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研究成果の概要（和文）：世界最高水準の安定同位体比分析計(IRMS)を用いた炭酸塩の超高解像度環境解析の研
究基盤（MICAL3c）を確立し，複数の共同研究を伴う積極的な応用研究を開始してきた． 微量炭酸塩分析を魚類
耳石や岩石試料の応用研究へと展開するにあたって，生物源炭酸塩切削・分析技術のノウハウの蓄積を推進し，
得られる同位体比の信頼性評価をおこなった．特に生物源炭酸塩の微量分析では，得られたデータが研究対象を
代表して議論できるデータかどうかの評価が絶対変動解析をおこなう上での鍵となる．そのため，研究対象の個
体分散に関わる評価をおこない．地質試料・魚類耳石それぞれに関して，個別の研究成果として報告するに至っ
ている．

研究成果の概要（英文）：By using the analytical system for ultra-high resolution isotopic analysis 
of carbonate (MICAL3c), we have started applied research in geo- bio- scientific fields with 
collaborators. In order to expand the application of MICAL analysis to fish otoliths and rock 
samples, we have improved microscale cutting and analysis techniques, and evaluated the reliability 
of the isotopic record obtained through our analysis. In particular, in microanalysis of biogenic 
carbonates, the key to establish the absolute environmental proxy is to evaluate whether the 
obtained data can be discussed as representative of the research target. As a results, we have 
reported the geological and biological new insight, especially for foraminifera and fish otolith.

研究分野：安定同位体地球化学・微古生物学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究課題は世界最高水準の安定同位体分析技術を活用し，（1）有孔虫や炭酸塩岩を用いた絶対環境指標の高
度化を行い過去の海洋環境を直接理解する手法を高度化した．また，（2）境界領域・複合分野へ分析技術の適
用範囲を広げ，特に水産学分野への展開を加速し，魚類の回遊履歴解析の実現と応用範囲の拡大に結び付いた．
これは水産資源保全に向けた強力な解析手法となる．これら個別研究と並行して，（3）世界唯一の分析技術に
対する国内外の幅広い需要に応えるために確固たる研究基盤を拡充発展させた．共同研究分野の広がりに対し
て，今後の研究発展の準備も整えている．

※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。
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１．研究開始当初の背景 
生物源炭酸塩，特に石灰質有孔虫は海洋に広域に生息し，殻の炭素酸素安定同位体組成（d13C, 
d18O）は過去の地球環境変動を記録することから，過去 60 年以上にわたり世界中で環境解析に
多用されてきた．しかし，(Ａ)環境要素と炭酸塩殻の化学組成との関係は明らかにされていない
部分も多く，同位体非平衡（いわゆる vital effect など）の複雑さから，個別の同位体組成が直接
の環境指標として積極的に応用されるには至っていない．(Ｂ)さらに分析技術の限界から，数千
種にもおよぶ有孔虫の中で安定同位体分析に用いられた種は数えるほどしかなく，環境指標と
しての有効活用には至っていない．一方，代表者は微小な石灰質生物殻の安定同位体組成を定量
し，環境プロキシーとして積極的に活用することができる強力なツール（Ishimura et al., 2004, 2008）
を開発し，私たちが扱う微少な石灰質生物殻全てを分析対象とすることが可能になった．この分
析技術を用いた新たな環境解析は，試行錯誤を重ねつつも複数の萌芽的な研究成果へと結びつ
き，炭酸塩同位体研究における「同位体非平衡」と「分析技術の限界」という二つの問題点の解
決をもたらしてきた．この微量炭酸塩安定同位体比分析法は開発から約 10 年になるが，この分
析法のレベルに到達した研究は皆無で，世界でも研究代表者・石村のみが開発・維持をすること
ができる高水準の分析法である．この技術とその応用研究は国内外からの反響も大きく，地球科
学・環境解析学・水産資源保全学・生物学分野からの参画依頼による複数の萌芽的な共同研究へ
と結び付いている．本研究で推進する絶対変動解析の実現に向けた研究は世界をリードする高
品質・高解像度炭酸塩安定同位体環境解析の重要課題の１つであり，現在もさらなる応用分野の
拡大に取り組んでいる．本邦での高解像度炭酸塩環境解析を，世界をリードする研究分野へ発展
させるには，（Ｃ）確固たる研究基盤と研究体制の確立，そして維持・継続が今後の最重要課題
であった． 
 
