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研究成果の概要（和文）：一般に、二枚貝や巻貝などの軟体動物殻はU/Th年代測定の試料として不適格とされて
きた。これは、軟体動物殻がウランに関する閉鎖系を保持しないことが原因と言われているが、近年の研究によ
り、種によっては貝殻試料のU/Th年代測定が可能であることが示唆されている。しかし、ウラン系列核種の貝殻
への取り込みプロセスや、貝殻のウランの閉鎖系が成立する条件は未解明である。本研究では、日本周辺に幅広
く生息するTurbo sp.の現生および化石試料を用いて、貝殻内のウラン分布について明らかにすることを目的と
し、貝試料のU/Th年代測定の適応可能性評価を行った。

研究成果の概要（英文）：U/Th dating is a powerful tool used for age determination throughout the 
Late Quaternary. Suitable marine samples for U/Th dating are largely restricted to well-preserved 
corals, with distributions limited to tropical and temperate regions. Some previous studies have 
approached the use of U/Th dating with marine mollusks, the results of which indicate U/Th dating 
potential. However, mechanisms of the uranium uptake process and closed-system U/Th dating for 
marine mollusk shells are still unclear. In this study, modern and fossil Turbo sp. samples, which 
are widely distributed along the Japanese archipelago, are evaluated to reveal the uranium 
distribution in the shells and explore the potential of U/Th dating using mollusks based on 
high-resolution uranium concentration measurements. Our results suggest variable uptake of uranium 
isotopes into mollusk shells, and highlight that it is important to define criteria for choosing 
mollusk species for U/Th dating around Japan.

研究分野： Paleoclimatology

キーワード： U/Th dating　Marine mollusks　Radiocarbon

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
U/Th年代測定に使用可能な生物化石は石サンゴ類に限られており、放射性炭素年代測定の限界を超える5万年以
前の高精度年代決定が重要な課題となっている。造礁サンゴに比べ、貝はその分布域が熱帯域から高緯度域に渡
り、U/Th年代測定に使用可能な貝試料を見つけることができれば、高精度年代決定可能な地理的・時代的範囲が
大幅に拡大することが期待される。本研究ではTurbo sp.を用いて、貝試料中のウラン分布の偏在要因を考察
し、得られるU/Th年代値について試算した。本研究成果は貝試料に取り込まれるウラン濃度の挙動を解明し、 
U/Th 年代測定可能な種の選定指針の確立に向けた重要な知見である。

※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 
考古学や古気候学の分野において年代決定を高精度に行うことは必須である。年代測定のひと
つに放射性炭素（14C）年代測定法があるが、5万年前までの試料にしか用いられないこと、得ら
れる年代（14C 年代）が暦年代と異なっているため暦年補正が必要である。海洋試料を用いた場
合は、暦年補正に加えて海洋リザーバー年代補正を行う必要があるが、近年、この海洋リザーバ
ー年代が様々なタイムスケールで変動していることが報告されており（例えば Hirabayashi et 
al., 2017a, Hirabayashi et al., 2019）、高精度年代決定の課題となっている。 
このような年代補正が不要な年代測定法にウラン（U）系列核種年代測定の一つであるウラン-ト
リウム（U/Th）年代測定がある。U/Th 年代測定法は過去約 50万年前までの高精度年代決定法で
あり、ウラン系列核種の壊変が宇宙線の強度変化など外的要因に影響されないことから、最適な
年代測定法として古気候学や考古学の分野で使用される。年代測定に必要な前提条件として、使
用核種に関する閉鎖系試料を用いる必要があるが、U/Th 年代測定の場合は、硬組織形成時に Th
同位体が取り込まれず（初期 Th = 0）であり、形成以降現在までウランに関する閉鎖系が保た
れていることが条件となる。しかし、適応可能なサンプルが鍾乳石とサンゴに限られるという制
約がある。海洋生物であるサンゴの場合、約 3 ppm のウランがその骨格中にとりこまれ、その死
後もウランの閉鎖系が成立しているということが知られており、U/Th 年代測定が可能となって
いる。しかしサンゴはその生息域が熱帯域〜亜熱帯域に限られている。 
同じ海洋生物で炭酸塩の殻を形成する貝は生息域が広く、古気候学や考古学の分野での活用が
期待され、貝試料を用いた U/Th 年代測定法の検討が行われてきた。しかし、二枚貝殻のウラン
濃度は種によって大きく異なっており、10 ppb から 9 ppm までの範囲で幅広く報告されている
（Broecker, 1963; Szabo, 1979; Edwards et al., 1987）。さらに、死後ウランが富化する
(Broecker, 1963)ことも報告されているため、一般的に、二枚貝や巻貝などの軟体動物殻は U/Th
年代測定の試料として不適格とされてきた（Kaufman et al., 1971)。 
一方で、種によっては貝試料の U/Th 年代決定は信頼値を得ることが可能であるとの報告もある 
（Szabo et al., 1981; Arslanov et al., 2002; Magnani et al., 2007）。貝の埋没地域が乾
燥地帯であればウランに関する閉鎖系が成立する（Hillaire-Marcel et al., 1996; Rowe et 
al., 2015）、あるいは初期 Th の影響が無視できる（Azougagh et al., 2001; Cheong et al., 
2006）という仮定のもと、化石貝試料の U/Th 年代測定による年代決定が行われ、古環境復元の
議論も行われている。これらの研究は貝が生きていた時代の海水中のウラン系列核種を取り込
み貝殻に固定されている、ということを前提として U/Th 年代測定を行なっているが、貝殻試料
のウラン系列核種の取り込みプロセスは解明されておらず（Szabo et al., 1981）、問題となっ
ている。 
 
