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研究成果の概要（和文）：これまで海洋鉄循環モデルに考慮されていなかったコロイド粒子（粒径1ミクロン以
下）への鉄の吸着・除去過程を組み込むため，コロイド粒子を含む粒子のサイズスペクトルの時間変化を計算で
きる数値モデルを開発し解析を行った．コロイド粒子は濃度が増加すると粒径1ミクロン以上の粒子へと凝集し
た．コロイド粒子は粒径1ミクロン程度の粒子との衝突頻度が高く，凝集により失われやすいため，生物活動が
活発な海洋表層においてもコロイド粒子がより大きな粒子と比べ鉄を効率良く除去するほどの濃度になりがたい
ことがわかった．

研究成果の概要（英文）：Time evolution of particle size spectrum was examined using a numerical 
model to incorporate effect of colloidal particles on dissolved iron scavenging in the seawater. 
Colloidal particles coagulated to particles having diameters exceeding 1 micro meters. As colloidal 
particles have high collision rates with particles having diameters around 1 mirco meter, colloidal 
particles could not dominate even in surface waters where colloidal particles are considered to be 
generated by biological activities. Consequently, effect of colloidal particles on iron scavenging 
in seawater was thought to be minor at least after the system reaching to the steady state.

研究分野：海洋物質循環

キーワード： 鉄　栄養塩　コロイド　海洋物質循環
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様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通）	

１．研究開始当初の背景 
鉄は植物プランクトンの増殖に必須の栄養

素であり，鉄の不足は広域で海洋の基礎生産
を制限していることから多くの地球温暖化予
測モデルに鉄循環が考慮されている．海水中
で鉄が不足しやすい原因は，海水の鉄の溶解
度が低く，溶解度を超えた鉄が海水中の沈降
粒子に吸着し，海水から取り除かれるためで
ある（スキャベンジング）．多くの海洋鉄循環
モデルはスキャベンジングによる鉄の除去率
を溶存鉄濃度と粒子の濃度の積で計算してい
るが，この方法で計算される溶存鉄濃度は観
測データと比べ表層で系統的に高濃度になる
ことから，モデルに考慮されていない溶存鉄
の除去過程が存在することが考えられた． 
溶存金属が重力では沈降しないほどの微粒

子（コロイド）に吸着し，それが凝集すること
で粒子になる過程が知られており，コロイダ
ルパンピングと呼ばれている（Honeyman and 
Santschi, 1989）．この過程は鉄についても働く
ことが知られているが，海洋鉄循環モデルは
コロイダルパンピングによる溶存鉄の除去を
考慮していない．コロイド粒子はプランクト
ンの増殖が活発な海洋表層でより多く存在す
ると予想されるため，コロイダルパンピング
による鉄の除去を考慮することで表層で溶存
鉄濃度が過大になる問題を改善できる可能性
が考えられた． 

２．研究の目的 
コロイダルパンピングを考慮した鉄循環モ

デルを構築し，鉄のスキャベンジング過程へ
の影響を調べる． 

３．研究の方法 
海水中のコロイド粒子の観測は限られてお

り挙動も未解明な点が多いため，できる限り
理論的にコロイド粒子の挙動を計算できるモ
デルを構築し，その結果から鉄の除去過程へ
の影響を推定することにした． 
コロイドを含む粒子の凝集過程はブラウン

運動，乱流シア，粒子間の沈降速度の違いに
よる衝突を考慮したSmoluchowskiの凝集方程
式を解くことで力学的に計算することができ
る（Burd et al., 2000）．この式は粒子の数のス
ペクトル 

𝑛 ≡ −
𝑑𝑁
𝑑𝑣

 (1) 

の時間発展を計算する．ここで𝑁は粒子の総
数，𝑣は粒子のサイズを規定する尺度で，粒子
の体積，重量，直径など任意の量をとること
ができる．定義から明らかなように粒子の数
のスペクトルは尺度𝑣のスペクトル空間で積
分した量が系内の粒子の総数を与える量であ
り，一般に大粒子の方が数が少ないため負符
号をつけて表す． 

