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研究成果の概要（和文）：初期原生代ガンフリント層から採取した微生物化石および有機物を対象に，透過型電
子顕微鏡や2次イオン質量分析計を用いた微小領域分析法により，モリブデンなど特定の生物の酵素に由来する
金属元素を見出し，他の地球化学的分析と比較することで生物種を特定する要素として使用できることを明らか
にした．これを通して同層に新種の微生物化石を発見した．さらに生物がリンを利用した代謝様式をこの時代ま
でに確立させていたことを明らかにした．また同時代の別の地層の分析から，ガンフリント層と同様に陸域，海
域の生命圏が存在した証拠が見出され，この時代の多様化した全球的な生命圏の実態が明らかになった．

研究成果の概要（英文）：The original purpose of this study, detection of trace metal element in 
organic matter which was used as an enzymatic metal in specific microbe, was successfully achieved 
by applying microscale analyses using NanoSIMS and TEM to organic matter from Paleoproterozoic 
sedimentary rocks. New species of microfossils were discovered by the combination of this method and
 microscale observations. Also, phosphorus was detected from the microfossil, was the first report 
in Paleoproterozoic microfossil, indicating that life in this age used a similar metabolic system to
 modern life based on phosphorus. Geochemical analyses on the same aged sedimentary formation 
revealed that there existed land-type and ocean-type ecosystems in this age which is the same as 
those reported in the Gunflint formation. These results above suggest the global model of the 
Paleoproterozoic biosphere.

研究分野：地球化学，アストロバイオロジー

キーワード： 初期原生代　NanoSIMS　微化石　代謝　生命圏　TEM　酵素金属

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
近年，初期原生代における原核生物から真核生物への進化など生命の多様化がなぜ起こったかに関して，国際的
な注目が高まっている．この時代には最古の超大陸形成に伴う全球規模の火成活動が起こったことが報告されて
おり，これに伴う地熱により大量の有機物が石油化し，生命圏栄養源となることで，生命の進化，多様化のきっ
かけとなった可能性がある．こうした“地球の内的営力が生命圏に影響を与えたらしい”地質的証拠は太古代の
地層にも報告されている．本研究の成果は極微量にしか残らない太古代地質試料の分析に適用可能であり，地球
史を通した生命進化史の解明のみならず，生命起源という第一級の問題の解決に貢献することが期待される．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
約 24 億年前に起こった大気大酸化事変を境に大気酸素濃度は上昇し，

生命圏における元素循環が一変した．酸素の増加により生命は嫌気的代謝より

も多くのエネルギーを獲得できる好気的代謝に移行し，後の時代の大型・高等進

化に繋がった．初期原生代(約 19 億年前)のカナダ，ガンフリント層はそのよう
な転換期の生態系を微生物化石(=微化石)という保存の良い状態で記録する貴重
な堆積層であり，この時代の生命圏を理解することは生命進化の研究において

重要な意味を持つ．微化石は 1950年代にガンフリント層から初めて発見されて
以降，最も古いものでは約 38億年前の地層からも報告されている．そうした微
化石研究の際，“標準的”微化石として比較分析されているのが，ガンフリント層
の微化石(ガンフリント微化石)である．ガンフリント微化石に対しては，形態や
同位体比，鉱物の共存関係等の証拠から，酸素発生型光合成細菌や鉄酸化細菌と

“思われる”微生物の存在が示唆されており，堆積環境や生態系を解釈する上で鍵
とされている．一方で，複雑なテクトニクス史や酸化還元環境が混在した約 19
億年前の海洋環境に対応して，複数の微生物種がどんな環境下で棲み分けてい

たのかなど不明な点は多く，特に生物種の特定には疑問が残る．このことは“標
準的”とされるガンフリント微化石の解釈次第で現在の微化石に基づいた生命
進化の研究が一変する可能性を示している．したがって，微生物の種や生息環境

(=生命圏)を示唆する新たな指標を提唱し，従来的な地球化学的痕跡に基づいて
有用性を評価することが急務である．  
 堆積岩中有機炭素や窒素の同位体比は，元となる生物の代謝様式あるいは海

洋環境に依存し，特有の同位体比値を取ることが知られている．酵素は代謝にお

ける熱力学的に不利な反応を促進するために極めて重要な存在である．微生物

が用いる酵素が，種や生息環境に応じてユニークな中心金属(以下，酵素金属：
例えばシアノバクテリアならMo, V, Feなど)を持つことを利用し，地質試料中の
微量金属元素含有量を特定の生物の指標として用いることで太古代生命圏に制