２．研究の目的 
これまでに世界最高水準の安定同位体比分析計(IRMS)を用いた炭酸塩の超高解像度環境解析
の研究基盤（MICAL3c）を確立し，複数の共同研究を伴う積極的な応用研究を開始してきた．本
研究課題はその継続研究として位置づけ，（1）これまでの相対変動解析を主体とした生物源炭酸
塩の安定同位体比による環境変動解析から，海洋そのものの同位体値復元に基づく絶対変動解
析への変革を推進すること，そのために（2）境界領域・複合分野へ分析技術の適用範囲を広げ，
特に水産学分野への展開を加速し，（3）世界唯一の分析技術に対する国内外の幅広い需要に応え
るために確固 たる研究基盤を維持発展させることを本研究の目的とした．  
微量分析法によって得られる成果は，全て世界で初めての研究成果である．初出データである
が故に解釈に難儀するデータもあるが，そのデータの積み重ねが後のひらめきにつながった事
例も生まれ始めている．現在までに環境解析や水産資源管理の研究など，複数の研究グループと
の共同研究を通じて多くの萌芽的な新知見を得ており，今後も国内外との連係による共同研究
の増加が予想される．確固たる研究基盤の維持と，共同研究依頼への積極的応答により，将来的
により多分野にわたる新たな研究領域の拡大と成果の獲得を目標とする． 
 
３．研究の方法 
微量切削技術との融合 
微小領域の切削技術を活用し，分析技術の最適化を推進する．さらに魚類耳石や深海サンゴなど，
炭酸塩の成長軸に沿った高解像度安定同位体履歴解析技術の高度化を目指す． 
 
絶対環境指標の確立と検証と有孔虫の古環境指標としての高度化 
底生有孔虫の代表種について個体別安定同位体分析を行い，底層水同位体値の真値を抽出する
方法の汎用性を検証する．また，個体分析による浮遊性有孔虫の環境指標としての高度化を検討
する．  
 
魚類耳石の高時間解像度での回遊履歴解析 
魚類耳石の安定同位体比解析から，経験水温を復元し回遊履歴の解明を試みる．そのために，各
魚種の解析方法の確立や水温換算式の構築を遂行する． 
 
研究基盤の維持と応用範囲の拡大 
微量炭酸塩安定同位体分析の基盤を維持・改良するとともに，分析技術の積極的な活用を展開す
る．また，非生物源炭酸塩や浅海性石灰質生物殻など新たな研究対象と多分野への応用を積極的
に試み，未知の環境指標の獲得を目指す． 
 
共同研究依頼への積極的な応答 
本研究では「微量分析の研究基盤の維持と積極的な分析技術の提供」を目的の一つとし，これま



 

 

で同様に分析技術の活用依頼は積極的に受け入れる．その研究が試行レベルであったとしても，
適切な活用方法の提言をおこないながら，新たな萌芽的な応用研究の発掘をめざす．  
 
