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論文内容の要旨 

 

論文題目    植物バイオマスの再利用に関する研究 
 

氏  名    南澤 麿優覽 
 

第１編：本研究の目的 
 

石炭や石油等の化石燃料を基盤とした産業活動は消費社会であり、合成高分子の著しい発展と共に大

量の化学製品等を産出した。しかし、化石資源の埋蔵量の限界も視野に入れるべき時代をむかえ、再

生可能資源を利用した材料開発やエネルギーの循環保守は極めて重要な研究課題である。本研究で議

論する再生可能資源とは、本質的には人間のライフサイクル程度の期間に再生可能な資源をさし、主

に植物由来のバイオマスをあげる。石油に代表される化石資源も植物由来であるが、その再生には膨

大な時間を有するため枯渇資源と考えられる｡石油起源材料に対して植物バイオマス起源材料の機能

には、現在地球温暖化現象の因子ともいわれているニ酸化炭素に対する特性やその生分解性があげら

れる。すなわち、植物バイオマスの成長過程で多くが吸収されるため、二酸化炭素も植物の成長促進

に寄与する再生可能資源の一つと考えられ、様々な基幹骨格を有する植物バイオマスが多方面に活用

されることが期待される。 

地球上のバイオマスの現存量は約 1 兆 8,000 億ｔといわれており、その多くは森林由来の木質系 

バイオマスである。このバイオマスの純生産量は、少なくとも年間約 800 億 t といわれ、エネルギ

ーに換算すると 6.9×1017 k cal y-1、世界の一次消費エネルギーの約 7～8 倍に相当し、人類が 1

年間に消費する化石エネルギーを十分にまかなえる量と考えられる（世界の石油年間消費量 約 41 

億㎥、日本の消費量 3.3 億㎥（消費国 世界第 2 位））。現在、世界全体でのバイオマスの利用率は 7 ％

程度にとどまり、多くのバイオマスが未利用のまま廃棄または焼却されている。日本のバイオマスの

生産量は、約 3 億 7300 万 t 、生態系維持に必要なバイオマス量は約 1 億 5400 万 t、利用可能な

バイオマス量は 2 億 1900 万 t と言われている。本論文では、再生可能資源のリグノセルロース系

及びセルロース系新材料に着目し、天然多糖類を用いた機能性材料の開発を検討した。検討するバイ

オマスは、自然の営みの中で作り出される陸生、水生系の自然系バイオマス、人類が利用目的に生産

管理している生産系バイオマス、産業や日常生活の中から発生する廃棄系バイオマスとし、比較的自

然に近い状態で循環して活用できるバイオマス資源化システムの構築を念頭に置いて、各種植物バイ

オマテリアルの生理活性評価と、水中からの重金属の吸着回収能を中心に再生材料特性機能評価も行

った。その結果、これらの各種バイオマスは高活性な新規高機能性材料として価値のある再生可能資

源であると評価できる結果が得られたので報告する。  
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第２編：植物バイオマテリアルの再生材料特性と生理活性 
 

１．柚子中の生理活性成分の定量と生理活性 
    本編では植物バイオマスの新規機能性材料としての利用を 

念頭に置き、嗜好飲料として活用されている柚子中の生理活性 

成分と、これらを用いた材料特性にする検討を行った。柑橘類は世界に少なくとも一千種類以上存在

するといわれており、世界の果実生産量の中ではブドウを抜いて 1992 年以降第一位となっている。柚

子は、様々な活性成分を含有し、近年になって生理学的にも数多くの研究報告がなされ始めた。その

果皮は、芳香成分やペクチン質に富むことからも搾汁後に、精油や香味材料、または薬用に活用され

ているものもある。柑橘果皮の成分には、精油の主要成分であるリモネンや、色素のカロテノイドや

ビタミン類、テルペノイド等が含まれており、生体の生理機能に大きく寄与するものが多く、精油に

関する香りの機能活性も数多く報告されている。しかし、柚子の需要にはまだ限りがあり、搾汁後の

残渣には有効な利用方法もないため多くは廃棄されているのが現状である。本章では、物質循環のネ

ットワーク構築の概念から、柚子に含まれる活性成分と機能活性を検討する基礎研究を行い,これらの

未利用植物バイオマスのより活発な資源化につなげることを試みた。シンプルに分類できる柚子の利

用可能部位を Fig.1 のように区分けし、含有成分とその機能を考察した。柚子中には柑橘類に特有なト

リテルペノイドの一種であるリモノイド類が含有されていた。柚子中のリモノイド成分は種子に特異 

  
 
