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ユーカリ材リグニンの組織化学的手法による分析

学位論文内容の要旨

  広葉樹リグニンは主にシリンギルプ口バン(S)単位とグアイアシルプロパン(G)単位から構成される。

切片を用いる組織化学的手法により、道管や木部繊維など木部を構成する要素の細胞壁リグニンの

構成比(S/G比）や濃度の不均一性を明らかにすることができる。リグニンの構成比の不均一性は、パ

ルプの蒸解や漂白過程など木材の材質に影響を与える重要な因子となる。したがって、各構成要素

細胞壁でのりグニンの構成比の不均一性を明らかにすることは重要である。しかしながら、これま

でにりグニンの構成比の不均一性が明らかにされた樹種は依然限られているのが現状である。

  早生樹であるユーカリ属は、パルプ用材として現在世界各国で植林されている。ユーカリ材リグ

ニンの性質について、化学的分析による知見は多く得られているが、組織化学的手法による知見は

ほとんど得られていない。そこで本論文では、ユーカル材の各構成要素細胞壁聞や樹種間でのりグ

ニンの構成比の不均一性についての詳しい知見を得ることを目的とし、組織化学的手法により解析

を行った。方法は、シリンギルリグニンの検出に有効なモイレ反応スペクトル法とグアイアシルリ

グニンの検出に有効な紫外線卩り顕微分光法及び電子顕微鏡法を用いた。

1）リグニンの組織化学的分析に対するポリフェノール類の影響の解明と抽出条件の検討

  ユーカ1」材にはアルカリ可溶のポリフウノール類が多量に含まれており、リグニンの化学分析の

結果に影響を与える。しかしながら、組織化学的手法に対するポリフウノニル類の影響については

ほとんど知見が得られていない。そこで、ユーカリ属2種(Eucalyptus camaldulensisとEglobulus)を

供試木として用いてアルカリ抽出を行い、アルカリ抽出前後の組織化学的手法による分析結果の違

いを検討し、組織化学的手法に対するポリフェノール類の影響について調べた。その結果、両樹種

ともアルカリ抽出後に、全ての構成要素細胞壁でモイレ反応後の可視光吸収スペクトルの520 nm付

近での極大吸収波長（赤紫に呈色）での吸光度が減少した。しかしながら、極大吸収波長自体は変

化しなかった。特に道管壁や放射柔細胞壁で、モイレ反応スベクトル法によるりグニン分析の結果

にポリフウノール類の影響が顕著であった。一方、UV顕微分光法の結果については、ポリフェノー

ル類の影響は認められなかった。

  そこで組織化学的手法におけるりグニン分析を行う際のアルカリ抽出条件を検討するために、0.1%

から100/0までの各NaOH濃度での抽出を行い、木粉の化学分析と切片の組織化学的分析を行った。

その結果、1％以上のアルカリ濃度ではクラーソンリグニン量はほとんど変化しなかった。また高濃

度のアルカリ溶液では、Lignin-carbohydrate complexesや多糖類が細胞壁から抽出される可能性が考え

られた。さらに、高濃度のアルカリ抽出では細胞壁の膨潤が観察され、アルカリ処理により抽出さ

れたポリフェノール類が再び細胞壁成分と結合する可能性が示唆された。これに対し、モイレ反応

スベクトル法において、1％未満のNaOH濃度ではポリフウノール類が十分に除去できなかった。し



たがって、ユーカリ材において組織化学的方法によルポリフェノール除去後のりグニン分析を行う

場合、前処理として1％NaOH、105℃、1hが妥当であると決定した。

2冫リグニンおよびポリフェノール類の細胞壁中の分布

  1）の実験により、ポリフェノール類がユーカリ材の木部繊維壁や道管壁などの木部構成要素細胞

壁に存在することが明らかとなった。そこで分解能の高い透過型電子顕微鏡CrEND法を用いて、E

camaldulensisの当年に形成された木部の各構成要素細胞壁に存在するポリフェノール類の細胞壁レ

ベルでの分布を、アルカリ抽出前後の結果を比較することで観察した。その結果、ポリフウノール

類は、木部繊維壁ではほぽ均一に存在し、道管壁では細胞壁全体、とくに細胞壁中央部に多く存在

