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研究成果の概要（和文）：本研究では、初期地球における生命の活動の痕跡を記録していることが期待される太
古代前期の堆積岩を対象とした地質学的及び地球化学的分析を行った。岩相記載及び岩石に含まれる炭質物の炭
素同位体比に基づいて、岩石に含まれる微生物マット様の構造の形成に関与したと推定される微生物の代謝経路
を推定した。さらに硫化鉱物の四種硫黄同位体比に基づいて当時の大気・海洋系における地球規模の硫黄循環の
制約を試みた。

研究成果の概要（英文）：Paleoarchean sedimentary rocks were analyzed in order to constrain the 
global biogeochemical cycles on early Earth. Based on the carbon isotopic composition of 
carbonaceous material, a possible remnant of sedimentary microbes, in the analyzed rocks, the 
potential microbial pathway for carbon fixation in the Paleoarchean ocean was constrained. 
Furthermore, the global sulfur cycle in the ocean-atmosphere system on early Earth was constrained 
on the basis of the multiple sulfur isotopic composition of sulfide minerals in the analyzed 
sediments.

研究分野：地球化学

キーワード： 太古代前期　堆積岩　微生物マット　硫黄同位体比

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
生命の起源およびその初期進化を究明することは、人類共通の根源的な目標のひとつである。しかし、地質記録
に乏しい初期地球における生態系および生物地球化学的物質循環には未だ不明な点が多く残されている。本研究
では、太古代前期の堆積岩を対象とした地質学的および地球化学的研究に基づいて、当時の海洋に生息したと考
えられる微生物の代謝経路、および当時の大気ー海洋系におけるグローバルな硫黄循環を制約した。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 生命の起源およびその初期進化を究明することは、人間の根源的な目標の一つである。生命の
存在を示唆する最古の証拠は約 40 億年前の太古代初期にまでさかのぼる（①など）。しかし原
太古代（40-36 億年前）の地質記録は乏しく、この時期の生命の初期進化については不明な点が
多い。 
 原太古代から時代を下った古太古代（36-32 億年前）前期の約 35 億年前の地球には、すでに
多様な生態系が存在していたと考えられている。これまで、約 35 億年前の生態系についての研
究は主に、変成度が比較的低い堆積岩が露出する西オーストラリア・ピルバラ地塊を対象として
行われてきた。ピルバラ地塊において、約 34.8 億年前に形成されたと推定されるドレッサー層
は、当時の海洋地殻を構成したと考えられる玄武岩質緑色岩類や、熱水から沈殿したと考えられ
るチャートやバライトなどから構成される。これまでにドレッサー層の地質記録からは、微生物
の化石と推定される微細な組織に加えて、生物の活動を示唆するさまざまな地質学的・地球化学
的証拠が報告されてきた（②など）。この結果、当時の海底熱水系に伴う化学合成生態系には、
アセチル CoA 経路・窒素固定・硫酸還元・メタン生成などの代謝をもつ微生物が存在した可能性
が指摘されてきた（③-⑥など）。しかし、ドレッサー層は閉鎖的なカルデラの内部で形成され
たとする見解も存在し（⑦）、同層に記録された情報が当時のグローバルな生態系や物質循環を
反映したものか否かについてはこれまで不明であった。 
 南アフリカ東部に位置するカープバール地塊には、ピルバラ地塊と同様に、変成度が比較的低
い古太古代の堆積岩が露出する。カープバール地塊において、緑色岩類を主体とするオンフェル
ワクト層群は、初生的には砕屑物として堆積したと推定されるチャート層を複数挟在する（⑧）。
オンフェルワクト層群の下部と上部の境界に位置するミドルマーカー・ホライゾンは、そのよう
なチャート層のなかで最下位のものであり、カープバール地塊における最古の砕屑岩層の一つ
とされる（⑨）。またその堆積年代は約 34.7 億年前と推定されており（⑩）、ピルバラ地塊のド
レッサー層の年代（約 34.8 億年前）とちかい。これまでにミドルマーカー・ホライゾンの堆積
学的および岩石学的研究が行われて、同チャート層が砕屑物として浅海域に堆積した可能性や、
微生物マット様の葉理や炭質物を含むことなどが指摘されてきた（⑨,⑪など）。ミドルマーカ
ー・ホライゾンは、約 35 億年前の地球における生態系や物質循環を明らかにする上で重要な記
録媒体である。また同時代のドレッサー層と対比することによって当時のグローバルな生態系
や物質循環に対して制約を与えられる可能性が考えられる。しかしその潜在的な重要性にも関
わらず、当時の浅海域の生態系や大気―海洋系の物質循環に注目したミドルマーカー・ホライゾ
ンの地球化学的研究はこれまでに行われてこなかった。 
 
