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研究成果の概要（和文）：　微生物が細胞外に排出する有機物のうち錯体を形成しアクチノイドの可溶化促進す
る物質、及び電子授受により還元反応を促進する物質（電子メディエーター）の二つに着目し研究を行った。そ
の結果、微生物細胞から排出される生体分子がTh(IV)やPu(IV)などの四価アクチノイドを可溶化することが明ら
かとなった。また、電子メディエーターである微生物に由来するフラビン類がウランの六価から四価への還元反
応を促進することが新たに明らかとなった。

研究成果の概要（英文）： We investigated the influence of biomolecules on the migration of 
actinoids. The tetravalent actinoids of Th(IV) and Pu(IV) were solubilized by complexation with 
organic compounds released from microbial cells. Flavin analogues as an electron mediator promoted U
(VI) reduction to U(IV).

研究分野： 地球化学

キーワード： アクチノイド　微生物

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　微生物活動が放射性核種の移行挙動に与える影響についてはこれまで研究例があるが、不明な点が多い。これ
までの研究は微生物細胞表面で起こる現象を対象としていた。これに対して、本研究では細胞外に放出される生
体分子によるアクチノイドの移行挙動への影響について明らかにした点において学術的意義が大きい。原子力発
電の結果発生する放射性廃棄物の地層処分においては、放射性核種が環境中に漏えいした場合を想定した移行シ
ナリオを評価する必要がある。本研究の成果は、こうした移行シナリオ評価に貢献するものであり社会的意義も
大きい。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 これまで移行遅延の観点から、アクチノイドの鉱物－水間の分配反応に関する研究が精力的
に行われて多くのことが明らかとなってきた。それに加えて近年では、微生物活動の影響も注
目されるようになってきた。これは微生物が単に放射性核種の吸着媒として作用するだけでな
く、様々な溶存化学成分を鉱物化することによって放射性核種を固定し遅延効果をもたらすと
考えられているためである。多くの研究者が、微生物細胞表面（細胞と水溶液の界面）で起こ
る化学状態の変化について研究を行ってきた。しかし一方で、微生物が細胞外に排出する有機
分子がアクチノイドの移行挙動に影響を与えることが少しずつ分かって来た。具体的な影響と
しては、微生物が細胞外に放出する有機物が１）四価アクチノイドと水溶液中で安定な錯体を
形成し可溶化すること、及び２）六価ウランの還元を促進することが挙げられる。こうした細
胞外生体分子とアクチノイドの相互作用は国内外の研究者にはほとんど注目されてこなかった。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、上述のような微生物が細胞外に放出する有機物のうち錯体を形成しアクチノイ
ドの可溶化促進する物質、及び電子授受により還元反応を促進する物質（電子メディエーター）
の二つに着目した。本研究計画の目的はこれらの生体分子がどのような微生物種により放出さ
れるのか、そしてアクチノイドの移行挙動にどの程度の影響を与えるのかを具体的に明らかに
することである。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、Mn(II)酸化細菌である Pseudomonas sp. NGY-1 株及び Mn(II)酸化真菌 Acremonium 
sp. KR21-2 株を用いて研究を進めた(Tanaka et al., 2010, 2013)。これらの Mn(II)酸化菌の培養に
は Tani et al. (2004)による培養法を用いた。培養液に二価マンガンを添加し、層状マンガン(IV)
酸化物を形成させた。マンガン酸化物と微生物細胞は分離せずにそのままアクチノイド(U(VI), 
Th(IV), Pu(IV))の吸着実験を行った。それぞれ用いたアクチノイドの核種は、238U, 232Th, 238Pu
であった。10 mM NaCl 水溶液中に各アクチノイドのトレーサーを添加し pH を調整後、所定の
時間ごとに溶液を採取した。溶液試料の回収時には、孔径 0.2 μm のメンブレンフィルターに通
した後、濃度測定に供した。238U 及び 232Th は ICP-MS、238Pu は液体シンチレーションカウンタ
によりそれぞれ定量を行った。微生物の活性状態の有無によりアクチノイドの吸着挙動に影響
がでるかどうかを調べるために、滅菌処理した場合と滅菌処理をしない場合のそれぞれにおい
て吸着実験を行った。また、比較実験のために、非生物的に合成したマンガン酸化物(δ-MnO2)
を用いて同様の吸着実験を行った。水溶液中における微生物由来の生体分子と Th(IV)の錯体の
形成の有無を調べるために、サイズ排除型カラムを用いた HPLC-ICP-MS 分析を行った。 
 電子メディエーターの寄与を調べるために、電気化学的手法を用いてウラン還元反応への影
響を調べた。生体由来の電子メディエーターとして補酵素フラビン類（リボフラビン、フラビ
ンモノヌクレオチド、フラビンアデニンジヌクレオチド）及びアントラキノン誘導体を選択し
た。電気化学測定には、分光電気化学セル（BAS 製, 光路長 1.0 mm）、金メッシュ電極（作用
電極）、白金線（対極）、銀-塩化銀電極（3M NaCl, +222 mV vs SHE）を用いた。電子メディエ
ーターの濃度を 0.1 mM または 1 mM に固定し、硝酸ウラニル濃度を 1-5 mM の範囲で変化させ
てサイクリックボルタンメトリーを行った。電気化学測定中、電極表面に四価ウランが析出し
て反応を妨害することを防ぐために、クエン酸を 50 mM、pH変化を防ぐためにHEPESを 50 mM、
支持電解質として塩化カリウムを 50 mM となるように反応液を調製した。電子メディエーター
の寄与を調べるために、定電位電解を行った。上記と同じ組成の溶液に-0.5 または-0.7 V の電
極電位を印加して、ウランの還元量を分光光度法により追跡した。また、微生物の代謝物によ
るウランの還元を検討するために、真核生物として酵母（S. Cerevisiae）を用いて実験を行った。
溶液の組成はウラン 10 mM、クエン酸と HEPES 緩衝液を 50 mM、YPD broth（栄養）を 50 g L-1、
となるように加え、酵母を加えて反応を開始した。24 時間酵母を培養し、任意の時間ごとに溶
液を回収し、2000 rpm、5 分で遠心分離した後、上清を分光光度法で測定した。 
 
