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　　AmethQd 　f。r 眠 estimati ・ n 。f　ethan ・l　c。 ncentratiQn 　using 　a　mass ・H・ w 　meter 　t・ detect
the 　CO2 　evolved 　from　a 　continuous 　fermentor　was 　developed．　 In　a　single −stage 　reactor ，　an
estim 邑 ting 　 equatiQn 　 was 　 theorctic 記ly　 constructed 　 from　 a　di伍erential 　 equation 　 of 　mass

b証ance 　fbr　ethanol 　production．　It　was ；
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Here ，　lf　the　dilution　rate ，D ，　and 　CO2 　gas　now 　rate
，
　Vto2，　f沁 m 　time 　to　to ‘were 　given，

the

ethanol 　concentration 　could 　be　determined 、　 The 　 constant ，　 K ，　 de血ned 　 as 　the 　 amount 　 of

ethanol 　produced （g）per　liter　of 　evolved 　CO2 ，　was 　affected 　by　the 　temperature 　in　the 　con ・

tinuous 　fermentor．　 A 　］earning 　method 　to　identifソ the 　con5tant 　in　the 　running 　reactor 　is　pro −

posed．　 By 山 is　 method ，　 when 　 about 　 10　 ethanol 　 measurcments 　 were 　 obtained 　 by　gas
chromatography 口the 　constant 　was 　identified　with 　near 　accuracy ，　and 　di〔ferences　between　thc

