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§１ 研究実施の概要 
 

（１）実施概要 

  本研究プロジェクトでは、草本・木質系糖質および油脂脂肪酸から、独自に開発した多元ポ

リ乳酸とホモ PHA を微生物生産し、それらの特質に合った機能材料を開発することを目的と

した。すなわち、一気通貫の「CREST 法」ともいうべきプロセス・イノベーションとプロダクト・イノ

ベーションに焦点を当てた。 

  多元ポリ乳酸に関しては、２系統の非可食バイオマス由来原料を用いて研究を推進した。ま

ず、北大農場で栽培されている、ススキとオギの雑種強勢によって育種された「ジャンボススキ」

を調達原料化し、主に大腸菌を用いて微生物生産する系を確立した。試行錯誤の結果、次

亜塩素酸ナトリウムとアルカリを用いた前処理と酵素分解法によって得た糖化液（単糖主成分）

を原料に、正常に増殖しポリマー生産できる条件を見出した。そのポリマー生産量は、グルコ

ース／キシロース成分比を調整した混合糖液から合成したケースとほぼ同等レベルであった。

本多元ポリ乳酸生産一貫プロセスは、「CREST 法」と命名し、以後の高機能部材化へ展開す

るための基盤となった。ポリマー合成のためのもう一つの原料として、王子 HD が製紙事業中

に廃棄される未利用成分であるキシラン分解物を利活用することを産学連携で推進すること

を計画した。脱リグニン処理され、セルロースが除去された残りのヘミセルロース画分の主成

分はキシランである。本多糖は、一部結晶核剤としてエステル化反応に供し、残りの未利用画

分を数段階の簡易カラム操作を経て、五単糖（主成分：キシロース、ガラクトース）混合液とし

て調製した。こちらも、微生物増殖に対する影響を入念にケアし、正常にポリマー合成できる

条件を見出した。 

  多元ポリ乳酸の微生物合成に関して注目すべきは、その生産性と乳酸分率の制御である。

両パラメーターは、独立あるいは相互に関係することがあるが、特に酵素と代謝の複合改変を

基軸に、これらパラメーターを使用する炭素源に応じて、最大化あるいは制御できるファクタ

ーを抽出し、その Proof-of-Concept を行った。このように、一細胞あたりのポリマー生産の技

術開発から微生物の高密度化のステージへ移行する段階で生じた課題も、増殖フェーズとポ

リマー合成フェーズの切り替え機構に基づいた培養操作により、フラスコ培養で約 20g/Lの生

産レベルに達してきている。これは、国内企業の株式会社カネカが事業化しているアオニレッ

クス（P(3HB-co-3HHx)）に迫る水準である。乳酸分率に関しては、その機能特性から「約 30%

〜約 40%」を対象にした。 

  ホモ PHA については、側鎖長に依存した結晶形態を示すなど、これまでのヘテロ PHA に

は見られない興味深い性質を備えていることを明らかにした。また、微生物で合成できるホモ

PHA量は僅かであり、単一組成（第二成分モノマーが 1 mol%以下）が達成できるホモ PHAは

一部に限定されていたが、微生物代謝を改変することにより生産性の向上と単一組成化の同

時達成を可能にした。さらに、重合活性が向上した改変体酵素を取得し、これを利用すること

で、ホモ PHA 微生物工場をチューンアップした。一方で、原料を精製された脂肪酸からバイ

オマス由来の混合脂肪酸へと転換し、特定のモノマーを主成分とするリッチポリマーの生合成

法を開発した。 

 CREST法で生合成された多元ポリ乳酸とホモ PHAの熱分解温度や融解温度などの熱的性

質、破壊強度などの機械的物性、透明性などの光学特性などの基礎物性の評価を行うととも

に、溶媒への溶解性、結晶化速度、熱流動性、溶融紡糸性などの成型加工に必要な様々な

性質の検討を行った。さらに、成型加工条件を精査することにより、ナノファイバー、高強度フ

ィルム、高光透過性フィルム、しなやかでタフな射出成型体、溶融紡糸繊維の作製に成功し

た。また、これらの材料の長期安定性および生分解性に関する実験も行い、多元ポリ乳酸や

ホモ PHA が様々な分野で利用可能な部材になり得ることを証明することができた。今後は、

大量合成を行うとともに、難燃化剤、光劣化防止剤、可塑剤などの様々な添加剤との相溶性

などを検討し、より性能の優れた生分解性バイオベース部材の開発を目指す。 

  



 

（２）顕著な成果 

＜優れた基礎研究としての成果＞ 

１． 

概要：  

 北大農学部で栽培されているジャンボススキを原料に、独自に創出した乳酸重合酵素搭載

微生物工場によって多元ポリ乳酸を合成する一貫プロセス（CREST 法）を開発した。同時に、

製紙会社との連携で、廃棄性未利用のヘミセルロース原料からの一貫プロセスも完成させ、

パルプ産業に資する新たなプロセスを提案した。ポリマー生産の向上は、酵素工学・代謝工

学・ゲノム改変・培養工学の協働で、現行の産業レベル（フラスコ培養）に迫る水準を達成した。

一方、乳酸分率を制御する技術開発により、ポリ乳酸の透明性を維持し、硬軟多様な物性を

発現するポリマー合成に成功した点が重要な成果である。 

２． 

概要： 

 側鎖長が揃ったホモPHA(C10およびC12)の生産性を、宿主である大腸菌の代謝改変や培

地の変更、高活性型重合酵素の創出により大幅に向上させた。また、中鎖ホモ PHA（C6～

C12）の物性を系統的に解析し、側鎖長と熱的および機械的物性の相関関係を明らかにした。

これは、合目的な材料物性を有する PHAを合成する際の指針となる重要な成果である。 

３． 

概要：  

  北大および東工大からそれぞれ提供される多元ポリ乳酸およびホモ PHA の結晶構造およ

び基礎物性解析を行い、多元ポリ乳酸における共結晶化現象及び、極めて珍しい形態であ

る正三角形型の単結晶形成など特異な結晶化挙動を見出した。また、ホモ PHA において高

い透明性と力学物性の両立が可能な部材化条件を見出した。植物バイオマスから一貫生産

される P(LA-co-3HB)について実用部材化に最適なモノマー組成を見出すと共に、成形体、

溶融紡糸繊維、ナノファイバー、微粒子という多様な形態の材料化が可能であることを示した。   

  さらに、多元ポリ乳酸およびホモ PHA から作製されたナノファイバーについて細胞培養足

場材料としての特性評価を行い、心筋細胞および軟骨細胞に対して既存足場材料であるコラ

ーゲンよりもより高い細胞増殖能を示す足場材料としてのポテンシャルを見出した。 

 

＜科学技術イノベーションに大きく寄与する成果＞ 

１． 

概要：  

 産学連携からの観点からは、王子 HD から紙パルプ産業廃棄未利用成分として調達された

ヘミセルロース分解物と多元ポリ乳酸微生物生産とを連結した一貫プロセス開発は、基本特

許出願と学術論文発表として結実した。本プロセスは、ジャンボススキ原料からの CREST 法

一貫プロセスとの併用により、他種植物バイオマス利用あるいは同業製紙産業へ大きなイン

パクトを与えるものと期待される。 

２． 

概要：  

PHA 合成の原料を、精製された脂肪酸からパーム核油の精製工程で生じる副産物である非

可食性混合脂肪酸へと転換し、ホモ PHA と同等材料(C12 リッチ PHA)を合成することに成功

した。C12 リッチ PHA は、天然微生物が合成する中鎖ヘテロ PHA とは異なり、C10 および

C12 ホモ PHA の中間的な材料物性を有し、かつ、透明で加工しやすい材料であることを明ら

かにした。 

３． 

概要：  

 植物バイオマスより一貫生産される P(LA-co-3HB) およびホモ PHA が、高い柔軟性を長期

にわたって保持する優れたプラスチック材料であることを見出した。また P(LA-co-3HB)および

ホモ PHA(C10 および C12)より作製したナノファイバーについて、高性能な細胞培養足場材



 

料としてのポテンシャルを見出した。 

 

  



 

§２ 研究実施体制 
（１） 研究チームの体制について 

 

①「田口」グループ  

研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

田口 精一 北海道大学工学研究院 教授 H24.10～H29.3 

田口 精一 東京農業大学生命科学

部 

教授 H29.4～H30.3 

大井 俊彦 北海道大学工学研究院 准教授 H24.10～H29.3 

松本 謙一郎 北海道大学工学研究院 准教授 H24.10～H29.3 

石井 大輔 東京農業大学生命科学

部 

准教授 H29.4～H30.3 

廣江 綾香 東京農業大学生命科学

部 

助教 H29.4～H30.3 

門屋 亨介 北海道大学工学研究院 ＣＲＥＳＴ研究員 H25.4～H29.3 

門屋 亨介 東京農業大学生命科学

部 

ＣＲＥＳＴ研究員 H29.4～H29.6 

滝沢 憲治 北海道大学工学研究院 ＣＲＥＳＴ研究員 H27.7～H29.3 

伊藤 慎一郎 北海道大学工学研究院 研究補助員 H26.7～H28.10 

研究項目 

多元ポリ乳酸微生物工場の開発    

１．酵素代謝複合改変による多元ポリ乳酸(PLA)生合成系の確立 

・多元 PLAの組成制御と基礎物性解析 

・多元 PLAの生合成 

・多元 PLAの物性解析 

・不飽和 PLAの生合成 

・不飽和 PLAの物性解析 

２．培養工学によるポリマー生産性向上 

・P(LA-co-3HB)  

・多元 PLA 

３．植物バイオマスから調製した単糖およびキシロースからのポリマー合成・化学修飾 

・単糖調製とポリマー合成 

 

②「柘植」グループ  

研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

柘植 丈治 東京工業大学物質理工

学院 

准教授 H24.10～H30.3 

廣江 綾香 同上 研究員 H25.4～H29.3 

雜賀 あずさ 同上 研究員 H26.4～H26.5 

水野 匠詞 同上 研究員 H29.4～H30.3 

研究項目 

ホモ PHAの微生物工場開発 

・ポリマー生産性の向上 

・脂肪酸高増殖株への移行 

・ホモ PHA種類の拡充 

・誘導生産法の開発 



 

・混合有機酸の原料化 

・高分子量化の検討 

 

③「岩田」グループ  

研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

岩田 忠久 東京大学 大学院農学

生命科学研究科 

教授 H24.10～H30.3 

加部 泰三 同上 特任研究員 H24.10～H27.6 

加部 泰三 (財)高輝度光科学研究セ

ンター 

研究員 H27.7～ 

石井 大輔 東京大学 大学院農学

生命科学研究科 

特任助教 H25.4～H29.3 

研究項目 

新規バイオポリマーの高性能化 

・化学構造および物性解析 

・大型放射光を用いた高次構造解析 

・結晶核剤のチューニング 

・ブレンドによる機能付与 

・生体内吸収性評価 

・実バイオマスからのサプライチェーン 

 

④「松本」グループ  

研究参加者 

氏名 所属 役職 参加時期 

松本 謙一郎 北海道大学工学研究院 准教授 H29.4～H30.3 

大井 俊彦 同上 准教授 H29.4～H30.3 

 堀 千明 同上 助教 H29.4～H30.3 

山本 彩音 同上 研究補助員 H29.4～H30.3 

研究項目 

・多元ポリ乳酸の高密度生産法の開発 

   

