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研究成果の概要（和文）：有力な生命の起源仮説である表面代謝説の検証及び黄鉄鉱の形成に関わる生命の起源
と物質の特定を本研究の目的とした。初めに、深海底熱水噴出域でナノ黄鉄鉱を形成する巻貝の鱗タンパク質中
で、ナノ黄鉄鉱形成に関与するタンパク質を特定し、類似の市販のタンパク質からナノ黄鉄鉱の合成することに
成功した。さらに、固体硫化物には巻貝の鱗中で見つかったナノ黄鉄鉱は存在しなかったが、陸域の花崗岩中で
ウランのナノ鉱物を発見した。
熱水噴出域と陸域地下に生息する原核生物のDNA配列解析によって共通祖先に最も近縁な原核生物を陸上の地下
水中から検出し、陸上地下の鉱物-水反応により生命が誕生した可能性を示した。

研究成果の概要（英文）：The aim of this study is to clarify the role of pyrite in serving as a major
 catalyst of prebiotic synthesis. Firstly, we performed proteomic analysis of pyrite-bearing 
sclerite of the scaly-foot gastropod and identified a small protein molecule that chelates Fe(III). 
By using a chemically analogous protein commercially available, we succeed in the synthesis of nano 
crystalline pyrite, suggesting that pyrite is in turn controlling the prebiotic synthesis. We also 
performed metagenomic analysis of subsurface microbes in terrestrial granitic rocks and found 
primitive life forms closely related the last universal common ancestor. Together, we discovered 
biochemical processes and life forms potentially important for the study of the  emergence of life 
on Earth.

研究分野： 地球微生物学
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１．研究開始当初の背景 
40 億年に渡る地球との共進化を経て、現在の
豊潤な生命圏が形成した。生命が熱水噴出に
伴われて誕生したとする説は、DNA 配列に
基づく系統樹で高温環境に生育する原核生
物が、生物の共通祖先に近いことから有力視
される(Woese, C. R. 1987)。熱水噴出に最も
普遍的な鉱物である黄鉄鉱(FeS2)が、非晶質
硫化鉄と硫化水素が反応して形成する際に、
H2を発生する（FeS + H2S → FeS2 + H2）。
この H2 を還元剤として CO や CO2から様々
な有機物（例えば蟻酸 HCOOH）が黄鉄鉱の
表面触媒作用により生成することが実験に
より裏付けられており、これらの証拠から
「表面代謝説」が 1988 年にWächtershäuser
によって提唱された。 
 現在も主要な生命起源仮説の一つである
が、反応の還元剤であり生命活動のエネルギ
ー源となる H2 の供給が形成時に限定される
問題も指摘される。既往の生命誕生仮説の多
くは、初期地球は隕石の衝突が頻繁で紫外線
が強いため、深海や地殻内がシェルターとな
り、生命の誕生場になったとするが、生命誕
生が太陽光の届く表層の可能性もあり得る。
その場合、クロロフィルのように、黄鉄鉱が
太陽光エネルギーを電気エネルギーに変換
して、安定な還元力を提供し生命誕生を駆動
したと着想されるが、その可能性は全く追求
されていない。 
 申請者らはインド洋中央海嶺の深海底熱
水噴出域に生息する巻貝の硫化鉄鱗中で、ナ
ノ黄鉄鉱の天然での存在を示す世界初の事
例となるタンパク質に包まれて形成するナ
ノ黄鉄鉱を発見した（Suzuki, Y., Kogure, T. 
et al. 2006）。 
結晶サイズの大きなバルクと比べて粒径 3 
nm 程度の結晶は、比表面積の増大だけでな
く表面構造も大きく異なり、優れた触媒能や
光起電力が期待された。黄鉄鉱の結晶サイズ
特性に着目した生命誕生に関する仮説・検証
の先行事例は皆無だが、太陽光発電の効率化
で現在急速に進歩している黄鉄鉱ナノ化技
術を活用して(Lin, C. W. et al. 2011)、室内実
験により合成を行うことは容易である。近年
東太平洋や南太平洋の深海底から噴出する
熱水中からも粒径 4nm のナノ黄鉄鉱の報告
がなされたが、その根拠となる透過型電子顕
微鏡のデータは、硫化鉄ナノ粒子の観察像は
示しているが、黄鉄鉱の結晶学的証拠は何一
つ示されていなかった  (Yucel, M. et al. 
2010)。従って、ナノ黄鉄鉱が普遍的に熱水
噴出域で形成するのか、またどのような生物
作用により形成するのかについて明らかに
する必要があった。 
 