４．研究成果 
  KR21-2 株（真菌）を用いて形成させたマンガン酸化物への U(VI)及び Th(IV)吸着実験の結
果を図１に示す。U(VI)の吸着挙動は滅菌した系と未滅菌の系では同様の吸着挙動を示した。一
方、Th(IV)に関しては未滅菌のマンガン酸化物を用いた実験系では、時間とともに脱着してい
く（吸着率が低下する）様子が観察された。しかし、滅菌処理を行った系ではこのような Th(IV)
の脱着は見られなかった。溶存炭素濃度の分析から滅菌及び未滅菌のいずれの系においても微
生物細胞から有機物が分泌されていることを確認した。これらのことは微生物が活性状態（生
きている）においてのみ、特異的な有機分子を分泌され、水溶液中において Th(IV)と安定な錯
体を形成したことを示唆している。サイズ排除型カラムを用いた HPLC-ICP-MS 分析の結果、
有機物と Th が同じ保持時間に検出された。このことから、水溶液中において微生物由来の有
機分子と Th(IV)が結合し可溶化していることが直接的に示された。保持時間からかなり大きな
有機分子(>670kDa)が Th(IV)と錯体を形成することも分かった。 



 このように、生物性マンガン酸化物
では生体分子が水溶液中に排出され
るに従い、マンガン酸化物表面に吸着
していたトリウムの５０％程度が水
溶液中に脱離して可溶化していく（図
１）。これに対して、δ-MnO2を用いた
実験ではほぼすべてのトリウムが水
溶液中から除去された。このことから、
排出される微生物由来の生体分子と
Th(IV)が形成する錯体はかなり安定
であることが伺える。 
 同様に、生物性マンガン酸化物への
Pu(IV)吸着実験を行った。また、マン
ガン酸化物なしの菌糸のみへの
Pu(IV)吸着実験も行った。それらの結
果を図２に示す。生物性マンガン酸化
物への Pu(IV)吸着挙動は図１に示す
U(VI)吸着挙動と似ており、マンガン
酸化物によりPu(IV)がPu(VI)に酸化さ
れることが示唆された。一方で、菌糸
のみを用いて Pu(IV)吸着実験を行っ
た場合には、未滅菌の実験系において
時間とともに Pu が水溶液中に脱離し
ていく様子が観察された。このことか
ら、Pu(IV)も Th(IV)と同様に水溶液中
で Pu(IV)と微生物由来の有機分子が
錯体を形成することにより可溶化し
ている可能性が示唆された。こうした
Pu の脱離は菌糸を滅菌した実験系で
は認められず、Th(IV)と同様に微生物
が活性状態（生きている）においての
み起こる特異的な吸着挙動であるこ
とが明らかとなった。 
 NGY-1 株（バクテリア）に形成させ
たマンガン酸化物を用いて同様の実
験を行った。その結果、真菌である
KR21-2 株と同様にバクテリアである
NGY-1 株が四価アクチノイドを可溶
化させる有機物を細胞外に排出して
いることが分かった。さらに、低温で
の実験や滅菌処理を行った後の同様の実験においてはそれらの有機物との錯体形成による可溶
化の効果が低下することも確かめた。 
 微生物が代謝の過程で利用するフラビン類を電子メディエーターとして、電気化学的手法を
用いてウランへの電子供与速度を定量した。サイクリックボルタンメトリーに見られる酸化還
元挙動の変化を解析した結果、フラビン類
の標準酸化還元電位と六価ウランへの電
子供与速度に負の相間が見られた。さらに、
酸化還元電位の異なるキノン誘導体を用
いて、上記と同様の手法でウランの酸化還
元反応に与える影響を検討した。電気化学
的手法を用いてアントラキノン誘導体を
用いて比較したところ、キノン類の標準酸
化還元電位とウランの還元反応の速度に
も負の相間が見られた（図３）。これらの
実験から、嫌気状態において微生物に由来
するキノン類もウラン還元反応を促進す
ることが新たに明らかとなり、その速度は
メディエーターの酸化還元電位の影響を
受けると考えられる。また、電子メディエ
ーターが存在することで、見かけのウラン
還元電位が 0.2V 上昇することが分かった。
これは、より酸化的な条件でもウランが還
元されることを意味しており、電子メディ
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図１．生物性マンガン酸化物への U(VI),Th(IV)吸着． 

図２．生物性マンガン酸化物及び菌糸への Pu(IV)吸着． 

図３．電子供与速度 vs 標準酸化還元電位． 



エーターによりウラン還元反応が進み易くなることが明らかとなった。 
 さらに、真核生物である酵母を用いて代謝性生物が六価ウランの還元に与える影響を調べた。
酵母を嫌気培養し、六価ウランを添加して還元反応を追跡した。その結果、微生物の増殖（代
謝）とウラン還元反応量に相間が見られた。しかし、微生物の成長が定常状態に達した後はウ
ランの還元は進まず、かつ全てのウランは還元されなかった。このため、環境水の条件よりも
微生物の代謝の際に生じる電子がウランの反応に重要な寄与を果たす可能性が示唆された（図
４）。 
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