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研究成果の概要（和文）：　造礁サンゴの各部位（軟組織、褐虫藻、骨格）と生育環境である海水における微量金属元
素濃度を誘導結合プラズマ質量分析法（ICP-MS）により多元素同時に測定し、各部位ごとの元素含有量の特徴を明らか
にした。サンゴに共生する褐虫藻にはFe, Zn, Cdが海水に比べ100000以上と著しく高濃度であった。Fe, Cu, Zn, Cd, 
Pbを濃縮安定同位体でラベル化して添加した海水槽中でサンゴを飼育した結果、ZnとFeは海水から褐虫藻に24～48時間
程度で摂取され、さらに軟体組織にも供給されていること、また、骨格にはZnとPbが蓄積され、軟体組織を経由して取
り込まれたことが示唆された。

研究成果の概要（英文）：In the present study, the concentrations of trace elements in each organ in 
reef-building coral were multielemently measured by inductively coupled plasma mass spectrometry 
(ICP-MS). As a result, it was elucidated that the concentrations of Fe, Zn, and Cd in the symbiotic 
zooxanthellae were remarkably over 100000-fold larger than those in seawater. Furthermore, the breeding 
experiment using seawater tanks, in which enriched stable isotopes were added, were carried out to 
investigate the intake processes of trace elements from seawater to each organ in the coral. As the 
results, it was suggested that Zn and Fe were intaken in zooxanthellae from seawater after 24-48 hours 
and provided into soft tissues, and Zn and Pb were stored in skeleton via soft tissues.

研究分野：環境分析化学
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
メタロミクス（Metallomics）は生体金属
支援機能科学と訳され、遺伝子科学であるゲ
ノミクス(Genomics)、及びタンパク質科学で
あるプロテオミクス(Proteomics)と並ぶ新し
い学問領域として提案された。メタロミクス
は生体内金属の化学形態やその機能に関す
る研究のみならず、生物無機化学全般に関係
し、水圏環境における生物の微量金属獲得戦
略にも関連する。 
本研究では、サンゴ礁海域の海洋生物とそ
れらの生育する海洋環境の両方の観点から、
主成分元素と微量元素の定量（総量分析）、
及び微量金属元素を活性中心に持つ金属酵
素の分析を行い、生体必須微量元素に着目し
た生物地球化学的循環、すなわち海水からサ
ンゴへの微量金属の摂取、代謝、蓄積及び微
量金属が関与する金属酵素の活性量の変化
に関するメタロミクス研究の実施を計画し
ている。 
サンゴの微量元素に関する研究は、これま
で骨格が中心に行われ、骨格の年輪にそって
Caに対する Sr, Mg, U, Bなどの微量元素の
相対濃度の変動から、過去の水温変動や水深
を探る古気候・古環境解析が行われてきた。
また、Pb, Cd, Ag, U, Thなどに関して海洋重
金属汚染の指標として骨格分析を行った研
究例も見られる。しかし、生育環境と骨格へ
の元素の取り込み量との関係は必ずしも明
確でなく、現在の生育環境の影響を直接的に
受けると考えられる軟体組織や褐虫藻の微
量元素に関しては、含有量すら明らかにされ
ていない。また、貧栄養海域であるサンゴ礁
海域におけるサンゴと褐虫藻の相利共生関
係における栄養物質のやりとりに関しては、
光合成を行う褐虫藻が生産する有機物をサ
ンゴが利用し、サンゴの代謝物であるリン酸
塩やアンモニウム塩などの栄養塩類を効率
的に褐虫藻が利用することは広く知られて
いるが、褐虫藻が栄養塩と同様に他の海域よ
りも低濃度である生体必須微量元素（Fe, Zn, 
Cu, Mnなど）を海水からどのように摂取し
代謝しているのかについては明らかにされ
ていない。 
申請者は、これまでサンゴと類似した相利
共生関係を有するシャコガイの一種である
ヒメジャコについて軟体部の部位別分析と
褐虫藻の多元素プロファイリングアナリシ
ス（主成分元素から超微量元素までの多元素
定量値から元素間の相関や拮抗などの関連
性を踏まえた特徴把握）を行い、褐虫藻を経
由して軟体部各部位に運ばれ、最終的には腎
臓に多くの元素が蓄積されることを明らか
にし、特に Zn, Cd については濃縮安定同位
体を用いたトレーサー実験により摂取、代謝
経路を確認した。同様にサンゴについても他
の栄養分と同じように海水から褐虫藻を経
てサンゴに供給され、軟体部内での代謝を経
て最終的に一部は骨格内に蓄積されると予
想している。このことが明らかにされれば、