２．研究の目的 
上記の研究背景をもとに本研究は、これまで
天然での存在が認識されていなかったナノ
黄鉄鉱の光触媒作用による有機分子の形成
能について実験的により評価する手法の確

立、熱水噴出域におけるナノ黄鉄鉱形成の普
遍性を示すための野外調査及びナノ鉱物評
価、およびナノ黄鉄鉱の形成に関与する生物
種と生体分子の特定を行う。 
 
３．研究の方法 
① 無酸素・高温条件下における紫外・可視光
照射実験系の確立 

紫外・可視分光光度計は重水素ランプと
タングステンランプを併用して、波長と強
度を制御して試料に光を入射することが可
能である。試料を入れる光学セルの素材を
溶融石英とし、密閉型にしてヘッドスペー
スを任意のガスに置換することにより、無
酸素状態で照射実験が可能である。またタ
ンパク質の酵素活性測定に用いられる温度
制御型のセルホルダーを用いる事により高
温での実験も可能になる。 
装置の導入と平行して、ナノ黄鉄鉱の大

量合成を行う。ナノ黄鉄鉱の合成はナノ化
技術で用いられているオレインアミン法を
用いて行う。しかしナノ黄鉄鉱に吸着して
いる可能性のある有機溶媒について、無酸
素条件下での超純水による洗浄を繰り返す
ことで低減する。残留量の評価は蛍光光度
計により高感度な測定を行う。それでも混
入する有機物が検出される場合は、450℃
でナノ黄鉄鉱に吸着した有機物を熱分解す
る。 
有機物合成実験後の産物の解析は、ヘッ

ドスペース中の揮発性有機物をガスクロマ
トグラフィー質量分析計(GC-MS)で測定
し、液相は液体高速イオンクロマトグラフ
ィー法にて行う。まずこれらの分析法を用
いて、ブランクの評価を行うと共に、対象
となる有機分子である蟻酸や酢酸等の有機
酸やアミノ酸の分析手法の確立を行う。実
験系での汚染の問題が解決できない場合は, 
安定同位体(13C)でラベルしたCO2とCOを
用い, 合成物の化合物レベルでの安定同位
体測定により解決する.  

 
② ナノ黄鉄鉱触媒作用による有機物合成能
評価による仮説検証 

生命の生育最高温度が120℃であること
を加味すると、生命誕生の場は水素イオン
濃度勾配が急激な100℃程度の熱水−海水
混合域を想定して妥当である。また遊離酸
素が微量で、UVを遮断するオゾン層もない
当時の太陽光を再現して照射実験を行う。
pHは5~10に振り100℃の条件で実験を行
う。液相の塩分は淡水から海水の間で3段階
振った条件で実験を行う。二価鉄、硫化水
素、ポリリン酸およびアンモニアを溶液に
加 え 、 ガ ス 組 成 は
CO2:CO:N2:H2:CH4=96:1:1:1:1で行う。ヘ



ッドスペース中に生成した揮発性有機物は
直接的にGC-MS法で測定し、液相は直接的
にHPLC法、またはトリメチルシリル
(TMS) 化またはメチルエステル化して
GC-MSで同定・定量する。 

 
③ ナノ黄鉄鉱形成巻貝のナノ黄鉄鉱形成タ
ンパク質の特定 

生体鉱物化作用は、カルシウム炭酸塩・
リン酸塩鉱物またはシリカ鉱物が主要で、
硫化鉄を生体鉱物化する生物は、走磁性細
菌と硫化鉄鱗の巻貝のみである。近年の生
化学や分子生物学分野の技術的進展により、
鉱物の核形成や結晶成長を制御するタンパ
ク質群の特定が可能である。申請者がアコ
ヤ貝の真珠層を構成するアラレ石の形成を
司るタンパク質を同定した手法を適用して
(Suzuki M, Kogure T et al. 2010)、ナノ黄
鉄鉱の形成に関るタンパク質群の有無を明
らかにする。 
硫化鉄鱗を粉砕し、可溶性と不溶性のタ

ンパク質を抽出する。抽出したタンパク質
をナノ黄鉄鉱に結合させ、結合した画分を
遠心分離し、結合実験の有無で、ポリアク
リルアミドゲル電気泳動(SDS-PAGE)で抽
出タンパク質のバンドを比較する。 

 
④熱水噴出に生息するナノ黄鉄鉱形成微生物
の特定 
熱水噴出域と陸域地下に生息する原核生物
のDNA配列を取得するために、各試料から抽
出する。抽出したDNAを対象に次世代シー
ケンサーを用いて16S rRNA遺伝子解析及
びゲノム解析実施する。16S rRNA遺伝子
情報を元に分子系統解析を行って、熱水噴
出域と陸域地下に生息する微生物種を同定
する。また、取得したゲノム情報の解析に
はKEGG PATHWAY(データベース)を利
用した。 

