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論文内容の要旨

本論文は，工業触媒としてその応用が拡大しつつある固定化酵素の速度論的特性の解析と固定化時

における酵素活性低下の要因の解明によって，一層すぐれた固定化酵素の開発に資するために行フた

研究結果をまとめたものであり，緒論，本文 5 章および総括からなっている。

緒論では，固定化酵素の研究史を略述し，工業的応用にあたっての問題点を指摘している。

第 1 章では，工業触媒としての利用に適した方法である物理吸着法またはイオシ結合法による酵素

の固定化について述べている。固定化前後の酵素活性比と担体の結合能とを指標とする担体選定方法

を示し，この方法をglucose oxidase および glucoamy lase の固定化に適用し，前者の担体として活

性炭および Amberlite CG-50がすぐれていること， glucoamylase の固定化には， Amberlite CG-

50が最適であることを見い出している。

第 2 章では， Amberlite CG-50を担体とする固定化 glucoamy lase の活性についてさらに洋細な検

討を加えており， Amberlite の粒径によって酵素活性および反応のみかけの活性化エネルギーが変化

する現象を見い出し，本固定化酵素における活性低下の一要因として，粒子内拡散抵抗が関与してい

ることを明らかにしている。

第 3 章では，固定化 εlucoamylase の熱安定性および連続反応における安定住を検討している。ま

た，本系に対応する反応モデルを設定し，独立に実測した速度パラメーターを用いて触媒有効係数を

求め，この有効係数によって，マルトース加水分解反応速度に対する固定化酵素の粒径および基質濃

度の影響をよく説明しうることを明らかにしている。

第 4 章では，複数酵素の固定化法に関する基礎的知見を得るために，アクリルアミド包括法固定化
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に伴う hexokinase および glucose-6 -phosphate dehydrogenase の活性低下の要因を追求してい

る。その結果，アクリルアミドモノマーそのものの作用が固定化時にこれらの酵素を失活させること

を指摘してhexokinase に対してはグルコースを， G-6 -PDH には NADP+ を固定化時における重合

液に添加することにより活性収率を約 2 倍に高め得ることを見い出している。

第 5 章では，複数酵素の固定化方式と目的物質の反応収率との関係を解析的に検討するとともに

混在酵素による副反応の影響，中間生成物の安定性および担体内有効拡散係数の影響等について定量

的な検討を行い，すべての酵素を同一担体に包括する場合の有利性を生ずる反応系を指摘している。

総括では，本研究で得られた諸成果を要約している。

論文の審査結果の要旨

本論文は単一酵素及び複合酵素を用いて効率の良い固定化法と固定化酵素の操作条件を探索するた

めに，固体触媒としての反応速度と物質移動との関係を中心に解析を展開したもので次のような知見

を得ている。

1 )固定化前後の活性比および担体と酵素の結合能を指標として担体の選定を行うことを提案し，例

えば glucoamy lase の固定化にはアンバーライト CG-50 が最適で、ある。

2) 固定化担体の粒子径の影響を検討し，固定化酵素の活性低下の主要因は粒子内拡散抵抗である。

3) 固定化 glucoamylase の触媒有効係数と Thiele モジ、ユラスの関係を求め，モジュラスの値が大き

い場合，基質濃度の高い場合には Michaelis- Menten 式の適用が困難となる。また，固定化酵素反

応の温度依存性は容積当りの反応速度係数の変化に基づく。

4) アクリルアミド包括法による酵素固定化時において， hexokinase に対してはグルコースが， glucｭ

ose-6-phosphate dehydrogenase には酸化型ニコチンアミドアデニンジヌクレオチドリン酸の添

加が酵素活性の低下を軽減する。

5 )複合酵素を同一担体に包括する場合の反応収率と別個に包括して反応器内に設置する場合の反応

収率との比較を直鎖反応である hexokinaseと4g1ucose- 6 -phosphate dehydrogenase の系を例

として実験的，理論的に解析し，同一担体内に包括させることの有利性を明白にしている。さらに

酵素的，非酵素的分岐反応をともなう系についても理論的解析を行い，同一担体に包括せしめて有

利性を生ずる反応系を指摘した。

以上の成果は，酵素固定化技術の向上に貢献するとともに固定化酵素の反応速度，反応収率を解析

するための理論的手がかりと指針を与えており生物化学工学の発展に寄与するところが大きい。よっ

て本論文は博士論文として価値あるものと認める。
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