環境変動による褐虫藻から軟体部への栄養
摂取プロセスの変化や骨格への蓄積、代謝過
程の変化を微量金属元素の挙動から明らか
にできる可能性があると考え、本研究の着想
に至った。 
そこで、本研究では、海域のサンゴ採取と
生育環境を制御した海水槽を用いた飼育実
験により海水及びサンゴ各部位（軟組織、褐
虫藻、骨格、粘液）における微量元素の含有
量と各元素間の関連性の特徴を多元素プロ
ファイリングアナリシスにより明らかにし、
生育環境の違いが各部位の微量元素の摂取、
代謝、蓄積に与える影響をメタロミクス的観
点から考察し、モデル化を行う。 
 
２．研究の目的 
本研究では、貧栄養であるサンゴ礁海域
において、微量金属元素が海水からサンゴ
へ摂取され、代謝されるプロセスの特徴を
明らかにし、生育環境の違いがサンゴの栄
養摂取に与える影響を、生体必須微量金属
を中心としてメタロミクス的観点から考察
し、モデル化することを目的とする。その
際に、金属酵素中に含まれる生体必須元素
である Zn, Fe, Cuや、海水中で栄養塩と類
似した挙動を示す Cd などの微量金属元素
に着目した。 
 
３．研究の方法 
(1)サンゴと海水のサンプリング及び分析法 
 沖縄本島北部本部町の琉球大学熱帯生物
圏研究センター瀬底実験所付近の海域でハ
マサンゴ、アザミサンゴを採取し、褐虫藻の
単離の条件検討、粘液の採取、骨格の採取を
行い、サンゴを各部位ごとに分離し、乾燥・
粉末化した後、マイクロ波加熱酸分解法で溶
液化し、ICP-MS を用いて多元素定量し、多元
素プロファイリングアナリシスを行った。 
 海水の採水は琉球大学熱帯生物圏研究セ
ンター瀬底実験所の小型船で夏場(9 月)と冬
場(12 月)に、瀬底島沿岸の３地点(A, B, C)
でそれぞれサンゴ礁池内と礁池外で採水を
行った。この３地点の特徴は、次の通りであ
る。Ａ：サンゴが多く生息するが、礁池の形
成は小さい。Ｂ：サンゴの生息は少なく、礁
池の形成もない。Ｃ：サンゴの生息は少ない
が礁池の形成はある。採水した海水は 0.45 
μm のメンブランフィルターでろ過後、pH 1
となるように硝酸添加した試料（溶存態）と
硝酸添加後１週間後にろ過した試料（酸可溶
態）に分けた後、キレート固相抽出法により
微量金属元素を 50 倍に脱塩濃縮し、ICP-MS
で多元素定量した。 
 
(2)微量金属元素を添加した海水によるサン
ゴの飼育 
①ハマサンゴのトレーサー実験 
 琉球大学熱帯生物圏研究センター瀬底実
験所付近の海域でハマサンゴを採取し、5 種
の微量金属元素（Ni, Cu, Zn, Cd, Pb）を添



加した海水槽で飼育し、微量金属元素の摂取
プロセスをトレーサー（追跡）実験した。海
水槽中の金属濃度は、海水中の存在量の2倍、
10 倍、50 倍濃度及びコントロールとし、数
日ごとにサンゴを 1群体ずつ取り出し、褐虫
藻、軟体部、骨格、粘液を採取した。採取し
たサンゴ試料は 1 と同様の方法で分析した。
骨格については飼育実験後、次亜塩素酸ナト
リウム溶液で骨格以外の有機物質を分解・除
去し、サンゴ骨格試料のみを分離した。その
後、サンゴ骨格試料を ICP-MS 測定のために
酸分解処理した。レーザーアブレーション
(LA)-ICP-MS 測定用にはダイヤモンドカッタ
ーを用いて、サンゴ骨格試料を厚さ 5mm、ま
た、測定部位が平面になるように切断処理を
行い、測定を行った。 
②アザミサンゴのトレーサー実験 
ハマサンゴは骨格の成長速度が遅かった
ので、サンゴ試料には骨格の成長速度が速い
アザミサンゴを用いてトレーサー実験を行
った。この際、添加する重金属に濃縮安定同
位体を用い、コントロール海水、57Fe, 68Zn 添
加海水、 57Fe, 111Cd 添加海水、57Fe, 65Cu, 68Zn, 
111Cd, 206Pb 添加海水でアザミサンゴ群体を
飼育した。各海水槽での添加金属濃度は、よ
り実際の海水中に近い濃度となるよう瀬底
島沿岸海水の 5倍程度に調整した。12～24 時
間経過後に群体の一部を取り出して分割し、
褐虫藻、軟体組織、骨格に分けて前処理を行
い誘導結合プラズマ質量分析法（ICP-MS）で
測定した。 
この飼育実験は5月と11月に2回行った。 
 
