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研究成果の概要： 

本研究では、生態系情報を使わず陸域気候変動を推定する有効な方法として、湖沼堆積物の珪

藻殻などの珪酸塩鉱物と炭酸塩鉱物の酸素同位体比に基づく気候復元法の開発を目的とした。

珪酸塩の酸素同位体比についてはフッ素カリウム−フッ化コバルトを用いる分析法の開発に取

り組んだ。北海道・サロマ湖において結氷時の湖水の酸素同位体比分布の規定要因を明らかに

し、モンゴル・フブスグル湖の堆積物の分析から炭酸塩鉱物の起源推定法の開発などをおこな

った。 
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１．研究開始当初の背景 
 現在顕在化しつつある地球温暖化により
陸上生態系が大きく影響を受けることが予
想されているが、その影響予測には過去にお
ける気候変動が及ぼした生態系への影響が
重要な情報となる。国内外の研究者による先
行研究によって、植物や動物などの過去の生
態系変化に関する情報が蓄積されてきた。一
方でこれまでの陸上における気候変動研究
の多くは、過去の生態系変化情報を用いて気
候変動を推定するか、非生物的な指標であっ
ても気候的な数値化をされない定性的な復

元を主としており、生態系情報との比較や気
候情報同士の比較には不十分であった。 
  
２．研究の目的 
 １の背景を踏まえて本研究では、生態系変
化情報を使わず陸域気候変動を推定する有
効な方法として、湖沼堆積物中に含まれる珪
藻殻などの珪酸塩鉱物と炭酸塩鉱物の酸素
同位体比に基づく気候復元法を確立するこ
とを目的とし、以下の３項目について研究を
進めた。 
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(1)珪酸塩鉱物の酸素同位体比分析法の開発 
 従来法では問題があった安全性、簡便性の
向上と、従来法で不向きであった珪藻殻の分
析に適した手法の開発・改良を目的とした。 
 
(2)湖水の同位体比分布要因の解明 
 堆積物の同位体分析から復元される、過去
の湖水の酸素同位体指標が記録する環境情
報を、現在の環境で明らかにすることを目的
とした。 
 
(3)湖沼堆積物中の炭酸塩鉱物の起源推定 
 湖沼堆積物中の炭酸塩鉱物には、陸源流入
物と湖内で生成された沈殿物が混在してお
り、このことが古環境復元を複雑にしていた
ため、両者を判別する方法の開発を目的とし
た。 
 
３．研究の方法 
(1)珪酸塩鉱物の酸素同位体比分析法の開発 
 珪酸塩鉱物の酸素同位体比を分析する従
来法としてフッ素化合物により酸化させる
方法が多く用いられてきた。フッ素化合物に
は三フッ化塩素と五フッ化臭素が用いられ
ることが多いが、それぞれ気体と揮発性の高
い液体であることから安全性と実験設備の
簡便性に問題を抱えていた。反応にはレーザ
ー照射法が近年普及しているが、この方法は
珪藻殻など粒径の小さい珪酸塩を多く含む
湖底堆積物の分析には不適であった。 
 そこで本研究では、Sakai and Honma(1967)
により提唱されていたが広範囲への普及に
は至らなかったフッ素酸カリウムとフッ化
コバルトを用いた個別反応管による分析方
法を採用した。これらは固体試薬であるため
比較的扱いが安全である。湖底堆積物の分析
に適した方法への改良を目的として、分析シ
ステムの作成、酸素を二酸化炭素に変換せず
に測定することによる分析の簡便化、必要試
料量の減少、同位体測定精度の向上に取り組
んだ。 
 
(2)湖水の同位体比分布要因の解明 
 湖水の同位体比分布がどのような要因に
よって規定されているかを解明するため、北
海道・サロマ湖において冬季の結氷期間の湖
水と湖氷の塩分と同位体比の水平・鉛直分布
を観測した。サロマ湖は海水が流入する沿岸
の汽水湖であり、湖内の同位体比が水平方向
にも鉛直方向にも大きな分布範囲を持つこ
とが特徴である。さらに、冬季は表面が結氷
し湖水が徐々に除去されるが、形成される氷
はその場所における水同位体の時間変化の
天然のレコーダーとなる。 
 湖水の塩分と同位体比の水平・鉛直分布、
湖氷の同位体比の時間変化を再現するため
の水収支ボックスモデルを作成した。モデル

の感度分析と妥当性の評価をおこない、同位
体比分布を主に規定する要因について考察
した。 
 
(3)湖沼堆積物中の炭酸塩鉱物の起源推定 
 湖沼堆積物中の外来性と内来性の炭酸塩
を区別する方法の一つとして、炭酸塩の炭素
安定同位体組成を用いた外来性・内来性の炭
酸塩量の構成比の見積もりに取り組んだ。外
来性と内来性の炭酸塩で同位体比が異なる
と共に過酸化水素への溶解度が異なると考
え、過酸化水素処理前後の炭酸塩量と炭素同
位体比の変化を調べた。試料にはモンゴル・
フブスグル湖の過去 24,000 年間の堆積物コ
アを用いた。 
 