 
 
 
 
 

 

            

 

 

 

 

タンニン酸等を HPLC によって同時に分離した報告はない。本章では、210 nm の単一波長でホーム

メイドのゾル-ゲルカラムを用いた HPLC / diode-array system 法により、コーヒーブリュー中の生理活

性成分（キノリン酸、ニコチン酸、トリゴネリン、タンニン酸、カフェイン）の一斉同時定量分析を

行い、すべての成分分離測定を可能にする条件を見出した。また、本実験で見出した条件で焙煎した

コーヒーブリュー中のナイアシンは、成人の一日あたりのビタミンＢ推奨摂取量 17 mg d-1 をはるか

に上回り、これは同時にトリゴネリンの摂取にも効果的な条件であった。 

的に多く､水溶性の配糖体も同時に存在した。脂溶性のリモニン 
やノミリンなどのアグリコンは強い苦味を生じ、腫瘍形成抑制作 

用や抗酸化作用が、水溶性配糖体には、抗酸化作用や抗アレルギ 

ー作用が認められ、アグリコンと配糖体の活性作用は異なること 

も明らかとなり、商業価値の高い材料であることが確認された。

 

 2．焙煎コーヒー中の生理活性成分と材料特性 

コーヒーブリュー中には、トリゴネリン、キノリン酸、ニコチン 

酸、カフェイン等の窒素含有物やタンニン酸等の生理活性物質が多 

く存在し、最近では生体への薬理効果も数多く報告されている。各 

成分の測定方法には HPLC が多く活用されているが、これらの化合

物は非常に類似した構造を有し、各化合物の存在を同時に検出する 

のは困難であり、特にニコチン酸、トリゴネリン、キノリン酸、 
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第３編：廃棄系天然バイオマスの再利用 
 

3-1 リグノセルロース系バイオマスおよびセルロース系バイオマスへの重金属の吸着特性 

生物は、生命維持の必須元素を能動的に取り込み、特定の元素を体内で濃縮・蓄積することがよく知

られている。金属イオンは生体機能を発揮するうえで、たんぱく質や核酸、脂質、糖質などと共に必須

の物質である。しかし、金属イオンは非常に多種類存在し、その生理作用も多様である。特に重金属イ

オンが生体に侵入した場合には、金属イオンとして遊離の形で存在することはほとんどなく、多くの場

合生体成分と結合して作用を現す。よく知られる天然の河川底質の重金属吸着作用には、粘土鉱物など

の無機物やフミン質などの有機物が大きく関与することが知られている。しかし、リグノセルロースや

セルロース組織支持体をマトリックスとした生理活性成分を含有する廃棄系植物バイオマスを金属の

回収剤として意図的に活用した例は少なく、その物性も詳細に検討されてはいない。以上のことをふま

え、本研究では、バイオマテリアルとして有機材料にキチンやキトサンを、無機材料にゼオライト、植

物系材料としては緑茶殻、番茶殻、紅茶殻、柚子、アロエ、コーヒー残渣を選び、循環機能を第一に考

えた低コストでより簡便な処理で重金属吸着能を有する機能性材料開発を目指した。水系中の Pb2+, 

Cu2+, Cd2+, Zn2+ の吸着能を Langmuir 及び Freundlich 吸着等温式を用いて動力学的評価から比較検討し

た結果、植物系バイオマスの吸着挙動が、含有する活性成分に依存することを明確に示した（Fig.2）。

すなわち、セルロースをマトリックスとした柚子やアロエ中のペクチン酸や、コーヒー殻の様にカフェ

インやカテキン類等の生理活性物質を含有したリグノセルロース類がきわめて安定な重金属に対する

吸着能を有し、カドミウムや銅などの金属を活性炭と同等、もしくはそれ以上の吸着力で回収できるこ

とを明らかにした。しかも、コーヒー豆の熱水抽出後の残渣は、水洗後乾燥する簡易な前処理だけで 

  

 

 

 

 

 

 

 

                                   

 

 

        