４．研究成果 
 
(1)サンゴ褐虫藻の分析法の検討 
褐虫藻の単離法を検討した結果、サンゴを
ホルマリン固定せずに生の試料からの褐虫
藻の単離をすることができた。また、ウォー
ターピック（口腔内洗浄器）を用いて単離操
作を行うことで、操作の短縮化を行うことが
できた。単離した褐虫藻は約 120 ポリプのサ
ンゴ群体から 13 mg 捕集することができた。
ICP-MSとCHNコーダーによる分析を行い生体
必須元素を中心に、希土類を含む約 32 元素
の定量が可能であった。しかし、捕集できた
試料が少量だったため、いくつかの試料で
CHN コーダーによる分析が行えなかった。ま
た、ホルマリン固定試料は元素流出する可能
性が示唆されたため、以後の検討には用いな
かった。 
 
(2)サンゴ褐虫藻及び軟体部の多元素分析と
生育環境の影響 
 生物濃縮の観点から、サンゴ褐虫藻の分析
結果をサンゴのサンプリングを行った瀬底
島沿岸海水と比較した。その結果、生体必須
元素の多くが 104以上の高い濃縮係数となっ
た。特に濃度が高かった Fe, Zn, Cd の 3 元
素は 105以上であった。この 3 元素は植物プ

ランクトンの文献値やヒメジャコ褐虫藻の
定量値から濃縮係数を求め比較を行った。そ
の結果、植物プランクトンとは 10 倍以上高
濃度であり、ヒメジャコ褐虫藻よりも 2倍以
上の濃度であった。このことからこれらの元
素は、サンゴ褐虫藻が特異的に濃縮し、海水
中にわずかに存在する微量元素を効率よく
利用している可能性を示唆している。サンゴ
褐虫藻と植物プランクトンの元素濃度を比
較しても、Zn, As, Cd の 3元素は植物プラン
クトンより高い濃度を示し、その他の元素は
同程度か植物プランクトンより低い濃度と
なった。また、サンゴ褐虫藻と軟体部をそれ
ぞれの炭素濃度で規格化したところ、Zn と
Cd は褐虫藻の値が高く、軟体部との差は 5倍
以上になった。Zn はサンゴと褐虫藻両者にと
って必須な元素であり、褐虫藻が何らかの形
でサンゴに受け渡している可能性があると
考えられる。 
 種の異なるサンゴに共生する褐虫藻の元
素濃度を比較したところ、生体必須元素を中
心とした多元素プロファイリングパターン
は大きく類似する結果となった。このことか
ら、宿主であるサンゴの種の違いは、褐虫藻
の元素濃度に大きな影響を与えない可能性
があると考えられる。 
 次に生育環境が褐虫藻の元素濃度にどの
ような影響を与えるかを評価するために、季
節の異なるサンゴ褐虫藻の比較も行った。照
度が高く褐虫藻が活発に光合成を行うと考
えられる夏季の方が元素濃度が高いと予想
したが、結果は多くの元素において冬季の方
が高い濃度となった。これは、夏季の高水温
と強光による強光阻害を褐虫藻が受けた可
能性が考えられる。 
 
(3)サンゴ礁池内外における海水中微量金属
元素濃度の比較 
 海水については瀬底島礁池内と礁池外の
数カ所でサンプリングし、キレート固相抽出
／ICP-MS で測定を行った結果、Zn 濃度に特
色が見られ、サンゴの被度が比較的高い地点
では礁池外の方が高濃度を示した。この結果
から Zn は礁池内ではサンゴ礁生物に摂取さ
れて濃度が相対的に低かったことが示唆さ
れた。 
 酸可溶態濃度から溶存態濃度を差し引い
て酸可溶粒子態濃度を求め、良好な定量結果
が得られた V, Mn, Fe, Co, Ni, Cu, Zn, Mo, 
Cd, Pb, U について考察を行った。サンゴが
最も生息しているが、礁池の発達は小さいＡ
地点では夏場の礁池内に着目すると、Fe, Zn
は、酸可溶粒子態の割合が 80％以上と高く他
の元素と比べて特異的であった。サンゴはほ
とんど生息せず礁池の発達もないＢ地点や
サンゴは生息しないが他の地点に比べて礁
池が比較的発達している地点Ｃの礁池内と
比較すると、Ａ地点では Fe は同程度、Ｚｎ
は 20％ほど酸可溶粒子態の割合が高かった。
また、Ａ地点の礁池外と比較すると、Znにつ