measured 　 and 　 c田culated 　 values 　 were 　 verv 　narrow ．

　前報 夏・2）に お い て 糖化液を用 い た 清酒 の 連続醸造 に

関 し繰 り返 し半 回 分発酵槽 （以 後前 槽 とす る ） と こ れ

に 連結 した カ ラ ム か らな る装置が，雑菌汚染に 対 して

強い 抵抗力 を持 っ て い る こ と，また ， そ の 装置を 運転 ，

設計す る に 必 要 な動力 学 的研究を 報告 した ．一
方，杜

氏 の 高齢化や 慢性的な人手不 足 な どを考え る と，本バ

イ オ リ ア ク タ
ーシ ス テ ム の オ ソ ラ イ ン 計 測 お よび 制御

は 実現 すべ き課題 で あ っ た．

　清 酒 醸造 に お い て ア ル コ ール の 計測は 最大の 要点 で

あ り，そ の オ ソ ラ イ ン 計測 の 試み が い くつ か 報 告 され

て い る．近藤ら Sm5 ）は 従来 の 清酒醸造 に お い て ，自動

サ ソ プ リ ソ グ装置，チ ュービ ン グ セ ソ サ ー法， 超音波

† 清酒 の 連続醸造 に 関す る研究 （第 3報）．
＊

連絡先，Corresponding　author ．

音速度計を，大石ら
6）は 液化仕込み に お い て振動式密

度計 に よ り醪 中 の ア ル ＝ 一ル 濃度 お よ び 比重 を 正 確 に

測定 し 得る こ とを 報告 し て い る．

　今安 ら，7｝柴 田
S｝は ，清 酒 醸造 も含 め た 回 分発酵 に

お け る ア ル コ
ー

ル 濃度 の 測定 が ， 発生す る CO2 ガ ス

を 測定す る こ と に よ っ て 可 能 で あ る こ とを報告して い

る が，連続発酵方式 に お け る ア ル コ
ール 濃度の 測定 に

関す る 報告 は な い ．こ れ は槽か らの 発酵液の 流出，希

釈を 伴 うた め 回 分発酵に お け る方法が適用 で きな い た

め で あ る ．

　本報 で は ，連続発酵槽内の ア ル コ ール 濃度を，質量

流量計を 用 い て発生する CO2 ガ ス を測定す る こ とに

よ り推定す る こ とを 目的 と し て 研究 を行 っ た の で 報 告

す る，
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　供 試 菌 株

い た．

　培地組成

実　験　方　法

Sa‘charomlces 　cerevisiae　Kyoka ト701 を 用

半合 成培地 と し て ，］1 中 KH2PO4

5g ，　MgSO47H ，02g ，ポ リペ ブ ト ン 10g ，酵母 エ キ ス

5g を含む もの を用 い た．糖化液 は 前報り に従い 調製

した．

　固 定化酵 母　　担 体 と し て ア ル ギ ソ 酸 ナ ト リ ウ ム 3

％，塩化 カ ル シ ウ ム 2％を 用 い ，前報 り に 従 い 調製 し，

こ れ を 前培養後 4°C に て 保存 し，適宜 使 用 した ．

　分析　　エ タ ノ ール は ガ ス ク 卩 マ ト グ ラ フ ィ
ー

を 用

い て 測 定 した．

　装置　　連続発酵槽 か ら発生す る CO2 を 測 定す る

た め に ，発酵槽 か ら流出す る 気液 混 合 状態 の 発酵液 を

ガ ス 液分離装置に 導 き，大半 の CO2 ガ ス を 分 離 した ．

本装置の 概略図を Fig．1に 示すが ，発酵液は まず槽 A

に 入 り，こ こ で液は管 B を 通 り槽 C に 落下 し，槽 C

で の 増分 は 貯蔵槽に 送 られ る ．一
方槽 A 中の ガ ス が

槽 C へ 移動 し な い よ う槽 C 内 の 液部 が 示す管 B へ の

圧 力 が，ガ ス が 槽 C へ 与 え る圧 力 に 勝 る程 度 に 十 分

量 の 容積 を 槽 C が持つ よ うに 製作 し た．ガ ス 液分離

装置は 以 上 の よ うに 構成 し，流 出 す る 液 部 に 溶 存す る

CO2 は 測定 し て お らず，誤差要因 と し て振舞うと考

え られ る た め 緩述の 校正方法を用意 し，誤差を 吸 収す

る こ と と した，

　槽 A か ら流出す る ガ ス を60％硫酸水溶液槽を 通 過

させ る こ とに よ り水 分を 除 い た ．な お 回 分 発 酵 槽 お よ

び 前槽か ら発生す る ガ ス は 直接硫酸槽 に 導 い た ．ガ ス

流速は KOFLOC 社製質量流量計に て 測定した．本装

置 の 示す流速値 は 20 °C ，1 気 圧 に お け る値 と して 出

力 され ，AID コ ン バ ー
タ を介 して コ ン ピ ュ

ータ に 取

り込み ，温度デ ー
タ ， 通液速度 と ともに 保存 した ．

結果 お よ び考察

　 ア ル コ
ー

ル濃度推定式

　L 　回 分発酵槽　　回 分発酵 に お け る ア ル コ ール 濃

度 の 測 定 に は い くつ か の 報 告 が あ る が ，杉本 ら9）は 次

の 式に よ り測定 可 能で あ っ た と報告して い る ，回 分発

酵 に お け る ア ル コール 生成 に 関す る 状態方程式は，

dP／dご＝ りX （1）

であ り，こ こ で ， t は 時間，　P は ア ル コ ール 濃度，　X

は 菌体濃度 ，レ は 比 生成 速度 で あ る．ア ル コ
ー

ル 生 成

は 化学 量 論 的 に CO2 生 成 と比 例 関 係 に あ る と し て ，

（1）式は 次 の よ うに 書き換えられ る．

Uquid
　 　 　 Gas←Gas

↓↑

A

Liqu

BC

Fig．1，　Schematic　diagram　cf 　gas
−1iquid　separator ，

　　Fermented　sak ∈ consisting 　of　liquid　and 　gas　from　the

　　continuous 　fermentor　enter 　compartment 　A ；the　li−

　　quid　phase 　of 出 e 　sake 　Hows 　down 　to　cQmpartm 餾 t

　　C ，through 　the 　tube 　B ・　On 　the 　other 　hand，the 　gas
　　phase 　exiting 　from　compartment 　A　is　sent 　to　a 日ask

　　of 　60％ H2Sq 　a 皿 d　a 　mass −flow　metcr ，

dP／dt＝KVco2！P
（2）

こ こ で ，乾 02 は CO2 発 生 速度 ，
　 K は 定数 で あ り，今，

つ

§
鍔
99

　

　 　 　 　 　 　0　　　　10　　　20　　　30　　　40　　　50

　　　　　　　　／v， 、、dtiV
　　　　　　　　　　　（t＿gasノ【−broth）

Fig．2，　Relationship　between　evolved 　CO2 　gas　volurne

　　 and 　produced　ethanol 　in　batch　fermentation　at　room

　　tcmperature 、　 The　arrow 　indicates　the　tuming 　point

　　ofthe 　slope ．　 Two 　mass −How 　meters 　Were 　employed ；

　 　 Oand ● ．
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換 算定 数 と 呼 び ，単位 CO2 発生量あた りの ア ル コ
ー

