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研究成果の概要（和文）：本研究では、有害金属動態プロセスのモデル化と安定化技術への応用を目指し、鉱山
廃棄物の安定性及び有害金属挙動に影響する微生物-鉱物相互作用の解明を目的とした。有害金属の固体化に関
与する微生物機構を調べるため、鉱山汚染試料を接種源とし好気的および嫌気的条件下でヒ素およびアンチモ代
謝微生物の培養を実施した。その結果、生理生態的に多様な多系統群に分布する毒性元素代謝微生物の培養に成
功し、ゲノム解析から代謝ポテンシャルを明らかにした。これら新規微生物の金属代謝機構を利用したレアメタ
ル結晶体の生成による有用金属の回収や、酸化鉄鉱物の還元を介した有害元素安定化への寄与が期待できる。

研究成果の概要（英文）：The objective of this study was to elucidate the microbial-mineral 
interactions that affect the stability and geochemical cycling of toxic metal(loid)s in contaminated
 environments. To investigate the diversity of microorganisms involved in the transformation of 
toxic metal(loid)s, arsenic- and antimony-metabolizing microorganisms were enriched and isolated 
from contaminated environmental samples.  Phylogenetically diverse metal(loid)-transforming bacteria
 were obtained and their biotransformation mechanisms were characterized by using genomic approach. 
The metal metabolism mechanism of these novel microorganisms is expected to contribute to the 
recovery of useful metals by producing rare metal crystals and to the stabilization of Sb through 
the reduction of iron oxide minerals.

研究分野：微生物生態学

キーワード： 微生物地球化学　微生物環境浄化　微生物金属代謝

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
固体の有害金属と微生物の相互作用は、廃棄物からの長期的な拡散や二次汚染に関与しており、鉱山廃棄物の安
定性評価や汚染対策を講じる上でも、そのプロセスの解明が必要とされている。本研究では、新規汚染物質であ
るアンチモンの環境動態に影響を及ぼす多様な微生物機構を明らかにした。この成果により、有害金属の固定
化・安定化に寄与する微生物機構が明らかになり、微生物を利用した環境浄化技術の発展に寄与できる。また、
本研究で得られた微生物金属代謝機構を活用し、有用金属の回収やバイオミネラルの新規ナノマテリアル応用な
ど、資源の有効利用と環境浄化の両立を図る技術としての貢献も期待できる。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 近年、世界各地の産業発達や鉱山開発にともない放出される有害重金属は、広域にわたる深刻 
な環境被害を引き起こしている。特に、猛毒のヒ素と同族(周期律表第 15)の有害元素でありレア
メタルとして産業利用が拡大しているアンチモンは、両者が共存して汚染することが多く、腎不

全やがんなどの健康被害を引き起こすとして重要汚染物質に指定されている(US EPA)。有害元
素の主要な汚染源として、鉱山で生じる大量の固体廃棄物(鉱くず)や風化産物の二次鉱物から、
長期にわたって高濃度のヒ素やアンチモンの拡散が検出されており、地下水など水環境への二

次汚染を防ぐためにも、早急な対策が必要とされている(Welch and Stollenwerk, 2002)。 
 ヒ素やアンチモンの毒性および移動性は、その化学形態に大きく依存し、特に反応速度の高い

微生物代謝による形態変化は、汚染リスクに影響する主要な要因と考えられている(Oremland et 
al. 2003)。環境中でヒ素とアンチモンは、主に 3価 [As(III), Sb(III)] と 5価 [As(V), Sb(V)] の無
機態で存在し、3価型はより高い生体毒性を示す。また As(III)は溶解度や環境移動性が高く、よ
り広域な汚染を引き起こしやすいため、ヒ素の 3価から吸着性の高い 5価への変換は、固定化に
よる浄化技術と成りえる。これら微生物の金属代謝は、固定化による有害金属の安定化や除去・

回収への応用が期待できる。しかし、 現時点では微生物代謝や制御機構に未解明な部分が多く、
固定化プロセスの効率化や安定性評価を阻む要因となっている。 
 さらに、これまでに報告されている有害金属の微生物代謝では、一般的に溶解性の基質を利用

する系が調べられてきており、鉱山廃棄物や二次鉱物の直接的な代謝は未解明である。その理由

として、固体状の金属を基質とした微生物培養は増殖効率が低く、また自然界では天然の導電性

物質を利用した電気共生系として存在している可能性も考えられる。固体の有害金属と微生物

の相互作用は、固体廃棄物からの長期的な拡散や二次汚染にも関与すると考えられ、鉱山廃棄物

の安定性評価や汚染対策を講じる上でも、そのプロセスの解明が必要とされている。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、有害金属動態プロセスのモデル化と安定化技術への応用を目指し、鉱山廃棄物の

安定性及び有害金属挙動に影響する微生物-鉱物相互作用の解明を目的とする。そのために、高
濃度のヒ素およびアンチモンで汚染している鉱山地域の調査を実施し、特に有害金属の固体化

と固体有害金属の代謝に関与する微生物機構に着目して、汚染現場での有害金属鉱物の形態変

化に及ぼす微生物作用の全体像を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、(i)有害金属の固体化、および(ii)固体・不溶性の有害金属を代謝利用する微生物機
構の解明を目指し、汚染現場調査、培養法、ゲノム解析、ジオケミカル解析により調査を実施し

