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研究成果の概要（和文）：化石燃料代替エネルギー生産技術開発は，学術的・社会的要請が高い地球規模課題で
ある。海洋バイオマスのエネルギー変換技術の開発もその一つであり，マリンビブリオ触媒による水素生成能の
高度理解に向けて，バイオ水素生成マリンビブリオ全種の完全ゲノムの取得とそれを活用したHyf型FHLの構造予
測および水素生成マリンビブリオ触媒の能力比較を行った。

研究成果の概要（英文）：New alternative energy production is one of the global issues toward 
sustainable future society. Marine bio-energy production is involved in this study area. We have 
studied characterization of marine hydrogen-producing vibrios using genome comparison and cellular 
physiological approaches.

研究分野： 微生物学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
得られた研究成果は，マリンビブリオの主要水素生成マシナリーであるHyf複合体を精製し，構造機能相関のさ
らなる理解に活用し，海洋バイオ水素生成能の飛躍的な向上にフィードバックするための基盤的知見と技術の進
展を進める。また，得られた知見は，二つのタイプのFHL複合体成立への道筋とComplex Iへの分子共生進化への
解釈にも活用できる。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
地球温暖化・気候変動・原油価格急変など，エネルギー問題が地球環境や経済活動に比類なき

影響を及ぼす時代になり，化石燃料代替エネルギーの開発は人類の生存基盤を保障する学術的
および社会的要請の高い重要課題である。日本では，2014 年に，新たなエネルギー基本計画が
策定され，水素エネルギーの導入促進が盛り込まれた。再生可能エネルギー由来の余剰電力を水
素化に向ける「Power to Gas 構想」や再生可能エネルギー由来のバイオ水素も水素社会に取り込
む「HyGrid 構想」などが提案され，水素社会の形成に向けた研究開発が以前にもまして活発化
している（NEDO 水素エネルギー白書, 2015）。日本では，脱炭素社会と原子力安全確保の情勢か
ら，再生可能エネルギーの技術レベルと依存度の向上が期待される。地政学的観点から国土面積
の制約と食料との競合が重荷となる陸上バイオマスのみではバイオ燃料の持続的供給は困難で
あり，海洋で生産されるバイオマスも最大限に利活用するための研究レベルと生産技術基盤を
強固にしなければならない。国内では，平成 30 年に発生した北海道胆振東部地震による影響で
北海道全域 295 万戸が電力を失う事態におちいり，エネルギーミックスの重要性と実現に向け
た技術基盤の成熟が急務であることが再認識された。 

 
このような経緯のもと，申請者は，塩分条件下においても，海洋バイオマスをバイオ水素やエ

タノールへと変換する海洋微生物触媒の探査を進め，極めてユニークなバイオ水素生成を行う 2
種の新規なマリンビブリオを見いだした。いずれのマリンビブリオともに，大腸菌では発現が乏
しく機能解析が進まない Hyf 複合体が，ビブリオ科の海洋細菌群が活性を保持した状態で維持
していることを見いだした（Matsumura et al., IJHE, 39, 7270, 2014; Matsumura et al., IJHE, 40, 9137, 
2015）。この Hyf 複合体がマリビブリオではアクティブであり，発酵的水素生成の主要マシナリ
ーである。FHL 複合体は，ギ酸脱水素酵素，ヒドロゲナーゼおよび複数の電子伝達を担うタンパ
ク質から構成される巨大な膜結合タンパク複合体であり，ギ酸の酸化により CO2 を生成すると
ともに，同時に生成される H+を，ギ酸から引き抜いた e-を使って還元し，水素ガスを生成する
触媒活性を担う。主として，大腸菌を含む通性嫌気性細菌の発酵的水素生成の主要マシナリーで
あるため，その生化学，生理機能，遺伝子構造は，100 年以上にわたり研究が進展し，高度に知
見が蓄積している（McDowall et al., PNAS, E3948, 2014）。大腸菌では，ヒドロゲナーゼの抗原性
と遺伝子構造が異なる FHL-1 および FHL-2 の二つの複合体が知られる。FHL-1 は，大腸菌で 3
番目に見いだされたヒドロゲナーゼ複合体を核とする Hyc 複合体で構成され，大腸菌の発酵的
水素生成の主要マシナリーである。一方，4 番目に見いだされた Hyf 型ヒドロゲナーゼ複合体を
コードする FHL-2 システムは，大腸菌で遺伝子クラスターの確認がなされているものの，遺伝
子発現が乏しく，機能未知のままである。Hyf は Hyc に比べ，膜貫通タンパク質サブユニットが
3 種類多い。FHL は，Complex I との構造類似性が指摘され，分子進化的研究には欠かせない。 