ル 生成量を示 す．r は 発酵液容量 で あ る．

間 tO か ら t まで 積分す る と，

P
・

一・
・… 〃 4鰄

（2）式 を 時

（3）

　すなわち，ガ ス 積算量 （流量）は ア ル ＝ 一ル 濃度の

増加量 と比例関係に ある こ とを 示 して い る，こ の 式を

用 い て ，回 分発酵に お け る ガ ス 発 生 速 度 の 積算 値 と ア

ル コ ール 濃度を測定 した 結果 を Fig．2 に 示 した．容量

300m1 の 三 角 フ ラ ス コ に 半合成培地 3eo　m ］を 入 れ ，

室温 に て 発酵 させ た ．ほ ぼ，そ の 関係 は 直線 的 で あ る

が，図中矢印で 示 した 部分を境 として ，わず か に そ の

傾きが変化して い るこ とが 観察 され る．前半部 の 傾 き

et　K ・ ・1．99 （9−ethanol 〃−CO2gas ），後 半 部 は 1．69 で あ っ

た ．こ れは ，増殖 に と もな う発酵に よ り生ず る ， CO2

の 寄与が 矢印部分を境 と して 無 くな っ た か ，あ る い は

少 な くな っ た た め
1°）で あ る と推 察 で き る ．ま た ，

CO2 ガ ス とア ル コ
ー

ル が 等 モ ル 生成 す る と す る と

20 °C
，
1気圧 で そ の 傾 ぎは 1．91 で あ る が ， 得 られ た 値

は これ に 近 い もの で あ っ た ．

　完全 な 回 分発酵に お い て は こ の こ とを 考慮 した 上 で

適用す べ きで あ るが ，清酒 醸造 で は 主 発酵期間で あ る

留時以降の 酵母増殖は ほ とん どな く， また，今回 の 装

置 は ア ル コ
ー

ル 濃度が前槽 に お い て 2−6v ／v ％ （15．8−

39 ．5g ！り，カ ラ ム に お い て 10vlv ％ （79　g〆り前 後 に な る

よ う運転 され る の で
， 前槽で は 増殖が 寄与す る 発酵，

カ ラ ム に お い て は 増殖 が 寄与 しな い 発酵 が 生 じて い る

とみ な して 今 回 こ の こ とは 無視 し た．

　2．前槽　　本報 の 発酵 シ ス テ ム は前槽に お い て 繰

り返 し 回 分発酵 を 行 っ て い るが連続的 に 抜取 りを 行 い

つ つ ，固 定 化酵 母 充墳 カ ラ ム に 通液 して い る．こ の た

め，前槽 で は 液 量 の 減少 を 考慮す る 必 要 が あ っ た の で

次 の 式 に よ っ た ．

P ，
− Pro・鰯剛 （4）

　 こ こ で ，V
，は 時間 6に お け る液量 を示 して お り，換

算定数 葛 は 他 の 発酵形式 に お け る定数 と便 宜 上 区別

す る た め 添 え 字 を つ け た ．Fig．3 に 式 （4）に 基 づ き前

槽 に お け る液量 の 減少 を 考慮 した CO2 発生量 とア ル

コ ール 濃度 の 増加量 を プ P
ッ ト した ，こ の 結 果 は

2．6 ’容 ミ ニ ジ ャ
ーを 用 い ，温度 が 10−25 °C の 間 で 変

動 し，初発仕込 量 1．5t の 前 槽 か ら流 速 0−O．04　t！h で 抜

12

盛

可
9

　 　 　

