のデンプン淳を用いた成形加工技術の開発は

特定のデンプン淳を用いた場合の試験結果である。

従って、デンプン淳の品質性状はロット、品種、季

節や工場の相違によって変動する異なることが考え

られ、実用化に向けではこれらを考慮しながら、連

続成形の安定化や最終製品の品質安定化に向けた検

討が必要である。さらにデンプン淳での発酵処理に

ついては、澱粉工場等での廃熱を利用することがコ

スト試算においても前提となっているが、馬鈴薯澱

粉工場で唯一、乾燥デンプン淳を製造している工場

においても乾燥に使用しているのは燃料であり、廃

熱での乾燥などのシステムはなく、現地での発酵処

理プラントについては導入が困難な状況である。そ

こで甘藷デンプン淳や焼酎工場などにおいての廃熱

利用での発酵、乾燥処理などへの実用化について、

今までの本課題の成果を活用した形での競争的資金

等への応募によって、継続する予定である。カンシヨ

デンプン淳については、原料の配合条件等により発

泡成形工程で装置の不具合や不良品の発生が見られ

たため、実用化に向けては淳自体の品質変動の把握

が必要である。また緩衝能力を上げた発泡資材で包

装資材としての評価も必要である。さらにカンショ

デンプン淳の乾燥効率の向上や、乾燥コストの一層

の低減のためには、ロータリーキルン型乾燥機など

による低コスト乾燥技術を確立する必要がある。

(2) 水産加工残j査からのセラミド、コラーゲン

等の高付加価値素材の効率的な抽出技術開発

1) セラミド化合物の高純度精製法の開発及び残

誼からのプロバイオティック乳酸菌・生理活性化合

物の生産

1）ホタテガイ廃棄物由来のスフインゴ脂質：ホ

タテガイスフインゴ脂質中の重金属等きょう雑物の

解明は、それぞれの化学形態解明を残している。ホ

タテガイスフインゴ脂質の機能解明が、残されてい

る。製品素材化はまだなされていない。 2）アメリ

カオオアカイカ廃棄物由来のスフインゴ脂質：アメ

リカオオアカイカスフインゴ脂質中の重金属等きょ

う雑物の解明は、それぞれの化学形態解明を残して

いる。動物試馬食による、アメリカオオアカイカスフイ

ンゴ脂質の機能解明が残されている。製品素材化に

成功したが、実用化に至っていない。 3）アルカラー

ゼとパパインを等量混合した混合区を設定したが、

それらの酵素を単独で用いた試験区では大きな差は

みられなかった。しかし、複数の酵素を使用するこ

とでそれらが相乗的に作用する可能性も考えられる

ことから、より安価に効率良く分解する条件検討は

必要である。また、本技術はセラミド等脂溶性化合

物を抽出した残淳を原料とすることで成り立ってい

る。そのため、脱脂された加工残淳が一定量供給さ

れなければならない。 4）ホタテガイスフインゴ脂

質中のセラミドアミノエチルホスホン酸及び糖脂質

の化学構造の解明：年次計画通りに遂行し、研究目

標を達成したが、医薬品や研究用試薬としての有用

性を評価する必要が残されている。 5）バカガイ及

び頭足類等のスフィンゴ脂質中のセラミドアミノエ

チルホスホン酸及び糖脂質の化学構造の解明：年次

計画通りに遂行し、研究目標を達成したが、医薬品

や研究用試薬としての有用性を評価する必要が残さ

れている。 6）ホタテガイ加工残i査からのセラミド

抽出技術の開発：ホタテガイ加工残誼からの粗製セ

ラミド大量調製が可能となったが、今後の課題とし

て、より効率的な調製条件の検討及び、大量に発生

するアセトン及びエタノールの再利用方法の確立、

処理時の防爆環境があげられる。 7）アメリカオオ

アカイカ皮からのセラミド抽出技術の開発：アメリ

カオオアカイカ皮からの粗製セラミド調製について

もホタテガイ加工残誼の場合と同様である。

2) 水産加工残i査からのコラーゲンの効率的回収

と高度利用技術の開発

1）水産加工残j査からのコラーゲン抽出効率化：

熱水抽出液にわずかでも酸が残っていると、その後

の濃縮時に酸も濃縮されて物性に影響を及ぼすこと

から、脱灰分後の水洗を十分に行い、濃縮中のpH

変化にも注意が必要である。 2）水産加工残j査由来

コラーゲン（ゼラチン）の糖修飾による性状の改

変：機能性を有する海藻廃棄物由来のオリゴ糖でも

コラーゲンの物性の改変が可能であったが、更なる

検討を加え、より高機能性な改変コラーゲンを製造

する技術を開発する。 3）水産加工残誼由来コラー

ゲンの機能性の解明：ハマチから得た ACE阻害活

性を有するコラーゲンペプチドをカマボコなどに添

加する場合の効果的な添加条件を検討する必要があ

る。 4）中骨からの抽出条件等について更に検討が
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必要である。特にタイからの抽出で、は行っていない

酸による脱灰とその後中性になるまで水洗する操作

について再検討する必要がある。

3 家畜排せつ物を利用した新肥料製造技術の開

発

堆肥に対する多様な要望に応えるべく、窒素肥効

の高い堆肥、作物の健全な栽培に資する堆肥、土壌

改良に適した堆肥など、利用側のそれぞれの要望に

特化した堆肥の製造及び利用技術を検討した。この

結果、製造法の基盤は概ね確立された。しかし、プ

ロジェクト期間が1年間短縮されたこともあり、実

際の圃場での作物栽培での効果の安定性確認とそれ

に基づく利用指針の確立ついては十分な対応ができ

なかった。この面の取り組み強化が求められる。堆

肥の有効利用促進は、日本全体の資源循環において

重要な要素であることが認識されているものの、現

実的にはまだ不十分なままである。この状況の改善

に寄与することが期待される。
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尻正信・五十嵐圭日子（2010）.セルラーゼ活性増
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用．第70回紙パルプ研究発表会講演要旨集.110-

114. 

102）麻生知裕・幸田圭一－浦木康光－久保智史・
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竜彦.？甫木康光（2011）.両親媒性リグニン誘導体

とセルラーゼ聞の相互作用の解明．日本木材学会

北海道支部講演集.43 : 0-1. 

109）山田竜彦・久保智史・浅野勇・浦木康光（2011).

バイオエタノール製造副産リグニンを用いたコン

クリート用化学混和剤の製造．第56回リグニン

討論会講演集 66-69.

110）山田竜彦 (2011）.リグニンのマテリアル利

用．市氏パルプ技；4苛タイムス.54 (8) 105-109. 

2 食品廃棄物・加工残漬を利用した高効率な生

分解性資材及び高付加価値素材の開発

(1) 多水分系食品廃棄物を活用した低コスト・高

効率な生分解性成形素材化技術及び成形加工技術

1）岡留博司・五月女格・五十部誠一郎・典座宏一－

徳安健・鈴木聡・柏木豊（2008).2008年度農業

施設学会講演要旨.157-158. 
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造法」（特願2009-125785）重原淳孝、片山義博、

山本祐輔、高島宏明、間瀬浩平、阿部友邦、下俊

久、政井英司、大原誠資、中村雅哉、大塚祐一郎

2）「エポキシ樹脂組成物質及びその製造方法」（特

願2008226284) 

3）「ジイソシアナート、ジウレタン及びジウレア

並びにその製造法」（特願2009-127836）重原淳孝、

片山義博、山本祐輔、高島宏明、間瀬浩平、阿部

友邦、下俊久、政井英司、大原誠資、中村雅哉、

大塚祐一郎

4）「木製単板容器の製造方法とこれにより製造し

た木製単板容器ならびに木製単板容器製造ホット

プレス装置」（特願2009-250039）秦野恭典、木口

実、高野勉、庄内豊、大越誠、古田裕三

5）「エポキシ樹脂組成物及びその製造方法」（特願

2010 059095) 

6）「3－メチルガリク酸3,4－ジオキシゲナーゼ遺伝

子導入による PDCの生産」（特願2010-100901)

7）「フェルロイルCoAシンテターゼ遺伝子及び

フェルロイルCoAヒドラターゼ／リアーゼ遺伝

子を用いた PDCの生産」（特願2010-100935)

8）「木製単板容器の製造方法とこれにより製造し

た木製単板容器ならびに木製単板容器製造用ホッ

トプレス装置」（特開 2011-93275）秦野恭典、木

口実、高野勉、庄内豊、大越誠、古田裕三

9）「Methodfor manufacturing a wooden 

veneer container A wooden veneer container 

manufactured there by and a hot pressing 

apparatus for manufacturing wooden veneer」
(P 00201000923 （インドネシア） )Yasunori 

Hatano、MinoruKiguchi、TsutomuTakano、

Yutal王aShonai、MakotoOkoshi、YusoHuruta 

10）「木製単板容器の製造方法とこれにより製造し

た木製単板容器ならびに木製単板容器製造用ホッ

トプレス装置」（201010625154,l（中国））秦野恭典、

木口実、高野勉、庄内豊、大越誠、古田裕三

11）「リグニン系コンクリート混和剤」（特願2010-

050595）山田竜彦、久保智史、浦木康光、本間春

海

12）「リグニン系酵素安定化剤」（特願2010-050596)

浦木康光、本間春海、山田竜彦、久保智史、野尻

昌信

13）「リグニン炭素繊維及び活性炭素繊維の製造方

法」（特願2012-009060）久保智史、山田竜彦

2 食品廃棄物・加工残j査を利用した高効率な生

分解性資材及び高付加価値素材の開発

(2) 水産加工残j査からのセラミド、コラーゲン等

の高付加価値素材の効率的な抽出技術開発

1）「水園生物の軟体部からの極性脂質画分の回収
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方」（特願2007-186502) 斎藤洋昭、津島佐和栄、

荒井基晴

3 家畜排せつ物を利用した新肥料製造技術の開

発

1）「パーライト充填通気槽を用いた排水中からの

有機物・窒素・リンの同時除去システム」（特願

2010 162670）山下恭広、田中康男、荻野暁史、

横山浩

x 研究担当者
1 木質バイオマスを利用したマテリアル製造コ

ストの低コスト化・機能性向上技術の開発

独立行政法人森林総合研究所

木口実＼片岡厚、小林正彦、川元スミレ、

松永浩史、秦野恭典＼高野勉、塔村真一郎、中

村雅哉ヘ橋田光＼牧野礼、大塚祐一郎、大原誠資、

山田竜彦＼久保智史

独立行政法人農業・食品産業研究機構農村工学研究

所

中嶋（浅野）勇＊

国立大学法人東京農工大学

服部順昭、水谷百合香＼渡辺麻有子、安藤恵、介

千葉県産業支援技術研究所

海老原昇＼篠田清、足達幹雄、龍頭克典

国立大学法人京都大学生存圏研究所

梅村研二＊

国立大学法人長岡技術科学大学

政井英司

国立大学法人北海道大学

浦木康光＊

公立大学法人京都府立大学

大越誠＼古田裕三

近畿大学

高谷政広ヘ岡本忠

千葉工業大学

柴田充弘＼寺本直純

日本大学

片山義博＊

エア・ウォーター株式会社

大友祐晋＊

株式会社佼和テクノス

甲斐信吾＊

株式会社豊田自動織機

間瀬浩平

2 食品廃棄物・加工残j査を利用した高効率な生

分解性資材及び高付加価値素材の開発

(1) 多水分系食品廃棄物を活用した低コスト・

高効率な生分解性成形素材化技術及び成形加工技術

独立行政法人農業・食品産業技術総合研究機構

食品総合研究所

柏木豊、奥座宏一、徳安健＼鈴木聡、楠本憲一＼

岡留博司＼五月女格、石川豊、

五十部誠一郎

独立行政法人農業・食品産業技術総合研究機構

九州沖縄農業研究センター

薬師堂謙一＼杉浦陵

(2) 水産加工残i査からのセラミド、コラーゲン

等の高付加価値素材の効率的な抽出技術開発

独立行政法人水産総合研究センター 中央水産研究

所

斎藤洋昭＼里見正隆＼矢野豊、金庭正樹＊

国立大学法人滋賀大学

糸乗前＼杉田陸海

国立大学法人鹿児島大学

安藤清一、小松正治

地方独立行政法人青森県産業技術センター

松原久ヘ石川哲

東海大学海洋学部

加藤登

3 家畜排せつ物を利用した新肥料製造技術の開

発

独立行政法人農業・食品産業技術総合研究機構 畜

産草地研究所

田中康男＼阿部佳之ヘ鈴木一好＼黒田和孝＼

福本泰之＼安田知子ヘ山下恭広＼横山浩

独立行政法人農業・食品産業技術総合研究機構 九

州沖縄農業研究センター

田中章浩＼荒川祐介＼原口暢朗＊

独立行政法人農業・食品産業技術総合研究機構 中

央農業総合研究センター

加藤直人＼林清忠＊

独立行政法人農業・食品産業技術総合研究機構 野

菜茶業研究所
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徳田進一＊

独立行政法人農業・食品産業技術総合研究機構 東

北農業研究センター

福重直輝＊

独立行政法人農業・食品産業技術総合研究機構 北

海道農業研究センター

森岡理紀＼花島大＊

富山県農林水産総合研究センター畜産研究所

開i畢浩義＊

岡山県農林水産総合センター畜産研究所

白石誠＊

三重県農業研究所

村上圭一＼鈴木啓史、黒田克利

神奈川県農業技術センター

国連異ヘ川村英輔、重久綾子ヘ竹本稔＼岡本

保

東京工業大学

中崎清彦＊

XI 取りまとめ責任者あとがき

（＊執筆者）

本委託プロジェクト「地域活性化のためのバイオ

マス利用技術の開発」（2007～ 2011）の意義につい

ては改めて述べることもないが、「W系バイオマス・

マテリアル製造技術の開発」は廃棄物系の高付加

価値化のための技術開発という共通点で構成された

4つのチーム（林産・食品・水産・畜産）からなっ

ており、 2009年4月に前任の津村宣志 ・4系推進

リーダーを引き継ぎ、 3年間務めさせて頂いた。各

チームは、各々、明確な研究目標を持ち、しかも実

用化を目指した研究開発を進めてきた。そして、当

初の目標以上の成果を挙げるために毎年度の研究進

捗状況をより厳しく評価し、一定の目途のついた課

題や、実用化にはまだ時聞がかかりそうな課題は繰

り上げ完了となったケースも幾つかあった。多くの

課題が2010年度で繰り上げ完了となったことは誠

に残念であった（2011年度は林産チームの木質リ

グニン関連課題のみ） 0 しかし、この間に多くの研

究担当者が集中的に取り組んで得られた貴重な成果

は以下の成績報告書で詳述されており、その多くが

今後の実用化（一部は実用化ず、み）に貢献できるも

のと確信する。

最後に、町系の外部専門家としてご指導・アドバ

イスを頂いた、筑波大学名誉教授・富田文一郎氏、

東京農業大学国際食料情報学部教授・午久保明邦氏、

（財）バイオインダストリー協会部長・大島一史氏

の各位、（独）農研機構バイオマス研究統括官・片

山秀策氏及び中川仁氏、そして農林水産省技術会議

事務局の関係者各位におかれては改めて厚く御礼申

し上げる。

（推進リーダー：冨樫辰志）
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第1編 木質バイオマスを利用したマテリアル製造の低コスト化・機能

性向上技術の開発

第1章 耐候性や木質の充填割合を向上させた木質複合プラスチック

の製造技術

1 耐候性や木質の充填割合を向上させた木質複

合プラスチックの製造技術

( 1 ) 耐候性や木質の充填割合を向上させた木質複

合プラスチックの製造技術

ア研究目的

木質複合プラスチックの耐候性に最も影響する木

粉の耐光性、耐水性を図り、製造された複合材の表

面処理技術を併用することにより、高い耐候性を持

つエクステリア用の複合体を製造し、耐候性の評価

を行い屋外でも 10年以上の耐久性を持つ高耐候性

木質複合プラスチック材料の製造技術を開発するこ

とを目的とする。これにより、繊維形態を持たなく

なった廃木材やリユースの困難なプラスチック廃棄

物の再利用が促進される。また、木材を長期間使用

することで二酸化炭素固定効果を高めることにな

る。

イ研究方法

（ア）木粉への光安定化剤のグラフトや種々の添

加剤の検討、複合材表面へのコロナ放電処理、塗装

処理等により耐候性を向上させる表面改質技術を開

発する。

（イ）屋外暴露試験及びウェザーメータ試験によ

り変色やチョーキング等の耐候性を評価する 1)。

a 木粉の光安定化のために、木粉の構成化学成

分と化学的に反応できる光安定化剤（主に紫外線吸

収剤）を木粉とグラフトし、これと PE樹脂あるい

はpp樹脂と混練して木材・プラスチック複合材を

調製する。この複合材の耐候性をキセノン灯式促進

暴露試験を行う。

b 複合材の耐候性を向上させる添加剤として、

3種のシリコン系援水剤を検討する。また、援水処

理した木粉との複合材の耐水性試験を行い、耐候性

試験も併せて検討する。

ウ研究結果

（ア）紫外線吸収剤や光安定化剤の添加により

WPCの耐候性が大幅に向上することが明らかとな

り、種々の安定化剤を添加して耐候性を評価した。

使用した紫外線吸収剤のうち、 102、103、104、106

は短波長の光を良く吸収することから紫外線吸収

剤では比較的短波長のものが耐候性向上効果が高

く（図 11111）、光安定化剤ではオレフイン用なら

ばほとんどの安定化剤で耐候性向上効果が認めら

れた（図 1111-2）。また、図 1111-3の各番号は、図

1111-1で用いた各種紫外線吸収剤に HALS系光安

定化剤 108を添加したものである。これを見ると、

図1111-1での紫外線吸収剤の添加によるチョーキ

ング色差に比べて光安定化剤との併用によりチョー

キング色差が低減しており、紫外線吸収剤と光安定

化剤とのブレンドにより、相乗的に耐候性の向上が

認められた（図 1111-3)Z）。

（イ）塗装前処理としてコロナ放電処理を検討し

た（写真1111-1）。放電処理後にすばやく造膜形塗

料で塗装し、促進耐候性試験により耐候性を評価し

た結果、放電処理しない場合は試験1000時間程度

で塗膜の剥離が生じたが、放電処理により 2000時

間でも塗膜剥離は生じず、塗膜耐候性の向上が認め

られた。

（ウ）木粉含有率の異なる WPCを垂直、 45度傾

斜、水平で暴露し、 2年間の屋外暴露試験による評

価を行った。表面の研削の有無では、研削面の方が

チョーキングが発生しやすいが、変色は研削しない

面の方が大きくなる傾向を示した（図 1111-4）。暴

露角度による表面変色の違いはほとんと号無かった。

（エ）促進暴露データと屋外暴露データとの相関

性を検討した。これまでの塗装木材の耐候性評価に
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おいて、促進暴露試験500時間が屋外の約l年程度

という傾向が得られていることから、促進暴露試験

5000時間を 10年の耐候性と想定し 5000時間まで

の評価が終了した。その結果、木粉含有率を 30%

程度まで低下しても 5000時間後には大きなチョー

キングを発生した。しかし、木粉含量約 50%の複

合材に光安定化剤を添加することで、試験1000時

聞から 5000時間までチョーキングがほとんど増加

しない結果となった。これにより、屋外でも 10年

間の耐候性を持つ複合材の開発が可能と考えられ

る。

工考察

（ア）紫外線吸収剤は木粉の紫外線劣化を抑制す

るため、複合材の耐候性が大幅に向上した。更に、

光安定化剤は主に紫外線劣化により発生するラジカ

ルを捕捉する効果が認められていることから、プラ

スチックへのラジカル反応を抑制し、結果として紫

外線吸収剤とのブレンドによってこれらの相乗効

果、シナジー効果により複合材の耐候性が大幅に向

上したと考えられる。

（イ）熱可塑性プラスチックとして用いるポリエ

チレンやポリプロピレンはオレフインプラスチック

であり、疎水性が高く極性が低いため塗料などの密

着性が著しく低い 3）。そのため、木質複合プラスチッ

クに塗装するとその塗装耐候性が低くなる。コロナ

放電処理は、このような疎水性表面に酸素原子を導

入することができるため、結果として表面の濡れ性

が向上し、塗料の付着性が増加するため、塗膜の耐

候性が向上すると考えられる。

（ウ）複合材の表面を研削すると、表面が粗くな

るため結果として屋外暴露試験によりチョーキング

が増加すると考えられる。一方、研削しない面は表

面にプラスチックリッチのスキン層が形成されるた

め、この層が光劣化により変色が増大すると考えら

れる。熱可塑性プラスチックとして用いるポリエチ

レンやポリプロピレンはオレフインプラスチックで

あり、疎水性が高く極性が低いため塗料などの密着

性が著しく低い。そのため、木質複合プラスチック

に塗装するとその塗装耐候性が低くなる。コロナ放

電処理は、このような疎水性表面に酸素原子を導入

することができるため、結果として表面の濡れ性が

向上し、塗料の付着性が増加するため、塗膜の耐候

性が向上すると考えられる。

オ今後の課題

（ア）紫外線吸収剤あるいは光安定化剤は、その

種類、化学構造などの違いによって複合材の耐候性

向上に与える影響が大きく異なることが明らかに

なったので、更に多くの紫外線吸収剤や光安定化剤

の組み合わせを検討して、最適な配合を確立する必

要がある。

（イ）チョーキングは、木粉とプラスチック両方

の脱離により発生することが明らかとなったので、

木粉とプラスチックとの相溶性の向上を検討する必

要がある。

力要約

（ア）林地残材や建築廃木材などの未利用木質系

バイオマスのマテリアルとしての有効利用技術につ

いて、廃木材と廃プラスチックとの複合化による木

質複合プラスチックの開発を行った。

（イ）複合プラスチックは疎水性の高いプラス

チックが木粉を包埋するため高い耐水性が発現する

が、紫外線に弱いため変色やチョーキング（粉ふき

現象）が発生することが明らかとなった。

（ウ）複合プラスチックの耐候性を向上させるた

め、紫外線吸収剤と光安定化剤の組み合わせにより

耐候性の大幅な向上に成功した。これは、促進暴露

試験5000時間をクリアしたため、屋外では 10年以

上の耐候性が期待できる。

キ引用文献

1)木口実・片岡厚・川元スミレ・大友祐晋（2010).

混練型WPCのチョーキング発生とその評価方

法．第60回日本木材学会研究発表要旨集．

2）木口実（2009）.木質バイオマスのマテリアル利

用技術一木材・プラスチック複合材の高性能化

．森林と林業．日本林業協会.14-15.

3）木口実・片岡厚・松永浩史・桃原郁夫・川元ス

ミレ・大友祐晋（2010）.木粉・プラスチック複合

材（混練型WPC）の耐久性 (1）耐水性に及ぼす

木粉含有率の影響．木材保存.36: 52-58. 
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(2) 実大木質複合プラスチックの耐候性向上技

術

ア研究目的

押出法や射出法によるプラスチックは、実験室ス

ケールの試験片では試験片内の密度の不均ーが発生

するため、製造技術として開発するには実大の生産

ラインにより試験体を製造し、複合体の様々な性質

や製造上の問題点を抽出することが必須となってい

る。本課題では、木粉の耐候性の向上を図り、種々

の添加剤の使用や塗装処理等の表面改質技術を検討

し、これらの処理技術を実大製造ラインにより製造

した試験体を用いて機械的性質や製造コスト、製造

上の問題点を把握する。これにより、林地残材や

未利用木質バイオマスの有効利用技術のーっとし

て、木粉とプラスチックを複合させた木質複合プラ

スチックのエクステリア材としての性能を高める高

耐候性複合プラスチックの製造技術を開発する。こ

の高耐候性エクステリア用木質複合プラスチックで

は、チョーキングや変退色が生じにくい 10年以上

の高い耐候性を持つ木質プラスチック複合材の開発

を目指す。更に、多国リサイクル性を評価し、環境

影響評価を行うことで、リサイクルできる低環境負

荷型の複合材を開発する。

イ研究方法

（ア）木粉比の異なる複合体や光安定剤等を配合

した複合体を実大製造ラインで製造し、耐水性の評

価や促進耐候性試験によってチョーキングメカニズ

ムを解明するとともに、クロッキング試験機を使用

したチョーキングの定量的な評価方法の確立と耐候

性評価基準の設定を行う。これによって本複合体の

チョーキング及び変退色（色差）を低減させ耐候性

の向上を図る。

（イ）実大ラインによる高耐候性WPC製造にお

けるコスト評価やリサイクル性を含めた LCAによ

る総合評価のためのモデルプロセスを決定し、イン

ベントリ分析に必要な電量消費量等のフォアグラン

ドデータや原単位等の情報をえるための実大試験片

を調製する。

ウ研究結果と考察

（ア）実大ラインによって製造した複合体につい

て、耐候劣化メカニズムの解明のため、耐水性を評

価した。煮沸浸漬、室温水中浸漬、高温高湿試験を

実施し、重量変化と寸法変化を測定した。その結果、

各試験方法とも木粉の含有率が増加すると、重量、

寸法変化ともに大きくなる傾向を示し、この複合体

の耐水性は木粉の含有率に影響されることが示唆さ

れた（図 1112-1,2,3）。

本複合体の耐候劣化として特有なチョーキング現

象の評価方法について検討した。 JISL0849「摩擦

に対する染色堅ろう度試験方法」に準拠した摩擦試

験機を使用し、白布に付着したチョーキング粉を色

差計によって測色し汚染前の白布を基準にその色差

ムE＊めを求めた。その結果、促進耐候性試験の照射

時間とともに色差の違いが明確化しチョーキングの

発生程度を定量的に数値化することができた（写真

1112-1, 2）。

木粉率の異なる複合体に加えて新たな光安定剤で

ある UVA、HALSの選定と最適配合を検討し、実

大ラインにより本複合体のデッキ材サンプルを調整

した。それらの複合体について、本研究で確立した

チョーキング評価手法を用いて促進耐候性試験を

実施し耐候性の向上について検討した。その結果、

耐候性は木粉率に比例して低下し、木粉率の高い

WPCでより多くのチョーキング粉の発生が見られ

た（図 1112-4)0 

光安定化剤の添加によって、チョーキングが抑制

され長期に渡り耐候性の安定性を確保することが判

明した。これまでの耐候性木材の耐候性評価におい

て、促進暴露試験500時間が屋外の約 l年程度と

いう傾向が得られていることから、促進暴露試験

5000時間を実暴10年相当と考え、屋外で 10年以

上の高い耐候性を持つエクステリア用木質複合プラ

スチックを開発することができた。（図 1112-5)

（イ）東京農工大チームによる LCA評価のため

に、インベントリ分析のフォアグランドデータと

して実大ラインの電力消費量の測定や製品輸送距

離（販売実績）や原単位の調査に必要な情報を開示

した。また、本複合材の廃棄時に発生する排ガスの

データ取得を行った。また、多回リサイクルのシナ

リオを提案し、多田リサイクルの物性評価用のサン

プルを実大ラインにより調整した。更にその多回リ

サイクルの工程に勘案される製品粉砕時の消費電力

をフォアグランドデータとして実測した。東京農工

大チームによる LCA評価の結果、 LIME2による統
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合化によって、 WPClkg当たりの社会コストは 7.14

円、製品製造が全体の 40%であることが判明した。

また、化石燃料のみを使用した PVC製品に比較し

て、本複合体は低環境負荷型製品であることも明確

となった。

エ今後の課題

（ア）木質複合プラスチックの高付加価値化

本研究では、本複合体のウィークポイントのう

ち、その耐候性の向上について検討し優れた成果を

得た。しかし本複合材をより普及させるためには、

衝撃強度の向上や難燃性の付与といった高付加価値

化、高機能化に対する更なる研究開発が必要である。

また、本研究で示された通り、本材が複合材である

ことから様々な添加剤によって、それらの改質が可

能であると考えられる。

（イ）未利用間伐材等の安定供給システムの構築

今期の気候変動枠組条約締約国会議いわゆるダー

パン会合において、木材製品が貯蔵する炭素量を算

定するルールが決定された。本複合材も木質成分を

含み、他の木材製品同様に「炭素貯蔵効果」による

地球温暖化を緩和する効果が期待できる木質系の複

合体である。本研究の LCA評価でも低環境負荷型

の複合体であることが明確となった。また、欧米

や中国では、本複合体の生産量は、国内市場規模

の10～50倍規模にまで急成長している。しかしな

がら、国内では、成長市場を支える本複合体に使用

可能な木粉の安定的な供給体制の構築が未整備であ

り、早期の構築が急務と考えられる。

研究担当者（大友祐晋つ

(3) 木粉の改質による複合体の耐候性向上技術

ア研究目的

複合体の耐久性は、木材の耐候性が低いこと、木

材の光劣化により生じたラジカルでプラスチックが

劣化しやすいこと、木粉添加によりオレフインの結

晶性が低下すること等による劣化が考えられてお

り、木粉の耐光性を向上させることにより複合材の

耐候性を大幅に向上することが期待できる。本課題

では、木粉の誘導体化により木粉の化学構造の光に

対する安定化や疎水性の増加をもたらす手法による

耐候性向上法の開発を目的とする。これより、エク

ステリア用の複合体の耐候性を主とした耐久性を向

上させ、屋外でも 10年以上の耐候性を持つ高耐候

性木質複合プラスチック材料の製造技術を開発す

る。

イ研究方法

木粉の耐候性を向上させるためにエステル化木粉

を合成し、添加剤及びフィラーとして相溶性・耐水

性への効果を検討した。 各エステル化木粉（WF)

は木粉と脂肪酸（C2～C6、酢酸～カプロン酸）よ

り酸塩化物法にて合成し FTIRにて確認した。そし

て乾燥させた WF、C2～C6エステル化WF、ポリ

プロピレン及び相溶化剤をラポプラストミルにて混

練し、アグロメレートを得た。配合比率は、重量

比で木質系材料：樹脂＝ 80: 20となるように、①

WF : C2WF : PP = 80～ o:o～ 80: 20 ②WF: 

C2WF : PP : MAPP = 80～ o:o～ so:20:2 

③WF: C2～C6WF : PP = 60 : 20 : 20とした。

アグロメレートを再び乾燥させた後、圧縮成形法に

より成形板を得た。金型（80xl00mm）を用い圧縮

成形を行った。得られた成形板から試験片を切り出

し、 JISA5741に準じて曲げ試験、耐水試験を行い

評価した。試験片数は各6枚とした。

ウ研究結果

アセチル化WFがpp系木質複合プラスチック

(WPC）に及ぼす影響を調べるために、木粉（WF）、

アセチル化WF(C2WF）、 pp及びMAPPを用い

たWPCを作製し物性試験を行った。曲げ試験結果

を表11131及び2に示す。 WFをC2WFに置換し

ていくと相溶化剤の有無に関わらず曲げ強度の向上

が確認できた。しかし、極大を示し置換量が多くな

ると次第に曲げ強度の低下が確認された。

耐水試験においては置換量に応じて耐水性の向

上が確認された（表 11133,4）。特に C2WF:PP: 

MAPP = 80 : 20 : 2のサンプルにおいて、木質系

材料が80と高充填にも関わらず非常に低い吸水率

を示した。これは木粉をアセチル化することでの疎

水化の効果が出ているためと考えられる。

木粉（WF）、各エステル化WF(C2～C6WF）、

PM930V (PP）を用い WPCを作製し、エステル

化WFの側鎖長がpp系WPCの物性に及ぼす影

響を調べた。配合比率は前述のアセチル化WF添
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表1113-1 アセチル化WFを用いた pp系WPCの物性値（相溶化剤無）

WF: C2WF: PP 
MOR MOE 密度

MORI密度
(MP a) (GP a) (g/cm3) 

80 : 0: 20 22.55土0.88 3.59 1.23 18.35 

78: 2: 20 21.65土0.71 3.45 1.22 17.72 

75 : 5 : 20 21.97土0.84 3.51 1.23 17.85 

70 : 10 : 20 23.55土1.25 3.78 1.22 19.34 

60 : 20 : 20 26.58土1.29 3.78 1.21 21.92 

40 : 40 : 20 25.18土0.69 3.29 1.19 21.16 

0 : 80 : 20 15.18土1.11 2.59 1.15 13.23 

表1113-2 アセチル化WFを用いた pp系WPCの耐水試験後各変化率（相溶化剤無）

WF: C2WF: PP 
吸水率 長さ変化率 幅変化率 厚さ変化率

（%） 

80: 0 : 20 13.23土0.63

78: 2 : 20 12.60土0.55

75 : 5 : 20 11.47土0.50

70 : 10 : 20 10.59土0.88

60 : 20 : 20 7.93土0.90

40 : 40 : 20 5.22土0.19

0 : 80 : 20 2.54土0.26

加（相溶化剤無）の複合体で最も曲げ強度の高かっ

たWF：各エステル化（C2～ C6)WF : PP = 60 : 

20:20とした。その曲げ試験結果を表1113-5に示す。

側鎖を伸ばすことでppとより相溶性を上げ物性の

向上を狙ったが実際には側鎖長を伸ばすにつれ曲げ

強度の低下が確認された。耐水試験においては側

鎖長に応じて耐水性の向上が確認された（表1113

6）。

工考察

アセチル化により ppとの相溶性が向上したた

め、曲げ強度が向上したと考えられる。しかし、極

大を示し、置換量が多くなると相溶性が向上してい

るにもかかわらず曲げ強度が低下した。この原因と

しては木粉表面の水酸基がアセチル基に置換される

ことでフィラー同士の水素結合が減少すること、ま

た、本実験で用いたアセチル化WFは非常に高置

（%） （%） （%） 

0.81 0.72 11.68 

0.81 0.76 10.7 

0.73 0.58 9.87 

0.74 0.57 8.79 

0.54 0.39 6.48 

0.34 0.3 3.95 

0.33 0.3 0.67 

換度の物の為、木粉内部にまでアセチル化が進行し

木粉内部の水素結合が切断されフィラーそのものと

しての強度が低下しているためであると推測され

る。

側鎖を伸ばすことで曲げ強度の低下、耐水性の向

上が確認できたがその考察としては側鎖を伸ばすこ

とで、より大きな官能基が入ることになり木粉内部

の水素結合をより切断しやすくなると考えられる。

その結果、ますますフィラーとしての強度が低下し

複合体の曲げ強度も低下したと考えられる。また、

側鎖を伸ばすにつれ疎水性が進行し耐水性が向上し

たと考えられる。さらに、各エステル化により木粉

の質量が増加するのでその分木材実質の量が減少し

ている事も原因のーっとして考えられる。

オ今後の課題

本研究で用いたエステル化木粉は非常に重量増加
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表1113-3 アセチル化WFを用いた pp系WPCの物性値（相溶化剤有）

WF: C2WF: PP: MAPP 
MOR MOE 密度

MORI密度
(MP a) (GPa) (g/cm3) 

80 : 0 : 20 : 2 56.41土2.06 4.50 1.24 45.49 

78 : 2: 20: 2 58.82土1.94 4.79 1.24 47.44 

75 5 : 20 : 2 58.67士1.56 4.88 1.24 47.41 

70 : 10 : 20 : 2 56.47土1.93 4.56 1.23 45.91 

60 : 20 : 20 : 2 52.18土1.16 4.46 1.22 42.77 

40 : 40 : 20 : 2 45.38土1.61 4.03 1.20 37.82 

0 : 80 : 20 : 2 38.34士0.77 3.12 1.15 33.34 

表1113-4 アセチル化WFを用いた pp系WPCの耐水試験後各変化率（相溶化剤有）

吸水率
長さ変化

幅変化率 厚さ変化率
WF: C2WF: PP：恥1APP

（%） 
千斗千斗

（%） （%） 
（%） 

80 : 0 : 20 : 2 4.88土0.15 0.17 0.29 4.27 

78: 2 : 20 : 2 4.63士0.22 0.16 0.18 3.73 

75 : 5 : 20 : 2 4.27土0.12 0.12 0.16 3.34 

70 : 10 : 20 : 2 3.36±0.10 0.10 0.10 2.96 

60 : 20 : 20 : 2 2.85土0.16 0.06 0.07 1.69 

40 : 40 : 20 : 2 1.64士0.06 0.06 0.05 0.71 

0 : 80 : 20 : 2 0.73土0.02 0.02 0.01 0.02 

表1113-5 各エステル化WFを用いた pp系WPCの物性値

エステル化 WF
MOR 

(MP a) 

C2WF 26.58土1.29

C3WF 20.38土0.47

C4WF 19.47土0.81

C5WF 18.19土0.72

C6WF 18.14士0.42

率の高いエステル化木粉（高置換度）を用いた。し

かし、最適値があると考えられ置換度により強度・

耐水性の両立が出来る可能性もあり、今後検証する

必要がある。

MOE 密度
MORI密度

(GP a) (g/cm3) 

3.78 1.21 21.92 

3.56 1.23 16.62 

3.72 1.22 15.92 

3.65 1.22 14.93 

3.52 1.21 14.97 

力要約

木材・プラスチック複合材（WPC）における添

加剤及びフイラーとしてエステル化木粉の強度・耐

水性への効果を検討した。その結果、以下のような

事が明らかになった。

相溶化剤の有無にかかわらず木粉をアセチル化木

-36-



表1113-6 各エステル化WFを用いたpp系WPCの耐水試験後各変化率

エステル化 WF
吸水率 長さ変化率 幅変化率 厚さ変化率

（%） 

C2WF 7.93土0.90

C3WF 6.71土0.12

C4WF 6.38土0.16

C5WF 5.32土0.05

C6WF 4.99土0.21

粉に置き換えていくと強度の向上が認められた。し

かし、極大を示し置換度がさらに多くなると強度低

下が認められた。エステル化木粉の側鎖を伸長する

と強度の低下が認められた。しかし、耐水試験にお

いてはエステル化木粉の置換量、側鎖長に比例して

耐水性の向上が認められた。

研究担当者（高谷政広＼岡本忠）

(4) 木質複合プラスチックの環境影響評価

ア研究目的

複合材の環境影響をライフサイクルアセスメント

(LCA）手法を用いて評価し、開発された複合材の

実用化を進めて良いか否かを環境影響の視点から総

合的に判断する。それには、用いられる原材料の製

造までの原単位の収集、原単位がない場合は、その

LCA調査か代用原単位の算定、当該製品のライフ

サイクルに渡るプロセス把握とプロセス毎の投入資

源量やエネルギー量、排出される環境負荷物質の種

類と量を調査し、環境影響と統合化を行い、最終判

断を下す。

イ研究方法

（ア）対象製品とシステム境界

エア・ウォーター（株）製、 WPC単層品デッキ

材145×30×200013000(mm) 1 kg （配合率は木

材：49.7%、プラスチック：46.6%、副資材：3.63%)

を対象製品とし、 2008年10月～2009年8月に調

査したデータを分析した。評価したWPCは、建築

解体材と食品容器端材をチップ化したものを、混練・

造粒後、押出成型することで製造され、使用後に、

一部は回収しリサイクルされ、残りは廃棄されるも

（%） （%） （%） 

0.54 0.39 6.48 

0.54 0.41 6.12 

0.33 0.36 6.18 

0.20 0.20 5.01 

0.20 0.20 4.51 

のである（図 11141）。しかし、 WPCは現在市場

に普及し始めた段階であり、リサイクルプロセスが

確立されていないため、ここでは、点線で示された

原材料製造からリサイクルせずに廃棄処理（焼却処

理）されるまでをシステム境界とした。また、副資

材の内、顔料に関してはデータが入手出来なかった

ため、システム境界タトとした。

（イ）インベントリ評価項目

インベントリ分析で評価した環境負荷項目は、資

源消費としてウラン、石炭、原油、天然ガス、大

気圏排出物として C02、CH4、N20、NOx、SOx、

ばいじん（点源）、 PMlO（線源）、炭化水素、 As、

Cd、Cr、Hg、Ni、Pb、廃棄物として埋立廃棄物と

した。ただし、副資材の 1つである滑剤に関して

はC02、NOx、SOx、ばいじん、固形廃棄物のみ

を、再生ppに関してはC02、NOx,SOx、固形廃

棄物のみを、使用後の製品の焼却処理に関しては表

1114-1に示した項目を、それぞれ評価した。

（ウ）環境影響評価

日本版被害算定型影響評価手法（Lifecycle 

Impact assessment Method based on Endpoit 

modeling ）の第2版 1）の統合化係数を使用した。

本調査で収集した環境負荷項目から行える環境影響

評価は、資源消費、地球温暖化、酸性化、都市域大

気汚染、生態毒性、光化学オキシダント、有害化学

物質、廃棄物となる。

ウ研究結果

（ア）パックグラウンドデータ

バックグラウンドデータは、主に（社）産業環

境管理協会の LCA分析ソフト JEMAILCA Proに

付属のインベントリ分析データベース引を利用し、
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原単位がない再生ppと副資材の製造工程は以下の

方法で原単位を作成した。WPCの廃棄処理は焼却

実験によるデータを利用した。

a 再生pp製造

今回評価した再生ppは、回収した食品容器端材

を手解体・分別後、粉砕しフレーク化したものであ

る。再生pp1 kg製造までの環境負荷は文献 3）よ

り作成した。

再生ppの環境負荷量＝

粉砕品 1kg換算量×環境負荷量＋粉砕lkg換算

量× 1/歩留×環境負荷量

歩留は、文献より、手解体では 1.00、粉砕工程で

は0.99とした。

b 副資材製造

(a) 滑剤

滑剤に用いたステアリン酸カルシウムの評価項目

はC02、NOx,SOx、ばいじん、固形廃棄物しか記

載されていなかった 4）ので、その他と評価範囲が

異なっている。

(b) 相溶化剤

相溶化剤に用いた無水マレイン酸変成ポリプロピ

レンは、マレイン酸 10%、pp90%の配合だったの

で、データベース 2）にある両者の原単位の配合比

分を加算した値を原単位とした。

(c) 滑剤ワックス

滑剤ワックスとして用いた低分子ポリオレフイン

にはポリプロピレン（PP）ワックスとポリエチレ

ン（PE）ワックスカまあるカ人どちらが使用されて

いるか不明なことと、後者の方が原単位の数値が

大きく過小評価を避けられるため、データベース 2)

にある、低密度ポリエチレンの製造原単位を使用し

た。

図1114-1 システム境界

c WPCの焼却処理

WPC 1 kg当たりの燃焼負荷量を表 1114-1に示

した。C02、CH4、N20、NOx、SOx、lまいじん、

As は、三峰工業（株）の焼却炉で行った焼却実験

の値を使用した。埋立廃棄物の原単位は、実測値が

得られなかったため、住宅に使用される代表的な樹

種であるスギ（Cryptomeria japonica D .Don）の灰分

0.72% 5lで代替し、埋立廃棄物としては焼却灰のみ

評価した。

（イ）フォアグラウン ドデータ

フォアグラウンドデータは、主にエア・ウォーター

（株）長野工場での測定値より WPC1 kgへ換算す

ることで求めた（表 1114-2）。建築解体材の輸送は、

データが入手できなかったため、木材チップ用丸太

の輸送距離である 100kmで代替した。丸太の輸送

距離に関しては、報告書 6.7）を基に作成した。また

使用後の WPCの廃棄物輸送に関しては文献値 8）を

用いた。デッキ材としての使用段階では、メンテナ

ンスがほぼ必要ないため、そこでの資源の投入量は

ゼロとした。

表 1114-2の副資材には、滑剤 （ステアリン酸カ

ルシウム）、相溶化剤（無水マレイン酸変性ポリプ

ロピレン）、滑剤ワックス（低分子ポリオレフィン）

が含まれる。

（ウ）インベン トリ分析結果

フォアグラウンドデータにパックグラウンドデー

タを掛けることで、資源、の消費量と環境負荷量が得

られる。それらを工程ごとに示すと、表 1114-3の

ようになった。なお、表1114-3に示した工場由来

の廃棄物（規格外品、紙ごみ、下水処理）とその輸

送は「製品製造」工程に計上し、再生pp、木材チッ

プ、副資材製造をまとめて「原材料製造」とした。

（エ）統合化結果

LIME2の統合化係数を表1114-3に乗じ、環境影

表1114-1 燃焼負荷量

環境負荷物質 単位 WPC 1~ 当たりの排出量（kis:)

C02 kg 2.54E+OO 

CH4 kg 4.91E-05 

N20 kg 3.85E-05 

NOx kg 1.16E-03 

SOx kg 1.60E-04 

ばいじん（点源） kg 6.33E-04 

As kg 1.22E-07 

埋立廃棄物 kg 7.20Eー03



造の社会コストは、廃材を原料としていることから、

全体の約 2.8%を占めるに過ぎなかった。廃棄処理

工程では、原料に化石資源由来のプラスチックを用

いているため、その燃焼が大きな要因となった。製

品製造では、電力が多用されているが、その中でも

造粒のコンプレッサーと押出工程、木材粉砕機の電

力消費量が大きかった。

（イ）環境影響領域別統合化結果

環境影響領域別に見ると、 C02の地球温暖化への

影響が全体の約 62%と最も大きく 、その主な発生

源は、製品製造段階での電力の消費と廃棄物の焼却

処理であった。社会コスト全体の約 5.1%を占めた

生態毒性の内、約81%が廃棄処理工程で排出され

るAsによる影響であった。今回評価した WPCは、

原材料に建築解体材を用いており、それには、1996

年まで主流であった CCA処理木材（Cu、Cr、

響評価を行った。統合化の結果、 WPC1 kg当たり

の社会コストは 14.7円となった。社会コストとは

環境に与える様々な影響を潜在被害額として日本円

で標記する物理量のことで、値が大きいほど環境へ

の影響が大きいことを意味する。

工程別の統合化結果は図 1114-2にようになった。

ここで、今回評価した環境負荷項目の内、全社会

コストに占める割合が3%以下と小さかったものは

「その他」に、生態毒性に影響する 6つの物質As、

Cd、Cr、Hg、Ni、Pbによる社会コストは 「生態毒性」

それぞれまとめて表記した。

考察

（ア） 工程別統合化結果

社会コストを工程別に考察すると、図 1114-2の

ように、 廃棄物処理工程が全体の約 56%と最も大

工

As 

原材料製次いで製品製造が約 26%となり、きく、
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廃棄物処理

• C02（地球温暖化）
図SOx(都市減大気汚染）
図PM10（都市域大気汚染）

輸送

ロ生態毒性
口NOx（都市域大気汚染）
回ばいじん｛都市減大気汚染）
口その他

盤工先由来

統合化結果図 1114-2

インベントリ分析結果

区分 合計

9.19E-06 
1.50E-01 
1.07E 01 
1.39E-01 

3.94E+OO 

6.85E 05 

1.04E-04 

1.68E-03 
1.37E-03 
4.02E-04 
7.0BE-04 
5.95E-05 
4.43E-06 
1.47E-07 
1.04E 09 
2.28E-08 

1.51 E-08 
2.56E 08 
6.00E-08 
2.49E-05 

廃棄物処理

込盛却処翠－
1.24E-10 O.OOE+OO 
1.41 E-06 O.OOE+OO 
7.23E-03 O.OOE+OO 

6.54E-07 O.OOE+OO 

2.31 E-02 2.54E+OO 

1.38E 10 4.91 E 05 

3.72E-07 3.85E-05 

5.79E-07 1.16E-03 
1.75E-04 O.OOE+OO 
5.01 E-06 1.60E-04 
3.99E-08 6.33E-04 
1.29E-05 O.OOE+OO 
8.08E-08 8.08E-07 
1.17E-13 1.22E-07 
9.71E 15 O.OOE+OO 
2.14E-13 O.OOE+OO 

1.42E-13 O.OOE+OO 
2.40E 13 O.OOE+OO 
5.63E-13 O.OOE+OO 
8.66E-14 1.44E-05 

邑強込－
4.48E-10 
5.08E-06 
2.61 E 02 
2.36E-06 

8.37E-02 

4.99E 10 

1.35E-06 

2.09E-06 
3.43E-04 
1.81 E-05 
1.44E-07 
1.lOE-05 
5.34E-07 
4.25E-13 
3.51E 14 
7.73E-13 

5.13E-13 
8.69E 13 
2.03E-12 
3.13E-13 

輸送

鹿賀盤強這L
9.24E-10 
1.05E-05 
5.40E 02 
4.88E-06 

1.73E-01 

1.03E 09 

2.78E-06 

4.32E-06 
7.68E-04 
3.74E-05 
2.98E-07 
2.97E-05 
7.76E-07 
8.77E-13 
7.25E 14 
1.60E-12 

1.06E-12 
1.79E 12 
4.20E-12 
6.46E-13 
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表 1114-3

原材料製造製品製造
単位
よオ料製造製品製造

3.61 E-07 8 83E-06 
4.03E-03 1.46E-01 
1.20E-02 7.82E 03 
2.08E-03 1.37E-01 

4.37E-02 1.08E+OO 

9.24E-07 1.85E 05 

1.13E-06 5.99E-05 

5.84E-05 4.56E-04 
2.52E-06 7.85E-05 
4. 77E-05 1.34E-04 
6.57E-07 7.34E-05 
1.85E-07 5.74E-06 
7.91 E-07 1.44E-06 
3.42E-10 2.52E-08 
2.83E 11 1.01 E 09 
6.23E-10 2.22E-08 

4.13E-10 1.47E-08 
7.00E 10 2.49E 08 
1.64E-09 5.84E-08 
7.00E-06 3.48E-06 
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の化合物の混合物を加圧注入した木材）が含まれて

いたためと考えられる。

オ今後の課題

（ア）リサイクル性の評価

WPCは多数回に渡るリサイクルが可能という特

徴を持つ。そのため感度分析によって多数回リサイ

クル性の検討を行い、より低環境負荷型複合材開発

への情報提供とする必要がある。

力要約

（ア）工程別統合化結果

WPC 1 kg当たりの社会コストは 14.7円となり、

工程別では全体の約56%と廃棄物処理工程の杜会

コストが最も大きかった。

（イ）影響領域別統合化結果

環境影響領域別にみると、全体の約62%とC02

の地球温暖化への影響が最も大きく、主な発生源は、

製品製造段階での電力の消費と廃棄物の焼却処理で

あった。

キ引用文献

1）伊坪徳宏ら（2005）.ライフサイクル環境影響評

価手法．

2) （社）産業環境管理協会.JEMAI-LCAPro 

ver.2.1.2. 

3) （社）プラスチック処理促進協会技術開発委員

会環境影響評価WG (2006）.複写機・自動車パ

ンパー ・ATM等のリサイクルのLCA事例.25-27

より作成．

4) （社）産業環境管理協会.JLCA-LCAデータ

ベース 2011 第 l版.http://www伊mai.or担／

lcaforum/ db/login.cfm (2012・2・20確認）．

5) （独）森林総合研究所監修（2004）.改訂第4版

木材工業ハンドブック．丸善株式会社.139.

6）農林水産省．平成 18年木材需給報告書（平成

20年7月）．農林水産省協会.68礼．

7）藤原敬ら（2004）.環境経済・政策学会大会報告.6.