（２） 国内外の研究者や産業界等との連携によるネットワーク形成の状況について 

特になし 

 

  



 

§3 研究実施内容及び成果  
 

３．１ 酵素代謝複合改変による多元ポリ乳酸(PLA)生合成系の確立（田口グループ） 

(1)研究実施内容及び成果 

・多元ポリ乳酸 P(LA-co-3HB)の微生物合成系の構築 

グルコースを炭素源とした大腸菌での P(LA-co-3HB)コポリマー合成系の構築を進展させるために、
乳酸重合酵素は、本研究グループが開発した Pseudomonas sp. 61-3由来の PHA重合酵素の改

変体（STQK二重変異）を使用し、Ｄ体乳酸合成量の異なる数種の大腸菌株にモノマー供給系酵素

と共に遺伝子導入した。特にギ酸合成経路遮断株（JW0885）では、好気的培養条件で良好にポリ

マー合成できることがわかった。 

 次に、植物バイオマスの利用を見据え、ポリマー生産のための炭素源をグルコースからキシロー

スに替えたところ、乳酸ユニットの取り込みが向上する新発見をした。P(3HB)ホモポリマーの合成に

キシロースの方が不利という事実とは逆であった。その効果は、乳酸重合活性を向上させた進化

型乳酸重合酵素の利用によりさらに増強され、キシロース濃度に依存していた。（図１） 

 
 

図１ グルコースおよびキシロースを炭素源に用いた多元ポリマー生産の経時変化 

 

 加えて、GatC というキシローストランスポーターを過剰発現させることでキシロースの細胞内取込

みが改善することで消費が向上し、多元ポリ乳酸生産における相乗効果が確認された。（図２） 



 

 
図２ キシローストランスポーター高発現株における多元ポリ乳酸合成の向上 

 

・単位細胞あたりのポリマー生産性向上を目的に、宿主大腸菌をゲノム工学的手法により生産性を

向上させた。トランスポゾン変異により得られたポリマー高生産株は、変異が細胞骨格形成の中枢

である大腸菌細胞壁のペプチドグリカン生合成に関与する MtgA 遺伝子の欠損であることがわか

り、ポリマー生産時には細胞内に蓄積したポリマーの内圧によって細胞自身が肥大化する表現型

を示した。グルコースを炭素源として培養した場合、野生株と比較して細胞内ポリマー蓄積率は同

程度であったが、ポリマー生産性は約 40％向上した２)。同時にグルコース消費能が野生型大腸菌

に比べて対糖収率が向上しており、この変異株を用いた効率的な多元ポリ乳酸の生産法の確立に

資する重要な知見を得ることができた。（図３） 

 

 

 
図 3 MtgA 欠損株による P(LA-co-3HB)生産性の向上 

 

・さらなる単位細胞あたりのポリマー生産性向上を目指し、宿主大腸菌をゲノム工学的手法による

改変を試みた。ゲノムレベルでの改変によるポリマー生産への影響を観察するために、転写因子

に着目し、その欠失株コレクションのシステマチックスクリーニングを行なった。転写因子欠失変異

株 252 個について、ポリマー生産量を測定した。グルコースを炭素源として培養した場合、野

生株と比較して明らかにポリマー生産量が増加した株が 8 株存在し、最大で約 2倍の生産量を示

した。また、細胞内ポリマー蓄積量も増加していた。同時にグルコース消費能、対糖収率が野生株

と比較し向上していた。（図４） これら変異株を基盤とし、これまでに開発した高活性酵素、代謝

改変、大腸菌宿主のゲノム改変などのノウハウを集積することで、大量生産に適した大腸菌

株を選択しポリマー生産を行うことが可能となった。 
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図４ 転写因子欠失株によるポリマー生産 

 

 

３．２ 培養工学によるポリマー生産性向上（田口・松本グループ）  

 

(1)研究実施内容及び成果 

 キシロースが主成分の植物バイオマス糖質原料であるパルプ抽出液から多元ポリ乳酸が生産可

能であることが判明したので、初めに大規模生産に向けて、2 L ジャーファーメンターによるポリマ

ー生産の予備検討に着手した。バッチ培養においては、キシロースとガラクトースをパルプ抽出液

と同組成とした混合糖液を炭素源に、培養時の通気量、撹拌速度、初発糖濃度を検討することで、

本プロジェクト当初の目標を超える 10.2 ｇ/L の P(LA-co-3HB)共重合体を生産できる培養条件を

確立した。（図５） 

 
 

 

 

 次に多元ポリ乳酸の大量生産に向けて，ポリマー生産遺伝子群の発現制御が可能なプラスミドを

導入した組換え大腸菌を用い，流加培養の検討を行った。その結果，ポリマーの生産性を高める

ためには、培養の前期をポリマーの蓄積を伴わない増殖期とし、菌体をある程度増殖させた後に、

ポリマー合成を誘導し生産期へと移行することが有効であると確認された。また今回用いた遺伝子

発現制御系では、グルコースは遺伝子発現に影響しない一方で、キシロースは発現誘導剤として

働くことが分かった。この性質を利用し、培養初期はグルコースを炭素源として培養し、24 時間後

からキシロースを流加する二段培養法を採用した。その結果、グルコースまたはキシロースを単独

で用いた場合に比べ、高いポリマー生産量（26 g/L）が得られ，当初の目標であった 15 g/Lを大き

く上回る生産量が達成された（図６）。 

 

図５ 培養条件の検討による P(LA-co-3HB)の生産性向上 

 



 

 
図６ 二段培養によるポリマー生産 

 

３．３ 植物バイオマスから調製した単糖混合液からのポリマー合成 （田口グループ） 

(1)研究実施内容及び成果 

多元ポリ乳酸生産として利用する植物バイオマス由来の多糖類を、精製・抽出・加水分解すること

で得られるグルコースやキシロースなどの単糖混合物が炭素源としてポリマー合成に応用可能か

を評価した。  

 寒冷地での生育に適し、高いバイオマス収量を持つ草本系バイオマスであるジャンボススキを多

元ポリ乳酸の合成原料として利用することを検討した。ジャンボススキと、比較対象として用いた稲

ワラの 2種の原料を乾燥・粉砕した後、脱リグニン処理して多糖サンプルを得た。このサンプルをセ

ルラーゼによって糖化し、グルコースが主成分でキシロースを含む混合糖化液を調製した（図７）。

この混合糖化液を炭素源としてポリマー合成系遺伝子群を導入した組換え大腸菌を培養した結

果、、純粋混合糖液に匹敵する多元ポリ乳酸を生産することができた。（図８） 

 

 
図７ ジャンボススキから単糖糖化液の調製 
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図８ ジャンボススキ由来混合糖化液からのポリマー生産 

 

 さらに既存の産業から廃棄物として大量に得られる糖質バイオマスとして、溶解パルプ製造時に

副生される水熱処理糖化物にも着目した。産学連携によって王子製紙から供給可能なパルプ水

熱処理糖化物はキシロースに富むことから、多元ポリ乳酸の合成に適すると期待された。まず、パ

ルプ水熱処理糖化物を活性炭処理し、夾雑物を除去した粗精製糖化物を得た。この糖液を利用

して P(LA-co-3HB)生産の検討を行ない、パルプ製造過程の水熱処理で生じる未精製糖液中の

酢酸がポリマー合成の阻害要因の一つと考えられたため、純粋混合糖液に酢酸を添加した培地

で多元ポリ乳酸の合成を行ったところ、酢酸がポリマー生産とくに乳酸ユニットの取り込みを強く阻

害することが分かった。これらの問題を解決するため、粗精製した糖化物をさらにイオン交換樹脂

により精製した精製糖化物を調製し、ポリマー生産について検討した。（図９） 

 

 
 

図９  パルプ製造時に副生される水熱処理糖化物の精製 
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その結果、フラスコレベルで P(LA-co-3HB)を同組成の純粋糖混合物を用いた場合に迫る生産量

で合成することに成功した。（図１０）以上のことから糖質バイオマス糖化物から多元ポリ乳酸を合成

する際には、酢酸の除去がカギとなることが分かった。（国内特許出願） 

 

 
図１０ 精製水熱処理糖化物からのポリマー生産 

 

 並行して、2 L スケールのジャーファーメンターを用いてモノマー組成が制御された P(LA-co-

3HB)の合成培養条件の検討を行った。パルプ水熱処理糖化物と同組成に調整したガラクトースを

含むキシロースベースの混合糖を炭素源に、大腸菌の乳酸合成関連の代謝変異株と乳酸重合能

の異なる乳酸重合酵素を適切に組み合わせることで、乳酸分率が 6％から 67％の範囲で制御され

たコポリマーを効率よく生産できる培養条件を確立した。（図１１） 抽出精製された 10 ｇ程度の各

コポリマーサンプルは、東大岩田 G に提供し、詳細な熱的性質や機械物性等の解析を行い、さら

に、ナノファイバーなど部材化を目指した有用コポリマーとして検討したところ、乳酸分率が 30％〜

40％の P(LA-co-3HB)が部材化に適していることが明らかとなった。 

 

 
図１１ジャーファーメンターによる乳酸分率を制御した P(LA-co-3HB)の生産 

0

2

4

6

8

10

12

0

4

8

12

16

20

0 12 24 36 48

C
D

W
, 
p

o
ly

m
e

r 
(g

/L
)

S
u

g
a

r
(g

/L
)

Time (h)

Xylose CDW

Polymer
LA

3HB

0

2

4

6

8

10

12

野生株 STQK ⊿pflA STQK ⊿dld STQK ⊿dld+⊿pflA STQK ⊿dld+⊿pflA STQK 野生株 FS

P
(L

A
-c

o
-3

H
B

) 
(g

/L
)

3HB LA

4920 6 8 6731

LA fraction (mol%)



 

３.4. ホモ PHAの微生物工場開発（柘植グループ） 

 

 ホモ PHAは（図１）、透明材料であり、側鎖長に依存

した結晶形態を示すなど、これまでのヘテロPHAには

見られない興味深い性質を備えている。一方で、プロ

ジェクト開始当時、微生物工場で合成できるホモ PHA

量は僅かであった。さらに、単一組成（第二成分モノ

マーが 1 mol%以下）が達成できるホモ PHA は一部に

限定され、かつ、そのためには炭素源に精製された脂

肪酸を与える必要があった。本研究では、このような

課題を解決するために、生産性の向上、ホモ PHA の種類拡張（C6～C14）、混合脂肪酸からの生

合成法開発などについて、微生物代謝を改変することにより取り組んだ。具体的には、ホモ PHAを

生合成するのに必

要な酵素の遺伝子

を異なる微生物資

源から単離し、生

産宿主で発現させ

調査することで、生

産性の向上と組成

の均一化が可能な

組み合わせを探索

した。また、使用す

る宿主に応じて塩

基配列の最適化を行い、プロモーターの選択により発現量および発現時期の制御を行うことで、ホ

モ PHA微生物工場をチューンアップすることを検討した（図２）。 

 