　　　　　　　八 。、’V，dt（1−9副 一b ，。 、h》

Fig．3．　Relatiollship　between　evolved 　COi 　gas　vo ］ume

　　and 　produced　ethanol 　in　the　pre・fer皿 entor 　operated

　　by　the 　repeated 　fed−batch　method ．　 Symbols　are 　the

　　resu ！ts　of 　diffcrent　experiments ； O ，● 口and ロ ，

取 りを 行 っ た 場合 の もの で あ る ．こ の と き 1 日に
一

度

抜き取 っ た 量 に 等 しい 培地 を 供給 した ．ア ル コ ール 濃

度 の 実測値の な か に 測定誤差 （δ。
＿t

≡ O．1137）が 含 まれ

て い るた め，若干 の ぱ ら つ きが ある もの の ， 良好 な 直

線関係 が 得 られ た ．また ，こ の 時換算定数 K1 は 半合

成 培 地 を 用 い た 場合 1ら＝ 2，62 （図中 O ）で あ り糖化液

を用 い た 場合2．75（● ），2．96 （ロ ）と 求め られ ， 3 回 の

実験結果 とも大差な く，す べ て の データ を用 い た 場合

2．71とな っ た ．した が っ て ，液量 を考慮す る こ とに よ

り，抜 取 りを と もな う発酵 に 関 し て も発生 ガ ス の 測 定

に よ り生成す る ア ル コ ール 濃度を 推定で きる こ とが 分

か っ た ．しか し，Fig、2 で 得 られ た 値 1．69お よび 1．99，

ま た ，理 論値 1．91 と比べ か な りの 差 が あ り，発酵槽 を

開放 し培地供給を行う際に 添加 した培地量 の 分だ け発

生 ガ ス 量を小さく見積っ た た め大きな値とな っ た と考

え られ た ．

　3．連続発酵槽　　次 に ，連続発酵 に お け る ア ル

コ ール 濃度 の オ ソ ラ イ ソ 測定方法 に つ い て検討 した ．
一般に 単槽型 の 連続発酵槽 に お い て ，物質収支に 基 づ

く速度式は 次の よ うに 示 す こ とが で ぎ る．

dPldt＝ンec− DP （5）

　こ こ で ，D は 希釈率 で あ る，（5）式 中右辺第一項 は

菌 体 に よ る ア ル コ ール 濃度 の 増加 速度を 示す もの で あ

るか ら， 回分発酵 の 式 （1），（2）を もとに 書 き換え，

　　　dPldt＝　K2　V．。2M − DP 　　　　　　　　　　　　　　　　　（6）

式 （5）に お け る X は，よ り一般化 した もの として ，遊

N 工工
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離酵母 お よ び 固定化酵 母 の 両方 を 含 む も の と して 取 り

扱 っ た ．さ て ， 式 （6）を 非同次型 の 微分方程 式 と し て

積分すれ ば，時 間 t ｝こ お け る ア ル コ
ー

ル 濃度 Ptは

P
，

・
　・ xp ← 4・・り｛ひ・

・誇・・t）・K ・
・v・・2・v・・＋ ・

・e！ （7）

すなわち，式（7）に よ り，CO2 ガ ス 流速，ア ル コ ール

濃度 の 初期値 お よび 希釈率 を 知 る こ とが で きれ ば，時

間 tlこ お け る ア ル コ ール 濃度を 知 る こ とが 可 能 と な る ．

周

くL δξ

δ
＾．045L

　o

10℃ 　　　K2 ＝1．402
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 71　　 ハ

EIIIII！IIIIillll！！ll！：コぜ 邑

一

・ 窰E忍 ≡≡≡≡］

9”
°

：［ ＝≡＝ ＝ コ

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　ロ　　

匚：：：：：：コ護
15℃ K2 ’1’6°9

　　 1誌

　　　　　　　　　　　　　　　　　　健
・ 　

．

’

．

’
sg

，EiiilSlilililiiiiii｛ilil：コ 諺
（．04

一

　以上 の よ うに して ア ル コ ール 濃度 の 推定式 が 導か れ

た の で ，実際 に 連続運転 し た 結果 に 適 用 した ，全容量

565mi
， 固定化酵母 105　mi の 連続発酵槽を用意 し，グ

ル コ
ース 濃度200g〃 の 半合成培地 を 通液しな が ら，

ア ル コ ール 濃度 が ほ ぼ 8v ！v ％ （142g ノリとな る よ う希

釈率 （流速）を適宜 変え た実験結果を Fig．4 に示 した．

実 験 は ，10，15，20，25
°C に て そ れ ぞ れ 行 っ た ．CO2

発生速度は ＝ ソ ビ ュ　一’タ に 取 り込 ま れた の ち，台形公

式 に て積分 し，希釈率 とともに 保存 した ．実験終了後 ，

保 存 して お い た ア ル コ
ー

ル 濃度 の 初期値，希釈率，ガ

ス 流量 よ り，式 （7）を 用 い て 実測 値 と推 定 値 の 差 の 二

乗和 が 最小 と なる よ うに 換算定数を 決定 した ．そ の換

算定 数は 温度 の 影 響 を受け て い る こ とが明 らか で あ っ

た が，一
旦 換算定数 が 決定 され れ ば 良好 に 実測値 を説

明 して い る こ とが分か っ た ，Fig．4 の 結果を もとに，

温度 の 対数値 と換算定数を プ ロ
ッ ト し た と こ ろ （Fig．

5），相関係数が最 大 とな っ た の で ，次 の 経験式 に よ り

温度補償を行 うこ と と した．

K
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Fig．4 ，　 Simulation　analysis 　of 　continuous 　fermentation