約を与えようとする研究が注目されている．一方で，過去の研究では全岩の微量

金属元素含有量や有機物の軽元素同位体比を強引に酵素の活量と代謝活動の変

化の結果(=生物種の変化)であると解釈しており，微量金属元素のホストが真に
有機物であるかなど実証的な研究例は無く，推測の域を出ていない．したがって，

生物起源が明らかなガンフリント微化石においてマイクロメートルスケールで

酵素金属の検出を試み，酵素金属の微生物指標としての実証的研究を地質試料

で行うことが重要である． 
 
２．研究の目的 
初期原生代ガンフリント層を対象に，微化石を含む堆積層を対象に地質

調査を行い，全岩や有機物，鉱物を対象としたいわゆる従来型の地球化学的分析

による堆積環境の推定を行う．さらに透過型電子顕微鏡(TEM)や高空間分解能二
次イオン質量分析計(NanoSIMS)を用いた微小領域分析による微化石中酵素金属
の検出という独自の手法に挑戦する．これにより酵素金属の生物指標としての

有用性を実証することを目的とする．また，同地層に見られる不定形有機物にも



手法を拡張し，酵素金属と共存鉱物の関係や堆積構造との比較検証を通して，高

解像度な初期原生代生命圏の復元を試みる． 
 
３．研究の方法 
微化石を含む堆積岩(ストロマトライトや黒色チャート)を対象に，岩相

の違いによる微化石種の区分け，造岩鉱物の化学組成による海洋環境の評価な

ど従来型の地球化学的分析を行った．採取した微化石について TEMおよび東京
大学大気海洋研究所の共同利用装置である NanoSIMS を使用し，微化石のマイ
クロスケールの構造に対応した共存鉱物の同定，および元素分布のイメージ化

を試みた．微化石種の同定においては従来的な光学顕微鏡による観察のみなら

ず酸処理による分離，NanoSIMSによる元素イメージなど多角的な評価を行った．
ガンフリント層と並行して同地質年代の堆積層であるロシアのザオネガ層試料

も対象とし化学分析を行った．ただしザオネガ層は黒色頁岩を主体とした層で

微化石は見出せないため，従来的な分析に加え段階燃焼法によるホスト別に分

けた窒素同位体比の評価を行った． 
 
４．研究成果 
 
初年度に行った地質調査の結果により，約 19億年前のガンフリント層において
浅海部，深海部の地域に応じた堆積環境の差が明らかになり，これに対応した微

化石の産状の記載を行なった．有機物に富む黒色のストロマトライトが多く産

出する地域では保存の良い様々な形状の微化石が見つかった．その中で，現生の

シアノバクテリアの休眠細胞に似た構造やコロニー型構造など，これまでにガ

ンフリント層で報告されていない新しい種類の微化石を含む 10種類以上の微化
石を発見した．これに対し，鉄を含む赤色のストロマトライトが産出する地域で

は微化石の種類が 2 種類と極端に減少し，さらに微化石自体が鉱物化し，有機
物がほとんど残されないことが明らかとなった．発見された新種を含むガンフ

リント微化石について NanoSIMSによる元素マッピングを行なった．その結果，
保存状態の良い微化石では，炭素，窒素，硫黄のマイクロスケールの元素マッピ

ングで新種の一部が従来発見されていた種とは異なる元素分布を有していた可

能性を示した．これらは全て本研究による新規の発見である．初期原生代微化石

に従来の種類に加えて“新種”微化石が存在したという本研究の経過に加え，近年
報告された「ガンフリント層堆積時には石油性の有機物が堆積場に供給されて

いた」という研究結果から，当時は光合成を代謝の基礎とする第一次生産者の他

に，石油を栄養源とする複数の生物種が存在したことを明らかにした．この結果

は“Evolutionary Diversification of Paleoproterozoic Prokaryotes: New Microfossil 
Records in 1.88 Ga Gunflint Formation”として国際誌へ投稿準備を進めている
(Sasaki et al., 2021)． 
この研究結果を発展させる形で，研究目標であった酵素金属のバイオマーカー