なお、本プロジェクトで

は、ホモ PHA 系統とし

て、C10・C12・C12 リッチ

PHA に焦点を当てた（図

３）。C10・C12 ホモ PHA

は市販の精製脂肪酸か

ら、C12 リッチ PHA は非

可食バイオマスであるパ

ーム核油副産物から一気

通貫プロセスで合成する

ことを目指した。 

図 3 ターゲットとするホモ PHA系統とプロセス 

・ポリマー生産性の向上 

 
 

図 1 C10ホモ PHAのキャストフィルム 

 
図 2 ホモ PHAの微生物工場開発 



 

  

遺伝子組換え大腸菌の菌株、発現プロモーター、重合酵素遺伝子の組み合わせや培養条件を

検討し、C10ホモ PHAのさらなる生産性の向上を目指した。 

  

まずは、菌株を E. coli CAG 株（ΔfadAB）から LSBJ 株（ΔfadR,ΔfadB,ΔfadJ）に変更すること

で、生産量が 5 倍向上し、さらには M9 培地から微量金属を強化した MR 培地に変更することで 9

倍の向上を達成した。そして、進化工学的手法を導入して育種した重合酵素を利用することで更

に生産量が 1.3 倍向上し、プロジェクト前から比べると 18 倍に向上させることができた（図３）。最終

的に C10ホモ PHA濃度 2.51 g/Lを得ることができた（表１）。 

 C12 ホモ PHA に関しては、生産性が低く、また、ポリマー組成の単一化が達成できていなかった。

そこで、C12 ホモ PHA に関しても C10 ホモ PHA と同様に生産性の向上とポリマー組成の単一化

を検討した。 

 

 

その結果、プロジェクト開始当初 5～30 mol%程度であった第二成分モノマーを 1 mol%以下までに

低下させることができ、単一組成化に成功した（表１）。また、PHA の合成量もプロジェクト開始前と

比較して 180 倍に増加させることができた（図３）。なお、精製した C6～C12 のホモ PHA サンプル

は、系統的な物性解析や立体構造解析に供するために、適宜、東京大学の岩田 Gに提供した。 

 

表 1 ホモ PHA生産性と均一組成化 

 C10 ホモ PHA  C12 ホモ PHA 

生産量 単一組成化  生産量 単一組成化 

CREST前 0.14 g/L ○ (99%以上)  0.008 g/L × (70-95%) 

平成 30年 3月現在 2.51 g/L ○ (99%以上)  1.44 g/L ○ (99%以上) 

図 3 C10および C12ホモ PHAの生産性の向上 



 

また、ポリマー生産性向上の過程で得られた改

変型の PHA 重合酵素（Pseudomonas 属細菌由来）

の解析を行ったところ、N398 部位のアミノ酸がポリ

マー生産性に寄与し、さらに飽和アミノ酸変異導入

により、半径が小さく、疎水性の高いアミノ酸ほどポ

リマー重合能が向上することが明らかとなった(図

4)。 

 

 

 

 

図 4. PHA重合酵素(PhaC1Pp)N398部位への飽和変異導入効果 

 

・脂肪酸高増殖株への移行 

 大腸菌は脂肪酸資化性が高くないので、大腸菌以外の宿主生産株として Pseudomonas putida

および Ralstonia eutrophaなどの脂肪酸高増殖株の利用について検討した。具体的には、PHA合

成と脂肪酸分解系に関する遺伝子を破壊し、新たに外部からホモ PHA を合成するための遺伝子

を導入した。しかしながら、脂肪酸炭素源での生育は良好であったが、モノマー組成の単一化を成

し遂げることが困難であった。これは、宿主に用いた菌株がもともと PHA を合成するため、PHA に

関連する代謝制御系が思いのほか複雑に関与していることが原因と考えられた。この結果を受け、

生産宿主には大腸菌のように元来 PHAを合成しない細菌を利用することにした。 

 

・ホモ PHA種類の拡充 

 中鎖ホモ PHA とは、C6～C14 の単一モノマーから成るポリエステルである。まず、生合成が可能

であった C6～C11 のホモ PHA を合成し、熱物性および機械物性を系統的に解析することで、材

料物性的に最も有望なホモ PHA を選定、大量培養へとフィードバックさせることを目的とした。東

工大 G で合成した C11 までのホモ PHA を東大 G で解析したところ、C10 以降のホモポリマーは

物性的に似た性質を有することが推測された。例えば、平衡融点（Tm
0）は C10 以降では変化しな

いことが示唆された（図 5）。したがって、プロジェクト開始当初 C14までのホモ PHAを合成すること

を目標としていたが、目新しい物性が期待できないことから、C14 のホモ PHA 合成は取りやめ、研

究対象を C12までとすることにした。 

 また、C10ホモ PHA では延伸処理を施すことで、著しく機械的強度および弾性率を向上させるこ

とが可能であった（表２）。例えば、室温延伸した C10 ホモ PHA フィルムは、機械的強度が 8 MPa

から 45 MPaへ、弾性率が 40 MPaから 360 MPaへと増加した。この物性は、ポリプロピレンやレジ

袋と比較しても遜色ないものであり、材料として十分な実用性を備えていることがわかった。また、

延伸してもホモ PHAの透明性は維持されていた（図 6）。 

 



 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

・誘導生産法の開発 

 天然型の PHA合成微生物には、PHA を細胞内に蓄積しながら細胞分裂をするための仕組みが

備わっている。しかしながら、大腸菌などの本来 PHAを蓄積しない微生物を用いて PHA合成を行

うと、細胞分裂の際にセプタムが正常に形成できず、細胞分裂が阻害され、細胞がフィラメント化す

る現象が観察される。このような問題を解決する方法として、モノマーとなる脂肪酸を細胞増殖が終

了した後に添加することで PHA の合成を誘導する方法を採用した。その結果、細胞増殖はフラス

コ培養と比較して飛躍的に向上させることができた。一方で、ポリマー蓄積量は低く抑えられ、培養

前半から後半への代謝の切り替えがスムーズに行われていないことが判明した。よって、細胞増殖

からポリマー蓄積への切り替えをスムーズに行う手法を開発することで、ホモ PHAの大量合成に取

り組んだ。 

 

・混合有機酸の原料化 

 バイオマス由来の混合脂肪酸については、パーム核油精製時の副産物である遊離脂肪酸（Palm 

Kernel Fatty Acid Distillate, PKFAD）を利用する。現状では混合脂肪酸から完全なホモ PHAを合

成することは技術的に不可能なので、なるべく単一の脂肪酸からなる基質をホモ PHA 合成の原料

とする方針で研究を進めた。具体的には、PKFAD から中鎖脂肪酸、特にラウリン酸（C12）を濃縮

するための前処理条件を検討した。液液抽出、固液抽出、溶融固化、クロマトグラフィー分画など

諸検討の結果、尿素処理にて、固層側にラウリン酸を含む長鎖脂肪酸リッチな画分が得られること

がわかった（図６）。この画分からメタノールを除去して脂肪酸固化物を得、培養の炭素源として利

表２ C10 ホモ PHA延伸フィルムの機械特性 

 破壊強度 

(MPa) 

破壊伸び 

(%) 

弾性率 

(MPa) 

キャストフィルム 8 313 40 

室温延伸フィルム 45 49 360 

冷延伸フィルム 18 68 120 

ポリプロピレン 35 600 - 

レジ袋（成形方向） 33 245 860 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

図 5 ホモ PHAの側鎖長と平衡融点(Tm0)の関係 

 

 
 

図 6 C10ホモ PHAの延伸フィルム 



 

用したところ、比較的良好な培養結果を得ることができた。混合脂肪酸及び前処理した混合脂肪

酸を用い得られポリマーを解析すると、C12分率が 74 mol%及び 85 mol%の C12 リッチ PHAを合成

することができた。得られた PHAは C12ユニットを主成分とするヘテロ PHAではあったが、その溶

媒キャストフィルムは透明性が高く、また、延伸しても透明性は維持されていた（図 6）。モノマー組

成に依存した材料物性を系統的に調べると、C12 リッチ PHA は鎖長が１つ短い C11 ホモ PHA と

同等の性質を示し、十分に実用に耐え得る材料であることがわかった（図 7）。 

図 6 （A） C12ホモ PHA（P(3HDD)）溶媒キャストフィルムとその延伸フィルム 

（B） PKFADから合成した C12 リッチ PHAの溶媒キャストフィルム 

 

図 7 C12 リッチ PHA（74 mol%および 85 mol%）の融点(Tm)とヤング率 

 

・高分子量化の検討 

 ホモ PHA の分子量の向上を目指して、高分子量 PHA を合成する大腸菌の代謝解析を行った。

大腸菌において PHA の分子量は、重合酵素の発現量とモノマーの比率に加え、宿主により生産

されたエタノールが連鎖移動剤としてポリマーの伸長反応を阻害して、分子量に大きく影響してい

ることを明らかにした（図 8）。また、乳酸ポリマーを高分子量化する因子についていくつかの可能

性（ポリエステル顆粒タンパク質やレギュレータータンパク質の影響）を示唆する結果を得た。一方

で､東工大 G で育種した菌

株が 2-ヒドロキシ-4-メチル

吉草酸の新規モノマーを含

む多元ポリ乳酸を合成するこ

とを見出した。 

 

 

 

 

図８ エタノールを介した分子量制御機構 



 

3．5. 新規バイオポリマーの高機能化(岩田グループ) 

 

 本グループは、北大 G と東工大 G により微生物工場で生産された様々な組成・構造の多元ポリ

乳酸とホモ PHAの機械物性、熱的性質、透明性などの基礎物性を測定し、繊維、ナノファイバー、

フィルム、射出成型品などの実部材化に向け必要な物性を有する有用なポリマーの選定を行うこと

を第一の目的とした。さらに、東大 G が開発した新規成形加工法（冷延伸法、微結晶核延伸法な

ど）を用いて、実験室レベルではあるが、溶融紡糸繊維や高強度フィルムの作製に成功すると共に、

大型放射光（SPring-8）の超強力 X 線を用いた分子レベルでの構造解析を行い、構造と物性の相

関を解明し、生合成グループにその結果をフィードバックさせ、新たなポリエステル合成に向けた

基礎的知見の提供を目的とした（図 1）。また、これらのポリマーは優れた生体吸収性を持っている

と考えられることから、細胞増殖足場材としてのナノファイバー開発や手術用縫合糸などの生体吸

収性医療材料としての可能性を検討することを目的とした。 

 さらに、バイオポリマーを部材化するためには、その成型性（主に、結晶化速度の増大）や他のバ

イオポリマーとのブレンドにおける相溶性が大きな課題である。東大Gが開発したキシランエステル

は、ポリ乳酸に添加すると、既に市販されている鉱物系および有機合成系結晶核剤以上の性能を

発揮するだけでなく、バイオマス由来結晶核剤としての優位性も合わせ持っている。このキシラン

エステルを、多元ポリ乳酸やホモ PHA に適応できるように、置換基の種類や分子量を調整し、最

適な核剤へとチューニングする。さらに、多元ポリ乳酸やホモ PHA を、混ざり合わない 2 種類のバ

イオベースポリマーの相溶化剤として利用することを検討し、「オールバイオマス複合材料」として

新たな機能を発現する材料カテゴリーを開拓することを目的とした。そのために、王子ホールディン

グス（王子製紙(株)）の協力を得て、広葉樹からのキシランの効率的な抽出、大量生産を考慮した

環境低負荷型のキシランエステル合成法の開発に着手し、樹脂添加剤メーカーである

ADEKA(株)において実機におけるポリ乳酸との熱混錬を行い核剤としての性能評価を行った。 

以下に、具体的な研究成果について§２と§３の研究テーマに沿って詳述する。 

 