　　with 　im皿 obliized 　yeast　 cells　 according 　 to　Eq ．（7）、

　　Lines 　were 　 calculated 　from　 the 　dilution　 rate （feed

　　rate 　divided　by　broth　 volume ）and 　gas　fiow　 rate ，

　　Symbols　 are 　 measured 　 values ．　 Convcrsion　 con −

　　 stants ，　K2，　were 　decided　at　various 　temperatures 　by

　　the 　shooting 　method ，　i．e．　iteration　until 　the　square

　 　 sums 　 ef 　differences　of　the　 simu ］ated 　 and 　 measured

　　values 　 were 　 minimum ．　P，　 ethanol 　 conc ，；F，　feed

　　rate ；Vco2，　CO2 　flow　rat 己 cvery 　10　minutes ．

（8）

　 こ こ で ，T は 温度 （
°C ）で あ b，　 Ks，馬 は 定数 で あ

り， それぞれ 1，01 ， 0．402 と求め られ た ．換算定数 K ，

が温度 に 影響を受け る理 由に つ い て 次の こ とが考え ら

れ た ．温度 に よ り発酵槽内 の 気体状 CO2 の 量 が異 な

るた め 槽内の 液正 味量 が 変化 して い た の か ，発酵液 と

と もに 流出す る 溶存 CO2 が 温度 に 影響を受け，流量

計で 測 定 す る ガ ス 流量 を 小 さ くある い は 大 きく見積 っ

て しま っ た と考 え られ た，

　式 （7）， （8）に お い て，希釈率が D ＝0 の 場 合，回 分

発酵 に お け る 式 とみ な す こ とが で きる．そ こ で ，前槽
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Fig．5、　 Effect　oftemperature 　on 　conversion 　constant 　in

　 　 continuous 　fermentor．
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に お い て 温度を 変 え た 場合，換算定数が 影響 を 受け る

か 否 か を調 べ て み た ．前 述 の ミ ニ ジ ャ
ー

に て 各温度 を

一定条件 に 保 ち つ つ 流 速 0．Ol−O．02（t／h）で 按 取 りを 行

っ た．こ の 時培地の 補給は 行わ なか っ た ．その 結果，

Fig．6 に 示 す よ うに 前槽 に 関 し て 換算定数は 影響 を受

け ず一定値とみ な して 差 し支え な い と思わ れ た ，こ の

時 の 傾 きは Ki＝1，73 で あ り理 論値1．91に 近 い 値が得

られた ．連続発酵槽 の 場合，希釈 され て い る こ とお よ

び ， 発酵液 が 流出 して い る とい う事実が 温度補償 の 必

要性を生 じせ しめ て い る 原因で あ る と考 え られ た．

　換算定数 の 同定方法　　固定化酵 母 を含 む 発酵槽 に

お い て 式（7）中の 希釈率 を 知 るた め に は 固定化酵母 ゲ

ル の 容量 を 測定す る必 要 があ る が，固 定 化 酵 母 ts
’
ル の

容量は ，固定化後 の 前培養に よ り酵母増殖 に ともな い

ゲ ル が 膨張す る た め ，その 割合をあらか じめ予測する

こ とは 困 難 で あ る．ま た，用 い る ガ ス 流量 計 を使用 前

に 厳密に 校正 しな け れ ぽ，以 前使用 し た換算定数をそ

の ま ま用 い る場 合 に は 危 険を と もな う．また，前槽 に

お い て は 培 地 補給を 行 う こ と に よ り誤 差 要 因が 増 す ，

　 以 上 の よ うな 理 由に よ り，い か な る 状態に あ っ て も

本測定系を使用可能とするた め に 運転途中に ア ル コ
ー

ル 濃 度 の 実測 値 を 与 え れ ぽ 換算定数 を適 宜 同定す る よ

うな 機能 を 持 た せ る こ とが望 ま しい と考 え た ．

　前槽 に お い て は 式 （4）中の ア ル コ
ー

ル 濃度 の 上昇，

（Pt
− PtO）に 対 す るそ の 間 の 液 量 考 慮済 み の ガ ス 発 生

量の 間で 線形 の 回帰計算を行うこ と で換算定数 が 同定

可 能 で あ る．さ ら に そ れ ら の デ ー
タ を 記憶 して い き，

新 し い ア ル コ
ー

ル の 実測値 が 得 られ る た び に 過 去 の

デ
ー

タ と共 に 回 帰 計 算 を す る とい う手 順を 繰 り返 し学
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言
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厘
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Fig．