3-2 セルロースマトリックスゲルと重金属吸着特性 

植物中に含有される多糖類は生分解しやすく、重金属の吸着能を 

有するバイオ新素材としてその再生能力が大きな魅力といえる。 

しかし、いずれの場合も未加工の天然物ゆえに、実用化に向けての 

高い吸着能を発現し、コーヒー豆残渣の重金属

吸着挙動は、コーヒー豆の焙煎温度にまったく

影響を受けなかった。コーヒー豆殻は廃棄物と

しての絶対量が多く、市販品の多くがブレンド

された状態で商品化されている現状をふまえる

と、焙煎状態やコーヒー豆の種類に影響を受け

なかったことは有利であり、安価で大量に入手

でき、環境負荷の小さい重金属吸着素材として

その活用が期待される。 

 
 Fig.2 Chemical structure of the adsorbents derived from biomass 
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物理的・化学的な耐性不足や材料から活性作用を示す有機成分が水溶液中へ溶出し、処理水中の BOD 

増加や活性点の減少が懸念された。 

本章では、特に、ペクチン酸由来の金属吸着能を発現した柚子や、市場が世界中に存在し、廃棄量

も膨大な柑橘系バイオマス・レモン（Citrus lemon）を選び、更に主にアルカロイド由来の吸着能を

示したコーヒーを用い、これら低分子の活性成分を天然有機母材のセルロースやリグノセルロースに

エピクロロヒドリンを用いて架橋させ、有機成分の溶出しないセルロースマトリックスゲルを合成し

た。 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

合成したバイオマスゲルの吸着能は、特にペクチン酸含有量の高いレモンゲルが鉛と銅に対して著

しく高い結果を示し（Table 1）、最大吸着量は Pb (II)と Cu (II) に関して活性炭の 5 ~ 13 倍、Cd (II) と

Zn (II) では 2 ~ 8 倍の値を示し、吸着後のゲルには、硝酸陰イオンの吸着も確認された。いずれの場

合も、市販の吸着剤よりも高濃度の重金属を含む試料水まで吸着・除去が可能であることがわかり、

廃棄系バイオマスの活用への一方向であると考える。 

  

以上本研究で注目した、レモン，柚子，コーヒーのバイオマスは、 

① 自然の営みの中で作り出される陸生、水生系の自然系バイオマス、 

② 人類が利用目的に生産管理している生産系バイオマス、 

③ 産業や日常生活の中から発生する廃棄系バイオマス 

のすべてに姿を変えて存在しても、比較的自然に近い状態で、その特性を十分に活かして、低コスト

で循環して活用することが可能であり、新しい広範囲な分野において、新規高機能性材料として十分

に価値のある再生可能資源であると考える。  

 

adsorbents
q max.

a

/ ×10-4mol g-1

 k
/×10-3mol g-1 1/n

q max.
a

/ ×10-4mol g-1

k
/×10-3mol g-1 1/n

q max.
a

/ ×10-4mol g-1

  k
/×10-3mol g-1 1/n

q max.
a

/ ×10-4mol g-1

 k
/×10-3mol g-1 1/n

Lemon gel 6.16 17.1 0.44 3.17 2.39 0.37 6.32 4.03 0.36 3.15 1.11 0.28

Yuzu gel 4.88 8.62 0.41 2.04 0.95 0.28 4.46 2.12 0.32 2.09 0.71 0.27

Coffee gel 0.45 0.23 0.22 0.41 0.09 0.12 0.45 0.09 0.13 0.12 0.12 0.03

A.C. 0.93 1.38 0.36 1.08 1.01 0.38 1.21 0.29 0.16 0.54 0.13 0.18

Coffee 1.21 5.62 0.57 1.09 0.78 0.33 1.41 0.32 0.16 0.58 0.01 0.15

Lemon 0.93 0.65 0.33 0.47 0.25 0.25

Yuzu 1.38 2.04 0.46 0.41 0.29 0.32
a  q max. is the maximal adsorption capacity extracted from adsorption isotherms.

 Table  1   Adsorption parameters with the adsortion isotherms and  Freundlich equations for Pb(II),Cd(II),Cu(II), and Zn(II) adsorptions on biomaterials and gels

parameters

Pb(II)  pH 4 Zn(II)  pH 5Cu(II)  pH 4Cd(II)  pH 4
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