 
	 粒子の数スペクトルを用いると任意の物理
量のスペクトルを 

𝑞 𝑣, 𝑡 = 𝛼𝑣,𝑛(𝑣, 𝑡) (2) 

と表すことができる．ここで，𝛼, 𝛾は定数であ
り，𝑡は時間である．たとえば𝛼 = 𝜋1/365/3, 𝛾 =
2/3とすると粒子の表面積のスペクトルが得
られ，その積分値は系内の様々なサイズの粒
子の全表面積を与える． 

Smoluchowskiの凝集方程式はサイズスペク
トルを有限のビンに分割することで数値的に
解くことができる（Gelbard et al., 1980）．ただ
し，計算に用いる物理量のスペクトルが， 

𝑞 𝑣, 𝑡 = 𝑞8 𝑡
𝑓 𝑣
𝑑𝑣

	 (3) 

を満たす必要があり，ビンを 

𝑣8;1 = 2𝑣8 (4) 

の条件で分割する必要がある． 
前者の条件は分割に用いるサイズの尺度𝑣

が衝突併合によって時間変化しない保存量で
あることを要求しており，本研究では体積
（𝛼 = 1, γ = 1）を尺度として用いた．後者の
条件はサイズ𝑙のビンの粒子が衝突併合によ
り𝑙 + 1のビンを越えないことを要求しており，
計算を簡略化するために必要である．式(4)の
条件から，計算する粒子のサイズの上限と下
限を定めると必要なビンの分割数は一意に決
まってしまい，自由に変化させることはでき
ない．ここではコロイド粒子（おおよそ直径
1	𝜇𝑚未満）を扱うため最小粒子の粒径を 0.01 
𝜇m，最大粒子の粒径を 0.4 cmとし，ビンの分
割数を 47とした． 

Smoluchowski方程式を解く 0次元ボックス
モデルを構築して動作テストした後，そのモ
デルを海洋モデル（ROMS; Shchepetkin and 
McWilliams, 2005）に結合した．海洋モデルは
鉛直 20 層，最大水深 1500m の鉛直一次元に
設定した．凝集方程式の数値計算には stiff な
連立常微分方程式を解く必要があり，凝集カ
ーネルの計算には多重積分の計算が必要にな
る．本研究ではフリーで配布されている
FORTRANライブラリNetlibの ddasslと dqk15
のソルバーを用いた．鉛直方向の粒子の移動
がサイズスペクトルに影響を与える可能性が
考えられたため，ビン数 47×鉛直層数 20 の
940 本の常微分方程式を連立して解くモデル
とした．  
ここで示す結果では，凝集により形成され

る粒子は球体（フラクタル次元=3）とし，粒
子の沈降速度はストークスの法則に従うと仮
定した．最小サイズの粒子の海水に対する密



度差は溶存有機物を想定し 10-3 g cm-3とした．
この設定では粒径 1 𝜇𝑚（小さい方から数えて
20番目のサイズの粒子）の粒子で沈降速度は
0.02 m yr-1であり，最大サイズの粒径 0.4 mm
の粒子では 3500 m yr-1になる． 
粒子の初期値は，単位体積の水に含まれる

各サイズの粒子の体積が 1×10-20 cm3 cm-3 に
なるように仮定した．𝑥 cm3 cm-3というのは 1 
cm3 の水に粒子の体積が𝑥 cm3 だけあるとい
う意味である．大きい粒子も小さい粒子も粒
子の体積濃度を一様にするということは，粒
子の数はサイズが大きい粒子の方が少ないと
いうことを意味する． 
粒子は 1 日おきにサイズ𝑙の粒子がサイズ