8) CFP制度試行事業事務局（みずほ情報総研

（株））．商品種別算定基準（PCR)（認定PCR番号：

PA-BG-02）荷役・運搬用プラスチック製平パレッ

ト【改訂］ , http : //www.cfp-japan.jp/calculate/ 

authorize/pcr.php (2012-2-20確認）．

研究担当者（服部順昭ヘ水谷百合香、渡辺麻有子、

安藤恵介、大友祐晋、木口実）

2 木質高充填複合プラスチックの製造技術

( 1) 木質高充填複合プラスチックの製造技術

ア研究目的

高温高湿度化における木粉と熱可塑性プラスチッ

クとの混合により、木材の熱可塑性を向上させるこ

とによって木粉含有量が90%以上の複合材の製造

を目指し、更に高い熱流動性の付与による射出成形

を可能とさせ、木質バイオマスからの汎用プラス

チックを代替できる天然物系新素材を開発する。

イ研究方法

木粉とポリプロピレンの割合が同じコンパウンド

において、水蒸気の存在下で混練することによりコ

ンパウンドの熱可塑性の変化をキャピラリーフロー

テスターを用いて評価する。また、木粉より樹皮を

用いることでコンパウンドの熱可塑性が向上するこ

とから、木材構成成分（特にリグニン）の違いによ

るコンパウンドの熱可塑性の違いを評価する。

ウ研究結果と考察

（ア）木粉含有率が75%を超えると熱流動性が急

激に低下するため、高木質配合の複合プラスチック

を製造するために木粉の熱流動性を向上させる前処

理として、高含水率木粉、オートクレーブ処理、グ

リール系水溶性膨潤剤添加、木材成分可塑剤添加等

を検討した。高含水率木粉では木粉率76%程度ま

では熱流動したが、80%では熱流動性が低かった（図

1121-1，写真 1121-1）。オートクレープ処理では、木

粉率80%での熱流動の付与には 250℃で60分以上

の処理が必要であった。薬剤の添加では、配合比で

10%程度の添加で流動性が発現したが、この時の木

粉含有率は木粉： ppは4:1であったが、配合比で

は73%程度であった。木材成分を膨潤可塑化させ

る薬剤を 1%程度添加すると、木粉配合比80%程度

でも 180℃以下で熱流動性が発現した（図 1121-1)l）。

（イ）木粉含有率70%のコンパウンドを用いて、

射出成型により名刺入れサンプルの調製に成功した

（写真1121-2）。射出成型により連続5000個のシヨツ
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木質含有率80%のコンパウンド写真1121-1

l- 1：州・1.R- 2:No52-1 R- 3：附 1’1R- 4: No77-1 RI 

図1121-1 湿熱処理木粉を用いたコンパウンドの
熱流動性
（①木粉 pp = 76.5 23.5、②80 20、③

MC180%、250℃、 60分前処理80・：zo、④木粉－
pp.グリコール＝67: 17. 16) 

木粉含有率70%のコンパウンドを用いて射出成型したカードケースの試作写真1121-2

力要約

木粉の湿熱前処理により、 コンパウンドの熱流動

性が向上し、木質配合率75%のコンパウンドによ

る射出成形技術を確立した。

トを行ったが、金型の汚れなどは少なく、連続運転

が可能であった。

キ引用文献

1）木口実（2010）.未利用木質バイオマスを利用

した木材 ・プラスチック複合材料（混練型WPC)

の開発．季刊森林総研．第 10号 ：9-11.

研究担当者（木口実＼片岡厚、川元スミ レ、小

林正彦、松永浩史）
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オ今後の課題

（ア）木質複合プラスチックは、木粉含有率が高

いほど二酸化炭素排出量が低下し、また自然界での

分解性も向上するため、日用品や玩具などのプラス

チック製品の代替を考えた場合は、木質配合割合の

向上は重要な課題となる。現在、含有率75%まで

のコンパウンドでの射出成形技術を確立したことか

ら、更に木質配合割合80%のコンパウンドによる

射出成形技術の確立を目指す必要がある。



(2) 高い熱可塑性を持つコンバウンド製造技術

ア研究目的

高温高湿度下における木粉と熱可塑性プラスチッ

クとの混合により、木材の熱可塑性を向上させるこ

とによって木粉含有量が90%以上の複合材の製造

を目指し、更に高い熱流動性の付与による射出成形

を可能とさせ、木質バイオマスからの汎用プラス

チックを代替できる天然物系新素材を開発すること

を目的としている。

イ研究方法

（ア）混合溶融機内の処理環境を把握するために、

木粉及び樹皮を用いたコンパウンド製造における混

練中の溶融機に発生するトルク量及び回転数を測定

する。

（イ）実大の混合溶融機を用いて、木粉に水分を

添加して混合機内での湿熱処理を行い、ポリプロピ

レンとの混合物 （コンパウンド）の熱可塑性の向上

を検討する。

ウ研究結果と考察

（ア）回転数を上げることによりトルクが急上昇

し、この時に木粉とポリプロピレンの混合が開始す

る。その後装置の回転数を 2.5倍、 4倍と上げて

行くとトルクは徐徐に低下し、混合が終了する直前

でトルクの低下が大きくなり、急激にトルクの上昇

と共に混合が終了することが明らかとなった（図

1122-1)。回転数とトルクの関係では、木粉より樹

混合溶融犠の回転教と発生トルクの関係
｛ホ紛70 C)6 : pp 3 0 %) 
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混合反応開始
120 
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主 ・ーーミ去~ 80 
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。
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20区
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120 

図1122-1 木粉.pp 溶融混合時の凪転数とトルク
の関係（木粉： pp= 70 30) 

皮の方が回転数の増加によるトルク低下が大きく、

かつ短時間で混合が終了した（図 1122-2）。

（イ）溶融混合機内での湿熱処理により製造した

コンパウンドの熱流動性が向上したが、射出成型で

は木粉含量 75%以上の成型は困難であった。通常

の製造方法により調製した木粉含有率80%のコン

パウンドは、ベレット状に成型できたが、射出成形

が困難であった。

（ウ）木粉含有率 75%のコンパウンドにより名刺

入れサンプルの射出成型を試みたが、連続成型は困

難であった（写真 1122-1)。そのため、木粉含有率

70%のコンパウンドを用いてサンプル用の名刺入

れが作成できた（写真1122-2,3）。射出成形による

5000個の連続成形においても金型の汚れは僅かで

あり、実用性のあるコンパウン ドが製造できた 1）。

オ今後の課題

更に高い木質配合率のコンパウンドによる射出成

形技術を確立する。また、木質高充填複合プラスチッ

クの製品化を行う。

力要約

実大サイズの混合溶融機を用いて、混練時に水分

を添加する混合機内湿熱処理により、木粉とポリプ

ロピレンとのコンパウンドの熱流動性が向上し、射

出成形による木質配合率70～ 75%の木質複合プラ

スチックの製造技術を確立した。

160 

140 

120 

100 
宰

~与 80 
ム『 60 

40 

20 

。

JI合漕融織の回転数と発生トルクの関係
（樹皮70%: PP3 0%) 

混合反応開始 ・・晴

混合反応終了
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。
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図1122-2 樹皮.pp 溶融混合時の回転数とトルク
の関係（樹皮： pp= 70: 30) 

（黒線： トルク、 赤線：回転数）
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写真 1122-1 木粉80%のコンパウンド

写真1122-3 射出成型により成型された名刺入れ

キ引用文献

1）木口実 ・小林正彦 ・川元スミ レ・片岡厚 ・松永

浩史・甲斐信悟・海老原鼻（2011）.木質を高充填

させたコンパウンドによる木材・プラスチック複

合材の連続射出成形平成23年度研究成果選集

2011.独立行政法人森林総合研究所： 12-13.

研究担当者（甲斐信吾＼木口実）

(3) 木材複合プラスチックの生分解性評価

ア研究目的

本課題では、木粉含有量が90%以上の木質複合

プラスチックの生分解性を評価し、更にその生分解

性を向上させる技術を開発する。これにより、石油

系汎用プラスチックの代替を目指す。

写真 1122-2 スライド式名刺用射出成型金型

イ研究方法

（ア）木粉とポリプロピレンから製造される木質

複合プラスチックの土壌埋没試験及びBOD試験に

より生分解性を評価した。

a 土壌埋没試験

山武杉の木粉（W）または樹皮粉（B）とポリ

プロピレン（PP）の重量比70130と80/20の木質

複合プラスチック（W70、B70、W80、B80）シー

ト状試験片を腐葉土／黒土 (1/1）に埋めて 30～

35℃で好気的条件にて重量変化を測定した。試験片

はコンパウンドをホッ トプレスした後、 40×20×

1.5-2.0mmの大きさに切り出した。比較試験片とし

て、ほぼ同様なサイズの山武杉の木部板と pp板を

用いた。

b BOD試験

上記木質複合プラスチックの粉末及びフィルム

と、比較として木部と ppの粉末の活性汚泥による

水系培養液中での好気的生分解度を生物化学的酸素

要求量（マノメータ式BOD試験）の測定により求

めた。また、木粉／PP(70/30）と樹皮粉／PP(70/30)

の標準処方については ISOl 4851/JISK6950に準拠

したクーロメータ式BOD試験機を用いて好気的水

系培養液中での生分解度を三井化学分析センターに

依頼して行った。

c コンポスト試験

（財）化学物質評価研究機構に依頼して、木粉／

pp (70/30）について ISO14855/ JISK6953に準拠

した好気的コンポス ト過程での生分解度試験を実施

した。
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（イ）分解性の向上を目 的 として木粉／ PP

(70/30）と樹皮粉／pp(70/30）のコンパウンドを

熱プレス成形して作製した約 1mm厚の試験片に

UV H電身す（240-446nm、96.5mW cm・2) を千子った後：、

引張物性の変化と土壌埋没試験及び好気的水系培養

液中でのマノメータ式BOD試験機を用いた生分解

度の評価を行った。

ウ研究結果

（ア）土壌埋没試験の結果を図 1123-1と図 1123-2

に示す。樹皮（B）を用いた材料の方が木部（W)

を用いたものよりも重量減少が大きくなった。また、

木粉含量が多いほど、木粉の粒径が細かいほど重量

減少が大きくなった。しかしながら、いずれの試料

も20週目で4%以下の重量減少率であり、土壌埋

B .樹 皮粉
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図1123-3 マノメータ式BOD試験結果

20) 

没による分解は非常に遅いことが分かつた。

マノメータ式BOD試験機を用いて水系培養液中

での好気的生分解度を評価した結果、図 1123-3に

示したように 43日まで試験を行ったが、いずれの

試料も生分解度が非常に低く、気圧の変動などによ

る測定値のばらつきもみられたため、明確な傾向を

見出すことはできなかった。次にクーロメータ式

BOD試験機による同様な試験を生分解性試験の認

定機関に依頼してN=2で、行った結果、図 1123-4

に示したように木粉／pp(70/30）の生分解度が

25日日で約27%に達した後、 70日目で4.8%まで

低下したため、正確な分解度を求めることができな

かった。比較対象として用いたセルロースの分解度

も非常に低くてばらつきが大きかった。本試験方法

はリグノセルロース系の試験法として適していない

と考えられる。
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次に木粉／pp(70/30）の好気的コンポスト過程

での生分解度試験を認定試験機関に依頼して行った

結果、分解度が徐々に上鼻するものの、 81日目で

比較物質のセルロースが78.9%に対して、 4.3%と

非常に低い分解度しか得られなかった。本試験方法

は測定値のばらつきが少なく、木質複合プラスチッ

クの生分解度の試験方法として適していることが分

かった（図 1123-5）。しかしながら、生分解度は非

常に低い結果となった。

（イ）木粉／pp(70/30）と樹皮粉／pp(70/30) 

の試験片に UV照射を行った後、引張試験を実施し

た。UV照射時間の違いによる明確な傾向はみられ

なかったが、 1.5時聞から 24時間 UV照射を行った

試料のいずれも、照射を行っていない試料に比べて、

引張強度が低下し、引張弾性率が上昇すること及び

SEM観察で表面にマイクロクラックが生じている

ことが確認できた（図 1123-6,7）。

UV照射時間の異なる樹皮粉／pp(70/30）と木

粉／pp(70/30）の粉末試料の水系培養液中での好

気的生分解度試験（マノメータ式BOD）と土壌埋

没試験を行った。水系培養液中での好気的生分解度

試験では、 UV照射時間による明確な傾向はみられ

ず、 UV照射による生分解性の向上はみられなかっ

た（図 1123-8）。6か月間の土壌埋没試験では、 UV

照射有無による明確な差異はみられず、いずれの試

料も 3%以下の低い重量減少率であった（図 1123-

9）。

100 

81日目

エ 考察

（ア）木粉／PPと樹皮粉／PPの生分解性試験

を土壌埋没試験、マノメータ式及びクーロメータ式

BOD試験機を用いた水系培養液中での好気的生分

解度試験、コンポスト試験により行った結果、土壌

埋没試験は3から 6か月の長期間の試験が必要であ

るが明確な傾向がでた。樹皮粉を用いた材料の方が

木粉を用いた材料よりも初期の重量減少が大きかっ

た原因として、樹皮に含まれるベクチンやテルペノ

イドが溶出したことが考えられる 1）。 本来、樹皮の

方がリグニンを多く含むので生分解性は低いことが

予想される。

水系培養液中での好気的生分解度試験は、経時に

伴うデータのばらつきが大きく、 一旦生分解度が上

昇した後、低下していくというプライミング効果が

みられた。さらに、比較対象として用いたセルロー

スの生分解度も非常に低いため非常に小さな生分解

度の違いを議論するのには適していないと考えられ

る。コンポスト試験は比較としたセルロースの生分

解度も高く、経時に伴うデータのばらつきもほとん

どみられなかったので、最も適した分析法であると

いえる。ただし、検討した木質複合材料の生分解度

は非常に低く、生分解性材料として用いる場合には、

分解性を向上させるための処方の検討が必要である

と考えられる。

（イ）木粉／ PPと樹皮粉／PPに24時間まで

UV照射を行った結果、引張強度の低下、引張弾

性率の上鼻、破断伸びの低下がみられた。また、

SEM観察から UV照射により表面にマイクロク

ao 1-・・I粉末状木粉／PP(70/30)4.3%「 ｛「

比較対象；セルロース 78.9%I t=::t 
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30 曲 帥

経過回数｛日）

図1123-5 コンポスト試験による木粉／PP(70/30）の生分解性
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図1123-6 UV照射後の引張物性
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図1123-7 UV照射に伴う試験片表面のSEM観察

ラックが生じていることも確認された。以上より、

UV照射により、材料の結合が切断され分解して強

度が低下し、発生したラジカル種により一部架橋反

応が起こることにより弾性率の上昇と伸びの低下、

クラックの発生が起こったものと考えられる。

UV照射後の試験片の生分解度は、マノメータ式

BOD試験及び土壌埋没試験いずれにおいても UV

照射しない場合と比べて、生分解度の顕著な向上は

みられなかった。いずれの方法でも生分解度は 5%

以下であり、生分解性プラスチックとして認定され

るための条件である、 6か月以内に 60%以上の生分

解度を達成するのは現状の処方では困難であると考
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図1123-8 UV照射試験片のマノメータ式BOD試験機による生分解度試験結果
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図1123-9 UV照射試験片の土壌埋没試験結果

えられる。したがって、本材料は生分解性プラス

チックの代替としてではなく、植物度の高いカーボ

ンニュートラルに寄与する材料としての位置づけに

重点を置くべきであると考える。

オ今後の課題

（ア）木質複合材料の生分解性試験としてコンポ

スト法の有用性が明らかとなったので、他の木質材

料についても同様な傾向がみられるか検証していく

ことが必要である。

（イ）木質複合材料の生分解性を向上させ、生分

解性プラスチックと同等レベルにまでもっていくた

めには、 ppの代わりにポリ乳酸などの生分解性プ

ラスチックを用いるなど抜本的な処方の改良が必要

であると考えられる。また、現行処方の材料で生分

解性を向上させるためには、リグノセルロースを選

択的に分解することのできる腐朽菌の探索などが必

要である の.3）。
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力要約

（ア）木質複合材料の生分解性試験としてコンポ

スト法が有効であることが明らかとなった。また、

半年程度の長期間の分析が必要であるが、土壌埋没

試験も簡便な方法としては有効であるといえる。

（イ） UV照射による木質複合材料の生分解性の

向上について検討した結果、 UV照射による材料の

劣化を確認することができたが、その後の生分解性

の向上には至らなかった。生分解性の向上のために

は抜本的な処方の改良が必要である。
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(4) 木材高充填プラスチックの性能向上技術

ア研究目的

本研究で用いる複合プラスチックは高木質充填率

でありながら比較的プラスチックに近い性状を有す

るが、木質含有率を上げるために木粉量を増加させ

るとともに強度及び熱流動性の低下を防ぐ必要があ

る。このために本研究では、製造上の品質管理、製

品の性能評価及びリサイクル性の判断に適応可能な

評価手法の確立、添加剤等の使用により強度性能等

を向上させた材料開発並びに環境特性の評価を行

つ。

イ研究方法

（ア）木質高充填プラスチック性能評価方法の確

立

本研究で使用する溶融混合装置で作製した木質高

充填プラスチックの基本特性を把握するために、サ

ンブスギの木部及び樹皮とポリプロピレンを原料と

して、射出成形により木質充填率50～ 70%の多目

的試験片 (JISK7139）を作製し、曲げ強さ、吸水

率 (JISA5905）及び表面粗さ (JISB0651)を測定

した。

（イ）添加剤使用条件の最適化による木質高充填

プラスチックの性能向上

相溶化剤、滑剤等の木質高充填プラスチックの性

能向上に寄与すると考えられる各種添加剤を使用し

た試料を作製し、使用条件について比較検討した。

a 木部／ポリプロビレンを 70130で混合した木

質高充填プラスチックにおいてポリプロピレンの一

部を酸変成ポリプロピレン及びポリプロピレン系

のエラストマーに置き換えた試料の曲げ強度 (JIS

K7113）及びアイゾット衝撃強さ (JISK7110）を

比較した。

b 熱可塑性樹脂の射出成形時の流動性を向上さ

せる滑剤は、樹脂内部で、の流動性を向上させる内部

滑剤及び1封脂と外部との界面の流動性を向上させる

外部滑剤に分類することができる。外部滑剤として

の効果が期待される低分子ポリオレフインと内部滑

剤としての効果が期待される金属石けんをそれぞれ

数種類添加し、軟化温度を熱機械分析、流動開始温

度をキャピラリーフローメーターで測定した。

（ウ）木質の改質による木質高充填プラスチック

の性能向上

木質原料の一部をエステル化することによりポリ

プロピレンとの相溶性を高めることで、成形性の向

上について調べた。

（エ）環境負荷の低減を考慮したリサイク jレ性の

評価

容器包装リサイクルプラスチック（ポリプロピレ

ン，ポリエチレン混合物）を使用して木質高充填プ

ラスチックを作製した。異なるポリプロピレン由来

の試料が混ざった場合のリサイクルを想定してラン

ダム及びホモポリプロピレンで作製した木質高充填

プラスチックの成形品を粉砕してそれぞれ50%ず

つ混合し，試験片を作製し強度を調べた。

ウ研究結果

（ア）木質高充填プラスチック性能評価方法の確

立

木部、樹皮それぞれ50-70%の割合で配合し作

製した試料の吸水率を比較した結果（図 11241) 

並びに曲げ応力及び衝撃強さを測定した結果（図
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1124-5）より、木質の構造を保ったまま成形されて

いること、酸変成ポリプロピレンを添加した試験片

では木質とポリプロビレンの空隙が減少しているこ

とが確認できた。また、ポリプロピレン単独及び木

質高充填プラスチックのポリプロピレンの一部を酸

変成ポリプロピレンに置き換えた試料について、示

差走査熱量測定により融解温度（Tm）及び結晶化

温度（Tc）を測定したところ、木質との混合によ

りイ丘j昆側にシフトしたポリプロピレンの結晶化j且度

が酸変性ポリプロピレンの添加により高温側に戻っ

ていることが認められた（図 1124-6）。

通常の低分子ポリオレフイン、酸化変性及び

酸変性したものをそれぞれ添加して比較した。木

質76%ポリプロピレン 24%の複合プラスチックコ

ンパウンドに対して、それぞれ1%添加して流動開

b 

1124-2）を示す。表面粗さに関しては同ーの成形条

件では、樹皮 70%の試料がやや大きくなる傾向が

見られた。

（イ）添加剤使用条件の最適化による木質高充填

プラスチックの性能向上

a 曲げ試験の結果は2種類の酸変成ポリプロ

ピレンのどちらも添加量 1%で強度と弾性率が増加

し曲げ強度に関しては無添加の試料のみならずポ

リプロピレン 100%の強度（50.3MPa）を上回った（図

1124-3）。アイゾット衝撃強さも大きく向上し、最

大で添加前の約3倍の値を示した（図1124-4）。また、

JIS A5905の方法で測定した吸水率を比較したとこ

ろ、 1%の酸変成ポリプロピレン添加で吸水率が約

半分になることが認められた。

射出成形試料の切断面の SEM反射電子像（図
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（ウ）木質の改質による木質高充填プラスチック

の性能向上

真空乾燥機を使用して乾燥後、エステル化樹皮と

未処理樹皮を 3:2の比率で混合したものを、ポリ

プロピレンと 8:2の比率で混合し、射出によりダ

ンベル試験片を成形した。酸変性ポリプロピレン

3%添加時の強度をスギ木部70%のデータと比較し

た結果を示す（図 1124-8）。エステル化樹皮混合プ

ラスチックの曲げ強度は相溶化剤の添加で約2倍、

アイゾッ ト衝撃強度は 1.7倍となった。（図 1124-9)

に射出成形品の切断面の SEM像を示す。

（エ）環境負荷の低減を考慮したリサイクル性の

評価

容器包装リサイクルプラスチックに、相溶化剤と

しての効果が報告（中村らりされているエチレン・

始温度を測定したところ、酸変成型低分子ポリオレ

フインを添加した試料の流動開始温度が最も低く

なった。また、数種類の金属石けんそれぞれ2%、

酸変成型低分子ポリオレフイン 1%添加した試料で

の軟化温度を熱機械分析で測定したところ、水酸基

添加金属石けんを使用した場合に軟化温度が低く

なった。また、低分子ポリオレフインを添加してい

ない試料の方が低い軟化温度を示した。

次に流動開始温度を測定したところ（図 1124-

7）、水酸基添加カルシウム石けんと酸変成低分子ポ

リオレフインを添加した試料が最も低い温度で流動

性を示した。完全な形の成形品を得ることができな

かったが、 j骨剤未使用時と比較すると流動性の向上

が認められた（写真 1124-1）。
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ベルを粉砕後に混合したものからプレス成形によ

り試験片を作製し（写真1124-2）、強度を比較した

（図 1124-10）。あわせて射出成形できなかった木質

80%及び容器包装リサイクルプラスチックを使用し

た木質76%のコンパウンドからそれぞれ作製した

試験片の強度も測定した。

エチレンブチレン・エチレンブロックポリマー (JSR

製DYNARON6200P)5%、酸変成ポリプロピレン

1%及び酸変成ポリエチレン2%（三洋化成ユーメツ

クス 1010,2000）を混練した試料を使い木質量76%

のペレットが作製可能だ、った。

異なる種類（ランダム ・ホモ）のポリプロピレン

が混ざった場合の比較のためにそれぞれのポリプ

ロピレンを使用して射出成形により作製したダン
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エ考察

（ア）木質高充填プラスチック性能評価方法の確

立

木部、樹皮それぞれ50-70%の割合で配合し作製

した試料の吸水率を比較した結果から、吸水率と曲

げ弾性率に関しては木質量の増加により木質の特性

が強く現れ大きく変化しているが、曲げ応力に関し

てはそれほど変化しないことがわかり、高充填にし

ても強度的には大きく低下しないことが確認され

た。表面粗さに関しては、樹皮 70%の場合でも最

大高さで lOOμm未満の試験片が通常の熱可塑性樹

脂と同等の条件で、成形可能だった。

（イ）添加剤使用条件の最適化による木質高充填

プラスチックの性能向上

a 酸変成ポリプロビレンを添加した際の物性の

向上は、添加量3%程度で最大の効果を示し、 5%

まで添加量を増やした場合は物性が低下した。これ

は、相溶化剤の効果が頭打ちになるため、ポリプロ

ピレン自体の強度が低い酸変成ポリプロピレンの影

響が出ていると考えられる。さらに、本研究では検

討していないがポリオレフィン用のヒンダートアミ

ン系紫外線吸収剤を使用した場合に酸性基が残って

いると酸塩基反応が起こり効果を減少させる恐れが

あるため、酸変成ポリプロピレンの添加量は 3%以

下にすることが良いと考えられる。また、エラスト

マーに関しては曲げ弾性率がわずかに低下したが、

曲げ強度も低下した。アイゾット衝撃強さに関して

も（図 1124-4）に示すように酸変成ポリプロピレ

ンの添加で大きく向上し、最大で添加前の約3倍の

値を示したが、エラストマーの添加では僅かな増加

しか認められなかった。

射出成形により作製した試料の切断面について、

酸変成ポリプロピレンを添加した試験片では木質と

ポリプロピレンの相溶性の向上により空隙が減少し

ていることが確認でき、このことが吸水率の低下し

ている理由のーっと考えられる。

過去の研究で二軸式の混練機を使用してセルロー

ス／ポリプロピレンを 70130で混合する際にポリプ

ロピレンの一部をマレイン酸変成ポリプロピレンと

置換すると曲げ強度が40%程度向上し、ポリプロ

ピレンの結晶化温度もわずかに高温側にシフトする

ことが報告されている（W.Qiuら2））が、木質高充

填プラスチックへの酸変性ポリプロピレンの添加

は、今まであまり報告のない衝撃強度の向上を含め

て効果が大きいことが認められた。

また、酸変性ポリプロピレンの添加により結晶化

温度が高温側に戻っていることから結晶度の低下が

抑制されていることを示唆している。

b 低分子ポリオレフイン、金属石けんのどちら

も酸変成により極性を上げた添加剤の方が効果的

だった。過去の報告で、木粉とプラスチックの混

合状態で流動特性が変化することが報告されてい

る（今西ら 3ノ）什が（図 1124-7の赤線）、極性基を

多く持っている木質が多く含まれるため添加剤との

相溶性が向上したためと考えられる。通常、滑剤と

して使用される添加剤は内部滑剤か外部滑剤かどち

らの性質も持っているが、今回検討した添加剤は、

軟化温度の低下には酸変成金属石けん、流動開始温

度の低下には酸変成低分子ポリオレフインが効果的

だ、ったことから、前者が内部滑剤、後者が外部滑剤

として作用したと考えられる。

（ウ）木質の改質による木質高充填プラスチック

の性能向上

木質中の水酸基をエステル化したことで、相溶性

が向上し木質80%で射出成形可能になったが、酸

変成ポリプロピレン添加による強度の向上が小さく

なってしまった。この理由については、木質内部の

水素結合力が減少しフィラーとしての効果が少なく

なっている可能性が、射出成形品の切断面のSEM

像（図 1124-9）から考えられる。

（エ）環境負荷の低減を考慮したリサイク jレ性の

評価

スギ木部70%と容器包装リサイクルプラスチッ

ク30%をMF式溶融混合機で混合させることを試

みたところ、混合自体が出来ずベレットの作製がで

きなかったが、本研究の条件ではペレットの形状に

作製可能だった。しかしながら作製されたコンパウ

ンドの流動性が低くダンベルの成形はできなかっ

た。

異なる種類（ランダム・ホモ）のポリプロピレン

が混さやった場合の比較では（図 1124-10）に示した

様にそれぞれ単独を原料としたダンベルよりも大き

な曲げ強さを示し、混合による強度の低下は認めら

れなかった。木質80%及び変成容器包装リサイク

ルプラスチック原料の試験片は、木質70%の試験

片と比較して強度が半分近い値だった。
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オ今後の課題

（ア）木質高充填プラスチック性能評価方法の確

立

強度に関してはJISに規定されるプラスチックの

規格による評価が可能だったが、今後射出により複

雑な形状の成形を試みる場合にマルチゲートによる

成形時に生じるウェルドの強度特性等を評価してい

く必要がある。

（イ）添加剤使用条件の最適化による木質高充填

プラスチックの性能向上

本実験で検討したポリオレフインに次いで使用さ

れている塩化ピニルに適した添加剤の使用条件も決

めていく必要がある。

（ウ）木質の改質による木質高充填プラスチック

の性能向上

木質をエステル化することにより流動性は向上し

木質含有率を上げることが可能であるが、強度の低

下と処理に伴うコストの問題を解決する必要があ

る。

（エ）環境負荷の低減を考慮したリサイクル性の

評価

ポリプロピレンとポリエチレンが混合したプラス

チックに添加剤を使用して高木質充填プラスチック

を作製することは技術的には可能であるが、現状で

はコスト的に割に合わない。成形時の端材等をリサ

イクルすることは可能であるが、実使用したプラス

チックを再成形する場合の強度等の変化を予測する

ためには更なる検討を要する。

力要約

（ア）木質高充填プラスチック性能評価方法の確

立

木質70%までであれば通常の射出成形条件で成

形可能であり、強度に関してはJISのプラスチック

射出成形品の測定規格をそのまま当てはめて測定す

ることが可能であった。吸水率に関しては]ISの繊

維板の測定方法で測定可能であり、その結果と強度

に高い相関性があった。

（イ）添加剤使用条件の最適化による木質高充填

プラスチックの性能向上

ポリプロピレン及びポリエチレン等のポリオレ

フイン系の樹脂を使用する場合は、強度に関しては

酸変成ポリオレフイン、流動性に関しては酸変成低

分子ポリオレフインと金属石けんの併用が効果的で

あることカfわかった。

（ウ）木質の改質による木質高充填プラスチック

の性能向上

木質中の水酸基をエステル化したことで、相溶性

が向上し木質80%で射出成形可能になったが、酸

変成ポリプロピレン添加による強度の向上が小さく

なってしまった。

（エ）環境負荷の低減を考慮したリサイクル性の

評価

ポリプロピレンとポリエチレンが混合したプラス

チックに添加剤を使用して高木質充填プラスチック

を作製できたが、流動性が低く木質 70%では射出

でダンベル試験片を成形できなかった。

ホモ及びランダムのポリプロピレンで作製した高

木質充填プラスチック成形品を混ぜて再成形したと

ころ、異なるポリプロピレンが混合した事による強

度の低下は認められなかった。
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第2章単層トレイの製造技術

1 単層トレイの製造技術

( 1 ) 単層トレイの製造技術

ア研究目的

発泡スチロールなどのプラスチック製トレイが大

量に生産、消費、廃棄されており、これにより生ず

る環境に対する負荷が大きな問題となっている。林

地残材等を原料としてプラスチック系トレイを代替

する木質トレイの製造技術開発を行う。これまで、

木質トレイの製造実績は既にいくつかあるが、その

多くは接着剤を使用した多層成型品でありコストが

非常に高いこと、耐水性、援水性、強度などトレイ

に求められる性能が十分でなかったことが問題で

あった。近年、高水分状態下の木材に温度をかけな

がら荷重をかけることにより非常に大きな変形が生

じることが明らかとなってきた。本研究では、木質

トレイを水熱作用によって高品質かつ低コストで製

造でき、さらに耐水性など高性能を付与する技術開

発を行い、高性能木質トレイ製造プラント設計を行

つ。

イ研究方法

（ア）水熱処理条件の解明

簡易型のトレイ成形実験装置を用いて、変形加工

時に割れ、しわ等の発生を抑制できる水熱条件、及

び水蒸気処理を用いずその変形を固定できる各種条

件の検討を行った。また、有機液体を含浸させた木

材試験片について曲げクリープ試験を行い、熱軟化

性の増大とそれによる割れ、しわ低減の可能性を検

討した。

（イ）天然物を用いた耐水性等性能向上技術の開

発

4種類の市販天然系塗料（亜麻仁油系、柿渋、キ

トサン系、米油系）、及び分子量の異なる 4種類の

キトサン（表1211-1)をそれぞれ希酢酸に溶解さ

せた各溶液を用い、スギスライス単板に塗装して耐

水性能を含めた表面性状を調べた。評価方法は、重

量増加率、色変化、吸収媒体法による吸水率、液j商

法による接触角、碁盤日法による付着性により行っ

た。

（ウ）強度及び機能性向上技術の開発

接水性、耐水性、強度性能等に優れた低コストな

木質トレイを製造するための基礎技術を確立するこ

とを目的に、まず（エ）で開発した簡易型木質トレ

イ製造装置により木製トレイの製造条件を検討し

た。援水性、耐水性の向上を目的にポリオレフイン

系フィルムの単板オーバーレイによる高機能化を図

り、また、木質トレイの圧密化法、及びポリエチレ

ンフィルムにより 2枚の単板を積層接着すると同時

にトレイを製造する方法により強度性能（横圧縮）

の向上と耐水漏れ性能の向上を図った。

（エ）高性能木質トレイ製造プラントの設計・開

発

既存の3層トレイ製造装置をベースに、簡易型木

質トレイ製造装置の設計と試作を行う。トレイ原料

となるスギ単板の製造実験を種々の設定条件で行

い、狂い、割れ、表面粗さ等の単板の品質によって

単板切削性を評価し、適正製造条件を検討する。

ウ研究結果

（ア）水熱処理条件の解明

単板をトレイ形状に変形する際に割れ、しわ

等の発生を抑制できる水熱条件が明らかになっ

たト3,8,9）。水蒸気処理を用いることなく変形を固定

し、トレイとして製造するためには、 240℃以上の

温度域で、短時間で熱処理する必要があることが明

らかになった十円（図 12111）。また、有機液体を

含j受させた試験片を用いた高j昆下での曲げクリ一プ

5式
ノ一ルの混合液体（モル分率が水：エ夕ノ一ル＝ O芯

分子量

A 35,000 

B 50,000 

c 100,000～ 
200,000 

D 350,000 

表1211-1 供試キトサン

キトサン溶液濃度（wt%) 粘度（ mPa•s, 20℃） 
4 

2 

319 

17 

251 

384 
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0.2）で最も大きく（図 1211-2）、室温における値の

3～ 4倍であることが示され、有機液体を用いた木

質トレイの製造は割れ防止等に有効であることが明

らかになった。

（イ）天然物を用いた耐水性等性能向上技術の開
？立
プじ

市販天然系塗料による単板塗装を行った結果、浸

透性は米油系が高く、色差は柿渋と米油系で大きい

ことが認められた。また、吸水率は亜麻仁油系が非

常に低く、濡れ性も亜麻仁油系がもっと低く高い耐

水性を示す結果となった（表 1211-2）。

キトサン溶液による単板塗装を行った結果、重量

増加率、色変化、吸水率とも市販の天然系塗料と比

べて同等かもしくは優れていることが認められた。

また、濡れ性については、亜麻仁油系と同等の性能

であることが認められた（表1211-3）。しかし、 1%

酢酸水溶液による濡れ性は著しく低い結果となっ

た。

（ウ）強度及び機能性向上技術の開発

木質 トレイの製造条件として、単板厚さ l～
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図1211-1 重量変化率及び寸法変化率と温度の関係

2mm、単板裏割れ方向を上側にセット、製造前の

単板形状はできるだけトレイ形状の展開図に近く

すること、成形前の含水率を 90%程度に保ち、プ

レス温度を 160℃程度、パンク防止のためハンチン

グ操作を数回から 10回程度繰り返すことにより深

さ18mm、角度38度の角型及び直径170mm、深さ

20mmの丸型木質トレイの製造を可能にした（写

真 1211-1）。さらに、丸型や、曲げ角度がより大き

く、深い木質トレイ（深さ 30mm、曲げ角度60及

び50度（左右異形））は特殊な条件で製造できるこ

とを明らかにした 10）。オレフイン系熱溶融性フィ

ルム（PE/EVA）の片面及び両面オーバーレイ木

質トレイの製造は可能で（写真1211-2）、木質トレ

イ製造時の不良率の低下、生産性向上、耐水性及び

強度の向上、繰り返し使用可能性が示唆された。ま

た、木質トレイの庄密化することにより、横圧縮強

度は低下する傾向にあるが、変位が大きくなり、低

圧密化のように脆性的な破損はしなくなった（図

1211-3）。耐水漏れ性能は圧密化が進むと厚さが薄

くなるため、返って低くなる傾向があるが、製造条

45 
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図1211-2 高温下 (120℃）での曲げクリープ試験
注）カッコ内の数字はエタノールのモル分率

表1211-2 市販天然系塗料で塗装した単板の接触角（。）

着滴後時間

10秒

5分10秒

柿渋系

早材 ｜ 晩材

115.11±3.1 1103.51±5.7 

88.31±5.7 I 84.91±5.1 

キトサン系 ｜ 亜麻仁油系

阜材 ｜ 晩材 ｜ 阜材 ｜ 晩材

90.51±17.21 79.61±9.2 1113.31±2.3 1114.41±2.5 

59.31±25.71 54.31±11.31 101.81±2.5 I 108.41±2.8 

米油系

早材 「 ---ei材
85.1j±2.6 I 81.01±3.3 
62.41±12.41 63.31±8.3 

蒸留水（コントロール）

阜材 ｜ 晩材

120.3 I土5.21111.71±6.8 
106.91±6.6 I 93.41±10.8 

A 8 

表1211-3 各種キトサンで処理した単板の接触角（。）

D 

着滴後時間

10秒

5分10秒 語~t需 需さ

c 

事言 調歪 需~ 需詰悪匡：
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件によっては 26時間以上漏れないものも製造でき

た（表 1211-4）。ポリエチレンを用いた単板積層で

は、高密度ポリエチレン（HDPE）を用いた場合に

は強度性能、耐水漏れ性能とも向上した（図 1211-

4，表 1211-4）。ほほ同程度の大きさの市販発泡ポリ

スチレントレイと強度比較行った結果、形状がかな

り異なるために直接の比較はできないが、単層 トレ

写真1211-1 簡易型製造装置により製造した各種木

質トレイ

30 

芝 20

酬
~ 

10 

20 

変位

40 

(mm) 

． ． 
: 

60 

図 1211-3 製造時の圧締圧力とトレイの横方向の圧

縮荷重曲線

イ、積層 トレイともに同レベルの強度を有すること

が明らかになった。なお、これらの成果については

特許を申請した 11～13）。

。

写真 1211-2 木質単層 トレイのフィ ルムオーバーレ

イ

30 

図1211-4

圧締圧力 4.7MPa

20 

変位

ハ
。吋／；

40 

(mm) 

60 

各種積層トレイの荷重曲線 （圧縮試験）

表 1211-4 木質 トレイ耐水漏れ性能

トレイの種類 水漏れ時間

圧締圧 2.35MPa 26 hrs以上

3.5MPa 5 hrs 

裏割れ上 ：4.7MPa 8 hrs 

事割れ下： 4.7MPa 18 hrs 

圧締圧 9.4MPa 5 hrs 

LDPE 0.04mm積層 10 hrs 

LDPE 0. 1 mm積層 5 hrs 

HDPE 0. 3 mm積層 26 hrs以上
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（エ）高性能木質トレイ製造プラントの設計・開
？立
プ巴

簡易型木質トレイ製造装置を試作した（写真

1211-3）。装置は単板の軟化前処理のためのスチー

マ一、成形機、成形後の端部を処理するトリミング

装置から成る。最大成形大きさは500mm角で、標

準成形条件は蒸煮前処理110～ 120℃で10～ 15秒、

金型温度 160℃、面庄6～ 7kg/cm2。なお、ガス（水

蒸気）抜きのため、 l成形工程に数回の油圧シリン

ダーの自動上下動作が設定できる。

林地残材の単板切削性を明らかにした。単板厚さ、

収縮率、狂い ・ねじれについては前処理条件及び切

削条件が及ぼす影響は認められなかったが、面粗さ

及び裏割れ深さについては前処理条件の温度上昇に

よる低減効果は認められた（図 1211-5）。厚さむら

はJISの許容値内、単板の幅（T）方向全収縮率は

6～ 8%、平均収縮率は0.16～ 0.20であった。加圧

注入処理では適切な処理条件の探索により処理時間

短縮の可能性が示唆された。

工考察

（ア）水熱処理条件の解明

水分、温度等の条件の検討結果より、トレイの割

れ、しわ等の発生の抑制には、木材の熱軟化特性の

影響が大きいことが示された。また、 240℃以上の

温度域での短時間処理により 変形の固定が可能で

あったのは、熱分解により成分の消失や分子鎖の切

断が起こり、弾性率が低下したことが原因であると

考えられた。有機液体（エタノール水溶液）がトレ

イの割れ発生の防止に有効である理由として、混合

液体の脱着時における木材の流動性の増加が、水の

みの脱着によるそれよりも大きいためであると考え

写真1211-3 簡易型木質トレイ製造装置

られた。

（イ）天然物を用いた耐水性等性能向上技術の開

発

希酢酸に溶解したキ トサン溶液を塗料として単板

に塗布すると、市販天然系塗料と同等の耐水性を示

し、耐水性塗料として有効であることを見出した。

キトサンは水に不溶であり人体に対して安全性が高

く、抗菌性 14）も有することから、安全・安心な天

然塗料として利用できると考えられる。

（ウ）強度及び機能性向上技術の開発

木質トレイの製造には木材を可塑化し、金型によ

り成形、固定して製造されるが、製造時の割れを低

減するためには、単板の含水率とプレス温度、プレ

ス時間、ハンチング条件が重要である。また、成形

前の単板形状を完成したトレイの展開図に近くする

ことで、端部のひずみを小さくすることができ、割

れ防止に繋がる。オレフイン系熱溶融性フィルム

(PE/EVA）のオーバーレイについては、先ず先に

単板にフィルムをオーバーレイし、成型する方法に

より製造できる。単板中に含まれる水分の除去が問

題になるので、余り含水率を上げず、適切なハンチ

ング条件を選択する必要がある。圧密化を進めるこ

とにより、変形量が大きくなり、脆性的な破壊は起

こらなくなるが、厚みが薄くなるために返って耐水

漏れ性は低くなる。適切な圧締圧力を選択する必要

がある。積層ト レイではポリエチレンにより 2枚を

積層することと、水を通さない役割を求め、耐水漏

れ性能と強度性能の向上を図った。結晶化度が高く、

弾性率の高い 0.3mm厚さの HDPEを用いた場合に

は水漏れ性、強度性能ともに向上した。発泡ポリス

チレンと同等レベルの強度性能を示したことから、

実用化の可能性が考えられる。

0.40 

ハυ

ハu
n

U

3

2

1

 

nU

ハU
n

u

E
E
．
仰
出
版
£
高
附

0.00 

60。C24h 80℃24h 80℃加圧3h

図1211-5 裏割れ深さに及ぼす前処理条件の影響
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（エ）高性能木質トレイ製造プラントの設計・開

発

単板製造装置であるスライサーの刃物の設定及び

切削前の木材の熱軟化処理について、単板に発生す

る割れが浅くなる条件があり、成形の失敗（成形時

の割れの発生による）を少なくするためには、単板

製造時の割れ発生を抑える条件を選択する必要があ

る。また、原料の林地残材から単板までの歩留まり

がコスト設定の lつの指標となることから、実験結

果から求めたところ、約30%であった。

オ今後の課題

（ア）水熱処理条件の解明

割れを生じずにトレイの変形量をさらに大きくす

る条件の検討を行い、最適なトレイ製造条件を明ら

かにするとともに、高温下の曲げクリープをより大

きくする有機液体や混合液体の検討を行う必要があ

る。

（イ）天然物を用いた耐水性等性能向上技術の開

発

キトサンは水に不溶であるが、希酸可溶性を示

す 15)0 そのため、耐希酸性の付与が重要である。

最近の研究では、グルコースやマンノースといった

還元糖の添加によって安全かつ容易に耐希酸性を付

与できることが見出されている 16,17) 0 この手法を応

用することによって、耐水性に加え、耐希酸性を備

えたキトサン塗料が開発できると思われる。

（ウ）強度及び機能性向上技術の開発

木質トレイのオーバーレイ技術により耐水性、強

度性能の向上、繰り返し使用可能性などの利点が示

されたが、反対に、コスト高、フィルムに覆われる

ため木質感及び生分解の低下、木材とフィルムの寸

法変化の違いによる使用環境下でのトレイの変形な

どが問題である。また、今後、深型トレイなど、高

度のトレイ製造には水蒸気密閉型プレスなどの開発

により、単板を可塑化した状態でプレスすることが

考えられる。さらに重要なことは、木質トレイを実

用化するためには量産化技術の開発が不可欠である

ということである。

（エ）高性能木質トレイ製造プラントの設計・開

発

トレイまでの歩留まりやトレイ製造エネルギーを

把握し、二酸化炭素排出量などの値を具体的に示し

ていく必要がある。また、原料の適応性（成形の良

否）について、スギの材質や品種等を考慮したより

詳細な検討も課題である。最終的に実用化を目指す

ためには、一層の製造コストの削減を図るため、量

産化装置の開発が必要である。

力要約

（ア）水熱処理条件の解明

トレイの割れ、しわ等の発生が抑制できる水熱処

理条件及び、水蒸気処理を用いないトレイの変形固

定条件を明らかにした。また、水と有機液体の混合

液体を用いることにより木材の変形量が大きくな

り、トレイの割れ防止等に有効であることが明らか

になった。

（イ）天然物を用いた耐水性等性能向上技術の開

発

代表的な市販天然系塗料4種類、及び、分子量の異

なった4種類のキトサンを希酸に溶かした溶液を単

板へ塗装し、各種塗料が単板の耐水性等の表面性状

に及ぼす影響を検討した。重量増加、色差、吸水性、

濡れ性、付着性について試験し、多角的な評価を行っ

た。その結果、市販天然系塗料では、亜麻仁油系塗

料の性能が比較的優れており、キトサン溶液も市販

塗料と同程度の性能を示すことが明らかとなった。

安全性や簡便性などを考慮すると、キトサン溶液で

の塗装が有効であるが、耐希酸性の向上が今後の課

題として考えられた。

（ウ）強度及び機能性向上技術の開発

木質トレイの製造技術を確立し、その高機能化、

高性能化を図った。オレフイン系熱溶融性フィルム

(PE/EVA）のオーバーレイにより耐水性及び強度

の向上、繰り返し使用の可能性が示唆された。ま

た、木質トレイの圧密化により脆性的な破損が押さ

えられるが、耐水漏れ性能は逆に低下するので、適

切な圧締圧で製造することが必要である。ポリエチ

レンを用いた単板積層では、高密度ポリエチレン

(HDPE）を用いた場合には強度性能、耐水漏れ性

能とも向上した。ほほ同程度の大きさの市販発泡ポ

リスチレントレイと同レベルの強度を有することが

明らかになった。さらに、曲げ角度が大きくて、深

い木質トレイ（深さ30mm、曲げ角度60及び50度（左

右異形））の製造は可能であることを明らかにした。
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（エ）高性能木質トレイ製造プラントの設計・開

発

ガス（水蒸気）抜きのための成形中のシリンダー

の自動上下動作を設定可能な簡易型木質トレイ製造

装置を試作した。トレイ原料となるスギ単板の品質

を評価し、単板適正製造条件を明らかにした。
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第3章木質未利用資源であるリグニンの利用技術

1 リグニン系バイオマス資源からの機能性バイ

オプラスチック製造技術の開発

( 1 ) リグニン系バイオマス資源からの機能性パイ

オプラスチック製造技術の開発

ア研究目的

木材中に含まれるリグニンから高効率に PDC原

料を得るための低分子化・抽出処理技術の開発と、

大型バイオリアクターを用いた PDC大量生産法の

開発を行う。

イ研究方法

（ア）各種リグニンにおけるアルカリ性ニトロベ

ンゼン酸化分解法による酸化分解効率の検討

スギ木粉中に含まれる天然リグニン、パルプ製造

工程で工業的に生成するサルファイトリグニン （サ

ンエキス ・パニレックス）及びクラフトリグニン、

糖化残誼リグニンの5種のリグニンを用いて、それ

ぞれ定法のアルカリ性ニトロベンゼン酸化分解に

よってどの程度PDC原料が得られるか調査した。

（イ）アルカリ蒸解法によるバイオエタノール製

造工程で生成するアルカリリグニン低分子画分の分

析と直接PDC発酵実証試験

アルカリ蒸解法によるバイオエタノール生産の技

術開発（農水省プロジ、エクト研究「地域活性化のた

めのバイオマス利用技術の開発」 E系「木質バイオ

マス変換総合技術の開発」）において副産物として

得られるアルカリリグニン黒液のクエン酸中和液を

lOL譲り受けた。これをエパポレーターにより lL

に濃縮し、塩酸により酸性にした後、等量の酢酸エ

チルで3回抽出し、減圧乾固した。得られた抽出物

（アルカリリグニン抽出物）を高速液体クロマ トグ

ラフィー（HPLC）により定性 ・定量分析した。ま

た、得られた抽出物をアンモニア水により溶解し、

アルカリリグニン抽出物溶液を作成した。5Lジャー

ファーメンターにて PDC生産組換え微生物を高密

度培養し、そこに抽出物溶液をゆっくりと滴下する

ことにより、アルカリリグニン抽出物から PDCが

直接発酵生産出来るかどうか検証した。

（ウ） 250Lジャーファーメンターを用いた PDC

大量生産法の確立と 2,000L小プラントを用いた

PDC大量生産実証試験

実験室レベルで検討された PDC生産組換え微生

物の高密度培養による高効率な PDC生産技術が、

250Lの大型ジャーファーメンターにおいても同様

に適応出来るかどうか検討した。また、 250Lの大

型ジャーファーメンターにて成功した高密度培養法

がさらに 2,000Lの小プラントにおいても適応可能

であるかキ食言すした。

ウ研究結果

（ア）各種リグニンにおけるアルカリ性ニトロベ

ンゼン酸化分解法による酸化分解効率の検討

アルカリニトロベンゼン酸化分解によるリグニン

試料側からの PDC原料化効率を検討するために、

様々なリグニン試料に対するアルカリニトロベンゼ

ン酸化分解を調査した。まず様々なリグニン試料中

のリグニンの絶対量をクラーソン法により測定し、

アルカリニトロベンゼン酸化分解を行った。その結

果、スギ酵素糖化残誼リグニンのアルカリニトロベ

ンゼン酸化分解物はパルプ廃液等のリグニン試料に

比べ低分子画分の増加が見られ、低分子化効率が木

紛と同等もしくはそれ以上となった（図 1311-1）。

酵素糖化残澄リグニンは木材中のリグニンに非常に

30 

手＇.25 
手よ
.l(:l 

;) 20 

を、

• i 10 
E量

~ 5 
。
，！／－＊~ -,....,n~J －〆／／
’ rf'l/)'< XI, ，~／ ~－. 

ヤ4争

図1311-1 各種リグニン試料におけるニ トロベンゼ
ン酸化分解による PDC原料収率
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類似し、酸化縮合等の変性を受けていないことが示

唆され、 PDCを得るための低分子化処理に適した

リグニン試料であることが明らかとなった。

（イ）アルカリ蒸解法によるバイオエタノール製

造工程で生成するアルカ リリグニン低分子画分の分

析と直接PDC発酵実証試験

木質系バイオマスからのアルカリ蒸解法によるバ

イオエタノール生産過程で生成するアルカリリグニ

ンを作成し、酢酸エチル抽出によって得られる低分

子画分を得た。この低分子画分を HPLCにより分

析したところ、パニリン、パニリン酸以外にもう一

つ主要な成分が検出されたため、標品と比較したと

ころフェルラ酸であることが強く示唆された（図

1311-2) 0 また、得られた黒色タール状の抽出物に

はPDC原料としてパニリン・パニリン酸・フェル

ラ酸が3800mg中970mg含まれていることが明ら

かとなった。この黒色タール状物質を PDC生産組

換え微生物を高密度培養した 2Lジャーファーメ

ンターに全量滴下したところ、変換率95%以上で

PDCに変換された。この結果から、アルカリ蒸解

法によって得られるアルカリリグニン抽出物から

PDCが実際に生産出来ることが明らかとなった。

（ウ） 250Lジャーファーメンターを用いた PDC

大量生産法の確立と 2000L小プラントを用いた

PDC大量生産実証試験

2Lスケールバイオ リアクターによる PDC生産

過程で、グルコースを流加添加することでPDC生

産能が2倍に向上することが明らかとなったため、

250L容の大型バイオリアクターでのPDC生産にも

同じ条件を当てはめて生産能が向上するか試験し

た。その結果、スケールアップしても同様に PDC

生産能が2倍に改善された。また、この条件をさら

に2,000Lの小プラントでも試験したところスケー

ルアップに伴う問題はほとんど起こることなく発酵

Vanillic acid 

Acetovanillone 

。 2 4 6 8 

可能であることが明らかとなった。

エ考察

（ア）各種リグニンにおけるアルカリ性ニトロベ

ンゼン酸化分解法による酸化分解効率の検討

各種リグニンのアルカリ性ニ トロベンゼン酸化法

による低分子化効率を検討したところ、スギ木粉中

の天然リグニンと糖化残誼リグニンが比較的効率が

高く、工業的に生成するリグニンは効率が悪いこと

がわかった。このことは、工業的に生産されるリグ

ニンは変性を受け、縮合型が多くなっていると考え

られ、逆に糖化残澄リグニンは天然リグニンよりも

若干分解率が高いことから、殆ど変性を受けないま

まリグニンが取り出されることが強く示唆された。

（イ）アルカリ蒸解法によるバイオエタノール製

造工程で生成するアルカリリグニン低分子画分の分

析と直接PDC発酵実証試験

アルカリリグニンの低分子画分抽出物中には、パ

ニリン、バニリン酸だけでなくフェルラ酸もある程

度含まれることがわかった。また、黒色タール状の

抽出物を直接組換え微生物に与えると発酵阻害を起

こすことなくほぼPDCへと変換できた。このこと

は本研究にて開発した PDC生産組み換え微生物を

用いれば、リグニン抽出物を安易に直接発酵でき、

コストダウンに大きく貢献できると考えられる。

（ウ） 250Lジャーファーメンターを用いた PDC

大量生産法の確立と 2000L小プラン トを用いた

PDC大量生産実証試験

ラボスケールにて設定したPDC生産組換え微生

物の高密度培養法を 250Lの大型ジャーファーメン

ターに適応しても全く遜色なく発酵することがで

き、さらには2000L小プラントにおいても同様に

発酵可能であった。大規模化によるスケールメリッ

トからのコストダウンで現状でも抗菌剤や有機EL

Van ill in 

Ferulic acid 

10 12 14 

Retention ti円、e（円、in.)

