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研究成果の概要（和文）：近年開発した微量炭酸塩の安定同位体組成分析法を用い，各種底生有

孔虫の安定同位体組成を明らかにした．その結果，底生有孔虫の同位体非平衡（vital effect）
の特性を単純化できること，その特性を精度の高い環境解析に活用できることがわかった． ま
た微量炭酸塩安定同位体分析を用いて，浮遊性有孔虫・魚類の耳石などを研究対象とした国内

外の研究機関との新規共同研究も開始し，新たな環境指標を構築の基礎となる新知見を得はじ

めている．今後の研究発展に向けて，新たに海洋環境試料の安定同位体比総合分析システムを

開発した． 
 
研究成果の概要（英文）：To develop reliable environmental proxies, I clarified the 
interindividual differences in stable carbon and oxygen isotopes of benthic foraminifera by 
using microscale stable isotopic analytical system. We will be able to apply this finding to 
precise reconstruction of ancient water chemistry. In addition, to develop new 
environmental proxies, I started several collaborated studies of biogenic carbonate. For 
those studies, I have developed a new high precision isotopic analytical system for 
carbonate, DIC, and water samples.  
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１．研究開始当初の背景 
 
 生物源炭酸塩（有孔虫・サンゴなど）の炭
素酸素安定同位体組成（δ13C, δ18O）は地球
環境変動を記録することから，過去 50 年以
上にわたり古環境解析に多用されてきた．
McCrea（1950）や Emiliani (1955)をはじめ
とする先駆的な研究以降，δ13Cは炭素循環の
解析や水塊構造の推定などに，δ18Oは氷床量
変動の推定や酸素同位体ステージに基づく
年代決定，生息環境の温度指標などに利用さ
れてきた．近年では環境周期変動のさらなる
高解像度解析のために微量炭酸塩の安定同
位体比分析が重要視されている．しかし，環
境変動解析に有用な精度での分析には高価
で複雑な分析システムが必要で，最新の分析
システムでも 20μg以上の炭酸塩が必要であ
り，これが当該研究進展の大きな壁となって
きた． 
 有孔虫を例にあげると，現行の石灰質有孔
虫殻の安定同位体比分析には数個体～数十
個体が必要であり，個体別分析は殻サイズが
大きめのものに限られる  (Oba, 1988; 
Billups et al. 1998 など)．そのため，高緯
度域の浮遊性有孔虫や深海の底生有孔虫な
ど，貧産出もしくは小型の有孔虫のみが産出
する場はそれ自体が研究対象に成り得なか
った．また，この分析技術の限界によって，
数千種にもおよぶ底生有孔虫の中で安定同
位体比分析に用いられた種は数えるほどし
かなかった．さらに，環境要素と殻の化学組
成との関係は明らかにされていない部分も
多く，個別の同位体組成が環境指標として積
極的に応用されるには至っていない．  
 
２．研究の目的 
 
 このような状況の中，現在私たちは微小な
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を得ることができた
（Ishimura et al., 2004, 2008）．この微小
領域の炭酸塩安定同位体比分析を用いた研
究により，私たちが扱う有孔虫全てを安定同
位体比分析の対象とすることが可能になっ
た．本研究は今後 10 年規模で取り組むべき
「石灰質微化石の微小領域安定同位体分析
を用いた新たな高解像度環境変動解析」を発
展させるための基礎的な応用研究期間とし
て位置づける． 
 本研究の第１の目的は，①石灰質微化石の
価値向上と有効利用を推進するために新た
な環境指標の構築を目指し，②世界をリード
する高解像度環境変動解析の実現への応用
研究が第２の目的である．また，③この分析
法に対する幅広い分野からの需要に応える
ために，開発した分析システムの維持と改良

を継続し，分野を問わずに新たな研究成果へ
とつながる共同研究体制を積極的に構築す
ることを本研究の第３の目的とする . 
 