𝑙 + 1の粒子に移行して数が 2 倍になると仮定
し，植物プランクトンが生長・増殖すること
でより大きな粒子が生まれるような系を想定
した．生長・増殖は表層の 5 層目（約 80 m）
でのみで起こると仮定した．粒子はブラウン
運動，乱流シア，沈降速度の違いにより衝突
が起こると 5 割の確率で併合しサイズが大き
くなると仮定した．また，最大サイズに達し
た粒子はそれより大きくはならないと仮定し
た．凝集過程は全層に対して計算した． 
凝集・生長・増殖過程に加え，分裂と分解の

過程を組み込んだ．分裂は生長とは逆にサイ
ズ𝑙の粒子がサイズ𝑙 − 1の粒子に分裂する過
程で，乱流シアなどにより粒子が分裂する過
程を想定した．実際にはサイズ𝑙の粒子が分裂
するとサイズ𝑙 − 1以下の粒子にあるスペクト
ルをもって分裂すると考えられるが，ここで
は便宜上𝑙 − 1のサイズに分裂するとし，分裂
により体積は保存すると仮定した．分解は有
機物がバクテリアに分解される過程を想定し，
全てのサイズの粒子が一定の比率で失われる
と仮定した．イオン態のように完全に溶存し
ている物質を小さい粒子の極限と考えると，
分裂と分解は区別されるべきものではないが，
有限に仮定した最小の粒子より小さい形態に
粒子が移行する過程をここでは分解過程とし
て考える．分裂，分解過程とも全層で起こる
と仮定した． 
海洋モデルと結合しているため，混合層モ

デルを結合したり生態系モデルと粒子を生成
を連動させることも可能だが，ここでは最も
基本的な振る舞いを示すため，海洋の状態変
数の影響は考慮せず，鉛直一様に 20℃，動粘
度 0.01 cm2 sec-1，シア率 0.1 sec-1の状態を仮定
した．状態変数と連動させる場合は水温やシ

ア率の変化によってブラウン運動や乱流シア
による凝集カーネルの時空間変化を考慮しな
がら方程式を解く必要がある．計算は初期値
から 1年間行った． 
表 1 に示す 4 つのケースの実験を行い，粒

子の挙動を調べた．case 0は単純に生長・増殖
と凝集により粒子が大きくなるケースで，
case 1 は一定の比率で分裂が起こるケース，
case 2は分裂に加え分解が起こるケース，case 
3 は case 1 と比べ分裂を弱くしたケースであ
る． 

４．研究成果 
(1) 表層の粒子の挙動 
表層では，いずれのケースでも最も小さい

粒径の粒子が増加していき，その増加に伴う
凝集・生長・増殖により，より大粒径の粒子が
増加していった（図 1左）．20日程度たつと粒
径 0.1 µmの粒子の体積濃度が 0.01 µmの粒子
を上回るようになり，さらに 5 日づつ経過す
ると粒径 1 µm，10 µm，0.4 mmのものへと支
配的な粒子が移り変わっていく様子が見られ
た．0.4 mmの粒子は計算開始直後はそのよう

表 1 実験ケース，分裂，分解は生長・増殖に対する
相対値で示している． 

ケース名 生長・増殖 分裂 分解 

case 0 1 0 0 

case 1 1 0.04 0 

case 2 1 0.04 0.02 

case 3 1 0.02 0 

 

 
図 1 粒子の体積濃度の時間変化，（左）水深 10 m，
（右）水深 1000 m．色の違いは粒子サイズの違い
を表す（凡例は共通）．水深 10 mでは 40日まで
に定常に達するため，最初の 40 日間のみ結果を
示す（左）． 



な大粒子を作れる粒子が十分になく，重力に
より沈降するために濃度が減少するが，粒子
が凝集・生長を繰り返すことにより最終的に
は体積濃度として支配的になった．  
表層の粒子の数のスペクトルからも同様の

凝集・生長・増殖過程を確認することができ
る（図 2左）．40日経過後は，粒径の最も大き
な粒子が体積濃度としては最大になるが，粒
子 1 つ 1 つのサイズが大きいため，粒子の数
のスペクトルとしては粒径が 1 µm 付近で凸
状の分布となる． 
海洋学では粒径がおおよそ 1 µm 以上粒子

