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研究成果の概要（和文）：本研究では、中新世後期（約700万年前）から現代までの大気中の二酸化炭素濃度の
連続した記録の作成のため、古気候学分野で確立された手法である、海底堆積物中の浮遊性有孔虫の殻のホウ素
同位体指標を利用した。ホウ素は汚染の影響を受けやすい元素であることが知られているが（ホウケイ酸ガラス
をはじめとして身の回りに多く存在するため）、本研究も様々な局面で汚染の影響を被ることになり、多くの分
析結果を棄却せざるを得なかった。そうした汚染の影響を免れた分析結果を解釈すると、中新世後期から完新世
にかけて気候が次第に寒冷化していく中で、大気中の二酸化炭素濃度もまた長期に次第に低下していたことを示
していた。

研究成果の概要（英文）：In this study, we utilized the boron isotope proxy in the shells of 
planktonic foraminifera collected from marine sediment, an established method in paleoclimatology, 
to create a continuous record of atmospheric carbon dioxide concentrations from the late Miocene 
(about 7 million years ago) to the present. Boron is known to be susceptible to contamination (due 
to its prevalence in everyday materials such as borosilicate glass); our study faced significant 
contamination issues, forcing us to reject many analysis results. However, interpreting the 
uncontaminated results revealed that during the transition from the late Miocene to the Holocene, 
the climate gradually became colder, and the atmospheric carbon dioxide levels also showed a 
long-term decline.

研究分野：古気候学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
「地球沸騰化」や「海洋熱波」という言葉が世間に知られるようになるなど、地球温暖化は確実に進行してい
る。大気中の二酸化炭素濃度がなかなか下がらない現状、今後も地球温暖化は進行する見込みとなっている。将
来どれほど地球が温暖化し、海水準が上昇するかを予測する上で、過去の温暖期の二酸化炭素濃度、気温、海水
準といった気候を高確度で復元することは非常に重要である。本研究では、地球温暖化の過去のアナログの一つ
である、中期鮮新世温暖期（約330万年前）を含む、過去700万年間の二酸化炭素濃度復元に取り組んだ。分析上
の困難さでなかなかうまくいかなかったが、今後も努力を続けたいと考えている。

※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 
人間活動に伴う大気の二酸化炭素分圧(pCO2)の上昇が地球温暖化や海洋酸性化に代表される
人為的気候変化を招いている。気候変化の未来を予測し、またそれが生物地球化学的循環や陸
域・海洋生態系、人間の社会経済活動に及ぼす影響を予測する上でも、過去の大気 pCO2の情報
は不可欠である。過去８０万年間に関しては、南極アイスコアを用いて比較的高解像度・連続的
な記録が得られているが、それ以前については、海底堆積物コア中の浮遊性有孔虫殻のホウ素同
位体(δ11B)指標を用いて間接的に復元されているのが現状である。 
これまで、過去の大気 pCO2復元には主に赤道大西洋の海底堆積物コアが用いられてきたが、
それ以外の海域の記録は限定的である。また、複数の海底堆積物コアが復元に用いられており、
それぞれ異なる時代を細切れに復元していることから、必ずしも単一の堆積物コアから連続記
録が得られているわけではないのが現状である。 
ホウ素は身の回りの実験器具にも多く含まれているため（例えばガラス器具や、実験室のエア
フィルターなど）、微量かつ高精度の δ11B分析が可能な研究室は極めて限定的である。また、大
気 pCO2の復元のためには、水温の指標であるMg/Ca比や、塩分・アルカリ度の指標である酸
素同位体(δ18O)も併せて分析する必要がある。研究代表者はこれまでの研究を通じて、海洋研究
開発機構高知コア研究所において、一つの浮遊性有孔虫試料から δ11B・Mg/Ca比・δ18Oのすべ
てを高精度に測定できる一連の測定手法を確立していた（Kubota et al., 2019, Scientific 
Reports）。従って、然るべき試料が入手できれば、過去の大気 pCO2復元にすぐに着手できる状
態にあった。 
 
２．研究の目的 
本研究では、西インド洋で得られた海底堆積物コアの浮遊性有孔虫の δ11B分析を通じて、過
去 700万年間の大気 pCO2の連続記録の作成に取り組んだ。2016年に行われた国際深海科学掘
削計画第 361 次航海に研究代表者自ら参加し、試料を得た。西インド洋の海底堆積物が用いら
れたのは世界的に見ても例がない。測定の再現性を確認するためにも、分析にはGrobigerinoides 
ruber、Trilobatus sacculifer、Orbulina universaの３種の浮遊性有孔虫を用いた（既往研究は
すべて G. ruberもしくは T. sacculiferの１種または２種）。これら３種について、δ11B・Mg/Ca
比・δ18Oのすべてを分析し、これまでで最も確度の高い、かつ連続した大気 pCO2復元を行うこ
とが本研究の目的である。 