図1311-2 アルカリリグニン抽出物のHPLC分析
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等の分野では商業ベースに乗ると考えられる。

オ今後の課題

（ア）各種リグニンにおけるアルカリ性ニトロベ

ンゼン酸化分解法による酸化分解効率の検討

糖化残j査リグニンがPDC原料を得るリグニンと

しては最も適していることが明らかとなったが、今

後糖化残誼リグニンを低コスト且つ安定的に大量生

産できるシステム開発が必要である。

（イ）アルカリ蒸解法によるバイオエタノール製

造工程で生成するアルカリリグニン低分子画分の分

析と直接PDC発酵実証試験

アルカリ蒸解法によるバイオエタノール生産過程

の副産物であるアルカリリグニンの抽出物から直接

PDCが発酵可能であることから、今後バイオエタ

ノール産業が発展すればPDCの工業生産も可能に

なると考えられる。

（ウ） 250Lジャーファーメンターを用いたPDC

大量生産法の確立と 2,000L小プラントを用いた

PDC大量生産実証試験

2,000Lの小プラントスケールでも PDC発酵が可

能であったことから、より大きなスケールで生産す

ることによるスケールメリットを利用すれば様々な

分野で商業ベースに乗せることが可能であると考え

られる。

力要約

（ア）各種リグニンにおけるアルカリ性ニトロベ

ンゼン酸化分解法による酸化分解効率の検討

f唐イヒ残j査リグニンがPDC原キヰを得るためのリグ

ニンとしては最も適していることが明らかとなりそ

の収率は 28%程度であった。

（イ）アルカリ蒸解法によるバイオエタノール製

造工程で生成するアルカリリグニン低分子画分の分

析と直接PDC発酵実証試験

アルカリリグニン抽出物中にはPDC原料となり

うる芳香族物質として、バニリン、パニリン酸に加

えフェルラ酸が含まれることがわかった。さらに黒

色タール状の抽出物を直接発酵させて PDCに変換

することが可能で、発酵阻害が殆ど起こらないこと

が明らかとなった。

（ウ） 250Lジャーファーメンターを用いたPDC

大量生産法の確立と 2,000L小プラントを用いた

PDC大量生産実証試験

2,000L小プラントスケールでPDC発酵が可能で

あることが明らかとなり、スケールメリットによる

コストダウンから抗菌剤などの分野においては商業

ベースに乗ると考えられる。

研究担当者（中村雅哉＼大塚祐一郎）

(2) 新規リグ二ン代謝遺伝子の単離、解析

ア研究目的

土壌微生物の分解機能を代謝工学技術によって利

用することにより、リグニン等の芳香族バイオマ

スを自由な分子設計が可能なポリマー原料に変換

し、さらにそれを用いた機能性バイオプラスチック

製造技術を開発することを目的とする。本課題に

おいては、バイオプラスチック製造技術の開発に

必要となるさまざまなリグニン変換酵素遺伝子を

Sphingobium sp. SYK -6株から新たに単離し、遺伝

子産物の酵素機能を明らかにした。

イ研究方法

酵素遺伝子の単離は、リグニン由来化合物分解菌

Sphingobium sp. SYK 6株 1)の遺伝子ライブラリー

を用いたショットガンクローニング又はゲノム配

列2）から予想される遺伝子を PCRによって増幅し

て行った。 SYK-6株での各遺伝子の機能について

は相同組換えを利用して遺伝子破壊を行い、野生株

と遺伝子破壊株の生育能と基質分解能の比較を行っ

た。各遺伝子は大腸菌内で発現させ、細胞抽出液を

粗酵素として用いる或は Hisタグを利用したNiア

フィニティクロマトグラフィーによって精製した酵

素を用いて酵素機能の解析を行った。酵素活性の検

出は、分光光度計、高速液体クロマトグラフィー／

マススベクトロメトリー（LC-MS）又はガスクロ

マトグラフィー／MSを用いて行った。

ウ研究結果

（ア） fJ －アリールエーテル開裂酵素遺伝子の単

離と機能解析

リグニン中で最も多量に存在するfl－アリール

エーテルからの PDC生産を可能にすることを目的

として、 SYK6株からエナンチオマー特異的にF

エーテル開裂を触媒する酵素遺伝子をFーエーテル
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開裂に伴い蛍光を生成するアッセイ基質 3）を利用

して単離した。得られた遺伝子（SLG32600; ligP) 

はエナンチオマー特異的にFーエーテル開裂を触媒

するグルタチオンs－トランスフエラーゼをコード
しており、（） (/JR) fJ (2 methoxyphenoxy) 

-/J-hydroxypropiovanillone (MPHPV) 4ノ）に立体

選択性を示すことが明らかとなった（図 13121）。

（イ） fJ －アリールエーテル代謝産物の分解酵素

遺伝子の単離と機能解析

(J－アリールエーテル代謝産物である(J－ヒドロ

キシプロピオバニロン（HPV）に対して分解能

を示すクローンを SYK-6株のコスミドライブラ

リーから単離した。本コスミドには、 aldehyde

dehydrogenaseと相向性を示す SLG_l2800及び

glucose methanol choline oxidoreductaseと相向

性を示すSLG_l2830が見いだされた。これら遺伝

子の破壊株の解析及び大腸菌で発現させた遺伝子

の機能解析から、 HPVはSLG_l2830（母vZ）に

よってバニロイルアセトアルデヒドに変換され、

SLG_l2800 （坤vY）によってバニロイル酢酸に変

換されることを明らかにした（図 1312-1）。

（ウ）リグニン由来C5-C2化合物分解系遺伝子の

単離と解析

木質バイオマスのアルカリ蒸解で生成するリグニ

ン低分子画分中のC5-C2化合物であるアセトバニロ

ンから PDCを発酵生産するシステムを構築するた

めに、アセトパニロンの分解に着目した。本化合物

は(J－アリールエーテル代謝産物である日PVがバニ

ロイル酢酸に変換された時に非酵素的に生成するこ

とも示された（図 13121）。 SYK6 ：｛朱によるアセ

トバニロンの代謝産物の解析から、本化合物は誘導

酵素によってカルボキシル化され、バニロイル酢酸

を経由して代謝されることが示された。 SYK-6株

の網羅的な転写解析から、ピオチンカルボキシラー

ゼと相向性を持つ遺伝子を含むSLG_06490-06540

クラスターの転写がアセトパニロン存在下での培養

時に特異的に誘導されることが示された。遺伝子破

壊株の解析からこれらの遺伝子がアセトバニロンの

代謝に関与することが明らかとなり、さらにパニロ

イル酢酸の代謝にフェルラ酸代謝系遺伝子犬rA及

び、ferBslが関与することが示された（図 13121）。

（エ）ピフェニル代謝酵素遺伝子の単離と機能解

析

難分解性を示すリグニン由来ピフェニル型化合

物からのPDC生産を可能にするために、 5,5＇デヒ

ドロジバニリン酸（DDVA）の初発分解反応である

DDVAの脱メチル酵素遺伝子の単離と解析を行っ

た。本反応にオキシゲナーゼシステムが関与すると

推定し、 SYK6株のゲノム配列から複数のオキシ

ゲナーゼ、フェレドキシン、フェレドキシンレダ

クターゼ遺伝子の候補を探索した。これら遺伝子

の破壊株及び遺伝子産物を用いた再構成実験から、

DDVA Oーデメチラーゼがオキシゲナーゼ成分遺伝

子SLG_07770、フェレドキシン遺伝子SLG_08500、

フェレドキシンレダクターゼ遺伝子SLG_21200の

遺伝子産物から構成されることを明らかにした（図

1312-2）。

（オ）ベンズアルデヒド誘導体酸化酵素遺伝子の

単離と機能解析

リグニンの酸化分解によりパニリンやシリンガア

ルデヒド等のベンズアルデヒド誘導体が大量に得

られることから、 SYK-6株からこれら化合物の変

換に関与する新規のベンズアルデヒド酸化酵素遺

伝子を探索した。本株のゲノム配列中に 23個のア

ルデヒドデヒドロゲナーゼを見出し、 17個の酵素

遺伝子の発現ライブラリーを作製した。これらの

LigD LigE P酬 f困
問、 r、UgL 冊、、 A Llgf ~＇ P叫
冊、~ UgN o、,l,,.,.A.,..J LlgP LigG t・o HpvZ ~－。

内曹町一－~－ lie..，寸’－~ －ーハ1
Y，、。。句、「‘。白.， （，’司、「‘。0・2 、'j'"OCH, 
制．。”に.... 、 0・4 。”
喧喧E MPHPV ! ..民町制PV I -・・ 制＇ I HDVY 

co叩

~.， ~·· 
叩醐~－o nA"""-nA＜抽~－·
J、 UgC UgAB LlgM UgV J，」 FerB FetA ＿，」 一一一一一.＜＇～ 
I II －－－・ー・字国E 字国－ 1 l・E・E・－・E・E・－ 11 I ‘E・E・－ ~..L。・<>v"'醐 H Y、回旬 、F岨.， γ、醐，
PDC 酬 。””
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図1312-1 SYK 6株の代謝系によるF アリールエーテルとその中間代謝物のPDCへの変換
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OH-DDVA 

図1312-2 SYK-6株のピフェニル化合物の脱メチル酵素システム

中からシリンガアルデヒドに高い酸化活性を有す

る酵素遺伝子が、 SLG_27910、SS1C_Con002_0471、

SLG 28320であることを明らかにした。これらの

遺伝子産物は、パニリン及びコニフェリルアルデヒ

ドを含む様々なベンズアルデヒドに対する酸化活性

を有しており、リグニン関連物質からの PDC生産

に有用であることが示された（図 1312-3）。

工考察

リグニン中の主要構造である(3－アリールエーテ

ルの代謝系に関与する立体異性体選択的デヒドロ

ゲナーゼ及びエ一テラーゼをコードする遺伝子の

すべてが明らかになった。(3－アリールエーテルは

エ一テラーゼによりエーテル開裂を受けてアキラル

なHPVに変換され、さらに Cy位アルコールの酸

化を受けてパニロイル酢酸に変換されることが示さ

れた。パニロイル酢酸はその化学的不安定性のため

非酵素的にアセトパニロンを生じる。本研究ではF

－アリールエーテル代謝中に生成し、且つ木質バイ

オマスのアルカリ蒸解において生成するアセ トパニ

ロンの分解酵素遺伝子を引き続き明らかにした。興

味深いことにアセトパニロンはカルボキシル化を受

けてパニロイル酢酸に変換されるという芳香族化合

物の好気的分解ではあまり知られていない代謝系で

分解されることを見出した。またパニロイル酢酸は

最終的に CoA付加と側鎖開裂を経て代謝されるこ

とが示された。本研究ではこれらの反応に関与する

酵素遺伝子群を明らかにすることに加えて、難分解

性のピフェニル化合物の代謝系遺伝子及びリグニン

由来のベンズアルデヒド誘導体に対して高い酸化活

性を有する新規のベンズアルデヒド酸化酵素の遺伝

子単離に成功し、これら酵素の詳細な特性を明らか

にした。これらの成果により王要なリグニン二量体

化合物及び単量体を PDCに変換するための遺伝子

図1312-3 ベンズアルデヒド誘導体酸化酵素による

酸化活性

ツールが整った。

オ今後の課題

様々な構造を含むリグニン由来の化合物から効

率的に PDC生産を行うためには、争hingobiumsp. 

SYK-6株のゲノムを操作して、変換遺伝子の発

現量を強化し、基質の取り込み速度を最適化して

PDCを大量に蓄積できる育種株を創製することが

望ましい。

力要約

多様なリグニン系芳香族化合物から効率的に

PDCを生産するシステムに必要な代謝酵素の性質

の解明とそれらをコードする遺伝子を獲得すること

を目的として、主要なリグニン由来化合物であるF

－アリールエーテル及び難分解なピフェニルの分解

に関わる未知の酵素遺伝子群を明らかにした。さら

にリグニンの酸化分解で生じるベンズアルデヒド誘

導体をパニリン酸又はシリンガ酸に変換可能なベン

ズアルデヒド誘導体酸化酵素遺伝子及び木質バイオ

マスのアルカリ処理で生成する C5-C2化合物の分解

酵素遺伝子の取得に成功した。
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研究担当者（政井英司＊）

(3) 2－ピ口ンー4,6－ジカルボン酸（PDC）生産

システムの開発

ア研究目的

本研究は、微生物Sphingobiumsp.SYK -6株の有

する低分子リグニン化合物分解資化能を、代謝工学

技術により再構成することにより、様々な低分子リ

グニン系芳香族化合物から構成される混合物から、

自由な分子設計が可能なポリマー原料になりうる有

用代謝中間体である 2－ピロン－4,6－ジカルボン酸

(PDC）への大量変換系を構築する事を第一の目的

とした。本研究はさらに、構築された PDCの大量

変換系を、製紙工場における紙パルプ生産工程にリ

ンクした商業ベースにつながる PDCの高収率発酵

生産制御技術・分離精製技術を開発する事を目的と

した。

イ研究方法

（ア）多様なリグニン及び関連成分から PDC生

産可能なバイオリアクターの開発

これまでに構築した PDC生産遺伝子組換えバイ

オリアクターを基本に、新たに代謝遺伝子を追加し

てPDCへの変換可能なリグニン系芳香族化合物の

拡充を図る。特に木材や樹皮の抽出成分、稲わら

に多量に含まれるフェルラ酸、 p－クマール酸から

のPDC高変換に必要な遺伝子恰rA,B）を取得し、

PDC生産バイオリアクターを構築する。

（イ）製紙工程にリンクした工業生産規模でPDC

を生産するための要素技術の開発

a 製紙工場より得られるリグノスルホン酸のア

ルカリ分解混合物から、複雑な操作を経る事なく

PDCを生産する事を目的に、まず市販されている

リグノスルホン酸を用いて、リグニン低分子混合物

の高収率生産条件の開発、リグニン低分子混合物の

分離技術、さらに分離されたリグニン低分子混合物

から PDCへ変換するための発酵制御技術を開発す

る。

b 製紙工場（A杜）の製紙工程で生産されて

いるリグニン原液を用いて、複雑な操作を経る事な

く工業生産規模でPDCを生産するために必要な要

素技術の開発を行う。 針葉樹パルプ生産工程て得

られるリグニン原液のアルカリ分解物条件を検討

し、 PDC生産可能画分の分離法、アルカリ分解物

に含まれる PDC生産阻害成分の除去j去を検討して、

製紙工場（A杜）の製紙工程とリンクした工業的

PDC生産技術を開発する。 PDCの発酵生産力増強

のためのバイオリアクター及び発酵制御技術の開
茸冬
フ工；ムO
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（ウ）遺伝子組換バイオリアクターの細胞密度と

細胞活性の最適化のための発酵制御法を検討し、

PDC生産力の大幅な改善を図る

製紙工場の大部分は、現在広葉樹を使ったクラフ

トパルプ法で行われている事から、広葉樹由来リグ

ニンからの PDCの発酵生産力増強のために、広葉

樹リグニンに対する分解機能を強化した遺伝子組換

バイオリアクターを構築する。

（オ）商業ベースに繋がる PDC発酵生産レベル

の増強と PDCの高収率分離技術の開発

微生物のメタボローム解析情報を活用する事によ

り、細胞密度と細胞活性の最適化のための発酵制御

法を検討し、商業ベース化に繋がるレベル （培養

液lリッター当たり 50グラム以上／33h：従来の

3倍以上）の高密度培養発酵技術の開発を行った。

高密度培養発酵技術により大量に発酵槽内に蓄積す

るPDCは酸性条件下で、培養液中のナトリウムイ

オンと配位して極めて水や有機溶媒に解けにくい

PDCナトリウム塩を形成するため、 PDCの分離精

製の大きな障壁である。この課題を解決するための

技術開発を行った。

ウ研究結果

（ア）多様なリグニン及び関連成分から PDC生

産可能なバイオリアクターの開発

多様な構造の低分子リグニン化合物から効率的

にPDCを生産する研究の一環として、フェルラ酸、

pークマール酸からの PDC高変換に必要な遺伝子

悼rAB）を取得し、 PDC変換バイオリアクターを

構築した。植物リグニンや加水分解型タンニンだけ

櫨鞠リヴヱンおよび関連慮分からPOC生産可能な遺伝予舗換リアクターの檎鰻

｜世ンニン｛加水分解型）｜

図1313-1 多様なリグニン及び関連成分から PDC

生産可能なバイオリアクターの開発

でなく、木材や樹皮の抽出成分、稲わらに多量に含

まれるフェルラ酸、p－クマール酸の側鎖解裂酵素

(Fer AB）が、強く機能する新たな PDC生産バイオ

リアクターを構築することができた（図 1313-1）。

（イ）製紙工程にリンクした工業生産規模でPDC

を生産するための要素技術の開発

a 製紙工場より得られるリグノスルホン酸の

アルカリ分解混合物から、複雑な操作を経る事な

くPDCを生産する事を目的に、製紙工場から供給

市販されているリグノスルホン酸（パニレックス）

を用いて、 PDC生産に利用可能なリグニン低分子

混合物の生産条件を調べた。検討したアルカリ分解

条件の内NaOH35%、160℃、 2hの反応条件での

低分子画分の収率が比較的高かったので、 PDC生

産モデル試料と して用いた。図1313-2はアルカリ

分解物とその酢酸エチル抽出物の GPC分析、酢酸

エチル抽出物の組成分析（GC-MS）の結果を示す。

それを用いた実験室スケールの培養（5L容培養器）

で、リグニン低分子混合物の PDCへの高牧変換を

確認する事ができた。

b 製紙工場（A社）の製紙工程で生産されて

いるリグニン原液を用いて、複雑な操作を経る事な

く工業生産規模でPDCを生産するために必要な要

素技術の開発を行うため、（イ）で用いたアルカリ

分解条件で処理した。得られたアルカ リ分解物を用

いて、 lOL発酵槽での PDC生産を行ない以下の事

を明らかにした。(1）針葉樹リグニン原液のアルカ

リ分解物中に含まれる低分子画分は高収率でPDC

に変換され、この画分には生産を阻害する因子は含

まれ （図 1313-3,4）。（2）針葉樹リグニン原液のア

ルカリ分解物中に含まれる未分解高分子リグニン画

分は、発酵槽でPDC生産を阻害する。（3）針葉樹

IUU~・称、らの高分子リグニンのアルカリ分鋪による低分子化処噂在、
前面貨ヱテル組出によるPOC盆崖可健司分の分組緩衝

アルカリ分解”のの乎畳分布 分子畳1同組虚

樹明「一一一一一一一--t-r.>子一一一「 酢酪エテル抽出輔の成分組成

GC-MS分額

図1313-2 リグノスルホン酸のアルカリ分解と低分

子画分の分析
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リグニン原液のアルカリ分解物の酸沈殿による分離

と、沈殿物の溶媒抽出により、 PDC生産阻害画分（高

分子画分）を分離除去する事ができることを実証し

た。

（ウ） PDCの発酵生産力増強のためのバイオリア

クター及び発酵制御技術の開発

遺伝子組換バイオリアクターの細胞密度と細胞活

性の最適化のための発酵制御法を検討し、 PDC生

産力の大幅な改善を図った。実験室スケールの培養

(SL容培養器）で細胞密度と細胞活性の最適化のた

めの制御法を検討した。菌体密度3倍化に成功し、

PDC生産効率を従来の 13g/Lから、 3倍増の 40g/

Lを達成した（図 1313-5）。現在日本の製紙工場の

大部分は広葉樹を使ったクラフトパルプ法で行われ

ている。これまで針葉樹由来リグニンからの PDC

生産に用いてきたバイオリアクターの芳香環解裂酵

素遺伝子ligABは、針葉樹由来リグニンだけでなく、

広葉樹由来の芳香環に対しても変換機能を持つが

その機能は劣る。広葉樹由来リグニンからの PDC

の大量生産条件下ではそれが律速となり、 PDC生

・量級王渇から笠・されたリグノスル’・－・障のアルカ＇！分修制..ら分組されたリグエン
＇＂骨子温含倫のパイ...,7クタによる聞Cへの完全，，，.

：~ ::i~ ;;:== 
・w ィ…”

パニリン．、%が完全に滴貸され、PUCの.衝が檀包された

図1313-3 製紙工場から得られたリグニン原液のア

ルカリ分解低分子混合物からの PDCの高

収率変換

表 1 検討条件、結果

g/L g/L（初晦｝ 1008崎 m 残存

初期条件 1.45 λ予，プ量加 I 19.5 I 担 ’R 
俊樹1

瞳肘2

続肘3

1.45 108 ’U Hヲプ量加 I 39.1 I 38 有

2.9 32.・印7 連幌lit加 l 39.1 I 曲 鰻

29 32.・け9 連続+xt?ヲ1 担 E l 回 無

4 9192533 原品 91124 28 

，・：’ν融瞳加檀時間（同
国2 検肘2のTLC

ハ・4ン離概加世時間（H)

図1 検討1のTLC

図1313-5 高密度培養によるパニリン酸からの

PDC生産

産と同時に中間物質3－メチルガリック酸、ガリッ

ク酸を多量に蓄積する。その問題を解決するため、

LigAB遺伝子を持つバイオリアクターに広葉樹由来

リグニンに対し高活性を持つ酵素遺伝子、 desZを

共存させたバイオリアクターを構築した （図 1313-

6）。その結果、中間体3ーメチルガリック酸、ガリッ

ク酸などの蓄積は認められなくなり、従来 5g/L

であった広葉樹由来低分子リグニン混合物からの

PDC生産を、針葉樹とほぼ同レベルの lOg/L濃度

で生産する事が可能となった。

（エ）商業ベースに繋がる PDC発酵生産レベル

の増強と PDCの高収率分離技術の開発

微生物のメタボローム解析情報を活用する事によ

り、実験室スケールの培養（SL容培養器）での細

胞密度と細胞活性の最適化のための発酵制御法を検

討し、商業ベース化に繋がる PDC生産力（培養液

lリッター当たり 50グラム以上／33h：従来の3倍

以上）へ増強させるための技術開発を行った。グル

コースの添加とともに無機塩類及び酵母エキスを連

続的に添加した結果、菌体密度は従来の4倍（OD660

:i:•s住．されたリグノスルホン臓を rモンザント主主藩』を用いて億分子
化処理を行い．唖主駐車庫車置且録宜呈ai，主主息宣車周IJ,..'.l:P虻の.

S主・が可健でaる・e’‘E
， ．．． 途中の物質量・II:

；：でうし聞ア量

＂ 鎗箇

質鉱ノパルプエ舗の棟集象停に合わゼたリグノスルホン
槍からのPDCの寅生11:11+分実罵可能．

図1313-4 製紙工場から得られたリグニン原液の

アルカリ分解物の大量添加による PDC発

酵生産への影響評価

安定な白色結晶として樽られるPOC

図1313-6 針葉樹、広葉樹由来リグニンから大量、

高収率に PDC生産可能なバイオリアク

ターの構築
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= 80）に上昇し、 PDC生産効率は大幅に上昇して

商業ベースに繋がる十分なレベルである lOOg/Lを

達成した。一方、高密度培養発酵技術により大量に

発酵槽内に蓄積する PDCは酸性条件下で、培養液

中のナトリウムイオンと配位して極めて水や有機溶

媒に解けにくい PDCナトリウム塩を形成する。こ

の現象がPDCの分離精製の大きな障壁となってい

た。この課題を解決するため、培養液成分として加

えるナトリウム塩をアンモニウム塩に変更する事、

バイオリアクターに添力日するパニリン酸をナトリウ

ム塩からアンモニウム塩に切り替える方法を検討し

た。その結果、培地成分のアンモニア塩への変更に

よって組換え微生物の増殖は殆ど影響を受けない

事、またパニリン酸アンモニウム塩を添加した場合

も、パニリン酸 lOOg/LのPDCへの完全変換を達

成し有機溶媒での効率的抽出が可能となった。

工考察

（ア）多様なリグニン及び関連成分から PDC生

産可能なバイオリアクターの開発

これまでに開発したリグニンからの PDC生産、

樹皮由来タンニン（加水分解型）からの PDC生産

のバイオリアクターと、今回新たに開発したバイオ

リアクターにより、木材リグニンやタンニンに限ら

ず、稲わらからの PDCの高収率生産が可能となり、

多様なフェノール系植物バイオマス資源から自由な

分子設計が可能なポリマー原料の一つである PDC

の高収率生産が可能になり、フェノール系ノTイオマ

ス資源の工業製品への変換利用の可能性をさらに拡

大する事ができた。

（イ）製紙工程にリンクした工業生産規模でPDC

を生産するための要素技術の開発

a 製紙工場より得られるリグノスルホン酸のア

ルカリ分解は、将来の工業化を見据え、研究やリグ

ニン分析法として行われるニトロベンゼン酸化法な

どのリグニン分解法ではなく、現在リグニンから香

料や医薬品原料として用いられるバニリンの工業的

生産条件で行う事とした。しかし工業的パニリン製

造法をそのまま用いた場合、 PDCに変換可能なリ

グニン低分子混合物の反応収率は 10%前後で十分

とは言えなかった。しかし得られたリグニン低分子

混合物は、完全に PDCに変換させる事に成功し製

紙工程とリンクした工業的PDC生産の可能性を実

証した。

b 製紙工場（A杜）の製紙工程で生産されてい

るリグニン原液をアルカリ分解し得られた低分子混

合物を直接 lOL発酵槽に投入し、リグニン低分子

化合物は高収率でPDCに変換された。この条件を

用いる事により、製紙工場（A杜）の製紙工程か

ら現在供給されているパルプ廃液中のリグニン（14

万トン／年）から、年間2万トン程度の PDC生産

が可能である事を明らかにした。一方発酵槽に投入

する前に分離除去された高分子画分は、リグニン系

高分子樹脂や炭素繊維へ変換利用する事が可能であ

る。

（エ） PDCの発酵生産力増強のためのバイオリア

クター及び発酵制御技術の開発

遺伝子組換バイオリアクターの細胞密度と細胞活

性の最適化のための発酵制御法を検討し、 PDC生

産効率を従来の 13g/Lから、 3倍増の 40g/Lを達

成し商業ベースでの PDC生産の可能性を拓いた。

製紙工場の大部分は、現在広葉樹を使ったクラフト

パルプ法で行われている事から、広葉樹由来リグニ

ンからの PDCの発酵生産力増強のために新たなバ

イオリアクターを開発し、針葉樹リグニンからの

PDC生産に匹敵する生産力を実現し、様々な樹種

を原料とする世界の製紙工場とリンクした PDC生

産プロセスの構築が可能となった。

（オ）商業ベースに繋がる PDC発酵生産レベル

の増強と PDCの高収率分離技術の開発

微生物のメタボローム解析情報を活用する事によ

り、商業ベースに繋がる十分なレベルである PDC

の生産力は lOOg/Lを達成した。本法での PDC生

産は、ほほ限界値に達したと思われる。今後は、

PDCの連続生産法の開発の段階に入ると考えられ

る。高密度培養発酵技術により大量に発酵槽内に蓄

積する PDCは酸性条件下で、培養液中のナトリウ

ムイオンと配位して極めて水に解けにくい PDCナ

トリウム塩を形成する。これらの問題点をアンモニ

ウム塩を用いる事で完全に解決する事ができた。以

上本研究は、商業ベースに繋がるレベルに PDCの

発酵生産力を増強し、効率的な分離回収技術の開発

に成功した。

オ今後の課題

本研究は、最終的に低分子リグニン系芳香族化合
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物から、約40時間の培養でlL当たり lOOgのPDC

生産を実現し、商業ベースにつながる PDC生産発

酵制御技術を確立した。今後の課題として挙げられ

るのは以下の2点である。

(1) パニリンやシリンガアルデヒドなどアルデ

ヒド型リグニン低分子化合物からの PDC高収率発

酵生産技術の開発

リグニン低分子物質であるバニリン酸からの

PDC生産は lOOg/ Lを達成したが、高分子リグニ

ンの低分子画分の主要成分はバニリン及びシリンガ

アルデヒドである。アルデヒド基の化学的反応性の

高さがバイオリアクターに阻害的に働くため、バニ

リン酸と比べPDCへの変換が難しい。アルデヒド

型リグニン低分子を、バニリン酸に匹敵する PDC

変換収率への改善が課題で、ある。そのためには、ア

ルデヒド基に阻害されない微生物の育種が必要であ

る。

(2) 高分子リグニンの低分子化技術の開発と新

規リグニンの代謝遺伝子の取得

高分子リグニンから、 PDCへ変換可能な低分子

リグニンへの工業的な低分子化反応（既存のパニ

リン製造プロセス、アルカリ分解）収率が～ 15%

程度に留まっている。単量体だけでなく、二量体、

三量体程度のリグニン低分子を含む画分が、 60～

70%程度に達する工業的低分子化技術の開発と、そ

れで生産される主要リグニン低分子（二量体、三量

体など）から PDCへと変換するためのバイオリア

クターの開発が必要である。

力要約

本研究は、リグニン分解微生物である

Sphingobium sp.SYK 6株の分解機能を代謝工学技

術により再構成することにより様々な低分子リグニ

ン系芳香族化合物から、自由な分子設計が可能なポ

リマー原料になりうる有用代謝中間体である 2 ピ

ロン 4,6ージカルボン酸（PDC）への大量変換系を

構築する事に成功した。最終的に低分子リグニン系

芳香族化合物から、約40時間の培養で lL当たり

lOOgのPDC生産を実現し、商業ベースにつながる

PDC生産発酵制御技術を確立した。本研究はさら

に、構築された PDCの大量変換系を、製紙工場に

おける製紙工程にリンクした、 PDCの発酵生産技

術として確立した。製紙工場から生成するリグニン

原液を既存の工業プロセスで低分子化し、簡便な分

離法で分画した低分子リグニン混合物から、 PDC

を高い収率で生産した。これらの研究により、製紙

産業が排出するリグニン原液から工業的に PDCを

生産する実用化技術として確立した。

研究担当者（片山義博つ

(4) 2・ピロン－4,6・ジカルボン酸（PDC）含有

バイオプラスチックの有効利用に関する開発研究

ア研究目的

パルプ工場廃液中より見出されたリグニン分解微

生物である Sphingobiumsp. SYK -6株の低分子リグ

ニン化合物分解、資化能を代謝工学技術により再構

成することにより様々な低分子リグニン系芳香族化

合物から、自由な分子設計が可能なポリマー原料に

なりうる有用代謝中間体である 2ーピロン－4,6ージ

カルボン酸（PDC）への大量変換系の構築と PDC

を骨格とした機能性バイオプラスチック設計・開発

を目的としている。

イ研究方法

（ア） PDCのエポキシ接着剤としての利用

PDCのカルボキシル基をエポキシ基として PDC

ジグリシジルエステル（DGPDC）を得た。 DGPDC

について各種酸無水物と組み合わせた接着剤として

の利用を検討した。

（イ） PDC含有ポリウレタンの合成

PDCのカルボキシル基をイソシアネート基に変

換し各種ジオールと重縮合させる事でPDC含有ポ

リウレタンの合成を目指した。得られたポリウレタ

ンについて熱特性／力学特性を評価し材料応用の可

能性をf食言すした。

（ウ） PDC含有耐熱性ポリアリレートの合成

PDCを酸クロリド化し各種ジフェノールと重縮

合させる事でPDC含有ポリアリレートの合成を目

指した。得られたポリアリレートについて熱特性／

成形性を評価し材料応用の可能性を検討した。

ウ研究結果

（ア） PDCのエポキシ接着剤としての利用

PDC （図 1314-1) のカルボキシル基をエポキ

シ基に変換したジグリシジル PDC(DGPDC，図
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1314-2）の合成経路を確立し 1）、そのエポキシ誘導

体としての接着剤特性を検討した。酸無水物と組み

合わせた接着剤組成物において、硬化反応が市販の

エポキシ接着剤（ピスフェノールA型）より早い

およそ3分で完了することを FT-IR測定より見出

した。また引張試験により接着強度を検討したと こ

ろ、鉄聞において 115MPaという高い接着力を示

した（図 1314-3)Z）。 115MPaという値はピスフエ

ノール型エポキシ接着剤に比べ遥かに高い値であ

る。X線光電子分光（XPS）測定に より DGPDC-

鉄粉混合物において、鉄表面における電子状態の選

移を示すピークシフトが確認された（図 1314-4）。

本結果から PDC－金属聞において新たな結合が形成

されていることが示唆され、図 1314-5に示す PDC

ピロン環開環による金属表面との相互作用が予想さ

れた。DGPDCエポキシ接着剤は異種材料同士も接
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図1314-1 PDCの構造式

ぃぷにoぷ？

図1314-2 DGPDCの構造式

き拍 向。 "" 
Bindi119 Energy /eV 

図 1314-4 DGPDC ＋鉄粉（上）及び鉄粉（下）に

ついてのXPS測定結果。

着し、特にガラスー金属聞を高強度に接着する。最

大接着強度は 43.1MPaでありピスフェノール型と

比べ約3倍の接着強度となった。 また金属（鉄）と

極性基を持つエンジニアリングプラスチックスを接

着する。以上の様に PDCエポキシ接着剤が様々な

材料接着に非常に有用であることが見出された。

（イ） PDC含有ポリウレタンの合成

PDC酸クロリド→ PDC酸アジド （PDCAz)

→ PDCジイソシアナート（PDCDI)の合成経路を

確立した。いずれの段階も 90%を超える良好な収

率であり、定量的な反応である ことが確認された。

PDCDIは不安定であった為、比較的安定に取り扱

える PDCAzとジオールオリゴマーよりポリウレタ

ンを合成した。得られるポリウレタンはオリゴマー

鎖長に応じ様々な物性を付与できる。比較的鎖長が

短いオリゴマーから成るポリウレタンは溶液キャス

ト法により伸縮可能なスパンデックス様エラス ト

マーフィルムとなる（写真 1314-1）。オ リゴマー鎖

長が長いポリウレタンは柔軟なゴム状物質であっ

た。PDC含有ポリウレタンの対称物質として トル

エンを主査骨格に持つポリウレタンを合成し、そ

のキャストフィルムについて引張試験を行った所、

PDC含有ポリウレタンに比べ降伏応力－破断応力

共に低い値を示した （図 1314-6）。本結果から PDC

• ． 
10 20 30・0 50 60 70 
Adhesion time /min 

図1314-3 鉄 （．）及びステンレス （企）への

DGPDC接着剤組成物の接着力時間依存

性。圃は対照物質であるピスフェノール

A型接着剤 DGEBAについての結果。

図1314-5 DGPDC接着剤組成物において予想され

る反応機構。
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含有ポリウレタンは材料として高い有用性を持つ事

が分かる。両ボリマーのガラス転移温度（九） とハー

ドセグメント含有率（HSC）との関係（図 1314-7)

より、 PDCの持つピロン環骨格は一般的に用いら

れるトルエン骨格に比べ、低い Tgと高い相溶性を

持つ事がわかり、優れた力学特性はこれらの性質に

起因すると予想される。加えて PDC誘導体とポリ

プロピレンオキシド（PPO）やポリエチレングリ

コール（PEG）単位を持つジオールとを反応させポ

リウレタンを合成した。PEG単位を持つ PDCポリ

ウレタンは水に対し膨潤するゲル状物質であった。

（ウ） PDC含有耐熱性ポリアリレートの合成

（イ）で得られた PDC酸クロリド誘導体を用い

てPDC骨格を有するポリアリレートを合成した。

本ポリアリレートは 5%質量減少温度（九5）が既

存PDCポリエステルより 100℃以上高く（302℃

～ 363℃）、 一部のポリアリレートは曳糸性や液晶

性を発現した。また長鎖アルキル単位を導入する事

で耐熱性を保ちつつ自立膜として扱える強度を持

つフィルムへの成形加工を可能とした（写真 1314-

2）。

写真 1314-1 PDC含有スパンデックス様ボリウレ

タンフィルム

so 
ω 
40 

μ 20 
';. 0 
"-20 

-40 
~ 

-SO 。IO 20 30 40 知
HSCi'O 

図1314-7 ガラス転移温度 （Tg）とハードセグメン

ト（ピロン環： PDC、トルエン ：対称物質）

含有率（HSC）との相関。PDCの持つピロ

ン環骨格（黒）はトルエン骨格 （灰）に比

べ低い Tgと高い相溶性を示すハードセグメ

ントであることが分かる。

エ考察

（ア） PDCのエボキシ接着剤としての利用

PDCのカルボキシル基をエポキシ基に置換した

DGPDCを酸無水物と組み合わせる事で一般に市販

される製品を上回る接着強度と短時間硬化性を持つ

エポキシ接着剤を得た。本接着剤は上記特性に加え

異種材料接着などの特殊用途にも用いることが可能

であるので車や構造材に対する接着剤として有用で、

あると期待される。

（イ） PDC含有ポリウレタンの合成

PDC誘導体から得られたポリウレタンキャスト

フィルムについて、既存のトルエン骨格を持つポリ

ウレタンに比べ、機械的特性に優れる事を明らかと

した。本特性は PDCの持つビロン環に起因すると

考えられ、 PDC含有ポリウレタンの材料的有用性

が高い事を意味する。また PDCと組み合わせるオ

リゴマーの違いにより、エラスティックなフィルム

やゲル状材料へと成形出来、幅広い展開が見込まれ

る。

（ウ） PDC含有耐熱性ボリアリレートの合成

PDC酸クロリド誘導体を用いた高分子の合成を

検討する。例えば芳香族系ジオールと組み合わせる

1.00 
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。 筑田 “国 ’∞ l2国
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図1314-6 ポリウレタンフィルムの引張試験結果

（応力 歪曲線）。降伏応力・破断応力共に

PDC含有ポリウレタン （黒） がトルエン含

有ポリウレタン （灰）を上回る。

写真 1314-2 DC含有ポリアリレートによるフィル

ム。自立膜として扱える程度の強度を持

つ。
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ことで耐熱性に優れた芳香族系ポリエステルが得ら

れた。本ポリマーは耐熱性に非常に優れながらも

フィルムへと成形可能であるため、エンジニアリン

グプラスチックスとしての応用が期待される。

オ今後の課題

（ア） PDCのエポキシ接着剤としての利用

PDC→ DGPDCの変換効率が現行約 50%程度で

ある為、今後反応、系を検討し収率向上を図る必要が

ある。 DGPDC－酸無水物の樹脂としての性質も明

らかとなって居ない為、今度動的粘弾性測定等を通

じて評価していく。

（イ） PDC含有ポリウレタンの合成

現行エラストマーが中心に得られている。今後分

子構造や添加物を検討し発泡性ポリウレタンフォー

ムなどフィルム以外の構造体を得て利用可能性を広

げていく。

（ウ） PDC含有耐熱性ポリアリレートの合成

PDCと組み合わせる芳香族ジオールの構造を詳

細に検討し、耐熱性以外に液晶性を始めとした更な

る高機能の付与を目指す。

力要約

（ア） PDCのエポキシ接着剤としての利用

PDCを原料としたエポキシ接着剤を合成した。

本接着剤は市販物に比べ接着強度・硬化速度に優れ、

異種材料接着性という特性を持ち合わせる為、様々

な分野への接着剤としての応用が大いに期待され

る。

（イ） PDC含有ポリウレタンの合成

PDCの官能基変換によりエラストマー状・ゲル

状のポリウレタンを得た。 PDC含有ポリウレタン

フィルムは既存のトルエン骨格含有ポリウレタン

フィルムに比べ高い力学特性を持つ為、エラスト

マーとしての応用が期待される。

（ウ） PDC含有耐熱性ポリアリレートの合成

PDC酸クロリドと芳香族ジオールを組み合わせ

耐熱性ポリマーを得た。分子構造を適切に選択する

事で自立膜への成形が可能である為、エンジニアリ

ングプラスティックへの応用が期待される。
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研究担当者（重原淳孝＼敷中一洋）

(5) 2・ビロンー4,6・ジカルボン酸（PDC）を利

用した機能性ポリマーの物性評価及び製品化検証

ア研究目的

地球上で最も多量に存在する芳香族バイオマスで

あるリグニン等は燃焼によるエネルギ一回収以外に

高度な利用技術は殆ど確立されていないのが現状で

ある。一方で自然界におけるリグニン系バイオマス

は土壌微生物により巧みに分解され、微生物の生命

活動に高度に利用されている。本研究ではこのよう

な土壌微生物のリグニン分解機能を代謝工学技術に

よって利用する事により、リグニン等の芳香族バイ

オマスを分子設計が容易なポリマー原料に変換し、

さらにこのポリマー原料を用いた機能性バイオプラ

スチック及びその低コスト製造技術を開発すること

を目的とする。

イ研究方法

（ア） PDCポリウレタンの基礎物性測定

PDC骨格を有する「ポリウレタン」に関し、熱

分析（TGA、DTA、DSC）によりガラス転移点や

分解点を測定した。

（イ）エポキシ樹脂接着剤の物性測定・条件検討

PDCエポキシ樹脂を接着剤として用いた場合の

接着強度を、「ヲ｜張せん断強度」として測定した。

被着材・添加剤といった要素を検討し、最適条件の

把握を試みた。

（ウ）エポキシ樹脂硬化反応の解析

PDCエポキシ樹脂の硬化挙動を、種々昇温速度
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でDSC測定して得た実測値と、「Kamalモデル」

と呼ばれる反応速度式から導かれる計算値の比較に

よって、反応速度定数として定量化した。さらに、

この値を用いて、所望の温度での硬化時間の推定を

可能とした。また、これらの結果を他のエポキシ樹

脂と比較し、 PDC樹脂の特徴を明確化した。

（エ） PDCエポキシモノマーの低コスト化検討

PDCエポキシモノマーについて、コストの大部

分を占める「脱水縮合剤」「分離精製」工程を排し

た「エピクロロヒドリン付加・閉環」反応j去を検討

した。この方法では従来に比べ、 50%以上の大幅な

低コスト化が期待できる。本報告では、このうち「エ

ピクロロヒドリンの付加反応」による中間体合成ま

でをキ食言すした。

ウ研究結果

（ア） PDCポリウレタンの基礎物性測定

PDCにエチレングリコールを縮合し、

Hexamethylenediisocyanate (HMDI) と共重合

させたポリウレタンの熱物性を示す（表 1315-1)0 

「Polyester」と比較し、ガラス転移点 Tgが低下し

て5070℃となり、比較的硬質な材料であった。

（イ）エポキシ樹脂接着剤の物性測定・条件検討

金属被着材（鉄、ステンレス）を用いた場合、

PDC接着剤は市販の Bisphenol-A型接着剤とほぼ

同等な強度を発現した（表1315-2）。樹脂被着材（各

種エンジニアリングプラスチックス）を用いた場

合、PDC接着剤がポリフェニレンスルフイド（PPS)

といった難接着性樹脂を比較的よく接着することを

確認した（表 13153）。添加剤（フイラー）を加え

た場合、フィラ一種に依らず概ね 30%添加までは

強度が維持され、 50%添加すると強度が低下する傾

向が見られた（表1315-4）。

（ウ）エポキシ樹脂硬化反応の解析

今回用いた Kamalモデルの式と、実験から得ら

れたパラメータを示す（図 13151、表 13155）。

PDCエポキシ樹脂（DGPDC）は、他の樹脂と比較

して反応次数のパラメータが大きく、活性化エネル

ギーのパラメータが小さいとわかった。これらは

いずれも反応の進行しやすさを意味している。ま

た、このパラメータを用いて硬化時間を計算すると、

130℃の硬化温度でBisphenol-A型の 4.3分に対し

2.5分と、硬化時間が42%低減した。

（エ） PDCエポキシモノマーの低コスト化検討

PDCへのエピクロロヒドリンの付加反応を iH、

13C NMR解析より確かめた。この結果から目的物以

外に、エピクロロヒドリンがさらに付加した副生成

物（中間体「A」）の存在が示唆された（図 1315-2）。

表 1315-1 PDCポリウレタンの熱物性

PDC 
サンプル Tgl°C T Bui℃ T soloC 含有率 備考

／% 
ポリエスァル

90 270 390 70 結晶性
(PDC-alt-EG) 

ポリウレタン
50 70 260 380 65 

(PDCester-co-HMD I) 

硬質発泡ポリウレタン｜
（一般）

290 )300 断熱材用

表 1315-2 金属被着材の引張せん断接着強度 エポキシモノマー聞の比較

試験条件： JIS-K6850に準拠試験回数：各 5回

エポキシモノマー PDC Bis phenol-A 

硬化剤 無水フタル酸 無水コハク酸 無水フタル酸 無水コハク酸

SUS304基材 7.2 11.4 9.9 17.8 

SS400基材 6.2 15.9 7.8 18.6 

単位：MPa 5回平均値
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プラスチック被着材の引張せん断接着強度表1315-3

試験回数：各 5回試験条件 ：JIS-K6850に準拠

PBT PA66 PPS POM PC PAK 被着材

2.4 

材料

破壊

材料

破壊

0.7 

不完全

硬化

3.3 

界面

剥離

2.6 

界面

剥離

3.0 

凝集

破壊

3 .1 接着強度

破壊形態

5回平均値単位：MPa 

金属の引張せん断接着強度 エポキシモノマー聞の比較表1315-4

試験条件： JIS-K6850に準拠試験回数：各3@1
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エポキシモノマー積

フィラー添加量

コントロール

E京司犬シリカ

板状クレイ

アJレミナ粒子

セルロースパウダー

グラファイト粉末

銀ナノ粒子

フ
ィ
ラ
l
材
料

単位： MPa 3国平均値

dαdα dt dt { ¥1. 、
一一＝一一－一一＝－（K.+K、α”’旧－α）＂
dT dt dT dT、＇ .；.ハノ

α・硬化度（反応率）
111,n：反応次数
E：活性化エネルギー
A ：定数

K1 = A1 exp(-EJT) 
K2 = A2 exp(-E2/T) 

の形とパラメータの定義(Kamalモデル）反応速度モデル図1315-1

各エポキシ樹脂のモノマ一種と反応速度パラメータ計算値
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表1315-5
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触煤
《予トラブ~I~HOAOH十九Cl アン毛ヱウムブロ主的
cvt,。ムoJ:,.ロ

溶媒

PDC エピクロロヒドリン
｛アセトヱトリル｝

［·~］~，·~ 
中間体

(.I-クロローl-ヒドロキシブロピルエステル｝

B陶酔柏刷。2・hydroxyPf叩yOPOC
BCHP-PDC 

~~ Y' 
~。ム。ム
中間体『A』

図1315-2 PDCエポキシモノマー低コスト合成経路

工考察

（ア） PDCポリウレタンの基礎物性測定

PDCはベンゼン環の代替が期待できる剛直分子

であり、それを用いたポリウレタンも硬質なポリ

マーになったと考えられる。このポリマーの自動車

などへの応用可能性としては、内装パネルや天井材、

衝撃吸収材などへの適用が考えられる。

（イ）エポキシ樹脂接着剤の物性測定・条件検討

通常難接着性の PPSを比較的良く接着し、金属

から樹脂まで幅広い接着が期待できる。このため、

炭素繊維強化プラスチック（CFRP）と金属フレー

ム等、輸送機器の骨格で増える異種材料間接着にも

対応可能だと考えられる。また、フイラーを 30%

添加しても接着強度が低下しない。PDCエポキシ

樹脂は製造コスト高が工業化のネックになると考え

られるが、製品重量の 30%までを安価なフイラー

で置換することで、製品化した際の低コスト化が可

能だと考えられる。

（ウ）エポキシ樹脂硬化反応の解析

PDCのもつピロン環は、分子中に二重結合やラ

クトンといった反応性基を有している。このため、

これらを介した副反応が反応速度向上に寄与してい

ると考えられる。また、 PDCエポキシ樹脂は「速

硬化性」を持つため、これを工業的に使用すれば、

加熱時間の短縮による加熱炉の省エネルギー化や製

造のハイサイクル化が期待できる。

（エ） PDCエポキシモノマーの低コストイヒキ食討

本反応は PDCのカルボキシル基へのエピクロロ

ヒドリンの開環付加 （主反応）と、そこで生じたヒ

ドロキシル基へのエピクロロヒドリンの開環付加

（副反応）の協奏反応であると推察される。今回の

結果は副反応の寄与を意味するが、主反応自体も進

行しており、条件検討によって副反応の抑制が期待

できる。この経路が確立できれば、従来のエポキシ

樹脂製造設備を有効利用できるため、 PDCエポキ

シモノマーの大幅な低コスト化及び実用化が達成可

能だと考えられる。

オ今後の課題

（ア） PDCポリウレタンの基礎物性測定

本研究にて PDCの剛直性が示唆されたため、そ

れを踏まえて分子設計を行い、ポリウレタンの物性

制御による多様な材料の開発を目指す。

（イ）エポキシ樹脂接着剤の物性測定・条件検討

これまで、成分を絞った単純系にて検討し、特性を

明らかとしてきた。今後は実際用いる状況に合わせ

た配合や条件で検討し、さらなる問題の洗い出しと、

その解決を目指す。

（ウ）エポキシ樹脂硬化反応の解析

本研究では熱分析による硬化熱より硬化速さを解

析した。今後は粘弾性などの機械的な性質も含めて

硬化挙動を解析し、より最適な反応条件を検索する

ことで、さらなる工程の効率化を目指す。

（エ）PDCエポキシモノマーの｛昆コスト化検：討

条件検討・による「副反応の抑制」、本研究で検討

に至っていない「中間体から目的物までの反応」を

行い、本経路での PDCエポキシモノマ一合成を達

成する。さらに、収率向上、効率化を進め、工業化

を目指す。

力要約

（ア） PDCポリウレタンの基礎物性測定

PDCポリウレタンの熱物性を測定し、ガラス転

移温度が室温以上の比較的硬質な材料が得られた。
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この材料は自動車内装材などへの利用が期待でき

る。

（イ）エポキシ樹脂接着剤の条件検討

PDCエポキシ接着剤に関し、被着材や添加剤を

変えながら強度測定を行った。その結果、既存接着

剤に匹敵する性能を有し、特に PPS等の高性能樹

脂をよく接着した。また、 30%までのフィラー添加

によってコスト低減にも寄与できる。

（ウ）エポキシ樹脂硬化反応の解析

PDCエポキシ樹脂硬化反応の熱分析を行い、 反

応速度定数を導出した。また、これを用いた計算

より硬化時間をシミュレートし、既存樹脂に比べ

42%硬化時間を短縮できることがわかった。このた

め、 PDCエポキシ樹脂（接着剤）が使用製品の製

造コスト低減に貢献する材料だと考えられる。

（エ） PDCエポキシモノマーの低コスト合成法検

討

PDCエポキシモノマーを低コストで製造するた

め、安価なエピクロロヒドリンを用いた合成経路

を検討した。PDCとエピクロロヒドリンが反応し、

中間体が合成できること、及び現在の条件では副反

応も起こることを明らかとした。今後の条件検討、

及び引き続く閉環反応の検討で大幅な製造コスト低

減が見込める。

研究担当者（間瀬浩平ぺ長谷川雄紀）

A) H2C'dCH叶o＋叶佃2-0-tCH2-C~fCH2

B) 

C）町内Hd；汁CH2叫ーot.;-CH2マアH2

2 リグニンからの機能性材料の開発

( 1 ) 機能性リグニン製造技術の開発

ア研究目的

リグニンは地上で2番目に多量に存在する有機化

合物で、基本骨格に芳香核を持つことを特徴とする

天然高分子である。バイオマス有効利用のため、こ

のリグニンの特性を十分に生かした利用法を確立す

ることが求められている。喫緊には、第2世代のバ

イオエタノール生産等のバイオマス利用技術から大

量に副産するので、その高度利用法開発が期待され

ている。本課題ではリグニンからの機能性材料の製

造技術を検討した。

リグニンの新規利用技術を開発するために、リグ

ニンから両親媒性高分子を製造する技術を開発し

た。両親媒性とは、水にも油にも溶解する物質の性

質で、両親媒性物質は界面活性剤として洗浄剤や分

散剤等として汎用されている。ここでは、優れた界

面活性能をもっ両親媒性高分子をリグニンから製造

することを行った。加えて、その用途開発も行った。

また、リグニンに熱溶融性を付与し、溶融紡糸法

による炭素繊維の製造についても検討した。

イ研究方法

（ア）両親媒性リグニンの製造

リグニンの両親媒化には、エボキシ化された

PEGを用いた。図 1321-1A）の PEGDEとC）の

DAEOは、ナガセケムテ ックスに提供頂いた市販

品で、 B）の化合物は、 A）にナ トリウムエトキシ

ドを反応させて我々が実験室的に調製した誘導体で

。、〆、 ｝。、，，、。戸、，o、〆、l o，、、
... 

