
様式Ｆ-１９ 
 

 

科学研究費助成事業（学術研究助成基金助成金）研究成果報告書 

 
平成２５年６月８日現在 

 

 

 

 

 

 
 
 
 
 
 
 
研究成果の概要（和文）： 
 炭素１つからなる低分子有機化合物（Ｃ１化合物）に基づいて活動する海底下微生物圏を総
合的に理解するための第一歩として，既に研究が進んでいるメタンや二酸化炭素を除く，メタ
ノールとホルムアルデヒド，アセトンに着目し，深層の嫌気環境におけるそれらの分布（これ
らの濃度は深くなるにつれて増加する）を明らかにした．また，メタノールは同堆積物に含ま
れる微生物により代謝され，二酸化炭素となることが明らかとなった．こうしたＣ１化合物に
依存した微生物圏の存在が示唆された． 
 
研究成果の概要（英文）： 
Biogeochemical cycle of C1 compounds in deep-sea sedimentary environment has been 
investigated through porewater geochemistry and microbial activity measurements. 
Porewater concentrations of methanol, formaldehyde, and acetone gradually increase with 
sediment depth in the eastern margin of Japan Sea. In vitro microbial activity shows high 
rate of methanol oxidation to CO2 under anaerobic condition. These results suggest that 
microbial population significantly contributes C1 compound cycling in deep-sea subsurface 
sediment. 
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１．研究開始当初の背景 
 嫌気環境の有機物分解過程で生成する低
分子有機化合物は，微生物活動を間接的に示
すことから，地下微生物圏の実態に迫る鍵に
なると期待されている．なかでも，メタンや
二酸化炭素，酢酸などを対象とした研究が世
界的に進められている．また，マイナーと考
えられているその他の低分子有機化合物に
関しても，例えばメタノールの炭素資源化，
環境からのホルムアルデヒド除去という応
用や利用という観点から，陸上土壌環境にお
ける研究が盛んになってきている．特にモノ

カーボン（Ｃ１）化合物を酸化して活動する
メチロトローフと呼ばれる微生物に関する
研究が活発に行われており，その酸化メカニ
ズムについても研究が進んでいる．しかし，
深海底堆積物環境では，メタノールなどＣ１
化合物に注目した微生物学的研究はおろか，
それらの濃度分布すらも明らかになってい
ない． 
 研究代表者は，自然放射線によりメタンハ
イドレートに生成する微量メタノールやホ
ルムアルデヒドの定量評価を行う研究を進
めてきた．2010 年の日本海ガスハイドレート
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調査で入手した深海底堆積物の間隙水の分
析を進めたところ，間隙水に微量のメタノー
ルやホルムアルデヒドが含まれているとい
う予察的な結果が得られ，その生成や消費メ
カニズムに大変興味を持った．その解明には
環境中の低分子有機化合物の系統的な測定
と微生物活動の評価，双方からの解釈が必須
であると考え，研究をスタートさせた． 
 
２．研究の目的 
 Ｃ１化合物を中心とした低分子有機化合
物に基づいて活動する地下微生物圏を総合
的に理解するための第一歩として，既に研究
が進んでいるメタンや二酸化炭素を除く，メ
タノールとホルムアルデヒド，アセトンに着
目し，（１）これらＣ１化合物の深海底堆積
物環境中での分布を明らかにすること，なら
びに（２）その環境におけるＣ１化合物（主
にメタノール）を基質とする微生物候補の検
討を行い，その微生物生態学的意義，ならび
に地球化学的循環を明らかにすることを研
究の目的とした． 
 
３．研究の方法 
⑴計測試料 
 MH21（メタンハイドレート資源開発研究コ
ンソーシアム）のサポートにより 2010 年に
日本海ガスハイドレート調査が実施され，計
測対象となる深海底堆積物および間隙水を
採取した．新潟県上越沖の海鷹海脚や上越海
丘を中心に調査が行われ，Marion Dufresne
号により長尺のピストンコア試料を採取し
た．この調査船では長いピストンコア試料の
採取が可能で，この航海でも 30m を超えるコ
ア試料が回収された． 
 ピストンコア試料を船上で 1.5m ごとのセ
クションに分割し，そのセクション断面から
微生物分析用の堆積物試料を採取した．試料
をバイアル瓶に入れ，ヘッドスペースをアル
ゴンガスでパージすることで嫌気状態とし，
冷蔵保存した． 
 間隙水試料は各セクションから２〜４個
採取した．堆積物を油圧式スクイーザーによ
り搾り，0.2μm のフィルターを通して，間隙
水試料を採取した．これをガラスバイアル瓶
に分取した後，冷凍で保存した．長短 19 本
のコアから 500 を超える間隙水試料を得た． 
⑵分析方法 
 冷凍状態で輸送・保存していた間隙水試料
を研究室で解凍した後，そのバイアル瓶のヘ
ッドスペースをガスクロマトグラフ質量分
析（GC-MS）にて分析した．分析時の加熱な
どの設定条件については，これまでの研究室
での予備実験に基づいて設定した．この分析
から，間隙水に含まれるメタノールとアセト
ンの評価を行った．その後，同試料の 1ml を
別のバイアル瓶に採取し，これに誘導体であ

