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研究成果の概要（和文）：アモルファスシリカの溶解速度に及ぼす溶解速度の影響を定量的に評価するため、フ
ロースルー系での10 mmol/L アミノ酸（Cys、Asn、Ser、Trp、Ala、Thr、His、Lys、Arg）を含むpH6、5、4の溶
液中でのアモルファスシリカの溶解実験を行った。実験の結果、塩基性アミノ酸(His、Lys、Arg)はアモルファ
スシリカの溶解速度を8倍程度増大させ、その他のアミノ酸では最大２倍程度の溶解速度の増大が確認された。

研究成果の概要（英文）：Dissolution experiments of amorphous silica by interaction of amino acid 
were performed to evaluate the effect of biological organic molecules on the dissolution rates of 
amorphous silica. Additionally, adsorption experiments of amino acids on the amorphous silica 
surface were carried out to conform the adsorption affinity of amino acids for the amorphous silica.
 The dissolution experiments were conducted by the flow through system using 0.1 g of amorphous 
silica and 10 mmol/L amino acids solutions (Cys, Asn, Ser, Trp, Ala, Thr, His, Lys, Arg）at constant
 solution pH of 6, 5, 4. Results indicated that the basic amino acids (His, Lys, Arg) increased the 
dissolution rate by about 8-fold, and other amino acids showed about 2-fold increase. These 
enhancement of dissolution by interaction with amino acids was consistent with the concentrations of
 cationic species of amino acids molecules, and also with the adsorption affinity of amino acids for
 the amorphous silica surface..

研究分野：鉱物科学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
地球表層環境は鉱物圏と生命圏の重複領域であるため、この環境での鉱物の生成や溶解は生命研の影響を強く受
けていることが想定される。今回の実験使用したアミノ酸はタンパク質を構成する主要分子であるため、アミノ
酸分子によるアモルファスシリカの溶解促進効果が認められたことは、生命圏による鉱物圏への影響を評価する
うえで重要な意義がある。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
地球表層環境で進行している鉱物の溶解反応には微生物等の生命圏の作用が大きく関与して
いると考えられている。これまでの研究で、微生物の関与による鉱物の溶解は微生物細胞から放
出されたタンパク質や多糖などの種々の有機分子による表面錯体形成が主要な因子として機能
していることが示唆されている (Barns and Nierzwicki-Bauer, 1997)。そこで本研究では、微
生物細胞から放出される有機分子のうちタンパク質を構成するアミノ酸に焦点を絞り、鉱物-ア
ミノ酸相互作用による鉱物の溶解促進機構を明らかにするため、固相試料としてアモルファス
シリカを用いてアミノ酸を含む溶液中での溶解実験を行う。なお、アモルファスシリカ-アミノ
酸相互作用の素反応レベルでの反応機構を明らかにするため、アモルファスシリカ表面へアミ
ノ酸の吸着実験を行う。 
 
２．研究の目的 
 地球物質圏の形成と進化、さらに地球環境の変遷、変動メカニズム、維持機構を地球システム
を構成する様々なサブシステムの相互作用として総合的に理解するには、地球物質圏に対する
生命圏の影響を定量的に評価する必要がある。これまで、鉱物と微生物との相互作用については、
主に微生物細胞表面でのイオン濃集や鉱物生成、鉱物とバクテリア細胞や有機酸など高反応性
有機分子との反応による鉱物の溶解速度への影響などが検討され、バクテリア細胞との反応で
は珪酸塩鉱物の溶解反応が数倍から 100 倍以上促進されることが報告されている(Barker et al., 
1997)。一方、有機酸との反応においては、有機酸分子の構造により溶解反応への影響に大きな
違いがあり、通常、反応に関与する官能基の解離状態等が反応に大きく影響することが知られて
いる (Ullman and Welch, 2002)。しかしながら、鉱物-微生物相互作用の定量化や素反応レベル
の反応機構、さらに各素反応の反応全体の中での定量的な評価についてはほとんど検討されて
いない。特に、微生物細胞から放出される主要有機分子であるタンパク質の影響の定量的な評価
や反応機構の詳細な検討はこれまでほとんど行われていない。そこで本研究では、このような鉱
物-微生物相互作用のうち鉱物の溶解速度に及ぼすアミノ酸の影響に焦点を絞り、アミノ酸の作
用による鉱物の溶解促進の定量的評価と反応機構の解析を行うための溶解実験を行う。 
 
３．研究の方法 
 実験は固相試料としてアモルファスシリカ、アミノ酸としてタンパク質を構成する主要アミ 
ノ酸９種を使用し、これらのアミノ酸を含む反応系でのアモルファスシリカの溶解実験、またア
モルファスシリカ表面への各アミノ酸の吸着実験を行う。使用する試料として、市販の化学試薬
から調整したアモルファスシリカ、アミノ酸は市販試薬のうち酸性から塩基性の 9 種類のアミ
ノ酸（Cys、Asn、Ser、Trp、Ala、Thr、His、Lys、Arg）を用いる。溶解反応はフロースルー系
で行い、溶液中の Si 濃度から溶解速度の算出を行う。また、アミノ酸については既知の解離定
数を基にアミノ酸分子の解離状態を解析して溶解速度への影響を評価する。溶解実験はアミノ
酸を含まない無機反応系とアミノ酸を含むアミノ酸系の２つに区分される（Table 1）。なお、す
べての溶解実験の基本条件は、アモルファスシリカ量：0.1 g/100 ml、反応溶液：1.0 mmol/L 
NaCl、反応溶液の流速：0.05 ml/分、反応時間：240 時間程度、反応溶液の採取間隔：24 時間、
温度：25℃とし、pH 条件を 4、5、6 の３条件に調整した反応溶液を用いる。また、無機反応系
では塩濃度の影響を評価するため 0.1 及び 10.0 mmol/L NaCl 条件についてもの実験を行い、
アミノ酸系ではアミノ酸濃度をすべて 10.0 mmol/L に統一した。 
 アミノ酸吸着実験では、アモルファスシリカ量：0.01 g にアミノ酸を含む溶液 10 ml を添加
し、溶液 pHを 3～10 領域で変化させた 10種類の反応系を準備して、24 hr 振とう後、各反応系 
 