を「粒子」と呼んでいる．これは粒径 1 µm以
下の粒子はほとんど重力で沈降しないためで
ある．この「粒子」の数のスペクトルは現場観
測（ Jackson et al., 1997）や衛星データ
（Kostadinov et al., 2009）などから調べられて
おり，粒径に対してべき関数になることがが
知られている．そのため「粒子」の数のスペク
トルは図 2 と同様の作図をしたときに直線と
なり，その傾きは衛星データから-4.22 ±0.59に

なるという結果が得られている（Kostadinov et 
al., 2009）．この傾きのばらつきは様々な海域
の環境の違いを反映しており，生産が活発な
亜寒帯域では大粒径の粒子が増えるため，傾
きが低い値をとることが知られている．この
計算で得られた結果は，生産が活発な状態を
想定しており，1 µm以上の粒子に対して傾き
が-3.6 程度であったため，衛星データと整合
的な「粒子」の数のサイズスペクトルが得ら
れていることがわかった． 
一方，1 µm以下のコロイド粒子に関しては

観測データが非常に限られており，粒子の数
のスペクトルがこの計算結果に見られるよう
に減少しているのかどうかはわかっていない．
Koike et al. (1991)は北太平洋西部亜寒帯域の
0.38-1.0 µmの粒径の粒子の濃度が 1012–1013 # 
m-3であることを示した．この計算結果から対
応する粒径における粒子の濃度を計算したと
ころ，2.66-2.78×1012 # m-3であったことから
オーダーとして整合的な値が得られていた． 
これらの結果から，表層の粒子は凝集・生

成・増殖過程が支配的であり，それにより粒
径 1 µm 以上の範囲で粒子の数のスペクトル
が粒径に対するべき関数になっていることが
示唆された．粒子の数のスペクトルは粒径が
1 µmより小さくなると減少していくことが示
唆され，粒径 1 µm以上の粒子の増加に伴って
減少していくことから，コロイド粒子はより
粒径の大きな粒子の発生に伴って存在しづら
くなることが考えられた． 
(2) 深層の粒子の挙動 
深層では case 0 とその他のケースで応答が

異なっていた．case 0 では粗大化した粒子が
小さくなるメカニズムがないため表層で凝
集・生長・増殖により作られた粒子が重力に
より沈降してくるという単純な結果となった
（図 1右）．粒径 0.4 mmの粒子が 1000 m深で
定常になるまでにおよそ 100 日を要している．
沈降速度が 3500 m yr-1であることを考えれば，
100日程度で 1000 mに達するという結果は納
得できる．粒子の数のスペクトルを見ると（図
2 右），粒径 0.4 mm の粒子は上層からの沈降
してくるため単純に増加し続けるが，それよ
りやや小さな粒子は一旦増加した後，減少し
ている．これは粒径 0.4 mmの粒子がたくさん
降ってくるようになると沈降速度の違いのた
めに粒径が近い粒子と頻繁に衝突するように
なり大粒子化するためだと考えられる．粒径
が非常に小さい粒子は衝突頻度がそれほど大
きくなく自重では沈降しないために初期値か
らほとんど変わっていない．現実の海では深
層においてもコロイド粒子が存在することか
ら，もし case 0 で仮定したように海洋の深層
で分裂，分解過程の粒子のサイズスペクトル
への寄与がほとんどないとすると，ここでは
考慮していない表層からの移流と，より小さ
なナノスケールの微粒子の凝集がコロイドの
供給源となっている可能性が考えられる． 

 
図 2 各時刻（色）の粒子の数の粒径（横軸 cm の

log10値，-4で 1 µm）に対するスペクトル（縦軸），
（左）水深 10 m，（右）水深 1000 m（凡例は左右
の図それぞれで共通）．黒点線は初期値で傾きは-
4である．黒実線は 1年間経過後の粒子（粒径 > 
1 µm）においてフィッティングした傾き．  