。、〆、＂＇、J。、〆、，v、vQ＇、〆、
。開
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領

－
の
）

寸

ン
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（貌水性｝

図1321-1 エボキシ化ポリエチレングリコール（PEG）の化学構造と両親媒性リグニンの模式図
A) , polyethylene glycol diglycidylether (PEGDE) , B) , ethoxy (2-hydroxy)propoxy polyethylene glycol 

glycidylether (EPEG) , C) , dodecyloxy-polyethylene glycol glycidyl ether (DAEO) ; D) , EPEG-Lignin 
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ある。

この誘導体化は、リグニンを lM NaOH水溶液

に溶解させ、その後、エポキシ化PEGを所定量加

えて、 70℃迄加熱し2時間撹拝という l段階の反応

で行った。反応の終了は、反応液を酢酸酸性にして

も沈殿しないことで、行った。最終的な精製は、限外

ろ過で未反応物等を除去するという単純な操作で完

了し、最終的には濃縮乾燥して、固形の誘導体を得

た。

（イ）溶融紡糸可能なリグニンの調製

スギ木材の加溶媒分解処理により熱流動性に優れ

たリグニンを単離するのに、分解に使用する試薬を

安価なポリエチレングリコール（PEG）を中心に検

討した。スギ木粉に 0.5%の硫酸を加えた PEGに浸

漬せしめ、 120～ 160℃で常圧下、処理した（加溶媒

分解工程）。加溶媒分解リグニンは、反応物中の溶解

部を水に滴下した際の水不溶部として回収した。

PEGDE (n=13) 
80 

宣70
~ 60 
、、J
-R 50 
出 40

= 30 
20 
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~孟
、，・000,,,

~oo 

10斗 10-2 1 

添加物の濃度（g/mL)
CMC:n.d. 
Surface tension: n.d. 

EPEG-KL (13,6) 
80 

初回印判却

（自＼ZE）R出回附

0 

。
。。
。
。
o.--
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血且』温 ＂＂＂＇且 L且副20 
10~ 104 10-2 1 

添加物の濃度（桝）
CMC:n.d. 
S町facetension: n.d. 

ウ研究結果

（ア）両親媒性リグニンの界面活性能

両親媒性物質の典型的な特性は、界面活性能であ

る。その性能を評価する目安は、水の表面張力の

低下度合いであり、水溶液における臨界ミセル濃

度（CMC）とその時の表面張力が重要な尺度とな

る。図 1321-2に、種々の化合物の濃度と水の表面

張力との関係について示す。両親媒性リグニン誘導

体の原料である PEGDE（図 1321-1A））と EPEG

（図 1321-1B））は若干の表面張力の低下を引き起

こすが、 CMCが現れるよつな明確な活性は示さな

かった。一方、両親媒性リグニン誘導体は顕著な表

面張力の低下を示すとともに、明確な CMCが観測

されるようになった。疎水性のリグニンと親水性の

PEGとの融合は、界面活性能の明確な付与をもた

らすと結論付けられる。

一方、 DAEO（図 1321-1C））は、その化学構造

PEGDE-KL (13,3) 
80 

雪70
宮50
-R 50 
出rn

= 30 
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、
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町、』・ ~~9e・‘・

1σ6 104 10-2 1 

80 
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言60
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CMC: 2.5X 1Q-2g，也lL
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DAEO・KL(5) 

出 40 ・;::...._ = 30日自
20 
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添加物の濃度（g/mL)
C加l[C:5.0X 10-)g/mL 
Smface tension: 32 u町／m

図1321-2 水の表面張力一両親媒性化合物等温線
欄外には、 CMCと、そのときの水の表面張力を示す
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（親水的なエチレンオキシド単位の繰り返し構造と、

疎水的な長鎖アルキル基から成る構造）から推測で

きる様に、既に界面活性能があり、この化合物がリ

グニンと反応しても DAEOの界面活性能を損なう

ことなく、リグニンを高活性な界面活性剤へと変換

できることが示された。

（イ）両親媒性リグニンの効率的製造法

リグニンの両親媒化は、黒液から酸沈澱等で精製

した単離リグニンを苛性ソーダ溶液に溶解して行っ

「／フ｜ポンて翌年Ill' .・ 

Lどぷ；j

針盤量産鑑

ていたが、これを簡略化し、アルカリ蒸解で副産し

た黒液をそのまま反応媒体として直接誘導体化する

手法で試みた。グリシジル化合物の単官能化（EPEG

化） 工程も簡略化し、全体を効率化した。黒液にグ

リシジル化合物を直接溶解して、 70℃で1時間程度

反応させただけで、両親媒性リグニンが生成され

た。精製には自動限外j慮過装置の導入を試みた （図

1321-3）。分画分子量3000の膜において、アルカリ

性の状態の反応混液を用いることができる装置の流

凶

山
．レン【少•＞

• 

，。 • I。.2 5 翼
－，。， I.0・使拠
' I 0. 1 2. I 7賓吏

4ろ過灘署，.
• 1 0 0・u

図1321-3 自動限外措過装置とその流路
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孔分析で表面積2600m2/gを達成した。特筆すべき

は高い賦活収率で、25%を示した。通常の石油系ピッ

チからの活性炭素繊維製造の場合、このレベルの表

面積を達成するには収率 10%程度となるので、収

率の点においても、 リグニンは活性炭素繊維の製造

に有利であった。活性炭素繊維の市場価格は約2万

円／kgであるので、収率におけるアドバンテージ

は商用化に大いに寄与すると考えられる。

考察

（ア）両親媒性リグニンの製造

リグニンの基本特性の一つに疎水性が強いという

点が挙げられる。両親媒性はリグニンの疎水性を利

用し、親水性物質を結合せしめることで、発揮され

た新規の性質であった。生成した両親媒性リグニン

は、非イオン性の界面活性剤として、後の項で記載

工

系の設計と流速や圧力等の稼働条件を見いだした。

調製した両親媒性リグニンは、これまでの手法で製

造したものと同等の性能を示した。

（ウ）炭素繊維（カーボンファイパー）の製造

PEGで調製した加溶媒分解リグニンの熱流動性

は高く、連続溶融紡糸により、容易にカーボンファ

イパー前駆体を供した（図 132ト4）。一般にスギ等

の針葉樹リグニンを合成高分子等とブレンドするこ

となく、直接溶融紡糸することは容易ではない。当

該手法は溶融紡糸が可能な針葉樹リグニンを供する

点で有利であることが示された。

熱溶融紡糸法によるリグニン系活性炭素繊維の製

造を試みた（図 1321-5）。熱溶融紡糸によりカーボ

ンファイパーの前駆体を得た後、酸処理で不融化を

行い、 900℃で炭素化と水蒸気賦活を行うことによ

り活性炭素繊維を得た。得られた活性炭素繊維の細

カーボンフ7イJ~－前駆体

巻き取り部

リグニンの熱溶融紡糸図1321-4
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する酵素の安定化剤 1）やコンクリート用化学混和

剤 2）としての利用が可能であり、その基盤技術を

開発した事は特筆すべき成果と考えられる。

（イ）両親媒性リグニンの効率的製造

リグニンの両親媒化の反応媒体がアルカリ下であ

るので、木質バイオエタノール製造工程から副産す

るアルカリ蒸解黒液をそのまま利用する手法を開発

し、さらに、限外措過工程の工夫により中和工程等

を省略したことは、今後の当技術の実用化に向けて、

大きな成果と考えられる。

（ウ）カーボンファイバーの製造

熱的性質に劣る針葉樹リグニンに熱溶融性を付与

することができたので、溶融紡糸法によりカーボン

ファイバーが製造できるようになった。このリグニ

ン系カーボンファイパーは特に、賦活処理により活

性炭素繊維に加工するのに適していることを見いだ

した点は大きな成果と考えられるヘ活性炭素繊維

は空気浄化や水質浄化の分野で利用されており、現

時点での市価が約2万円／kgと比較的高額である

ので、リグニンの高付加価値材料化のターゲットと

して期待できる。

オ要約

（ア）両親媒性リグニンの製造

リグニンに親水性高分子で誘導体化することによ

り、水にも油にも溶解する両親媒性リグニンを製造

する技術を開発した。

（イ）両親媒性リグニンの効率的製造方

木質バイオエタノール製造で副産されるアルカリ

黒液中のリグニンを直接両親媒化する技術と精製技

術を工夫して、両親媒性リグニンを比較的効率的に

製造する手法を開発した。

（ウ）カーボンファイパーの製造

リグニンに熱溶融性を付与することに成功したの

で、それを溶融紡糸法で繊維化することに成功した。

また、それが活性炭素繊維の製造に適している事を

見いだし、 2600m2/gの高性能な活性炭素繊維の製

造に成功した。

力引用文献

1)浦木康光・本間春海・山田竜彦・久保智史・

野尻昌信（2010）.リグニン系酵素安定化剤．特願

2010-050596 

2）山田竜彦・久保智史・浦木康光・本間春海（2010).

リグニン系コンクリート混和剤．特願2010-050595.

3）久保智史・山田竜彦（2012）.リグニン炭素繊維

及び活性炭素繊維の製造方法．特願2012-009060.

研究担当者（山田竜彦＼浦木康光、久保智史、

中嶋勇）

(2) 両親媒性リグニン製造技術の開発

ア研究目的

両親媒性リグニンを用いた酵素安定化剤の開発

は、主として酵素のリグニン等への吸着による活性

低下をリグニンで防ぐという（リグニンでリグニン

を制御する）萌芽的試みである。酵素のリサイクル

を可能とするので、バイオエタノールの製造をコス

トの削減に大きく貢献することが期待されている。

酵素安定化剤として最適な両親媒性リグニンの分子

設計法を確立するためには、酵素と両親媒性リグニ

ン、両親媒性リグニンと基質、基質と酵素、との各

相互作用を検討する必要がある。ここでは、木質バ

イオマスの酵素糖化を向上させる両親媒性リグニン

を開発すると共に、その作用機構を明らかにする。

イ研究方法

（ア）スギ未漂白パルプの酵素糖化に適したセル

ラーゼの探索

スギ未漂白パルプの酵素糖化率を、 2種類のセル

ラーゼ（MeicelaseとGenencorGC220）を用いて

測定した。酵素糖化は、 50℃、 pH4.8の緩衝液中で

48時間行い、その不溶残j査重量から求めた。用い

た酵素量は、基質となるパルプlg当たり 10及び

20 FPUとした。

（イ）酵素糖化に及ぼす両親媒性リグニン誘導体

の添加効果

前述の酵素糖化の最初に、両親媒性リグニンを酵

素液に加えた。添加量は、基質の 1/10重量とした。

この混合液に、基質を加え、酵素糖化を同条件で、行っ

た。糖化率を測定後、水溶部の糖化液を限外諸過に

供し、単糖類及び小糖類を除去し、ろ液中の酵素活

性を IUPACのFPU測定法に従い求めた。

（ウ）セルラーゼと両親媒性リグニン誘導体の相

互作用の検出

定j去に従い、複数のカラムを用いて、セルラーゼ
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ウ研究結果

（ア）スギ未漂白パルプの酵素糖化に適したセル

ラーゼの探索

残存リグニン量6.75%(KLとして）のスギ未漂

白パルプの酵素糖化を、 2種のセルラーゼを用いで

行った。その結果を図 1322-1と図 1322-2に示す。

これらの図において、 controlが酵素のみを加えた

結果で、 GenecorGC220の方が若干高い糖化率を

示した。

この市販のセルラーゼの糖化率の違いは、

ラーゼを構成する個々の酵素活性量の違いに起因

すると考え、 CMCを基質とする EG活性（旧来

は、 CMCaseと呼ばれた ）及びp-Nitrophenyl-

lactosideを基質とする CBHI及びEGI 活性、さ

らに、 p-Nitrophenyl-glucosideを基質とする

glucosiudase活性を測定した。GC220は、 non-

pocessive型酵素活性を示す EG活性と、 processive

セル

を構成する酵素の単離を試みた。この研究では、単

離 ・精製が終了した CBHIIを用いて、この酵素と

両親媒性リグニン誘導体との相互作用を吸 ー脱着

量から評価した。吸ー脱着量の測定に使用した機

器は、生体分間相互作用解析システムの BiacorX 

である。

この実験では、まず、金表面にカルボキシメチル

デキストランを結合させたセンサーチップ（CM-5)

に、酵素をアミノカップリング法により固定化させ

た。このセンサーチップに種々の濃度の両親媒性リ

グニン誘導体を流入して、金表面の重量変化に伴う

表面プラズモン共鳴を、金表面に照射したレーザー

光の反射角に変化から測定した。最終的には、吸

着、脱着による重量変化を、センサーチップ表面 1

mm2当たりの重量 (lRU= 1 pg/mm2）として求

めた。
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型CBHI活性が高い値を示した。一方、 Meicelase

は、 /3-glucosidase活性がGC220より高かった（表

1322-1)。

（イ）酵素糖化に及ぼす両親媒性リグニン誘導体

の添加効果

基質に対し 1/10重量の両親媒性リグニン 1）を添

加して、糖化率と糖化後の残存活性を FPU測定法

で求めた。 3種の両親媒性リグニン誘導体は、い

ずれも酵素糖化率を向上させた。特に、 EPEGAL 

とDAEO-ALの向上効果が高かった。基質 lg当

たり 10FPUの酵素を与えた実験では、 PEG40002l 

が糖化率に最も高い向上効果を与えたが、 20FPU 

のGC220では、 DAEOALの方が糖化を向上させ

た（図 1322-1と1322-2）。

10 FPU/gの酵素のみを添加して糖化を行うと、

その残存活性は、どのセルラーゼでも 20%以下と

なった。しかし、両親媒性リグニン誘導体を添加す

ると残存活性は飛躍的に向上した。特に、 20FPU 

/gのGC220に対して、 PEGDE-ALとEPEG-AL

は、 100%の残存活性を示した。また、 PEG4000 

もcontrolより高い残存活性値を与えたが、その値

は、リグニン誘導体より、著しく小さかった。（図

1322 3と13224) 3.4l。

（ウ）セルラーゼと両親媒性リグニン誘導体の相

互作用の検出

酵素の単離が終了した CBHIIを用いて、両親媒

性リグニン誘導体及びPEG4000との相互作用につ

いて検討した。既に、電気泳動より、酵素はリグニ

ン誘導体と共有結合のような強固な結合を起こさな

いことを報告しているので、両者間の吸着現象を解

明する目的で、表面プラズモン共鳴に基づく生体分

子間相互作用解析システムを用いて、酵素助剤の吸

着量及び結合定数の定量化を試みた。

3種のリグニン誘導体の中で、 DAEO-ALが少な

い投与量にも関わらず、最も多量に酵素に吸着した。

FPEG-ALは、 PEGDE-ALより吸着量が少なかっ

たが、脱着量も少なく、大きな結合定数を与えた。

一方、 PEG4000は実験誤差程度の吸着量しか示さ

なかった（図 1322-5）。

工考察

（ア）スギ未漂白パルプの酵素糖化に適したセル

ラーゼの探索

Genencor GC220は、 Meicelaseより高い加水分

化率を示した。この理由は、セルラーゼを構成し

ている個々の酵素活性に起因すると考え、 EG活

性、 CBH活性及び/3-glucosidase活性を測定した。

その結果、 GC220は長いセルロース鎖を切断する

EG活性や CBH活性に富むことが示された。一方、

Meicelaseは、セロピオースやその類似の小糖類を

分解する/3-glucosidase活性は高かったが、初期の

セルロース加水分解で重要な EG活性が低かった。

この結果は、 Meicelaseがスギ未漂白パルプの糖化

に最適な酵素でないことを示す他に、通常のセル

ラーゼによる酵素糖化で用いる FPUという活性値

にも問題があることを示唆している。

FPUは、清紙の短時間加水分解で生じる単糖類

の量を基準とした活性を示すために、分子量の大き

いセルロースでも少量断片化され、それが多数のグ

ルコースに変換されるだけで活性値は高くなる。こ

れが、 Meicelaseと推定できる。しかし、セルロー

スを長時間かけて分解する一般的な酵素糖化では、

小糖類に断片化する過程が重要であり、 EG活性が

高い GC220が、最終的には、同じ FPU量を用いて

も、高い加水分解率を与える結果となった推測され

る。今後は、前近代的な表示であるが、 EG活性の

比較が、リグノセルロースの糖化に重要と思われる。

（イ）酵素糖化に及ぼす両親媒性リグニン誘導体

の添加効果

両親媒性リグニン誘導体は、 PEG4000ほど加水

表1322-1 種々の基質に対する市販セルラーゼの活性

Subs甘ate Meicelase (unit/FPU) Genencor GC220 (unit/FPU) 

CMC 67.0 162.8 

pNP-lactoside 1.43 3.50 

pNP-glucoside 8.20 2.65 
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その脱着量がPEGDE-ALより少なく、高い結合定

数を示唆した。予備的な光散乱より求めた分子量

を基に結合定数を求めると、 EPEG-ALとDAEO-

ALは、 3～4桁小さい値が得られ、強く相互作用

することが明らかとなった。

これらの結果から、酵素と相互作用を示さない

PEG 4000は、基質に直接作用することで、その糖

化率を向上させたが、酵素の基質からの脱着を推進

できなかったために、残存活性が低かったと推定さ

れる。一方、リグニン誘導体では、酵素に吸着し基

質との強い結合を弱めることに加え、両親媒性誘導

体がもっ高い界面活性能を酵素に付与することで、

酵素の脱着も高めたと推定できる。これら作用機作

の違いが、残存活性量の違いに現れ、リグニン誘導

体が酵素の繰り返し利用及び基質の連続投与を可能

にする酵素助剤であることを明示している。

分解効率は向上させなかったが、加水分解使用後の

残存活性は顕著に高く維持した。この結果は、 PEG

を部分構造としてもつ両親媒性リグニン誘導体で

も、 PEGの構造だけが機能発現に寄与しているわ

けではないことを示している。この示唆を証明する

ために、次の項目の検討を行った。

（ウ）セルラーゼと両親媒性リグニン誘導体の相

互作用の検出

生体分子間相互作用解析システムを用いた CBH

IIへの両親媒性リグニン誘導体及びPEG4000の吸

着一脱着挙動の検討から、 PEG4000はCBHIIには

実験誤差程度しか吸着を示さず、その相互作用は極

めて小さいことが明らかとなった。一方、どの両親

媒性リグニン誘導体でも、有意な吸着を示し、直接

相互作用することが確認できた。さらに、 EPEG-

ALや DAEO-ALでは、単なる緩衝液の流入では
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オ今後の課題

これまでのリグノセルロースの酵素糖化では、酵

素を繰り返し利用することが不可能であり、これを

想定したシステムは当然開発されていない。そこで、

本研究成果を活用した糖化及び、その後の発酵プロ

セスの開発・構築が今後の課題である。具体的には、

限外ろ過を組み込んだ連続糖化システムの開発、あ

るいは糖化・発酵同時プロセスにおける両親媒性リ

グニン誘導体の効果の確認などが課題であり、これ

を克服することで、低コストで効率的なリグノセル

ロースのバイオリファイナリーが達成できる。

力要約

3種の両親媒性リグニン誘導体を開発し、これら

誘導体のセルラーゼ活性に及ぼす影響を検討した。

いずれの誘導体もスギ未漂白パルプの酵素糖化率を

向上させ、さらに、糖化に使用した後も、高いレベ

ルで酵素活性を保持する能力があることが分った。

特に、GenecorGC220を20FPU/g用いた糖化では、

EPEG-ALが100%の活性保持能力を示し、セルラー

ゼの繰り返し利用や基質の連続供給による糖化を可

能にした。

キ引用文献

1) H.日omma,S. Kubo, T. Yamada, K. Koda, 

Y. Matsushita, Y. Uraki (2010). Conversion of 

Technical Lignins to Amphiphilic Derivatives 

with High Surface Activity. Journal of Wood 

Chemistry and Technology. 30 (2) : 164-174. 

2) ]. Borjesson, R. Peterson, F. Tjerneld (2007). 

Enzyme Mocrob. Technol. 40 : 754-762. 

3) K. Koda, S. Kubo Y. Uraki (2011). Chemicals 

from lignin based on thermal fusibility and 

amphiphilicity. ACS Syposium Series. 1067 : 261-

277. 

4）浦木康充・ 幸田圭一 ・山田竜彦（2011）.両親媒
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機能材料.32 (2) : 42-47. 
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研究担当者（浦木康光＼山田竜彦、久保智史、

中嶋勇）

(3) リグニンを用いたコンクリー卜用混和剤の開

発

ア研究目的

バイオエタノール副産リグニンを両親媒性化した

両親媒性リグニンは表面活性能力が大きく、コンク

リート混和剤として利用できる可能性が大きい。コ

ンクリートのフレッシュ性状を改善するためにコン

クリート混和剤は広く使用されおり、その市場規模

は大きい。将来、副産リグニンが大量に生産された

場合、両親媒性リグニンを用いたコンクリート混和

剤は大いに期待される利用分野である。本研究で

は、両親媒性リグニンを用いたコンクリート混和剤

を実用化するために、両親媒性リグニン添加がコン

クリートのフレッシュ性状及び、硬化性状に与える影

響について検証する。

イ研究方法

（ア）両親媒性リグニンの添加量がベースト及び

モルタルのフレッシュ性状及び強度に与える影響

両親媒性リグニン混和剤（EPEG）のベースト及

びモルタルの流動特性及びモルタル強度に対する効

果を市販のリグニンスルホン酸（P）を主成分とす

る混和剤との比較試験により評価した。具体的には、

水セメント比（W/C= 35%）のセメントペースト

を配合し、 EPEG及びPの添加量を変化させ、添

加量とフロー値の関係を求めた。また、水セメント

比55%、砂セメント比（S/C= 2.0）のモルタルを

配合し、フロー試験と同じく両混和剤の添加量を変

化させ、材齢3日で圧縮強度試験を行い、混和剤添

加量と強度の関係を求めた。

（イ）両親媒性リグニン添加がモルタルの長期強

度に与える影響

両親媒性リグニンの添加がモルタルの長期強度に

与える影響を調べるために、水セメント比W/C= 

55%、S/C= 2.50のモルタルを練混ぜ、材齢l、3、

28、91日で圧縮強度試験を行った。混和剤の試験

水準は、混和剤無し、 EPEG(0.15% C）、 p (0.25% 

C）とした。

（ウ）温度条件が両親媒性リグニン添加したペー

ストの流動性に与える影響

両親媒性リグニンを添加したベースト温度と流動

性変化の関係を調べるために、ベースト温度を変化

させたフロー試験を実施した。ベーストの水セメン

ト上じは W/C= 55%とした。

（エ）両親媒性リグニンのコンクリート混和剤と

しての品質試験

両親媒性リグニン混和剤（EPEG）のコンクリー

ト混和剤としての品質を確認するために JISA6204

「AE減水剤標準型」の品質試験を行った。具体的

には、混和剤無しの標準コンクリート及びEPEG

を添加した試験コンクリートを配合し、両者のフ

レッシュ性状（スランプ試験、空気量試験、ブリー

デイング試験）、硬化コンクリートの性状（圧縮強

度試験）、耐久性試験（凍結融解、長さ変化試験）

を行い、 EPEGを添加したコンクリートが規格値を

満たすか確認した。

ウ研究結果

（ア）両親媒性リグニンの添加量がベースト及び

モルタルのフレッシュ性状及び、強度に与える影響

両親媒性リグニン混和剤（EPEG）及び市販のリ

グニンスルホン酸を主成分とする混和剤（P）の添

加量とペースト流動特性の関係を図 1323-1に示す。

両親媒性リグニンは市販混和剤の 1/3～ 112の添加

量で市販混和剤と同等のベースト流動性を確保でき

ることが明らかになった。

市販混和剤の添加量を増加させ、流動性を高める

とモルタル強度が著しく強度低下する傾向を示した

のに対し、両親媒性リグニンは添加量を増加させ流

動性を高めても強度低下が少ない結果を得た（図

1323 2）。

（イ）両親媒性リグニン添加がモルタルの長期強

度に与える影響

モルタルの長期強度試験結果を図 1323-3に示す。

モルタルの空気量は混和剤無しが2.5%、EPEGが

8.9%、Pカ｛9.0%であった。 EPEGを添力日したモル

タルの長期材齢変化の傾向はPとほぼ同一であり、

EPEGの添加がモルタルの強度発現に影響を与える

傾向は確認されなかった。
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（ウ）温度条件が両親媒性リグニン添加したベー

ストの流動性に与える影響

EPEGの添加量及びペースト温度とペーストフ

ロー値の関係を図 1323-4に示す。ベースト温度が

10～35℃の範囲では EPEG添加量にかかわらずフ

ローチはほぼ一定となり、ベースト温度によって

EPEGの流動性改善効果は大きく変化しないことが

分かる。

（エ）温度条件が両親媒性リグニン添加したベー

ストの流動性に与える影響

JISA6204 AE減水剤品質試験結果を表 1323-1

に示す。EPEGの添加量はセメント質量に対して

0.135%とした。これは市販のリグニンスルホン酸

系の混和剤の標準使用量（0.25%）の3/4に相当する。

表 1323-1から無調整の両親媒性リグニンを用いて

もほぼAE減水剤の品質を満足することが分かる。

工考察

（ア）両親媒性リグニンのペースト及びモルタル

に対するフレッシュ性状の改善効果

図1323-1から両親媒性リグニンは市販のリグニ

ンスルホン酸系の混和剤より少ない添加量でベース

トの流動性を改善できることが分かる。また、図

1323-4からベースト温度が変化しても流動性改善

効果は安定していることが分かる。

（イ）両親媒性リグニン添加とモルタル強度の関

係

図1323-2から両親媒性リグニンは添加による初

期強度の低下が市販のリグニンスルホより小さいこ

とが分かる。この特性はコンク リート混和剤の性質

としては好ましい特性である。また、図 1323-3か

らコンクリー トの長期強度の増進に対しても特に問

題となる影響を与えることはなく、両親媒性リグニ

ンの添加による コンクリー ト強度への影響を小さい

と推測できる。
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表 1323-1 JISA6204 AE 減水剤品質試A験結果

試験項目
混和剤無 混和剤有

JISA6204規定値 判定
（基準） （試験）

スランフ（ cm) 8 8 8±1 。
空気量（%） 2 5 （基）＋2.5壬（試）壬（基）＋3.5 。
減水率（%） 12 10 。
プリーデイング量の比

65 70以下 。
（%） 

凝結時間の差（分） 。 ・60～＋90
始発 -10 -60～＋90 。
終結

一 目H.... －山山由山，，，，

28日圧縮強度（N/mm2) 39.7 43.0 

圧縮強度比 108 110以上 ム

凍結融解に対する抵抗 74 60以上

性（相対動弾性係数） (300サイクル） (300サイクル）
。

105 120以下
長さ変化比（%）

（保存3ヶ月） （保存6カ、月）

塩化物イオン kg/m3 

全アルカリ量 kg/m3 

（ウ）両親媒性リグニンのコンクリート混和剤と

しての品質評価

表1323-1から無調整の両親媒性リグニンを用い

てもほぼAE減水剤の品質を満足することが確認さ

れた。規格値を満たさなかった材齢28日に圧縮強

度比は、 EPEGを添加した試験コンクリートの空気

量が5.0%だったの対し基準コンクリートの空気量

0.00 

0.00 

＂＇叫.. -.. ・－・・申H ，団山

0.02以下 。
0.03以下 。

が2.2%と少ないことが原因と考えられる。コンク

リートの 28日強度は空気量が1%増加すると約5%

と低減すると言われており、試験コンクリートの空

気量の多さが規格値を満たすことができなかった原

因と考えられる。長さ変化比については試験期聞が

長く、今回の試験では6か月後の値が得られなかっ

たが、現在の値から判断して6か月後も十分試験値
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を満たすと推測される。以上から EPEGについて

は空気を過度に連行する性質を改善すれば十分AE

減水剤としての性能を満たすものと考えられる。

オ今後の課題

（ア）空気連行性

両親媒性リグニンは極めて高い空気連行性を有す

る。この特性は空気を連行し難い早強セメントなど

を使用したコンクリートでは有利な特性であるが、

一般には現場で空気の制御が難しく使い難い混和剤

になる恐れがある。今後は、現在の流動性を保持し

空気連行性を抑制するような改良が必要である。

力要約

両親媒性リグニンを用いたコンクリート混和剤は

リグニンスルホン酸系市販品と比較して少ない添加

量で良好なフレッシュ性状と強度を確保できること

が明らかになった。今後は、現在の流動性を保持し

空気連行性を抑制することで、現場適用性の高いコ

ンクリート混和剤の開発が可能となる。

研究担当者（中嶋勇＼山田竜彦、久保智史、浦

木康光）
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第4章 アミン類処理による樹皮タンニンの樹脂化技術等の低コスト

製造・機能性向上の技術

1 アミン類処理による樹皮タンニンの樹脂化技

術等の低コスト製造・機能性向上の技術

( 1 ）アミン類処理による樹皮タンニンの樹脂化技

術等の低コスト製造・機能性向上の技術

ア研究目的

樹皮は製材工場で多量に排出されているが、現状

では利用率が低いことから、需要の大きい用途への

応用が期待されている。樹皮にはタンニンと呼ばれ

るポリフェノール成分が多量に含まれており、古く

から皮革柔し剤、生薬等として利用されてきた。本研

究では、簡便なアミン類処理を用いることで、樹皮

タンニンから非ホルムアルデヒド系の新規樹脂材料

を開発し、塗料等に応用することを目的とした。ま

た、樹皮タンニンは抗菌性等の有用機能を有するこ

とから、新規機能性を有する樹脂材料を開発するこ

とを目的とした。

イ研究方法

（ア）アミン類処理による樹皮タンニン由来樹脂

の開発

市販のタンニンであるワットル、ケブラコ抽出物

及び、国内産のモリシマアカシア、カラマツ、エゾ

ノキヌヤナギの樹皮抽出物を精製してタンニン試料

として用いた。タンニンとアンモニア水を室温で混

合することで樹皮タンニンーアンモニア樹脂を調製

し、タンニンとアルキルアミン類をブタノール中で

混合することで樹皮タンニン アルキルアミン樹脂

を調製した。

（イ）樹皮タンニンーアミン類樹脂の化学特性の

解明

樹皮タンニンーアミン類樹脂を核磁気共鳴分光

法、熱分解ガスクロマトグラフ質量分析により化学

構造の分析を行った。また、ゲル浸透クロマトグラ

フ分析により平均分子量を分析した。

（ウ）樹皮タンニンーアミン類樹脂の塗料特性の

解明

タンニンーアミン類樹脂をスギ木片に塗布した

後、 JIS法に基づき耐水性試験を行った。また、 ]IS

j去に基づき促進耐候試験を行い、色差及び接触角に

よる接水性の評価を行った。

（エ）樹皮タンニン アミン類樹脂の機能性の解

明

合板JAS規格のホルムアルデヒド放散量試験に

基づき、デシケータ中で発生源から放散するホルム

アルデヒド及びアセトアルデヒドの吸着量及び再放

散量を測定することで、樹皮タンニンーアミン類樹

脂の気中アルデヒド類捕捉能を評価した。また、日

本木材保存協会規格に基づく防カピ効力試験を行

い、樹皮タンニン アミン類樹脂の抗カピ性評価を

行った。

ウ研究結果

（ア）アミン類処理による樹皮タンニン由来樹脂

の開発

樹皮タンニンの化学特性の違いによりアミン類と

の反応性が異なることが予想される 1),2）ことから、

原料として用いたタンニンの化学構造を分析した。

ワットル及びモリシマアカシアはプロロピネチニジ

ン型、ケブラコはプロフイセチニジン型、カラマツ

はプロシアニジン形、エゾノキヌヤナギはプロシア

ニジン、プロデルフイニジン混在型 3）であること

を明らかにした（図 1411-1）。塗料等に応用可能な

タンニン樹脂の開発のため、タンニンとアンモニア

水及びアルキルアミン類を混合する簡便な処理によ

OH 

OH 

HO 
Rz 

ワットjレ，モリシマアカシア：R1=H;R2=0H 
ケブラコ : R1=H; R2=H 
エゾノキヌヤナギ : R1=0H; R2=H, OH 
カラマツ : R1=0H, R2=H 

図1411-1 樹皮タンニンの化学構造
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りタンニン アミン類樹脂を調製した。水に対する

溶解性試験を行った結果、タンニンーアンモニア樹

脂ではワットル、モリシマアカシア及びエゾノキヌ

ヤナギタンニンを原料としたもので溶解性が低下し

た。また、タンニン アルキルアミン樹脂では何れ

のタンニンを原キヰとしたものでも溶解性が低下し、

特にステアリルアミン処理による樹脂は完全に水不

i容となることを明らかにした。

（イ）樹皮タンニンーアミン類樹脂の化学特性の

解明

樹皮タンニン アミン類樹脂の特性を明らかにす

るため、化学特性の分析を行った。タンニンーアン

モニア樹脂では、ピロガロール核を多く有するワッ

トルタンニンを原料としたものにおいて、酸素存在

下の反応によりピロガロール核がアミノ化されヘ

著しく高分子化することを明らかにした（表1411

1）。また、タンニンーアルキルアミン樹脂において

はタンニンの B環構造とアルキルアミンのアミノ

基が結合することが示唆され、反応により分子量は

増加するが、アンモニア樹脂程高分子化しないこと

を明らかにした。

（ウ）樹皮タンニン アミン類樹脂の塗料特性の

解明

樹皮タンニン アミン類樹脂を木材用塗料に応用

するため、塗料特性について検討した。各樹脂をス

ギ木片に塗布して耐水性試験を行った結果、タンニ

ン アンモニア樹脂ではワットル、モリシマアカシ

ア及びエゾノキヌヤナギタンニンを原料としたもの

に耐水性が認められ、タンニン アルキルアミン樹

脂では何れのタンニンを原料としたものでも耐水性

が認められた。促進耐候試験を行い色差の評価を

行った結果、天然物系塗料であるカキシブと比較し

て同程度の耐候性を有することが示唆され、ワット

ルタンニンを用いた場合はカキシブより変色が小さ

いことを明らかにした（図 1411-2）。また援水’性を

検討した結果、タンニンーアルキルアミン樹脂は援

水性が高く、ステアリルアミン処理樹脂では促進耐

候試験後も援水性が維持されることを明らかにした

（表1411-2）。

（エ）樹皮タンニン アミン類樹脂の機能性の解

明

樹皮タンニンーアミン類樹脂の機能性を明らかに

するため、気中アルデヒド類捕捉能及び抗カピ性の

評価を行った。有害・悪臭物質であるホルムアルデ

ヒド及びアセトアルデヒドの気中での捕捉能を検討

した結果、タンニンーアミン類樹脂のホルムアルデ

ヒド捕捉能は市販のカキシブ等と比較して著しく高

いことを明らかにした（図 1411-3）。一方、アセト

アルデヒド捕捉能は僅かに認められる程度であっ

た。また、樹皮タンニンーアミン類樹脂の抗カピ性

評価を行った結果、タンニン ステアリルアミン処

理物においてカピの繁殖をある程度抑制する効果が

表1411-1 樹皮タンニンーアンモニア樹脂の平均分子量

測定分子量
未処理に
対する比

Mn Mw Mw/Mn Mn Mw 

ワットルタンニン 2 000 2 300 1. 15 

-NH325目一空気雰囲気下一1h 2 800 6 600 2. 36 1. 4 2. 9 

-NH325百一N2雰囲気下一1h 2 400 3 200 1. 33 1. 2 1. 4 

-NH325百一空気気流下一3h 4, 200 22,400 5. 33 2. 1 9. 7 

-NH30. 5弘一空気気流下－3h 3 500 9 600 2. 74 1. 8 4. 2 

-NH30目 5弘一酸素気流下一3h* 2, 700 11, 200 4. 15 1目4 4. 9 

ケブラコタンニン 2 300 3 000 1. 30 

-NH325目一空気雰囲気下一1h 2,300 3, 100 1. 35 1. 0 1. 3 

-NH325百一N2雰囲気下一1h 2 400 3 200 1. 28 1. 0 1. 4 

-NH325百一空気気流下一3h 2,500 3, 500 1. 40 1. 1 1目 5

-NH30. 5弘一空気気流下－3h 2 500 3 300 1. 32 1. 1 1. 4 

-NH30目 5弘一酸素気流下－3h 2, 600 3, 900 1. 50 1目 1 1目 7

＊アセトン，クロロホルム，THFIこ不溶部あり
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80 100 

表1411-2 樹皮タンニンーアミン類樹脂の楼水性

接触角＜e 0 ) 
促進耐候試験前 試験100h後

未処理 15.8 7.9 

カキシブ 100.6 27.3 

屋外用合成樹脂塗料 60.5 91.2 

ワットルタンニン 42.3 9.2 

ーアンモニア水処理 78.6 22.9 

ーステアリルアミン処理 107.1 84.1 

ーオレイルアミン処理 99.4 43.6 

ーラウリルアミン処理 103.0 45.2 

ーオクチルアミン処理 93.7 10.8 

ケブラコタンニン 54.2 5.8 

ーアンモニア水処理 72.8 30.3 

ーステアリルアミン処理 120.9 84.1 

ーオレイルアミン処理 103.8 43.1 

ーラウリルアミン処理 106.3 34.0 

ーオクチルアミン処理 94.9 14.1 

認められたが、抗カピ剤を含有する合成樹脂塗料と

比べてその効果は低かった。

工考察

（ア）アミン類処理による樹皮タンニン由来樹脂

の開発

簡便なアンモニア及びアルキルアミン類処理によ

り、樹皮タンニンから水不溶な樹脂を調製すること

に成功した。原料であるタンニンによってアミン類

との反応性が異なり 、ワッ トル、モリシマアカシア、

エゾノキヌヤナギタンニン等のピロガロール核を有

するタンニンで反応性が高いことが示された。

（イ）樹皮タンニン ーアミン類樹脂の化学特性の

解明

樹皮タンニンとアミン類との反応には酸素の存在

が必要なことから、反応時の酸素量を調節するこ と

で樹脂化をコントロールできる ことが示唆された。

また、ピロガロール核の高い反応性は、酸素酸化さ

れ易い性質に起因することが示唆された。

（ウ）樹皮タンニン アミン類樹脂の塗料特性の

解明

樹皮タンニン アミン類樹脂は塗料としての耐水
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ホルムアルデヒド濃度（時11...)
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ワットルタンニン
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・吸着
・再放散

※NH3：アンモニア処理.StAm：ステアリルアミン処理

図1411-3 樹皮タンニンーアミン類樹脂の気中ホルムアルデヒド捕捉能

性を有しており、屋外で使用可能な耐候性はないが

天然物系塗料のカキシブと同程度の耐候性を有する

ことが示された。

（エ）樹皮タンニン ーアミン類樹脂の機能性の解

明

樹皮タンニン アミン類樹脂は気中ホルムアルデ

ヒド捕捉能が非常に高いことから、ホルムアルデヒ

ド捕捉剤として利用可能なことが示された。タンニ

ンーアミン類樹脂の高いホルムアルデヒド捕捉能

は、タンニンに導入されたアミノ基に起因すると考

えられる。

オ今後の課題

アミン類処理により樹皮タンニンから屋内用塗料

として利用可能な機能性樹脂の開発に成功したが、

屋外で使用可能な耐候性は有していなかった。今後

実用化するためには塗料性能、特に耐候性の向上が

必要である。また、樹皮タンニンとアミン類との反

応について酸素酸化が関与すること等を明らかにし

たが、高分子化反応など未だ不明な点が残された。

効率的な樹脂化や性能向上を行うため、より詳細な

反応挙動の解明が必要である。

力要約

樹皮タンニンの簡便なアミン類処理により、水不

溶な樹皮タンニン アミン類樹脂を開発した。樹皮

タンニンとアミン類の反応には酸素酸化が関与し、

ピロガロール核を有するタンニンで反応性が高いこ

とを明らかにした。樹皮タンニン アミン類樹脂は

天然物系塗料のカキシブと同等の塗料性能を有する

こと、非常に高い気中ホルムアルデヒド捕捉能を有

することを明らかにした。
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第2編 食品廃棄物・加工残j査を利用した高効率な生分解性資材及び高

付加価値素材の開発

第1章 多水分系食品廃棄物を活用した低コスト・高効率な生分解性成

形素材化技術及び成形加工技術

オカラ、デンプン淳等の一般的な食品製造廃棄物

は、均一性が高い、集約性が高い、周年性が高い、

有機物含量が高い等の利用上の大きい利点を有する

ものの、水分含量が高く腐敗しやすいという保存・

流通上の重大な問題を有する。本研究は、腐敗する

前に発酵処理を行うことにより、試料の保存上の問

題を低減する。また、発酵生産される微生物多糖や

タンパク質等により、その後のベレット加工工程に

おける脱水－成形処理効率や利用段階における取扱

い効率を向上させ、それらを単独あるいは低価格の

添加物の配合により、押出し成形や射出成形、圧縮

成型などの成形処理を可能とし、農業資材等の汚れ

がひどくリサイクルコストの高い用途において、生

分解性資材として土壌還元や通常の有機性廃棄物と

して処理が容易な成形素材を加工する技術を開発す

る。この課題については、 1の微生物生産多糖等に

よる食品廃棄物の付加価値向上技術の開発について

は、発酵時の異臭の発生や発酵処理後の直接成形処

理についての効果が低いことから計画を一部変更し

て、オカラの酵素処理により、成分の可溶化の検討

による新規素材への変換手法を開発した。しかし、

この検討については最終的な生分解性資材への変換

については計画期間での開発が困難と判断して、前

倒しで終了した。そのため、 2、3の課題について

は1つの細部課題（実行）課題として検討を実施し

たが、本報告書については、研究の流れからそれぞ

れの部分について分担して記載している。

1 微生物生産多糖等による食品廃棄物の付加価

値向上技術の開発

ア研究目的

本研究では、食品廃棄物であるオカラに対して、

多糖等を産生する微生物を用いて発酵させた後にペ

レット化することにより、ペレット成形性を改善し、

腐敗を抑制するとともに、保存・運搬性や利用性を

大きく向上させることを目的とする。オカラの水分

含量は約80%と高く、後処理が困難となることか

ら、微生物の発酵熱により水分含量を低下させ、後

の処理を容易にする（2008年度まで。）。オカラ発

酵時の悪臭発生問題が明らかとなったことから、非

生物的な酵素処理により悪臭を抑えつつタンパク質

を低分子化・可溶化し、水溶性画分を遊離糖の共存

する富栄養性培地として回収する。分解性の低い繊

維質を中心とする画分は、成形原料としての付加価

値化を検討する（2009年度から。）。

イ研究方法

（ア）オカラ培地で多糖類を生産する細菌を選抜

するため、フェノール硫酸法によりスクリーニング

した。また、細菌の同定は 16SrRNAの高度可変

領域の DNA配列によった。

（イ）成分組成の測定について、食物繊維の測定

はメガザイム杜キットによる酵素法を用いた。また、

窒素含量は LECO杜 FP-528を用いた燃焼法により

測定した。

（ウ）オカラの滅菌物のみを栄養源として用いた

液体培地における Irpexlacteus NBRC 5367の培養

(30℃、 3-15日間）により、オカラの腐敗臭発生を

抑制するための酵素処理に使用する粗酵素液を得

た。これをオカラと混合し、 40℃で48時間の酵素

反応によりタンパク質や繊維質を加水分解し、腐敗

性の高い物質を液相に遊離した。固液分離後に、不

溶性画分と酵素分解液に分けて含水率、炭素含量や

窒素含量を測定した。
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ウ研究結果

（ア）オカラを培地とした固体培養

オカラを培地として良好に生育する菌株 （Bacillus

mycoides）を選抜し、オカラを培地とした培養を

行った。オカラ培地の温度を測定すると、容器の

外（恒温槽内）より温度が高く、発酵熱（約5℃）

が発生していた。発酵処理の効率化をめざし、よ

り発酵熱の高い微生物を得るため、 65℃で増殖す

る微生物をスクリーニングしたところ、 Geobacillus 

属の菌を得た。これらは、 G.thermoglucosidasius、

G. cαldoxylos ilyticus、Gs tearo thermoph ilus、

G. thermodenitrificansと同定された。

（イ）オカラの培養後の組成変化

Bacillus mycoidesによるオカラ発酵物中の多糖類

を推定するために、食物繊維量を測定した。オカラ

発酵物では乾燥重量ベースで54.3%であり、未発酵

のオカラの45.6%に対して、相対的に 8.7%増加し

ていた（表211-1)。

（ウ）オカラの酵素処理技術の開発

Irpex lacteus NBRC 5367の培養液を酵素液として

オカラを処理することにより、腐敗や悪臭を抑制し

ながら、オカラの加水時における膨潤性を大幅に低

減し、付加価値を持つ液分と固形分を回収する工

程を開発した（図211-1)o I. lacteus NBRC 5367の

粗酵素液でオカラを分解すると、培養7-10日目の

粗酵素液を用いた際に固形分の可溶化率が最大な

り、乾燥重量当たり約75%以上が可溶化された（図

211-2）。その一方で、湿重量ベースでは最大10%

程度の重量減少に留まった。本粗酵素液は、市販の

複合酵素製剤（Dricelase，協和発酵キリン）とほぼ

同等のプロテアーゼ、ペクチナーゼそしセルラーゼ

活性を有しており（表211-2）、乾燥重量当たりの

表211-1 発酵前後のオカラの成分組成の変化

生重量

g) 

発酵前 2119 

発酵後 1495 

主i工主二Lノi- 624 

水分含量 乾重量食物繊維

%） g) ／%） 

73.8 555 

68.0 478 

5.8 -77 

lrpexlacte出 NBRC5367
による酵素分解

45.6 

54.3 

+8.7 

窒素含量

%） 

7.9 

4.4 

-3.5 

図211-1lrpex lacteusの菌体外粗酵素液を用いたオカラの酵素分解工程の概要
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の発生抑制を目的としたオカラの酵素処理工程にお

ける固形分の品質変化は、腐敗性改善の点から望ま

しいと考えられるが、その際に起こる含水率上昇は、

固形分の成形資材としての利用時におけるコスト要

因となるため、その低減技術の開発が必要となる。

その一方で、酵素処理後の固形分から作る成形資材

に易分解性タンパク質が多く混入すると、生分解時

に湿潤状態での嫌気分解を受けて腐敗臭を生じる可

能性があることから、本酵素処理は、成形資材の品

質向上にも寄与すると期待される。

分解率も同等であった。オカラ酵素処理液の全窒素

量を測定した結果、オカラの総窒素量の 89%が溶

液中に放出された。また、オカラ酵素分解後に得ら

れる液体画分の微生物培地としての利用可能性を評

価するため、既知の微生物培地とオカラ分解後の液

体画分（酵素生産時を含め、湿重量lgのオカラか

ら約3.5mlの液体画分を回収。）について、全炭素

量及び全窒素含量を測定した。その結果、両試料で

はそれぞれ同レベルであり、オカラ分解後の液体画

分を微生物培地として利用できる可能性を示した。

オ今後の課題

研究実施期間が2009年度までとなり、成果は基

本プロセスの提案に留まり、詳細なプロセスの絞り

込み、最終産物の詳細な付加価値評価を行うまでに

至っていない。本研究終了後には、オカラ培地での

酵素生産工程、原料オカラの酵素処理工程、生成物

の固液分離・脱水工程と個々の生成物の素材化工程

を連結した試験を行い、実用プロセス構築に向けた

課題を抽出する必要がある。

考察

発酵熱利用技術については、通気が制限され悪臭

が発生する問題が発生した。また、発酵により食物

繊維の割合は増大したが、乾重量が減少しており、

最終的な回収率が低下することが懸念された。悪臭

力要約

オカラの微生物処理によるベレット成形性の向上

を目的とした研究を推進し、発酵熱利用技術に関す

る基礎検討と問題点抽出を経て、腐敗臭を抑制しつ

つ改質を行うためのIrpexlacteus NBRC 5367由来

酵素によるオカラの改質処理の有効性を確認し、オ

カラの高次利用に関する基本的なプロセスの提案を

行うことができた。

健＊）研究担当者（徳安

J_ 

図211-2 Irpex lacteus NBRC 5367の菌体外粗酵素液

によるオカラの分解

分解率は、乾燥重量当たりの減少率で評価した。分解率＝

(DO Dl) /DO×100 (DO・酵素処理を行っていないオカ

ラの乾燥重量，Dl：酵素処理したオカラの乾燥重量）。
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タンノミク

濃度

(μ g/ml) 
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2 糸状菌を用いたデンプン津の高タンパク質化

技術の開発

ア研究目的

デンプン抽出残誼である馬鈴薯デンフOン淳は、排

出時水分含量80%の高水分含量で腐敗しやすいた

め、輸送が困難である。そのため、低コストにて腐

敗を防ぐことが可能な程度にデンプン淳を乾燥させ

る技術が開発されれば、この農産未利用資源の利用

範囲が大きく広がることとなる。そこで、微生物発

酵熱を利用した乾燥にて馬鈴薯デンフOン淳の水分含

量を低減させ、かっ微生物タンパク質含量を増大さ

せて成形性を高めることとした。本研究では、麹菌

株の中からデンプン粕上で生育の良い菌株を選抜

し、優良菌を取得する。また、馬鈴薯デンプン淳に

対して麹菌の培養を行い、蛋白質成分の付加により

蛋白質含量 12%を目標とし、成形処理のために適

した発酵処理物を作成する。

イ研究方法

（ア）供試馬鈴薯デンプン淳の調製法

試料として用いた馬鈴薯デンプン淳は、上川北部

農協合理化澱粉工場にて産出、乾燥されたポテトパ

ルプ、及び南十勝農工連澱粉工場にて産出された生

馬鈴薯デンプン淳を用いた。ポテトパルプ使用に際

しては、最終試料水分量を実験条件に合わせ適宜調

整するために水を加え、更に、各1%終濃度（W/W)

尿素、リン酸第一アンモニウムを添加した。これを

成分調整ポテトパルプとし、試験に供した。生馬鈴

薯デンプン淳には固体の尿素、リン酸第一アンモニ

ウムを各1%終濃度（W/W）にて添加し撹井、均

一化した。これを成分調整生デンプン淳とし試験に

用いた。成分調整ポテトパルプ及び成分調整生デン

プン淳はともに、蒸煮滅菌あるいはその他の加熱を

いっさい行わず、試験に供した。ただし、ポテトパ

ルプ自体の乾燥工程に加熱工程が含まれている。

（イ）供試菌

食総研保存菌株のうち Aspergillusoryzae、A.sojae 

及びAtamariiとして同定されている菌株44株、及

び対照菌としてA.niger IF031125株及びEmericella

nidulans IF04340 ~朱を用いた。

（ウ）生育観察

保存されている各菌株をポテトデキストロース寒

天斜面培地による培養後、 9cmプラスチックシャー

レに敷き詰めた成分調整生デンプン淳の中心に l白

金耳量を植菌した。これを 25℃にて培養し生育経

過を 5日間にわたり観察した。

（エ）ポテトパルフ。麹の成分分析

1 Lビーカーにて、 400gの成分調整ポテトパル

プ中にて 1163株を 5日間培養した。ここから湿童

約lOOgを秤取り日本食品分析センターにて受託分

析を行った。水分含量は常圧加熱乾燥法にて測定し

た。タンパク質量はケルダール法にて全窒素量を測

定し窒素・タンパク質換算係数6.25を乗じた。純

タンパク質はバルンスタイン法によって測定した。

デンプン含量は 50%エタノール不溶分をグルコア

ミラーゼ処理し、ブドウ糖量を測定した。

（オ）ポテトパルプ麹のスケールアップ培養

洛束化成株式会社に発注し、オートクレーブ滅菌

した馬鈴薯デンプン淳に麹菌前培養菌体を添加し、

仕込み量338kg（水分64%）で、一週間の発酵処

理を行った。

ウ研究結果

（ア）生育優良菌の選択

水分含量約80%、終濃度各 1%のリン酸ーアンモ

ニウム、尿素を含む成分調整生デンプン淳における

生育試験の結果、 44株の供試菌株のうち、ほとん

どの麹菌は成分調整生デンプン浮上に生育すること

は出来なかった。それに対して、良好な生育を示し

たのが1158株、及び1163株であった。これら 2株

は25℃5日間培養で、直径3cm程度のコロニーを

形成し、旺盛に胞子を生成した。また、これらの生

デンプン淳麹では、麹菌が優占し、比較的他の雑菌

の生育が抑えられている様子が目視により観察され

た。特に 1163株は旺盛な生育が観察されたので、

以後は 1163株を供試してf食討を進めた。（鈴木ら、

2009）。

（イ）培養中のタンパク質の蓄積

本研究にて見いだされた 1163株は、成分調整生

デンプン淳にて良好に生育することが明らかとなっ

た。そのため本菌株は馬鈴薯澱粉工場から排出され

るデンフOン淳の発酵乾燥に利用することが期待され

る。そこで、次に乾燥ポテトパルプに水、リン酸ー

アンモニウム、尿素を添加した培地を作製し、小ロッ

トで培養試験を行った結果、 1週間でタンパク質含

量 12%に達した（図212-1）。
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（ウ）培養のスケールアップ

次に、スケールアップ培養として、オートクレー

ブ滅菌した馬鈴薯デンプン淳に麹菌前培養菌体を添

加し、仕込み量338kg（水分64%）で、培養物温

度が35℃付近、その水分率が60%(w/w）となる

よう制御を行い、一週間の発酵処理を行った。そ

の培養物の温度変化を図2122、水分率変化を図

212-3に示した。この過程で、発酵処理によりデン

プン淳の乾燥が進むと共に、発酵処理物中のタンパ

ク質含量の増大目標値12%を達成した（図212-4）。

発酵処理物を乾燥・粉砕処理（粉砕機に 8mmのス

クリーンを取り付けて、粗粉砕）を経て 76kg（水

分9%）調整し、成形・加工の材料とした。

なお、派生的に得られた成果として、ベクチン分

解酵素高生産麹菌株を使用し、馬鈴薯デンプンi宰を

発酵させた結果、対照の小麦フスマ培地の発酵と同

等のベクチン分解酵素が生産可能であった（鈴木ら、

2010）。したがって、馬鈴薯デンプン淳は、麹菌の

酵素生産の際に培地としての用途利用の可能性が考

えられる。
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図212-1 滅菌デンプン淳を用いた麹菌発酵による
タンパク質蓄積
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図212-3 発酵中の水分率変化

エ考察

成分調整生デンプン淳及び成分調整ポテトパルプ

にて良好に生育する麹菌株NFRI1163株が得られ、

培養日数に従って菌体量が増加し、成分調整ポテト

パルフ。をよく資化してその乾物重量を低減させるこ

とが明らかとなった。また、発酵乾燥並びにタンパ

ク質含量の増加が観察された。デンフOン淳を蒸煮す

ることにより、馬鈴薯細胞の破壊、デンプンのα化

及び雑菌の滅菌を行うことができる。そのため、デ

ンプン淳に麹菌を生育させるには蒸煮滅菌を行った

方が望ましい。また、発酵処理によるタンパク質の

増加は、麹菌が菌体外に生産する多種類の酵素に起

因していると考えられる。実際に、ペクチン分解酵

素を馬鈴薯デンプン淳上で麹菌により生産すること

が可能であったことを考えると、デンプン淳は微生

物による酵素生産用の培養基として工業的に利用さ

れる等、飼料以外の新たな用途への期待が高いと考

えられる。

オ今後の課題

ポテトパルプは、麹菌の菌株を選択した上で適切

な栄養源を追加することにより、極めて良好な麹菌

の固体培地となることが明らかになった。また、小
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規模試験では、酵素剤として食品メーカ一等で利用

されているペクチナーゼがポテトパルプを用いた麹

菌の培養により生産可能なことが明らかになった。

今後は、馬鈴薯デンフOン淳の有効利用のため、ポテ

トパルプを培養基とした糸状菌の固体発酵により、

工業用酵素等の物質生産に利用していくことが期待

される。

力要約

多水分系食品廃棄物の非食品用途として農業資材

や農産物輸送容器等に再資源化する資源循環システ

ムを構築するため、馬鈴薯デンプン淳を対象として、

その成形加工性の向上のため、糸状菌の一種である

麹菌を培養してタンパク質を蓄積させるとともに、

菌体発酵熱による乾燥を行うこととした。麹菌44

株の中から馬鈴薯デンプン淳を培地として生育のよ

い菌株を選択し、小ロット培養試験を行った。タ

ンパク質の蓄積量が12%を超えることを確認の後、

スケールアップ培養を実施した結果、小ロット試験

と同様にタンパク質が蓄積すると共に、デンプン淳

の発酵熱による乾燥が観察された。また、デンプン

淳を培地とした麹菌固体培養により、ベクチナーゼ

を生産することが可能であった。

キ引用文献

1）鈴木聡ら（2009）.生馬鈴薯デンプン浮上に

て生育可能な麹菌株．食品総合研究所研究報

告.No.73.4 7-52. 