図１ 本グループの研究概略図 

 

・多元ポリ乳酸及びホモ PHAの基礎物性解析（機械物性、熱物性、光特性） 

北大Ｇで生合成された多元ポリ乳酸と東工大Ｇで生合成されたホモ PHA の破壊強度・破壊伸

びなどの機械物性、ガラス転移点・結晶化温度・融点などの熱的性質、フィルムの光透過率・複屈

折率などの光学特性を測定した。 

多元ポリ乳酸の機械的性質に関しては、乳酸分率 30 mol%から 40 mol%までの範囲において破

壊強度の低下を伴わず、100%を超す破壊伸びを示した。特に乳酸分率 30 mol%付近においては

汎用プラスチックであるポリエチレンに匹敵する 400%という高い破壊伸びを示すことが分かった。さ

らにこの柔軟性は室温下、空気中で 5 か月以上保管しても維持されることがわかった。ホモ PHA



 

に関しては、側鎖長が長くなるにつれ柔軟性が向上すると共に側鎖結晶化により融点の上昇も合

わせて認められた。C10ポリマーにおいてこの柔軟性は室温下 2年保管後も維持されることがわか

った。 

多元ポリ乳酸とホモ PHA の熱分解温度を測定したところ、多元ポリ乳酸はこれまでの微生物産生

ポリエステルの 5％熱分解温度 (Td5%＝250℃)よりも 50℃以上も高い 300℃付近に Td5％が存在

しており、高い耐熱性が認められた。次に、ホモ PHA については、側鎖炭素数の増加に共に

Td5％は 275℃程度まで上昇した。TGA 測定と同様な速度で昇温したサンプルの分子量測定から、

熱分解温度の上昇はこれまでとは異なる新たな熱分解機構によるものであることが示唆された。 

ソルベントキャストフィルムの光透過率及び複屈折率を測定したところ、多元ポリ乳酸のうち

P(85%LA-co-2HB)は複屈折および濁り値が非常に小さく、光学特性に優れた材料であることがわ

かった。またホモ PHA においては C12 ポリマーが濁り値 9%と市販の透明樹脂に匹敵する高い透

明性を示した。これら新規バイオポリマーの透明性発現には透明化剤などの添加剤を必要としな

いことから、長期間にわたり安定した光学特性を維持することが期待される。 

 

・多元ポリ乳酸の結晶構造解析 

北大 G で合成された多元ポリ乳酸のシリーズの一つである P(LA-co-2HB)が、全ての成分分率

で共結晶化するという非常に特異な現象を見出した。さらに、北大 Gで合成された多元ポリ乳酸の

一つであるポリ(2－ヒドロキシブチレート)（P(2HB)）ホモポリマーから配向結晶性フィルムを作製し、

撮影した X線繊維図を基にした結晶構造解析を行った。非常に高分解能な X線回折図を撮影す

ることに成功し、格子定数、回折強度などの構造解析に必要な情報の獲得に成功した（図 2）。さら

に、溶液成長単結晶を生成することにも成功した。また、成型試料中で成長する結晶の成長を可

視化するために、温度制御装置の付いた偏光顕微鏡を用いて球晶成長様式を時分割で撮影する

ことに成功した。 

 

 

 

図 2 P(2HB)配向結晶性フィルムのＸ線繊維図(左)、単結晶の透過型電子顕微鏡像(中)、球晶形

態(右) 

 

 繊維周期と消滅則の情報をもとに、コンピュータを用いて 6 残基および 7 残基からなる孤立分子

鎖の構築を行った。孤立分子鎖のエネルギー鳥瞰図とらせん対称より、P(2HB)の最適分子鎖構造

は 7回らせん構造をとることが分かった（図 3上）。Ｘ線繊維図から得られる各回折点の黒化度を用

いて、結晶格子中への分子鎖充填を行った。現在、赤道線反射を用いた構造因子は 9.6％であり

（図 3 下）、今後は繊維軸方向の分子鎖シフトを行い、全ての層線上の回折点を用いて最終的な

三次元構造解析を完了させる予定である。 

 



 

 

 

図 3 P(2HB)の孤立分子鎖構造（7回らせん構造）と ab面における分子鎖充填構造 

 

・P(2HB)単結晶の構造と酵素分解 

P(2HB)の溶液成長単結晶は図4に示すように非常に珍しい様々な形態を示す。正三角形

の単層ラメラ結晶（左上）と積層ラメラ結晶（中央上）が最も頻繁に観察された。興味深

いことに、ラメラ結晶がらせん転移を起こしながら成長する様子も観察された（右上）。

図4右上は、同一基盤ラメラ上に右巻きのらせん転移結晶と左巻きのらせん転移結晶が同

時に観察された。これは、P(2HB)分子鎖の構造が右巻きと左巻きに大きなエネルギー差が

ないことに起因するとも考えられる。さらに、三角形の結晶が同一平面上に集まり、双晶

となって成長した長方形の結晶も観察された（左下）。また、小さな三角形結晶が群生し

ている結晶（中央下）および2等辺三角形（右下）も観察された。 



 

 

図4 P(2HB)単結晶の様々な形態TEM像 

 

リパーゼであるNovozyme 42044を用いて、単結晶の酵素分解を試みた。単結晶を表面に

成長させたTEM観察用グリッドを30℃に等温保持した酵素溶液に浸し、所定の時間、酵素

分解を行った。 

図5に酵素分解途中の単結晶の形態像を示す。9時間経過後の単結晶に注目すると、結晶の

辺に対して鉛直方向に縞が入っていることが確認できた。これは、単結晶が側面から鉛直

方向に酵素分解されたことを示していると考えられる。酵素分解前後で分子量に大きな変

化は見られなかった。また、低分子量のポリマーは検出されなかった。したがって、酵素

分解は表面から進行せず、側面から鉛直方向に優先的に酵素分解は進行することがわかっ

た。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

図 5 P(2HB)単結晶の酵素分解途中の形態と酵素分解前後の分子量 

 



 

・ホモ PHAの結晶構造解析 

東工大柘植 G で生合成されたＣ６～Ｃ１２のホモ PHA のうち、Ｃ１０の分子鎖構造および結晶構

造の解析を行った。分解能の高い X 線繊維図から得られた繊維周期を基に、分子鎖構造のエネ

ルギー的安定構造を解明した（図 6）。その結果、P(3HB) (C4)と P(3HD) (C10)のいずれの分子鎖

構造も 2 回らせん構造をとるが、C10 の方が、側鎖が主鎖に対してより外に広がるように、主鎖のら

せん周期が短い構造となることが分かった。エネルギー的に安定な分子鎖を結晶格子に充填し、

最終的な結晶構造解析を行ったところ、P(3HD)分子鎖の側鎖は結晶格子中で平行に配列してい

ることがわかった。さらに、側鎖は平面ジグザグ構造に近い構造を取っていることも判明した。 

 

 
 

図 6 P(3HD) (C10)の分子鎖構造および結晶構造 

（比較として、P(3HB)の分子鎖構造と結晶構造も合わせて示す） 

 

・実バイオマスからのポリ乳酸用結晶核剤の開発 

北大 Gで生合成される多元ポリ乳酸は、これまで市場で実用部材化が進んでいるポリ（L-乳酸）

(PLLA)の光学異性体であるポリ(D-乳酸)(PDLA)を共重合組成として含んでいる。これまで東大 G

で開発したキシランエステル誘導体は、PLLAに対し効果的な結晶核剤効果を示すことがわかって

いる。本研究では、PDLA に対して同様の効果が出るか否かの検討を行った。その結果、PLLA に

対してよりもさらに優れた核剤効果を示すことがわかった（図 7）。さらに、PLLA および PDLA から

なる高耐熱性ポリ乳酸ステレオコンプレックスに対するキシランエステル誘導体の核剤効果を検討

した。その結果、溶液状態および溶融状態のポリ乳酸ステレオコンプレックスにキシランエステル誘

導体を添加して結晶化を行うことで、溶液状態での添加により半結晶化時間が短縮し（図 8（a））、

溶融状態での添加により融点と結晶化度が増大した（図 8（ｂ））。さらに、これらの結果を踏まえ、王

子製紙(株)と共同で、広葉樹からのキシラン抽出、キシランエステル誘導体の合成を行い、ADEKA

（株）において熱混錬によるポリ乳酸への添加および核剤効果の評価を行った。その結果、キシラ

ンエステルの核剤効果発現にはポリ乳酸樹脂中でキシランエステルが分子レベルまで分散するこ

とが必要であり、実用プロセスである熱混錬で核剤効果を発現させるにはキシランエステルの低分

子量化が有効であることが明らかとなった。 



 

 

 

図 7 PDLAに対するキシランプロピオネートの核剤効果：(a)半結晶化時間、(b)球晶形態 

図 8 ポリ乳酸ステレオコンプレックスに対するキシランプロピオネートの核剤効果： 

(a)溶液状態で添加後の半結晶化時間、(b)溶融状態で添加後の融点及び結晶化度 

(b) (a) 



 

・多元ポリ乳酸及びホモ PHAの熱成形による部材化 

多元ポリ乳酸である P(45%LA-co-3HB)から射出成型法により、既存バイオポリエステルである

PLAおよび PHBHに比べて高い透明性を示す成形体の作製に成功した（図 9(a)）。 

ホモPHAにおいてもホットプレス法により板状のC10ポリマー成形体の作製に成功した（図9(b)）。

この C10 ポリマー成形体は折り曲げが可能な高い柔軟性を示したことから、シリコーン樹脂など既

存の軟質樹脂の代替となることが期待される。 

 

 

 

・多元ポリ乳酸及びホモ PHAのナノファイバー化および生体材料としての機能評価 

既存バイオポリエステルである PLAは、加水分解による生体内吸収性および生体適合性を有す

ることから、人工骨やステントなどの生体材料としての実用化がこれまでに行われてきた。これまで

の実用例は骨などの高い剛性を必要とする部位への応用が中心であったが、心筋や軟骨など、よ

り柔軟な組織に適応した生体材料の開発が求められている。また心筋や軟骨は自己修復性が低

い組織でもあることから、こうした組織の細胞を培養するための足場材料の重要性が増大している。

ここで足場材料に用いる素材には、細胞ごとに適した力学特性を持つことや、細胞の組織形成の

ために様々な形態（フィルム・繊維・ゲル・多孔体など）への加工性が求められる。既存のもっとも汎

用的な足場材料であるコラーゲンは、高い細胞増殖性を示す一方、形状付与の自由度という観点

では制約がある。一方、バイオポリエステルは熱成形などの多様な方法で自在に形態付与が可能

であるという利点を有する。さらに、生理的条件下での加水分解性を持つことから、培養細胞にダメ

ージを与えずに足場からの分離が可能である。特に、多元ポリ乳酸およびホモ PHA は、モノマー

組成による力学特性の制御が可能であり、形態制御により細胞ごとに適した培養環境を提供でき

ることが期待される。こうした観点から、多元ポリ乳酸およびホモ PHA に関して、エレクトロスピニン

グ法によるナノファイバー化条件の検討を行った。 

既存バイオポリエステルである P(3HB)および PLA の最適溶媒である 1,1,1,3,3,3-ヘキサフルオ

ロ-2-プロパノールではナノファイバー化ができなかったが、溶媒の極性、誘電率および沸点をパ

ラメータとして探索した結果、P(LA-co-3HB)においてはジクロロメタンを用いることでナノファイバ

ー化に成功した（図 10(a)）。一方ホモ PHA では長いアルキル側鎖に起因して分子全体の極性が

低いため、単一組成の溶媒ではナノファイバー化ができなかった。しかしながら、溶媒である 1,2-

ジクロロエタンに、紡糸液の極性を増大させるため臭化テトラブチルアンモニウムを添加することで、

C10および C12PHAのナノファイバー化に成功した（図 10(b)）。 

 