２．研究の目的 
 本課題では、ミドルマーカー・ホライゾンの岩石試料の岩相記載および地球化学分析を行い、
約 35 億年前に生息した微生物の代謝経路、および当時の大気―海洋系におけるグローバルな物
質循環を制約することを研究の目的とした。 
 
３．研究の方法 
 南アフリカ共和国東部ムプマランガ州に位置するバーバートン・マコンジュワ山脈の周辺に
おいて地質調査を行い、ミドルマーカー・ホライゾンの岩石試料を採集した。採集した試料の岩
相を記載した。試料に含まれる炭質物について全岩の炭素同位体分析を行った。試料に含まれる
硫化鉱物について全岩のおよび局所の硫黄同位体分析を行った。 
 
４．研究成果 
(1) 野外調査で採集した岩石試料について、光学および電子顕微鏡を用いて岩相を記載した。ミ
ドルマーカー・ホライゾンは黒色および明灰色のチャートを主体とし、中部にラピリ層を挟在す
る。下部は黒色チャートを主体とし、平行および斜交葉理がしばしば認められる。岩石は全体的
に著しく珪化しており微晶質石英を主体とするが、砕屑粒子の仮像もわずかに認められる。また
黒色チャートには炭質物が多く含まれる。黄鉄鉱・黄銅鉱・方鉛鉱などの多様な硫化鉱物が認め
られる。ミドルマーカー・ホライゾンの上部は明灰色チャートを主体とする。明灰色チャートも
微晶質石英を主体とし、チタン酸化物や粘土鉱物が多く含まれる。また大型で自形ないし半自形
の硫化鉱物がしばしば認められる。方解石やクロム鉄鉱もわずかに認められる。明灰色チャート
中には石英脈が多く認められる。炭質物は認められない。ミドルマーカー・ホライゾンの中部に
はしばしばラピリ層が挟まれる。ラピリ層の層厚の側方変化は著しい。ラピリの多くは微晶質石
英および細粒の粘土鉱物によって置換されている。 
 以上の観察事実は、ミドルマーカー・ホライゾンが初生的に砕屑物として堆積したとする先行
研究の主張と調和的である（⑨）。また本研究の結果は、黒色チャート中の平行葉理が微生物マ
ットの痕跡である可能性を指摘した先行研究の結果を支持する（⑪）。さらに本研究では、明灰
色チャートにのみ、石英脈が多く認められることや大型で自形の硫化鉱物が卓越することを見
出した。この事実は、明灰色チャートが黒色チャートと比較して著しい続成作用を被った可能性



を示唆する。 
 
(2) 上述の岩相記載に基づき、微生物マットの痕跡と目される葉理が認められ炭質物を多くふ
くむ黒色チャートについて、EA-IRMS を用いて全岩の有機炭素同位体比を測定した。この結果、
試料に含まれる炭質物のδ13C 値は主に-28〜-29‰であることが明らかになった。この結果に基
づいて、ミドルマーカー・ホライゾンの微生物マットにおける炭酸固定経路の制約を試みた。基
質となった二酸化炭素の炭素同位体比が不明であるため、炭酸固定の際の同位体分別について
詳しく制約することはむずかしい。しかし同時代のピルバラ地塊のドレッサー層の熱水性石英
中の流体包有物に含まれる二酸化炭素の分析結果に基づき（⑥）、約 35億年前における大気中の
二酸化炭素のδ13C 値が-4‰以下であったと仮定すると、のちにミドルマーカー・ホライゾンの
炭質物となった有機化合物が生合成された際の同位体分別は 25‰以下であった可能性が考えら
れる。したがってカルビン回路（あるいは逆 TCA 回路）が炭酸固定経路の候補として考えられ
る。このことはマットを構成した微生物が光合成細菌だった可能性が指摘されていることと矛
盾しない（⑪）。ドレッサー層の化学合成生態系ではアセチル CoA 経路で炭酸が固定された可能
性が指摘されているが（③）、浅海域のミドルマーカー・ホライゾンの微生物マットではこれと
異なる炭酸固定経路が存在した可能性が考えられる。 
 
(3) 黒色および明灰色チャートに含まれる硫化鉱物について、フッ化法を用いた全岩の四種硫
黄同位体分析および二次イオン質量分析を用いた局所の三種硫黄同位体分析を行った。δ34S 値
に加えて、∆33S 値を以下の式で定義した（⑫）。 

∆33S = δ33S – 1000 × [(1 + δ34S/1000)0.515 – 1] 