 
３．研究の方法 
〜δ11B指標の原理〜 
浮遊性有孔虫が海水中からホウ素を取り込む際にホウ酸イオンのみを選択的に取り込むが、
海水中のホウ酸イオンの δ11Bは海水の pHに依存して変動するため、生物源炭酸カルシウム骨
格中の δ11Bは pH指標になる。海水の pHと、もう一つの炭酸系の変数（一般に全アルカリ度）
が仮定できれば、海水の pCO2が求まる。「海水の pCO2と大気の pCO2の差が不変である」とい
う仮定が成り立つ海域では、生物源炭酸カルシウム骨格中の δ11B から大気の pCO2を復元でき
る。 
より微量で δ11Bを測定できるようにするには、実験環境におけるホウ素汚染を徹底的に抑え
る必要がある。これまでの研究から、海底堆積物中の泥由来のホウ素、クリーンルーム内の空気、
質量分析装置のオートサンプラー、試薬類・保存容器からのホウ素汚染が特定されている
（Kubota et al., 2021, Chemical Geology）。研究代表者は 2020年度に神戸大学に移籍したが、
所属部局にクリーンルームが備え付けられておらず、また前任の教員が高い濃度のホウ素を含
む試薬類を使用していたこともあり、実験環境の整備から着手する必要があった。 
 
４．研究成果 
神戸大学在籍中は（2020〜2021 年度）、コロナ禍で出張制限が厳しく、これまで通りに海洋
研究開発機構で実験することが難しかった。そのため、神戸大学において実験器具類を整備し、
海底堆積物をフリーズドライし、水で洗い、サイズごとに篩い分け、目的の浮遊性有孔虫を実体
顕微鏡下で拾い出すまでの実験環境を整備することから着手した。2021年度からは技術補佐員
を１名雇用し、上述の一連の作業を研究代表者の代わりに行ってもらう体制を構築した。研究代
表者が大学業務で忙殺される中、分業の重要性を強く実感した。また、神戸大学所有の ICP 質
量分析装置または ICP 分光分析装置を用いて浮遊性有孔虫の Mg/Ca 比分析ができないか模索
したが、技術的困難が多く断念せざるを得なかった。浮遊性有孔虫の δ18O分析については、高
知大学に在籍しているかねてからの共同研究者に試料を郵送して代理で分析してもらう体制を
整えた。 

2022年度に、神戸大学から海洋研究開発機構（横須賀本部）に移籍し、改めて実験環境を整
える必要性に迫られた。ホウ素の混入量を把握するため、実験室やクリーンルームにおける暴露
実験を一年を通じて行った。その結果、クリーンルーム内においては、季節を問わずホウ素の混



入量が低く抑えられていることが判明した。意外なことに、クリーンドラフトが最もホウ素の混
入が多く、実験には適さない環境であることも分かった。また、2022年の夏に、分析用の有孔
虫試料をアルフレッドウェゲナー極地研究所に持ち込み、蒸留法によるホウ素単離の技術を習
得するとともに、δ11B 分析を行った。同研究所には 2019 年にも訪れていたが、蒸留法や δ11B
分析に詳しい研究者がラボを去っていたことから、ノウハウがうまく継承されておらず、試料が
全て汚染の影響を被ってしまった。原因は、通常清浄であるはずのテフロン製バイアルの内壁が
十分に洗われていないことであったことが判明した。有孔虫量が少ない箇所を優先的に分析し
たため、一部の試料は残ったが、多くを失うことになってしまった。帰国後、追加分析を行うた
めに、高知コアセンターにおいて改めて海底堆積物のサンプリングを行った。それらを洗い、乾
燥させ、サイズごとに篩い分け、有孔虫を拾い出す作業を今も進めている。これらの試料の δ11B
分析は、研究助成期間終了後の 2024 年度に、有孔虫の δ11B 分析に関して洗練された技術を有
するセントアンドリューズ大学で行う予定である。また、2022年度には、O. universaの殻につ
いて追加実験を行った。というのも、これまでの研究から、過去 700万年間のMg/Ca比の長期
的な増加傾向が確認されており、過去の水温変動だけでは説明できなかったためである。その原
因を探るために、レーザーアブレーション ICP 質量分析装置（LA-ICPMS）、走査電子顕微鏡
（SEM）、マイクロフォーカス X線 CTを用いて殻表面や内部の物理化学特性を明らかにした。
その結果、Mg/Caの殻内変動を維持したまま、殻の厚みが長期的に変化しており、Mg元素の取
り込み過程が時代とともに変化している可能性が示唆された。それらの分析結果を論文にまと
め、投稿した。現在は査読後の改訂作業を行なっているところである（Kubota et al., in revision, 
Paleoceanography and Paleoclimatology）。 
得られた研究成果は、日本質量分析学会（2020年）、Goldschmidt2020（2020年）、日本地球
化学会年会（2022年）、地球環境史学会年会（2023年）、Goldschmidt2023（2023年）などで
発表した。 
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