 

 

 

 

 

PLA 

PHBH 

P(45%LA-co-3HB) 

図 9 (a) P(45mol%LA-co-3HB)（上）、PLA（中）、PHBH（下）の成形体 

(b) C10ホモ PHAの成形体 

(a) (b) 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

これらのポリエステルナノファイバーマット上にウサギ由来軟骨細胞またはラット由来心筋細胞を

播種し、1 週間培養を行い細胞の増殖性を評価した（図 11）。P(45%LA-co-3HB)ナノファイバー上

では、いずれの種類の細胞に関しても、既存の足場材料であるコラーゲンや PLAナノファイバーよ

りも高密度に細胞が増殖することが分かった。さらに、アルシアンブルー染色による増殖後の軟骨

細胞の軟骨成分分泌能の定性的評価を行ったところ、P(45%LA-co-3HB)ナノファイバーは PLLA

よりも高い軟骨成分分泌能を持つことが明らかとなった（図 12）。一方、ホモ PHA(C10 および C12)

ナノファイバー上では軟骨細胞の増殖は見られなかったが、心筋細胞については高い増殖性が

認められた。これらの結果より、バイオポリマーの種類（それぞれ異なる力学特性を有する） および

形態を制御することにより、様々な種類の細胞に対してチューニングされた足場材料を提供できる

可能性が示された。 

 

(a) 軟骨細胞  (b) 心筋細胞  

コラーゲン C10ホモ PHA 

ナノファイバー 

コラーゲン C12ホモ PHA 

ナノファイバー 
    

PLA 

ナノファイバー 

P(45%LA-co-3HB) 
ナノファイバー 

PLA 

ナノファイバー 

P(45%LA-co-3HB) 
ナノファイバー 

    

図 11． 各種バイオポリマーおよびコラーゲン上における培養細胞の増殖挙動 (1 週間培養後). 

図 10 新規バイオポリマーナノファイバーの走査型電子顕微鏡

像。(a) P(31mol%LA-co-3HB) (b) C12ホモ PHA 

（a） （b） 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

・多元ポリ乳酸及びホモ PHA の微粒子化 

粒径がサブミクロンオーダーから数百 m の範囲にある、微粒子化されたプラスチック（マイクロ

ビーズ）は、化粧品や歯磨き、スクラブ等に加えられる研磨剤、ドラッグデリバリーのための薬物担

体や塗料の添加剤として、広範に利用されている。近年、プラスチックマイクロビーズが生活排水

から環境中に放出され、魚類などの水生生物に取り込まれて生育に悪影響を及ぼすなどの問題

点が指摘されており、既に国内外で製造および使用の規制が行われつつある。こうした社会的要

請から、マイクロビーズの原料として、既存のポリエチレン等非分解性プラスチックから、生分解性

プラスチックへの置き換えが急務となっている。以上の背景から、本研究で開発を行ってきた多元

ポリ乳酸およびホモ PHAに関して微粒子化の条件検討を行った。 

 P(LA-co-3HB)については,クロロホルム（溶媒）/水（非溶媒）/SDS（界面活性剤）を用いて超音波

照射によるエマルション化を行い、各成分の比率を変えることでおよそ 200 nm から 30 m の範囲

での粒径制御に成功した（図 13 (a)(b)）.ホモ PHA についても、C12 リッチ PHA/ジクロロメタン（溶

媒）/水（非溶媒）系への超音波照射により、粒径約 1 マイクロメートルの微粒子の作製に成功した

（図 13(c)）.ホモ PHA 微粒子は特に高い球状性および平滑性を有しており、水系塗料添加剤など

への応用が期待される。 

 

   

図 13．多元ポリ乳酸およびホモ PHA より作成した微粒子. 

(a),(b): P(45%LA-co-3HB) (c): C12リッチ PHA 

 

・多元ポリ乳酸の溶融紡糸による繊維化 

既存バイオポリエステルのうち、PLA についてはすでに溶融紡糸による繊維化が行われており、

釣り糸等としての製品化の実績がある。一方 P(3HB)に代表される PHA 系ポリマーについては、熱

分解による曳糸性の低下により溶融紡糸が困難であり、超高分子量体を用いるなど繊維化には特

殊な条件が必要であった。これは既存 PHAにおいて融点と熱分解温度が近接していたことが主な

原因である。本研究で開発を行ってきた多元ポリ乳酸およびホモ PHA は、既存 PHA に比べて高

い熱分解耐性を有しており、より繊維化に適したポリマーであることが期待される。一方繊維化の条

件検討を行う上で、1 バッチ数 g 程度のポリマーが必要となる。こうした観点から、100L スケールで

   

図 12．ナノファイバーマットおよびコラーゲン上における軟骨成分分

泌能のアルシアンブルー染色による評価 

1m 
500 nm 10 m 

(a) (b) (c) 

(a) PLLA (b) P(45%LA-co-3HB) (c) コラーゲン 

 



 

の微生物合成に成功した P(45%LA-co-3HB)に関して溶融紡糸による繊維化の検討を行った。 

 紡糸時の炉体温度や押出速度、巻取速度など様々な条件を検討した結果、図 14 に示すように

連続的な繊維の巻き取りに成功した。得られた繊維は既存の PLA と比較して高い光沢性を示すも

のであることが分かった。 
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University “Japan-South-East Asia Collaboration Hub of Bioplastics Study”, 

(Osaka University, Osaka, Japan, 31 July, 2017) 
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Purification and characterization of a polymer degrading enzyme from an 

isolated bacterium、日本農芸化学会 2014年度大会（明治大学、東京、2014年 3月 28

日） 

10. 廣江綾香、百武真奈美、白石雅也、柘植丈治：微生物産生ポリエステル・ポリヒド

ロキシアルカン酸の分子量制御における細胞内エタノールの影響、日本農芸化学会

2014年度大会 (明治大学、川崎、2014 年 3 月 28 日) 
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樹、丸林弘典：ポリ[(R)-2-ヒドロキシブチレート]の基礎物性評価と構造解析の試み、平成
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poly(enriched lactate-co-hydroxybutytrate) depolymerase、2015年度日本農芸化学

会大会 (岡山大学、岡山、2015年 3月 27日) 

24. 水野匠詞、柘植丈治：熱特性に優れた新規フェニル基導入型微生物ポリエステルの合成、

日本農芸化学会 2015年度大会 (岡山大学、岡山、2015年 3月 28日) 
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泉亜里紗、大井俊彦、岩田忠久、田口精一：バイオマスを原料とした D乳酸ポリマーのワン

ステップ微生物合成と高機能化、第 64回高分子討論会 (東北大学、仙台、2015年 9月
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分子討論会 (東北大学、仙台、2015年 9月 15日) 

31. 牧野恭平、加部泰三、松本謙一郎、引間孝明、髙田昌樹、竹村彰夫、木村聡、田口精一、

岩田忠久：配向結晶性フィルム及び単結晶を用いたポリ[(R)-2-ヒドロキシブチレート]の結晶

構造解析、第 64回高分子討論会 (東北大学、仙台、2015年 9月 15日) 

32. 石井大輔、加部泰三、ンドゥコ ジョン、松本謙一郎、田口精一、木村聡、岩田忠久：3-ヒドロ

キシ酪酸および乳酸をモノマーユニットに含む生分解性ポリエステルナノファイバーの作製

と特性解析、第 64回高分子討論会 (東北大学、仙台、2015年 9月 15 日) 

33. 加部泰三、檜山雅俊、岩田忠久：分解開始機能の付与を目的とした酵素包埋ポリ乳

酸フィルムの開発、高分子学会第 65 回年次大会（神戸国際会議場、神戸、2016 年

5 月 25 日） 

34. 加部泰三、杉浦高士、引間孝明、高田昌樹、岩田忠久：超高分子量ポリ[(R)-3-ヒド

ロキシブチレート-co-(R)-3-ヒドロキシヘキサノエート]を用いた高強度フィルムの作

製、平成 28 年度繊維学会年次大会 (タワーホール船堀、東京、2016 年 6 月 9 日) 

35. 後藤早希、留野菜月、外村彩夏、松本謙一郎、田口精一、阿部英喜、田中賢二、松

崎弘美：Lactobacillus acetotolerans HT の乳酸脱水素酵素遺伝子のクローニングと

新規乳酸ベースポリマーの生合成、第 23 回日本生物工学会九州支部 飯塚大会（九

州工業大学、飯塚、2016 年 12 月 3 日） 

36. 大井俊彦、滝沢憲治、松本謙一郎、田口精一：パルプ製造廃液を炭素源とした乳酸

ベースポリマーの生産、平成 29 年度 日本農芸化学会大会、（京都女子大学、京都、

2017 年 3 月 19 日） 

37. 滝沢憲治、Ribordy Greg、山崎貴史、松本謙一郎、Zinn Manfred、田口精一：組換

え大腸菌による乳酸ポリマー生産のためのキシロースを炭素源とした高密度培養、

平成 29 年度 日本農芸化学会大会、（京都女子大学、京都、2017 年 3 月 19 日） 

38. 松本謙一郎、大石健太、大井俊彦、田口精一：非天然ポリエステル合成のための重

合酵素の高活性化、平成 29 年度 日本農芸化学会大会、（京都女子大学、京都、

2017 年 3 月 19 日） 

39. 後藤早希、留野菜月、外村彩夏、田口精一、松本謙一郎、阿部英喜、田中賢二、松

崎弘美：組換え大腸菌による新規乳酸ベースポリマーの生合成、平成 29 年度 日本

農芸化学会大会、（京都女子大学、京都、2017 年 3 月 19 日） 

40. 滝沢憲冶、大井俊彦、松本謙一郎、田口精一：乳酸ベースポリマー生産のための木

質抽出液の利用、環境プランニング学会 2017 年春季学術講演会、（東京大学山上会

館、東京、2017 年 6 月 3 日） 

41. 門屋亨介、児玉悠、松本謙一郎、大井俊彦、田口精一：転写因子欠損株を用いた乳

酸ベースポリマー生産大腸菌のリモデリング、平成 30 年度 日本農芸化学会大会、

（名城大学、名古屋、2018 年 3 月 16 日） 

 