2）鈴木聡ら（2010).Productionof 

polygalacturonase by recombinant Aspergillus 

oryzae in solid-state fermentation using potato 

pulp.Food Science & Technology Research. 

Vol.16.No.5 : 517-521. 

研究担当者（鈴木聡、楠本憲一＊）

3 多水分系食品廃棄物の発酵・ベレッ卜化・成

形加工技術の開発

ア研究目的

オカラ、デンプン淳等の一般的な食品製造廃棄物

は、均一性が高い、集約性が高い、周年性が高い、

有機物含量が高い等の利用上の大きい利点を有する

ものの、水分含量が高く腐敗しやすいという保存・

流通上の重大な問題を有する。本研究は、腐敗する

前に発酵処理を行うことにより、試料の保存上の問

題を低減する。また、発酵生産される微生物多糖や

タンパク質等により、その後のペレット加工工程に

おける脱水・成形処理効率や利用段階における取扱

い効率を向上させ、それらを単独あるいは低価格の

添加物の配合により、押出し成形や射出成形、圧縮

成型などの成形処理を可能とし、農業資材等の汚れ

がひどくリサイクルコストの高い用途において、生

分解性資材として土壌還元や通常の有機性廃棄物と

して処理が容易な成形素材を加工する技術を開発す

る。

イ研究方法

（ア）ホットプレスによるオカラ及びデンプン淳

発酵処理物の成形性の予備検討

供試材料にオカラと馬鈴薯デンプン淳を用いて、

前者は田畑土壌等から微生物を検索して良好に増殖

するコロニーを用いて発酵処理を行い、後者は保有

している菌株等の中から麹菌を選定して発酵処理を

行った。発酵処理した試料はそのままでは水分が

高すぎるため、成形する前に定温通風乾燥機（約

40℃）を用いて水分を 30%と15%前後に調製した。

ホットプレスによる発酵処理試料の成形性を検討し

た。

（イ）射出成型機による発酵処理馬鈴薯デンプン

淳からの生分解性育苗ポットの試作

馬鈴薯デンプン淳のタンパク含量の増加等による

成形性の向上を目的とし、馬鈴薯デンプン淳を発酵

させた試料を用いて水分調製等を行った後にベレッ

ト化し、育苗ポット用金型を装着した射出成型機に

より育苗ポットの試作を行った。射出成形では高温

高圧下のシリンダー内で溶融した試料を金型中に流

し込み、一定時間冷却して成形品が得られる仕組み

となっており、この方法により馬鈴薯デンプン淳に

市販の生分解性樹脂と混合しながら育苗ポットの作

製を試みた。

（ウ）発酵処理馬鈴薯デンプン淳を用いた発泡成

形及び真空成形の検討

デンフOン淳発酵処理物の育苗ポット以外の新規用

途を見出すために発泡成形及び真空成形用の原料

としての適性を検討した。発泡成形ではコーンス
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ターチとポリプロピレンに発酵処理物を混合したパ

ラ緩衝材の検討を行った。真空成形では市販生分

解性樹脂（ポリブチレンサクシネートアジペー ト：

PBSA）、またはポリエチレンと混合後のマスター

パッチを基に素材を検討した。

ウ研究結果

（ア）ホットプレスによるオカラ及びデンプン淳

発酵処理物の成形性の予備検討

オカラと馬鈴薯デンプン津の発酵処理試料を用い

て、ホットプレスのヒーター温度を 180℃に設定し

て成形性に係わる熱溶融性やペレットへの成形性を

検討した。発酵処理した時点では水分がオカラ発

酵処理試料では 70%前後あり、デンプン淳発酵処

理試料では 80%前後とかなり高水分であったため、

成形性の検討が困難であった。そこで、乾燥処理し

て水分を下げて成形性を検討した。その結果を図

213-1に示す。オカラの発酵処理試料では水分30%

である程度含有成分が溶融し、 一体化してシー ト状

になり、更に低水分の試料 (15%）でも同様の結果

が得られた。一方、デンプン津の発酵処理試料は水

分30%では部分的な溶融しか認められなかったが、

水分を 15%まで下げることによってシー ト状にな

ることを確認した。なお、未処理デンプン淳でも水

分調製して成形を試みたが、成形物が粉っぽく、溶

融が認められないことから、デンプン津では発酵処

理による有効性が示唆された。

1111’II I邑 :::0I ,_.Ht:: 

（イ）射出成型機による発酵処理馬鈴薯デンプン

津からの生分解性育百ポッ トの試作

馬鈴薯デンプン淳にはデンプンが多く残ってい

るから、ラピッド・ピスコ・アナライザ、ー（RVA)

を用いて発酵処理の有無による残濯の糊化特性への

影響を調べた（図 213-2）。市販の馬鈴薯デンプン

に比べると残誼の加熱糊化時の粘度は著しく小さい

が、 j宰の中では発酵処理淳は未発酵処理j宰より粘度

が著しく低下しており、発酵による粘度への影響が

確認できた。デンプンj宰発酵処理物を用いた生分解

性育百ポットの連続成形の安定化に必要な条件を検

討した結果では、造粒機によりベレッ トを作製して

市販の生分解性樹脂（ピオノーレ）との混合により、

発酵処理物の混合比が7割程度までは育苗ポットの

連続成形が比較的安定していることを確認し、また

製品重量の変動係数も 1%未満に抑えることができ

た（図213-3及び図 213-4）。なお発酵処理物 100%

では成形性が不安定（硬化が遅い）で不良品の発生

が多かった。以上、デンプン淳単独では生分解性樹

脂に比べると不良品の発生率が高くなるものの、市

販の生分解性樹脂と混合することにより製品品質が

安定化する傾向が見られた。

（ウ）発酵処理馬鈴薯デンプン淳を用いた発泡成

形及び真空成形の検討

発泡成形ではコーンスターチとポリプロピレンに

発酵処理物を混合したパラ緩衝材を試作した結果、

発酵処理物の配合が20%までは連続的な発泡成形

が可能であったが、処理物の混合割合の増大に伴い

パラ緩衝材の直径が低下した（図 213-5）。真空成

オカラ発酵処理試料 デンプン津発酵処理試料

園富国園圃・明田富田躍置圏

．－ 

図213-1 ホットプレスによる発酵処理試料の成形性
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形では市販生分解性樹脂（ポリブチレンサクシネー

トアジペー ト： PBSA）、またはポリエチレンと混

合後のマスターパッチを基に検討した結果、 PBSA

の場合、溶融粘度が低く、シート製造が困難である

と共に容器成形時のドローダウンが大きく、広い巾

での製造は不可であると判断された（図213-6）。

工考察

射出成型による生分解性育苗ポットの試作ではデ

ンプンj宰の配合が少ない方が製品重量の変動が小さ

いことから、製品品質の安定化にはデンプン津の配

合が少ない方が適当と考えられる。また発泡成形に

よるパラ緩衝材の試作においても発泡倍率を増大さ

せるにはデンプン淳の配合割合が少ない方が妥当で

あると考えられる。

オ今後の課題

今回のデンプンj宰を用いた成形加工技術の開発は

特定のデンプン淳を用いた場合の試験結果である。

従って、デンプンj宰の品質性状はロット、品種、季

節や工場の相違によって変動する異なることが考え

られ、実用化に向けてはこれらを考慮しながら、連

続成形の安定化や最終製品の品質安定化に向けた検

討が必要である。

力要約

多水分系食品廃棄物の非食品用途として農業資材

や農産物輸送容器等に再資源化する資源循環システ

ムを構築するため、デンプン系残誼等を対象にした

生分解性素材等への成形加工技術の開発を行った。

射出成型機による発酵処理馬鈴薯デンプン津からの

生分解性育百ポットの試作では、市販の生分解性樹

発酵デンプンj宰の混合割合

9% 19% 

19-20mm 16-17mm 

緩衝材の直径

図213-5 発泡成形により試作したパラ緩衝材

脂との混合により発酵処理物が7割程度までは育苗

ポットの連続成形が比較的安定していることを確認

した。発泡成形ではコーンスターチとポリプロピレ

ンに発酵処理物を混合したパラ緩衝材を試作した結

果、発酵処理物の配合が20%までは連続的な発泡

成形が可能であった。真空成形では市販生分解性樹

脂（PBSA）またはポリエチレンとの混合を検討し、

PBSAの場合では溶融粘度が低く、シート製造が困

難であると共に容器成形時の ドローダウンが大き

く、広い巾での製造は不可であると判断された。
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からの育苗ポットの試作－、農業環境工学関連学

会2009年合同大会要旨集.P85.

3）岡留博司，五十部誠一郎（2011）.多水分系食

品廃棄物を活用した環境に優しい生分解性素材等

の開発．農業機械分野におけるバイオマス研究最

前線．農業機械学会146-150.

研究担当者（岡留博司＼五十部誠一郎）

<l>90mm高さ25mm <1>9伽nm高さ48mm

PBSA/発酵馬鈴薯デンブン津σ0/30）トレイ

＠卯mm高さ25mm <I> 90mm高さ48mm

LOPE／発酵馬鈴薯デンブン津{70/30）トレイ

図213-6 真空成形により試作した トレイ
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4 高水分系食品廃棄物等を活用した生分解性素

材の成形加工技術の開発

ア研究目的

デンプン津や焼酎粕等の高水分系食品廃棄物を、

農作物の輸送容器等に再資源化することにより資源

循環システムを構築する。このため、高水分系食品

廃棄物の低コスト乾燥処理技術を開発すると共に、

食品廃棄物に含まれるバイオマス繊維と植物由来の

生分解性熱可塑性ポリマーとの混合技術や発泡技

術、並びに、成型技術を開発する。

イ研究方法

（ア）生分解性素材の成型加工技術の開発

生分解性資材の混合・発泡・成型処理について

は、ポリ乳酸（PLA）とコーンスターチ、粉砕モ

ミガラの混合比や成型条件を変え、平板、薄型トレ

イ、イチゴトレー各々に適した成型条件を検討した。

またコーンスターチを主原料とした環境に優しいパ

ラ緩衝資材が市販されていることから、本課題では

コーンスターチの代替原料としてサツマイモデンプ

ン淳を配合した緩衝資材の作製を試みた。乾燥した

サツマイモデンプン淳は粒度が不均ーであるため、

ハンマーミルを用いて粉砕し粒度を調製した。緩衝

資材の主原料にポリ乳酸樹脂（PLA）、ポリプロピ

レン （PP）やコーンスターチ （CS）を用い、副原

料としてサツマイモデンプン淳を混合した。原料の

配合比を変えながら、 二軸エクス トルーダーにより

板状の緩衝資材を作製した（写真214-1）。すなわち、

混合原料は高温高圧下のエクストルーダーのシリン

ダー内で溶融し、先端のダイから押し出される時に

発泡体同士が結着しながら、板状の緩衝資材に成形

加工される。この板状の緩衝資材について特性評価

を行うとともに加温－冷却プレス法によりプレス成

型してイチゴ輸送用緩衝トレイを試作した。

（イ）生分解性包装資材の評価

果物のトラック輸送中の振動・衝撃の実態を計測

すると共に、各種緩衝材について振動試験を行い、

緩衝材の種類別に果物への振動伝達特性を明らかに

した。また、ポリプロビレンとコーンスターチを配

合した発泡資材、ポリプロピレンとコーンスターチ

更にデンプン淳を添加した発泡資材、ポリ乳酸と

コーンスターチ発泡資材について果実段ボール箱底

面の緩衝材として利用性を検討すると共に、試作し

たイチゴ用緩衝トレイで落下試験を行いイチゴ搬送

容器としての適応性を検討した。

（ウ） 加工残さからの生分解性資材原料の開発

生分解性資材に混合するカンショデンプン津につ

いて流動層型と回転通気型乾燥機を用い、乾物重量

当たりの通風量が0.24から 8.76m3／分／kg、乾燥温

度が40℃から 200℃までの範囲で乾燥試験を行い、

乾燥特性や成分変性の有無を検討した。乾燥物につ

いて高速ミルによりデンプン淳の破砕性能試験を実

施した。また、カンショデンプン製造工場でデンプ

ン製造過程のエネルギー消費量の調査を行い、蒸気

発生器廃熱によるデンプン津の乾燥可能量と製造コ

ストの評価を行った。

ウ研究結果

（ア）生分解性素材の成形加工技術の開発

ポリ乳酸樹脂（PLA）、ポリプロピレン（PP）やコー

ンスターチ（CS）等を原料として作製できた板状

の緩衝資材の特性として発泡倍率と密度を図 214-1

に示した。図中の数値は原料の配合割合を示す。発

泡倍率はppとcsを混合した緩衝資材Bが最も大
きく、25倍程度まで発泡しており，デンプン淳を 9%

程度加えた緩衝資材Bでは 15倍程度で、 PLA樹脂

とcsを混合した緩衝資材Aと同等の発泡倍率で
あった。一方、密度については緩衝資材Bが最も

小さくなっているのに対して、他の緩衝資材では 1.5

倍以上の密度であった。目視や手の感触ではpp系

発泡資材は表面に適度な弾力があり曲げにも強い軟

質性状を示したのに対して、 PLA系発泡資材は弾

力がなく曲げに弱い硬質性状を示した。また作製し

た板状の発泡資材を用いたホットプレス試験では金

型のクリアランスを調製しながら成型することによ

り図214-2に示すようなイチゴ輸送用緩衝トレイを

ダイ...........

写真214-1 二軸エクストルーダーを用いた板状緩

衝資材の作製
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を行った。緩衝資材Dは比較用に使用した市販の

発泡ポリエチレン （PE）である。PLAの発泡資材

では緩衝材なしに比べれば衝撃を緩和することがで

きたが、 ppをベースにした他の緩衝材に比べると

十分な緩衝効果が得られなかった（図214-3）。

イチゴ用緩衝トレイにイチゴを配し、 20、30、

40cm高さからの落下試験を行いイチゴが受ける衝

撃加速度を計測した。ppとコーンスターチを配合

した発泡資材、 ppとコーンスターチ更にデンプン

津を添加した発泡資材ともに従来使われている発泡

素材の緩衝材と遜色ないかむしろ高い緩衝効果を持

つといった結果が得られた （図214-4）。

試作することができた。

（イ）生分解性包装資材の評価

青果物 トラック輸送中の振動・衝撃を計測した。

輸送中はショックオンランダムな波形を計測するこ

とができた。連続計測したデータを解析すると道路

の継ぎ目や轍などで特徴的な振動が発生することが

確認できた。一方、 トラックへの積み降ろしなどで

も衝撃波が測定できた。

PLAとcsを配合した発泡資材 A、ppとcsを
配合した発泡資材B、ppとcsに更にデンプン津
を配合した発泡資材Cについて、オウトウ果実及

びモモ果実段ボール箱底面の緩衝材として落下試験
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電力量は処理量 lkg当たり 0.06kWhであったため、

1時間当たりの粉砕処理の所用電力量は 2.46kWhと

なると試算された。この規模でのデンプン津の処理

コス トは45.9円／kg（表214-1) となるが、規模

が2倍以上になると 30円／ kg以下になると想定

された。

工考察

（ア）生分解性素材の成形加工技術の開発

PLAベースの発泡資材Aとppベースにデンプ

ン津を加えた発泡資材Bでは発泡倍率は同程度で

あったが、緩衝性能が異なることから、デンプン津

を配合した緩衝資材を作製する場合には PLAより

もppベースの方が適していることが考えられた。

（イ）生分解性包装資材の評価

PLA発泡資材は緩衝材な しに比べれば衝撃を緩

和することができたが、 ppをベースにした他の緩

衝材に比べると十分な緩衝効果が得られなかった。

また、 PLA発泡資材は弾性がなく、イチゴなどの

軽量で軟弱な果実の緩衝材には不適であることがわ

かった。

（ウ） 加工残さからの生分解性資材原料の開発

デンプン津を流動層型と回転通気型乾燥機で乾燥

試験を行った。通風量2.0m3/min/kgでの結果を図

214-5,6に示す。流動層型と回転通気型の乾燥効率

は、 より高温であれば乾燥効率は高くなり、乾物重

量当たりの通風量と乾燥温度を調節すれば、流動層

型では 9～ 55%、回転通気型では 10～ 60%の範囲

で変化した。

また、乾燥デンプン淳は径にばらつきがあるため、

粒径が300μm以下になるょっに高速遠心ミルで粉

砕し、平均粒径 108μmの乾燥粉末が得られた。

処理能力5t/h規模のデンプン工場のエネルギー

消費状況調査を行い、蒸気ボイラー廃熱によるデ

ンプン淳の乾燥処理を検討した。発熱量908Mcal/h

(940kW）、効率85%のデンプン乾燥用ボイラが設

置されており、このボイラの廃熱を利用し乾燥温度

150℃、通風量 61.7m3／分でデンプン淳を乾燥した

場合、乾燥効率は 40%であり、 j宰発生量の 6%に当

たる 142kg/ hのデンプン淳を処理できる。最終

的に乾燥製品 4lkg/hが得られる。また、高速遠心

粉砕機を使用し乾燥デンプン淳を粉砕すると、消費
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乾燥デンプン淳の製造コス ト試算表214-1

減価償却費（乾燥機・500万、粉砕機
300万、使用率50犯で15年使用）

1,125h／年稼動時間［h]240,000円／年

41kg/h 時間当たりの製造量［kg/h]191,250円／年電気代（乾燥機7.5kW、粉砕機2.5kW)

45.9円／kg乾燥物1kgの製造コスト［円／kg]1,687,500円／年人件費［円／年］

2,118,750円／年
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（ウ）加工残さからの生分解性資材原料の開発

カンショデンフOン淳はテJFンプンの乾燥工程で使用

される蒸気発生器の廃熱により、デンプン淳発生量

の6%を乾燥処理できる。調査した原料芋処理量5t

/h規模のデンプン工場では、乾燥デンプン淳の

処理経費は45.9円／kgと試算されたが、デンプン

工場ではデンプン淳を乾燥物換算で 10.3円／kgで

処理しているため、実質的な乾燥デンプンの処理コ

ストは 35.9円／kgと見なせる。処理量が2倍以上

になると人件費の節減効果により 30円／kg以下

で生産可能と推定された。

オ今後の課題

（ア）生分解性素材の成形加工技術の開発

原料の配合条件等により発泡成形工程で装置の不

具合や不良品の発生が見られたため、実用化に向け

ては淳自体の品質変動の把握が必要である。

（イ）生分解性包装資材の評価

緩衝能力を上げた発泡資材で包装資材としての評

価を行う必要がある。

（ウ）加工残さからの生分解性資材原料の開発

カンショデンプン淳の乾燥効率の向上や、乾燥コ

ストの一層の低減のためには、ロータリーキルン型

乾燥機などによる低コスト乾燥技術を確立する必要

カ宝ある。

力要約

（ア）生分解性素材の成形加工技術の開発

ポリ乳酸樹脂（PLA）とコーンスターチ、粉砕

モミガラの混合比等を変え成型条件を明らかにし

た。またポリプロピレン（PP）とコーンスターチ

とカンシヨデンプン淳を配合したもので板状の発泡

資材を作製することが可能であった。また加温・冷

却プレス法によりイチゴ用緩衝トレイを作製するこ

とができた。なお、 PLA系の発泡資材は弾力がな

く曲げに弱い硬質性状を示した。

（イ）生分解性包装資材の評価

出来上がった緩衝資材について、果実段ボール箱

底面の緩衝材として評価し、 ppベースの緩衝材は

十分な緩衝効果が得られたが、 PLA発泡資材では

緩衝効果が不十分なことがわかった。

（ウ）加工残さからの生分解性資材原料の開発

カンショデンプン淳について40℃から 200℃まで

の乾燥温度で乾燥試験を行い、乾燥特性を明らかに

すると共に、カンショデンプン生産工場での蒸気

廃熱量からデンプン淳発生量の約6%を乾燥処理で

き、デンプン生産能力 l800t規模では約46tの乾

燥品が生産できると想定された。処理コストは、従

来の廃棄物処理コストを差し引き、規模の拡大や乾

燥装置の見直しにより 30円／kg以下にできると判

断された。

研究担当者（薬師堂謙一＼石川豊、岡留博司、

五十部誠一郎、杉浦綾、安宅堅之助）
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第2章水産加工残漬からのセラミド、コラーゲン等の高付加価値素
材の効率的な抽出技術開発

1 セラミド化合物の高純度精製法の開発及び残

漬からのプ口バイオティック乳酸菌・生理活性

化合物の生産

( 1 ) セラミド化合物の高純度精製法の開発

ア研究目的

セラミド化合物は化粧品や研究用試薬として、需

要が増大しているが、天然にはほとんどないため、

化学合成されたものや低濃度で効率の悪いセレブロ

シド（植物由来）が利用され、それゆえ、セラミド

は非常に高価である。そこで＼本細部課題では、ま

ずホタテガイやバカガイ、イカ類などの各組織に含

まれるセラミド化合物（セラミドアミノエチルホス

ホン酸、 CAEP）の含量や季節における相違を明ら

かにし、水産物廃棄物中で最も効率のよい部位、季

節を明らかにする。また、得られたスフインゴ脂質

の精製、単離技術を確立し、新香粧品や研究用試薬

に利用できる高純度素材を得るとともに、純度評価

法を開発する。更に、きょう雑する重金属（カドミ

ウムやヒ素など）の含有量を明らかにし、得られた

高純度品の安全性を明らかにする。

イ研究方法

（ア）ホタテスフインゴ脂質の精製と単離

ホタテ脂質をエタノールで抽出し、シリカゲルカ

ラムクロマトグラフイーで精製後、 NMR、GCMS

による脂質クラスなどの解析を行い、スフインゴ脂

質を精製・単離する。

（イ）ホタテスフインゴ脂質中の重金属の分析

ホタテスフインゴ脂質中の重金属の定量分析及び

HPLCなどによるスフインゴ脂質の定量を行う。

（ウ）頭足類スフインゴ脂質の精製と重金属の定

量

アメリカオオアカイカなどの頭足類脂質の精製を

行い、NMR、GCMSによる脂質クラスなどの解ネ斤後、

それぞれのスフインゴ脂質を単離する。

（エ） HPLCなどによるスフインゴ脂質の高純度

化、新規食品素材の開発

HPLCなどによるスフィンゴ脂質の高純度化を行

い、新規食品素材開発のための粉末化などの試験を

行う。

ウ研究結果

（ア）ホタテスフインゴ脂質の精製

ホタテガイ各部位の脂質クラスを検討した結果、

試みた全時期、全部位（閉殻筋、外套膜、エラ、生

殖巣、消化腺）でセラミドアミノエチルホスホン

酸（CAEP）含量が明らかとなった。外套膜で5.2-

12.9%、エラで5.416.3%、精巣で9.317.8%と、卵

巣、中腸腺を除き概ね5%以上と高い含量で見出さ

れた。いずれも高い効率のセラミド資源となること

が明らかとなった。

（イ）ホタテスフインゴ脂質含有重金属の解明

ホタテガイ残淳中のヒ素の化学形態に関して、

中腸腺抽出物を複数回測定したところ、 4lOppm 

程度の総ヒ素化合物が見出され（ヒジキで

llOppm）、内水溶性画分では、ジメチルアリシン

酸最大0.24ppm、トリメチルアリシンオキシド最

大0.28ppm、アルカリ不安定画分でグリセロアルセ

ノコリン最大0.62ppmが含まれていた。いずれも、

低濃度でもあり、また問題のある無機ヒ素ではな

かった。

（ウ）ホタテスフインゴ脂質画分の毒性評価

ホタテガイ残浮から得られたスフィンゴ脂質画分

に関して、ラットを用いた動物試験（投与量： 300

及び2000mg/kg）により、毒性は認められなかった。

（エ）ホタテスフインゴ脂質高純度化法の開発

純層系カラム（GLサイエンス、 Inertsil

SILlOOA）を用いた HPLC-ELSD（蒸発光散乱検出

器）システムで、ホスファチジルエタノールアミ

ン（PE）、 CAEP、ホスファチジルコリン（PC）が、

完全に分離・定量され、セラミド純度が評価できた。

概ね 70%(68～ 100%）以上のセラミドが標品と

の保持時間の一致から確認された。
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アメリカオオアカイカスフインゴ脂質安（ク）

全性の解明

アメアカ抽出物の試験を Crl:CD (SD）系のラッ

ト7週齢による、経口 300mg及び2000mg投与、

14日間飼育による安全性試験では、いずれの群に

おいても、順調な体重増加がみられ死亡等の症状は

認められなかった。また、剖検所見においても各臓

器に、被験物質投与に起因する変化は認められず、

安全であることが分かつた（図2211-2）。

（ケ）アメリカオオアカイカの製品素材化

アメ リカオオアカイカ皮由来のスフインゴ脂質画

分のバルクオイル化、及び粉末化に成功した（写真

2211-1）。

アメリカオオアカイカスフインゴ脂質の精（オ）

製

アメリカオオアカイカ軟体部（外套膜、足、皮、

その他内臓）の脂質クラスを調べたところ、試みた

全ての時期で、全部位ともにセラミドアミノエチル

ホスホン酸（CAEP）が相当量含まれることが分かつ

た。外套膜で 17.3%、皮で 13.7%、足で 15.7%と高

い含量で見出された。いずれも高い効率のセラミド

資源となることが明らかとなった（ただし高含量の

場合はリン脂質が共存）。

（カ）アメ リカオオアカイカスフインゴ脂質含有

重金属の解明

考察

（ア）ホタテガイ廃棄物由来のスフインゴ脂質

ホタテガイ廃棄物から効率的にスフインゴ脂質を

抽出することが可能となり、水産加工残淳の有効利

用に貢献できる。

（イ）アメ リカオオアカイカ廃棄物由来のスフイ

ンゴ脂質

アメリカオオアカイカ廃棄物から効率的にスフイ

エ

アメ リカオオアカイカでは今回の分析で、ほとん

ど重金属がないことが判明した。ホタテガイよりも

低い値であった。ヒ素に関しても問題ないことが分

かった（表2211-1）。

（キ）アメリカオオアカイカスフインゴ脂質高純

度化法の開発

アメアカセラミドの HPLC-ELSD法による高純

度化試験を HPLCで行ったところ、ほほ100%で得

られた（図2211-1）。

アメリカオオアカイカエタノール抽出物中の爽雑物量表2211-1

アメアカーエタノール抽出物（20%セラミド含有物）中の
重金属等汚染物質含量（ppm)

nd(0.3) 
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アメリカオオアカイカセラミドのHPLCクロマトグラム
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図2211-2 ラット飼育によるアメリカオオアカイカセラミドの安全性確認試験
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写真2211-1 アメリカオオアカイカセラミド含有粉末

ンゴ脂質を抽出することが可能となり、水産加工残

淳の有効利用に貢献できる。

オ今後の課題

（ア）ホタテガイ廃棄物由来のスフインゴ脂質

ホタテガイスフインゴ脂質中の重金属等きょう雑

物の解明は、それぞれの化学形態解明を残している。

ホタテガイスフインゴ脂質の機能解明が、残されて

いる。製品素材化はまだなされていない。

（イ）アメリカオオアカイカ廃棄物由来のスフイ

ンゴ脂質

アメリカオオアカイカスフインゴ脂質中の重金属

等きょう雑物の解明は、それぞれの化学形態解明を

残している。動物試験による、アメリカオオアカイ

カスフインゴ脂質の機能解明が残されている。製品

素材化に成功したが、実用化に至っていない。

力要約

（ア）ホタテガイ残淳由来のスフインゴ脂質

ホタテガイスフインゴ脂質の精製に成功し、重金

属等きょう雑物の解明は、それぞれの化学形態解明

を残し達成できた。動物試験により、ホタテガイス

フインゴ脂質の安全性が明らかにできた。

（イ）アメ リカオオアカイカ廃棄物由来のスフイ

ンゴ脂質

アメアカスフインゴ脂質の精製に成功し、重金属
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等きょう雑物の解明は、それぞれの化学形態解明を

残し達成できた。動物試験により、アメリカオオア

カイカスフインゴ脂質の安全性は明らかに出来た。

製品素材化を目指し、アメリカオオアカイカスフイ

ンゴ脂質成分のバルク及び粉末素材化に成功した。

研究担当者（粛藤洋昭）

(2) セラミド化合物の抽出残さからの有用微生物

用培養基質の製造法の開発

ア研究目的

二枚貝や頭足類などの軟体動物の加工残さからス

フインゴ脂質（セラミドアミノエチルホスホン酸等）

を抽出した二次残淳（セラミド抽出残淳）には多量

のタンパク質が残存しているため、さらなる有効利

用が期待される（斎藤ら 2005、杉田ら 2008）。また、

廃棄物の低減の観点からも二次残淳の減量化が望ま

れている。そこで、本細部課題で、は、水産加工残浮

からセラミド等の有価物を抽出した残淳から乳酸菌

等の有用微生物の培養基質に変換する技術を開発す

る。

イ研究方法

（ア）セラミド抽出残浮からの培養基質の調製

ボイルホタテ製造時に発生する身割れした貝柱や

外套膜等を含む加工残淳（但し、中腸線は完全に取

り除いた）からセラミド化合物を抽出した二次残淳

を試料として用いた。二次残淳を凍結乾燥後、粉砕

機にて粉末状にし、水及びタンパク質分解酵素を加

え、分解した。得られたタンパク質分解液を遠心分

離に供し、上清を酵素分解液として回収し、凍結乾

燥にて粉末化した。得られた分解物パウダーを二次

残淳由来ペプトンとして評価した。なお、二次残淳

の化学的特性として、アミノ酸組成、タンパク質

量（Lowryet aし1951）及びSDSPAGE (Laemmli, 

1970）による分子量分布を調べた。

（イ）二次残淳由来ペプトンから調製した細菌用

培地の発育支持能力の評価

二次残淳由来ペプトンを用いて調製した乳酸菌

用培地と海洋細菌用培地の発育支持能力の評価は、

AOAC法（Hammacket al., 2002, 2003）を改変し

て行った。試験菌は、乳酸菌用培地にはLactococcus

lactis JCM7638及びLactobacillusbrevis NBRC12005 

を、海洋細菌用培地では Photobacteriumdamselae 

IF015633Tを用いた。これらの菌については発育

支持能力の評価試験に供する前に市販の細菌用培地

にて前培養した。前培養にはLc.lactis及び＇Lb.brevis
の乳酸菌は MRS(MERCK）を用いて、 Pdamselae

はMarineBroth (BD）を用いて行った（30℃， 24

± 2時間）。供試菌を前培養後、滅菌したリン酸緩

衝生理食塩水（PBS）を用いて段階希釈液し、二次

残i宰由来ベプトンから調製した乳酸菌用培地及び＼海

洋細菌用培地に接種した。培養は 96穴U底マイク

ロプレートにて 30℃で24± 2時間行った。培養後

における各菌の増殖については培地の目視で混濁を

観察し、菌数を算出した。対照区で試験菌の増殖が

確認された穴の数に対する各種残淳ベプトン代替培

地でのそれらの穴数の相対値（%）を算出し、対照

区と比較した。なお、二次残淳ペプトンを用いて調

製した細菌用培地の対照として、乳酸菌培養用には

MRS培地同組成の培地を調製し、また、海洋細菌

培養用には MarineBroth (BD）の培地組成を基に

して調製した培地を用いた。

ウ研究結果

（ア）セラミド抽出残さからの培養基質の調製

セラミド残i宰を 14種のタンパク質分解酵素で

様々な反応条件で加水分解させ、回収率が最も良

かった反応条件を検索したところ、50℃で24時間、

パパインまたはアルカラーゼにて反応させたものが

最も成績が良かった。パパイン分解区、アルカラー

ゼ分解区及び混合酵素による分解区の pHは、それ

ぞれpH5.27、pH5.30及びpH5.33であった。両酵素

で分解した二次残淳は図22121で示すように低分

子化が進み、アミノ酸量も増加していた。

（イ）残淳ペプトンを用いて調製した細菌用培地

の発育支持能力の評価

残淳ペプトンを用いて乳酸菌用培地及び＼海洋細

菌用培地を調製した（写真2212-1）。残淳ベプト

ンから調製した乳酸菌用培地の発育支持能力の評

価を乳製品の製造と深い関係を有する Le.lactis及

びGABA生成能を有することで知られている Lb.

brevisを試験菌に用いて行った（図2212-2）。その

結果、 Lc.lactisを試験菌に用いた場合では、接種し

た菌液の菌数が2.4×103cfu/mL以上ではパパイ

ン及びアルカラーゼで酵素分解した残淳ベプトンは
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図2212-1 酵素分解液中のタンパク質の低分子化

写真2212-1 酵素分解液から作成した乳酸菌用培地
c 市販乳酸菌用培地（MRSブイヨン ，MERCK)
l：パパイン分解液代替培地

3,4：アルカラーゼ分解液代替培地

5,6：パパイン・アルカラーゼ混合分解液代替培地
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図2212-2 各種ホタテ残i宰ペプトンを用いた乳酸菌用培地の発育支持能力の比較
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(b) Lactobacillus brevis 
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市販のBactoトリプトンを含む対照区と比較して遜

色ない程度に増殖することが示された。特に、パパ

イン添加区の残淳ベプトンは接種菌数が少ない場合

(4.3×10 cfu/mL）においても対照区と同等の発育

支持能力を示した。同じ組成の乳酸菌用培地を用い

てLb.brevisの培養試験を行った結果、残淳ベプト

ンを用いた培地と対照区では接種する菌液の濃度に

よって結果に多少のばらつきはあるものの、菌数が

少ない場合（2.3cfu/mL）で対照区の MRS培地よ

りも高い値を示した。

工考察

本研究の結果から、ボイルホタテ加工時に発生す

る加工残さからセラミドを抽出した二次加工残淳

は，酵素分解することにより培地原料として再資源

化が可能であることが明らかとなった。特に、セラ

ミド残浮から調製した残淳ペプトンは乳酸菌用培地

のタンパク質源として適性が高いことも明らかとさ

れた。

原料のセラミド残淳は有機溶媒によって脱水及び

脱脂された状態であり、水分の除去と粉末化の工程

のみで酵素分解処理に使用できるため、ベプトンの

原料には適していたと考えられた。世界的に乳製品

の製造は拡大し消費量が高い点や残淳ベプトンが

水産資源由来である点から本技術の発展は水産物加

工残淳の新しい処理法として有望であると考えられ

た。

オ今後の課題

本研究ではアルカラーゼとパパインを等量混合し

た混合区を設定したが、それらの酵素を単独で用い

た試験区では大きな差はみられなかった。しかし、

複数の酵素を使用することでそれらが相乗的に作用

する可能性も考えられることから、より安価に効率

良く分解する条件検討は必要である。また、本技術

はセラミド等脂溶性化合物を抽出した残淳を原料と

することで成り立っている。そのため、脱脂された

加工残淳が一定量供給されなければならない。

力要約

ホタテガイ非可食部（中腸線を除く）からセラミ

ドを抽出した二次加工残浮から培地原料（ペプトン）

を調製し、それらの微生物に対する発育支持能力の

評価を行うことを目的とした。まず、二次加工残淳

を14種の酵素を用いて低分子化し、それらの分解

に最適な条件及び酵素を選定した。更に、酵素分解

した二次加工残浮からペプトンを調製し、乳酸菌2

株及び海洋細菌 l株を用いて培養を行い、発育支持

能力を比較した。その結果、アルカラーゼとパパイ

ンが本残淳に対して分解力が高かった。更に、培養

試験では乳酸菌を用いた場合、市販ペプトンに遜色

無く発育することを確認した。これらの結果より、

ホタテ二次加工残淳は酵素分解することにより乳酸

菌用培地の原料として再利用可能であることが明ら

かとなった。
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(3) バカガイセラミド等の化学構造の決定

ア研究目的

セラミド化合物は化粧品や研究用試薬として、需

要が増大しているが、天然にはほとんどないため、

化学合成されたものや、低濃度で効率の悪い植物由

来のセレブロシドが利用されている。一方、我々は

二枚貝や頭足類などの軟体動物に、スフインゴ脂質

（セラミドアミノエチルホスホン酸等）が多量に含

まれることを見出した。

本細部課題では、水産物廃棄部分（ホタテガイ、

バカガイ等の二枚貝類及びスルメイカ等の頭足類）

中のスフインゴ脂質（セラミド化合物）の詳細な構

造解析を行うことにより生理機能や安全性等を明ら

かにする際に必要な情報を得ることを目的とする。

標的スフインゴ脂質としては、二枚貝類及び頭足類

等の軟体動物に分布しているセラミドアミノエチル

ホスホン酸やセレブロシド等である。

イ研究方法

（ア）ホタテスフインゴ脂質の構造解析

a GCMS、NMR等による化学構造解析

(a) ホタテスフインゴ脂質の化学構造解析（ホ

タテセラミドアミノエチルホスホン酸及びセレブロ

シド等の解析）

ホタテガイを加熱処理しアセトンによる脱水後に

クロロホルム・メタノールの混合溶媒により脂質を

抽出した。スフインゴ脂質画分を得た後、陰イオン

交換カラムにより分画し、リン脂質画分及び糖脂質

画分を得た。それぞれをシリカ系カラムにより単離

精製し、 GCMS、NMR等による化学構造解析を行っ

た。

（イ）バカガイ・頭足類等のスフインゴ脂質の構

造解析

a GCMS、NMR等による化学構造解析

(b) バカガイ・頭足類等のスフインゴ脂質の化

学構造解析（セラミドアミノエチルホスホン酸及び

セレブロシド等の解析）

ホタテガイを加熱処理しアセトンによる脱水後に

クロロホルム・メタノールの混合溶媒により脂質を

抽出した。スフインゴ脂質画分を得た後、陰イオン

交換カラムにより分画し、リン脂質画分及び糖脂質

画分を得た。それぞれをシリカ系カラムにより単離

精製し、 GCMS、NMR等による化学構造解析を行っ

た。

ウ研究結果

（ア）ホタテスフインゴ脂質の構造解析

a ホタテガイ内臓の CAEPnは、抗CAEPn抗

体を用いた免疫化学的証明により TLC上で移動

度の異なる 2種類の CAEPn1及びCAEPn2か

ら成ることを明らかにした。即ち、移動度の高い

CAEPn 1はパルミチン酸及び分枝型を含むマー

ガリン酸を、移動度の低い CAEPn-2はそれらの

2 ヒドロキシ誘導体を含有していた。一方、長

鎖塩基組成は、 CAEPn-1がdl6:1、dl7:1及び

octadeca同族体（dl8:1、2、3）を主成分としていた。

CAEPn-2については、 MALDOTOF /MS分析に

より、新規長鎖塩基の存在が示唆された（図2213

1）。

b 200mgの CAEPn画分より純度の高い

CAEPn-1 (45mg）及びCAEPn-2(24mg）を単

離、精製したが、ここで用いた手法、手順による

と、 150個体の貝肉（内臓部）からは、それぞれ約

lOOOmgのCAEPn-1と約500mgのCAEPn-2を得

ることができ、これらの高純度標品の充分な供給が

可能であることを証明した。

c ホタテガイの生殖巣（卵巣及び精巣）につい

て、比較的糖鎖の短い中性糖脂質（セラミドモノサッ

カリド、ジサッカリド、トリサッカリド： CMS、

CDS、CTS）の比較、検討を行った。その結果、両

者には、 CMSの構成成分と CDS及びCTSの含有

量に著しい差異が認められた。特に、 CMSについ

ては、卵巣がガラクトースを、精巣がグルコースを

構成糖種の主成分としており、セラミドの分子種は、

卵巣がヒドロキシ脂肪酸とノナデカ塩基の組合せ、

精巣が非ヒドロキシ酸とヘキサデカ及びオクタデカ

塩基の組合せから成っていた。

d 貝柱より酸性糖としてウロン酸（4 メチル

グルクロン酸）を含有する新規酸性糖脂質を見出し

た。マンノース 2分子とグルコース、 Nーアセチル

グルコサミン、フコース、 3－メチル －Nーアセチル

ガラクトサミン、 4－メチルグルクロン酸の各l分

子の6種7糖から成るセラミドヘプタサッカリドで

あることを明らかにし、その完全構造を GlcA4Me

/31 4 (GalNAc3Meα1 3) Fucα1 4GlcNAc/31 2Man 

αl-3Man/31-4Glc/31-Cerと決定した（図2213-2）。



（イ）バカガイ・頭足類等のスフインゴ脂質の構

造解析

a バカガイ（650個体、湿重量 20kg、アセト

ン脱水後2.2kg）より 17.0gのスフインゴ脂質画分

を調製し、最終的に 140mg/g（スフインゴ脂質画分）

のセラミドアミノエチルホスホン酸（CAEP）を精

製した。

b バカガイ（650個体、湿重量20kg、アセト

ン脱水後2.2kg）より 17.0gのマリンセラミド画分（ス

フインゴ脂質画分）を調製し、最終的にバカガイの

乾燥重量 lkg当たり 70mgのセレブロシド （CMS)

を精製した。精製した CMSはガラクトセレブロシ

ド（Gal,81-Cer、83.6%）とグルコセレブロシド（Glc

,81-Cer、16.4%）より成っていた。

c アメリカオオアカイカ皮（湿重量27kg）を

アセトン脱水後（4.5kg）、その lkgから 17.4gのス

フインゴ脂質画分を調製し、最終的に 50mg/g（ス

フインゴ脂質画分）のSphと170mg/gのCAEPを

精製した。両者とも脂肪酸組成は、パルミチン酸が

主成分であった（Sph、73.7%;CAEP、76.4%）。一方、

長鎖塩基組成は、両者とも dl6: 1 (Sph、73.5%;

CAEP、39.8 %）、 dl8: 1 (Sph、26.5 % ;CAEP、

13.4%）を主成分としていたが、 CAEPにのみ多量

のdl9:3(36.2%）及び微量ではあるがdl7:1 (3.3%）、

dl9 : 2 (7.3%) を才食出した（図2213-3）。

d アメ リカオオアカイカ皮の乾燥重量 lkg

当たり 35mgのセレブロシド （CMS）を精製し

た。精製した CMSはガラクトセレブロシド（Gal

,81-Cer、76.7%） とグルコセレブロシド（Glc,8

1-Cer、23.3%）より成っていた。これらのセラ

ホタテガイP.~ssoensis ( 150個体，湿重量27kg)
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図2213-1 ホタテガイ組織別脂質含有量

ミド組成は、次のようであった。脂肪酸組成は、

Cl6、17、18、20、21、22、23、24－飽和酸（64.2%）、

C22、24－モノ不飽和酸（28.1%）及び2ーヒドロキ

シC24－モノ不飽和酸（7.7%）より成っており、中

でもパルミチン酸（Cl6:0、31.7%）、ベヘン酸 cc22:

O、11.2%）、ネルボン酸（C24: 1、22.8%）が主な

成分であった。一方、長鎖塩基組成は、 dl6:1及

びdl8・lを主成分としていた。
e 高級中性糖脂質（セラミドオリゴサッカリ

ド）については、糖数が2～7糖である糖脂質（CDS、

CTS、CQS、CPS、CHeS、CHpS）の存在を明らか

にするとともに、それらの幾っかについては構造を

決定した（図2213-4）。しかし、酸性糖脂質につい

ては、現時点では、その存在を認めていない。

エ考察

（ア）ホタテガイスフインゴ脂質中のセラミ ドア

ミノエチルホスホン酸及び糖脂質の化学構造を解明

する

年次計画通りに遂行し、研究目標を達成した。更

に、研究成果としては、海産動物由来の糖脂質の有

効的な利用方法（健康食品、化粧品、研究試薬等）

の拡大を図ることが可能になるとともに、新規な化

学構造を有する糖脂質の発見が期待でき、学問的に

も極めて意味深い。

（イ）バカガイ及び頭足類等のスフインゴ脂質中

のセラミドアミノエチルホスホン酸及び糖脂質の化

学構造を解明する

年次計通りに遂行し、全ての研究目標を完全に達

成した。更に、研究成果としては、海産動物由来の
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図2213-3 アメリカオオアカイカ Dosidicusgigasス
フインゴ脂質画分及び精製SphとCAEP

のTLC

スフインゴリン脂質に加えて、糖脂質についても有

効的な利用方法（健康食品、 化粧品、研究試薬等）

の拡大の可能性を、 化学構造の面から示唆すること

ができた。また、研究過程において、新規な化学構

造を有する糖脂質を発見し、学問的にも貢献できた

ことは極めて意味深い。

オ今後の課題

（ア）ホタテガイスフインゴ脂質中のセラミドア

ミノエチルホスホン酸及び糖脂質の化学構造を解明

する

年次計画通りに遂行し、研究目標を達成したが、

医薬品や研究用試薬としての有用性を評価する必要

が残されている。

（イ）バカガイ及び頭足類等のスフインゴ脂質中

のセラミドアミノエチルホスホン酸及び糖脂質の化

学構造を解明する

年次計画通りに遂行し、研究目標を達成したが、

医薬品や研究用試薬としての有用性を評価する必要

カ守主さオνしている。

力要約

（ア）ホタテガイスフインゴ脂質中のセラミドア

ミノエチルホスホン酸及び糖脂質の化学構造を解明

する

ホタテガイスフインゴ脂質中のセラミドアミノエ

チルホスホン酸及び糖脂質の化学構造の詳細な構造

解析を行うことにより生理機能や安全性等を明らか

にする際に必要な情報を得ることできた。
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図2213-4 アメ リカオオアカイカ及びバカガイの中
性糖脂質の構造

（イ）バカガイ及び頭足類等のスフインゴ脂質中

のセラミドアミノエチルホスホン酸及び糖脂質の化

学構造を解明する

バカガイ及び頭足類等のスフインゴ脂質中のセラ

ミドアミノエチルホスホン酸及び糖脂質の化学構造

の詳細な構造解析を行うことにより生理機能や安全

性等を明らかにする際に必要な情報を得ることでき

た。

研究担当者（糸乗前＼杉田陸海）

(4) 現場でのセラミド叶大量調製法

ア研究目的

セラミド化合物は化粧品や研究用試薬として、需

要が増大しているが、天然にはほとんどないため、

化学合成されたものや、低濃度で抽出効率の悪い植

物由来のセレブロシド・2が利用されている。一方、

二枚員や頭足類などの軟体動物に、スフインゴ脂

質なが多量に含まれることが明らかにされている。

そこで、本細部課題ではそれらの水産廃棄物等の中

でホタテガイ、イカ残澄を中心に、加工現場におい

て、それらのスフインゴ脂質を簡便に抽出・濃縮す

る技術、すなわち粗製セラミ ド大量抽出技術を開発

する。

イ研究方法

（ア）ホタテガイ加工残誼からのセラミ ド抽出技

術の開発

a 試料

青森県で漁獲したホタテガイとボイル工場の規格



外ボイルホタテを供試した。

b 抽出試験

ホタテガイを、エタノールで一夜抽出し、スフイ

ンゴ脂質の抽出性に及ぼす試料水分、エタノール量・

濃度、抽出時間、抽出回数について調べた。

c 粗精製試験

スフインゴ脂質を含む粗脂質をウインタ リング 4

により精製を行い、精製効率に及ぼす水分、アセト

ン添加倍率、温度、塩酸添加量の影響を調べた。

（イ）アメ リカオオアカイカ皮からのセラミド抽

出技術の開発

a 試料

八戸市の加工場で入手したアメリカオオアカイカ

の表皮（イカ皮）を供試した。

b イカ皮応用試験

ホタテガイでの方法を応用し、イカ皮からスフイ

ンゴ脂質の抽出を行った。

c 保存試験

粗製セラミド入り容器に空気あるいは窒素を封入

し、－60～ 40℃で 114日間保存した。

ウ研究結果

（ア）ホタテガイ加工残誼からのセラミド抽出技

術の開発

水分調整したホタテガイを 3～ 20倍の 99.5%エ

タノールで抽出した。セラミドアミノホスホン酸

(CAEP）は 10倍量のエタノールで効率的に抽出さ

れ、水分の影響は小さかった（図 2214-1)。CAEP

はアセトンに溶出しなかった。エタノールはボイ

ルホタテ投入を 3回繰り返して抽出しても、 CAEP

が増加し（図 2214-2）、抽出済の試料は2回目以降
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図2214-1 外套膜水分 ・エタノール量と抽出 CAEP