0

6．
the 　pre

・fere孤 entor 　operated 　by　the 　repeated 　fed−

batch　method ．
Symbds ： O ，10°C ； ● ，15°C ； □ ，20 °G ； ■ ，25 °C 、

　 1　　 　 2　 　　 　3　　 　 4　　　 　5　 　　 6

　　　／〉、。、’V・dtl・9副 一b，。，h）

Effect　of 　temperatur ¢ on 　conversion 　constant 　in

習すれ ぽ 実測値 を 測定す る際 の サ ソ プ リ ソ グ ，お よ び

分析誤差 に よ る 同 定誤差 を 小 さ くで き る は ず で あ る ．

す なわ ち ，Fig．3 に お け る傾 きが 同定済 み の 換算 定 数

K ， と言 うこ とが で きる．

　
一

方，連続発酵槽 に 関 し て ，換算定数 K2 は 温度 の

影響 を 受け ， 式 （8）の よ うに な る こ とを 示 した が ， 式

（7）を Ks と 馬 由来 の 項 に 整理 し な お し て 次 の 式の よ

うに 書 き代 え換算係数 同 定に 使 用 す る こ と が ま ず考 え

られ る．

恥 ・・
− 4・… ＋ 塗 ・ ・4・・・…

・・ 贓 ＋塗 ・ ・‘… 駒 　（・・

　式 （9）中の 左辺 の 値とそ の 時の 右辺第一項中の Ks

以 外 の 部分 を 回 帰計算 し得られ た 傾 きを K3 と し，切

片を式 （9）中 の 右辺第 二 項 の KI 以外 の 部分 で 除 し た

値 を Kv とすれ ば 同定可能 で あ る と考え られ る ．望 ま

し くは 式 （9）を 用 い て 係 数 同 定 を 行 うべ きで あ るが ，

実際 に は 連続発酵槽内の 温度 は ご く限 られ た 範囲で し

か 変動 しな い の で ，回 帰計算 で こ れ ら の 換算定数 Ks，

鴟 を 同定す る こ とは 誤差 が 大 きくな る 恐 れが あ る と

思 わ れ た ．そ こ で ，今回 は ，換算定数 の 温度に 対す る

影響 は 変動 しな い とみ な し，Ks＝1．01 と し て 固 定 し，

馬 の み を 同定 す る こ と と した ．式 （9）を 再度書き換 え

て ，

P
・
／・ x ・ ・

一
〃・ ・t＞

一
属 か・ ・4・ ・t）1・g

・η 馳 一

勺卜・ ・君… 駅 ’ （1・・

とす る こ とに よ り，式 （10）の 左辺 と右辺中 の 瓦 を 除

く部分 を 回 帰計算 に 適用 し，そ の 傾きを とれ ば 換算定

数 茜 が同定 で きる こ とに な る，

　前槽付 き 連続発酵槽に お け る オ ン ラ イ ン 測定　　以

上 の よ うに し て 導 き出 され た 方法 を，前槽 を 持 つ 固 定

化酵母 を充墳した連続発酵槽に お け る ア ル コ ール 濃度

の オ ン ラ イ ン 測定 に 適用 した．実際 に糖化液を用い ，

前槽容 量 1．5i，リ ア ク タ
ー容 積 0、563　i，ゲ ル 容積 30　mi

と した場 合 の 結果 を Fig．7 に 示 した ．こ の 結果 は 前槽

に お い て適応制御，1D リア ク タ ー
に お い て フ

ァ ジ ィ 制

御
1）を 行 っ た 結果 で あ る ．前槽 に お け る 1 日 ご と の

目標濃度を 5v ！v ％ （39，5g ノリと し，流出液 の 濃度 が

9v ！v ％ （71gの とな る よ うガ ス 流量計か ら の 入 力値を
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Fig．7．　On −line　estimation 　of 　ethanol 　concemration 　in　continuous 　fermentation　with 止 e　pre −fermentor　operated 　by