分裂や分解を考慮したケース（case 1–3）で
は 1000 m 深においても粒径の小さい粒子が
増加する（図 1左，図 2左）．case 0で示した
様に粒径の小さい粒子は沈降速度が遅いため
に 1年では 1000 m深に達しない．そのため，
case1–3で 1000 m深に現れる粒径の小さい粒
子は，大粒子が重力で沈降した後に分裂する
ことにより生成されたと考えられる． 
分裂過程を考慮すると（case 1–3），深層の

粒子の数のスペクトルは時間発展は表層と異
なるものの，最終的には表層と類似した上に
凸の分布になることがわかる（図 2右）．  
各サイズで同一の体積が失われるという分

解を考慮したケース（case 2）では，全体の粒
子の量が減ったことに加え，1 µmより小さい
コロイドサイズの粒子の数のスペクトルが分
解を考慮しない場合と比べ増加していた（図
2 右）．これは 1 µm 程度のコロイド粒子と衝
突頻度の高い粒子が分解により減少したため
だと考えられる．  
分裂率を下げた case 3 では，小さい粒子の

数のスペクトルが高く他のケースと比べスペ
クトルの分布がフラットだった（図 2右）．こ
れは 1 µm 程度の粒子が十分に増加していな
いためにより小さい粒子が除去されていない
ためであり，より長い時間計算すれば case 1
と類似の分布になることと考えられた． 
深層の粒子の沈降フラックスはセジメント

トラップにより数多く測られており，沈降フ
ラックスは深度のべき関数として減衰するこ
とが知られている（Martin et al., 1987）．本研
究で得られた結果から粒子の体積フラックス
を計算したところ（図 3），いずれも深度のべ
き関数として近似できる分布となった．観測
データから知られている，べき関数の指数は
おおよそ-0.9程度であり，分裂，分解を考慮し
たケースは減衰が大きくなる傾向が見られた． 
深層のコロイド粒子の濃度を決める要因と

しては， 
1. 大粒子からの分裂 
2. 表層からの移流 
3. ナノスケールの微粒子の凝集 
が考えられたが，本研究の結果からどれが妥
当であるか示すことはできなかった．深層の
コロイド粒子は観測データがほとんどないこ
とから，観測の知見を積み重ねて循環像を明
らかにしていく必要がある．  
(3) 鉄の除去過程に対する示唆 
本研究では表層ではプランクトンやバクテ

リアの活動が活発であることからコロイド粒
子が深層よりたくさん存在し，溶存鉄の除去
率が表層で高いのではないか，という仮説の
下にコロイダルパンピングを海洋鉄循環モデ
ルに組み込むことを検討してきた． 
本研究で仮定したケースにおいて，鉄のス

キャベンジングに寄与する粒子の表面積の鉛
直分布をコロイド粒子を考慮した場合としな

い場合で比較したところ，コロイド粒子を考
慮すると数%程度，粒子の表面積の増加が見
られた．この違いを 3 次元鉄循環モデルの粒
子の濃度に加えて計算を行ったところ，モデ
ルの結果は僅かに改善したが，研究開始時点
に期待した程の改善は見られなかった． 
本研究では表層でのみコロイド粒子を生成

し，深層ではコロイド粒子を全く供給しない
と仮定し，表層でコロイド粒子が多くなるよ
うな状況を想定して計算を行った．しかし，
表層と深層で粒子の表面積に数%程度しかコ
ロイド粒子の影響は見られなかった．これは
コロイド粒子がある程度多くなり凝集・生長・
増殖により粒径 1 µm 程度の粒子が増加する
と，それらの粒子とコロイド粒子が凝集し，
定常状態では 1 µm 程度の粒子の数が支配的
になってしまうためであるとわかった． 
本研究では，3 次元モデルへの適用に主眼

を置いて，定常状態のコロイド粒子の鉛直分
布に注目してきたが，コロイド粒子が発生し
始めてから 1 µm 程度の粒子が生成するまで
の効率良く鉄を除去するであろう時間に注目
して，今後はコロイド粒子の影響を検討して
いく． 
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