［国際］ 

1. Tadahisa Iwata: Synthesis and characterization of xylan and glucomannan ester 

derivatives and their application, The 3rd International Cellulose Conference, 

(Gateau Kingdom, Sapporo, Japan, 10 October, 2012) 

2. Tadahisa Iwata: Synthesis and characterization of xylan and glucomannan ester 

derivatives, The 4th International Symposium of IWoRS, (Quality Plaza Hotel, 

Makassar, Indonesia, 6 November, 2012) 

3. Narihiro Iio, Yukiko Enomoto-Rogers, Hironori Marubayashi, Taizo Kabe, Noreen 

Grace V. Fundador, Akio Takemura, Tadahisa Iwata: Syntheses and 

characterization of pullulan esters, Kyoto International Symposium on Bio-based 

Polymers 2012, (Kyoto Institute of Technology, Kyoto, Japan, 10 December, 2012) 

4. Masatoshi Hiyama, Taizo Kabe, Akio Takemura, Tadahisa Iwata: Control of 
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enzymatic degradation in poly (L-lactic acid) by enzyme embedment and surface 

coating, Kyoto International Symposium on Bio-based Polymers 2012, (Kyoto 

Institute of Technology, Kyoto, Japan, 10 December, 2012) 

5. Hironori Marubayashi, Tadahisa Iwata, Shiori Katsumata, Takeharu Tsuge, 

Takaaki Hikima, Masaki Takata: Crystal and higher-order structure analysis of 

poly[(R)-3-hydroxydecanoate], Kyoto International Symposium on Bio-based 

Polymers 2012, (Kyoto Institute of Technology, Kyoto, Japan, 10 December, 2012) 

6. Risa Iwadate, Hironori Marubayashi, Yukiko Rogers, Akio Takemura, Tadahisa 

Iwata: The effects of P(3HB)-b-PLLA on the structure and properties of P(3HB) 

copolymers/PLLA blends, Kyoto International Symposium on Bio-based Polymers 

2012, (Kyoto Institute of Technology, Kyoto, Japan, 10 December, 2012) 

7. Hironori Marubayashi, Tadahisa Iwata, Takaaki Hikima and Masaki Takata: 

Synthesis and characterization of copolymers composed of L-lactic acid and side-

chain-substituted lactic acids; The 9th SPSJ Intenational Polymer Conference 

(IPC2012), (Kobe Convention Center, Kobe, Japan, 12-14 December, 2012) 

8. Noreen Grace Fundador, Yusuke Omomo, Yukiko Enomoto-Rogers, Tadahisa 

Iwata: Syntheses of xylan and glucomannan derivatives and their applications, 

The 9th SPSJ Intenational Polymer Conference (IPC2012), (Kobe Convention 

Center, Kobe, Japan, 12 December, 2012) 

9. Tadahisa Iwata: Synthesis of xylan and glucomannan esters and their 

applications, 30th Polymer Degradation Discussion Group Meeting (Arts et 

Metiers Paris Tech, Paris, France, 1 September, 2013). 

10. Ryosuke Kadoya, Yuyang Song, Ken'ichiro Matsumoto, Tsutomu Tanaka, Akihiko 

Kondo, Seiichi Taguchi: Single-step production of polyesters from starch in 

Corynebacterium glutamicum by using -amylase cell-surface displaying system, 

Enzyme Engineering XXII, (Toyama International Conference Center, Toyama, 

Japan, September, 2013) 

11. Ken'ichiro Matsumoto, Jian Sun, Seiichi Taguchi: Microbial synthesis of isotactic 

P(2-hydroxybutyrate) from racemic precursor and its property analysis, The 13th 

Pacific Polymer Conference, (Kaohsiung, Taiwan, November, 2013)   

12. Tadahisa Iwata: High performance fibers from microbial polyesters and 

polysaccharide derivatives, International Symposium on Fiber Science and 

Technology (ISF2014), (Tokyo Fashion Town Building, Tokyo, Japan, 30 

September, 2014) 

13. Taizo Kabe, Takeharu Tsuge, Takaaki Hikima, Masaki Takata, Tadahisa Iwata: 

Crystallization behavior, mechanical properties and highly ordered structure of 

P(3HB)/ UHMW-P(3HB) blend fiber: effect of the addition of UHMW-P(3HB), 

International Symposium on Fiber Science and Technology (ISF2014), (Tokyo 

Fashion Town Building, Tokyo, Japan, 30 September, 2014) 

14. Hironori Marubayashi, Shiori Katsuyama, Ayaka Hiroe, Takeharu Tsuge, 

Takaaki Hikima, Masaki Tanaka, Tadahisa Iwata: Molecular, crystal, and higher-

order structures of medium-chain-length poly[(R)-3-hydroxyalkanoate]s, The 10th 

SPSJ International Polymer Conference (IPC 2014), (Epocal Tsukuba, Tsukuba, 

Japan, 4 December, 2014) 

15. Yukiko Enomoto-Rogers, Noreen G.V. Fundador, Tadahisa Iwata: Synthesis of 

xylan derivatives and their applications, International Symposium on Wood 

Science and Technology 2015 (IAWPS2015), (Tower Hall Funabori, Tokyo, Japan, 

16 March, 2015) 

16. Ayaka Hiroe, K. Maezima, Takeharu Tsuge: Biosynthesis of medium chain length 

homo polyhydroxyalkanote from plant biomass, The 5th International Conference 

on Bio-based Polymers, (National University of Singapore, Singapore, 25 June, 

2015) 

17. Takeharu Tsuge: PhaC Box: Change the designation of lipase box-like sequence, 
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International Symposium on Biological Polyesters 2016 (ISBP2016) (Hotel Rafael 

Atocha, Madrid, Spain, 26 September, 2016) 

18. Daisuke Ishii, Kenji Takisawa, Ken’ichiro Matsumoto, Toshihiko Ooi, Takaaki 

Hikima,Masaki Takata,Tadahisa Iwata, Seiichi Taguchi: Long-term stability of 

flexibility of microbial poly(lactate-co-3-hydroxybutyrate) films, Kick-off 

Symposium in OsakaUniversity “Japan-South-East Asia Collaboration Hub of 

Bioplastics Study”, (Osaka University, Osaka, Japan, 31 July, 2017) 

 

② ポスター発表 （国内会議 93件、国際会議 31件） 

[国内］ 

1. 加部泰三、岩田忠久、引間孝明、高田昌樹: ポリ[(R)-3-ヒドロキシブチレート-co-

(R)-3-ヒドロキシヘキサノエート]を用いた高強度繊維の作製、平成 25 年度繊維学会

年次大会、 (タワーホール船堀、東京、2013 年 6 月 12 日) 

2. 加部泰三、引間孝明、高田昌樹、岩田忠久: 二段階延伸法を用いた微生物産生ポリエ

ステル繊維の高強度化、平成 25 年度第 44 回繊維学会夏季セミナー、 (群馬県、

2013 年 8 月 8 日) 

3. 石井大輔、フンダドールノリーン、ロジャース有希子、岩田忠久: キシランアルキル

エステルのポリ乳酸核剤効果に関する検討、第 62 回高分子討論会、 (金沢大学、金

沢、2013 年 9 月 11 日) 

4. 白石雅也、廣江綾香、柘植丈治：ポリヒドロキシアルカン酸の微生物合成における

分子量低下要因の研究、高分子学会第 62 回高分子討論会、（金沢大学、金沢、2013

年 9 月 11 日） 

5. 石井大輔, フンダドールノリーン, ロジャース有希子, 岩田忠久: キシランアルキル

エステルのポリ乳酸核剤効果に関する検討;  第 62 回高分子討論会、（金沢大学、金

沢, 2013 年 9 月 11 日) 

6. 廣江綾香、柘植丈治：大腸菌を用いた超高分子量ポリヒドロキシアルカン酸生産と

生合成メカニズム、高分子学会第 62 回高分子討論会、（金沢大学、金沢、2013 年 9

月 12 日） 

7. 飛谷康太、笹森哲弥、松本謙一郎、田口精一：組換えコリネ型細菌によるポリ乳酸

様ポリマー生産の増強、日本農芸化学会北海道支部夏季シンポジウム、（旭川国際会

議場、旭川、2013 年 8 月 10 日） 

8. 門屋亨介、Yuyang Song、飛谷康太、松本謙一郎、田中勉、近藤昭彦、田口精一：

コリネ菌の細胞表層提示技術を用いたデンプンからの乳酸様ポリマーの生産、日本

農芸化学会北海道支部夏季シンポジウム、（旭川国際会議場、旭川、2013 年 8 月 10

日） 

9. 大井俊彦、佐々木勝平、ンドゥコジョン、松本謙一郎、田口精一：非可食性植物バ

イオマスからの P(3HB)の微生物生産、第 65 回日本生物工学会大会、（広島国際会議

場、広島、2013 年 9 月 18 日） 

10. 佐々木勝平、大井俊彦、ンドゥコジョン、松本謙一郎、田口精一：植物バイオマス

を用いた共重合ポリエステルの生産、第 65 回日本生物工学会大会、（広島国際会議

場、広島、2013 年 9 月 18 日） 

11. 松本謙一郎、越智杏奈、大場貴史、高谷真宏、田口精一：ポリヒドロキシアルカン

酸重合酵素の機能改変によるポリマー構造制御、第 65 回日本生物工学会大会、（広

島国際会議場、広島、2013 年 9 月 18 日） 

12. 斯波哲史、松本謙一郎、田口精一：糖を利用した組換え大腸菌でのグリコール酸ベ

ースポリマーの生産、第 65 回日本生物工学会大会、（広島国際会議場、広島、2013

年 9 月 18 日） 

13. 崔允圭、松本謙一郎、田口精一：不飽和モノマーを導入した 2-ヒドロキシブタン酸

ベースポリマーの生合成とその応用、第 65 回日本生物工学会大会、（広島国際会議



 

場、広島、2013 年 9 月 18 日） 

14. 三宅政裕、寺井彩月、松本謙一郎、加藤泰三、岩田忠久、田口精一：2-ヒドロキシ

ブタン酸ベースポリマーの微生物合成とその物性解析、第 65 回日本生物工学会大

会、（広島国際会議場、広島、2013 年 9 月 18 日） 

15. 門屋亨介、Yuyang Song、飛谷康太、松本謙一郎、田中勉、近藤昭彦、田口精一：

デンプンを炭素源に用いたポリ乳酸様ポリマーの合成、第 65 回日本生物工学会大

会、（広島国際会議場、広島、2013 年 9 月 18 日） 

16. ロジャース有希子、ノリーン フンダドール、岩田忠久: キシランエステルおよびコ

ポリマーの合成とその性質、第 3 回 JACI/GSC シンポジウム、 (東京国際フォーラ

ム、東京、2014 年 5 月 23 日) 