 
４．研究成果 
黄鉄鉱の形成に関わるタンパク質の特定と
有機物合成実験 
深海底熱水噴出域でナノ黄鉄鉱を形成する
巻貝の鱗タンパク質中で、ナノ黄鉄鉱形成に
関与するタンパク質を特定するために、巻貝
の鱗を塩酸処理した。塩酸抽出で溶解しない
黄鉄鉱をクロム還元法により完全に溶かし
て、鱗中の有機物を網羅的に抽出した。塩酸
抽出液に対し HPLC ポストカラム法を用い
て鉄結合物質の分離・検出を行い、ルミノー
ルの化学発光を用いて鉄結合物質の検出を
試みた結果、鉄結合能を持つ低分子の有機物
を検出することに成功した。これにより、深
海底熱水噴出域でナノ黄鉄鉱を形成する巻
貝の鱗タンパク質中で、ナノ黄鉄鉱形成に関
与するタンパク質を特定することができた。 

 
生命誕生場に想定される無酸素・高温条件下
で、水溶液中のナノ黄鉄鉱に紫外・可視光を
波長領域と強度を制御して照射する実験系
の確立を行った。結果、石英セルを密閉して
気相を制御しながら 90℃まで昇温させるこ
とに成功した。また、光源として可視光の波
長領域の電磁波を石英セルに強度を制御し
て照射できる光学系を立ち上げた。この実験
系を用いて、深海底熱水噴出域を模擬した高
温・海水条件と陸域地下を模擬した低温・淡
水条件で、有機物合成を試みた。結果、類似
の市販のタンパク質からナノ黄鉄鉱の合成
することに成功した。 
 
共通祖先に最も近縁な原核生物 
申請当初はナノ鉱物と DNA 配列を組み合わ
せてナノ黄鉄鉱形成能を有する原核生物の
種を同定し、培養菌株を用いて in vitro で合
成実験を行う予定であった。しかし、本研究
を行っている途中にゲノム解析の進展によ
って生命起源研究に大改革が起き、生命誕生
に関与する可能性の高い共通祖先は中温を
好む原核生物で、陸域地下に生息することが
明らかになった。そこで、熱水噴出域と陸域
地下に生息する原核生物のDNA配列解析を行
って、どちらの環境に共通祖先に近い微生物
が生息するかの解明を目指した。ゲノム解析
で明らかになった共通祖先に最も近縁な原
核生物を陸上の地下水中から検出し、陸上地
下の鉱物-水反応により生命が誕生した可能
性を示した。一方で深海底熱水噴出域から採
取した固体硫化物には共通祖先に近い微生
物は優占しなかった。また、岐阜県にある地
下研究施設の花崗岩中では、有機物が極微量
にしかなく、マグマ由来のメタンをエネルギ
ー源とする古細菌が優占することを明らか
にした。 
 
ナノ鉱物学的特性 
海底と陸上の熱水噴出域で、熱水と熱水活動
に伴われて形成した固体硫化物を採取し、ナ
ノ鉱物学的特性を明らかにするために、深海
底熱水噴出域から採取した固体硫化物と大
陸地殻を構成する花崗岩のナノ鉱物学的な
解析を行った。固体硫化物には巻貝の鱗中で
見つかったナノ黄鉄鉱は存在しないが、花崗
岩中にウランのナノ鉱物を発見した。 
 
深部花崗岩中に生息する原核生物の代謝の
解明 
「黄鉄鉱の形成に関わるタンパク質の特定
と有機物合成実験」の結果を受けて「タンパ
ク質によって合成されたナノ黄鉄鉱の有機
物合成特性の評価」の実施が必要になったの
で、花崗岩中に生息する原核生物の代謝の解
明を行った。岐阜県にある地下研究施設の深
部花崗岩中を対象としたのは、地下水中の有
機物濃度が極めて低いため、35 億年前の地球
環境と類似していると考えられたためであ



る。研究に用いた深部花崗岩には、亀裂の密
度によって地下水の硫酸濃度が高い部分と
低い部分に分かれている。それぞれの部分に
生息する原核生物の特性を調べた結果、共通
祖先に近縁な細菌と古細菌は硫酸濃度が高
い部分のみに生息し、硫酸を含む硫黄化合物
を用いた代謝をしていることが明らかにな
った。 
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