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研究成果の概要（和文）：本研究では、毒性元素を利用した微生物代謝の多様性進化を解き明かすことを目的
に、新規アンチモン代謝細菌群の同定および多様性解析を実施した。酸素条件、炭素源やエネルギー源の異なる
条件で集積培養を継続したところ、通性嫌気性アンチモン酸化細菌群、および嫌気的アンチモン還元培養系の取
得に成功した。また、通性嫌気性アンチモン酸化細菌は、同族元素であるヒ素は代謝せず、これまでに同定され
ている酵素とは異なる代謝経路を有する可能性が示された。本研究の結果から、アンチモン代謝細菌群は同族の
ヒ素代謝機構と同様に、系統的また生理生態的に多様な細菌群に分布していることが示された。

研究成果の概要（英文）：Despite their toxicity, microorganisms have developed mechanisms to tolerate
 and catalyze redox transformation of toxic elements. In this study, soils from an old stibnite mine
 tailing were examined for the presence of antimony (Sb)-transforming microbial populations. After 
conducting anaerobic enrichment culturing, a couple of isolates capable of anaerobic and aerobic Sb 
oxidation were cultivated and their genome sequences were determined. These Sb-oxidizing isolates 
did not catalyze arsenic oxidation, suggesting the involvement of distinct mechanisms for Sb and As 
oxidation. In addition, an anaerobic Sb-reducing enrichment culture, consisted of Proteobacteria and
 Firmicutes-related populations, was also obtained. These resutls demonstrated that indigenous 
microorganisms associated with stibnite mine soils are capable of Sb transformations, indicating the
 potential importance of biological processes in regulating mobility and toxicity of toxic 
metalloids in polluted environment.

研究分野： 微生物生態学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
アンチモンはヒ素と同様、生命体のエネルギー源となり得る元素であり、微生物進化において重要な役割を担っ
ていた可能性が大きい。また、アンチモンはレアメタルとして半導体など広い用途に使われ、需要の高まりによ
る価格高騰や資源の枯渇から、リサイクル技術の開発が望まれている。本研究の成果は、微生物代謝の酸化還元
反応によりアンチモンの溶解度や形態を変化させ、バイオメタル生成や固定化による汚染浄化など、バイオ技術
の応用展開としても貢献が見込まれる。



様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通）	
１．研究開始当初の背景 
周期表第 15族元素であるヒ素(As)とアンチモン(Sb)は地殻の構成元素であり、原始地球から

現在にいたるまで自然界に広く存在している元素群である。同族の窒素やリンは生体必須主要
元素であるのに対し、これまでヒ素とアンチモンの生体機能は確認されておらず、逆に極めて
有害な作用を示す毒性元素として認識されてきた。しかし、あらゆる生物種の中で唯一微生物
は、これら有害元素の毒性から身を守る耐性のみならず、エネルギー源として利用するより積
極的な代謝機構も発達させてきた。ヒ素の微生物代謝に関する過去 20年間の報告から、ヒ素を
利用したエネルギー代謝は好熱性菌やアーキアを含む多様な系統群に分布している起源が古い
代謝系であると考えら
れており（図 1）、原始
地球に高濃度で存在し
ていた有毒元素が生物
に利用されていた事実
を示している。 
しかし、ヒ素以外の毒
性元素の生物利用に関
する知見は殆ど無く、例
えばアンチモンもヒ素
と同様に原始の地球環
境に広く存在していた
利用可能なエネルギー
源であり、アンチモンの
酸化還元反応による化
学合成独立栄養も理論
的に可能である。また、
これまでアンチモンの
生物利用に関してはほ
ぼ未解明である。 
 
 
２．研究の目的 
本研究では、微生物エネルギー代謝の多様性進化において、これまで考慮されてこなかった

毒性元素の役割を明らかにするために、ヒ素と同族元素であるアンチモンを利用した微生物エ
ネルギー代謝機構の多様性を調べることを目的とした。 
 
 
３．研究の方法 
（１）本研究では多様なアンチモン代謝菌群を探るため，高アンチモン環境試料からア
ンチモンの酸化還元によるエネルギー代謝を行う微生物群の分離培養を実施した。環境試料
としては、すでに申請者がアンチモン酸化細菌を分離したアンチモン鉱山跡地土壌を用いた
（Hamamura et al., 2013）。特に生理生態的に多様なアンチモン代謝菌群を探るため、酸素条件
（好気的・嫌気的）、炭素源（CO2、乳酸、酢酸等）、エネルギー源の異なる条件で集積培養を
実施した。培地組成等は、先行研究(Abin and Hollibaugh, 2014; Kulp et al., 2014)やこれまでに申
請者らが行ってきたヒ素代謝菌と同様に行った（Macur et al., 2004; Hamamura et al., 2013）。アン
チモンの酸化還元反応の化学分析による活性モニタリングを継続し、活性を示した集積培養か
ら、限界希釈法や直接プレート培養法により細菌を分離を試みた。 
 