としての利用法の確立を行った．ガンフリント微化石の NanoSIMS分析により，
光合成微生物と思われる個体から窒素固定酵素の代表的金属元素であるモリブ

デンを見出すなど生物種と酵素金属が対応した結果を初めて地質試料から得る

ことができた．一連の分析では副次的に，初期原生代の微化石としては初めてリ



ンが検出されることも明らかにした．これは初期原生代当時の生命が現代と同

様にリンを基本としたエネルギー循環，あるいはリン脂質による細胞膜を獲得

していたという直接的な地質証拠を初めて報告するものである．以上の成果を

まとめ Ishida et al. (2021)として国際誌へ投稿準備中である． 
ウィスコンシン大学マディソン校との国際共同研究により，二次イオン質量分

析計(IMS-1280)による微化石の炭素-窒素同位体比同時分析を，同大学で行なっ
た．これは報告者が 2018年度に開発した「IMS-1280による有機物炭素窒素同位
体比の高精度同時分析法」を微化石試料に適用した初めての例である．初期原生

代ガンフリント微化石試料を対象に分析を行い，微化石 1 個体単位での炭素と
窒素の同位体比が初めて明らかにされた．一方で微化石試料に対応した標準試

料が十分に検討されておらず，精度が十分でないという課題も明らかになった．

本研究成果を土台とし，今後分析手法の改良を継続する． 
不定形有機物(=ケロジェン)を対象とした TEM 観察ではケロジェンのグラフェ
ン構造のなかにナノスケールの硫化鉱物を発見した．本研究課題で検出を目標

とする酵素には，鉄硫黄クラスターやモリブデン硫黄クラスターなど特徴的な

金属-硫黄化合物が含まれる．今回発見した硫化鉱物が真に生物由来か，あるい
は無機的な成因を考えるべきか，普遍性や共存する他の無機的鉱物との産状の

違い，結晶構造の解析など詳細な鉱物学的観察が求められる．TEM 観察は初年
度，二年目中旬に観察を行って以降，新型感染症対策による機器利用制限が生じ，

分析を行うことができなかった．そこで，TEM分析に代わり走査型電子顕微鏡，
および IMS-1280による有機物中の黄鉄鉱の観察と硫黄同位体比分析の比較を行
った．その結果，初期原生代の堆積物としては初めて有機物脈中に 5 種の形状
の違いを持つフランボイダル黄鉄鉱を発見し，さらにそれらの同位体比が異な

ることを見出した．これは，有機物脈自体の起源や元となった生物の代謝に迫る

発見であり，2021年度中の国際誌投稿を目指し準備を進めている． 
ノルウェー地質調査所の Aivo Lepland博士との国際共同研究として，約 21億年
前ザオネガ層堆積物における窒素同位体比の測定に取り組み始めた．ザオネガ

層はガンフリント層と同じく初期原生代に分類される堆積層で shungiteを含む．
Shungite は炭素含有量 95%を超える初期原生代最大の炭素含有鉱石であり，そ
の成因が議論されている．ガンフリント層に報告されている石油脈の成因とと

もに，初期原生代の元素循環を知る上で極めて重要な地層である．本研究ではザ

オネガ層から分離した有機物を対象に段階燃焼法による窒素同位体比の分析に

取り組んだ．その結果，当時の陸域と海域で異なる生命圏が築かれていた可能性

を示すことができた．申請者のガンフリント層における過去の研究(Ishida et al., 
2017)と整合的なこの結果は，初期原生代当時に全球的に陸域，海域それぞれに
生命圏が拡大していたことを示している． 
以上の成果から，本研究課題により初期原生代の全球的な環境推定と関連した

生物活動を明らかにできた．NanoSIMSを用いた微小領域分析による微化石中の
軽元素比の分布，および酵素金属の検出という独自の手法により，新種の微化石

を報告するだけでなく，酵素金属の生物指標としての有用性を実証することが

できた．初期原生代における原核生物から真核生物への進化，その後に続く生物

の大型化など，生命の多様化がなぜ起こったかに関して，近年国際的な注目が高



まっており，Nature, Science誌などで議論が交わされている．初期原生代には「最
古の超大陸形成」という地球規模の環境変動が起こっており，これに伴い全球規

模で火成活動が活性化した．火成活動の活性化は地温の上昇を招き，この地熱に

より大量の有機物が短期間で石油化した可能性が報告されている．こうした大

量の有機物が生命圏に供給され栄養源となることで，生命の進化，多様化のきっ

かけとなった可能性がある．初期原生代は「地球の内的営力が生命圏に影響を与

えた」ことが地質記録として残る，生命進化を考える上で極めて重要な時代であ

る．さらに，こうした石油化した有機物と生命圏の証拠は，約 35億年前など太
古代の地層からも報告されている．本研究で確立した微小・微量の有機物を対象

とした手法は，極微量にしか残らない太古代地質試料の分析にも適用可能であ

り，地球史を通した生命進化史の解明のみならず，生命起源という地球科学にお

ける第一級の問題の解決に貢献することが期待される． 
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