 
水素生成能が高いマリンビブリオ株では，大腸菌の水素収率を凌ぐ。大腸菌では，海水存在下

における発酵的水素生成は著しく低減するが，このマリンビブリオではそのようなことはなく，
海洋バイオ水素の生成に適する海洋微生物触媒である。しかし，なぜマリンビブリオが活性型の
Hyf 複合体を維持しているのか？その複合体の構造と特性は大腸菌の Hyc 複合体とどの程度異
なるのか？Hyf 複合体の細胞内局在性・密度を効率的な水素生成と関連づけられるのか？海洋バ
イオマスの完全水素化に必要な知見であるが，活性型 Hyf の精製が障害となり，達成されない
ままである。 

 
２．研究の目的 
エネルギー問題が地球環境や経済活動に比類なき影響を及ぼす時代になり，化石燃料代替エ

ネルギー生産技術開発は，引き続き人類の生存基盤を保障するより学術的・社会的要請が高い地
球規模課題である。我が国でも，陸海由来のバイオマスのエネルギー変換技術開発を推進されて
きたが，海洋バイオマスはアルギン酸やガラクタンなど難燃料化成分を多く含むため，その完全
変換に向けさらなる新機軸が必要である。申請者は，高塩分条件下においても，海洋バイオマス
をバイオ水素やエタノールへと変換する海洋微生物触媒の探査を進め，極めてユニークなバイ
オ水素生成を行う 2 種の新規なマリンビブリオ（Vibrio tritonius および Vibrio aphrogenes）を見い
だした（Sawabe et al., Frontier Microbiol, 4, 414, 2013; Tanaka et al., PLoS One, 12, e0180053, 2017）。
V. tritonius は褐藻類の主要糖質の一種（マンニトール）を基質とし，理論モル収率の 75%の水素
と約 2%（v/v）に達するエタノールを生成することができる。この細菌を用いることで，海藻を
原料とした 5 L リアクターを用い，プラクティカルな水素生産を達成した（Matsumura et al., 2014）。
これに加え，連続的水素生産（約 22 L/10 L リアクター/日）やギ酸を介したアルギン酸からの水
素生産も可能にした。さらに，本菌の完全ゲノム解析を達成し（Matsumura et al., 2015），このマ
リンビブリオが Hyf 複合体を用いて発酵的水素生成を行っていることを明らかにした
（Matsumura et al., 2014; 2015）。したがって，V. tritonius が活性型の Hyf を保有していることは，
100 年以上続く FHL を対象とした研究に，新たな一石を投じる知見である。それと同時に，海



洋微生物に秘められている水素生成マシナリーの多様性と独特さも示すものでもある。さらに，
ビブリオは Complex I をもたず，その生息海洋環境を反映する Na+輸送型 NADH:キノンオキシ
ドレダクターゼ（Na+-Nqr）が呼吸鎖の主要マシナリーであるが，V. tritonius は Complex I に構造
的類似性をもつアクティブな Hyf と Nqr の両者を有する初めてのマリンビブリオである。V. 
aphrogenes はアルギン酸から水素を直接生成可能な初めての海洋細菌である（Tanaka et al., 2017）。
アルギン酸は酸化度の高い多糖であり，その代謝過程において還元力とエネルギーの消費を伴
うため，還元度の高いバイオ燃料物質の生成には向かないと考えられていた。 

 
そこで，本申請課題では，これらのユニークなマリンビブリオが保有する活性型 Hyf 複合体の

特徴を理解し，多彩な海洋バイオマスからのより効率的な水素生成が可能な海洋微生物触媒の
構築にフィードバックさせることを目的とする。 
 
３．研究の方法 
マリンビブリオの主要水素生成マシナリーである Hyf 複合体の構造機能相関の理解を通じて，

海洋バイオ水素生成能の飛躍的な向上にフィードバックするための基盤的知見と技術の集積を
行った。特に，1) バイオ水素生成マリンビブリオ全種の完全ゲノムの取得とそれを活用した構
造予測など，および 2) 水素生成マリンビブリオ触媒の能力比較のための種々の細胞生理学的実
験を行った（Tanaka et al., Environ. Microbiol., 22:3205, 2020; Jiang et al., Cur. Microbiol., 79:10, 2022a; 
Matsumura et al., Cur. Microbiol. 79:360, 2022; Jiang et al., Front. Mar. Sci., 9:844983, 2022b; Jiang et al., 
Environ. Microbiol., 24:4587, 2022c）。 
 