４．研究成果 
(1)珪酸塩鉱物の酸素同位体比分析法の開発 
 本手法は、珪酸塩鉱物をニッケル反応管中
でフッ素化合物と混合して反応させ、発生し
た気体を真空ライン中で精製・回収して、質
量分析計で同位体測定するものである。
Sakai and Honma(1967)では発生した酸素ガ
スを二酸化炭素ガスに変換した後に同位体
測定していたが、本研究では酸素ガスをモレ
キュラーシーブを用いて回収して測定する
ことにより分析手順を減少させた。これに伴
って18O だけでなく 17O が測定可能となった。
必要試料量については数 10mg であったもの
を 3mg に減少させることができた。 
 本手法は酸化反応を 300〜350℃の高温で
行い、その反応過程において少量のフッ化水
素が発生するため、反応管や真空ラインの内
部、さらにこれらを接続する Oリングや部品
を腐食することによって酸素や別のガスの
発生、さらには外部大気の混入などを起こす
ことがある。この混入が発生すると測定精度
を悪くするため、システムの改良をおこない
混入ガスを減少させて測定精度を安定させ
ることが今後の課題となる。 
 
(2)湖水の同位体比分布要因の解明 
 サロマ湖における観測は、湖に流入する河
川の河口から海と繋がる水路（湖口）を結ん
だ測線上の７地点でおこなった。結氷時のサ
ロマ湖の表層水の塩分、酸素・水素同位体比
は河口から湖口に向かっていずれも増加し
ていた。表層水とその直上の氷の酸素・水素
同位体比を比較すると、どの地点においても
氷の方が表層水よりも高い値（18O: 2.8‰, 
D: 21.8‰）を示したが、これは水が凍結す
る時の同位体分別によるものと考えられる。
観測した湖水と湖氷の塩分と酸素同位体比
の関係からは、これらの分布に影響を与えて
いる要因が、流入する河川水と海水の混合と、
氷が形成される時の脱塩と同位体分別であ
ることを考察した。 



 

 

 これら２つの要因を組み込み、観測測線を
元にしたシンプルボックスモデルを作成し、
結氷時の湖水と湖氷の塩分・酸素同位体比分
布を求めた。湖水の塩分・酸素同位体比につ
いて観測値に近い分布が再現された。湖氷に
ついては一冬の結氷開始時から氷が最も厚
くなる時期までの氷の酸素同位体比変化が
求められた。ボックスモデルの感度分析から、
結氷時のサロマ湖の塩分・同位体比分布、す
なわち水循環過程の主な支配要因は、表層水
の水平移流、淡水流入、氷形成量であること
が明らかになった。本研究から、湖底堆積物
の珪酸塩鉱物や炭酸塩鉱物の酸素同位体比
から過去の湖水の酸素同位体比を復元した
際に、酸素同位体比が記録している情報の解
読には、試料が形成された湖内での位置や時
期などを考慮する必要があると考えられる。 
 
(3)湖沼堆積物中の炭酸塩鉱物の起源推定 
 フブスグル湖の堆積物中の炭酸塩量はど
の年代においても過酸化水素処理によって
減少した。炭素同位体比は過酸化水素処理に
よる炭酸塩量の減少に伴って値が低下し、フ
ブスグル湖周囲の陸上石灰岩の値に近づい
た。内来性炭酸塩の方が過酸化水素処理によ
る溶解を受けやすいこと、残存炭酸塩の同位
体比は、溶解量と直線関係にあることが分か
った。A.過酸化水素処理により内来性炭酸塩
のみが溶解すること、B.内来性炭酸塩は、堆
積年代によって同位体比の変化はあるが、層
準毎には溶解性と同位体比が均質であるこ
と、C.外来性炭酸塩は溶解性と同位体比が均
質であり堆積年代により変化しないこと、を
仮定し、炭素同位体比変化直線を外挿するこ
とによって、外来性と内来性炭酸塩の割合を
見積もった。 
 24.1 kyr BP の試料で外来性炭酸塩の流入
が全炭酸塩量の 62％を占めていたが、13.4 
kyr BP の試料では内来性炭酸塩が 90％近く
を占めていることが示された。全炭酸塩の炭
素同位体比から混入割合を見積もった外来
性炭酸塩の値を差し引くことによって、24.1 
kyr BP から 13.4 kyr BP の約１万年間に炭素
同位体比が３‰小さくなったことが示され
た。 
 本研究は比較的簡便な方法ではあるが、い
くつかの仮定を踏まえており、今後、無機元
素分析や生物起源炭酸塩の同位体比分析な
どを組み合わせることがより精度の高い見
積もりに繋がると考える。 
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