17. 水野匠詞、柘植丈治：フェニル基を有する新規微生物ポリエステルの合成、第 3 回

JACI/GSC シンポジウム、（東京国際フォーラム、東京、2014 年 5 月 23 日） 

18. 水野匠詞、柘植丈治：フェニル基を有する新規微生物ポリエステルの合成、第 63 回

高分子学会年次大会、（名古屋国際会議場、名古屋、2014 年 5 月 28 日） 

19. 杉浦高士、加部泰三、竹村彰夫、岩田忠久、大竹勝人: 微生物産生ポリエステルの物

性および球晶形成に対する分子量効果、平成 26 年度繊維学会年次大会、（タワーホ

ール船堀、東京、2014 年 6 月 12 日） 

20. 牧野恭平、加部泰三、竹村彰夫、岩田忠久、田口精一、松本謙一郎、引間孝明、高

田昌樹、丸林弘典: ポリ[(R)-2-ヒドロキシブチレート]の基礎物性評価と構造解析の

試み、平成 26 年度繊維学会年次大会、 (タワーホール船堀、東京、2014 年 6 月 12

日) 

21. Jian Sun, John Nduko, Ken’ichiro Matsumoto, Toshihiko Ooi, Saiichi Taguchi: 

Enzymatic characterization of a polymer degrading enzyme from isolated 

bacterium, The 3rd Frontier Chemistry Center Symposium Challenges at 

Frontier of Chemical Sciences、 (北海道大学、札幌、2014 年 6 月 13 日） 

22. 飛谷康太、松本謙一郎、田口精一: 乳酸ポリマー合成コリネ菌の細胞内モノマー解析

に基づく高生産化、高分子学会北海道支部若手研究会、（定山渓ビューホテル札幌、

2014 年 8 月 29 日） 

23. 青木駿介、松本謙一郎、田口精一: コンビナトリアルケミストリー的手法による 2-

ヒドロキシ酪酸重合酵素の重合能力の強化、高分子学会北海道支部若手研究会、（定

山渓ビューホテル、札幌、2014 年 8 月 29 日） 

24. 横尾俊憲、平出幸和、田口精一、松本謙一郎: グリコール酸ポリマーの生合成経路の

構築、高分子学会北海道支部若手研究会、（札幌、2014 年 8 月 29 日） 

25. 高谷真宏、松本謙一郎、田口精一: 微生物合成法および化学合成法による配列が異な

る PHA 共重合体の合成、高分子学会北海道支部若手研究会（定山渓ビューホテル、

札幌、2014 年 8 月 29 日） 

26. 児玉悠、門屋亨介、松本謙一郎、田口精一: 生合成乳酸ベースポリマーの高生産化を

目指した宿主大腸菌の遺伝子改変、高分子学会北海道支部若手研究会、（定山渓ビュ

ーホテル、札幌、2014 年 8 月 29 日） 

27. 平出幸和、斯波哲史、孫健、大井俊彦、田口精一、松本謙一郎: グリコール酸ベース

ポリマーの微生物合成とポリマーの分解性評価、高分子学会北海道支部若手研究

会、（定山渓ビューホテル、札幌、2014 年 8 月 29 日） 

28. 大野敦士、三宅政裕、松本謙一郎、田口精一: 生合成 P[(R)-2-ヒドロキシ酪酸]を用

いたポリ乳酸ブレンドの作成と物性解析、高分子学会北海道支部若手研究会、（定山

渓ビューホテル、札幌、2014 年 8 月 29 日） 

29. Jian Sun, John Nduko, Ken'ichiro Matsumoto, Toshihiko Ooi, Seiichi Taguchi: 

Improvement of biodegradability of PLA by introduction of 3-hydroxybutyrate 

units and characterization of its degrading enzyme、高分子学会北海道支部若手研

究会、（定山渓ビューホテル、札幌、2014 年 8 月 29 日） 
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35. 横尾俊憲、平出幸和、田口精一、松本謙一郎：グリコール酸ポリマーの生合成経路
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年 9 月 9 日） 

36. 高谷真宏、大場貴史、松本謙一郎、田口精一：高分子量 2-ヒドロキシブタン酸ベー
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Takaaki Hikima, Masaki Takata: Crystal and higher-order structure analysis of 

poly[(R)-3-hydroxydecanoate], Kyoto International Symposium on Bio-based 

Polymers 2012, (Kyoto Institute of Technology, Kyoto, Japan, 10 December, 2012) 

4. Risa Iwadate, Hironori Marubayashi, Yukiko Rogers, Akio Takemura, Tadahisa 

Iwata: The effects of P(3HB)-b-PLLA on the structure and properties of P(3HB) 

copolymers/PLLA blends, Kyoto International Symposium on Bio-based Polymers 

2012, (Kyoto Institute of Technology, Kyoto, Japan, 10 December, 2012) 

5. Hironori Marubayashi, Tadahisa Iwata, Takaaki Hikima, Masaki Takata: 

Synthesis and characterization of copolymers composed of L-lactic acid and side-

chain-substituted lactic acids; The 9th SPSJ Intenational Polymer Conference 

(IPC2012), (Kobe Convention Center, Kobe, Japan, 12 December, 2012) 

6. Chizuru Hongo, Hiroyuki Ichino, Toshihisa Tanaka, Kentaro Uesugi, Akihisa 

Takeuchi, Yoshio Suzuki, Masugu Sato, Takaaki Hikima, Masaki Takata, 

Tadahisa Iwata: Development of porous fibers produced from microbial polyester 

and highly-ordered structure analysis using synchrotron radiation, The 9th SPSJ 

Intenational Polymer Conference (IPC2012), (Kobe Convention Center, Kobe, 

Japan, 12 December, 2012) 

7. Ayaka Hiroe, Takeharu Tsuge: Biosynthetic mechanism of ultrahigh-molecular-

weight polyhydroxyalkanoate in genetically engineered Escherichia coli, The 4th 

International Conference on Biobased Polymers, (Hanyang University of 

Technology, Seoul, South Korea, 25 September, 2013) 

8. Daisuke Ishii, Noreen Fundador, Yukiko Enomoto-Rogers, Tadahisa Iwata: Xylan 

alkyl esters as nucleation agents for poly(lactide)s, The 4th International 

Conference on Biobased Polyers (ICBP2013), (Hanyang University of Technology, 

Seoul, South Korea, 26 September, 2013) 

9. Taizo Kabe, Takaaki Hikima, Masaki Takata, Tadahisa Iwata: Transition of 

spherulite morphology in crystalline/crystalline binary blend of microbial 

polyesters, HPI-FAPS International Conference on Innovation in Polymer Science 

& Technology 2013, (Inna Garuda Hotel, Yogyakarta, Indonesia, 9 October, 2013) 

10. John Masani Nduko, Ken’ichiro Matsumoto, Toshihiko Ooi, Seiichi Taguchi: 

Efficient production of poly(lactate-co-3-hydroxybutyrate) using hemicellulose-

derived sugar, xylose, in engineered Escherichia coli overexpressing a galactitol 

transporter, Frontier Chemistry Center International Symposium 2013, 

(Hokkaido University, Sapporo, Japan, 9 December, 2013) 

11. Jian Sun, Ken’ichiro Matsumoto, John Masani Nduko, Seiichi Taguchi: 

Biosynthesis, physical properties and enzymatic degradation of isotactic (R)-2-

Hydroxybutyrate-based polyester, Frontier Chemistry Center International 



 

Symposium 2013, (Hokkaido University, Sapporo, Japan, 9 December, 2013) 

12. Daisuke Ishii, Yukiko Enomoto-Rogers, Noreen G. V. Fundador, Tadahisa Iwata : 

Xylan alkyl esters as biomass-derived nucleation agents for poly(lactide)s, IUPAC 

World Polymer Congress Macro2014 (Chiang Mai International Convention and 

Exhibition Center, Chiang Mai, Thailand, 10 July, 2014)  

13. Taizo Kabe, Ken’ichiro Matsumoto, Takaaki Hikima, Masaki Takata, Seiichi 

Taguchi, Tadahisa Iwata: Crystallization and thermal properties of microbial 

synthesized poly[(R)-lactate-co-(R)-2-hydroxybutyrate], International Symposium 

on Materials for Enabling Nanodevices 2014 (ISMEN2014), (National Cheng 

Kung University, Tainan, Taiwan, 4 September, 2014) 

14. Camila Utsunomia, Jian Sun, Ken’ichiro Matsumoto, Toshihiko Ooi, Seiichi 

Taguchi: Mechanism of poly(lactate-co-hydroxybutyrate) degradation by a soil 

bacterium depolymerase, Japan-Taiwan Bilateral Polymer Symposium 2015 

(JTBPS 2015), (Hokkaido University, Sapporo, 3 September, 2015) 

15. Daisuke Ishii, Misaki Kimishima, Katsuto Otake, and Tadahisa Iwata: 

Nucleating effect of xylan propionate on poly(lactide) stereocomplex, 2015 

International Chemical Congress of Pacific Basin Societies (Pacifichem2015), 

(Hawaii Convention Center (Hawaii Convention Center, Honolulu, Hawaii, USA, 

18 December, 2015) 

16. C. Utsunomia, K. Matsumoto, T. Ooi, Y. Kodama, S. Sato, S. Taguchi:Enzymatic 

degradation behavior of the biobased poly(D-lactate-co-D-hydroxybutyrate), The 

4th International Symposium on AMBITIOUS LEADER’S PROGRAM Fostering 

Future Leaders to Open New Frontiers in Material Science, (Hokkaido 

University, Sapporo, Japan, 8 November, 2016) 

17. Daisuke Ishii, Kenji Takisawa, Takaaki Hikima, Masaki Takata, Ken’ichiro 

Matsumoto, Toshihiko Ooi, Seiichi Taguchi and Tadahisa Iwata:Effect of 

Monomeric Composition on Mechanical Properties and Crystallinity of Microbial 

Poly[(R)-lactate-co-(R)-3-hydroxybutyrate],The 6th Asia-Oceania Conference on 

Sustainable and Green Chemistry (AOC-SGC6),City University of Hong Kong, 

Hong Kong, China, 29 November, 2016) 

18. R. Fujii, M. Takaya, T. Ooba, K. Matsumoto, T. Ooi, S. Taguchi：Chiral synthesis 

production of poly[(R)-2-hydroxybutyrate-co-(R)-3-hydroxybutyrate] from racemic 

precursors using engineered polymerizing enzyme with strict enantiospecificity、

北海道大學/元智大學雙邊交流會、(元智大学、台北、台湾、20 February, 2017) 

19. K. Oishi, K. Matsumoto, T. Ooi, S. Taguchi：Evolutionary engineering of poly(2-

hydoroxybutyrate) synthase for enhancing the enzymatic activity、北海道大學/元

智大學雙邊交流會、（元智大学、台北、台湾、20 February, 2017) 

20. R. Fujii, M. Takaya, T. Ooba1, K. Matsumoto, T. Ooi, S. Taguchi：Chiral 

synthesis production of poly[(R)-2-hydroxybutyrate-co-(R)-3-hydroxybutyrate] 

from racemic precursors using engineered polymerizing enzyme with strict 

enantiospecificity、National Taiwan University -Hokkaido University Joint 

Student Symposium, (National Taiwan University、Taipei, Taiwan, 21 February, 

2017) 

21. K. Oishi, K. Matsumoto, T. Ooi, S. Taguchi：Evolutionary engineering of poly(2-

hydoroxybutyrate) synthase for enhancing the enzymatic activity National 

Taiwan University -Hokkaido University Joint Student Symposium, (National 

Taiwan University、Taipei, Taiwan, 21 February, 2017) 