（２）得られた新規アンチモン代謝細菌群については 16S rRNA遺伝子配列を決定により
分子系統学的に同定し、これまでに同定されているアンチモン及びヒ素代謝菌群（図１）と
比較し分子系統学的な多様性を調べた。また、得られた分離菌群について、これまでに報告の
あるアンチモンおよびヒ素代謝酵素遺伝子のスクリーニング、ゲノム配列の解読、および生理
学的同定により、有害元素機構の解析を行った。 
 
 
４．研究成果 
	 本研究では、高濃度アンチモンで汚染した環境試料を摂取源とし、好気・嫌気的な酸化還元
条件での集積培養を実施した。その結果、嫌気的条件下で５価アンチモンを３価へと還元する
アンチモン還元能を示す集積培養系の取得に成功した。本培養系では、アンチモン還元の際
に 5 価アンチモンの減少にともなって生成する 3 価アンチモンが溶液中からは検出さ
れず、還元されたアンチモンは三酸化アンチモンとして析出することが示された。本
コンソーシアの構成細菌群を 16S rDNA 配列により同定したところ，ヒ素やその他金
属の還元菌と系統的類似度の高い Firmicutes 門とともに，アンチモン酸化および還元
菌として知られているa-Proteobacteriaに近縁な配列が検出された。さらに、直接プレー



ト法やアガーシェイク法などを用いて分離培養を実施したところ、得られた複数の優占種株は
単独ではアンチモン還元能を示さなかった。これらの結果より、アンチモン還元反応は複数の
細菌群の存在が必須である可能性や、今回分離培養できなかった細菌が関与している可能性が
考えられる。 
	 さらに、その他のアンチモン変換活性を示した代謝機構として，嫌気および好気条件で
アンチモン酸化を司る細菌の分離培養に成功した。これまでの先行研究事例では、同
族元素の化学特性や環境中での共在性などから、As代謝細菌による Sb代謝が報告されている
（Lehr et al., 2007）。しかし、本課題で新規に得られた通性嫌気性アンチモン酸化細菌は、好気
および嫌気条件下において同族元素であるヒ素は代謝しないことが確認された。また、ゲノム
解読を実施したところ、これまでにアンチモン酸化能を示す酵素として同定されているアンチ
モン酸化酵素(AnoA)の類似配列(Li et al., 2015)は保有しておらず、すでに報告のあるアンチモン
酸化経路やヒ素酸化細菌によるアンチモン酸化とは異なる代謝経路を有する可能性が示された。
そこで、トランスポゾンを用いた突然変異体の作製を実施したところ、アンチモン代謝能およ
び耐性能が欠損または減少した複数の変異株の取得に成功した。この結果から、アンチモン代
謝や耐性には複数の機構が関与している可能性が考えられる。今後これら変異株のトランスポ
ゾン導入遺伝子部位を同定するとともに、さらにアンチモン代謝機構の分子基盤の解明を進め
ていく予定である。 
 本課題での成果も含め、アンチモン代謝細菌群が主に鉱山汚染土壌や排水など、高アンチモン
汚染環境に広く分布していることが明らかとなって来た。これまで嫌気的アンチモン酸化細菌
およびアンチモン還元細菌については未だ報告事例も少なく、代謝経路の全貌も明らかにされ
ていないため、本課題の成果はアンチモン代謝機構の多様性分布に関する新たな知見を提供す
るものである。本課題で同定されたアンチモン代謝細菌の近縁種には、アンチモン以外の重金
属やヒ素を代謝する細菌も含まれており、同族元素のヒ素の微生物代謝と同様にアンチモンの
代謝耐性機構も系統的、また生理生態的に多様な Proteobacteriaや Firmicutes門に広く分布して
いることが明らかとなった。今後さらに有害元素代謝機構の高熱性細菌への分布や、ヒ素やア
ンチモン代謝の特異性や代謝機構の多様性に関する分子基盤情報が望まれる。 
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