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研究成果の概要（和文）：第四紀日本海は，溶存酸素に富む酸化的環境と酸素に乏しい還元的環境の間を繰り返し変動
し，明色-暗色互層を堆積させてきた．本研究では，近年採取された日本海深海堆積物コアを対象に，微量元素組成分
析を行って底層水の酸化還元度を復元し，酸化的と判断された層準における酸化環境の程度を，セリウム安定同位体比
を用いて細分化することを試みた．微量元素分析の結果，酸化的環境と判別された明色層においてもセリウムを還元す
る程度には還元的であり，同位体比の分析検討には適さないことが判明した．今後，最終年度に採取したサンプルにつ
いて更に検討し，よりセリウム同位体比の検討に適したサンプルを特定して研究を進める予定である．

研究成果の概要（英文）：Redox condition of the Japan Sea has been varied between oxic and euxinic 
repeatedly that resulted in deposition of light and dark sediments. This study aimed to develop a new 
proxy, Ce-isotope, to subdivide the oxic bottom water condition using the late Quaternary sediment cores 
recovered from the Japan Sea. First, composition of redox sensitive trace elements was analyzed for the 
sediment cores to select the samples with oxic evidence. The selected samples were subject to Ce-isotope 
analysis. According to degree of bioturbation and trace element contents, light layers are identified as 
oxic. However, analytical result of Ce-anomaly suggests the condition was still reducing below the point 
of Ce-reduction. Consequently, samples deposited under more oxic conditions are required to detect 
Ce-isotope variations reflecting more oxic paleo redox conditions. Recently, we collected new sediment 
cores which were deposited under more oxic conditions and suitable for Ce-isotope analysis.

研究分野：地質学、地球化学的手法による堆積記録解読と地球システム変動メカニズムの理解のための研究
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１．研究開始当初の背景 
日本海は，最大水深約 3,700m だが，四方を
陸に囲まれた半閉鎖的な縁海であるため , 
固有の海洋循環を有し,過去の気候・海水準変
動に鋭敏に反応してきた.日本海第四紀深海
堆積物は,明色−暗色を示す泥質堆積物層の繰
り返しで特徴付けられるが、(Tada et al., 
1992, 1999)，それは氷河性海水準変動と数
百～千年スケールのモンスーン変動に伴う
海洋循環変動により，深層水環境が著しい有
酸素(O2>0.2ml/L)状態から無酸素−含硫化水
素状態の間で繰り返し変動した事を反映す
ると解釈されている．これまでの先行研究で
は，堆積相の記載と地球化学分析を基に，当
時の底層水環境を有酸素－無酸素−硫化水素
環境と 3～4 段階に分類しているが，生物の
繁栄に重要な有酸素領域の細分評価はなさ
れていなかった。 
２．研究の目的 
本研究の目的は,日本海で 2013、2015 年に新
たに掘削された堆積物試料(IODP Exp. 364 
U1425 地点，JAMSTEC「かいれい」KR15−10 航
海若狭沖)を対象に，堆積場の貧酸素環境の指
標となる堆積物の微量元素組成と、有酸素環
境の細分評価の指標として期待されるセリ
ウム同位体比（142

 

Ce/140Ce ）を用いて, 底層
水の貧酸素環境から富溶存酸素環境への移
行過程を追跡することにある．コア試料にお
いて無酸素環境を示す暗色で平行葉理を持
つ層から有酸素環境を示す明色で生物擾乱
を持つ層にかけて連続的に分析を行い,海底
の溶存酸素濃度が増加する過程を, 堆積物
中の酸化還元鋭敏元素，セリウム異常， 
142

 

Ce/140Ce 値を基に多段階に区分することを
目指す。 
３．研究の方法 
本研究の目的達成のために，以下の方法で研
究に取り組んだ。  
(1) 酸素に富む環境と酸素に乏しい環境を
記録していると予想される日本海堆積物試
料を採取する．採取の対象は，第四紀のうち
の過去 15 万年間と，新第三紀鮮新世～中新
世である。  
(2) IODP 掘削や，「かいれい」で採取したピ
ストンコアのなかから，記録されている溶存
酸素環境のレベルが異なると予想される明
色-暗色の試料を選択的に切り分けて採取す
る。 
(3) 堆積物コア半割面の連続的 XRFスキャナ
分析と採取試料の ICP-MS 分析を行うことに
よって，底層水の酸化還元環境の概要を明ら
かにする．また，分析結果を基に，新しい指
標であるセリウムの安定同位体比が適用可
能な範囲の酸化的環境を記録する堆積物を
絞り込み，分析対象試料とする。 
(4) 選別した試料を用いて， セリウムの同
位体比を測定する(MC-ICP-MS 分析)。 
４．研究成果 
多田（代表者）と高橋（分担者）およびその
指導学生は、2014 年の 9 月 15～27 日の日程