量の関係

ほとんどCAEPが抽出されなかった。 抽出時間は、

5時間で最大に達した。CAEP抽出に使用するエタ

ノールの濃度は80%以下で抽出率が低下した。

精製条件は、水分が 15%以上、アセトンが

CAEPを含むエタノールに対して 5倍以上、温度

が－20℃で CAEPは効率よく析出し、塩酸は添加

効果が認められなかった。

（イ）アメ リカオオアカイカ皮からのスフインゴ

脂質抽出技術の開発

解凍したアメ リカオオアカイカの皮 78.4kgを、

80℃で 10分間加熱処理を行い、急、冷後ミンチにし

て乾燥した。これをアセトンに一夜浸漬した後、 イ

カ皮を乾燥してアセトン処理原料7.4kgを得た。そ

のうち 5.16kgを3回に分けて 10倍量のエタノール

に抽出し、櫨過してスフインゴ脂質を含むエタノー

ル溶液を得た。これを約30倍まで 160℃で加熱濃

縮し、粗脂質 147.2gを含む濃縮液を調製した。こ

の粗脂質は CAEP及びスフインゴミエリン（Sph)

からなるスフインゴ脂質を計11%含有した。スフイ

ンゴ脂質を含む濃縮エタノール溶液に加水して水分

20%とし、 5倍量のアセ トンを加え、－ 20℃で一夜

保管した後、遠心分離し、得られた沈殿を減圧加熱

して乾固させた。粗脂質をウインタリングすること

により 20%を上回る純度の粗製セラミドを得た（表

22日一1）。得られた粗製スフインゴ脂質には CAEP

とSphが概ね3:2の割合で含まれた（図2214-3）。

粗製セラミドの保存性に及ぼす保存温度の影響を

図2214-4に示した。

空気封入環境下の CAEPは114日目には40℃で

12%まで、 20℃で32.6%に減少した。

窒素封入環境下の CAEPは114日目には40℃で

0.4 
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U」

ー」
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。
1回目 2回目

回数

3回目

図2214-2 エタノール繰り返し使用回数と CAEP濃

度との関係



20%まで、 20℃で44%に減少した。保管温度が0℃

以下では両気体環境下でCAEPは目立った変化を

示さなかった。Sphは設定したどの条件でも 114日

間減少しなかった。

残存率＝ （保管後の CAEP（或いはSph）の割

合）／（保管前の CAEP（或いは Sph）の割合））

×100 

*l：セラミドとは、スフインゴ脂質の一種であり、スフインゴシンと脂肪酸がアミド結合した化合物群の

総称。生物の膜を構成する主成分である。

*2：セレブロシドとは、スフインゴ糖脂質の一種であり、動物の筋肉や神経細胞膜における重要な構成要

素として知られる。

ワ：スフインゴ脂質とは、長鎖塩基成分としてスフインゴイド類を含む複合脂質の総称。スフインゴシン

のようなスフインゴイドに脂肪酸がアミド結合したセラミドを共通構造とし、それに糖がグリコシド

結合したスフインゴ糖脂質とリン酸及び塩基が結合したスフインゴリン脂質とに分類される。

1：ウインタリングとは、融点の高い脂質を含む油脂を低温に保って析出させて除去すること

工考察

（ア）ホタテガイ加工残誼からのセラミ ド抽出技

術の開発

コスト削減と実用性に配慮して食品添加物用低濃

度エタノールの使用を想定し、抽出に使用するエタ

表2214-1 セラミド調製と歩留り

一次処理：原料処理 重量（kg) 歩留り（%）
原料 78.4 100 

加熱（80°C1 Omin) 
チョッピンク、（6mm目皿） 47.7 60.8 

乾燥（50°C3hrs+8hrs) 8.1 10.3 

アセトン処理（45L) 7.4 9.4 

二次処E旦抽出 重量（kg) 歩留り（%）
アセトン処理後原料 1.72 X3 9.4 

エタノール抽出（36L)
ろ過
加熱濃縮（粗脂質／EtOH) 14 7 .2(g/L) 0.26 
組脂質中のスフィンゴ脂質（CAEP+Sph）濃度白11拡

三次処理組精製（ウインタリング）
沈殿に移行した脂質 33% 0.09 

上清に移行した脂質 67% 
沈殿脂質中のスフィンゴ脂質（CAEP+Sph）濃度。49見
上清脂質中のスフィンゴ脂質（CAEP+Sph）濃度 1% 

ノール濃度について検討したところ、 80%以上で抽

出に問題がなく、食品添加物用の 70%でも試料水

分を低くすることによって CAEPの抽出が可能で

あった。
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4ロ50 ロその他脂質
高$: 40 ・仁AEP
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粗脂質沈殿 上清

図2214-3 ウインタリング前後におけるスフィンゴ

脂質の割合

1）粗脂質・ウインタリング前

2）沈殿：ウインタリング後の沈殿

3）上清：ウインタリング後の上清
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図2214-4 保存温度がCAEP、Sphに及ぼす影響



（イ）アメリカオオアカイカ皮からのセラミド抽

出技術の開発

粗製セラミドの調製は、ボイル・ミンチ・乾燥等

の一次処理、アセトン処理・エタノール抽出・加熱

濃縮等の二次処理、ウインタリングによる粗精製処

理の三段階に分けられ、それぞれの段階で実施する

作業内容が異なる。また各段階の中間産物は保存、

運搬が可能なことから、各処理段階を異なる工場で

実施することが可能であり、工場の特性に応じた対

応ができるものと考えられる。

オ今後の課題

（ア）ホタテガイ加工残誼からのセラミド抽出技

術の開発

ホタテガイ加工残i査からの粗製セラミド大量調製

が可能となったが、今後の課題として、より効率的

な調製条件の検討及び、大量に発生するアセトン及

びエタノールの再利用方法の確立、処理時の防爆環

境があげられる。

（イ）アメリカオオアカイカ皮からのセラミド抽

出技術の開発

アメリカオオアカイカ皮からの粗製セラミド調製

についてもホタテガイ加工残誼の場合と同様であ

る。

力要約

（ア）ホタテガイ加工残誼からのセラミド抽出技

術の開発

ボイルホタテガイ加工残直に含まれる CAEPは、

水分60%程度の試料を 3倍量のアセトンに浸漬し

てCAEP以外の脂質を除去した後、 10倍量のエタ

ノールで抽出し、加熱濃縮した後水分を 20%に調

整し、 5倍量のアセトンを加えて－20℃に一夜ウイ

ンタリングすることにより、目標とした純度20%

以上の粗製セラミドが得られた。

（イ）アメリカオオアカイカ皮からのセラミド抽

出技術の開発

ボイルホタテ加工残j査で得られた粗製セラミド抽

出技術は、アメリカオオアカイカの皮に応用でき、

アメリカオオアカイカ皮からは、 CAEPの他に Sph

が抽出できること、またこれらはヘッドスペースに

窒素を封入し、 0℃以下で保存することにより、約

4か月の保存が可能であることを明らかにした。

研究担当者（松原久＼石川哲）

2 水産加工残漬からのコラーゲンの効率的回収

と高度利用技術の開発

( 1 ) 水産加工残漬からのコラーゲン抽出効率化と

性状改変及び機能性の解明

ア研究目的

水産加工残誼から効率的にコラーゲンを抽出する

技術を開発する。抽出した水産加工残誼由来のコ

ラーゲンの性状を糖修飾などによって改変し、練り

製品などへの添加効果を明らかにする。更に、残j査

由来コラーゲンの健康機能性を探索し、機能性と抽

出条件（低分子化によるペプチド成分の生成）との

関係を明らかにし、機能性に富んだゼラチン抽出技

術を開発する。

イ研究方法

（ア）水産加工残誼からのコラーゲン抽出効率化

ハマチ中骨等の水産加工残査を原料に、アルカリ

による脱タンパク質、酸による脱灰、エタノールに

よる脱脂、オートクレーブで加熱抽出、抽出液の乾

燥・粉末化など、各工程における最適な条件を検討

した。

（イ）水産加工残j査由来コラーゲンの糖修飾によ

る性状の改変

メイラード反応を用いて水産加工残誼由来コラー

ゲンを各種糖類で修飾した。糖修飾コラーゲンの物

性等を測定してコラーゲンの糖修飾による性状の変

化を明らかにした。

（ウ）水産加工残誼由来コラーゲンの機能性の解

明

水産加工残i査由来コラーゲンやそれらを各種酵素

で分解して得られたペプチドについて培養細胞や実

験動物などを用いて健康機能性を探索する。

ウ研究結果

（ア）水産加工残誼からのコラーゲン抽出効率化

ハマチ中骨等の水産加工残j査を原料に、アルカリ

による脱タンパク質、酸による脱灰を行った後、オー

トクレーブで加熱してコラーゲンをゼラチンとして

抽出し、抽出液を乾燥、粉末化してゼラチン粉末を



得た（表2221-1）。 エタノールによる脱脂工程は省

略でき、乾燥法は 105～ 110℃の加熱乾燥が適当で

あることが明らかになった。本方法でのコラーゲン

の抽出率は 90%であった。

（イ）水産加工残置由来コラーゲン（ゼラチン）

の糖修飾による性状の改変

メイラード反応を用いて水産加工残誼由来コラー

ゲンに各種糖類（キシロース、レブロース、グルコー

ス、マルトース、ラクトース等）を修飾し、糖修飾

コラーゲンの物性等を測定したところ、ゲル強度に

変化が見られ（表2221-2）、特にラクトースによる

修飾ではゲル強度が下がり、グルコースやマルトー

スによる修飾ではゲル強度が上がることが明らかに

なった。これらの結果より糖修飾により コラーゲン

の性状を改変できることが明らかになり、様々な物

性のコラーゲンの調製が可能となった。

表2221-1 ハマチ中骨からのコラーゲン （ゼラチン）

の抽出法

抽出方法

養殖ハマチの中骨
（洗浄）
－約 lOcmの長~qこ切断
－蒸留水、Q_lN-NaClで、洗浄
－デカンデーションを行い、上澄みを除去
・脂肪、 血液成分などを、 Q_lNJ~aOHで、携枠抽出
．ヂカンデーションを行ない、上澄みを除去
－約4日から5日毎Lここの工程を繰り返し、 1か月間洗浄
．水洗
挽浄漬みの中脅
佃却苅
• 10倍量の0_5N－塩酸で脱灰

24ff~I問
脱灰請みの中骨
倣出）
－骨Lこ対して5f音量の水を添加
．レトルト処理（120℃－60分）
．ろi周
抽出液
（乾燥）
－加熱乾燥
（扮砕）
ゼラチン輯末

3 

（ウ）水産加工残澄由来コラーゲンの機能性の解

明

ハマチ中骨から得たコラーゲンをプロテアーゼで

分解することによりアンギオテンシン変換酵素 I

(ACE）に対する阻害活性を有するペプチドを得た。

分解するプロテアーゼの反応条件（温度、時間等）

を検討し、最も活性の高いペプチドを得る条件を解

明した。至適反応条件で得られたゼラチンペプチド

について、 高速液体クロマ トグラフィーを用いて活

性画分を精製し（図 2221-1）、シーケンスを行って

新規ペプチドを同定した。

工考察

（ア）水産加工残泣からのコラーゲン抽出効率化

ハマチ中骨等の水産加工残誼から効率的にコラー

ゲンを抽出することが可能となり、水産加工残j宰の

有効利用につながると考えられた。

（イ）水産加工残注由来コラーゲン（ゼラチン）

の糖修飾による性状の改変

本技術の開発により様々な物性のコラーゲンの調

製が可能となり、水産加工残誼由来コラーゲンの食

品添加物などとしての用途が広がった。

表2221-2 ハマチ中骨コラーゲンに各種糖類を添加

した時の物性の変化

糖の種類
ゲル強度 融点 動粘度

(g) （℃） (cSt) 

対照 52.7 11.5 2.21 

キシロース 60.3 11.0 2.08 

レブロース 65.2 11.5 2.10 

グ、ルコース 67.9 12.5 2.04 

マルトース 67.4 12.2 2.24 

ラク卜ース 39.4 11.0 1.96 
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図2221-1 ハマチコラーゲンペプチドHPLC分画の各画分の ACE回害活性



（ウ）水産加工残誼由来コラーゲンの機能性の解

明

ハマチから得たコラーゲンペプチドには血圧降

下作用につながる ACE阻害があることが明らかに

なった。ハマチ中骨由来コラーゲンをカマボコなど

に添加することによりカマボコへの機能性の付与が

期待できる。

オ今後の課題

（ア）水産加工残j査からのコラーゲン抽出効率化

熱水抽出液にわずかでも酸が残っていると、その

後の濃縮時に酸も濃縮されて物性に影響を及ぼすこ

とから、脱灰分後の水洗を十分に行い、濃縮中の

pH変化にも注意が必要である。

（イ）水産加工残誼由来コラーゲン（ゼラチン）

の糖修飾による性状の改変

機能性を有する海藻廃棄物由来のオリゴ糖でもコ

ラーゲンの物性の改変が可能であったが、更なる検

討を加え、より高機能性な改変コラーゲンを製造す

る技術を開発する。

（ウ）水産加工残j査由来コラーゲンの機能性の解

明

ハマチから得た ACE阻害活性を有するコラーゲ

ンペプチドをカマボコなどに添加する場合の効果的

な添加条件を検討する必要がある。

力要約

（ア）水産加工残j査からのコラーゲン抽出効率化

ハマチ中骨等の水産加工残濯を原料に、コラーゲ

ンをゼラチンとして抽出し粉末化する技術を開発し

た。

（イ）水産加工残誼由来コラーゲン（ゼラチン）

の糖修飾による性状の改変

メイラード反応を用いて水産加工残誼由来コラー

ゲンに各種糖類を修飾し、糖修飾によりコラーゲン

の性状を改変する技術を開発した。

（ウ）水産加工残誼由来コラーゲンの機能性の解

明

ハマチから得たコラーゲンをプロテアーゼで分解

することにより ACE阻害ペプチドを得た。これを

逆相 HPLC、ゲルろ過HPLC等を用いて個々のペ

プチドに分画し、活性の強い新規ペプチドを得た。

研究担当者（金庭正樹＼加藤登、石原賢司、

平岡芳信、大村裕治、今村伸太朗）

(2) 水産加工残漬由来コラーゲンの水産物コ

ラーゲンの製品原料化

ア研究目的

水産加工残i査由来コラーゲン（ゼラチン）を水産

練り製品へ添加することにより練り製品の物性を改

変したり、練り製品へ機能性を付加するための開発

を行う。水産加工残j査由来コラーゲンを添加量、添

加方法などの条件を変えて冷凍すり身に添加して魚

肉加熱ゲル（かまぼこのモデル）を調製し、すり身

に対する水産加工残誼由来コラーゲンの添加条件が

魚、肉加熱ゲルの物性等に及ぼす影響を明らかにす

る。高効率で抽出した水産加工残誼由来コラーゲン

を水産練り製品の品質改良や機能性向上のために利

用するために必要な知見を得る。

イ研究方法

（ア）水産加工残誼由来コラーゲンの性状比較

水産加工残i査であるハマチ中骨よりラインテスト

用に大量抽出したコラーゲン（ゼラチン）について、

同じ水産加工残誼であるマダイ皮由来コラーゲンな

どと性状の比較を行った。

（イ）水産加工残誼由来コラーゲンの練り製品へ

の添加と添加効果の解明

水産加工残i査由来コラーゲン（ゼラチン）を練り

製品に添加し、添加量可能量や添加による練り製品

の物性の変化を調べ、水産加工残i査由来コラーゲン

の練り製品への最適な添加条件を検討した。

ウ研究結果

（ア）水産加工残誼由来コラーゲンの性状比較

水産加工残i査由来コラーゲンハマチ中骨よりライ

ンテスト用に大量抽出したコラーゲンについて、同

じ水産加工残i査であるマダイ皮由来コラーゲンなど

と一般成分の比較を行った（図 2222-1）。いずれも

約9割がタンパク質で、一般成分については特に差

は認められなかった。一方、動粘度やゼリー強度な

どの物性はマダイの皮由来のコラーゲンに比べ、低

かった（表2222-1）。



（イ）水産加工残置由来コラーゲンの練り製品へ

の添加と添加効果の解明

ハマチ中骨抽出コラーゲンを添加した練り製品2

種類（蒸しカマボコ、揚げカマボコ）を試作した（写

真2222-1)。試作品の物性などを測定した結果（図

2222-2）、カマボコとしてのゲル物性（破断強度が

200g 以上）を維持するためには、コラーゲンを 5%

まで添加可能であることが明らかになった。

工考察

ハマチ中骨抽出コラーゲンを添加した練り製品が

製造可能であることが明らかになり、練り製品の物

性改変や機能性を付与することによる高付加価値化

につながる。ただ、ハマチ中骨コラーゲンの物性や

それを添加したカマボコの破断強度などの物性がタ

イ皮由来コラーゲン及びタイ皮由来コラーゲンを添

加したカマボコよりも劣っていた。その理由として、

タイ皮からの抽出で、は行っていない酸による脱灰操

作後、中性になるまで水洗する操作で充分酸が抜け

ず、コラーゲンを濃縮する際に微量の酸も濃縮され

て物性に影響を及ぼすことが推測された。
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オ今後の課題

タイの皮より抽出したコラーゲンでは 15%まで

添加可能であったが、中骨から抽出したコラーゲン

は5%までしか添加できなかった。中骨からの抽出

条件等について更に検討が必要である。特にタイか

らの抽出では行っていない酸による脱灰とその後中

性になるまで水洗する操作について再検討する必要

カfある。

力要約

ハマチ中骨由来コラーゲンの成分は約9割がタン

パク質で、マダイ皮由来コラーゲンなどと成分の差

は認められなかったが、ゼリー強度などの物性はマ

ダイ皮由来コラーゲンよりも低かった。

ハマチ中骨抽出コラーゲンを添加した練り製品の

製造技術を開発し、ハマチ中骨由来コラーゲンの場

合、 5%まで練り製品に添加可能であることが明ら

かになった。

研究担当者（加藤登、金庭正樹＼石原賢司、

平岡芳信、大村裕治、今村伸太朗）

タンパク貿 脂質 炭水化物

図2222-1 水産加工残誼由来コラーゲンの一般成分の比較

表2222-1 マダイ皮抽出ゼラチンとハマチ中骨抽出ゼラチンとの性状比較

試料名
①マダイ度80。'C-4h
②ハマチ中骨・09年製
③ハマチ中骨・10年製

動粘度
2.SScSt 

2.45cSt 

0.79cSt 

ゼリー強度
266g 

測定不能
91.4g 

融点
21.9。C
8.5°'C 
13.7。C
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写真2222-1 ハマチ中骨抽出コラーゲンを添加した蒸しカマボコ （左）と揚げカマボコ （右）
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第3編 家畜排せつ物を利用した新肥料製造技術の開発

第 1章 堆肥化の過程で揮散するアンモニアや流亡するリン酸等の回収

技術と成分調整技術等による新肥料の製造技術の開発

1 堆肥脱臭による高窒素濃度有機質肥料製造技

術の開発

ア研究目的

堆肥脱臭システムは、ローダ一切返し方式堆肥舎

のl次発酵l、2週日槽を半密閉式とし、堆肥化臭

気を 2次発酵が終了した脱臭用午糞堆肥に導入し

て、脱臭と共に回収窒素成分を堆肥に付加し、窒素

を多く含有する高窒素濃堆肥を生産するものであ

る。高窒素濃堆肥の利用拡大には、窒素量を施用側

の要求量に合わせ、作物の要求に合った養分供給特

性を持たせる必要がある。そこで、堆肥発酵排気ア

ンモニア濃度の簡易測定に基づいた堆肥の窒素濃度

制御技術や成形化等による肥効制御技術の開発、気

象・栽培形態別の肥効検証を行い、高窒素濃度有機

質肥料としての製造技術を開発する。

イ研究方法

（ア）堆肥中の窒素濃度調整及び無機態窒素の有

機化促進技術の開発

a アンモニア濃度モニタリングによる堆肥窒素

濃度の予測

堆肥センター脱臭槽（幅3.8mx奥行7.2m）に脱

臭用の完成堆肥を堆積させ、堆肥化l次発酵槽から

のアンモニアを主成分とした臭気を脱臭槽へ導入す

る。脱臭槽へのアンモニア濃度モニター（新コスモ

ス電機、IRC-720型、PS-7型）によるアンモニア入・

排気濃度、通気量等の測定から脱臭材料への予測窒

素付加量を検討する。

b 有機物添加による有機化促進及びアンモニア

回収効率への影響

(a) アンモニア吸着後の堆肥に有機物を添加し

て無機態窒素の有機化促進方法として、堆肥に籾

殻、古紙、稲わらを乾物割合5、10、20%及び窒素

2g N/kgDMを混合し 30、50、60℃の条件でインキュ

ベートし窒素の動態変化を検討する。

(b) 高窒素濃度堆肥の製造過程において無機態

窒素の有機化を促進する方法として、異なった副資

材で製造した牛糞堆肥にアンモニア空気（300ppm)

を通気し検討する。

(c) 35t／槽の堆肥センターにおいて副資材に古

紙、野草、稲わらを副資材とした牛糞堆肥を製造し、

それぞれの堆肥を脱臭材料とし有機化促進効果の実

証を行う。

(d) 古紙を副資材として製造した堆肥及び脱臭

開始時に古紙等を添加した堆肥をアンモニア回収に

使用した場合の、アンモニア回収への影響を堆肥セ

ンターにおいて＋食言すする。

c 高窒素濃度堆肥の製造コスト

午糞処理量2lt／日の堆肥センターにおける堆肥

脱臭システムのイニシャルコスト及びランニングコ

ストを調査し、高窒素濃度堆肥の製造コストを明ら

かにする。

（イ）高窒素濃度堆肥の肥効制御技術の開発並び

に肥効特性の解明

a 高窒素濃度堆肥の肥効制御技術の開発

(a) 高窒素濃度堆肥からの窒素溶出特性

カラム実験を応用した有機質資肥料からの土壌施

用初期における成分溶出特性の評価を、各成分の流

出濃度の時間的変化を観測する方法で検討する。

(b) 黒ボク土壌に 30mgN相当量の堆肥（パラ、

3mmペレット、 5mmペレット）を混和し、最大容

水量の 60%の水分条件で20、25、30℃で 14週間静

置培養し窒素無機化量を検討する。

(c) 通常堆肥との混合による窒素放出量の制御

牛糞おがくず堆肥に高窒素濃度堆肥を 25、50、

75% (w/w）混合しペレットに成型、また、高窒

素濃度堆肥ベレットと牛糞おがくず堆肥ペレット並

びに両者の 1: 1 混合（バルクブレンド）した試料

の圃場における窒素溶出率の測定をガラス繊維ろ紙

埋設法により検討する。また、コマツナの圃場試験
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に供試し、作物生育への影響について検討する。

b 高窒素濃度堆肥の作物栽培への影響

高窒素濃度堆肥の窒素肥効率0.7に基づき窒素全

量を高窒素濃度堆肥として全面全層施肥を行い、リ

ン酸が不足する場合にはリン酸を化学肥料で、補って

ニンジン、スイカの栽培試験を行う。

ウ研究結果

（ア）堆肥中の窒素濃度調整及び無機態窒素の有

機化促進技術の開発

a アンモニア濃度モニタリングによる堆肥窒素

濃度の予測

アンモニアモニターによる濃度測定では、配管内

での吸着を防ぐためにテフロンチューブを用い、結

露防止のためにリボンヒータ等で加温する必要が

あった。脱臭用堆肥35t程度を入れた脱臭槽での窒

素増加量の実測値と予測値の関係は、 Y （実測値）

= 0.927X （予測値）、決定係数0.822であった（図

311-1）。脱臭用堆肥の全窒素濃度（N）と pH(P）、

EC (E）の関係は、 l次回帰式で表すことができた

（図 31ト2）。堆肥ペレットを 20L袋に入れ直射日光

の当たらない場所で6か月間常温保存し、窒素濃度

の変化を測定した。窒素濃度は、初期値6月：高

120 

． 
Y = 0.927X ,.. 

戸＝ 0.822 ,/ 

a，一一，， ／ ，，一一， .. 

・〆’,/  ．／／ ． 
． 

n

u

n

u

n

u

n

u

n

U

《

U

n

u

o

o

r

o

n

崎
、
，
‘

（

Z
1
2
）
〉
咽
屋
書
機
側
側
寝
間

20 40 60 80 100 120 

予測窒素増加量 X (kg-N) 

図311-1 窒素増加量の予測値と実測値の関係

N堆肥3.8%DM、高N鶏堆肥3.3%DM であった。6

か月後（12月）の窒素濃度は、高N堆肥3.6%DM、

高N鶏堆肥3.4%DM となった。

b 有機物添加による有機化促進及びアンモニア

回収効率への影響

(a) アンモニウム態窒素は 50、60℃では有機物

分解が促進され増加するが、 30℃の条件では速やか

に減少した。アンモニア吸着した堆肥に炭素源とし

て籾殻、古紙、稲わらを添加し無機態窒素の動態変

化を検討した結果、初期値（100%）に対して無添

加 129%、籾殻 167%、古紙 154%、稲わら 164%と

添加物により無機態窒素が増加した。

(b) 小規模試験で異なった副資材の牛糞堆肥に

アンモニア濃度300ppmの空気を通気し有機態窒素

の増加割合を検討した結果、古紙の有機態窒素増加

割合が高かった（表311-1）。

(c) 堆肥センターにおける実証から増加窒素の

有機化割合は、初めの 1か月間は約 l～ 2割である

が2か月目には4～ 7割となり、 2か月間平均では

3～4割であった（図 311-3）。

(d) アンモニア回収効率の向上では、脱臭開始

時に有機物を添加する場合には鶏ふんで効果が見ら

れたたが、古紙では逆効果であった。古紙を堆肥副

10 20 
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8 .. ~ メ．16 0 7 r=O 14 ~ 

,.... 6 12 ~ 
こ 5

E=6.9のト7
10 E 

a. 4 r= o.93 8 
U』

:c 3 6 
Q. 2 • pH (1:10) 4 t凶コ

oEC (mS/cm) 2 。 。。 2 3 4 
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図311-2 全窒素濃度と pH及びECの関係

表311-1 小規模試験による異なった副資材の牛糞堆肥のアンモニア通気による有機態窒素の増加割合

堆肥種類
有機態窒素＋
増加量（%）

チップ牛糞堆肥 0.11 

野草牛糞堆肥 0.05 

古紙牛糞堆肥 0.15 

ワラ牛糞堆肥 -0.02 

＋：材料5kgfこNHa濃度300ppmの空気をSL/minで7日間通気
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資材として製造した堆肥では、アンモニア回収効率

が4.5倍高くなり、 5%と10%添加でほぼ同じ効果

であった（図311-4）。

c 高窒素濃度堆肥の製造コスト

牛糞処理量2lt／日の堆肥センターにおける堆肥

脱臭システムのイニシャルコストは約982万円で

あった。減価償却費（補助金なし、建屋38年、堆

肥脱臭システム 8年）は 178万円／年、また電力費

は126万円／年 (12円／kWh）程度であった。化

学肥料換算窒素 lkg相当の窒素付加牛糞堆肥（窒

素濃度4%DM）の処理経費（牛糞堆肥代を除く）

は、鶏糞堆肥5%添加247円／kg-N、古紙5%添加

堆肥の場合280円／kg-N、牛糞堆肥の場合350円／

kg-N程度であった。

（イ）高窒素濃度堆肥の肥効制御技術の開発並び

に肥効特性の解明

a 高窒素濃度堆肥の肥効制御技術の開発

(a) 試験の結果、高窒素濃度堆肥パラからの窒

素溶出の速さは、化学肥料と同等以上でベレット化

によっても大きな差はなかった（図31ト5）。
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図311-3 堆肥センターにおける堆肥脱臭によって

増加した窒素形態割合
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図311-5 カラム試験による窒素放出特性

(b) 静置培養の結果、窒素無機化量は成型の有

無、培養温度、培養期間に影響されず、窒素の肥効

は極めて速効的であった（図311-6）。

b 通常堆肥との混合による窒素放出量の制御

可分解性窒素量（N。）は高窒素濃度堆肥の混合率

との聞に正の相関が認められた。無機化速度定数k

は、 夏期間において、牛糞おがくず堆肥混合率O～

50%の試料で低下した。また牛糞おがくず堆肥混合

率50%の試料のk値は0.126とバルクブレンドの試

料のk値0.364に比べて小さかった（図31ト7）。

c 高窒素濃度堆肥の作物栽培への影響

発芽及び初期生育に障害は認められず収量・外観

品質は化学肥料主体の慣行施肥栽培と同等であるこ

とが証明された。冬ニンジンでは、秀品比率が大き

く、規格L、Mの比率は同等であった。春ニンジ

ンでは若干株数が少なく結果収量もやや低くなった

が、収量レベルには問題はなかった。スイカでは果

径、果重とも高くなり、内部障害の発生は低いレベ

ルにとどまった の（表311-2）。
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(5/28～ 7/30) 

表311-2 高窒素濃度堆肥を施用して栽培した野菜の収量結果（現地実証試験）

a）冬ニンジン（品種 「ベータ312」黒ボク土、露地栽培、栽培期間2007/8/18～12/27)

化学肥料換算（kg/10a）キ 秀品収量 同左L,M収量 優品収量 首径
肥料名（資材量kg/10a)

N PzOs K20 kg/a kg/a % kg/a mπ1 

慣行施肥ホ＊＊ 配合肥料（120),p肥料（60）紳 12 32 12 258 179 69 240 41.5 

高窒素濃度堆肥 高窒素濃度堆肥（444),p肥料（60）仲 12 24 10.6 328 233 71 172 43.2 

(b）春ニンジン （品種「ベータリッチ」縄色低地土、トンネル栽倍、栽培期間2007/12/1～2008/4/25)

化学肥料換算（kg/10a)* 秀品収量 同左L,M収量 優品収量 首径
肥料名（資材量kg/10a)

N PzOs K20 kg/a kg/a 目 kg/a m打1

慣行施肥＊キ＊ 配合肥料（60) 7.2 9 7.2 313 216 69 21 46.7 

高窒素濃度堆肥 高窒素濃度堆肥（292）、重焼燐（20) 7 9.6 6.4 289 170 59 29 48.2 

(c）スイカ（品種。「春のだんらん」黒ボワ土開田、半促成栽培、栽培期間2008/1/18～4/30) 

化学肥料換算（kg/10a)* 果径 果重 糖度（中央） 肉部障害等（%）
肥料名（資材量kg/10a)

Brix示度
N PzOs K20 cm kg 過熱 空洞 黄帯

慣行施肥事柿 配合肥料（125) 10 15 3.8 22 6.3 11.1 2 1.5 0.5 

高窒素濃度堆肥 高窒素濃度堆肥（417) 10 3.8 10 24.3 8.1 11.8 0.5 1.5 0.5 

＊全品目両処理ともに基肥のみ施用。窒素付加堆肥の肥効率をN:0.7、P205:0.7、K20:0.9としてN基準で施用量を決定した。

林重焼燐、焼成マゲを混合した肥料でつ溶性リン酸35%の肥料 ＊料農家慣行の施肥量

工考察

（ア）堆肥脱臭システムにおける堆肥窒素濃度の

予測

a アンモニア濃度モニタリングによる堆肥窒素

濃度の予測

アンモニアモニターを用いた脱臭用堆肥の窒素増

加量は、入 －排気濃度と外気濃度の濃度差を基に算

出した値と脱臭槽への通気量（通気量×（Ll濃度入

気－W<¥-L]濃度排気一外気）） から y （実測値） = 0.927X 

（予測値）、決定係数0.822で予測可能であった。 ま

た、脱臭用堆肥の全窒素濃度（N）と pH(P）、 EC

(E）の関係はN= -0.55P+7.17 (r2 = 0.83）、 N=

0.134E+ 1.22 (r2 = 0.93）となり、脱臭用堆肥のpH

低下または EC上昇により窒素成分増加量の推定が

でき、脱臭システムの管理が可能である。ペレット

堆肥は、含水率 15%以下に乾燥してから袋詰めし

保管することから、長期保存しても濃度変化がほぼ

ないことがわかった 1）。
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b 有機物添加による有機化促進及びアンモニア

回収効率への影響

アンモニアを吸着した堆肥に炭素源を添加したが

無機態窒素の有機化よりも添加物が分解され無機態

窒素が増加することから、炭素源の添加時期は脱臭

に供する堆肥製造時に添加する方が適している。脱

臭過程における回収アンモニアの有機化促進には、

脱臭用堆肥に古紙を 5%程度混することが有効であ

ることがわかった。また、古紙を堆肥副資材として

5%使用した堆肥を堆肥脱臭に使用するとアンモニ

ア回収効率も向上した。従って、有機化促進及びア

ンモニア回収の面から、副資材に 5%程度古紙を用

いて製造した堆肥が、堆肥脱臭には適していると考

察された。乾物重当たり窒素濃度4%の堆肥製造に

要する日数は、 l次発酵時に古紙を 5%添加した堆

肥では約80日間、牛糞堆肥は約 110日間である 1）。

c 高窒素濃度堆肥の製造コスト

化学肥料換算窒素 lkg相当窒素濃度4%の高窒素

濃度堆肥製造コストは、脱臭用堆肥として午糞堆肥

(7円／kgDM）を利用した場合594円／kg-N、古紙5%

添加（21円／kgDM）の場合517円／kg-N、鶏糞堆肥5%

添加（2円／kgDM）の場合、 485円／kgN （処理費

249円／kg-N）と算出される。

（イ）高窒素濃度堆肥の肥効制御技術の開発並び

に肥効特性の解明

a 高窒素濃度堆肥の肥効制御技術の開発

(a) 高窒素濃度堆肥からの窒素溶出特性

窒素無機化量は成型の有無、温度、培養期間に影

響を受けず極めて速効性で、化学肥料的な利用が可

能であるヘまた、コマツナのポット栽培試験を行っ

た結果、発芽率には有意な差は認められなかった。

高濃度堆肥の施用区では窒素施用量が標準の3倍で

も濃度障害は起こらなかった。窒素付加堆肥の窒素

利用率は0.63、化学肥料（硝安）の窒素利用率は0.90

であることから両者の比をとり窒素付加堆肥の窒素

肥効率は0.70と計算されたヘ

(b) 通常堆肥との混合による窒素放出量の制御

高窒素濃度堆肥と牛糞おがくず堆肥の混合による

窒素の溶出の緩効化が見られた。また、高窒素濃度

堆肥に鶏糞堆肥を混合することで、 5か月間窒素の

肥効が持続する成分調整成型堆肥を作ることができ

た。

b 高窒素濃度堆肥を利用した作物栽培への影響

通常堆肥を高窒素濃度堆肥に混合することにより

実験室レベルでは、窒素放出が遅くなったが、圃場

試験の結果ではあまり差がなかった。高窒素濃度堆

肥の窒素肥効率は0.7と高く、濃度も通常の牛糞堆

肥の約2倍であることから、施肥量は通常の牛糞堆

肥の2割程度となり省力化が可能である。作物栽培

においては収量・外観品質は化学肥料主体の慣行施

肥栽培と同等であることが証明された。また、人参

の有機栽培において行った実証試験では、収量・品

質共に慣行栽培（有機農業）と同等以上であり、有

機農業での有効性が示唆された。

オ今後の課題

（ア）堆肥脱臭システムにおける堆肥窒素濃度の

予測

「肥料取締法に基づく表示」の窒素、リン、カリ

の成分表示は成分濃度 3%以上の場合、誤差が±

10%であることから、更なる高精度化や低コスト化

が必要である。

a 有機物添加による有機化促進及びアンモニア

回収効率の改善

回収アンモニアの有機化促進では、古紙よりも安

価な材料の検討が必要である。また、有機化による

窒素肥効への影響を確認することが今後の課題であ

る。

b 高窒素濃度堆肥の製造コスト

製造コストの更なる低減にはアンモニア回収効率

の高効率化による製造日数の短期化が必要であり、

アンモニア資化能力の高い菌体添加や古紙よりも安

価でアンモニア回収効率が高い未利用資源などの検

討が必要である。

（イ） 高窒素濃度堆肥の肥効制御技術の開発並び

に肥効特性の解明

a 高窒素濃度堆肥の肥効制御技術の開発

通常堆肥を高窒素濃度堆肥に混合することによる

肥効調節は実験室レベルでは効果があったが、圃場

試験の結果では余り差がなかった。今後、肥効調節

のための新たな混合材料等の検討が課題である。

b 高窒素濃度堆肥の作物栽培への影響

高窒素濃度堆肥の作物栽培への影響は、中長期間

の検討が必要である。また、露地栽培の他に雨よけ

栽培等の条件における検討が必要である。
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力要約

（ア）堆肥中の窒素濃度調整及び無機態窒素の有

機化促進技術の開発

アンモニアモニターを用いた脱臭用堆肥の窒素

増加量は、 y （実測値） = 0.927X （予測値）、決定

係数0.822で予測可能である。また、脱臭用堆肥の

pH低下または EC上昇により窒素増加の判断がで

きる。有機化促進及びアンモニア回収の面から、副

資材に 5%程度古紙を用いて製造した堆肥が、堆

肥脱臭には適している。化学肥料換算窒素 lkg相

当窒素濃度4%の高窒素濃度堆肥製造コストは、脱

臭用堆肥として牛糞堆肥を利用した場合594円／kg

N、古紙5%添加の場合517円／kgN、鶏糞堆肥5%

添加の場合485円／kg-N程度である。

（イ）高窒素濃度堆肥の肥効制御技術の開発並び

に肥効特性の解明

高窒素濃度堆肥バラからの窒素溶出の速さは、化

学肥料と同等もしくはそれ以上、ベレット化によっ

て若干溶出が遅れる程度である。高窒素濃度堆肥の

窒素肥効率は0.70と計算され、製造ロットを問わ

ず安定している。ナタネ油粕との比較では、ナタネ

油粕中の窒素が継続的に放出されるのに対して、速

やかに土壌中に放出され、施用 1か月以降の溶出は

ほとんど認められず、肥切れが良い。作物栽培にお

いては発芽及び初期生育に障害は認められず収量・

外観品質は化学肥料主体の慣行施肥栽培と同等であ

ることが証明された。
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2 吸引通気式堆肥化による高窒素濃度有機質肥

料製造技術の開発

ア研究目的

「家畜排せっ物法」の施行を契機に、家畜ふん尿

の堆肥化施設が全国に整備されて、家畜ふん堆肥の

利用の促進が期待されている。しかし、堆肥化施設

からはアンモニアやー酸化二窒素が発生して大気へ

排出されており、また、施設の管理方法によって

は、家畜ふん尿由来の病原性微生物のリスクが残る

など、周辺への悪臭問題や環境汚染等が指摘されて

いる。更には、アンモニア等の排出によって堆肥中

の窒素成分が減少するため、残存する無機塩類との

成分バランスが崩れた堆肥が生産されており、これ

らは家畜ふん堆肥の生産や流通、利用上の残された

課題となっている。

そこで、畜産草地研究所で開発した吸引通気式堆

肥化処理技術を機軸にして、堆肥化過程で発生する

アンモニアや一酸化二窒素の排出を抑制するととも

に、これらを窒素資源として積極的に回収・利用す

ることで、家畜ふん堆肥を原料にした、窒素肥効の

高い新しいタイプの肥料を開発する。

イ研究方法

（ア）アンモニア回収技術の高度化

堆肥化過程で発生するアンモニアをリン酸や硫酸

など酸性薬液で回収するアンモニア回収装置につい

て、薬液の供給方法や結露防止対策の自動化、高度

化を図った。同時に、結露防止用ヒーターの稼働の

効率化などによって、アンモニア回収のための消費

電力の削減を検討した。

また、アンモニア回収コストの更なる削減を図る

ため、薬液を用いずに硝化細菌を活用した水循環式

担体充填槽（ロックウール脱臭槽）でのアンモニア

回収方法を検討した。ロックウール脱臭担体を直径

8cm、高さ 30cmの実験用カラムに0.8～ lL充填し、

循環水量及びアンモニア負荷を変えて運転し、窒素
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回収量に与える影響を調査した。

（イ）豚ふんを原料にした吸引通気方式による窒

素成分の高位安定化法の開発

細部課題（ア）で回収したアンモニア回収液や戻

し堆肥を堆肥原料に混合して堆肥の肥料成分を調整

するとともに、腐熟を促進してベレット成型に適す

る堆肥の調製方法を検討した。また、飼料用米のポッ

ト栽培試験や水田でのイネ栽培試験を通じて、肥料

成分を調整したバラ堆肥とベレット堆肥の窒素肥効

率や施肥効果を調査した。

（ウ）戻し堆肥による豚ふん堆肥化後熟期の窒素

保持技術の開発

豚ふんの堆肥化では、後熟期に亜硝酸蓄積に起因

する一酸化二窒素（N20）が多く発生しており、地

球温暖化促進と窒素肥効が低調となる原因になって

いる。そこで、亜硝酸酸化細菌源（完熟堆肥等）を

添加することで亜硝酸蓄積の早期解消と NzO発生

量の低減化が図れる亜硝酸酸化促進法の窒素保持に

及ぼす効果を検証した。

（エ）家畜ふん堆肥の安全性評価手法の開発

家畜排せつ物は病原性微生物に汚染されている場

合があることから、堆肥中に残存する糞便汚染指標

細菌である大腸菌を簡易かつ迅速に検出することが

可能な堆肥安全性評価システムを開発する。大腸

菌の培養・検出にはマイクロプレートを用い、プ

レート内の lつのウェルを試験管に見立てた最確値

(MPN）法を実施し、培養後の大腸菌の陽性反応を

プレートリーダーで検出することで培養・検出にか

かる時間や手聞を大幅に軽減する。また、大腸菌検

出の試料として用いる堆肥懸濁液は着色（茶～こげ

茶）が強く検出精度が低下するため、培地成分に蛍

光酵素基質を用いることでプレートリーダーによる

検出精度の改善を図る。

（オ）堆肥の高度調製技術の実証

堆肥化過程で発生するアンモニアを酸性薬液で効

率的に回収し、アンモニア回収液を堆肥の窒素肥効

を改善するための資材や発酵助剤として利用する高

度堆肥化システムを実証する。本堆肥化システムに

よって生産された堆肥をベレット化することで堆

肥の機械散布を可能とし、更に細部課題（イ）の

肥効調査や他の細部課題の要素技術も組み入れて、

50kg程度の施用で窒素 lkgの代替効果が期待でき

る新しいタイプの肥料（新肥料）を開発する。

ウ研究結果

（ア）アンモニア回収技術の高度化

アンモニア回収装置の保温性を向上するために、

耐熱性塩化ピニルの薬液槽をポリエチレンフォーム

で覆い、薬液のpHに基づいて自動で薬液の供給を

行う改良を行った。その結果、高濃度アンモニアガ

スを回収した場合には、薬液とアンモニアガスとの

中和反応熱が結露防止に対して有効に機能し、結露

防止ヒーターの稼働率を大幅に削減できた。アンモ

ニア回収に要する積算消費電力量（送風機の消費電

力量を除く）は、改良前に 59.3kWhであったものが、

装置の改良によって 23.3kWh程度にまで低減でき、

約60%の電力消費を削減できた（図312-1）。

硝化細菌を活用した水循環式担体充填槽の検討で

は、馴養後の循環水のプール量を 60mL、120mL、

180mLと変化させ窒素回収量の違いを調べたとこ

ろ、 120mLとした場合に、窒素回収量が流入窒素

の21.1%と最も多くなり、このときの脱窒活性に対

する硝化活性の比が最も高かった（表312-1）。また、

アンモニアガスがほぼ完全に処理されるアンモニア

負荷許容量は 70.9～106.4gNH/m3／日の範囲であ

り、アンモニア濃度ではなく、流入量も加味したア

ンモニア負荷が処理の可否を決定する上で重要であ

ることが確認できた。

（イ）豚ふんを原料にした吸引通気方式による窒

素成分の高位安定化法の開発

アンモニア回収液を還元して二次発酵させた高窒

素豚ふん堆肥は、通常処理の堆肥と比べてリグニン

やセルロースからなる繊維成分（酸性デタージ、エン

ト繊維）が分解され、腐熟が促進される傾向が見ら

れた（図 3122）。高窒素豚ふん堆肥を飼料用米の

基肥に施用したポット栽培試験において、化学肥料

と同等の収量が得られる窒素肥効率は、対照の堆肥

が40%より低いのに対し、パラ堆肥で60%程度、

ペレット堆肥で40%程度と考えられた（図312-3）。

水田において高窒素豚ふん堆肥だけを基肥に施用

（施肥設計では窒素肥効率を 50%として窒素成分の

みを 2.4kg/ lOaに調整）して栽培した水稲（コシ

ヒカリ）は、化学肥料と同等の生育がみられた。収

量の比較では、穂数や千粒重は同程度であったが、

生育不足で栽培途中に追肥した化学肥料に比べて l

穂着粒数が少なく粗玄米重は低くなった。
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図312-1 改善後のアンモニア回収装置の部位別の消費電力量

表312-1 窒素回収量に与える循環水量の影響の検討

担体の微生物活性

硝化／
硝化速度＊5脱窒速度 ＊6 脱窒
( μ g/ g/h) ( μ g 

比

日担体担惇 EBRT 流入 リアク循環水田空窒回収窒
Run 数容手水亘 ＊1ゆ） NH3-N ター量＊3 素亘叫素量似）

(cmフ（ml) *2 (mmol) (ml) (mmol) 

22 1071 52.7 
A 60 5.5 10.5 
B 60 2.7 5.1 
A 60 -0.9 -1.6 
B 120 11 .8 21.1 
A 60 2.6 4.1 
B 180 0.7 1.2 
A 60 6.5 10.4 
B 60 6.4 10.3 

Run 1～4まで、A、82つのリアクターを連続運転した。担体水分は67%を保持した。
*1 EBRT＝担体容積／ガス流量。＊2流入NH3濃度は100ppm。ガス流量は0.4L／分（Run2のみ0.36L／分）。

*3 1日1回4分間、約32mしを上部より散水。叫期間中の循環水中の無機態窒素量の増減量。

*5遠心分離により担体に付着の無機態窒素を洗浄後、NH4を7.9mM添加し、28℃で24時間振とう培養時のNO.-Nの増加

速度。単位は1時間当たり、強熱減量当たり。＊6遠心分離により担体に付着の無機態窒素を洗浄後、1sN03とグルコース

をそれそごれ2.5mM添加し、28℃で撹搾培養8時間後の30N2の増加量から、1sNの標識率を加味して計算。

497 2.67 

2 26 978 463 2.72 56.1 

3 26 885 429 2.21 62.3 

4 26 815 396 2.04 62.3 

（ウ）戻し堆肥による豚ふん堆肥化後熟期の窒素

保持技術の開発

亜硝酸酸化促進法により抑制できたN20は完成

堆肥中に硝酸の形態で保持されるが、窒素収支を

精査した結果、亜硝酸酸化促進法はN20発生抑制

分以上の窒素を保持していることが明らかになっ

た 2）。 これは亜硝酸蓄積がNzOだけでなくー酸化

窒素（NO）等のその他窒素性ガス物質の発生も促

進しているからであり（図 312-4）、したがって、

亜硝酸酸化促進法は豚ふん堆肥化後熟期において大

きな窒素保持効果を持つ事が示唆された。

（エ）家畜ふん堆肥の安全性評価手法の開発

大腸菌が持つ/3－グルクロニダーゼ及び/3－ガラク

トシダーゼの活性によって分解される蛍光波長の

異なる 2種類の蛍光酵素基質（4－メチルウンベリ
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フェ リル－/3-D－グルクロニドなど）を含む培地を

用い、 5段階に希釈した堆肥懸濁液を接種した。例

えば蛍光酵素基質として 4－メチルウンベリフェ リ

ル－/3-Dーグルクロニドを用いた場合、図 312-5に

示すように大腸菌陽性時には、 355nmの励起によっ

て440nm付近にピークをもっ蛍光が観察される。

このように大腸菌陽性時に特異的に発せられる蛍光

のピークをプレートリ ーダーで検出し、堆肥中の大

腸菌数を算出した結果を表312-2に示す。既存法で

ある希釈平板法及び最確法で計数した大腸菌数と比

較すると、マイクロプレートを用いた本手法の計数

値は、既存法とほぼlオーダー程度の誤差範囲に収

まった。

（オ）堆肥の高度調製技術の実証

堆肥化一次発酵（吸引通気式堆肥化処理）と二次
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一連の工程の中で、大腸菌は堆肥化一次発酵が終

了するとほぼ不活化し、ハウス乾燥を経た原料から

は大腸菌は検出されなかった。硝化細菌は回収液の

添加後に減少する傾向があり、ベレット成型時やペ

レットの仕上げ乾燥時には検出限界以下となった

（図312-7）。

発酵、その聞にアンモニア回収液の堆肥への混合

や簡い分け工程、乾燥工程からなる新しいタイプ

の肥料調製工程を決定した。この工程で調製した

堆肥を肥料工場でペレット成型した結果、 lOt（含

水率14%）の新肥料を生産することで66t（含水率

68%）の堆肥原料の処理が可能であり、 新肥料の窒

素濃度は3.8%となった（図312-6）。

〈〉
回収液混合
二次発酵後

蛸二手；

蒸発

〈コト

。陣式袋詰め

〈〉
オーバー原料
劃資材として再利用

図312-6 調製工程での原料フロー
(WM：現物、 DM：乾物、 W ：含水率、 N：窒素濃度 （乾物））
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エ考察