 
 
２．研究の目的 
本研究は、日本周辺に生息する貝試料を用いて、貝試料の生息地域と生態学的要因を考慮し、貝
殻内のウラン分布について明らかにすることを目的とした。日本における第四紀系はサンゴよ
りも貝の方が多産するが、これまで日本周辺に産出する貝を用いた U/Th 年代測定可能性につい
て研究は限られており、使用された貝はシャコガイのみであった（大村・小西, 1971）。現状で
は、U/Th 年代測定に使用可能な生物化石は石サンゴ類に限られており、14C 年代測定の限界を超
える 5万年以前の高精度年代決定が重要な課題となっている。造礁サンゴに比べ、貝はその分布
域が熱帯域から高緯度域まで広いため、U/Th 年代測定に使用可能な貝試料を見つけることがで
きれば、高精度年代決定可能な地理的・時代的範囲が大幅に拡大することが期待される。 
 
 
 
３．研究の方法 
腹足類の蓋は主に軟体部の保護機能を持つ高組織であり、その多くは有機質（非石灰質）のもの
が多いなかで、Turbo sp.の蓋は炭酸カルシウム（アラゴナイト）からなる蓋を形成することが
知られている（Suzuki and Togo, 1987）。Turbo sp.は琉球から東北沖まで広く生息し、また水
産資源としても重要視されている種である。そこで本研究では、日本の南北に幅広く生息する
Turbo sp.に注目し、その殻を用いた年代測定可能性の再評価を試みた。 
 
(1)貝試料・海水試料の採取および表面研磨 
2018 年および 2019 年に、現生（試料名：KTN-1, K-HATE1）および化石（試料名：K-ARA1，K-ARA3，
K-NISHI）の Turbo sp.の貝試料を沖縄県久米島および千葉県勝浦にて採取した。また、2019 年
9 月に久米島にて Turbo sp.が生息している海域・深度の海水を採取した。現生の貝試料は、そ
の貝殻および蓋の大きさから年齢を推定し、また、現生のサザエ、夜光貝の蓋から年齢を推定し



たところ、KTN-1 は 2016 年以降、K-HATE1 は 2014 年以降のデータを保持していることが判明し
た。 
分析には Turbo sp.の蓋を用いた。以下の分析に適した表面状態にするため、蓋を研磨し、蓋表
面がフラットになるように成形した。 
 