した。木部繊維間細胞間層セルコーナー部では、細胞壁側や細胞聞層セルコーナー部の内側にポリ

フェノール類が存在していた。さらにユーカリ材で観察されるべスチャード壁孔においては、ベス

チャーがアルカリ処理により抽出されたため、主にポリフェノール類が堆積していることが明らか

となった。ユーカリ材では各構成要素細胞壁でポリフェノール類の分布や存在状態が異なるといえ

る。これまでの知見から、ポリフェノール類は着色物質として心材に多く含まれていることが報告

されているが、本論文により、ユーカリ材においては分化直後の木部にもポリフェノール類が存在

することが明らかにされた。この結果から、ユーカリ材では細胞壁形成中にりグニンが堆積すると

同 時に ア ルカ リ 可溶 の ポリ フ ェノ ー ル類 も 堆積 し て いる 可 能性 が 示唆 さ れた。

3）同一地域に生育するユーカリ属のりグニン構造の樹種間変異

  1）で確立した条件でアルカリ抽出を行った後、モイレ反応スペクトル法によルユーカリ材の各構

成要素細胞壁のりグニンの構成比(S/G比）を分析した。試料は、同一地域に生育するユーカリ属11

種を用いた。その結果、アルカリ抽出後にユーカリ属11種でりグニンの構成比の各構成要素間と樹

種間の変異が明らかとなった。ユーカリ属11種は、木部繊維壁はS単位を多く含み道管壁はG単位

を多く含むタイプ（3種）と、木部繊維壁、道管壁ともにS単位を多く含むタイプ（8種）の2つに分類さ

れた。また同一樹種で生育環境の異なる個体のりグニン構成比はほとんど同じであった。一方、同

一の生育環境で生育したユーカリ属11種の原産地の違いとりグニンの構成比の違いを比較したとこ

ろ明確な傾向を明らかにすることはできなかった。各木部要素細胞壁間で比較すると、木部繊維壁

のりグニンの構成比は樹種間変異がみられなかったが、道管壁では樹種間変異がみられた。道管壁

のりグニンの構成比の樹種間変異が生じる原因については、木化中の各構成要素細胞壁のりグニン

の堆積開始から終了するまでの期間の違いまたはりグニン生合成経路の違いに起因すると考えられ

る。一方、道管壁のりグニンの構成比の違いと細胞形態（細胞径や細胞壁厚）の違いとの関連性は

認められなかった。さらに、全ての樹種の木部繊維壁、道管壁、木部繊維間細胞聞層セルコーナー

部でS単位に構造の似たポリフェノール類が、また放射柔細胞中にはG単位に構造の似たポリフェ

ノール類が内容物として存在していることが明らかとなった。

  以上の結果から、本論文では、アルカリ抽出後にューカリ材リグニンの組織化学的分析を行うこ

とにより、ユーカリ材の各構成要素細胞壁でのりグニンの構成比の不均一性とその樹種間変異、さ

らには細胞壁レベルでのポリフェノール類の分布を明らかにした。これらの結果から、パルプ材と

してユーカリ材を有効利用する上での材質指標を示すことができたと考える。またりグニンとポリ

フウノール類が分化直後の木部の細胞壁に存在するという結果は、木部細胞壁形成過程の新ししゝ知

見であるといえる。
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ユーカリ材リグニンの組織化学的手法による分析

  本研究は155ベージ、5章からなる和文論文で、他に5編の参考論文が添えら
れている。

  広葉樹リグニンは主にシリンギルプロバンくs）単位とグアイアシルプロパンくG)単
位から構成される。リグニンの量や構造は木材の材質に影響を与えるが、これまで
にりグニンの構成比（s /G比）の不均一性が明らかにされた樹種は限られており、
依然知見が不充分である。本論文では、パルプ用材として現在世界各国で植林され
ているユーカリ材の、木部を構成する各要素細胞聞や樹種聞での細胞壁リグニンの
構成比の不均一性についての詳しい知見を得ることを目的とし、組織化学的手法に
より解析を行った。切片を用いる組織化学的手法は、道管や木部繊維など木部を構
成する要素の細胞壁リグニンの構成比や濃度の不均一性を明らかにすることができ
る有効な手法である。本論文においては、S単位の検出に有効なモイレ反応スペク
トル法とG単位の検出に有効な紫外線（いり顕微分光法および透過型電子顕徽鏡
(TEM)法を用いた。

