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研究成果の概要（和文）：本研究では、細菌の呼吸鎖 (電子伝達系) における金属イオンの酸化還元反応を活用
し、常温常圧で化合物半導体の結晶成長技術を実現するためのメカニズムの解明を目的とした。様々な細菌をは
じめとする生物が形成した種々の硫化物半導体やセレン系化合物、As含有合成物の結晶学的特性を測定し、それ
らの生物がどのように結晶やアモルファスを合成しているか考察した。As含有合成物に対しては、細菌による
In, Ga, Asの回収率を算出した。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study was to elucidate the mechanism for realizing the 
crystal growth technique of compound semiconductors at room temperature and pressure by utilizing 
the redox reaction of metal ions in the bacterial respiratory chain (electron transfer system). We 
measured the crystallographic properties of various sulfide semiconductors, selenium compounds, and 
As-containing materials formed by various bacteria and other organisms, and discussed how these 
organisms synthesize crystals and amorphous materials. For As-containing compounds, the recovery 
rates of In, Ga, and As by the bacteria were calculated.

研究分野： 結晶工学、応用物性、電子・電気材料工学

キーワード： バイオミネラリゼーション　細菌　化合物半導体　結晶成長

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究成果によって、細菌のような生物がPbやAs, Seといった各種有害物質を回収することが確認できた。ま
た、これらの元素で構成された合成物が結晶になっていたり、バンドギャップを有して半導体特性を発現したり
することも明らかになった。この現象を用いることで、様々な環境から安全かつ低コストで細菌を用いて希少金
属や半導体構成元素を回収できる可能性がある。今後は、こうした合成反応に対する細菌の作用をより詳しく調
べ、高品質結晶の形成にフィードバックする必要がある。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
バイオミネラリゼーション分野では、重金属イオンを体表面に吸着あるいは体内に取り込み、

酸化還元反応や化合物合成反応を介して重金属を排出（沈着）する微生物の性質が知られている。
微生物が有する様々な代謝物や呼吸鎖における電子伝達系の働きによって金属イオンなどが還
元されることによると考えられているが、詳細は不明である。研究代表者（富永）と分担者 （岡
村） は、硫化鉛（PbS）や一部が結晶の InGaAs を水溶液中で合成する細菌叢をこれまでに得て
いる [1]。分担者の阪口も CdSe や CdTe を合成する細菌を得ている [2]。代表者らのこれまで
の研究において、例えば PbS の場合、細菌体の最表面から PbS が沈着している様子を透過電子顕
微鏡（TEM）観察で確認している。PbS や CdS のような硫化物の場合、硫酸還元菌が水溶液中の
硫酸イオンを呼吸鎖で還元して硫化物イオンを排出し、それが水溶液中の Pb2+や Cd2+と結合する
ことで PbS や CdS が沈着すると考えられている。しかし、InGaAs や CdTe のような金属・半金属
元素を構成原子とする化合物半導体の場合、菌体最表層に存在している有機分子からの In、Ga、
As、Cd、Te の各種重金属沈着過程と InGaAs や CdTe 等の形成に至る過程は解明されていない。
これまでに金属ナノ粒子の生成に着目した報告はみられるが、細菌のような微生物が重金属を
沈着する現象を金属・半金属元素で構成された半導体の合成技術として利用するという着眼点
はほとんど無い。金属ナノ粒子の場合であっても、その生成機構の解明に着目したものも極めて
少ない。 
 
２．研究の目的 
そこで本研究では、細菌の呼吸鎖 (電子伝達系) における金属イオンの酸化還元反応を活用

し、常温常圧で化合物半導体の結晶成長技術を実現するためのメカニズムの解明を目的とした。
細菌を介した重金属の沈着機構と常温常圧・水溶液中での結晶化の過程を明らかにし、細菌が行
う電子・イオンの授受による結晶形成を制御可能とすることに挑戦した。 
 
