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研究成果の概要（和文）：セレン・テルルはレアエレメントとしての希少性があり、廃液、廃棄物中からの有効な再資
源化手法の確立が望まれている。毒性の高いセレン・テルル酸化物を常温・常圧下のマイルドな条件での変換・回収が
期待されている。本研究では、深海底由来の微生物による効率的なセレン・テルル回収法の開発を目的として、深海底
からセレン・テルル還元能を有する微生物を探索した。また、得られた分離株の同定、培養特性の調査、ナノ微粒子の
形成可能性、更には形成微粒子に対する観察、元素分析などを実施した。分離株は元素体セレン・テルル形成が可能で
あり、銀などのレアエレメントの微粒子の合成にも利用できることが示唆された。

研究成果の概要（英文）：Selenium and tellurium have the rarity as rare element, and the effective method 
for recovery and recycling of selenium and tellurium under mild conditions, has been required. As 
selenium (Tellurium) -oxyanion which is one of the oxide form of Se (Te) is toxic to various organisms, 
the simple and practical technique for detoxification of Se (Te) -oxyanions is necessary. In this study, 
we searched for and isolated microbes capable of reducing Se (Te)-oxyanions into elemental Se (Te) 
nano-spheres from deep-sea sediments. Furthermore, the biochemical and culture properties, phylogenetic 
analysis, and the possibility of the nano-sphere formation were investigated. Formation of nano-sphere 
which consist of almost pure Se (Te) due to deep-sea isolates that were identified as Shewanella spp. was 
confirmed by the TEM observation and the EDS analysis. In addition, it was suggested that the isolates 
were also available for the synthesis of fine particles of rare elements such as silver.
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１．研究開始当初の背景
カルコゲン元素を代表するセレン、テルル

は、その特性から半導体をはじめとする無機
結晶材料に多く用いられる有用元素である。
そのため、これらの元素の活用分野は多岐に
及ぶ。しかしながら、セレン・テルルの専用
鉱なく、硫化銅を精錬する際の副産物として、
かろうじて確保されている元素である。現在、
銅需要の多さに伴う硫化銅の精錬頻度上昇
によって国内需要に対して十分な量が確保
されているが、需要を海外に依存する元素で
あるため廃棄物などからの同元素の有効な
回収・再資源化法が望まれている。

同時に、セレンやテルルの酸化体アニオン
であるセレン（テルル）オキサニオンは環境
中に放出された場合、発がんなどの問題を引
き起こし、生物にとって有害な分子種となる
ため、日本をはじめ欧州・米国などでは厳し
い排出規制値が設けられている。そのため、
排水・廃棄物に含まれる総セレン・テルル量
を有効かつ簡便に減容・回収する手法が模索
さている現状である。

近年、深海泥質には多くのレアエレメント
の含有が確認されており、深海泥質を生息域
とする微生物種における希少元素に対する
多様な代謝能が期待されるところである。そ
こで、本研究では、三陸沖日本海溝水深 6000
メートル級の深海底海洋環境を中心に種々
の海洋底試料から分離された新規の微生物
を利用した簡便なセレン・テルル回収法の実
用化を検討することで、精錬や都市鉱山品の
処理排水からの有効なセレン、テルルの回収
の可能性を着想した。更に、回収用のバイオ
リアクターシステムの作製を検討し、セレ
ン・テルルの再資源化システムの構築が可能
であると判断された。

２．研究の目的
微生物によるカルコゲン元素回収の中で

セレン・テルルについては物理・化学的手法
などの既存法に比較して、常温・常圧のマイ
ルドな条件での物質変換・回収・ナノ微粒子
化が可能である。加えて、これら技法に比し
て安価に行える手法として注目されている。
また、ある種の嫌気性微生物は毒性の高いセ
レン（テルル）オキサニオンを生育のための
最終電子受容体として、生体活勤のエネルギ
ーを獲得することが知られている。