(2)SEM-EDS および XRD 分析 
九州大学において、SEM-EDS および XRD を用いて蓋の鉱物観察、鉱物の同定および成分分析を行
った。 
 
(3)放射性炭素（14C）年代測定 
現生試料を用いて蓋に刻まれている成長線に沿ってサブサンプリングを行い、そのうち 1-5 mg
を用いて 14C 年代測定を行った。同様に海水中の溶存無機炭素の放射性炭素濃度測定を行い、現
生 Turbo sp.の蓋に記録されている 14C 濃度との比較を行った。14C 測定には、東京大学大気海洋
研究所が所有するシングルステージ加速器質量分析装置（AMS）(Yokoyama et al., 2019)を使用
した。 
化石試料については、蓋試料から約 10 mg をサブサンプリングし、14C 年代測定を行った。得ら
れた 14C 年代値は Marine 20 (Heaton et al. 2020)を用いて暦年校正を行った。この時、海洋由
来の試料の暦年校正計算に必要なローカル海洋リザーバー年代値（ΔR）として、喜界島および
石垣島から報告されているΔR（Hirabayashi et al., 2017a）の平均値ΔR = −177 ± 67 を用
いた（CALIB Marine reservoir correction database (http://calib.org/marine/)）(Reimer 
and Reimer 2017)。 
 
 
(4)ウラン濃度測定 
東京大学大気海洋研究所が所有するレーザーアブレーション ICP-MS(LA-ICP-MS)(Kawakubo et 
al., 2014)を用いて、貝試料中のウラン濃度分布測定を行った。ウラン濃度と同時に、Ca, Mg, 
Sr についても測定を行った。 
 
 
４．研究成果 
(1) 鉱物観察および組成 
XRD により、分析に使用した Turbo sp.の蓋試料は、現生および化石試料全て 94%以上のアラゴ
ナイトで形成されていることが判明した。また、SEM-EDS 分析により、現生、化石試料全てに再
結晶などの続成作用がなかったことを確認した。 
 
(2)14C 測定 
化石 Turbo sp.の蓋の年代を測定したところ、640〜870 cal year BP となっていた。 2019 年に
久米島から採取した水深 10 m の 14C 濃度は 22.03 ‰であった。黒潮流域における海水の連続的
な 14C 変化曲線がないため、石垣島サンゴ中の 14C 濃度（Hirabayashi et al., 2017b; Yokoyama 
et al., 2022）と組み合わせて時系列変化直線を作成し、KTN-1, K-HATE1 の蓋中に記録されて
いた 14C 濃度変化と比較した。その結果、Turbo sp.の蓋は黒潮海域の海水中 14C の変化傾向と一
致しており、海水中 14C 濃度を反映して記録していることが示唆された。 
 
 
(3) ウラン濃度分布 
① 現生のTurbo sp.の蓋はウラン濃度がサンゴの1/1000程度しか含まれていないことがわかっ
た。蓋に含まれるウラン濃度は幼生期に形成されたと考えられる中心部のみが高くなっていた。
Turbo sp.の着底後に形成された蓋の部分はウランがほとんど含まれていないことから、取り込
んだウランは殻の形成には使用されていないことが示唆された。 
 
② 化石の Turbo sp.の蓋は全体的には現生試料よりもウラン濃度が高くなっているが、ウラン
分布様式は現生の試料とは異なっており、貝の死後、ウランの付加と溶脱の両方が起こっていた
ことが示唆された。 
 
③ Mg/Ca 比とウラン濃度の関係をみると、現生、化石ともに相関がないことが判明した。Turbo 
sp.の蓋はアラゴナイトからなるため、続成作用によりカルサイト化が起きている場合は、Mg の
濃度が増えることが考えられる。測定結果より化石試料中の Mg/Ca 濃度の濃度分布と U/Ca 濃度
分布を比較した結果、それらの分布は一致していなかったことから、現生試料と化石試料中のウ
ラン濃度の変化の原因は続成作用以外であることが考えられる。 
 
(4) 完新世の貝試料を用いた U/Th 年代測定評価 
化石試料に記録されていたウラン濃度から、ウラン濃度が最も高い部分を用いて U/Th 年代測定
により得られる年代と、ウラン濃度が最も低い部分を用いて得られる年代の差を算出した結果、



K-ARA1 は約 800 年、K-ARA3 および K-NISHI は約 600 年もの差になることが判明した。 
以上のことから、Turbo sp.を用いた U/Th 年代測定は完新世の試料であっても難しく、また年代
測定に使用するサンプルの箇所に留意する必要があることが示唆された。 
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