いては礁池内と異なり、ほぼすべて溶存態で
あった。このことから酸可溶粒子態の Zn に
関しては、サンゴや他の生物の代謝物を起源
とする物質が含まれている可能性が高い。 
 
(4)微量金属元素を添加した海水で飼育した
サンゴのトレーサー実験 
①ハマサンゴ 
ハマサンゴの褐虫藻の数を血球計算板で
計測したところ、10 倍、50 倍濃度の海水槽
で飼育したハマサンゴについては、飼育日数
経過とともに褐虫藻の数が減少し、重金属ス
トレスでも褐虫藻の減少が引き起こされる
ことが確認された。また、ICP-MS による測定
結果から、50倍濃度海水で飼育したサンゴ褐
虫藻は、Zn, Cu が時間経過とともに増加傾向
が見られた。このように Zn, Cu はいずれも
飼育環境中濃度が増加するにつれて褐虫藻
中濃度が増加し、さらに褐虫藻と軟体組織の
濃度変化は類似していた。これに対して、Ni, 
Pb は海水中濃度が増加しても明確な増加は
見られなかった。 
 レーザーアブレ－ション/ICP-MS により、
平板に切断した骨格を成長輪に垂直に測定
を行った。骨格の成長に対して各元素のイオ
ン強度をカルシウムのイオン強度を基準と
した相対強度としてプロットしたところ、今
回の条件では、Ni, Cu, Zn, Cd, Pb について
は明確な骨格への取り込みが確認されなか
った。 
 
②アザミサンゴ 
濃縮安定同位体を添加した海水中でアザミ
サンゴの測定を行った。Zn に着目すると、5
月の結果では、褐虫藻及び軟体組織で 24 時間
から 48 時間にかけて濃度が増加した。11 月
では 57Fe, 68Zn を添加した海水槽において、
褐虫藻中の 68Zn は 24 時間で一時的に増加が
見られ、5月の結果と類似した傾向を示した。
しかし、軟体組織では、そのような増加傾向
は見られなかった。次に Fe に着目すると、11
月の 57Fe, 68Zn を添加した海水槽において、
褐虫藻中のFeは 36時間で 57Fe が一時的に増
加した。また、軟体組織では飼育時間に比例
して 57Fe の増加が確認された。この事から、
Fe は海水からサンゴ褐虫藻及び軟体組織に
ほぼ同時に摂取されたと考えられる。 
一方、生体必須及び有害微量金属元素を同
時に添加した 5元素添加水槽では、57Fe, 68Zn 
の増加は見られなかった。故に、海水中に共
存している元素の違いによって褐虫藻及び軟
体組織の元素の摂取に差が出ることが分かっ
た。 
各サンプルの褐虫藻数を計測した結果、5
元素添加海水槽では白化現象の兆候と見られ
る褐虫藻数の減少が飼育時間の経過と共に確
認された。 
 以上のことから生体必須微量金属元素で

ある Zn と Fe はサンゴの生育状態に問題なけ
れば海水から褐虫藻に摂取されることが明ら
かになった。しかし、軟体組織への摂取は、
褐虫藻を経由するプロセスと海水から直接摂
取されるプロセスの 2 通りの可能性があると
考えられる。 
5 月飼育実験の場合、ICP-MS のサンゴ骨格
試料全量分析では、金属元素の骨格への蓄積
はほとんど確認できなかった。しかし、サン
ゴ骨格試料を直接局所分析ができる
LA-ICP-MS 測定では、Sr/Ca の存在比から確認
された成長部分で、Zn, Cd の高いピーク信号
が得られ、これらの元素は 2 ヶ月間の飼育実
験で海水から蓄積されたと考えられる。 
11 月飼育実験の場合、濃縮安定同位体を海
水に添加したため、各元素の同位体比の変動
から金属元素の蓄積を考察することができる。
ICP-MS 測定では、Zn 同位体比の変化が見られ
た。一方、LA-ICP-MS の測定では、飼育期間
中にZn, Pbの同位体比のピークが顕著に見ら
れ、これらの元素が海水から蓄積されたこと
が確認された。逆に、Cu, Cd の同位体比に変
化が見られず、ほとんど蓄積してないことが
確認された。また、Fe については測定が不安
定であったため、蓄積の有無について判断で
きなかった。 
これらの結果から、海水からサンゴ骨格へ
の Zn, Pb の蓄積が確認された。また、
LA-ICP-MS 測定において、Zn や Pb の取り込み
が同位体比ピークとして確認されたことから、
サンゴ組織が石灰成分を分泌する過程のある
時点でのみ、各元素が取り込まれたと判断し
た。つまり、海水から常に金属元素が取り込
まれるのではなく、サンゴ組織を経由して取
り込まれたことが示唆された。 
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