た。 
 (i)に関しては、鉱山汚染試料（Hamamura et al. 2013)を接種源とし、好気的または嫌気的環境で
特異的に As(III)や Sb(III)の酸化、及び嫌気的環境で Sb(V)を Sb(III)へと還元する微生物の集積培
養を行なった。得られた分離培養株及び微生物複合系のゲノム配列を決定し、比較ゲノム解析に

より金属代謝機構を推定した。アンチモン代謝機構に関しては未同定遺伝子も多いため、ゲノム

解析及び qRT-PCR による発現定量解析手法による代謝機構の同定を試みた。微生物代謝による
鉱物形態変化や、バイオミネラル生成物質に関しては、XRD（X線回析法）・XAFS(X線吸収微
細構造分析法)等により固相金属分析を実施した。 
 (ii)に関しては、鉱山廃棄物試料から固体金属代謝に関与する微生物、及び有害元素吸着酸化
鉄鉱物の生物還元活性を有する微生物の同定を行なった。さらに、(i)で得られた金属代謝微生物
を対象に、有害元素吸着酸化鉄鉱物の生物還元及び鉱物形態変化を測定した。 
 



４．研究成果  
 有害金属の固体化に関与する微生物の多様性を調べるため、鉱山汚染試料（Hamamura et al. 
2013)を接種源とし、好気的および嫌気的条件下でヒ素およびアンチモ代謝微生物の培養を実施
した。その結果、特異的に Sb(III)酸化による低毒化を促進する Sb酸化細菌、及び嫌気的環境で
Sb(V)を Sb(III)へと生物還元し三酸化二アンチモン結晶体を生成する Sb 還元細菌等の分離培養
に成功した。これら有害元素代謝細菌

群の 16S rRNA遺伝子に基づく系統解
析から、ヒ素やアンチモン代謝機構は

多系統に分布しており（図１）、その生

理生態学的特性も多岐にわたること

が示唆された（Hamamura et al. 2021, 
2020a, 2020b)。 
 微生物における Sb(III)酸化機構とし
て、 Sb(III)特異的酸化酵素である
AnoAB (Li et al. 2015) のほか、As(III)
酸化酵素 AioAB (Wang et al. 2015) や
As(III) メチル化酵素 ArsV (Zhang et al. 
2021) による代謝が報告されている。
特に Aio は通性嫌気性細菌における
As(III)および Sb(III)酸化に関与してい
ることが示唆されている (Li et al. 2019)。本研究で分離した Sb(III)酸化細菌であるMesorhizobium 
sp. および Hydrogenophaga sp. のゲノム解析を実施したところ、Sb(III)酸化機構として anoABや
arsV遺伝子は検出されず、aioABと相同性を示す配列が確認された。この Aioは先行研究で同定
されている As(III)酸化を触媒する Aio とはアミノ酸配列類似性が 45%と低く、またこれら 2 株
は As(III)酸化活性を示さないことが確認された（Yamashita, 2020）。また、As および Sb存在下
での aioA遺伝子発現を調べたところ、両株において Sb(III)存在条件でのみ顕著に発現が誘導さ
れていたことから（Miyazaki, 2023; unpublished data）、Aioが特異的に Sb(III)酸化を触媒している
可能性が示唆される。これまでに報告されている Aio を保有している Sb(III)酸化細菌は、As(III)
も酸化する事例がほとんどであり、本研究で同定した Sb(III)酸化機構は基質特異性が異なる点
で新規性が認められる。 
 また、嫌気条件下で Sb(V)を Sb(III)へと生物還元しアンチモン結晶体を生成する集積培養系が
得られている。本微生物複合系はアンチモンの他、ヒ素や鉄、セレンなど幅広い電子受容体を利

用するとともに、酸化鉄鉱物であるフェリハイドライトも還元でき（20日後に 0.15~0.50mM程
度の Fe(II)生成）、最終生成鉱物としてゲータイトを生成する事が確認された（Yamashita, 2022; 
unpublished data）。ゲータイトは溶存態 Sb(V)と反応し、安定した二次鉱物であるトリプヒアイト
に形態変化する可能性が報告されており（Leverett et al., 2012）、微生物鉄還元反応を介して環境
Sbの固体化・安定化に寄与すると考えられる。さらに、本微生物複合系による、Sb(V)吸着フェ
リハイドライトの代謝を調べたところ、Sb吸着濃度が 1.31 mMの系においてはフェリハイドラ
イトのみの場合と同程度の Fe(II)の生成が確認されたが、吸着 Sb(V)の還元や溶出は確認されな
かった（Hokimoto 2024）。したがって、本実験条件の範囲において、本微生物複合系は固体に吸
着している Sb(V)は代謝できないが、Sb 吸着によるフェイハイドライト還元活性への影響はな
いと考えられる。先行研究において、Sb(V)とフェリハイドライト両方の還元能を有する
Shewanella sp. CNZ-1では、約 1 mMの Sb(V)存在下で Sb(V)還元による Sb(III)の溶出が検出され
たが、フェリハイドライト還元は阻害される結果が報告されている（Zhang et al. 2023）。本研究
においては、同程度の Sb(V)吸着フェリハイドライトの鉄還元は阻害されておらず、微生物複合
系における酸化鉄鉱物の代謝やアンチモン還元機構が異なっている可能性も示唆される。 
 本結果は、重金属汚染環境における毒性元素微生物代謝機構の多様性に関して有用な新規知

見を提供するものであり、特に、本研究で得られた新規微生物群は Sb(V)の生物還元によるアン
チモン結晶体の生成を利用した有用金属の回収や、酸化鉄鉱物の還元を介した Sb安定化への寄
与が期待できる。 
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