３．研究の方法 
 当該研究期間、代表者の富永と分担者の岡村は主に、PbS 結晶や As 含有物質を合成する細菌
叢を用いて試料を合成した。試料を合成している期間の細菌の増殖の確認には光電比色計を用
い、使用した細菌叢の菌叢解析も行った。培養後の菌液を遠心分離し、その上清の金属イオン濃
度を誘導結合プラズマ発光分光分析装置（ICP-OES）で測定することで細菌によって各種重金属
イオンが回収されている確認に努めた。分担者の阪口は、セレン（Se）系物質を沈着する微生物
を用いた。合成した試料は、いずれの場合も TEM や TEM 付属のエネルギー分散型 X 線分光法
（EDS）、X線回折（XRD）法などを用いて観察や結晶学的特性を測定した。また、代表者が分担者
（鈴木）からウロコフネタマガイが形成した黄鉄鉱（FeS2）およびその関連試料を受け取り、タ
ングステンハロゲンランプを光源として分光器と InGaAs CCD 検出器を用いて代表者の所属機関
に新たに光吸収測定系を構築した。その際、光吸収測定用の試料ホルダを自作した。代表者と分
担者（岡村）が得た細菌が合成した PbS の基礎特性と細菌の種類の相関に関する知見を得るた
め、硫化ナトリウムと酢酸鉛で無機的に合成した PbS の基礎特性と比較したり、市販の単菌を購
入し、Pb 耐性や物質合成の様子を、有している細菌叢の場合と同様に評価したりした。 
 
４．研究成果 
 (1)（担当：富永、岡村）図 1に、細菌が合成した PbS と無機的に合成した PbS の XRD カーブ

を示す。細菌合成、無機合成、どちらの場合も 20 -̊70 の̊角度範囲で測定したところ、PbS
（方鉛鉱）の各結晶面由来の回折ピークがみられることがデータベースとの比較で確認で
きた。図 1はその中の(200)面由来の回折ピークの一例である。図 1より、細菌が合成した
PbS の回折カーブの半値幅は無機的に合成した PbS のものより小さく、回折強度も前者のも
のの方が後者のものよりも大きいことがわかる。この可能性として二つ考えられ、一つは細
菌が合成したPbS結晶の方が無機的に合成したものよりも結晶性が良いこと、もう一つは、
シェラーの式より、細菌が合成した PbS の結晶子サイズが無機的に合成した場合よりも大
きいことが挙げられる。しかし結晶子サイズに関しては、図
1に示した結果は実験室系の粉末 XRD 装置で測定したもので
あり、厳密に議論することは現時点では困難と認識してい
る。結論を導くには、放射光 XRD 測定などを用いた精緻な解
析が必要である。 

(2) 上記(1)の結果から、細菌が合成した PbS の結晶性や結晶
子サイズを決めている要因を明らかにするための実験をま
ずは研究代表者の所属機関内で行うべく、PbS 結晶を合成す
る細菌叢の培養の仕方を工夫した。本報告書は公開文書のた
め、ここでは詳細は割愛するが、同一の菌叢であっても、培
養の仕方に差をもたせることで、結果的に、PbS の薄膜結晶
（次頁図 2）と球状微結晶という結晶の面積の差となって現

図 1. 細菌が合成した
PbS と無機的に合成した
PbS の XRD カーブ. 



れる傾向が得られた。分担者の岡村と代表者の富永は、こうし
た結晶の面積の差が単菌ではなく菌叢を用いていることによ
って生じている可能性を考えた。現状、有している細菌叢を構
成している細菌を単菌分離するのが困難であるため、菌叢解析
を行い、解析によって明らかになった細菌種の単菌をカルチャ
ーコレクションから購入し、本研究で用いている培地と試薬を
用いて培地と Pb に対する耐性の有無をそれぞれ確認した。図
3にその結果を示す。図 3(a)は、用いた培地で購入した単菌を
培養した時の光電比色計を用いて測定した OD 値の 7 日間の変
化を示している。本報告書が公開文書のため、ここでも具体的
な菌種名と培地の種類の記載を割愛するが、購入した単菌の場合、用いた培地で増殖が確認
できたのは菌種 Dのみであり、その増加量は、今回の 7日間ではわずかであることが図 3(a)
から見て取れる。図 3(a)の挿入図は 6 日目の様子の例として菌種 C と菌種 D を培養した試
験管の外観写真で、肉眼でも菌種 Dを含んだ培地は着色していることが確認できる。菌種 C
を含んだ培地は無色透明のまま変化せず、これは菌種 A と菌種 B の場合も同様であった。
肉眼で確認した様子と OD値の結果が一致していた。図 3(b)は、同一の培地で菌種 Dに Pb2+