Table 1. Solution conditions of dissolution experiments for the  
control (C1 to C3) and organic systems (Cys to Arg). 
System NaCl 

(mmol/L) 
pH Amino acids 

(mmol/L) 

Control system 
C1 
C2 
C3 

 
0.1 
1.0 

10.0 

 
6, 5, 4 
6, 5, 4 
6, 5, 4 

 
- 
- 
- 

Amino acid system
Cys 
Asn 
Ser 
Trp 
Ala 
Thr 
His 
Lys 
Arg  

 
0.1 
0.1 
0.1 
0.1 
0.1 
0.1 
0.1 
0.1 
0.1 

 
6, 5, 4 
6, 5, 4 
6, 5, 4 
6, 5, 4 
6, 5, 4 
6, 5, 4 
6, 5, 4 
6, 5, 4 
6, 5, 4 

  
10.0 
10.0 
10.0 
10.0 
10.0 
10.0 
10.0 
10.0 
10.0  

 



のアミノ酸濃度を測定して吸着量を算出した。なお、すべての系の塩濃度は溶解実験と同じ 1.0 
mmol/L NaCl とした。 
 
４．研究成果 
 溶解実験の結果、無機反応系では溶液 pH の低下に伴ってアモルファスシリカの溶解速度の低
下が認められた。また、反応溶液の塩濃度上昇により溶解速度の著しい増大が確認された (Table 
2)。アミノ酸系の溶解実験では、アモルファスシリカの溶解速度はアミノ酸の種類によって大き
な影響を受けることが明らかとなった。特に塩基性アミノ酸の His、Lys、Arg は pH6-4 の全領域
で 8 倍程度の溶解速度の増大を示した (Fig. 1)。一方、その他のアミノ酸（Cys、Asn、Ser、
Trp、Ala、Thr）は塩基性アミノ酸と比較して溶解速度への影響は小さく、溶液 pH の低下に伴っ
て溶解速度を増大が進行して pH4 で最大２倍程度の増大を示した。今回使用したアミノ酸は溶
液中では両性イオンとして存在するため、溶液中の各アミノ酸のイオン種形態がアモルファス
シリカの溶解速度に大きく影響している可能性がある。そこで、これらのアミノ酸に関する既存
の解離定数(Dawson et al., 1986))を用いて各アミノ酸の陽イオン化学種濃度を算出し、溶解
速度への影響を検討した。その結果、陽イオン化学種濃度の上昇に伴って溶解速度の著しい増大
が進行することが確認された（Fig.2）。アモルファスシリカの表面官能基（Si-OH）は pH < 2 領
域では負電荷を帯びるため (Dove and Rimstidt, 1994)、これらの負電荷サイトへのアミノ酸
陽イオン化学種の静電結合による表面錯体形成がアミノ酸による溶解速度増大の反応機構とし
て想定される。 
そこで、アモルファスシリカ表面へのアミノ酸の吸着特性を検討するための吸着実験を行っ
た。実験の結果、塩基性アミノ酸は弱酸性領域から中性領域において溶液 pH の上昇に伴ってア
モルファスシリカへの吸着量が増大し、吸着量の大きさは Lys > Arg >> His の傾向が認めら
れた (Fig.3)。一方、Ser、Gly、Ala もアモルファスシリカへの吸着を示すものの、これらの吸
着量は塩基性アミノ酸と比較すると著しく小さい。これらの結果はアモルファスシリカ表面と
アミノ酸陽イオン化学種との表面反応がアモルファスシリカの溶解反応を促進している可能性
を示唆するもので、アミノ酸陽イオン化学種濃度の上昇により溶解速度が増大する実験結果と
調和する。 
 
Table 2. Dissolution rates of amorphous silica in the control system. 
System NaCl 

(mM) 
pH 

(Average) 
Log rate 

(mol/m2/s) 
Enhancement  

factor 
C1 
 
 
C2 
 
 
C3 
 
 

0.1 
0.1 
0.1 
1.0 
1.0 
1.0 

10.0 
10.0 
10.0 

5.95 
4.89 
3.96 
5.91 
4.96 
3.96 
5.92 
4.86 
3.94 

-11.60 
-12.11 
-12.60 
-11.33 
-11.84 
-12.32 
-11.06 
-11.60 
-12.06 

- 
- 
- 

1.9 
1.9 
1.9 
3.4 
3.2 
3.5 

 

 
Fig.1 Dissolution rates of amorphous silica in the 
amino acids system as a function of solution pH. 
The dotted lines indicate amorphous silica 
dissolution rates in the inorganic system. 

 
Fig.2 Enhancement factors of amorphous silica 
dissolution in the amino acid system as a function 
of concentratioons of amino acid cationic species. 



 
 

Fig.3 Adsorption of amino acids (His, Lys, Arg, Ser, Gly, Ala) on the amorphous silica surface 
as a function of solution pH. 
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