  1）リグニンの組織化学的分析に対するポリフェノール類の影響の解明と抽出条件
の検討：ユーカリ材にはアルカリ可溶のポリフェノール類が多量に含まれている。
そこで、ユーカリ属2種(EucaらゅfuscamaJdmensiSとE．gめbmus）から分析用
試料を採取し、アルカリ抽出を行い、ルグニンの組織化学的手法に対するポリフェ
ノール類の影響について調ぺた。その結果、両樹種とも全ての構成要素細胞壁、特
に道管壁や放射柔細胞壁でモイレ反応後の可視光吸収スペクトルに影響が認められ
た。一方、UV顕微分光法の結果については、ポルフェノール類の影響は認められ
なかった。そこで組織化学的手法におけるりグニン分析を行う際のアルカリ抽出条
件を検討した。その結果、1％以上のアルカリ濃度ではクラーソンリグニン量はほと
んど変化しなかったが、Iigninーcarbollydratecompl・鑞esや多糖類が細胞壁から抽
出される可能性が認められた。これに対し、モイレ反応スベクトル法において、1％
未満のNaOH濃度ではポリフェノール類が十分に除去できなかった。したがって、
ユーカリ材において組織化学的方法によルポリフェノール除去後のルグニン分析を



行う場合、前処理として1％NaOH、105℃、thが妥当であると決定した。
  2）リグニンおよびポリフウノール類の細胞壁中の分布：分解能の高いTEM法を
用いて、E．cama賦洫f】sぬの当年に形成された木部の各構成要素細胞壁に存在する
ポリフェノール類の細胞壁内の分布を観察した。その結果、ポリフェノール類は木
部繊維壁ではほぽ均一に存在し、道管壁では細胞壁全体、とくに細胞壁中央部に多
く存在した。木部繊維間細胞聞層セルコーナー部では、細胞聞層セルコーナー部の
細胞壁側や内側に存在していた。さ，らにべスチャード壁孔のぺスチャーにもポリフ
ェノール類が堆積していることが明らかとなった。ユーカリ材では各構成要素細胞
壁でポリフェノール類の分布や存在状態が異なるといえる。ポリフェノール類は着
色物質として心材に多く含まれていることが報告されているが、本論文によルユー
カリ材7：おいては分化・成熟中の木部にもポリフェノール類が存在することが明ら
かに己れた。この結果から、ユーカリ材では細胞壁形成中にりグニンが堆積すると
同時にアルカリ可溶のポリフェノール類も堆積している可能性が示唆された。

  3）同一地域に生育するユーカリ属のりグこン構造の樹種間変動：1）アルカリ抽
出を行った後、モイレ反応スベクトル法により同一地域に生育するユーカリ属11種
の各構成要素細胞壁のルグこンの構成比（s /G比）を分析した。その結果、アルカ
ル抽出後にユーカリ属11種のりグこンの構成比の各構成要素間と樹種間の変異が明
らかとなった。ユーカリ属11種は、木部繊維壁にS単位が多く含まれ道管壁には
G単位が多く含まれるタイプく3種）と、木部繊維壁、道管壁ともにS単位が多く含ま
れるタイプく8種）の2つに分類された。また、木部繊維壁のりグニンの構成比は樹種
間変異がみられなかったが、道管壁では樹種間変異がみられた。道管壁のりグニン
の構成比の樹種間変異が生じる原因については、木化中の各構成要素細胞壁のりグ
ニンの堆積開始から終了するまでの期間の違いまたはりグニン生合成経路の違いに
起因すると考えられる。さらに、全ての樹種の木部繊維壁、道管壁、木部繊維間細
胞聞層セルコーナー部でS単位に構造の似たポリフェノール類が存在し、また放射
柔細胞中にはG単位に構造の似たポリフェノール類が内容物として存在しているこ
とが明らかとなった。

  本論文では、アルカリ抽出前後にユーカリ材リグニンの組織化学的分析を行うこ
とにより、ユーカリ材の各構成要素細胞壁でのりグこンの構成比の不均一性とその
樹種問変異、さらには細胞壁レベルでのポリフェノール類の分布を明らかにした。
以上の結果から、パルプ材としてユーカリ材を有効利用する上での材質指標を示す
ことができたと考える。またりグニンとポルフェノール類の分化・成熟中の木部細
胞壁における存在状態は、樹木木部細胞壁の構造や成分および細胞壁形成過程の新
しい知見であるといえる。

  よって審査員一同は、渡邊陽子が博士（農学）の学位を受けるに十分な資格を有
するものと認めた。