　　止 erepeated 　fed−batch　method ．　 Solid　lines　are 　calcula 【ed 　resu ］ts　according 　to　Eqs、（4），（8）and （11）．　 Broken　lines

　　express 　the 　dilution　by　added 　saccharificd 　solution 、　 Symbols　are 　measured 　values ： O ，pre・fermentor； ●
，
con ・

　　tinuous 　ferment。 r．　 Temperatures　in　A　indicate山 e　pre
−fe  cntor ；temperatures 　in　B　lndicate　the　continuous

　 　 fermentor、

もとに 制御 した ．こ の た め ，前槽中の 温度は le−20 °G

の 範囲 で 変化 し， リ ア ク ター
に お い て も希釈率 と温度

が刻 々 と変化 して い る．ま た，こ の とき連続発酵槽中

の ア ル コ
ー

ル 濃度 の 推定式 は前槽 か らの ア ル コ ール 流

入 を 伴 うた め こ れ を 考慮す る 必 要が あ っ た ．

P ・
一

・xp （
一
’… ｛ひ・ ・‘耶 V・e・・V

十 ヱ〕9）dt十 PtO｝ （11）

こ こ で ，戸 は 前槽中の ア ル コ ール 濃度で あ る．

　F三g．7 に 示 さ れ る よ うに ，運 転 開 始時 に 頻繁 に ア ル

コ ール 濃度実測値 を 与え て や り換算定数を 同定すれ

ば，連続発酵槽の 工3番 目の デ ー
タ 以緩 の ア ル ＝

一
ル 濃

度推定値 と実測値 の 差の 平均 は e．091％，そ の 分散 は

0，139で あ り，実測値測定 に 使 用 した ガ ス ク ロ マ ト グ

ラ フ ィ
ーの 繰 り返 し精度は 分散 に して O．1137で ある こ

とを考 え る と十分使用 に 耐 え 得 る もの で あ っ た．なお ，

Fig．7 中の 実線 の 途切れは 新 し く与 え た 実 測 値へ 推定

値 を シ フ トさせ て あ るた め で ある．また ，
こ の 時 の 前

槽 と連 続発酵槽 の 換算定数 K ；，瓦 の 学習 の 過 程 を

Fig．8 に 示 した が ，原点 を 必 ず通過す る 回 帰計算方法

（without 　intercept）に よ れ ば 約 10数 回 実測値 を 与 え れ

ば 換 算 定数 の 同 定 が 完了 す る こ とが 分 か っ た ．こ の 時

前槽 の 換 算 係 数　K
， は ，最 終的 に 2．74と同定 され た ．

Fig．3 に お い て 求め られ た値は 2．71で あ り前槽 に お い

て は 再現性 が 高 か っ た ，ま た，連続発酵槽に お け る 換
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Fig．8．　Learning　patterns　 of　 co 且 version 　 constants 　 in
　　Fig．6，

　　（A ），pre −fermentor　 operated 　 by　 the 　 repeated 　fed−

　　batch　 method ．　（B），　 continuous 　 fermentor ．　 The

　　resuhs 　were 　c・ mpared 　using 　thc　linear　least　squares

　　method 　with 　intercept，● and 　without 　intercept，
　　 ○ ・Broken　hnes　are 　the　convergent 　values 、
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Fig．9．　 On・line　estimation 　of　ethanQl 　concentrat め n　in
　　由 econtinu 〔｝us 　fermentor　without 　agitation ．　 Lines