４．研究成果 
化石燃料代替エネルギー生産技術開発は，学術的・社会的要請が高い地球規模課題である。海

洋バイオマスのエネルギー変換技術の開発もその一つであるが，アルギン酸などの難燃料化成
分が多く，その完全変換にはさらなる技術革新が必要である。我々が見いだした新規マリンビブ
リオは，Hyf 複合体を核とするギ酸水素リアーゼ（FHL）複合体を介した独特の水素代謝を示し，
海藻由来の種々の糖を水素化する。しかし，マリンビブリオ触媒の水素生成能を高める分子育種
基盤の構築は発展途上であり，海洋バイオ水素生産性向上のボトルネックでもある。Hyf 複合体
の分子レベルで特徴を理解するためには，マリンビブリオは恰好の生物材料であるため，本研究
では，マリンビブリオが有する活性型 Hyf 複合体の特徴を理解し，多彩な海洋バイオマスから
のより効率的な水素生成が可能な海洋微生物触媒の構築にフィードバックさせる知見を得るこ
とを目的に研究を進めた。その結果以下の成果を得た。 

 
1) バイオ水素生成マリンビブリオ全種の完全ゲノムの取得とそれを活用した Hyf 型 FHL の構
造予測 
水素生成能が観察されているほぼ全種を含む 17 種のビブリオ科細菌の完全ゲノムを取得した

（Tanaka et al., 2020; Jiang et al., 2022; Matsumura et al., 2022; Jiang et al., 2022a; 2022b; 2022c）。得
られた完全ゲノムを活用した多面的な比較を行い，1) FHL の遺伝子構造に基づき，複数のタイ
プに分かれることを明らかにした, 2) FHL 複合体などに関連する 21 遺伝子の配列に基づき FHL
とビブリオ科の系統は平行進化してきたことが示唆され，ビブリオ科の共通祖先は hyf 型 FHL
を保有していたものと推察された，3) Photobacterium 属では FHL 複合体遺伝子群の様々な領域
で転移が生じていることを明らかにした, 4)ビブリオ科ではギ酸脱水素酵素の構造類似性が高く，
水素生成能の差異を生じさせるものとは考えられなかった，および 5) Hyf 型 FHL の全体構造予
測を進め 8 割程度の構造予測結果を得た。 
 
2) 水素生成マリンビブリオ触媒の能力比較 
水素生成マリンビブリオ触媒の能力比較のための細胞生理学的実験を行い，1) 水素生成が確

認された 16 種について，Glc を基質とした場合の水素生成プロファイルを調べ，Porteresiae のク
レードの水素生成種における高いギ酸の生成および再取り込み能が，マリンビブリオの水素生
成能と関連することを示唆した，2) プロトノフォアを用いた V. tritonius の細胞生理学実験を立
ち上げ，ある種のプロトノフォアで細胞内のギ酸塩漏出に伴うと考えられる水素生成現象を観
察した，3) 1 細胞当たりのギ酸取り込み能と水素生成能を測定する細胞生理学実験手法の基盤を
構築することに成功し，V. tritonius において 1 細胞当たりの水素生成能を初めて見積もることに
成功した，4) Porteresiae クレードの 2 種のマリンビブリオについて，解糖系を介さない基質から
の水素生成において，FHL 遺伝子群の発現に及ぼす影響を調べ，解糖系を介した還元力生成の
必要性を示唆した。 

 
これらの成果は，マリンビブリオの主要水素生成マシナリーである Hyf 複合体を精製し，構造

機能相関のさらなる理解に活用し，海洋バイオ水素生成能の飛躍的な向上にフィードバックす
るための基盤的知見と技術の進展を進める。また，得られた知見は，二つのタイプの FHL 複合
体成立への道筋と Complex I への分子共生進化への解釈にも活用する。 
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