そこで、申請者は微生物によるセレン・テ
ルル回収・再資源化やこれらの毒性化合物の
無害化に着想して、これまで、海洋探査船か
いこう 7000II による調査潜航に参加し、三
陵沖の口本海溝水深 6500~7000 m 級の深海
底より採取した泥質、海水試料から、セレ
ン・テルル回収に利用可能な微生物株の探索
を実施してきた。

本研究ではこのシーズを活用しながら、深
海由来微生物を利用した簡使なセレン・テル
ル回収法の実用化手法の開発を目的とする。
この達成のために、セレン・テルル回収用生

物素材としての評価を行うことを目的とし
た分離微生物の培養特性、セレン・テルルオ
キサニオンに対する挙動、分子系統解析を調
査する。また、生成微粒子の電子顕微鏡解
析・元素分析、循環型リアクターの構築、セ
レン・テルルの微粒子化に関連する分子種の
同定に向けた研究課題を実施する。

３．研究の方法
（１）分離株については、代謝機構や種系統
などの詳しい特性において不明な点があり、
資源回収素材やバイオレメディエーション
への利用を達成するためには生物種の特定
などの把握が必要となる。そこで、まず
16SrDNA の塩基配列に基づく分子系統解析
によって既存分離株の生物種の確定を実施
した。また、深海採泥試料（図１）を接種し

た集積培養体を作製し、醸成された集積培養
体からプレート法などで微生物株の純化・分
離を行った。これらの実験は、ルーティーン
な行程を繰り返すことで目的の分離株を獲
得した。更に、数度にわたるプレートスクリ
ーニングを繰り返すことでセレン・テルルオ
キサニオンに対して還元能が高い株を選抜
し、生化学試験、培養特性、系統分類などに
よる種属同定や分離株の代謝特性など基本
的な特性の把握のための実験を行った。

（２）微生物によって合成されたナノ結晶粒
子を実際に様々な材料デバイスとしての評
価、応用を試みることで、結晶材料としての
利用価値について検討し、元素回収、変換技
術としての有用性を確認する必要がある。そ
こで、分離株によって合成されたナノ微粒子
に対する分析電子顕微鏡、元素分析、結晶回
折などを用いた材料解析を実施した。また、
リアクターによる回収システムの構築を目
指し、バッチ、セミフロー系システムによる
セレン・テルル回収について検討した。更に、
異化的代謝に基づく嫌気的な条件での回収
ではなく、硫黄代謝などの同化的なプロセス
での好気的なセレン・テルル還元についても
検討することで嫌気処理が不要な手法での
回収・変換の可能性に明らかにした。更に、
分離菌株に対して接合伝達法やエレクトロ
ポーレーションを用いたトランスポゾン挿
入変異、異種遺伝子の導入について検討し、



セ微粒子合成に関与する遺伝子の特定を目
指した。

４．研究成果
（１）三陸沖日本海溝の深海底からの目的分
離株の純化をはじめ、研究に供する分離株の
キャラクタリゼーション、培養特性の把握、
カルコゲンオキサニオンの変換可能性につ
いて明らかにすることができた。分離株の諸
特性の結果については表 1にまとめて掲載し

た。これらに関する研究課題の遂行はほぼ達
成されたと考えられた。また、分子系統解析
についても 16SrDNA 配列に基づく分離株の
分子系統分類が行われ、既に主要な分離株に
ついても種属の同定を完了し、分離株は全て
Shewanella 属に属する微生物種であることが
明らかにされた（図２）。この結果から元素

回収のみならず微生物電池の生物素材とし
ても利用できる可能性が示された。

また、深海底のみならず浅海の海洋泥や生
物試料などから新たに目的微生物株の探索
を実施した。昨年度、好気的にセレン・テル
ルオキサニオンが還元できる分離株の存在
が判明した事実を受けて、同化的なプロセス
によるカルコゲン元素の還元可能性につい
て新たに着想した。その結果、好気的な条件
でセレン（テルル）オキサニオンを還元でき
る多くの分離株が獲得でき、TEM/EDS 観察・
分析によってセレン・テルルナノ微粒子の合
成・変換が確認できた（図３）。この結果か
ら、ほぼすべての微生物によるセレン・テル