 
４．研究成果 
微小試料分析と高解像度切削技術（Geomill 326）との融合 
高解像度切削技術（Geomill 326）を導入し，高時間分解能の同位体比分析を実現した．この装
置は予め PC 上で設定した切削部位を 1µm 単位で設定し切削することが可能な微小領域切削シ
ステムである．この装置で切削した粉末試料を顕微鏡下でガラス片上に回収して反応管に導入
し MICAL 分析に用いる． 
 MICAL と GIOMILL326，この二つの技術の融合は，これまで到達されたことの無い高時間分
解能での環境履歴解析の実現に結び付き，魚類耳石や炭酸塩岩の微小領域スポット分析，そして
堆積物の年縞の分析などで活用が進んでいる．特に魚類耳石では成長輪に沿った切削は幅 10 µm
前後，深度 60 µm での分析も実現され，SIMS 分析で扱う解像度に迫る微小領域分析が可能にな
った．一方で，研究対象に応じたサンプリング技術の最適化の必要性も認識しており，現在も切
削深度や切削に用いるサンプルの前処理について検討を続けている．今後の分析作業の最適化
を通じてさらなる高度化が期待できる．この高解像度解析で得られた成果は，堆積物試料や鍾乳
石の微小領域分析による高解像度環境変動解析，そして，耳石解析に活用し，回遊モデルのチュ
ーニングや妥当性の検証など水産資源の保全と動態解析への貢献に直結する．各研究対象に対
してどこまで解像度を高められるかが明らかになってきており，次期研究ステージでの応用研
究の発展に結びつく． 
 
 
古生物学への応用 
 MICAL の開発により，我々が有孔虫研究で扱う最小サイズ（約 63 μm）の個体の安定同位体
組成を高精度で定量することが可能になった．その結果，サンプル量が少なく同位体比分析が困
難であった研究対象へのアプローチが可能になり，貴重な測定対象の消失も最小限に抑えるこ
とができるようになった．また，環境変動に敏感な高緯度域でも，わずかに産出する有孔虫化石
を利用した気候変動解明が可能であり，過去の海洋環境変遷の詳細な復元が可能となり，有孔虫
１個体から得られる環境情報の高度化も進展している．Sadekov et al.（2016）は，浮遊性有孔虫
Globigerina bulloides の遺伝子グループと個体毎の安定同位体組成との比較を元に，古環境指標
としての新たな活用指針を提示した．Ujiié, et al.（2019）は，現生の浮遊性有孔虫 Globigerinoides 
ruber １個体から，まず①細胞の遺伝子情報を抽出し，②残った殻の MicroX 線 CT 解析による
３次元構造の解析をおこない，③その殻の安定同位体解析を MICAL で分析する，というプロト
コルを確立した．有孔虫の生態については未解明の部分も多く，遺伝子・形態・化学組成の同時
解析によって個体から得られる情報量が飛躍的に高まり，環境指標としての高精度化が期待で
きる．MICAL の古生物分野に対しての応用研究は有孔虫を対象としたものが多いが，脊椎動物
の骨組織中の微小炭酸塩の同位体解析による生態解明への応用展開も開始している． 
 
堆積物試料への応用 
 MICAL は堆積物中の炭酸塩の分析にも応用が可能であり，微小領域における炭酸塩の形成履
歴を同位体組成から解明することに活用が進んだ（e.g. Nobuhara et al., 2016）．堆積物試料の場合
には炭酸塩含有量が不明な場合が多いが，MICAL で分析する際には事前に含有量を確認してお
く必要が無く，分析過程で炭酸塩含有量を±0.1 µg の高精度で計算出来るので，分析効率とデー
タセットの質向上に結び付いている．また炭酸塩に限らず，CO2であれば極微量で同位体分析が
できることから，間隙水中の DIC 分析や，微生物実験における活性確認への応用も進んでいる
（Ino et al., 2018）．  
 