で、高知コアセンターに保管されている掘削
試料日本海掘削コア(IODP Exp.346)から分析
サンプルを切り出し，プラスチックケースに
収めた。このサンプル採取作業と同時に、掘
削コアの半割面を観察して明色暗色互層を
識別し、優先的に分析用サンプルに切り分け
た。 
 日本海深海堆積物の明暗互層の変動の程
度や様式の概要をつかみ、セリウム同位体分
析に最適な試料を選択するため、多田（代表
者）とその指導学生は、高知コアセンターに
おいてIODP Exp. 346で掘削されたコアのXRF
スキャナによる元素分析を行い、水深 1900m
付近における過去の酸化還元変動の様子を
復元した。このデータを参考に，高橋（分担
者）は採取した約 50 試料を選んで酸溶解処
理を行い，中田（分担者）の指導の下，ICP-MS
を用いて微量元素成分の定量分析を行った。
分析の結果，過去 15 万年間の日本海の深海
堆積物のなかで，酸素に乏しい還元環境の発
達を示すモリブデンの濃度が増加する層準
を複数見出した．なお、セリウムの安定同位
体比が変動すると見込まれた酸化的明色層
は，セリウム異常の値が安定して１に近い値
（0.9〜1.1）を示したが，暗色層においても
同様の値が示され，明暗互層の間では大きな
差はみられなかった．この１に近いセリウム
異常の値は，堆積物に残ったセリウムが溶解
しやすい還元された三価の状態として挙動
し，他のレアアース元素と類似した組成とな
ったことを示すと考えることができる．今回
分析した試料は，セリウムにより検出しうる
酸化還元環境範囲の中ではもっとも還元的
な状態を経験したものであるということが
言える。このような画一的なセリウム異常の
値は，今回採取したサンプルの中で生物擾乱
がある明色層においても，堆積環境を反映し
たセリウム安定同位体比の変動を期待する
ことはできないということを示唆している． 
 予想される安定同位体比の値が得られる
か確認するため，採取試料を用いて，2015 年
度 12 月および 2 月に，高知コアセンターで
セリウム同位体比の分析を試みた．東京大学
で酸溶解した試料を持ち込んだところ，溶解
液に微量に残った過塩素酸と泥質サンプル
に多く含まれるカリウムがサンプルの濃縮
中に固体を形成し，安定同位体比の測定に必
要不可欠であるセリウムの分離が出来なく
なってしまった．このような問題を解決する
ため，その後，セリウム同位体比の測定用の
サンプルの溶解では，過塩素酸の添加量を少
なくすること，処理後の溶解液を十分に加熱
して酸を追い出すこと，を徹底し酸分解の容
器の容量等を改善した．改善した方法を基に，
改めて処理したサンプルについては，2016 年
夏中に分析を完了させる予定である．  
 高橋（分担者）は，海洋研究開発機構の調
査 船 か い れ い に よ る 日 本 海 南 部 航 海
（KR15-10：2015 年 6 月 30 日～7 月 10 日）
に乗船し，若狭湾沖水深約 280m から 2500m



 

 

にかけての 5地点でコアおよび表層堆積物を
採取した．採取されたコアは過去 10 万年間
をカバーし，氷期−間氷期変動に対応した深
層水の酸化・還元環境変化の繰り返しを記録
していた．採取されたコア試料の分割作業は，
2015 年 8 月 31 日～9 月 4 日と 2016 年 3 月 7
日～11 日の 2回に分けて行われた．これらの
試料のうち，採取深度の浅いものを観察する
と，より酸化的な堆積記録を残していると考
えられるマンガン酸化物の微粒子などが含
まれている層準がみられた．これらの堆積物
は，セリウムの挙動が段階的に変化する酸化
的環境範囲での堆積環境変化を記録してい
る可能性があり，現在，セリウム同位体の変
化を得るのに適したサンプルであるかかど
うか確認のため，微量元素，希土類元素組成
による Ce 異常の測定を行っている． 
 多田（代表者）の指導学生は，秋田県に分
布する後期中新世の日本海深海堆積岩の地
質調査を行い，連続層序を復元した．採取し
た試料から放散虫微化石を抽出して年代を
検討した結果，1300 万年前から 850 万年前の
年代をカバーしていることが判明した．この
層序には日本海の還元環境の発達を示す暗
色層の発達が繰り返しみられることから，こ
の岩相の出現タイミングについて論文を準
備中である．また，この明暗互層の出現層序
区間に相当する日本海掘削コアとの分析値
の比較を検討し，堆積物とより続成の進んだ
堆積岩において，試料に記録される化学組成
（微量元素，セリウム異常，セリウム同位体）
に変化があるか検討を進めている． 
５．主な発表論文等 
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