ルナノ微粒子の合成・変換の可能性が示唆さ
れるものであり、異化代謝によってセレンオ
キサニオンを還元する（従来の）既存株とは
異なり、硫黄やセレンの同化代謝によって高
効率かつ簡便にセレンオキサニオンを還元
できる可能性が明らかになり、今後、当該研
究の進展の必要性があると思われた。本結果
は、本研究を通じて得られた有意義な派生効
果であると考えられた。

セレン・テルルはその元素材料としての重
要性からレアエレメントとしての希少性が
あり、廃液、廃棄物中からの有効な回収、再
資源化手法の確立がのぞまれている。とりわ
け、生物的手法は微生物の酸化還元による手
法では、毒性の高いセレン・テルルの酸化物
（セレン・テルルオキサニオン）を常温・常
圧下のマイルドな条件で元素体のセレン・テ
ルルにまで変換できる。そこで、次に、深海
環境（日本海溝）から分離された純化株に形
成されたナノ微粒子の観察、元素分析を実施
した。その結果、これまでの実験から得られ
た分離株は亜セレン、もしくはテルル酸を嫌
気、好気の両条件で還元しながら増殖し、菌
体内や菌体近傍に電子密度の高いナノ微粒
子を形成することが透過型電子顕微鏡（TEM)
によって明らかにされた。形成されたナノ微
粒子は亜セレン酸還元性の分離株では、球状
で 50 から 200nm の大きさを有しており、エ
ネルギー分散型元素分析装置（EDX）による
元素分析によってほぼセレンのみで構成さ
れていた（図４）。これに対してテルル酸還

元性分離株の場合では、TEM 観察 EDX 解析
によって、ほぼテルルで構成されている幅が



数ナノメートルで 10 から 200nm の長さを持
つ針状微粒子の形成が判明した（図５）。こ

れらの結果から深海底からの分離株が毒性
の高いセレン・テルルオキサニオンをそれぞ
れ元素体のセレン・テルルに変換できること
が明らかとなった。

バイオリアクターの作製では連続・循環型
の他に、（バフッルなどを用いた）バッチ方
式についても検討し、セレンの回収が可能で
あることが明らかにされ、原理上、効率的な
回収が可能であることを確認できた。しかし
ながら、同時に還元によって生じたセレン微
粒子の保持担体外からの流出の問題を解決
する必要があると判断され、今後も継続した
研究課題の継続が必要であった。また、分離
株におけるセレン・テルルオキサニオン還元
に関与する分子種の特定、還元機構の解明に
向けた研究については、これまでのところ予
想された表現型での変異株が得られず、表現
型の見直し、スクリーニング法の改善が必要
であると判断され、これらについても今後の
課題としなければならず、本研究結果におけ
る未達成課題と考えられた。しかしながら、
同化的な代謝プロセスによるセレン・テルル
オキサニオンの還元・回収に着想し、本手法
による変換・回収が可能であることを明らか
できたことは、本研究成果の他に多くの派生
効果をもたらすことができ、コウジカビ、酵
母、放線菌の培養菌体を用いた好気条件（嫌
気処理を必要としない）で、簡便でかつ効率
的なセレン・テルル回収の達成につながるも
のとなった。

最後に、分離株による銀、パラジウムなど
貴金属元素（レアメタル）の単体ナノ微粒子
への変換についての研究を実施したところ、
菌体活性による銀イオンの沈澱化が確認さ
れた。この結果から銀微粒子の形成が予想さ
れたが、Shewanella alga の場合にみられるよ
うな、銀イオン添加後、数分以内での急激な
沈殿物の形成はみられず、その形成は数日を
要するものであることが確認されたが、分離
株におけるレアエレメント金属イオンの生
物還元については可能であることが明らか
にされた。今後、パラジウムやロジウムなど
の触媒用レアメタルの微粒子化にも転用で

きうる現象であると考えられ、セレン・テル
ルの他にも単体元素化回収が期待できると
考えられた。
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