るペンタフルオロベンジルヒドロキシルア
ミン(PFBOA)塩酸塩溶液を添加，誘導化され
た気体を GC-MS で分析することで，ホルムア
ルデヒドの評価を行った． 
 堆積物中の微生物によるメタノール消費
活性を調べるため，放射性同位体でラベルし
た14Cメタノールを用いて培養実験を行った．
堆積物試料と人工海水，14C メタノールを嫌気
雰囲気内でバイアル瓶に密栓し，4℃で 50 日
間培養した．ヘッドスペースガスを分析し，
14C メタンと 14CO2の生成を評価した． 
⑶研究実施体制 
 本研究は，環境中のＣ１化合物の分布と，
その環境におけるＣ１化合物を基質とする
微生物活動の 2本柱となっている．それぞれ
必要とされる知識や技術，実験環境が異なる
ため，各分野のエキスパートが２つの研究課
題を分担し，研究実施体制を作った． 
 環境中のＣ１化合物の分析では，研究代表
者の谷と研究分担者の八久保を中心に研究
を行った．また，樋口と山本の二人に研究協
力者として参画してもらい，分析手法の改善
や間隙水試料の採取・分析を共に行った． 
 微生物の活性測定では，研究分担者の柳
川・鈴木を中心に研究を行った．両者はとも
に日本海におけるメタン生成・嫌気的メタン
酸化古細菌を対象に研究を進めている専門
家である．放射性・安定同位体を用いた実験
経験が豊富で，C1 化合物利用微生物の検出に
適した技術を有している． 
 
４．研究成果 
⑴深海底堆積物におけるＣ１化合物分布 
 19 本のコア試料のうち短いコアから採取
した間隙水試料では，メタノールやホルムア
ルデヒド，アセトンはほとんど検出されなか
った．よって，ここでは長いコアから採取し
た試料について紹介する． 
 メタノールとホルムアルデヒド，アセトン
の間隙水中の濃度はよく似た深度プロファ
イルを示し，ある深度（例えば 10m）より深
くなると深度とともに徐々に濃度が増加す
る傾向が見られた（図１）．より詳細に見て
いくと，メタノールは海底面直下では検出限
界以下であったが，深度が深くなるに従って
増加し，海底面から 30m 付近で 10-20μmol/l
の濃度となった．ホルムアルデヒドは海底面
直下にも存在し，深度とともに若干減少し，
その後増加，海底面から 30m 付近で 1-2μ
mol/l の濃度となった．アセトンは海底面直
下にも存在し，深度とともに増加，海底面か
ら 30m 付近で 2-6μmol/l の濃度となった．
また，いずれも濃度が急に増加する「屈曲点」
が見られたが，その深度は SMI（硫酸塩-メタ
ン境界）深度や他の地球化学指標との関連性
がなく，また層序との関連性も見られなかっ
た． 



 採取された場所による違いを検討した．海
鷹海脚近辺で採取された MD179−3299（海鷹海
脚東部）,3301（海鷹海脚東部）,3304（海鷹
海脚頂部）,3313（海鷹海脚と上越海丘の間）
の間隙水試料は比較的高濃度な低分子有機
化 合 物 を 含 ん で い る が ， 海 底 渓 谷 の
ND179-3308 やリファレンスサイト試料とし
て採取した MD179-3312（海鷹海脚の東にある
盛り上がり）の間隙水試料ではその量が少な
かった．海鷹海脚や上越海丘では下部からメ
タンがしみ出してきていることを考えると，
今回の実験結果は，地下深部において生成さ
れた低分子有機化合物がメタンと一緒に拡
散してきている可能性を示しているのかも
しれない． 
 その一方で「屈曲点」の存在は，深度プロ
ファイルが単なる拡散によるものでなく，深
度 0-40m という現場での生成・消費活動を示
唆しており，何らかの微生物活動との関連性
が伺える．よって，深海底堆積物環境中での
Ｃ１化合物の分布からは，地下深部からの拡
散と微生物による現場での生成・消費活動の
両方が示唆された． 

 

図１．海鷹海脚東部（MD179-3301）から採取

した間隙水に含まれるメタノール，アセトン，

ホルムアルデヒドの濃度プロファイル． 

 
⑵メタノールを基質とする微生物活動 
 14C メタノールを用いた消費活性培養実験

の結果，メタノールは二酸化炭素に変換され
ていることがわかった．その消費活性と間隙
水中のメタノール濃度から，堆積物浅部での
メタノールの供給・消費速度が比較的早く，
数ヶ月単位でメタノールが入れ替わると推
定された．メタノールの供給には，地下深部
からの拡散と微生物による現場での生成の
どちらか（もしくは両方）の可能性があり，
今後明らかにすべき課題と考えている． 
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