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研究成果の概要（和文）：サンゴや二枚貝などの海洋生物は、成長する際の周囲の水温や塩分などの環境情報を
記録しながら炭酸塩を主成分とする骨格や殻を作る。従来の分析手法と比較して非常に高い空間分解能で固体試
料が分析可能な二次元高分解能二次イオン質量分析法（NanoSIMS）を、生物起源炭酸カルシウム試料に応用する
事で、飛躍的に高い時間解像度で過去の環境や生態的な情報を復元することに成功した。また生物起源炭酸カル
シウムに安定同位体を用いてラベリングする手法を確立した。

研究成果の概要（英文）：Marine biogenic calcium carbonate, such as coral skeleton, bivalve shell and
 fish otolith, may record past environmental and ecological information as their chemical and 
isotopic compositions. We have accomplished ultra-high resolution past marine environmental 
reconstruction by the analysis of biogenic calcium carbonate using a NanoSIMS. Moreover we have 
established a method of stable isotope labeling in the biogenic calcium carbonate.

研究分野： 複合新領域

キーワード： 環境変動　古環境復元
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様 式

１．研究開始当初の背景
 サンゴや二枚貝など
る際の周囲の水温や塩分などの環境情報を
記録しながら炭酸塩を主成分とする骨格や
殻を作る。同様に魚類は日輪や年輪を含む耳
石を作る。生物起源の炭酸カルシウムの微量
元素や同位体分析による古環境の復元は、測
器による観測点がまばらで樹木年輪や氷床
コアによるデータが乏しい熱帯や亜熱帯地
域で威力を発揮し、気候変動評価に大きく貢
献した。しかしこれまでの空間分解能はたか
だか数十ミクロン、時間分解能に換算すると
1 週間が限界であった。
 
２．研究の目的
 本研究で目指すのは、技術的には固体表面
での二次元の分解能が高い
を最大限に発揮して、直径
スポットで炭酸カルシウム試料中の微量元
素濃度や同位体比を分析することである。そ
うすれば、サンゴ骨格やシャコ貝殻の成長速
度から推定して、これまでの分析手法ではた
かだか１週間であった環境プロキシの時間
分解能を一気に
ことができる。併せて有孔虫の殻や回遊する
魚類の耳石を高空間分解能で分析し、これら
の行動生態を高時間分解能で復元すること
を目標とした。
 さらに、新しい技術として、炭酸塩中の
素などのハロゲン元素
ンのスポットで測定する分析法を開発する。
これまで炭酸塩中のハロゲン元素は、酸によ
る分解後にイオンクロマトグラフィーや
ICP-質量分析計により分析されてきた。従っ
て、固体試料中の空間分解能はほとんど議論
されていない。本研究で
ロゲンの局所分析法が確立されれば、まった
く新しい気候指標（プロキシ）となるだけで
なく、隕石や火山岩の研究にも威力を発揮す
ると期待される。
 
３．研
 NanoSIMS
準試料の開発・作成、新規分析手法の確立を
行い、炭酸カルシウム試料に関して世界最高
レベルの分析および解析技術を確立する。分
析技術の確立と並行して、微小領域の元素・
同位体組成と環境因子の関係を明らかにし、
有用な指標成分の検討や、有用性の評価など
を行う。具体的には、サンゴ・二枚貝・有孔
虫などに関して、環境制御下で飼育した試料
や、環境が詳細にモニタリングされている場
所から採取した試料などの分析を行い、測定
結果と環境情報を照合する
な指標などを確立した後、それを様々な試料
に応用する事で、超高解像度海洋古環境復元
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質量分析計により分析されてきた。従っ
て、固体試料中の空間分解能はほとんど議論
されていない。本研究で
ロゲンの局所分析法が確立されれば、まった
く新しい気候指標（プロキシ）となるだけで
なく、隕石や火山岩の研究にも威力を発揮す
ると期待される。

３．研究の方法 
NanoSIMS の改造、高度なチューニング、標

準試料の開発・作成、新規分析手法の確立を
行い、炭酸カルシウム試料に関して世界最高
レベルの分析および解析技術を確立する。分
析技術の確立と並行して、微小領域の元素・
同位体組成と環境因子の関係を明らかにし、
有用な指標成分の検討や、有用性の評価など
を行う。具体的には、サンゴ・二枚貝・有孔
虫などに関して、環境制御下で飼育した試料
や、環境が詳細にモニタリングされている場
所から採取した試料などの分析を行い、測定
結果と環境情報を照合する
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同位体組成と環境因子の関係を明らかにし、
有用な指標成分の検討や、有用性の評価など
を行う。具体的には、サンゴ・二枚貝・有孔
虫などに関して、環境制御下で飼育した試料
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を行う。
 
４．研究成果
(1)
標準試料となる可能性のある天然の鉱床

起源の炭酸カルシウム鉱物を準備し、局所領
域の不均質性を調べ
きる鉱物を得
は、溶液中での沈殿実験や高温高圧下で拡散
により均質化させる実験を行い、
均質な炭酸塩試料を作成すること
た。

 
(2)
NanoSIMS

両面から改造を施すと共に、試料の準備から
分析法まですべてを見直して、微小領域の元
素濃度や同位体を分析するのに最適な方法
を試行錯誤して探した。まず対象とする元素
が均質な鉱物試料を用いて、微小領域での濃
度や同位体比が高精度で分析できる手法を
検討した。特に同位体比の分析には高精度が
要求されるため、様々な方法を試行錯誤し、
ストロンチウムや塩素の同位体を高精度で
分析する手法を確立した。また分析法の改良
だけでは分析精度が上がらない場合には、試
料の準備方法から見直し改良を加えた。

 
(3)
サンゴや有孔虫を同位体試薬でマーキング

しながら飼育し、その骨格や殻を高解像度で
分析した。その結果、同位体ラベルした部分
は明瞭に識別できることを確認した。
ラベルした飼育試料の高解像度分析は、本研
究が初めてであり、多くの研究に応用できる
可能性があることがわかった。
分の水温などの環境条件がわかっており、そ
の環境情報と元素組成や同位体組成とを比較
し、環境プロキシとなる元素や同位体組成を
検討した。同位体ラベルに使用するカルシウ
ムの同位体は存在度の小さい同位体であり、
海水中の
り込ませることができるため、ラベルする元
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有孔虫の場合、この手法を用いることで新た
な殻が以前形成された殻を覆うように形成
される事を明らかにし、石灰化作用が殻の局
所的な元素組成に大きく影響することを明
らかにした。

 
サンゴの場合、褐虫藻の有無によって骨格形
成パターンが異なることが明らかになった。
サンゴの骨格成長（石灰化）速度は昼夜で大
きく異なることが知られている。これは、共
生藻である褐虫藻の光合成活動によって、サ
ンゴの昼の石灰化が促進されるためである
と考えられている。海水中の
２日間
飼育し、図で示された部位のように
よび昼夜半日ごとの骨格成長を可視化し
その結果、褐虫藻
夜の成長より多いのに対し、
リプでは昼夜の石灰化量に大きな違いがな
いことが示された
より、石灰化量に昼夜のリズムが生まれ、褐
虫藻の光合成を利用した昼の石灰化を促進
していると考えられる。
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(5) 淡水二枚貝の微量元素変動メカニズム
 古環境復元は
ーターに影響を受け変化する事を前提とし
ている。そのため信頼性の高い古環境復元の
ためには、炭酸塩中の元素の変動メカニズム
を明らかにする事が重要である。
微量元素と微細殻構造を比較する事で、生物
の石灰化作用が元素変動に与える影響を評
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