同位体分析の結果、ミドルマーカー・ホライゾンに含まれる硫化鉱物のδ34S 値は主に、-5〜+10‰
の範囲に入ることが明らかになった。また∆33S 値はほぼ正値で最大約+2.8‰に達し、硫黄の質量
非依存性同位体分別のシグナルを記録していることが明らかになった。さらに黒色チャートと
明灰色チャートとでは硫化鉱物の含有量および硫黄同位体シグナルが系統的に異なることが明
らかになった。黒色チャートは比較的低い硫黄含有量と高い∆33S 値によって特徴づけられる。こ
れに対して明灰色チャートは比較的高い硫黄含有量と低い∆33S 値によって特徴づけられる。とく
に明灰色チャートの硫化鉱物のδ34S 値および∆33S 値はいずれも一様にゼロ付近の値をとる。こ
のことから明灰色チャートに含まれる硫化鉱物は主に二次的に熱水から沈殿したと考えられる。
この解釈は、上述の岩相記載の結果から明灰色チャートが著しい続成作用を被っていると考え
られることと調和的である。 
 硫黄同位体分析の結果に基づき、全岩および局所分析のいずれにおいても、硫黄化合物を用い
た微生物代謝の関与を示唆するδ34S 値の証拠は認められなかった。一般に、（硫酸還元などの）
硫黄化合物を用いた微生物代謝では大きな動的同位体分別が起きることが知られ（⑬）、これは
代謝の生成物である硫化水素、およびそれに由来する硫化鉱物の著しく低いδ34S 値によって特
徴づけられる。これに対してミドルマーカー・ホライゾンに含まれる硫化鉱物のδ34S 値は主に、
-5〜+10‰の範囲に入る。特に、著しい続成作用を被ったと推定される明灰色チャートのみなら
ず、比較的新鮮な黒色チャートにおいても著しく低いδ34S 値は認められなかった。このことか
ら、ミドルマーカー・ホライゾンのマットは硫黄代謝を行わない種類の微生物によって構成され
ていた可能性が考えられる。ピルバラ地塊のドレッサー層の研究結果から、約 35 億年前の海水
硫酸の∆33S 値は負の値であったと推定されている（⑭,⑮）。したがってもし仮に当時、海水硫酸
を基質とする微生物硫酸還元が起きたとすると、この結果生成した硫化水素の∆33S 値も負の値を
とったはずである。しかし上述のように、ミドルマーカー・ホライゾンに含まれる硫化鉱物は正
のδ34S 値を示す。この事実は、ミドルマーカー・ホライゾンの微生物マットでは硫黄化合物を
用いた代謝が卓越していなかった可能性を支持する。 
 一般に、太古代の地質記録中の硫黄の質量非依存性同位体分別のシグナルは、還元的な大気下
における硫黄化学種の光化学反応によって生成したと推定されている（⑯など）。とくにこの結
果、正の∆33S 値をもつ元素硫黄が生成し、（太古代の地質記録中にしばしばみられる）∆33S 値が
正値の硫化鉱物はこちらに由来する可能性が指摘されている（⑫,⑰）。本研究の結果から、ミ
ドルマーカー・ホライゾンの黒色チャートにも還元的な大気由来の硫黄の寄与があった可能性
がつよく示唆される。 
 
(4) 本研究によって得られたミドルマーカー・ホライゾンの硫黄同位体記録を、同じカープバー
ル地塊のオンフェルワクト層群下部の記録と比較した。この結果、ミドルマーカー・ホライゾン
の硫化鉱物の∆33S 値は主に正であるのに対して、これよりも下位の緑色岩に含まれる硫化鉱物は
∆33S 値が負のものが卓越し、両者は（いずれも硫黄の質量非依存性同位体分別を記録するものの）
∆33S 値の符号が真逆であることが明らかになった。そこで火山ガスに含まれる二酸化硫黄の不均
化反応を考慮した大気―海洋系の硫黄循環モデルを考案し（⑭）、これに基づいて符号が異なる
∆33S 値が共存するオンフェルワクト層群下部の硫黄同位体記録を統一的に説明した。 
 ミドルマーカー・ホライゾンを含むオンフェルワクト層群下部の硫黄同位体記録を、同時代の
ピルバラ地塊のドレッサー層の記録と対比した。この結果、特に大気由来の硫黄の寄与を示唆す



るミドルマーカー・ホライゾンの同位体記録を加味することによって、両地域の硫黄同位体記録、
およびそれらを説明する硫黄循環モデルの間に著しい共通性が存在することを見出した。当時
地理的に隔たっていた可能性があるカープバール地塊とピルバラ地塊の地質記録において共通
する硫黄同位体シグナルが見出されたことは、これらが約 35 億年前の大気―海洋系におけるグ
ローバルな硫黄循環を記録している可能性を示唆する。 
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