（ア）アンモニア回収技術の高度化

酸性薬液を利用したアンモニア回収装置は、保温

性等の改善をしてから 4年の稼働実績を得ており、

酸性薬液や高温に暴露されることによる劣化はほぼ

問題ないと思われる。消費電力を節減した結果、消

費電力量の 60%が削減され、アンモニア回収コス

ト全体では約40%の削減効果となった。

硝化細菌を活用した水循環式担体充填槽でのアン

モニア回収方法を検討した結果、硝化活性は循環水

プール量を 180mLまで増やしたときに最も低くな

り、脱窒活性は、循環を続けると下がるが、特に循

環水のプール量を増やしたリアクターにおいて下が

り方が大きかった。硝化活性及び脱窒活性を変化さ

せる原因は明らかではないが、循環水プール量がこ

れらの微生物活性を変化させる要因のーっとなって

いると考えられる。

（イ）豚ふんを原料にした吸引通気方式による窒

素成分の高位安定化法の開発

堆肥化一次発酵で回収したアンモニア回収液は、

窒素濃度が最大で5%程度であり、堆肥に混合する

ことで堆肥の窒素成分を調整する機能を有するが、

今回は更に発酵助剤としての効果も確認された。本

成果に基づく肥料登録の手続きは行っていないが、

特殊肥料である堆肥にアンモニア回収液を発酵助剤

として混合できる手続き上の可能性が示された。

飼料用米のポット栽培試験からは、アンモニア回

収液を堆肥に混合した場合の堆肥の窒素肥効率は

40～ 60%と考えられ、ベレットにすることで肥効

率がやや減少する傾向が見られた。これらのことか

ら、堆肥50kg施用で窒素 lkgの代替という当初目

標に対して、窒素0.8kg程度まで到達したと考えら

れる。

（ウ）戻し堆肥による豚ふん堆肥化後熟期の窒素

保持技術の開発

亜硝酸酸化促進法の適用により豚ふん堆肥化後熟

期に発生する N20、NO等の窒素性環境負荷ガスが

抑制され、即効性の高い硝酸態窒素として完成堆

肥中に保持できた。硝酸態窒素は雨水等により流

出しやすく、また嫌気的条件下では還元されて再

びN20、NOが生成される可能性があるため、完成

堆肥の利用にあたってはこの点に留意する必要があ

る。また、アンモニアt軍昔文を抑制する MAP結晶化

法と併用する場合は、硝酸蓄積に起因する pHの低

下により結晶が溶解するため、 MAP結晶が持つ緩

行性肥料としての特性は期待できないも

（エ）家畜ふん堆肥の安全性評価手法の開発

堆肥懸濁液の着色は、大腸菌陽性時に発せられる

呈色の変化の検出を困難にするが、着色の影響を受

けにくい強い蛍光を発する酵素基質を利用すること

で、プレートリーダーによる機械的な大腸菌の検出

精度を向上させることができた。培地や試料である

堆肥懸濁液の分注作業、及び蛍光強度の検出から最

確値の算出などを効率化することで、更なる簡易化、

迅速化が可能になると考えられる。

（オ）堆肥の高度調製技術の実証

図312-6に示したように、窒素濃度が高い新肥料

の調製工程を決定し、堆肥化処理からペレット成型

までの一連の生産工程を検討した結果、製品歩留ま

りは約 15%（堆肥原料66tから新肥料lOtを生産）

であった。調製工程で減少した 85%の多くは、各

調製工程での水分蒸発の減少分であった。また、乾

物の製品歩留まりは 41%であり、減少分の多くは

簡い分け工程で発生した。ベレット成型後の窒素濃

度は 3.8%DMに留まり、発酵調製時の最大4.1% 

DMよりも低くなった。これは、ベレット成型時で

の造粒機内部におけるアンモニアガス揮散が主な原

因と考えられたことから、堆肥のpHを低くしてア

ンモニア揮散を低減するなどの対策が必要である。

一連の工程では、大腸菌等の微生物はほぼ完全に

不活化しており、本方式を採用した場合の病原性微

生物に関するリスクは低いものと考えられる。

オ今後の課題

（ア）アンモニア回1又J支術の高度化
酸性薬液を利用したアンモニア回収装置は、薬液

の取り扱い性や電力消費などが改善されて、その機

能が高度化された。今後は、アンモニア回収装置単

体での技術普及を図る観点からも、液体肥料の利用

体系を開発するなど、アンモニア回収液の用途を拡

大する検討が必要がある。

硝化細菌を活用した水循環式を吸引通気式堆肥

化処理に適応するにあたっては、排気ガスが40～

60℃と高温であるため、アンモニア回収性能に対す

る温度の影響を精査する必要がある。また、循環水

量が変化した場合に硝化と脱窒のバランスが変化す
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るメカニズムを明らかにする必要がある。

（イ）豚ふんを原料にした吸引通気方式による窒

素成分の高位安定化法の開発

今回の栽培試験による窒素肥効率等の検討は、 l

年限りの繰り返しのない調査結果であり、複数年に

わたる調査を行って、得られた成果の精度を高める

必要がある。また、これまでの成果を活用して、富

山県畜産研究所内にある実規模堆肥化施設を吸引通

気方式に改修し、稼働を開始してから 2年が経過し

た。本堆肥化施設を活用しながら、成果のブラッシュ

アップを図る予定である。

（ウ）戻し堆肥による豚ふん堆肥化後熟期の窒素

保持技術の開発

亜硝酸酸化促進法や、アンモニア低減技術との併

用により従来よりも窒素含有量の高い堆肥が生産さ

れるため、化学合成窒素肥料の使用量を削減するこ

とが可能になると考えられる。ただし、実際に高窒

素含有堆肥の利用によって化学肥料の使用量をどの

程度抑制できるかは作物種によっても異なるため、

今後の検証が必要である。

（エ）家畜ふん堆肥の安全性評価手法の開発

今回の試験では、人為的に培養した大腸菌液を接

種した陽性対照（ポジテイブコントロール）の蛍光

強度の 50%以上の値が認められたマイクロプレー

ト内のウェルを陽性と判断して大腸菌数の計数を

行ったが、この判断基準が適切かどうか今後検討を

していく必要がある。

（オ）堆肥の高度調製技術の実証

家畜ふん尿を原料とする堆肥の生産技術を高度化

することで、今までにない高い窒素濃度や窒素肥効

を特徴とする新肥料の生産方法が明らかになった。

今後は、肥料登録をしたうえで、協力メーカーとと

もに開発した新肥料の製品化に向けた検討が必要で

ある。また、堆肥生産者による肥料工場への堆肥の

供給方法や、肥料工場側の堆肥の受け入れ態勢の整

備など、農工連携を中心にした地域システム化の検

討が必要である。

力要約

（ア）アンモニア回収技術の高度化

酸性薬液を利用したアンモニア回収装置を改良し

た結果、アンモニア回収コストの 40%を削減でき

た。また、水循環方式の担体充填槽によるアンモニ

ア回収法では、循環水のプール量が微生物活性の制

御要因のーっとなっていることが示唆された。アン

モニア許容量の範囲内で適正な循環水プール量を保

つことで、窒素回収効率を高めることができると想

定されるが、今後の検討が必要である。

（イ）豚ふんを原料にした吸引通気方式による窒

素成分の高位安定化法の開発

堆肥化一次発酵で回収したアンモニア回収液等を

堆肥に混合することで、堆肥の腐熟を促進するとと

もに、窒素濃度を高めることが可能であった。この

堆肥を供した飼料用米の栽培試験からは、 50kg施

用で窒素 lkgの代替という当初目標に対して窒素

0.8kg程度の代替まで到達できたと考えられる。今

後は、より精度の高い堆肥の窒素肥効率のデータを

求めて、堆肥の利用技術を検討する必要がある。

（ウ）戻し堆肥による豚ふん堆肥化後熟期の窒素

保持技術の開発

亜硝酸酸化促進法の適用により、豚ふん堆肥化の

後熟期に発生する NzOやNOを抑制し、即効性肥

料成分である硝酸態窒素含有量の増加が可能であっ

た。アンモニア揮散の低減化技術である MAP結晶

化法と併用する場合は、 pHの低下により結晶の溶

解が起こるため、 MAP結晶が持つ緩行性肥料とし

ての効果は期待できない。

（エ）家畜ふん堆肥の安全性評価手法の開発

堆肥中に残存する糞便汚染指標細菌である大腸菌

を簡易かっ迅速に検出するために、堆肥懸濁液の着

色が強くても検出可能な蛍光酵素基質を培地成分に

用い、大腸菌の陽性反応をプレートリーダーによっ

て機械的に検出する堆肥の安全性を評価するシステ

ムを開発した。

（オ）堆肥の高度調製技術の実証

堆肥化処理とともに、堆肥化過程で発生するアン

モニアを回収利用して、堆肥のペレット成型までを

行う生産規模 lOt／日の一連の工程を決定した。こ

の規模では、堆肥原料66tの処理が可能であり、ア

ンモニア回収装置のほか、簡い分け工程や乾燥工程

が構成要素となる。また、ベレット成型工程では、

アンモニア揮散が確認され、堆肥の窒素濃度（乾物）

が4.1% Nから 3.8%Nに低下する点が今後の課題

として残された。なお、この工程では大腸菌等の微

生物を不活化できることを確認したことから、病原

性微生物に関するリスクは低いものと考えられる。
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3 MAP形成による高窒素濃度堆肥製造技術の

開発と化学肥料代替効果の検証

ア研究目的

家畜排世物の堆肥化処理でのリン酸マグネシウム

アンモニウム（MAP）形成によるアンモニア（NH3)

揮散低減と亜硝酸酸化細菌（NOB）添加による一

酸化二窒素（N20）発生抑制の組合せ、及び堆肥化

処理から発生する NH3の生物反応による除去回収・

堆肥への還元による高窒素堆肥製造技術を開発す

る。製造した高窒素堆肥については野菜栽培での施

用技術を確立・実証し、特殊肥料としての利用を目

指す。また、堆肥抽出液への大腸菌の増殖を指標と

して堆肥の腐熟度と安全性を簡易かつ迅速に評価す

る手法を開発する。

イ研究方法

（ア）高窒素堆肥製造技術の開発

a 小規模堆肥化試験

豚ふんオガクズ混合物 (16kg）に MAP形成の

ための薬剤として MgClzと工業用リン酸（MgClz:

H3P04 = 0.045 : 0.030 mol/kg糞）を添加し、小型

堆肥化装置に堆積して堆肥化した。高温発酵後に

NOBを約 105個lg含む完熟豚糞堆肥300gを添加

した。試験区は M区（薬剤添加）、 M+N区（薬剤

及び堆肥添加）、Ctl区（無添加）の3区を設定した。

b 大規模堆肥化試験

豚ふんオガクズ混合物 1020kgに、苦汁

(MgCl230 %含有）及び工業用リン酸を、それぞ

れ豚ふん l当たりマグネシウム 0.06mol、リン酸

0.045mol相当量添加し、堆肥化試験施設内に堆積

して 64日間堆肥化した。対照区として薬剤無添加

の同量の豚ふんオガクズ混合物を処理した。薬剤添

加区には 39日目の切返し時に完熟堆肥 15kgを添

加した。

c 堆肥化処理から発生する NH3除去回収・利

用技術の開発

資材吸着 硝化反応を一体化した小型窒素回収装

置（図313-1）を試作した。 NH3除去のための担体

としてはロックウール脱臭装置の充填物を用いた。

運転期間中約 lOOppm濃度の NH3ガスを供給し、

充填物800cm3に対し 66mLの水を循環させた。

（イ）有機質堆肥の新規品質評価法の開発

豚ふん、牛ふん（水分70%）、高水分牛ふん（水

分80%）をそれぞれ21日間堆肥化した。開始時か

ら7日毎に試料を採取し、堆肥の腐熟度の指標とし

て発芽インデックス（GI) を測定した。また、腐熟

が進んでいない堆肥ほど大腸菌の増殖に必要な栄養

分が残存しているという仮説のもと、堆肥抽出液に

大腸菌または蛍光タンパク質（GFP）発現大腸菌を

接種して培養を行った。培養前後で濁度または蛍光

強度を測定して菌の増殖を評価し、 GIと比較した。

（ウ） MAP形成堆肥の化学肥料代替効果の検証

畜草研で調製された MAP形成豚ふん堆肥及び通

常の豚ふん堆肥からの土壌中での窒素溶出を調べ

た。一方、畜草研で豚舎汚水から回収された MAP

結晶をリン酸を含まない緩衝液中で25℃下で撹持

し、窒素溶出を調べた。

ウ研究結果

（ア） MAP形成による高窒素堆肥製造技術の開

発

小規模試験では、 NH3の発生量がM区と M+N

区では Ctl区に比べて 25～ 30%減少した。 N20の

発生量は M+N区と M区は Ctl区に比べてそれぞ

れ80%、10%減少した（図313-2）。窒素損失はそ
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損失が対照区に比べて約54%低減された

5）。小型窒素回収装置の運転期間を通じて、 NH3が

ほぼ完全に除去された。循環水中には当初亜硝酸の

蓄積が若干見られた後、硝酸が顕著に蓄積した（図

313-6）。その後の長期運転により、無機態窒素濃度

が2%を超えても硝化活性が維持され、 NH3の吸収

（図313-れぞれ初発時総窒素量の30%(Ctl）、15%(M）、

及び12%(M+N）となった （図3133）。大規模試

験では、 NH3は初期に高濃度で発生し、薬剤添加区

では対照区に比べて濃度が顕著に低かった。NzO濃

度は堆肥添加時点で低下傾向にあり、以後両区とも

引続き低下した（図313-4）。薬剤添加区では窒素
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図313-4 大規模堆肥化試験のアンモニアとー酸化
二窒素の濃度推移

1)下向矢印は切返しを示す。

2) ＊は堆肥添加を示す。



を継続できることを確認した 3）。

（イ）有機質堆肥の新規品質評価法の開発

豚ふんでは21日目、牛ふんでは 14日日以降の堆

肥でGIが80%を超える値が認められ腐熟の進行が

確認されたが、高水分牛ふんでは80%を超える値

は認められなかった。GI80%超の堆肥抽出液中の

大腸菌の増殖は、他の堆肥と比較して小さい傾向に

あった（図313-7）。 GIと濁度の増分との相関は、

特に牛ふん堆肥で高い傾向にあった（図313-8）。

（ウ） MAP形成堆肥の化学肥料代替効果の検証

通常堆肥及びMAP形成堆肥のいずれも、培養2

週間目までに急激に無機態窒素を放出しその後ほと

んど変化しなかった（図313-9）。一方、 MAP結晶

からのアンモニア態窒素溶出はpH6.0～ 7.0の緩衝

液中で培養開始から l日目までに急激に増加し、以

後ほほ一定になった（図313-10）。

エ考察

（ア）高窒素堆肥製造技術の開発

ここに示した堆肥化試験での MAP形成のための

薬剤添加及びNzO発生抑制のためのNOB添加は、

それぞれ黒田ら 1)及び福本ら 2）の報告に準拠して

いる。MAP形成堆肥化処理は処理の規模に関わら

ずN日発生抑制に有効と考えられた。一方、 NzO

の発生抑制については、小規模試験では顕著な効果

が確認されたが、大規模試験ではNOB添加の時期

が高濃度発生期より遅れたものと考えられ、効果は

確認できなかった。試作した装置による NH3除去

回収は運転期間を通じて良好であり、充填物への散

水を循環利用しても長期的に安定した窒素回収が可

能であることが示唆された。

（イ）有機質堆肥の新規品質評価法の開発

腐熟度の指標である GIと堆肥抽出液中に接種し

た大腸菌の増殖との相関を検討した結果、腐熟が進

んだ堆肥では増殖は小さいが、未分解の有機物が残

存する未熟な堆肥では増殖が大きい傾向にあり、堆

肥中での大腸菌の増殖リスクの評価に利用できる可

能性が示された。

（ウ） MAP形成堆肥の野菜栽培における化学肥

料代替効果の検証

従来MAPは緩効性の窒素肥料と定義されている

が、本研究では MAP結晶及びMAP形成堆肥中の

窒素はむしろ速効性の挙動を示した。MAP形成堆
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堆肥の発芽インデックス、大腸菌培養前

後の濁度及び相対的蛍光強度の推移

図313-7
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図313-9 堆肥混合土壌の無機態窒素濃度の推移
1)凡例は堆肥の種類 （MAP:MAP形成堆肥、 Pig．豚ふ

ん堆肥）、培養温度、土壌pHを示す。

肥は速効性の窒素及びリン酸資材と位置づけ、化学

肥料の代替資材として使用可能と考えられた。

オ今後の課題

（ア）高窒素堆肥製造技術の開発

MAP形成堆肥化処理については、コストと効果

を考慮した薬剤使用量の検討や安価な代替素材の探

索が必要と思われる。また、大規模堆肥化処理での

NzO発生低減には、 NOB添加の時期等の検討が更

に必要である。堆肥化処理からのNH3除去回収技

術については、効率的な回収条件の検討とスケール

アップ、及び回収した高窒素溶液の利用の検討が課

題である。

（イ）有機質堆肥の新規品質評価法の開発

堆肥抽出液への大腸菌の増殖に基づく腐熟度の評

価のためには、よりパックグラウンドが低く再現性

の高い検出法を探索する必要がある。

（ウ） MAP形成堆肥の野菜栽培における化学肥

料代替効果の検証

MAP形成堆肥を用いて作物栽培試験を実施し肥

料効果を評価する必要がある。

力要約

（ア）高窒素堆肥製造技術の開発

豚ふんの堆肥化処理において、薬剤添加による

MAP形成及びNOB添加による NzO発生抑制によ

り、窒素損失を半分程度に抑えられることを確認し

た。また、実験室規模の窒素除去回収装置を試作し、

散水を循環利用する方式でNH3を長期的に安定し

て除去回収できることを確認した。
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図313-10 緩衝液中でのMAP結晶からのアンモニ

ア態窒素溶出

（イ）有機質堆肥の新規品質評価法の開発

堆肥抽出液に接種した大腸菌の増殖度の指標とし

て、濁度と GFP発現大腸菌の蛍光強度の増加を当

該堆肥の GIと比較したところ、 GIが80%を超え

る腐熟が進行した堆肥では大腸菌の増殖が低い一方

で、未分解の有機物が残存する未熟な堆肥では菌の

増殖が大きい傾向が認められた。この現象は家畜ふ

んに由来する有害微生物の堆肥中における増殖リス

クの評価に利用できる可能性が示された。

（ウ） MAP形成堆肥の野菜栽培における化学肥

料代替効果の検証

MAP形成堆肥と MAP結晶からはいずれも窒素

溶出が早期に起こることから、 MAPは緩効性の窒

素肥料と定義されているが、 MAP含有堆肥はむし

ろ速効性の肥料として利用しうるものと考えられ

た。
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4 流亡リン等の回収・利用技術の開発

( 1 ) 酪農関連液状廃棄物からの栄養塩の回収・前

処理・利用技術の開発

ア研究目的

酪農雑排水には肥料成分が残留し、大量のリンが

未回収のまま放流されている。枯渇資源である リン

を再資源化するため、これらの流亡リンを効果的に

回収し、本プロジェクト研究の他課題で開発される

有機質新肥料等へ配合あるいは同時施用することで

資源の有効利用と水質汚濁の防止に資する。

イ研究方法

（ア）酪農関連液状廃棄物からの栄養塩回収技術

の開発

酪農に関連した液状廃棄物から栄養塩類である窒

素、リン等有用物質を回収、利用する技術を開発す

る。浮遊物除去 ・溶存有機物分解を主眼とした前処

理技術と連携し、土壌改良材として利用すること

のできる ALC （発泡コンクリート廃材）等により、

有機物の低減された液中から有用物質の選択的な吸

着回収を行うことを目的とし、研究を行った。

（イ）酪農関連液状廃棄物からの栄養塩回収のた

めの前処理技術の開発

酪農関連雑廃水からリンを回収・利用する課題と

連携し、そのための前処理技術を開発する。この処
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写真3141-1 使用したパーライト

理では、 リン回収の障害となり、放流の支障ともな

る有機汚濁成分を低減する。処理には、構造が比較

的単純で、また汚泥濃度の調整といった微妙な維持

管理が不要なパーライ トを微生物担体として使用す

る簡易好気性処理リアクターを採用し、その開発を

行った。研究方法の詳細は以下のとおりである。

直径40cm、有効空塔容積 128Lのリアクターに、

見かけ容積約30Lの黒曜石系パーライ ト （太平洋

マテリアル製3号、粒径3～ l.5mm、標準容重0.09

kg /L、東京）（写真3141-1) を投入し、底部から

連続通気を行った 1）。曝気強度は l～ 9ぱ／ぱ ・時

の範囲で変化させた。リアクターの底部は円錐形と

し、最下部から通気することによりパーライトが部

分的に滞留することを防いだ。パーライトは、曝気

による流動で徐々に磨耗し減少したため、定期的に

パーライトの見かけ容量を把握し、この容量が30L

になるようパーライトの補充を行った。

原水には畜産草地研究所内のパーラー施設から排

出される洗浄水と、午舎から発生するふん尿混合ス

ラリーをスク リュープレス式固液分離機で固液分離

した液分とを混合したものを使用し、リアクター内

下部から水理学的滞留時間 0.42± 0.19日で連続投

入した。槽内の液は、パーライ トの流出を防ぐため

目聞き lmmのメッシュのネットを通してチューブ

ポンプで連続的に引抜き、沈殿槽に流入させた。沈

殿槽で固液分離された後の上澄水を処理水とした

（図 3141-1)。装置の運転は、水温制御なしに 2010

年5月14日から2011年3月10日まで約300日間行っ

た。

（ウ）酪農関連液状廃棄物由来のリンを吸着した

資材の肥料としての特性解明

北海道農業研究センターで調整された軽量発泡コ

ネット

沈殿槽

¥111丸暗水
~沈殿汚泥

図3141-1 処理装置の概要
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ンクリート（以下、 ALC）と、これに酪農雑排水

を通水してリン酸等の栄養塩類を吸着させた ALC

（以下、 P-ALC）を、 pHを変えた野菜育百用培士

と混合して培養し、水溶性リン酸含量の変化を調査

した。また、 P-ALCを混合した培土をセルトレイ

に充填し、リン酸を含まない液肥をかん水してキャ

ベツを育苗した。4週間後の苗生育量を、慣行の育

苗方法（通常の培土でリン酸を含む液肥をかん水）

と比較した。試験は夏季と秋季の2回行った。

ウ研究結果

（ア）酪農関連液状廃棄物からの栄養塩回収技術

の開発

10～ 40mg/L程度の P04-Pを含む、有機物が十

分に低減された原水を対象として、カラム型資材充

填循環通水装置による処理試験を行った。粒径の異

なる資材での試験を行ったほか（図3141-2）、どの

濃度でも約2時間の接触時間でリン酸態リン濃度

16 

14 

3、E 1芝
10 
.......... 8 

~ 6 
Cl. 4 

2 。。 0.5 

は5mg/L以下まで低下することが確認された（図

3141-3）。 このことから ALCによる回収装置は水

理学的滞留時間が2時間になる容量が適当と考えら

れた。

（イ）酪農関連液状廃棄物からの栄養塩回収のた

めの前処理技術の開発

試験期間中に水温はおよそ5～ 35℃の範囲で変

化した。原水の SS濃度は 1011± 1169mg/L （平均

±標準偏差）、BOD濃度は2213± 1278mg/Lであっ

た。SSの平均除去率は86%、BODの平均除去率は

90%と高い値を示した。今回の試験に用いた原水は、

パーラー排水以外に牛ふんがかなり混入した牛舎洗

浄水も含むため、パーラー排水単独の汚水と比較す

ると汚濁物濃度が高めであったと推定される。

BOD容積負荷量と処理水BODの関係をみると

（図3141-4）、水温が約20℃以上の場合では、 2.5kg/

m3.日とかなり高負荷でもほぼ120mg/L以下に維

持された。一方、水温が10℃程度では負荷がlkg/

ト・A- Bl

－・・・．．

15 
t(h) 

2 25 3 

A：粒径 2～5mmB：粒径 10～l 5mm 

図3141-2 膜分離式活性汚泥処理水中P04-Pの異粒径資材による吸着
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図3141-3 各種濃度原水でのリン濃度低下と通水後のリン酸吸着ALC
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m3・日を超えると処理水BODは800mg/L程度ま

で悪化した。更に、平均水温が約5℃では、 負荷量

が0.5kg/m3・日を超えると処理水BODがかなり悪

化した。したがって、冬季に水温が10℃以下に低

下するような場合はBOD容積負荷量を乱5kg／ぱ・

日以下にするように設計することが重要である。

P04-Pは、原水で 10～ 20mg/Lであったもの

が、処理水では 5～ 15mg/L程度まで減少した

（図 3141-5）。余剰汚泥への取り込みと曝気による

pH上昇による不溶化が低下の要因と考えられる。

NH4-N濃度は、原水で平均 46mg/Lであり、処理

により平均 65%減少した。この減少は硝化による

と推定されるが、処E里水の硝酸態及び亜硝酸態窒素

濃度の合計は平均 7mg/Lと低濃度であったことか
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図3141-4 各水温帯でのBOD容積負荷と処理水

BODの関イ系

ら、硝化とともに脱窒も進んでいたものと考えられ

る。

全窒素除去率は、平均 69%と高い値を示し、水

温とともに若干上昇する傾向が見られた（図 3141-

6）。これは、硝化及び脱窒が水温とともに活発化し

たためと推測される。除去率と曝気強度との関係を

見ると、曝気強度が4ぱ／ぱ・時程度で最大になり、

それより低くても高くても除去率が低下する傾向が

見られた。なお、リアクター内混合液の DOは3.1

士 l.6mg/Lであった。活性汚泥法では、曝気槽の

DOは、硝化細菌が多い場合や、活性汚泥フロック

が大きい場合 0.8～3.0mg/Lの値が必要とされてお

り（日本下水道協会 4））、この数値と比較するとリ

アクターのDO濃度は十分高いレベルであったと考

えられる。このような好気性条件下でも高い窒素除

去性能が発揮された理由としては、パーライト上の

微生物膜表層で硝化が進行し生物膜下層の嫌気部位

で脱窒が進行したためと推測される。生物膜表層で

の硝化と、下層での脱窒が同時に進む条件として曝

気強度4ぱ／rrl.時程度が適当であった可能性が考

25 

20 ~＝＊ 
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5ι 
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運転臼数

図3141-5 原水と処理水のリン酸態リン濃度
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図3141-6 全窒素除去率
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イトを担体とした小型通気リアクターによる模擬牛

舎雑排水処理試験も実施した 1)2）。この結果、やは

り好気性条件で全窒素の顕著な低下がみられた（水

温 20℃での平均全窒素除去率95%）。パーライト

付着微生物の DNAを抽出し、菌叢解析を行ったと

ころ硝化能を有する Nitrospira属の菌群に加えて、

Thauera spp.に近似する細菌種が検出された（図

3141-8）。また、リアクターカミら耳文り出したノTーラ

イトを用いたビーカー試験でも連続通気条件下で

あっても硝化と脱窒の進行することが確認された

（図3141-9）。 Thauera属の特定菌種は好気性脱窒

能を有するという報告例があることから（Scholten

ら6））、パーライトリアクターではこれらの菌群に

より好気脱窒も進行していた可能性も考えられる。

酪農では搾乳用機器の洗浄用に各種薬剤が使用さ

れ、その濃度によっては生物処理の性能を阻害する

懸念がある。このため、リアクターの微生物がどの

えられる。

リアクターに投入後のパーライトは、 曝気による

流動により徐々に摩耗し容量が減少した。この摩耗

速度を異なる曝気強度で把握したところ図3141-7

の結果が得られた。曝気強度が8.5ぱ／ぱ・時程度

まで高くなると摩耗速度も 1日当たり約4%とかな

り高まり、パーライトの補充コストが負担になるこ

とが予想された。全窒素除去率は曝気強度4ぱ／ぱ・

時程度で高めになる傾向がみられたことからする

と、この程度に設定することが現実的と推測される。

なお、畜舎汚水処理用活性汚泥施設の曝気槽では曝

気強度 l～1.5ぱIm・時程度が一般的とされてお
り（畜産環境整備機構 5））、曝気強度4ぱ／ぱ・時で

あれば溶存酸素供給の面では十分と推定される。

上記のように窒素除去率については連続通気であ

るにも関わらず予想外に高い値であった。この点に

ついて確認するため、 真珠岩系の沈降性硬質パーラ

9 
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パーライト摩耗速度と曝気強度の関係
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程度の薬剤濃度まで耐えられるかを把握するための

試験を行った 1）。試験には、クリーン化学工業株式

会社製殺菌剤「殺菌20」（6%次亜塩素酸ナトリウ

ム）（現場では、水lOLに33mLの割合で希釈して

使用。この場合の有効塩素濃度は 200mg/L。）、オ

リオンウエストフアリアサージ株式会社製酸リン

ス剤「エフェクト」（現場では、水lOOLに対し 100

～ 300mLを溶解させて使用。）、及びオリオンウエ

ストフアリアサージ株式会社製アルカリ性洗剤「リ

キッドファイト」（現場では、水 lOOLに対し 300

～500mLを溶解させて使用。）。なお、殺菌剤は配

管などの殺菌に、酸リンス剤はミネラルの除去用に、

アルカリ性洗剤は乳脂肪や乳蛋白の除去用に用いら

れる。浄化能に及ぼす影響は以下のような操作に

よって把握した。まず、リアクターより採取したパー

ライトを含む液750mLと原水250mLを混合し lL 

メスシリンダーに投入したものを 4本作成。この4

本に、各薬剤を添加し、 5分間曝気後の pHと溶存

酸素（DO）濃度を測定。更に30分静置後に上澄水

50mLを採取し、薬剤添加時のサンプルとした。こ

の後、 20℃で24時間、通気量385mL／分で曝気し、

曝気終了直前に pHとDOを測定。この後30分間

静置し上澄水を採取し終了時のサンプルとした。な

お、生物化学的酸素要求量（BOD）の測定は薬剤

によって妨害され過小評価になってしまう場合があ

るため、浄化能力の評価はBODでなく全有機炭素

(TOC）で行った。

この試験の結果、まず洗浄剤添加後の pHは、殺

菌剤の場合6.1～ 7.0で浄化能に影響しない値であっ

た。酸リンス斉ljは0.06%添加までは6.0～7.3で正

:::J 500 
、＼。。
ε400 

栓H
極 300

踏200
量100
焼。

回酪農雑排水＋N03条件

除去率32% 除去率35%

0 24 48 
時間（hr)

（的活性汚泥添加

常範囲であったが、 0.3%の開始時は3.8とかなり低

下した。しかし、 24時間後には 5.4まで上昇した。

アルカリ性洗剤はO～ 0.1%の添加率では6.1～ 8.4

で正常範囲であったが、 0.5%添加の開始時は 11.2

とかなり高い値となった。しかし、24時間f麦には8.7

にまで低下した。

処理開始時と比較した終了時の TOC濃度から

判断すると、殺菌剤については0.013%（有効塩

素8mg/L）程度までは浄化能力に影響しないが、

0.066% （有効塩素40mg/L）を超えると浄化能力が

消失すると推定された。推奨使用濃度は有効塩素

200mg/Lであることから、使用後の廃液はおよそ

25倍以上希釈されれば問題ないと推定される。酸

リンス剤は、 O～0.06%の添加率範囲では TOC除

去率約80%でほぼ一定であったが、 0.3%では TOC

除去率が44%まで下がり浄化能力の低下がみられ

た。推奨使用濃度は0.1～ 0.3%なので、使用後の

廃液は少なくとも 5倍程度希釈されれば浄化性能に

影響は与えないと推測される。アルカリ性洗剤につ

いては、0.02%までは浄化能力に影響しないが、0.1% 

以上では浄化能がほぼ消失することが確認された。

推奨使用濃度は0.3～ 0.5%なので、少なくとも 25

倍以上希釈されるような条件で使用する必要があ

る。以上の結果より、各薬剤を使用する場合、汚水

総量を把握した上で、各薬剤の汚水による希釈率を

上記の値以上にすることが重要と考えられる。通常

の状態で希釈率が十分に高くならない場合は、床面

の洗浄水量等を多めにして薬剤が十分希釈されるよ

うにすることが必要であろう。活性汚泥法のパー

ラー排水処理施設でプレートクーラー排水を希釈水

:::J 500 、、
tlO 

ε400 
仲H
員 300

論200
量100
捜 o

酪農雑排水＋N03+NH4条件

0 24 48 
時間（hr)

(b）パーライト添加

図3141-9 連続曝気条件下における窒素除去性能比較
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に利用している事例も報告されており、このように

利用可能な排水があればできるだけ希釈用に利用す

べきと思われる。

以上のような試験成果に基づき処理システムの特

許出願を行い 7）、現在は写真3141-2のような実証

試験装置を運転し、実用化に向けた検討を継続中で

ある。

（ウ）酪農関連液状廃棄物由来のリンを吸着した

資材の肥料としての特性解明

pHS.5～ 7.5の範囲では、培士のpHに関係なく

P-ALCからは速やかにリン酸が溶出した（データ

省略）。P-ALCを培土に重量比で 10～ 50%混合す

ると、リン酸を含まない液肥をかん水しても慣行と

同程度かそれ以上のキャベツ苗の生育が得られた

（写真3141-3、図3141-10）。また、 ALCを混合し

ても苗の生育には影響しなかった。

エ考察

（ア）酪農関連液状廃棄物からの栄養塩回収技術

の開発

有機物を低減させた液状廃棄物からは、 ALCを

用いて通水鴻過を行うことでリン酸濃度を低減 ・回

収を行うことができた。使用済みのALC資材は、

崩壊等を伴うことなく、乾燥によりハンドリングの

しやすい状態となり、移動・散布等の用に適すると

考えられた。

（イ）酪農関連液状廃棄物からの栄養塩回収のた

めの前処理技術の開発

装置へのBOD負荷については、かなり高負荷に

耐えると考えられた。全窒素除去率は全期間を通じ

て60～ 90%の値を示し、アンモニア態窒素は処理

によってかなり低減したが、水温の低下とともに除

去能の低下が見られ、これは低温での硝化性能の低

下によるものと推測される。小型リアクターでパー

ライトに付着した生物膜には、好気性脱窒能を有

写真3141-2 実証規模試験装置の外観及びリアクター水面

写真3141-3 キャベツ苗の生育の様子
1 ）上段はPALC、下段は ALCを混合

2）数字は培士への混合割合

-143-

1.4 

ロ夏季
1-2 t－.秋季 －－－－－－－－－－－

1

8

6

 

0

0

 

〈
嚢
＼
回
）
圃
剖
掴
0.4 

0.2 

。

P-ALC 

図3141-10 4週間育百後のキャベツ苗生育量
1）数字は培土への混合割合



する Thaueraspp.が多く検出されたが、大型リアク

ター内の生物膜では、 Thaueraspp.以外の他の脱窒

能を有する細菌が増殖していた可能性が示唆され

た。

（ウ）酪農関連液状廃棄物由来のリンを吸着した

資材の肥料としての特性解明

ALCに吸着したリン酸は培土と混合した直後か

らリン酸を溶出することから、速効性のリン酸資材

として利用可能と考えられた。一方、 4週間培養す

ると担体である ALCの分解により培土のpHが0.5

程度上昇するが、育苗試験の結果からは、 ALC自

体の添加はキャベツ苗の生育には影響しないと考え

られた。

オ今後の課題

（ア）酪農関連液状廃棄物からの栄養塩回収技術

の開発

資材充填通水装置の挙動や速やかな処理に影響す

る要因に関する知見が得られたが、現場での実証試

験用装置を設計し、運用の検討を行う必要がある。

（イ）酪農関連液状廃棄物からの栄養塩回収のた

めの前処理技術の開発

前処理装置の適正構造・処理条件及び処理性能が

明らかになっており、実証試験装置の運転試験にも

とづき設計・運転管理マニュアルを完成させる。派

生的成果として示唆された高い窒素除去性能を発揮

する細菌叢については、更に多様な条件で解析し、

一般的な汚水処理技術としての展開を検討する。

（ウ）酪農関連液状廃棄物由来のリンを吸着した

資材の肥料としての特性解明

育苗終了後の培土には有効態リン酸がlOOμgPg1 

程度存在することから、苗を圃場に定植した後も

P-ALCからリン酸が供給されると考えられる。そ

のため、実際に圃場に苗を定植してキャベツを栽培

し、圃場での生育への影響についても調査する必要

がある。

力要約

（ア）酪農関連液状廃棄物からの栄養塩回収技術

の開発

粒状廃資材（ALC 軽量発泡コンクリート）を

用いて、リン酸態リンを吸着除去・回収する技術を

開発した。 10～ 40mg/L程度の濃度でリンを含む

原水を、資材処理水中では 5mg/L程度まで低減さ

せることができた。吸着後の資材はハンドリングも

しやすく、土壌への直接施用や、堆肥への混合利用

が期待できる。

（イ）酪農関連液状廃棄物からの栄養塩回収のた

めの前処理技術の開発

多孔性無機粒子（パーライト）を微生物担体とし

て使用する簡易好気性処理リアクタを開発した。負

荷を適正にすれば、有機物低減に十分な性能が発揮

された。また、担体は脱窒細菌を集積でき、窒素の

除去率が高められた。

比較的単純な構造であり、管理も容易で、窒素の

除去効果も高いことから、汎用の排水処理技術とし

ての展開も期待できる。

（ウ）酪農関連液状廃棄物由来のリンを吸着した

資材の肥料としての特性解明

酪農雑排水を通水してリン酸等を吸着させた軽量

発泡コンクリート破砕物を、野菜育苗用培土に重量

比で 10～ 50%添加してリン酸を与えないで育苗し

ても、リン酸を含む液肥を与えた場合と同程度かそ

れ以上の生育が得られた。
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(2) 豚舎汚水の活性汚泥処理水等からのリン除去

回収技術の開発

ア研究目的

豚舎汚水の浄化を目的とした活性汚泥処理など微

生物を用いた生物処理プロセスが養豚事業所にて利

用されているが、活性汚泥処理した処理水中にはま

だかなりの濃度のリンが残留しており、これらを放

流する場合は水質基準値以下への低減化が必要であ

るとともにリン資源としてのポテンシャルも併せ持

つO そこで本課題では、豚舎汚水原水を対象とし

て開発された MAP結晶化法によるリン除去回収技

術（鈴木 1)、鈴木ら 2））の、これら活性汚泥処理し

た処理水に適用する手段を検討し、処理水等を放流

する際においてリン濃度など水質に関わる諸法令の

遵守を可能にするとともに、枯渇資源であるリンの

新肥料（MAP：リン酸マグネシウムアンモニウム）

としての回収・再資源化に貢献する。

MAP結晶化反応（弱アルカリ環境下で下記の反

応が進行）

日PO/+ NH/ + Mg2+ + OH + 6H20 → 

MgNH4P04・6H20 (MAP）↓＋ H20 

イ研究方法

（ア） 協力関係にある公立試験研究機関等の支援

のもと、 6つの県（茨城、群馬、愛知、佐賀、宮崎、

沖縄）において総計20軒の養豚事業所を調査対象

として選定した。調査対象の詳細は表3142-1参照。

（イ） それぞれの養豚事業所において、採取する

季節や時期等を変えることで l～ 6回調査を行っ

た。活性汚泥処理した処理水（活性汚泥処理後に沈

澱分離や膜分離を実施している事業所ではこれらの

処理後のもの）について採取し、これらの試料につ

いて pHをはじめ、浮遊物質、水溶性P04P、結晶

化P04-P、水溶性Mg、結晶化Mg、水溶性NH4-N

の各濃度等につき、定j去により分析した。また、

MAP結晶化法の豚舎汚水原水への適用にあたり、

リン回収効率を改善するヒントを得るため、それぞ

れの養豚事業所において豚舎汚水原水（スクリーン

処理を実施している事業所ではスクリーン処理後の

もの）についても採取し、処理水と同様分析した。

ウ研究結果

（ア）豚舎汚水を活性汚泥処理した処理水の分析

値

調査対象とした養豚事業所の汚水処理設備につ

き、処理対象汚水の種類（ふん尿分離汚水、または

ふん尿混合汚水）及び汚水処理システムの構成の概

要を表31421に示す。また、豚舎汚水を活性汚泥

処理した処理水の分析値を表3142-2に示す。 20軒

の調査対象養豚事業所全体では全リン濃度は43± 

39mg/Lであり、その大部分を水溶性POcPが占

めていた。但し、前処理や活性汚泥処理方式などの

汚水処理システム構成の違いなどによって処理水の

水質に明確な傾向は見られなかった。また、処理

水中の水溶性P04-P濃度と水溶性Mg濃度との聞

には相関が見られたものの、水溶性P04P濃度と

pH、水溶性P04-P濃度と水溶性NH4-N濃度との

聞には明確な相関は見られなかった（図3142-1）。

（イ）豚舎汚水原水の分析値

豚舎汚水原水の分析値を表3142-3に示す。調

査対象養豚事業所（20軒）全体では水溶性POcP

濃度は 58± 47mg/L、結晶化 POcP濃度は 221

± 183mg/Lであった。 P04Pにつき、 pHの低い

(pH<7.3）汚水では水溶性の形態をとる割合が多く、

pHの高い（pH>7.3）汚水では結晶の形態をとる割

合が多かった（図 3142-2）。 pHの高い汚水でも水

溶性の割合が比較的高いものが一部で見られたが、

この汚水の場合は水溶性Mgがほとんとマ残っていな

いことから、水溶性Mg不足によりこれ以上の結晶

化反応が進行しなかったためと考えられた。

エ考察

（ア）豚舎汚水を活性汚泥処理した処理水への

MAP結晶化法の適用

豚舎汚水を活性汚泥処理した処理水を対象として

MAP結晶化反応を利用して処理水中リンの更なる
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養豚丙水

事業の

所＃種類

11 分離

12 分離

13 分離

11 分離

21 混合

22 中it日t:;.L口" 

23 混合

24 混合

31 分離

41 分離

42 分離

43 占i口四三」口"--

44 混合

45 混合

46 中iι日じI仁LJ 

51 混合

61 ft円~ .L円"--

62 占it己I;;.L口" 

63 ；.聞uパf'i-
64 世占ゴじメ日久

表3142-1 調査対象養豚事業所の汚水処理システム構成の概要

前処理 一一う 活性汚泥処理 → 後処理

スケトン→沈殿分離→標準活性汚泥（連続曝気） →沈離分離→処理一水

スケリーン→沈i殿分離→標準活性汚泥（連続曝気） →沈離分離→処理水
スクリーン→凝集機械分離→膜分離活性汚泥（間欠日暴気）→処理水

Z7リーン→沈殿分離→標準活性汚泥（連続曝気） →沈澱分離→処理＊

Mトン→沈澱分離→標準活性汚泥（連続曝気） →沈離分離→処理水

スクトン→沈i殿分離→標準活性汚泥（連続曝気） →沈澱分離→処理水
経集機械分離→標準活性汚泥（間欠曝気） →沈澱分離→処理水

凝集機械分離→標準活性汚泥（間欠曝気） →沈離分離→処理水

説集機械分離→標準活性汚泥（間欠曝気） →沈離分離→処理＊

Mトン→沈離分離→膜分離活性汚泥（連続曝気）→処理水

スケトン→沈澱分離→隈分離活性汚泥（連続曝気）→処理本

スケりーン→沈j殿分離→標準活性汚泥（連続曝気）→沈糖分離→処理＊

Mトン→沈離分離→標準活性汚泥（連続曝気）→沈離分離→処理ノk
スクリーン→軽集機械分離→標準活性汚泥（連続曝気）→沈澱分離→処理＊

スクリーン→凝集機械分離→凶分式活性丙泥（間欠曝気）→処理水

スグリーン→凝集機械分雌→膜分離活性汚泥（問欠曝気）→処理水

スクトン→機械分離→希釈→回分式活性汚泥（間欠曝気）→処理水

日リーン→嫌気性処理→標準活性汚泥（間欠曝気） →沈i殿分離→処理水
リリーン→嵯集機械分離→膜分離活性汚泥（連続曝気）→処理水

スクリーン→J疑集機械分離→標準活性汚泥（間欠曝気）→沈j殿分間住→処理水

除去回収を実施する場合は、事業所ごとに必要な手

段（不足成分の添加及びpHの制御）を検討し構築

する必要があると考えられた。しかしながら、今回

の20軒の調査対象養豚事業所における処理水中の

水溶性POcP濃度は 37± 37mg/Lと比較的低く、

処理水からのリン回収について量的には多くは見込

めないことも明らかとなった。

オ今後の課題

（ア）豚舎汚水を活性汚泥処理した処理水への

MAP結晶化法の適用

豚舎汚水を活性汚泥処理した処理水への MAP結

晶化法の適用は、リン回収については量的に多くは

見込めないケースが多いことから、リン除去を主目

的とした形での試験研究が望まれる。

（イ）豚舎汚水原水への MAP結晶化法の適用

今回調査した大部分の事業所において、汚水原

水中の P04Pはその半分以上が既に結晶化してい

た。このことから、 MAP結晶化反応の適用に先立

ち、汚水原水のpHを6.0～ 6.5程度に下げて MAP

等の結晶を溶解させ水溶性P04P及び水溶性Mg

濃度を引き上げることで、付着回収MAP量を増や

すことができるとともに、非管理下にて進行する

MAP結晶化反応等に起因するスケールトラブルの

リスクも低減化できるものと考えられた。

（イ）豚舎汚水原水への MAP結晶化法の適用

汚水原水の pHを下げて汚水中の MAP等結晶を

溶解させ水溶性P04P及び水溶性Mg濃度を引き

上げたのちに MAP結晶化反応の適用することでリ

ン回収効率を改善できる可能性が示されたため、こ

の可能性を検証する試験研究が望まれる。

力要約

（ア）豚舎汚水を活性汚泥処理した処理水への

MAP結晶化法の適用

豚舎汚水を活性汚泥処理した処理水への MAP結

晶化法の適用は、リン回収について量的に多くは見

込めないケースが多いことから、リン除去を主目的

として検討すべきであることを明らかにした。その

-146-



表3142-2 豚舎汚水を活性汚泥処理した処理水の分析値

養豚事業所 n pH 全 P 水溶性 P04-p 水溶性 Mg 水溶性

NH4-N 

＃ (mg/L) (mg/L) (mg/L) (mg/L) 

11 5 5.9±1.3 51 ±24 49±26 50± 7 27士14

12 3 7.2±1.5 50±36 38±21 42± 11 144±73 

13 3 7.0±1.3 26± 4 27± 4 27± 6 89±56 

14 3 7.2±0.8 26± 12 27±14 22± 10 138±132 

21 2 8. 0土0.2 46士 1 31±25 42± 13 166±134 

22 2 8.4±0.1 29± 18 6± 1 45± 4 433土205

23 3 8.1±0.1 17± 3 16± 3 21 ± 2 377±51 

24 3 4.4±1.0 6± 3 6± 4 8± 1 62±33 

31 6. 1 21 20 11 59 

41 2 5. 6士1.2 83± 7 86± 6 14± 0 440 ±42 

42 2 8.3±0.4 43±42 47±47 49±52 578±739 

43 2 7.2±0.1 175±21 163±53 157 ± 40 60±25 

44 2 6.9±0.5 17士 6 18 ± 4 18± 7 く20

45 2 7. 6±0. 3 89± 15 85±16 92±35 49±41 

46 2 8.0±0.1 23± 7 25± 8 56± 1 く20

51 8. 4 32 33 17 く20

61 7. 9 4 2 23 く20

62 7. 7 24 14 52 330 

63 7. 7 69 33 19 270 

64 7. 8 33 18 49 く20
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図3142-1 豚舎汚水を活性汚泥処理した処理水の性質
A）水溶性POrP濃度と pHとの関係

B）水溶性POcP濃度と水溶性Mg濃度との関係

C）水溶性P04-P濃度と水溶性NH4-N濃度との関係
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表3142-3 豚舎汚水原水（スクリーン処理後）の分析値（pH低→高の順で表示）

養豚 浮遊 水溶性 結晶化 水溶性 結晶化 水溶性

事業 n pH 物質 P04-p P04-p Mg Mg NH4-N 

所＃ (mg/L) (mg/L) (mg/L) (mg/L) (mg/L) (mg/L) 

62 6. 3 29000 85 285+ 128 77 960 

21 3 6. 6+0. 1 7867±5150 163±52 137±103 135+29 70±83 489±97 

23 3 7.2+0.2 4333±1002 97±12 203+41 39+ 16 100±49 1567±153 

11 6 7. 4+0. 3 2700土1937 47± 5 74土61 34+ 6 78±97 334土208

12 3 7.4+0.9 1160土1343 31±13 58±48 14土 9 67 ±41 479±483 

45 2 7.5+0.5 5600±5374 62± 6 178±192 15± 6 151±141 1300±283 

46 2 7.5±0.0 17500±6364 76± 2 775±351 18± 2 470±100 915±262 

64 7.6 10000 20 480 31 152 940 

22 2 7.7+0.1 3050±2192 29± 6 116±72 48± 8 33士 8 768 ± 42 

43 2 7.7+0.3 6150±1768 135± 14 290 ± 49 11 ± 5 228±23 1200±141 

44 2 7.7+0.l 1250 ± 71 35± 3 21±13 35±10 42±26 545 ± 120 

24 3 7.8±0.3 9933 ± 8882 48±22 472±436 15 ± 7 313±280 1900±100 

51 7.9 2800 49 101 8 149 1400 

63 7.9 6600 20 270 17 148 1200 

42 2 8.0+0.4 3250 ± 1768 23± 8 97±37 32± 10 138±114 1250±354 

14 3 8. 5+0. 4 5340土6707 25土16 230土278 12+ 7 175±190 1967土961

41 2 8. 5+0. 2 7500士1273 162±12 299士 2 4± 1 292士593600士424

61 8. 5 1600 11 67 26 46 1900 

31 8.6 2500 21 89 18 39 1500 
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図3142-2 養豚事業所ごとの豚舎汚水原水中の形態別P04-P濃度及びMg濃度
A）形態別P04-P濃度

B）形態別 Mg濃度
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際、事業所ごとに必要な手段（不足成分の添加及び

pHの制御）を検討し構築する必要がある。

（イ）豚舎汚水原水への MAP結晶化法の適用

大部分の事業所にて汚水原水中の P04-Pはその

半分以上が既に結晶化していたことから、豚舎汚水

原水を対象として MAP結晶化反応を利用してリン

除去回収を実施する場合、汚水原水の pHを下げて

汚水中の MAP結晶等を溶解させたのちに MAP結

晶化反応の適用することで、リン回収効率を改善で

きる可能性が示された

キ引用文献

1）鈴木一好（2005).MAP付着回収法による豚舎

汚水からのリン回収技術．畜産の研究.59(1) : 98-

104. 

2）鈴木一好ら（2009）.結晶化反応を用いた豚舎汚

水中リンの再利用技術の開発．農林水産技術研究

ジャーナル.32(3) : 19-22. 