を添加して 7日間培養した時の OD値の変化を示している。この変化から、菌種 Dは Pb2+存
在下でもわずかではあるが増殖していると考えられる。これらの購入した単菌の培養の様
子から、前述の細菌叢を用いて得た PbS の薄膜結晶（図 2）や球状微結晶は、菌種 Dが主に
形成していた可能性がある。あるいは、菌種 A-C であっても、試験管内でこれらを混ぜた環
境にし、菌叢にすれば培地耐性や Pb耐性が発現する可能性も挙げられる。また、図 3の結
果は本研究期間内のものであり、更に長い時間をかけて各単菌に培地や Pb耐性をもたせる
ことができれば、細菌の PbS 合成に対する関与をより細かく議論することができる。いず
れの場合であっても、代表者と分担者（岡村）が用いている細菌による PbS の合成に関与す
る細菌種が明らかになったことで、その菌種の呼吸鎖の機構を、既に解明されている部分も
含めて足掛かりに、詳しく考察することで、PbS が薄膜になったり球状微結晶になったりす
る原因を明らかにすることができると代表者は考えている。本研究期間の 1 年半で次の研
究方針を立てることができた。 

(3)（担当：富永、岡村）、Ga、In、As に耐性のある 2種類の光合成細菌叢を用い、ねじ口試験
管にて In, Ga, As, InGa, GaAs, InAs,InGaAs の計 7種類の組み合わせとなるよう各金属
イオンを添加し、常温・蛍光灯下で 15 日間静置培養を行った。培養後に TEM を用いて菌体
の形態および合成物の局在性を観察した。参照試料には、培地に Ga, In, As のみをそれぞ
れ添加したものを用いた。TEM 観察の結果、細菌体の外側に合成物が確認でき、TEM 装置付
属のエネルギー分散型 X線分光法で合成物に Ga, In, As が含まれていることを確認した。
その上で、ICP 測定によって、有している光合成細菌叢による Ga, In, As の各回収率を算
出することができた。しかし、透過型電子顕微鏡を用いた観察の結果、GaAs 系の化合物が
合成されているのではなく、Ga単体の結晶などになっていることが判明した。GaAs 系化合
物を細菌に合成させるための工夫が必要である。原著論文公表前のため、ここでは図面を含
むこれ以上の詳細は割愛する。 

 (4) 分担者の阪口は、これまで海洋環境・海洋生物からセレン・テルオキサニオン還元能を有
する微生物の探索を行ってきており、いくつかの分離株を獲得することに成功している。本
研究期間においては、好気条件におけるセレン酸還元能が高い KND-1 株による常温・常圧
下での含セレン重金属微粒子の形成について実験を行った。亜セレン酸と Pb2+を添加した
培地に菌体を摂取し、室温で静置培養することで得られた生成物の元素解析を TEM および
EDS を用いて行った。その結果、生成物は、セレン及び鉛で構成され、アモルファスもしく
は結晶性のセレン化鉛（PbSe）が形成されていることが電子線回折像から明らかになった。
この生成物の結晶化度を増加させることを目的として、研究代表者（富永）の所属機関に本

図 2. 細菌が合成した
薄膜PbS結晶のTEM像. 

図 3. 購入した単菌の増殖曲線. (a) 本研究で使用した培地での培養時、(b) Pb
を添加して培養した時。 
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研究予算で導入した熱処理炉を用い、生成物を
窒素雰囲気下で 200 C̊ から 300 C̊ まで加熱した
ところ、加熱に伴い Se の含有量が減少する傾
向が見られた。これは、Se の蒸気圧が高い[3]
ことに起因すると考えられる。よって、セレン
系化合物においては、少なくとも窒素雰囲気を
用いる場合はなるべく熱処理は避け、微生物に
よる合成のみで結晶化度を増加させられるよ
う、培養の工夫を行った方が良いと考えた。 

 (5) 分担者の鈴木は、これまでウロコフネタマガ
イが有する黄鉄鉱（FeS2）に関する研究を行い、
その電子材料としての特性を明らかにすべく、
FeS2 および関連する Fe 系化合物の XRD 測定や
TEM 観察、走査電子顕微鏡観察を行ってきた。
当該研究期間において、代表者（富永）は、分
担者（鈴木）から提供を受けた FeS2 の光吸収端が測定できるよう、代表者所属機関に近赤
外域の光吸収測定系を構築した。図 4 は、構築した光吸収測定系にてメーカー製の InP 基
板を測定した結果である。用いた InGaAs CCD 検出器の短波長側の感度により、InP の本来
のバンドギャップよりやや長波長の 950 nm に顕著な光吸収がみられるが、これよりも長波
長側では平坦なスペクトル形状が得られている。この測定系を用い、代表者は近赤外域での
FeS2の光吸収測定を行った。当該結果は分担者（鈴木）の実験の一助となり、最終的に原著
論文[4]発表へと発展した。 
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図 4. 代表者が構築した光吸収測定系
で InP 基板を測定した場合のタングス
テンハロゲンランプ光のスペクトル。 
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