　　 and 　sア皿 bols　are 　the 　same 　as　in　Fig，6．

算定数 を 示 す式 （8）中の 定数 馬 は O．402 で あ っ た が ，

Fig．8 （B）で は o．フ15で あ り再現性は 比較的悪か っ た ．

これ は ， 固定化酵母 を 含む 発酵 で あ る か らで あ ろ う と

考 え られ る が，以上 に 示 した 学習方法 に よ り修正 が 可

能 で あ っ た ．

　撹拌を行わない場合の 測定　　本方法は 完全混合型

の 状態方程式か ら導 き出 され た もの で あ り ， 実際 に よ

く使 用 され る固 定化酵母 の 充填型 の リア ク タ ー
に 適用

で ぎる か 否 か ，撹拌 を 伴 わ な い 装置 に て 本方法 を適用

して み た．撹拌 を 行わ な い こ と以 外は Fig，7 の 実験結

果 と同様 の 条件 に て 行 っ た．そ の 測定結果を Fig，9に ，

そ の と きの 換 算 定 数 の 同定 の 過 程 を Fig．　10　l− 示 した ．

　開始後 しぼ ら くは 換算定数が 不 確 か で あ る た め 実 測

値 との 差は 非常に 大きい が ， 同定が進 む に つ れ て その

差が小 さ くな り実測値 を 7 回 程 度与 え た 頃 に は ほ ぼそ

の 差 が 0．2％以内 に 収 ま る よ うに な り，換算定数 K チ は

0．898 と求 め られ た ，した が っ て ，ゲ ル に よ り発生す

る CO2 ガ ス に よ る 対流 の み の 混合状態 に お い て も本

方法 が 有効 で あ る こ とが分か っ た，

　 以上 ま で に 述ぺ た 方法は 実測値 に よ り発酵開始時に

校正す る とい う条件付 きで あ り， 換算係数 が 同
一

の 測

定系で は 再 現 性 が あ る が，発酵形 式に よ り影 響 を 受け

る こ とに よ る．こ れ らの こ とは 溶存 CO2 濃度 と 深 く

関 わ っ て い る こ とが 予 想 さ れ，DCO2 セ ン サ ーな ど で

補 正 すれ ば よ り正 確なセ ン サ
ーとな る 可 能性が あ りこ

の こ とは 今後の 課題で あ る ．ま た，本方法は ，二 酸化

炭素の 発生 とセ ン サ リ ン グ の 対 象 とな る成 分 の 生 成 が

比例関係 に あ る場合，ほ か の 嫌気的発酵生産に も有効

で あ る と思 わ れ る ．

要 約

　1， 二 酸化炭素発生速度を 監視する こ とに よ り，連

続発酵 槽 内 の ア ル コ ール 濃 度 を精度 よ くオ ン ラ イ ソ 測

定す る こ とが 可 能 で あ っ た．

　2．連続発酵槽内の ア ル コ ール 濃度推定式 は ，状態

方程式 か ら導か れ る，次 の 式 に よ っ て 行 っ た ．

P，
一

即 ・
−4… ｛レ・ ・1

，：… 跏 ・職 ・

　3． ガ ス 流量 を ア ル コ
ー

ル 濃度 に 換算す る 定数は 連

続発酵 に お い て 温 度 の 影 響 を受 け た た め 次 の 式で 温度

補償 した，

K2＝κヨlo9（コ「）十 1（
チ

　4．簡単 な学習則 を 用意す る こ と に よ り，未知 の 換

算定数 を発酵中に 10回 程度実 測 値 を 与 え て 同 定 す る こ

とがで きた。それ以降の ア ル コ ール 濃度 の 推定値 と計

算 値 の 差 の 平 均 は0 ．091％ で あ り，そ の 分散 は 0，139 ％

で あ っ た ．

記

1）　　：dilution　 rate ，　D ＝ 」F！　V，11h

F 　 ：feed　ra 亡e　of 　medium ，〃h

号

K 　 ：conversion 　constant 　in　batch　fermentor，　9・

　　 ethanol ／t・gas

KJ ： c・nversion 　c・nstant 　in　pre−ferment・ r，9−ethan 。三〃・

　 　 gas

K2　 ： conversion 　 constant 　in　 centinuOuS 　fermentor，9・

　　 ethanol 〃−gas
K3 ，　Kf 　；　constant

P　　； ethanel 　conccntratiDn ，9〃

t　 ：time ，　h

te 　 ； initial　time ，　h

T 　： temperature
，

° C

V 　 ： vo 】ume 　of 　broth ，　t
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Veo
？

：CO2 　fl。w 　rate
，
　t！h

X 　 ： cell　 concentratien 　 of　immobUized 　yeast　 and 　 free

　　 yeast，　g／l

レ　　： speci 丘c　edhanel 　prodUCtion　rate
， 9
−ethanol ／g

・ce 】］／h

　 本報告を ま と め るに あ た り，終始御 指導頂 きま した 弊社 常務取

締 役 総合 研究 所長 布川 弥 太郎博 士 に 深 謝致 します．
　 本報告の 一部は ，平成二 年度醸造協会大会に て 発表 した ．
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