研究担当者（鈴木一好＊）

(3) メタン発酵処理後の固液分離ろ液等からのリ

ン除去回収技術の開発

ア研究目的

エネルギ一回収等を目的としたメタン発酵処理で

は、メタン発酵後に生じる発酵残さ（消化液）の処

理や利用が問題となっている。特に、消化液を肥料

として利用するための草地がない場合、活性汚泥等

による浄化処理が必要となるが、消化液は固形物を

多く含む液体のため浄化処理の前段として固液分離

が必要となる。この固液分離後のろ液中にはまだか

なりの濃度のリンが残留していると考えられ、これ

らを処理して放流する場合は水質基準値以下への低

減化が必要である。そこで、本課題では豚舎汚水原

水を対象として開発された結晶化法によるリン除去

回収技術を消化液や消化液固液分離ろ液に適用する

手段を確立し、浄化処理水等を放流する際において

リン濃度など水質に関わる諸法令の遵守を可能にす

るとともに、枯渇資源であるリンの新肥料（MAP

リン酸マグネシウムアンモニウム）として回収・再

資源化し循環型社会に貢献する。

イ研究方法

（ア）メタン発酵消化液及び固液分離ろ液等の実

態把握

メタン発酵固液分離ろ液等の成分を分析し、結晶

化法適用のための基礎データを蓄積した。

a メタン発酵施設運転データの蓄積

施設の原料投入量、発酵期間、ガス濃度等の運転

データを蓄積するとともに原料成分（pH、BOD、

Kj-N、T-N、NH4-N、T-P等）の分析を行いデー

タ蓄積を図った。

b 消化液及び固液分離ろ液の成分分析

結晶化法によるリン除去回収技術を適用するた

め、メタン発酵処理施設の消化液や固液分離ろ液の

成分（pH、NH4N、TP、Mg等）を月 l回以上

分析し、実態把握の基礎データを得た。

（イ）結晶化条件の検討

メタン発酵設備から排出される消化液や固液分離

ろ液に対し、結晶化法の適用の諸条件を検討するた

め、 Mg溶液を段階的に添加し、効率的に回収でき

る添加量を検討した。

a 消化液に対する添加量

メタン発酵後の消化液300mlに30%MgCl2を

O.lml～ 3mlまで段階的に添加し、 3時間撹枠後遠

心分離を行い、 pH、NHcN、T-P、Mg等の成分

を分析した。

b 固液分離ろ液に対する添加量

凝集剤とスクリュープレスによる消化液の固液分

離ろ液300mlに30%MgCbをO.lml～ 3ml段階的

に添加し、 3時間撹杵後遠心分離を行った後、 pH、

NHcN、T-P、Mg等の成分を分析した。

ウ研究結果

（ア）メタン発酵消化液及び固液分離ろ液等の実

態把握

a メタン発酵施設運転データの蓄積

試験に利用したメタン発酵施設の計画原料投入量

は3t/dで、内訳は豚舎から排出される豚ぷん尿2.7t/

dと事業所から排出される生ゴミ 0.3t/dである。発

酵方式は、湿式・中温発酵で発酵期間は 30日であ

る。浄化処理施設は膜分離活性汚泥j去を採用してお

り、メタン発酵後の消化液を固液分離したろ液を処

理している。（図31431) 

2007～ 2008年度のメタン施設投入原料の平均濃
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度は有機物 1.61%、 pH6.18、BOD15,792mg/L、Kj-

Nl.767mg/L、NH4-N760mg/L、T-P408mg/Lであっ

た。また、メタン発酵後の消化液中有機物は0.87%、

pHS.12、BOD2.226mg/L、Kj-N1.492mg/L、NHc

Nl.012mg/L、T-Pl87mg/L、BODはメタン発酵に

伴い約85%が分解されていた。

b 消化液及び固液分離ろ液の成分分析

2008年度の投入原料の水溶性NH4-N、水溶

性P04-P及び水溶性Mgはそれぞれ669.3mg/L、

249.6mg/L、129.6mg/Lであったが、メタン発酵

後の消化液では、それぞれ 1.003.7mg/L、15.6mg/

L、33.5mg/Lであった。固液分離後のろ液は T-N

849.4mg/Lこのうち約83%の701.2mg/LがNHcN

であった。また、水溶性POcP濃度は 8.Smg/L、

水溶性Mgは26.3mg/Lであり、水溶性P04-P濃度

が低く水溶性Mgが高い結果であった。（表3143-

1) 
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（イ）結晶化条件の検討

a 消化液に対する添加量

消化液300mlに対し 30%MgCl2を段階的に添加

したところ、 MgCl2の増加に伴い水溶性P04-P濃

度が低下した。また、添加量はlml～ l.5mlで安定

しほとんど低下しなくなった（図3143-2）。

b 固液分離ろ液に対する添加量

消化液の固液分離ろ液300mlに30%MgCl2を段

階的に添加したところ、消化i夜と同様MgC12の増

加に伴い水溶性POcP濃度が低下した。添加量は、

0.25mlを超えるとほとんど低下しなくなった （図

3143-3）。

工考察

（ア）メタン発酵消化液及び固液分離ろ液等の実

態把握

消化液槽内の平均pHは7.9であり、水溶性

P04-P及び水溶性Mgはメタン発酵後に、それぞ

れ94%、74%低減していた。結晶化反応はpHS～

図3143-1 調査施設の概要
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表3143-1 各成分濃度 （単位mg/L)

pH 水溶性P 結晶化P 水溶性Mg結晶化Mg水溶性Ca結晶化Ca
14 13 13 13 13 13 13 
6.0 249.6 73.0 129.6 74.5 142.4 430.3 
0.2 73.2 76.5 41.3 70.6 63.4 224.3 
7.9 15.6 119.9 33.5 86.3 69.3 225.3 
0.3 7.6 72.6 10.2 49.4 30.9 140.7 
8.2 8.8 22.4 26.3 6.9 38.7 32.3 
0.2 4.8 42.3 5.0 4.7 21.0 41.3 
6.6 16.2 16.2 28.4 1.2 55.1 8. 7 
1.1 4.0 4.0 5.5 6.9 17.5 15.9 

T-N 
14 
1 563.6 
314.4 
1 348.9 
281.4 
849.4 
135.5 
268.4 
107.8 

NH4-N 
14 
669.3 
117.2 
1 003.7 
266.6 
701.2 
156.3 
93.0 
102.5 
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図3143-2 消化液に対する添加量

9で最大となるといわれており、このことからメタ

ン発酵槽内または消化液槽内ですでに結晶化が進行

し、消化汚泥中に混在も しくは配管系に付着してい

る可能性が認められた（表3143-1)。また、水溶性

NH4-Nについては、窒素の分解に伴い増加し、更

に試験期間中にろ液を浄化処理施設へ移送するポン

プ及び配管系に結晶化物が付着し閉塞するスケール

トラブルも発生した。これは、ろ液がpH8.2とアル

カリに傾いており、結晶化が促進されたものと考え

られた。メタン発酵槽は閉鎖系で処理されるため、

内部でトラブルが発生した場合、危険性が高く再稼

働にもかなりの時間と費用を要すると考えられる。

これらのトラブルを回避するためにも結晶化法を活

用したリン回収技術は必要と考えられた。

（イ）結晶化条件の検討

ろ液300mlへの 30%MgC12添加量を検討した結

果、 0.25mlを超えると水溶性POcP濃度がほとん

ど低下しなくなったため、添加量は 0.1%程度が適

切と考えられた。また、消化液に対しては l.Oml～

l.5mlで低下が安定してきたことから、消化液への

添加量は0.3～0.5%程度が適切と考えられた。本

施設への適用を考えた場合、 1日あたりの処理量約

40 

30 

Aυ 。，‘
zhua 

10 

。
対照 的 ml 0.25ml 0.5ml I ml l.5ml 

30iMgCl2添加重

図3143-3 ろ液に対する添加量

3tに対し効率的に回収できる 30%MgCl2添加量は

3L/d、消化液では9～ 15L/dであり、浄化処理を

考えた場合コスト面から考えればろ液への適用が適

切と考えられた。

オ今後の課題

消化j夜、ろ液に対する添加量が明らかになったこ

とから、今後は、実規模施設に適応できる MAP回

収装置の開発とスケールアップ及び長期運転に伴う

問題点の把握とデータ蓄積が必要である。

力要約

メタン発酵固液分離ろ液への添加量は0.1%程度

が、消化液に対しては 0.3～ 0.5%程度が適切と考

えられた。また、メタン発酵槽処理経路内では結晶

化反応が進行している可能性も示唆されたことか

ら、豚舎汚水原水を対象として開発された結晶化法

の活用は、スケールトラブル回避にも有効と考えら

hた。

研究担当者（白石誠）



第2章作物病害の抑制効果を持つ微生物の堆肥化過程での増殖技術

1 作物病害の抑制効果を有する堆肥製造技術の

開発

( 1 ) 油糧廃棄物バイオマスを活用した病害抑制能

を付与した牛ふん堆肥製造技術の開発

ア研究目的

現状の堆肥化方式に家畜排せつ物以外の地域内バ

イオマス資源を利活用することで、土壌病害に括抗

作用を有する Bacillus属菌を高密度で維持させる牛

ふん堆肥の製造方法を開発する。

イ研究方法

（ア）油糧廃棄物バイオマスの堆肥化エネルギー

源としての添加及び熟成加速技術の確立

a 午ふん堆肥中細菌の分離

開放撹杵方式と密閉縦型発酵方式で生産された堆

肥から Bacillus属細菌を分離した。

b 堆肥化過程における Bacillus属細菌の増殖条

件の解明

小型堆肥化装置に畜産農家の牛ふん堆肥と製油

工場の廃白土※を混合し、 7日間堆肥化した後、得

られた堆肥を一部装置に戻し（戻し堆肥化技術）、

再度牛ふんと廃白土を混合し、得られた堆肥中の

Bacillus属細菌菌密度を測定した。現地畜産農家に

おいても、同様の試験を行った。小型堆肥化実験装

置を用いて、植物油工場から排出される廃白土の牛

ふん尿（酪農）に対する混合割合を検討した。

※廃白土とは植物油工場で油を精製する際に発

生する油分に富む副産物である

（イ）病害抑制能付与のためのBaeill附属細菌増

殖・芽胞形成技術の確立

Bacillus属細菌の増殖条件の解明

供試菌株の括抗微生物は堆肥中より分離した

Bacillus属細菌（以下 Gl）を用い、濁度計を用いた

菌数測定、増殖におよぼすpH、温度の影響を検討

した。

（ウ）病害抑制能を付与した機能性堆肥の土壌病

害抑制効果と実証

a f吉抗微生物の病害抑制効果の判定

供試菌株の括抗微生物は堆肥中より分離した Gl

を用い、病原菌はトマト根腐萎凋病菌 （Fusarium

oxy』;porum.向p.radicisーかcopersici）を用いた。効果

はペーパーディスク法で判定した。

b トマト根腐萎凋病に対する発病抑制効果

トマト萎凋病に対する発病抑制効果を確認するた

め、実規模ハウス内で土耕栽培試験を実施した。ま

た他の数種病害菌に対する生育抑制効果を検討し

た。

c 製品保管条件の検討

製品保管中に特定Bacillus属細菌菌密度が低下し

ない条件の検討を行った。

ウ研究結果

（ア）油糧廃棄物バイオマスの堆肥化エネルギー

源としての添加及び熟成加速技術の確立

a 牛ふん堆肥中細菌の分離

密閉縦型発酵方式で生産された堆肥には、

Bacillus属菌で一般的な Bacilluslicheniformiis以外

に、高い油脂分解能を有する Bacillus属菌（以下、

特定Bacillus属菌）が存在する。これらは、密閉縦

型発酵方式の発酵助材として用いられている廃白土

中の油脂成分を餌として増殖するとともに、シャー

レ試験ではトマト根腐萎凋病菌に括抗作用を示すこ

とが明らかとなった（写真3211-1)0 

b 堆肥化過程における Bacillus属細菌の増殖条

件の解明

廃白土の添加により、堆肥の品温は緩やかに上昇

し、 12時間後には 65℃以上の高温となり、 3日日

には最高温度80℃に達した（図3211-1）。総生菌密

度は、開放撹杵式での堆肥化後には、大きな変化が

なかったが、密閉縦型発酵装置での堆肥化後には 2.4

×109du/gに低下した。一方、 Bacillus属菌密度は

密閉縦型発酵装置での堆肥化前6.0×106du/gで

あったが、 3日後には 1.2×108du/gに増殖し、堆

肥化により更に 2.0×109du/gと堆肥化前の300倍
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程度に増殖した（図3211-2）。

（イ）病害抑制能付与のための Bacillus属細菌増

殖・芽胞形成技術の確立

Bacillus属菌 （Gl）は、 40～44℃で最も増菌数

が多く、 No.3液体培地において時間の経過ととも

に増殖し、 9時間後には 108cfu/mlに達した後、 24

時間まで 108cfu/mlを維持した。pH6～ 9の範囲で

増殖への影響は認められなかった。

写真3211-1 トマト根腐萎凋病菌に対する堆肥中か

ら分離した特定Bacillus属の措抗作用
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（ウ）病害抑制能を付与した機能性堆肥の土壌病

害抑制効果と実証

a 桔抗微生物の病害抑制効果をペーパーディス

ク法により判定したところトマト根腐萎凋病菌に対

して、 Gl培養液 104～107cfu/mlで抑制効果を示し

た。その結果、根域に 107cfu/gのGlが存在すれば、

病害抑制効果を持つ可能性が示された（写真3211-

2）。
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図3211-1 廃白土の混合割合が牛ふん堆肥中の脂質

含有量と品温におよほす影響
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開瞳揖搾式〔盟し堆肥｝

図3211-2 牛ふん堆肥化前後の総生菌密度と Bacillus属菌密度の変化

写真3211-2 Bacillus属細菌（Gl）がFusarium菌の生育に及ぼす影響 （ドロップ培養）
* Fusarium菌は 104個 ／ml、Bacillus属細菌を 105～ 107cfu/mlに調整後、 8mmのペーパーディスクに70μ1づっ ドロップし、
25℃7日間培養した。
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b トマト萎凋病に対する発病抑制効果

堆肥施用により維管束の褐変を完全には抑制でき

なかったものの、トマト地上部の萎凋症状が軽減さ

れた。実規模ハウス内で土耕栽培試験を行ったとこ

ろ、トマト根腐萎凋病に対する発病遅延効果が認め

られた。他の数種病害菌に対する生育抑制効果を検

討したところ、イネ紋枯病菌、イチゴ萎黄病菌、ホ

ウレンソウ萎凋病菌で効果が認められた。

c 製品保管条件の検討

製品保管中の括抗作用を有する Bacillus属菌密度

低減防止法として、合水率 15%以下・袋詰めが必

須条件であることを示し、この方法で病原菌に対す

る抑制効果が少なくとも 6か月間持続することを確

認した。また、堆肥の一次貯留時にオカラを 10%

程度添加することにより、年間を通して 108以上に

高位安定化することを確認した。

工考察

（ア）油糧廃棄物バイオマスの堆肥化エネルギー

源としての添加及び熟成加速技術の確立

廃白土の 15%混合により Bacillus属菌が優位に

増殖できる環境が整備されると考えられた。 20%以

上の混合割合では白熱発火（発熱量も 3,000kcal/kg

以上あるので自燃可能である。）などが懸念される

ため、本製造法では牛ふん尿への廃白土の混合比を

15%と設定した。

（イ）病害抑制能付与のためのBacillus属細菌増

殖・芽胞形成技術の確立

牛ふん堆肥に土壌病害抑制効果を確実に期待する

ためには、土壌中にBacillus属菌密度が少なくとも

107cfu/g以上必要である。土壌の塩類集積を防ぐた

め、堆肥の施用量は 10アール当たり 1トン以下と

する必要がある。 1トン以下の施用で効果が期待で

きる土壌中菌密度を達成するためには、 108cfu/g以

上のBacillus属菌が存在する牛ふん堆肥を製造する

必要がある。

（ウ）病害抑制能を付与した機能性堆肥の土壌病

害抑制効果と実証

Bacillus属細菌は、トマト根腐萎凋病以外にもイ

ネ紋枯病菌などに対して桔抗作用が認められるな

ど、幅広い効果を持つことが明らかとなり、利用場

面の拡大が示唆される。トマト栽培農家が安定した

効果を期待するためには、堆肥の袋詰め時期を明示

する必要がある。

オ今後の課題

現地農家で堆肥中のBacillus属菌密度を高位安定

化する効果をオカラで効果は確認したが、他の脂質

含有廃棄物を利用する場合には高位安定化する効

果を確認する必要がある。またトマト根腐萎凋病等

の土壌病害に対する防除効果を実規模の圃場栽培試

験で確認する必要がある。また、現状では酪農経営

への密閉縦型発酵装置の導入は全国的にも発酵条件

（廃白土の入手可能地域の限定）や導入コストの関

係から進んでおらず、本研究成果を基にしつつ、開

放撹杵方式での堆肥製造についても検討し、適用範

囲を拡大することが今後必要と考えられる。

なお、本技術は、農薬登録を受けない限り農業生

産現場で使用することはできない。

力要約

（ア）油糧廃棄物バイオマスの堆肥化エネルギー

源としての添加及び熟成加 速技術の確立

廃白土 15%を添加した密閉縦型発酵装置による

堆肥化及び戻し堆肥技術を導入することで、午ふん

堆肥中のBacillus属菌密度が1.0×108cfu/g以上に

なることを確認した

（イ）病害抑制能付与のためのBacillus属細菌増

殖・芽胞形成技術の確立

小型発酵装置で作成した堆肥から分離した

Bacillus属（Gl)はFusarium属の病原菌に対して培

地上で生育抑止効果を示した。 Glは、 pH6～ 9の

範囲で増殖への影響は認められず、 40～ 44℃で最

も増菌数が多いことを確認した。

（ウ）病害抑制能を付与した機能性堆肥の土壌病

害抑制効果と実証

病害抑制能を付与した機能性堆肥の土壌病害抑

制効果と実証を行い、トマト根腐萎凋病の発病遅

延効果を確認した。年間を通して Bacillus属菌密度

108cfu/g以上の堆肥を安定して製造するためには、

更に 10%(w/w）程度のオカラを堆肥化前に添加

する必要がある。

キ引用文献

1）村上圭一・鈴木啓史－加藤直人（2010)a.密閉

縦型発酵装置で製造された牛ふん堆肥の施用がア
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ブラナ科野菜根こぶ病の発病に及ぼす影響．関西

病虫研報.52.93-94.

2）村上圭一・鈴木啓史 ・加藤直人（2010)b.廃白

土の混合と戻し堆肥が堆肥中に存在する病害抑制

Bacillus属菌の増殖に及ぼす影響．土肥誌.81.343-

349. 

3）村上圭一－鈴木啓史 －加藤直人（2011）.廃オカ

ラの添加が堆肥中に存在する病害抑制Bacillus属

菌の増殖に及ぼす影響土肥誌.82( 4) .309-311. 

研究担当者（村上圭一＼鈴木啓史、黒田克利、

加藤直人）

(2) 病害抑制機能を付与した堆肥製造技術の経済

環境統合評価

ア研究目的

油糧廃棄物の添加や堆肥化プロセスを制御するこ

とによって、措抗菌を増殖 ・定着させた、病害抑制

機能の高い堆肥を対象とし、それを野菜作等に導入

することにより、どのようなメ リットが得られるか

を、経済性と環境影響の二つの視点から明らかにす

る。

イ研究方法

（ア）堆肥製造の影響評価

病害抑制機能を有する堆肥の製造技術に関する技

術的データを収集し、ライフサイクルインベン トリ

(LCI)分析を行う。

（イ） トマト生産における堆肥利用の影響評価

病害抑制機能を有する堆肥を利用した野菜作を、

慣行の堆肥を利用した場合と比較し、経済性と環境

影響の三つの視点からメ リットを明らかにする。

ウ研究結果

（ア）堆肥製造の影響評価

牛ふんと廃白土を混合し、密閉縦型発酵装置内で

堆肥化を行う病害抑制機能を有する多機能堆肥の製

造において、現地で堆肥化過程の物質収支を発酵槽

内の堆肥容積、比重、トラックスケールによる重量

測定、成分分析によって明らかにし、日本の温室効

果ガスインベントリ報告書や既往の知見を活用し

て、メタン、 亜酸化窒素排出量を推定し、開放撹持

発酵装置による堆肥化と比較した。

多機能堆肥（密閉縦型発酵方式）と慣行堆肥 （開

放撹梓発酵方式）の比較は、 二酸化炭素排出量換算

で行った。生物由来の C02排出並びに炭素固定分

の計算からの除外、廃白土の処理に関わる地球温暖

化物質排出分の慣行堆肥の環境負荷分としての算入

等を行うと、多機能堆肥の方が地球温暖化への影響

が小さいことがわかった（図3212-1、表3212-1）。

慣行堆肥では直接排出の部分が最も大きいこと、多

機能堆肥では廃白土及び電気の部分が大きいことが

示された。廃白土の利用に伴う負荷は、ナタネ生産

プロセスに起因するものである 1）。

（イ） トマト生産における堆肥利用の影響評価

トマト半促成栽培において、慣行と改善の2つの

システムを比較した（表3212-2）。改善システムで

は、多機能堆肥を使用することにより、土壌消毒が

不要になると想定されている。 IPCC(2007年）の

GWPの値を用い トマト 1kg当たりの温室効果ガス

排出量を求めると、改善システムの方が小さいこと

が示された（表3212-3）。機能性堆肥（バチルス属

菌高密度堆肥）の製造コストは約46円／kgであり、

lOa当たり 1トンの機能性堆肥施用によってクロル

ピク リンによる土壌消毒（100,000円／lOa）が不要

になると想定すれば、 トマ トの生産費を 50,000円

/lOa程度削減できる可能性がある 2）。

0.9 
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回
二t、、
g 0.7 

0 
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型0.4
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。

口廃白土

・電気

・輸送
・プラント
・直接排出

多機能堆肥 慣行堆肥

図3212-1 多機能堆肥と慣行堆把の比較（温室効果
ガス排出量）
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エ考察

（ア）堆肥製造の影響評価

堆肥製造の影響評価において、廃白土の利用に伴

う負荷（ナタネ生産プロセスに起因する負荷）が大

きいことは、環境負荷の主産物と副産物の配分（ア

ロケーション）方法を検討することが重要であるこ

とを示していると考えられる。

（イ） トマト生産における堆肥利用の影響評価

本結果は、多機能性を発揮することができれば、

堆肥製造技術の改善によって野菜作の経済性と環境

影響をともに改善できる可能性があることを示して

いる。

オ今後の課題

（ア）堆肥製造の影響評価

副資材の利用に伴う環境影響を評価するためのア

プローチの検討が必要である。

（イ） トマト生産における堆肥利用の影響評価

より詳細な評価を行つためには、圃場レベル、農

家レベルでの試験に基づいた評価が必要である。

力要約

（ア）堆肥製造の影響評価

廃白土処理（燃焼）を考慮すると、多機能堆肥の

方が慣行堆肥より温室効果ガス排出量が小さいこと

が示された。

（イ） トマト生産における堆肥利用の影響評価

多機能堆肥を利用することにより、温室効果ガス

排出量と生産費を低減できることが示された。

キ引用文献

1）林清忠（2011）.農業生産に由来する温室効果

ガスの発生と対策技術．独立行政法人農業・食品

産業技術総合研究機構編農業・農村環境の保

表3212-1 多機能堆肥と慣行堆肥の比較（温室効果ガス排出量）

合計

kg C02 eq I kg 0.136 

多機能堆肥

% 100.0 

kg C02 eq I kg 
0.0921 

（ケース 1) 

% 100.0 
慣行堆肥

kg C02 eq I kg 
0.762 

（ケース 2)

% 100.0 

ケース 1：廃白土処理（燃焼）を含まない

ケース 2：廃白土処理（燃焼）を含む

表3212-2 比較されるトマト生産システム

施用する堆肥

土壌消毒

化学肥料

改善システム 慣行システム

多機能堆肥

実施せず

施用

慣行堆肥

実施

施用

直接排出 プラント トラック 電気 廃白土

0.0269 0.000461 8.86e-6 0.0461 0.0626 

19.8 0.3 0.0 33.9 46.0 

0.0890 0.000986 8.86e-6 0.00214 

96.6 1.1 0.0 2.3 

0.0890 0.000986 8.86e-6 0.00214 0.670 

11.7 0.1 0.0 0.3 87.9 

表3212-3 温室効果ガス排出量の比較（KgC02eq./ 
kgトマト）

女通（土I糞消毒、堆肥以外）

土壌消毒

堆肥

合計
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政再システム 慣行システム

1.30 

0.14 

1.44 

1.30 

0.03 

0.76 

2 09 



全と持続的農業を支える新技術．農林統計協会．

212-215. 

2)Kiyotada Hayashi, Keiichi Murakami and 

Naoto Kato (2009). Multi-functional compost 

for sustainable agricultural production : 

improve men ts of resource and disease 

management using life cycle approach. Life 

Cycle Assessment IX : Toward the Global Life 

Cycle Economy. 202. 

研究担当者（林清忠＼加藤直人）

(3) 堆肥化プロセスの制御による措抗微生物高濃

度含有堆肥製造技術の開発

ア研究目的

近年、化学農薬の使用量を低減した農作物の生産

と消費に期待が高まっている。そして、効果の高い

簡易な防除方法の一つに、コンポスト（たい肥）を

利用した土壌管理の方法がある。防除効果は様々な

メカニズムによることがわかってきている。メカニ

ズムとしては、微生物が抗菌物質を生成して病原菌

の生育を抑制するもの、 i容菌酵素を生成して病原菌

を溶解するものなどが知られている。また、病原菌

と桔抗菌が増殖場所や栄養基質をめぐって競合する

ことや、括抗菌が病原菌に寄生して菌糸を溶菌した

り、菌核を崩壊させたりすることで病原菌を死滅さ

せたり、病原菌の活性を低下させたりすることも指

摘されている。更に、病原菌あるいは非病原性菌を

用いて植物に免疫を獲得させ全身抵抗性を付与する

方法や、根圏・根面に生息する植物生育促進根圏

菌（PGPR）の作用で植物に抵抗性を誘導する方法

も報告されている。コンポストが植物病害の防除に

果たす役割としては、土壌中に病原菌に対する括抗

微生物を持ち込むこと以上に、有機物を土壌に施用

することによって土壌微生物叢に影響を与えること

が大きいと考えられてきた 1)。BulluckとRistaino

は、植物残i査と豚ふん尿を混合して製造したコンポ

ストによって Sclerotiumrolfsiiに起因するトマト白

絹病を抑制しているが、コンポストを施用すること

で土壌中に病原菌に対する潜在的な桔抗微生物が増

加したと報告している九また、 Danonらはインゲ

ン豆菌核病を防除できるコンポストが熟成に長時間

をかけすぎると病害防除効果を失ってしまうことか

ら、コンポストは土壌中で病原菌を抑制する微生物

に栄養基質を供給する役割を担っていると報告して

いる九上述した例のように、コンポストを施用す

ることで土壌中に存在する括抗微生物を増殖させる

ことのできる場合があるが、コンポストをどのよう

に施用すれば桔抗微生物を増殖させることができる

のかという手法については全く明らかになっていな

いのが現状である。このことが、コンポストによる

病害の抑制効果の再現性が乏しいことの原因のーっ

となっている。本研究では土壌中で括抗微生物を安

定的に出現させるためにより確実な方法として抗病

性糸状菌株を高密度に含む機能性堆肥の製造・利用

技術を開発することを目的としている。ここでは、

現状のたい肥化の過程で健全な栽培に効果的な糸状

菌SD-62株を高密度で維持させる牛ふん堆肥の製

造方法とアブラナ科植物のチンゲンサイ栽培に対す

る施用効果について紹介する。

イ研究方法

アブラナ科植物のチンゲンサイに注目し、

Rhizoctonia solaniチンゲン 2（以下、チンゲン 2株）

を病原菌とするチンゲンサイ尻腐病が多発している

圃場にもかかわらず、病害が著しく抑制されている

土壌から抗病性糸状菌の単離を試みた。

SD-62株がチンゲンサイ尻腐病病原菌チンゲン 2

株に対して括抗作用を示すか確かめるために、対面

培養法を行った。対面培養には PDA培地を用い、

チンゲン 2株と SD-62株のそれぞれを培地上の両

端に接種して、 27℃、暗所条件で5日間培養した。

チンゲン 2株、及びSD62株の濃度を変えて植

物試験を行うことにより、チンゲンサイの健全栽

培が可能な SD62株の有効濃度を検討した。まず、

チンゲン 2株と SD-62株を PD液体培地で培養し、

チンゲン 2株の培養液0.001、0.01、0.05、O.lmLそ

れぞれに対して GPl株培養液を 0.1、1、lOmLと変

化させてチンゲンサイの生育試験を行った。生育試

験には 15粒の無菌処理したチンゲンサイ種子を播

種し、発芽した苗を播種後6日後に 10苗まで間引

きし、その後発病経過を観察した。

コンポスト化は、複数の微生物カ三複雑な相互作用

を及ぼしながら共存する、複合微生物の系であるこ

とに特徴があり、いわゆる純粋微生物系ではないの

で、コンポスト原料に接種した特定の微生物をコン
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ポスト化の過程で増殖させるためには工夫が必要と

なる。抗病性糸状菌株を高密度に含む機能性コン

ポス トを効率的に製造するためには、コンポスト

化の過程で増殖する接種菌株の動態を知る必要が

ある。ここではサンプル中のSD-62株濃度を測定

するためにリアルタイム PCR法を用いた。そのた

めSD-62株に選択的なプライマーの設計を行った。

SD-62株の塩基配列中で保存性の低い領域を検索

するために ClustalX （ソフ ト）を用いた。設計し

たプライマーの選択性を Real-timePCRに適用し

て検討したところ、高い選択性が確認された（図

3213-1)。引き続いて、コンポスト中での増殖を測

定した。午ふんのみを原料とした場合、 一次発酵後

のpHが高く、 SD-62を増殖させるためにはpH調

整が必要であることを確かめ、 コンポスト原料に油

かすを添加することによって一次発酵後のpHを低

下させる方法を試みた。

生成した機能性コンポストを用いてチンゲンサイ

の健全栽培が可能か生育試験をおこなった。試験に

は植物環境試験装置を用いた。また、その過程で土

壌中の SD-62株の定着を確認した。試験装置は内

部の湿度を 55%、温度は 25℃で一定とし、照度は

全消灯を8時間維持した後に、 4時聞かけて段階的

に点灯して全点灯を 8時間維持し、 4時間かけて段

階的に消灯するといっサイクルで制御して、 30日

開発病状態を観察した （図3213-2）。
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図3213-1 選択的プライマーによる SD-62株の検出

ウ研究結果

病害が著しく抑制されている土壌から単離した糸

状菌を SD-62株担子菌に属することを確かめてい

る（写真3213-1)。SD-62株は病原菌チンゲン 2株

に対する抑制物質は生産せず、糸状菌聞の相互作用

によって病原菌の生育を抑制することを確かめた。

また、 SD-62株の至適温度は 35℃付近、至適pH

は弱酸性にあり、基質濃度が低いときにも良好な増

殖を示すことを見いだしている。

対面培養試験では、チンゲン 2株と SD-62株が

対峠する領域での明確な境界線を確認することがで

きた。SD-62株がチンゲン 2株に侵食されないこ

とがわかった。チンゲンサイ尻腐病の多発圃場にあ

りながら、発病していない土壌ではGPl株が植物

根近くに存在し、病原菌の植物根への侵入を防ぐこ

とで病害を防除していたものと考えた。また、チン

ゲン 2株以外の病原菌に対する効果を検討したが、

SD-62株は他の植物の病原菌に対しても抗菌活性

を示すことがわかった（写真 3213-2）。

植物試験では、チンゲン 2株の濃度に対しSD-62

株の濃度が高くなるほとぞ発病度が小さくなったこと

から、発病度はチンゲン 2株の濃度に対する SD-62

株の濃度に依存していることがわかった（図 3213-

2）。この結果、チンゲン 2株の濃度に対し SD-62株

の濃度が15倍以上高くなったとき健全栽培が可能

であることがわかった。健全栽培可能な抗病性糸状

菌株を高密度に含む機能性コンポス トの添加割合を

示す（図 3213-3）。横軸が機能性コンポスト中での
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図3213-2 チンゲンサイの栽培試験における発病度

の経時変化と SD-62株の土中濃度変化
(SD-621朱濃度は棒グラフ）
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写真3213-1 種々の植物病原菌に対する SD-62株抗菌活性

写真3213-2 チンゲンサイ尻腐れ病菌に対する抑制

土壌中から単離した抗病性糸状菌SD62 

株

SD-62株の濃度、縦軸が健全栽培が可能なコンポ

ストの施用量を示す。

SD-62株のコンポスト中での増殖をみたところ、

pH低減のためには油かすの添加量が多いことが有

利であるが、油かすの添加量が多いとスケールアッ

プにともなって圧密を生じ好気条件が維持されなく

なって、SD-62~•朱の増殖を阻害することがわかった。

そこで、牛ふんと油かすの最適混合比率を検討した

ところ、牛ふんと油かすを 8:2の混合割合で調整し、

2日間の一次発酵を行ったものは、有機物分解率が

50%付近と高く、 pHは6.5付近と低くなって、接

種した SD-62を接種時のおよそ 100倍にまで増殖

させることができることがわかった（図3213-4）。

チンゲンサイの生育試験の結果、 コンポス トを施

用しないときには発病度は速やかに 100%に達する

が、 コンポス トを施用したときには健全栽培を達成
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図3213-3 チンゲンサイの健全栽培が可能なチンゲ

ン2株と SD62株の相対濃度

することができた。このとき、試験土中のSD-62

濃度は接種時とほとんど変わらない高濃度に維持さ

れた。

工考察

土壌中のチンゲン 2株の濃度が、 O.OOlmL中に

l.49ng、乾燥重量で表すと乾燥重量当たり 0.04ng

のときに病害が出始めているとわかったので、一般

的なコンポスト投入量である lOa当たり乾燥重量

で1200kgでは、 コンポス ト中にSD-62株濃度が乾

燥重量当たり 17.5ng以上の機能性コンポス トを作

る必要があると考えられる。また、 実際のチンゲン

サイ農家でコンポストを化学肥料と併用しており

lOOkgのコンポス トを投入しているところがあるの

で、その施用量を採用するとすればコンポス ト中に

SD-62株濃度が乾燥重量当たり 210ng以上の機能
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図3213-5 コンポスト化過程 （2次発酵発酵）にお

ける SD-62;f朱の増殖

性コンポストを作る必要があると考えられる。

オ今後の課題

本技術を、病害抑制効果を謡って農業生産現場で

使用する場合には、 農薬登録を受けることが必要で

ある。

力要約

本研究で製造した機能性コンポストはチンゲンサ

イの健全栽培に有効であることが確かめられた。
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第3章推肥の塩類除去技術

1 家畜排せつ物を利用した低塩類推肥及び成分

調整堆肥の製造技術の開発

ア研究目的

「家畜排せつ物法」の完全施行により各地に整備

された屋根付き堆肥センターが稼働を始めたが、従

来品に比べて塩類濃度の高い家畜ふん堆肥が多量に

生産されている。このような堆肥は、耕種農家が期

待する土壌物理性改良に重点をおいた資材には適さ

ない。また、塩類濃度の高い堆肥を連用することに

より一部の農地で塩類集積の問題が顕在化してきて

いる。そこで、乳午ふんを対象に耕種農家のニーズ

に適合した低塩類濃度の堆肥製造技術を確立すると

ともに、地域内のバイオマス資源等を利用した肥料

成分調整技術を開発する。

写真331-1 スクリュープレス型高精度固液分離装

置

写真331-2 固形分排出口にある圧搾圧調整用アダ
フ。ター

イ研究方法

（ア）低塩類堆肥の製造

a スクリュープレス型固液分離装置による塩類

除去

（独）農業 ・食品産業技術総合研究機構生物系特

定産業技術研究支援センターが（株）ピック・エコ

らと共同開発したスクリュープレス型高精度固液分

離装置にアダプターを取り付けて圧搾圧を変えら

れるよう一部改良した改造機（写真331-1～ 2、表

331-1) を使って、乳牛ふんを固液分離し塩類除去

状況を調査した。塩類濃度の指標として電気伝導率

(EC、風乾材料に水 10倍添加）を測定した。

b 畜舎でのふん尿分離による低塩化

神奈川県畜産技術所の搾乳牛の排せつ物及び神奈

川県内酪農家38戸の畜舎排出ふんの ECを調査し、

ふん尿分離による堆肥の低塩化を検討した。

c 低塩類堆肥製造のための固液分離方法

EC2dS/m以下、カリウム含有率2%以下の低塩

類堆肥を製造するための固液分離方法を検討した。

d 固形分の堆肥化

固液分離された固形分の堆肥化条件及び製造され

た低塩類堆肥の肥料成分を調べた。

（イ）搾汁液の処理と成分調整堆肥の製造

a 搾汁液の曝気処理

メンプランデイフユーザ（日本インカ社製

NOPOL PRK300、直径の320mm、気泡サイズ； l

～ 3mm）を用いて、低塩類堆肥製造時に発生する

搾汁液の曝気処理を検討した。

表331-1 固液分離装置改造機の仕様型高精度固液

分離装置

処理能力

機械寸法

スクリュー直径

スクリュ一回転数

電動機

重量

100～200kg/h 

Ll.3×Wl l×H 1.0 m 

φ150mm 

20～50rpm 
1.5kW 200V 

200kg 



b 搾汁液と米ぬかを利用した成分調整堆肥の製

造

発酵乾燥ハウス（幅3.0m×長さ 34m×深さ

20cm、発酵床面積 102m2）において、搾汁液を牛

ふん戻し堆肥と米ぬかに混合させて堆肥化し、成分

調整堆肥の製造を検討した。

（ウ）低塩類堆肥製造システム

搾乳牛25頭を飼養する酪農家を対象に、本シス

テムの導入モデルの検討と、固液分離装置の導入、

搾汁液処理及び運転コストを含めた低塩類堆肥製造

コストの試算を行った。

（エ）低塩類堆肥の利用

a 搾汁による堆肥成分の変化及び搾汁液の肥料

成分の検討

乳午ふんをスクリュー型固液分離装置で搾汁後堆

肥化し、堆肥成分を測定した。また、搾汁後の廃液

についても各肥料成分の検討を行った。

b 低塩類堆肥の施設栽培（雨よけハウス）にお

ける連用効果の検討

試験区は、低塩類堆肥区 lt（乾物） /lOa （現物

で約 l.7t）及び2t（同） /lOa （同 3.4t）を設け、対

H百として EC8dS;

（同 1.3t）施用区及び、化学肥料単用区（N:Iコ205： 

K20 = 15 : 10 : 15g/m2）を設け、堆肥を施用した

各区も同量の化学肥料を上乗せした。供試作物はコ

マツナ（品種‘わかみ’）とし、 2009年9月28日

から 2011年3月29日の聞に6連作行い、収量及び

土壌成分の経時変化の調査を行った。

c 低塩類堆肥の花き鉢物培養土原料としての利

用検討

低塩類堆肥と赤土（未耕地火山灰土）を混合し培

養土を作製、 3.5号ポリポットに充填して試験に供

した。試験区は、慣行区（赤土50：腐葉土25：ピー

トモス 20：パーライト 5）、 1: 1区（低塩類堆肥

l：赤土 1）、 1:2区（低塩類堆肥l：赤土2）、 1: 4 

区（低塩類堆肥l：赤土4）、通常堆肥混合区（赤土

45：通常堆肥 15：腐葉土20：ピートモス 20：パー

ライト 5) ( （）内数値は容積比）とした。供試作物

は、パンジー（品種下lデルタプレミアムイエロー

ウイズパープルウイング’）とし、基肥はエコロン

グ100(14-12-14) 2g/L、追肥はピータース 20-

20 20 (3000倍）を用い6回行った。開花日、植物

体の生育量、培養士の化学性を調査した。

（オ）成分調整堆肥の利用

成分調整堆肥の施用効果の検討

牛ふん搾汁液を利用して製造された成分調整堆肥

のリン酸・カリ成分の肥効評価を行うため、神奈川

県農業技術センター内圃場（腐植質黒ボク土）にお

いてスイートコーン（品種‘ゴールドラッシュ’）

を栽培した。試験区は、リン酸代替区、カリ代替区、

化成肥料区、リン酸・カリ無施用区を設け、収量、

養分吸収量及び栽培前後の土壌化学性の調査を行っ

た。堆肥施用区では、リン酸・カリ成分の基肥全量

を堆肥で施用し、各堆肥区での不足成分及び追肥は

化成肥料を用いた。化成肥料は硫安、重焼リン、硫

加を用い、施肥量は作物別肥料施用基準に準じた（表

331-2）。

ウ研究結果

（ア）低塩類堆肥の製造

a スクリュープレス型固液分離装置による塩類

除去

アダプターを長くして圧搾圧を高くすると、乳

牛ふんに対する固形分の EC除去率は上昇した（表

331 3)oまた、固液分離時に加水することでも EC

除去率は上昇した。

表331-2 成分調整堆肥による成分代替試験の堆肥及び各種成分施用量

堆肥施朋 堆肥由来成分量 化成肥料由来成分量

量 (kg/l Oa) (kg/lOa) 

(kg/lOa) N P205 K20 N P205 K20 

リン酸代替区 343 2 15 22 18 。 5 

カリ代替芭 234 10 15 19 5 5 

化成肥料区 。。 0 。 20 15 20 

リン酸・カリ無施則区 。。 。 。 20 。 。
※堆肥の肥効率l士、 N20%、P205及び K20は 100%としたc
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b 畜舎でのふん尿分離による低塩化

乳牛ふんの ECは2.6± O.SdS/m、早朝尿の EC

は60± 13dS/mで、尿はふんに比べて ECがかな

り高かった。酪農家の畜舎排出ふんの ECは平均

5.SdS/mであったが、 ECの分布は3～9dS/mと広

範囲であった（図331-1）。

c 低塩類堆肥製造のための固液分離方法

乳牛ふんの ECが4dS/m以下の場合は、加水し

てl回固液分離すると EC減少率は 56%、固形分

はECl.7dS/mであった（図 331-2）。乳牛ふん lt

当たり 0.45tの水を加えて搾汁液 1.16tが発生した。

一方、 ECが4dS/mより高い場合は、一度固液分

離した固形分に加水して再度固液分離することで、

EC減少率は 82%で搾汁液は l.25tとなった。

d 固形分の堆肥化

固形分の水分は 70%前後で、副資材等で水分調

整を行わずそのまま堆積するだけで堆肥化発酵し、

60℃を超える良好な発酵温度が得られた。製造され

た堆肥の成分はEC2dS/m以下、カリウム含有率2%

以下となった（表331-4）。堆肥化時に発生するア

ンモニア揮散量は、おが屑で調整した乳牛ふんを堆

肥化した場合に比べて 9～ 75%と大幅に減少でき

た。

（イ）搾汁液の処理と成分調整堆肥の製造

a 搾汁液の曝気処理

搾汁液は水分93～ 95%でふん尿混合スラリーと

同程度であった。曝気強度3～6m3/m3/hで曝気処

理したところ、曝気後 12週目以降 ORP値はプラ

スとなり、大腸菌は曝気後7週目で分離陰性となっ

た（表33ト5）。

b 搾汁液と米ぬかを利用した成分調整堆肥の製
、主主

ユ旦

牛ふん戻し堆肥に搾汁液を混合した場合、堆肥化

時の最高温度は40℃程度であったが、搾汁液に米

ぬかを 5～ 15%混合すると最高温度は 60℃を超え

た。製造された成分調整堆肥は、ECがlOdS/m程度、

カリウム含有率は 6%程度であった（表331-3）。

（ウ）低塩類堆肥製造システムの導入

本システムを酪農家に導入するにあたっては、①

搾汁i夜を堆肥化処理する場合と②曝気処理する場合

に分けられる（図 33ト3）。①乳牛ふんを発酵乾燥

ハウスで戻し堆肥を利用して処理している酪農家に

表331-3 乳牛ふんを固液分離した時のEC減少率
基ま託

I I I I I 国液分離時の アダプターの長さ

加水量 lOmm 30mm 50mm ~ 

加水なし 27% 44% 67% ・・ ,-
水 1倍量 58% 70% 70% 3-4 4-5 5-6 6-7 7-8 8-9 9-10 
水2倍量 71% 78% 81 % EC (dS/m) 
水 3倍量 69% 82% 84% 

水 4倍量 71 % 85% 図331-1 神奈川県内酪農家の畜舎排出ふんのEC分
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処理量； 106.Skg/h

電力量； l5.5kWh/t 

EC減少率 ；56%

法制的は
〆｜搾汁液 L25tI 

処理量； 59.3kg/h

電力量； 17.0kWh/t

EC減少率 ；82%

図331-2 スクリュープレス型固液分離装置による塩類除去方法



おいて、発酵乾燥ハウスで搾汁液を処理する場合、

搾汁液を既存の発酵乾燥ハウスで最大20頭分処理

できることから、 20頭分の乳牛ふんを固液分離し

残りの5頭分と搾汁液を発酵乾燥ハウスで処理する

場合、低塩類堆肥 lkgあたりの製造コストは 73.5

円と試算された。②25頭全頭固液分離し搾汁液を

曝気処理し圃場還元する場合、製造コストは 84.6

円／kgと試算された。

（エ）低塩類堆肥の利用

a 搾汁による堆肥成分の変化及び搾汁液の肥料

成分の検討

搾汁牛ふん試料は、 ECが搾汁前の 40%まで低下

し、水溶性成分（Cl、Na、K）及び各肥料成分含量

が大きく低下し、窒素、リン酸、カリは何れも 2%

（乾物）以下となることを示した（表3316）。また、

搾汁液の成分は、窒素：リン酸：カリ＝ 2.3 : 2.5 : 5.5 

（乾物%）であり、カリ含有率が高い傾向にあった。

b 低塩類堆肥の施設栽培（雨よけハウス）にお

ける連用効果の検討

低塩類堆肥を雨よけコマツナ栽培に6作連用した

ところ、コマツナ収量は概ね処理聞に大きな差は認

められなかった（図 33ト4）。 4、5作日は、春から

夏にかけての温度上昇や土壌の乾燥により発芽率及

び生育量が低下した。低塩類堆肥施用区では、通常

牛ふん堆肥区と比較して土壌の EC、無機態窒素、

可給態リン酸及び交換性塩基濃度の上昇が抑制され

た（表3317）。

c 低塩類堆肥の花き鉢物培養土原料としての利

用検討

1 : 1区で株張り及び地上部重等の生育も良好で

あった（表3318）。培養土の化学性は、 1: 1区で

可給態リン酸及び無機態窒素が多く、低塩類堆肥の

混合割合が増加するほど交換性塩基も上昇した。通

常堆肥混合区では、 EC及び交換性塩基、可給態リ

ン酸及び硝酸態窒素が高く生育抑制に影響を及ぼし

たことが推察された（表331-9）。

（オ）成分調整堆肥の利用

成分調整堆肥の施用効果の検討

堆肥施用区で化成肥料区と同等もしくはそれ以上

のスイートコーン生育量を示し、養分吸収量も同様

の傾向を示した（表331-10）。土壌の化学性は、堆

肥投入による影響は見られなかった。

表331-4 製造した低塩類堆肥と成分調整堆肥の肥料成分組成

pH EC TC TN C/N P20s K20 CaO MgO 
’............................................................... .. ・e・e・....・a・a・a・a・...・4・4’・4’・4’・4’・4’・4’・4’・4’・.....

dS/m 
DM  DM  

% % 

低塩類堆肥 (nニ 5) 7.8 1.3 44.2 1.8 24.6 0.9 1.0 0.9 0.5 

成分調整堆肥 (n=2) 9.4 10.1 32.2 2.6 12.4 4.5 6.0 3.9 1.7 

表331-5 曝気処理による搾汁液の性状の変化

経過週 水分（%） pH ORP(mv) 大腸菌（CFU/ml) 水温（℃）。 95.4 7.9 -338 105 19.4 

1 95.2 8.4 -356 104 19.8 

3 96.2 8.7 -305 104 23.1 

4 96.8 8.7 -280 103 23.1 

6 97.9 8.7 ー114 10' 26.8 

7 98.9 9.1 -21 不検出 27.9 

9 96.2 8.3 -105 不検出 29.7 

10 96.4 8.4 -57 30.3 

11 96.3 8.4 -8 30.6 

12 8.6 68 27.6 

-164-



｜盟じ｜ 己ゴ〉 低塩類堆
EC2dS/m以下

カリ含有率2%以下

図331-3 固液分離装置を利用した低塩類堆肥の製造フロー

表331-6 低塩類堆肥等の成分分析値

韓量舗

。
露地栽培での利用

施設栽培や

培養土での利用

供試資材名 pH EC 

(dS/m) 

（乾物当たり ）

TC TN C/N P205 K20 CaO恥1g0Na Fe 

（%） 

低塩類堆肥 l回搾り 7.1 1.9 43.9 2.2 20.2 1.4 1.1 2.1 0.8 0.2 0.4 

低塩類堆肥 2回搾り（Lot.I) 8.4 2.0 44. 7 1.6 28.0 1.3 1.6 2.0 0.8 0.2 0.6 

低塩類堆肥 2回搾り（Lot.2) 8.2 1.7 45.6 1.5 31.0 0.9 0.8 0.9 0.6 0.2 -

牛ふん堆肥（通常） 9.1 9.1 36.0 3.9 9.1 3.2 5.7 5.9 2.2 1.2 0.4 

・低塩類堆肥区

ロ通常堆肥区

ロ低塩類倍量区

ロ化成肥料区

ぷ制
課
酬
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仁
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2作目 3作目 6作目

図331-4 コマツナの収量指数 （化成肥料区が100)



表331-7 雨よけハウスでのコマツナ栽培時の土壌成分変化

pH : EC I無機態窒素（mg/IOOg乾土） ' P20s(mg/IOOg乾土）

l作目3作目6作目；1作目3作目6作目； l作目 3作目 6作目 l作目3作目6作目
低塩堆肥区 5.70 5.44 5.34 0.35 0.59 1.04 25 6 8 40 35 44 

低塩堆肥倍量区 5.70 5.51 5.40 0.35 0.66 1.22 26 6 24 44 38 55 

通常堆肥区 5.80 5.78 5.74 0.60 1.18 1.40 28 15 33 50 65 93 

化成肥料区 • 5.70 5.46 5.47: 0.32 0.46 0.69. 25 4 9 38 30 34 

CaO（叫／lOOg乾士） : MgO（叫/lOOg乾士） : K20(mgllOOg乾士） : CEC(me/lOOg乾士）

1作目3作目6作目竺1作目3作目6作目.1作目 3作目 6作目 11作目3作目6作目

低塩堆肥区 487 525 604 88 96 131 103 107 137 33.3 37.0 36.4 

低塩堆肥倍量区 504 547 705 79 108 167 121 135 203 33.9 40.2 40.4 

通常堆肥区 537 629 743 98 139 176 165 261 34 7 34.5 39.8 39.4 

化成肥料区 501 538 540 74 90 100 83 56 51 32.8 34.7 32.2 

表331-8 パンジーの生育量

試験区 株張り 草丈 葉色 地上部重 地下部重

町1m （花含まず）mm g g 

慣行区 137.3 78.6 58.9 11.8 5.3 

1 1 139.7 71.4 53.0 12.3 5.3 

1 : 2 126.5 67.5 56.8 9.9 4.2 

1 : 4 130.3 59.2 53.2 8.2 3.3 

通常堆肥混合区 116.2 68.6 57.6 9.8 4.6 

＊一斉調査は、 1: 1区が 8割開花時に行った

表331-9 培養土の成分値（栽培前）

試験区 pH EC CEC Caoお1g0K20 P20s 無機態窒素

mS/cm meq/lOOg乾土 % mg/lOOg mg/lOOg 

慣行区 6.10 0.06 45.8 

1 1 6.52 0.82 49.6 

1 : 2 6.52 0.38 43.0 

1 : 4 6.54 0.23 41.9 

通常堆肥混合区 6.45 2.02 60.6 

土壌養分診断基準値 6.0・6.8

＊一斉調査は、 1: 1区が 8割開花時に行った

工考察

塩類濃度の低い堆肥を作るためには、畜舎でのふ

ん尿分離を徹底し、ふんに尿を混入させないことが

重要であることを明らかにした。

スクリュー型固液分離装置により乳牛ふんを加水

して固液分離することで、固形分から塩類が除去さ

れることが明らかとなり、乳牛ふんの EC値に応じ

45.3 16.5 0.6 0.96 1.45 

49.3 23.5 12.8 53.77 14.69 

47.6 21.1 6.1 18.41 6.34 

43.1 19.0 2.9 6.15 3.88 

62.8 23.7 26.4 211.76 4.72 

50-70 15-20 3-6 50-100 

た低塩類堆肥製造技術を確立することができた。製

造された低塩類堆肥は、 ECが2dS/m以下、リン酸、

カリウム等の含有率は2%（乾物）以下となった。

施設栽培で低塩類堆肥を連用するには、年間 i-2t（現

物） /lOa程度の施用であれば土壌の ECがより低

く推移することが推察されるが、塩類集積が既に発

生している土壌では同時に化学肥料の減肥を行うこ



表331-10 スイートコーンの収量及び養分吸収量

試験区 生育量 kg/1 Oa 養分吸収量 kg/1 Oa 

雌穂、 －：：＋二Z主二－ 

リン酸代替区 2181 1194 

カリ代替区 1976 1129 

化成肥料区 2026 1114 

リン酸カリ無施用 2149 1136 

とが必要と考えられる。また、花き培養土の化学性

は、低塩類堆肥の混合割合が増加するほど土壌成分

が上昇し生育向上させ、逆に、通常堆肥混合区では、

EC等の過剰な上昇が生育抑制させたことが推察さ

れた。

低塩類堆肥製造時に発生する搾汁液は、曝気処理

することで圃場還元することができるほか、午ふん

戻し堆肥に米ぬかを添加して堆肥化処理することで

リン酸・カリウム肥効の高い成分調整堆肥が製造で

きることを実証することができた。製造された成分

調整堆肥は、リン酸・カリウム吸収量が化成肥料と

比較し同等以上であり、成分調整堆肥による肥料成

分の代替が可能であることが示唆された。

オ今後の課題

低塩類堆肥の製造においては、今回、乳牛ふんか

ら塩類を除去する固液分離装置として圧搾圧の強い

スクリュープレス型装置を使用したが、今後は酪農

家で使用頻度の高いロールプレス型固液分離装置で

の技術検討が必要である。また、畜産農家への導入

を促進させるためにも、さらなる製造コストの削減

を図っていきたい。

堆肥の利用面においては、塩類集積が発生してい

る施設土壌での低塩類堆肥の施用による土づくりと

化学肥料の削減による土壌塩類濃度低減方法の提示

が必要である。また、培養土資材として利用した場

合の植物生育への影響解明を継続的に行っていきた

しミ。

葉 P20s K10 

751 5.0 21.1 

768 4.7 19.6 

683 4.2 18.5 

655 5.6 19.4 

力要約

スクリュープレス型固液分離装置を利用して、乳

牛ふんから塩類除去するための条件を明らかにし、

土づくりに適する EC値が2dS/m以下、カリウム

含有率が2%以下の低塩類堆肥を製造するシステム

を確立した。低塩類堆肥製造時に発生する搾汁液は、

曝気処理により圃場還元できるほか、牛ふん戻し堆

肥と米ぬかの混合堆肥化によりリン酸・カリウム成

分の高い成分調整堆肥が製造できることがわかっ

た。

製造された低塩類堆肥は、施設栽培で連続施用し

でも作物収量に影響がなく土壌への塩類集積が低減

されることから、土壌改良資材のための堆肥として

継続的な利用が可能なことが示された。また、花き

等の培養土としての適用可能性を示した。成分調整

堆肥は、リン酸・カリウム成分の肥効が化成肥料と

遜色ないことが示された。
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