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学　位　論　文　題　名

A Study on Catalytic Conversion of Non-Food Biomass into Chemicals
（非可食バイオマスの触媒的変換に関する研究）

　温室効果ガス排出削減のために、再生可能な資源であるバイオマスの有効利用法の確立が望まれて
いる。バイオマスの中では、天然賦存量が多いセルロースの分解が重要であるが、従来法である酵素
法や硫酸法では分離が困難という問題がある。本論文では、分離再使用が容易な固体触媒を用いてセ
ルロースなどの難分解性バイオマスの解重合を行うとともに、反応機構を検討している。
　第一章は序論であり、研究の背景と目的を述べている。
　第二章では、固体触媒によるセルロース解重合によるグルコースの合成について述べている。まず、
著者は各種炭素系材料のスクリーニングを実施し、アルカリ賦活炭K26が高活性を示すことを見出し
た。また、各種構造解析法を用いて、弱酸性の酸素官能基が活性点であると考察している。さらに、セ
ルロースと炭素の混合粉砕法により固体基質－固体触媒の接触を促進し、きわめて高いグルコール収
率を達成している。また、実バイオマス試料であるバガスパルプの分解でも、キシロースとグルコー
スを高収率で得ている。
　第三章では、炭素触媒の活性点と反応機構の解明について検討を行っている。まず、モデル化合物
による試験反応において、弱酸性の含酸素官能基が高い加水分解活性を示すことを明らかにした。ま
た、動力学検討から炭素表面上の隣接含酸素官能基のうち、一方が基質と相互作用し、他方のカルボ
キシル基がグリコシド結合を切断すると提案している。さらに、糖化合物の基質の吸着過程にも着目
し、負のエンタルピー変化と正のエントロピー変化を持つことを見出し、疎水性官能基の作用により
糖の吸着が促進されると結論している。以上をまとめて触媒反応機構を提案している。
　第四章では、キチンの新規解重合法について述べている。まず、硫酸存在下で機械的粉砕処理を行
い、キチンのオリゴマーを得て、次に加メタノール分解を行っている。その結果、単量体として 1-O-
メチル-N-アセチルグルコサミンを良好な収率で得ている。
　第五章では、ソルビトールの脱水反応について検討している。硫酸によるソルビトール脱水反応に
おいて、会合体形成の平衡定数の違いにより、1,4-ソルビタンが選択的に得られると考察している。
　第六章では、結果と考察をまとめ研究を総括している。
　以上のように、本論文はセルロースの解重合反応において弱酸基をもつ炭素触媒が高活性を示すと
いう新規性・独創性の高い知見を得るとともに関連化合物の変換反応においても新知見を得ており、
非可食バイオマス利用のための触媒化学に対して貢献するところ大なるものがある。
　よって、著者は北海道大学博士（理学）の学位を授与される資格あるものと認める。