22. R. Fujii, M. Takaya, T. Ooba1, K. Matsumoto, T. Ooi, S. Taguchi：Chiral 

synthesis production of poly[(R)-2-hydroxybutyrate-co-(R)-3-hydroxybutyrate] 

from racemic precursors using engineered polymerizing enzyme with strict 

enantiospecificity National Taipei University of Technology-Hokkaido University 

students joint symposium in 2017, (National Taipei University of Technology, 



 

Taipei, Taiwan, 23 February, 2017) 

23. K. Oishi, K. Matsumoto, T. Ooi, S. Taguchi：Evolutionary engineering of poly(2-

hydoroxybutyrate) synthase for enhancing the enzymatic activity National 

Taipei University of Technology-Hokkaido University students joint symposium 

in 2017, (National Taipei University of Technology, Taipei, Taiwan, 23 February, 

2017) 

24. Fakhrul Ikhma Bin Mohd Fadzila, Koki Maezima, Suzuran Watanabe, Ayaka 

Hiroe, Takeharu Tsuge: Bioproduction of medium-chain-length 

polyhydroxyalkanoate (MCl-PHA) from plant oil by using fed-batch culture of 

Escherichia coli, The 6th International Conference on Bio-based Polymers 

(ICBP2017), (Yuan Ze University, Taipei, Taiwan, 15 May, 2017) 

25. Camila Utsunomia, Ken’ichiro Matsumoto, Chiaki Hori, and Seiichi Taguchi.：

Application of D-lactate-based oligomers secreted by engineered Escherichia coli 

on polylactide production、6th JACI/GSC Symposium、(Tokyo、4 July, 2017) 

26. Pengtao Huang, Takaya Okoshi, Ayaka Hiroe, Takeharu Tsuge: Biosynthesis of 

polyhydroxyalkanoates consisting of saturated and unsaturated monomers by 

Pseudomonas spp. from various carbon sources, Kick-off Symposium “Japan-

South-East Asia Collaboration Hub of Bioplastics Study”, Osaka University, 

Osaka, Japan, 31, July 2017) 

27. Yuka Nanbu, Takeharu Tsuge: Polymerization activity of polyhydroxyalkanoate 

synthase having point mutation at its active site, Kick-off Symposium “Japan-

South-East Asia Collaboration Hub of Bioplastics Study”, (Osaka University, 

Osaka, Japan, 31 July, 2017) 

28. Shoji Mizuno, Takeharu Tsuge: Biosynthesis and thermal characteristics of 

polyhydroxyalkanoates bearing aromatic groups as side chains, Satellite 

Symposium of JSPS-Core-to-Core Program in Todai, (The University of Tokyo, 

Tokyo, Japan, 3 August, 2017) 

29. Takahiro Kihara, Kouhei Mizuno, Ayaka Hiroe, Takeharu Tsuge: (R)-hydratase 

from Bacillus cereus supplies short chain length PHA monomers via β-oxidation, 

Satellite Symposium of JSPS-Core-to-Core Program in Todai,( The University of 

Tokyo Tokyo, Japan, 3 August, 2017) 

30. Fakhrul Ikhma Bin Mohd Fadzila, Koki Maezima, Suzuran Watanabe, Ayaka 

Hiroe, Takeharu Tsuge: Biosynthesis of medium-chain-length 

polyhydroxyalkanoate (mcl-PHA) homopolymer by using recombinant 

Escherichia coli strain, Satellite Symposium of JSPS-Core-to-Core Program in 

Todai, (The University of Tokyo, Tokyo, Japan, 3 August, 2017) 

31. Ryunosuke Fujii, Ken’ichiro Matsumoto, Chiaki Hori, Masahiro Takaya, Takashi 

Ooba, Seiichi Taguchi, Toshihiko Ooi, Takuya Isono, and Toshifumi Satoh: 

Dynamic changes of intracellular monomer levels regulate block sequence of 

polyhydroxyalkanoates in engineered Escherichia coli, International Symposium 

on Biomass Refinery: From Biomass Crops to Chemicals and Fuels, (Hokkaido 

University, Sapporo, Japan, 6 February, 2018) 

 

(４)知財出願 

 

①国内出願 (3件)  

(ア) 発明の名称：MtgA 遺伝子を欠損した微生物、発明者：田口精一、門屋亨介、出

願人：国立大学法人北海道大学、出願日：平 27.05.29、出願番号：特願 2015-

1107772.  

(イ) 発明の名称：高分子量微生物産生ポリエステルの合成法、発明者：松本謙一郎、

田口精一、出願人：国立大学法人北海道大学、出願日：平 27.08.03、出願番号：

特願 2015-153415. 



 

 

②海外出願 (2件) 

1. 発明の名称：MtgA 遺伝子の欠損した微生物、発明者：田口精一、門屋亨介、出

願人 ：国立大学法人北海道大学、出願日：平 27.05.01 、出願番号：

PCT/JP2016/065587、出願国：日本 

2. 発明の名称：MtgA 遺伝子の欠損した微生物、発明者：田口精一、門屋亨介、出

願人：国立大学法人北海道大学、出願日：平 30.01.12、公開日：平 30.04.11、出

願番号：16803206.8、出願国：ヨーロッパ 

 

③その他の知的財産権 

 特になし 

 

(５)受賞・報道等  

 

①受賞 

1. 北海道大学研究総長賞、田口精一、 2014 年 3 月 24 日 

2. Best Poster Award, Macro2014, Daisuke Ishii: Xylan alkyl esters as biomass-

derived nucleation agents for poly(lactide)s, 6-11 July 2014, Chiang Mai, 

Thailand 

3. Poster Award, The 3rd FCC International Symposium, Jian Sun: Enzymatic 

characterization of a polymer degrading enzyme from isolated bacterium, 13 

June, 2014, Sapporo, Japan 

4. 矢崎学術賞（功績賞）岩田忠久：高耐熱性バイオマスプラスチックの開発と応用に

関する研究、2015 年 3 月 12 日、矢崎科学技術振興財団、東京 

5. 長瀬研究振興賞 岩田忠久：微生物産生ポリエステルの超高分子量化と高性能繊維

化、2015 年 4 月 1 日、長瀬科学技術振興財団、東京 

6. 柘植丈治：微生物ポリエステルの超高分子量化と末端構造制御、旭化成賞（高分子

学会）、2015 年 9 月 

微生物ポリエステルの分子量制御機構の一端を明らかにし、その機構を応用したポ

リマー鎖末端構造法を開発した業績が評価され、旭化成賞（高分子学会）を受賞し

た。 

7. 平成 28 年度繊維学会年次大会若手優秀発表賞、加部泰三： 

研究課題「超高分子量ポリ[(R)-3-ヒドロキシブチレート-co-(R)-3-ヒドロキシヘキサ

ノエート]を用いた高強度フィルムの作製」 2016 年 6 月 8 日 

8. ＊平成 28 年度科学技術分野の文部科学大臣表彰科学技術賞（研究部門）：田口精一、

松本謙一郎、業績名「ポリ乳酸完全生合成に関する研究」 

9. 平成 29 年度繊維学会年次大会若手ポスター賞、町田大地： 

研究課題「微生物産生ポリエステルナノファイバーにおける細胞増殖性の評価」 

2017 年 6 月 8 日 

 

②マスコミ（新聞・ＴＶ等）報道（プレス発表をした場合にはその概要もお書き下さい。） 

10. 田口精一：「「微生物工場」で作る高付加価値バイオプラスチック」、JST 

news、2013 年 11 月 1 日 

11. 田口精一「：微生物の体内で直接乳酸ポリマーを合成」、Newton、2013 年 11 月

7 日 

12. 柘植丈治 「透明・柔軟なバイオ樹脂 中鎖脂肪酸から菌が合成」、日経産業新

聞、2014 年 7 月 2 日 

東工大 G で進めているホモ PHA 合成に関して、新しいバイオ樹脂として、中鎖脂

肪酸から合成する方法や透明で柔軟な物性、期待される用途について紹介された。 

http://www.fp.a.u-tokyo.ac.jp/lab/polymer/common/pdf/2017/Fiber%20conference%20poster%20award.PDF


 

13. 田口精一「クラーク博士もびっくり！生物由来のバイオプラスチック」、TBS ラジ

オ「萩上チキ Session 知る→わかる→動かす」、2014 年 7 月 3 日、10 日、17

日、24 日、31 日放送（５回） 22：00-24：55 

14. 田口精一「新たな生物、人の手で作製 生産現場革新に期待」、日本経済新聞、

2015 年 2 月 10 日 

15. 田口精一「燃費よくバイオプラスチックを高生産する「風船型」微生物工場の開

発」北海道大学プレスリリース 2015 年 6 月 4 日 

微生物の形態形成を担うペプチドグリカンの合成に関わる一酵素の機能不全が功を

奏して，合成されるバイオプラスチックの内圧によって膨張する「風船」の機能を

獲得した大腸菌（微生物工場）を開発することに成功した。この「風船型」微生物

工場は，バイオプラスチックを合成しない時は野生型微生物工場と全く同じ振る舞

いをするが，バイオプラスチック合成に連動してより高い対糖収率（高効率燃費）

でバイオプラスチック収量が向上する機能も獲得していた。 

16. 田口精一「北大、風船のように膨らむバイオプラスチック生産微生物を開発」財

経新聞 2015 年 6 月 6 日 

17. 田口精一「バイオプラ生産微生物で効率化 変異遺伝子投入膨張細菌に蓄積」日

刊工業新聞 2015 年 6 月 10 日 

18. 田口精一「大腸菌でプラ効率よく 北大、高分子適用に道」日経産業新聞、2015

年 6 月 12 日  

 

テレビ出演 

19. 加部泰三、TBS「未来の起源」、2014 年 4 月 6 日放送 23:09 - 23:15 TBS 

 

③その他 

特になし 

 

 

  



 

§５ 研究期間中の活動 
 

５．1 主なワークショップ、シンポジウム、アウトリーチ等の活動 

  

年月日 名称 場所 参加人数 概要 

2014年 2月

16日 

第 74回サイエンス・カ

フェ札幌 

紀伊國屋書

店札幌本店 

約 100人 「夢のプラライフ」と銘打って

市民向けに研究説明 

2014年 5月

17・18日 

第 87回東京大学五月

祭 

東京大学 約 220人 

（合計） 

来場者向け研究室公開に

おける研究紹介と模擬実験 

2014年 10

月 7日 

研究室見学 東京大学 7人 東京都立南多摩中等教育

学校の生徒向け研究紹介

（研究説明、演示実験と質

疑応答） 

2015年 6月

4日 

研究室見学 東京大学 7人 東京都立南多摩中等教育

学校の生徒向け研究紹介

（研究説明、演示実験と質

疑応答） 

2015年 8月

27・28日 

JST フェア 2015 東京ビッグ

サイト 

約 150人 

（合計） 

CREST研究領域紹介ブー

スにおけるパネル展示およ

び研究説明（廣江綾香博士

研究員＋石井大輔博士研

究員） 

2015 年 9 月

8日〜12日 

学術講演会 北海道大学 28人 スイスより、Manfred Zinn

教授を招聘し、招待講演と

研究議論を行った（JST より

支援）。 

 
 

 