水産分野への応用 
 水産資源の保全策を検討する上では，魚類の生態や回遊履歴解明を理解することは最重要な
要素である．しかし，実際に各魚種がいつどこにいて，どんな水温帯で泳いでいるのかについて
はほとんど理解されておらず，効率的な水産資源の管理手法を構築する際の制約となってきた
（伊藤ほか，2018）．これは，各魚種の経験水温を詳細に解明する手段が確立していなかったこ
とに起因する. 一方，炭酸カルシウムで形成される魚類の耳石は個体の成長とともに成長輪を付
加形成するため，耳石のd18O は日々の生息環境の温度を反映し，d13C は餌や代謝といった生体
情報を記録している（Amano et al., 2015）．各成長輪の同位体組成を高時間分解能で定量できれ
ば，耳石d18O から復元した経験水温履歴と海洋における日々の水温観測情報とを対応させるこ
とで，各個体の推定分布域を高精度で明らかにすることが可能になる．さらに海流情報などを加
味して数値計算することによって回遊経路の詳細な推定が可能となる．しかしながら，従来法で
は１ヶ月程度の解像度でしか同位体分析が出来ず，高精度での回遊履歴の解析には至っていな
かった．そこで我々は MICAL と GEOMILL326 を用いることによって，孵化直後から成魚にい
たるまでの経験水温の履歴を高時間解像度で復元する方法を確立してきた．その結果，マイワシ



 

 

であれば数日〜1 週間程度の解像度（Sakamoto et al., 2019），耳石成長が早いマアジでは１日毎の
水温履歴の復元も可能になってきている（武藤ほか，2019）．また，魚類耳石の同一群の同位体
プロファイルを個体ごとに明らかにすることによって，群れの形成時期や回遊経路のバリエー
ションを見出すことに成功した．このことは，同位体値の個体分散指標が生態情報の抽出につな
がることを示す．  
 研究成果としては，魚種毎のd18O―水温換算式の構築（マイワシ：Sakamoto et al., 2017, マサ
バ：Nakamura et al., 2020），仔稚魚期（孵化後数ヶ月）の経験水温履歴の復元と生息環境の推定
（マグロ：Hane et al., 2020, シラス：Nishida et al., 2020），回遊経路の解析と海洋モデルとの融合
による個体レベルの回遊経路の推定（マイワシ：Sakamoto et al., 2019），個体の初期成長と水温
の関係解明（e.g. マサバ：Higuchi et al., 2019）など，これまで未知であった魚類生体の理解につ
ながる多数の成果をもたらし，新たな研究領域を創造するに至っている．特に Sakamoto et al.
（2019）では，MICAL で明らかにしたマイワシ個体の経験水温履歴を，海流・水温・個体の遊
泳能力などを加味した海洋数値モデルと融合することによって，従来の研究手法では実現不可
能だった小型魚種の「個体の回遊経路の復元」にまで昇華させた．これは，世界で初めて小型魚
種の回遊履歴を高解像度で解析した成果であるとともに，今後他魚種に応用可能な生息履歴の
解明手法として世界に先駆けたブレークスルーとなる研究である．  
 
炭酸塩同位体分析の高精度化 
分析システムの最適化にむけて，新たな分析システムの設計を推進し小型汎用化システムの設
計を推進した．また，高精度の微量炭酸塩安定同位体比分析を維持するため，システムの調整と
消耗部品の定期交換をおこなった．2016 年に IAEA からリリースされた新たな国際標準物質の
均質性評価をおこなうなど国際貢献にもつながっており，IAEA の同位体研究指針に対しても標
準物質の不確実性に関わる提言をする結果となった（Nishida and Ishimura, 2017）． 
また，炭酸塩の環境指標としての評価には周辺水の安定同位体組成の評価が必須である．そこ
で海水試料の分析にはキャビティリングダウン分光方式安定同位体比分析装置（CRDS: Picarro 
L2130-i）を導入して分析体制の高度化と高精度化を推進した．日本周辺海域における海水同位
体比のマッピングを推進した結果，年間の実分析数は 1500 サンプル以上と量産体制を確立し，
さらに分析手法の高度化により安定性に難があるとされてきた海水の分析で，dD で±0.2‰以下，
d18O で±0.03‰以下と高精度での長期安定分析を実現した．結果的に一元管理のもとでの炭酸塩
総合分析体制を構築し応用研究への基盤強化につながった．海水の分析結果は公表準備中であ
り，日本海における古環境解析や魚類回遊経路解析の基礎データとして活用へとつながること
が期待できる． 
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