３．研究の方法 
 
（１）本研究では微量炭酸塩安定同位体分析
を用いて，これまで未知であった微細な底生
有孔虫殻の酸素・炭素安定同位体比を１個体
毎もしくは部位毎に測定する．例としてあげ
ると，海洋堆積物表層付近では底層水の影響
を受けて化学組成と温度は均質であるのに
対し，堆積物中では有機物分解の影響を受け
た軽い炭素同位体を持つ不均質な間隙水が
存在する．この間隙水の不均質性に起因する
同種内の同位体個体分散を用いることによ
って，生息深度などの生態や同位体 vital 
effect の特性を推定することが可能になり，
過去の海洋環境の復元に適切な有孔虫種を
選定し古環境の復元を行うことができると
想定できる．(下図) 

�て（２）日本周辺海域 産出する代表的な
底生有孔虫殻の安定同位体組成を個別分析
し,生態情報や生息場の環境因子との相関を
検討して古環境復元に有用な有孔虫種を選
定する.それらの 古環境復元への応用方法,
有用性を提言し,実際の海洋柱状コアへ応用
する. 
（３）微小領域の炭酸塩安定同位体組成分析
法に対する幅広い分野からの需要に応える
ために,開発した分析システムの維持と改良
を継続し, �す分野を問わ に新たな研究成果

�かへとつな る共同研究体制を積極的に構築
する．  
（４）地球規模の環境変動を論じる際にこれ
までの研究成果と比較や国際対比をするた
めには，国際標準炭酸塩や標準海水を用いた
安定同位体比分析を高精度で安定して行う
ことが分析の基本となる．同時に，常に同じ
基準での分析を維持するためには分析機器
の長期安定性を確保する必要がある． 
 この問題を解決するために、質量分析計の
高度な調整に加えて、信頼性と安定性の高い
分析を実現するための試料導入システムを
独自に構築し，高精度化と高感度化を実現し
つつ分析の効率化と透明性の確保を目指す．
新たな試みとして，これまで高精度高感度分
析に用いられることが少なかった IsoPrime
社製の質量分析計を用いた分析法の確立を



試みる． 
 
４．研究成果 
 
（１） 日本周辺海域で産出する代表的な底
生有孔虫殻の安定同位体組成を個別に分析
し，生態情報や生息場の環境因子との相関を
検討して古環境復元に有用な有孔虫種を選
定した．  
 これまでの炭酸塩安定同位体比研究では，
生物学的な要因による同位体値の非平衡
（vital effect）により，分析データの解釈
が困難である場合があった．一方，炭酸塩試
料を大量分析した時には平均化されて見え
なかった同位体組成の不均質性（=同位体組
成分散）と vital effect の傾向を，本研究
で用いている高精度・高感度の分析法を駆使
することによって解明できると推測できた．  
 また，各種底生有孔虫の安定同位体組成の
全体像から，vital effect の単純化が可能で
あること，同時に，その特性を利用すること
で底層水化学組成の正確な推定が可能であ
ることがわかってきた．これは，周辺水化学
データの無い堆積物試料に対しても応用が
可能で，過去～現在の海洋の正確な化学組成
推定へとつながる．この成果は現在論文とし
て投稿し査読中である． 
（２）これまで分析することができなかった
微細な有孔虫殻の酸素・炭素安定同位体比を
個体毎に測定し，この炭素酸素安定同位体組
成に炭酸塩重量の要素を加えた３要素を用
いて殻成長過程の同位体組成の変化を解明
する試みを開始した．これまで成長段階によ
る同位体組成の変化を明確に調べるために
は，殻の成長部位を物理的に分離して分析す
る方法が一般的であった．しかし，本研究で
は分析毎に炭酸塩重量を高感度で定量でき
る特性を活用し，ある時期に形成された殻の
同位体組成のみを推定することができるよ
うになった．これは，ある成長段階における
平均的な同位体組成と殻重量を定量したう
えで，その後一定期間に成長した殻の同位体
組成を個体毎に仮想的に導き出す手法によ
る．この研究手法は従来法に比べて信頼度の
高い分析結果を得ることができることがわ
かってきている. 
（３）微量炭酸塩安定同位体分析を用いて，
浮遊性有孔虫・魚類の耳石・コケムシ骨格な
どを研究対象とした国内外の研究機関との
新規共同研究も開始し，新たな環境指標を構
築の基礎となる新知見を得ており，複数の論
文として投稿中もしくは投稿準備中である．  
（４） Ishimura et al. (2008)で用いた自
作のハードウェアとソフトウェアをベース
に，三種類の省スペース前処理ライン（複数
試料の同時精製ライン・微量炭酸塩用連続フ
ロー導入ライン・DIC 抽出ライン）と質量分

析計への直接導入ラインを産業技術総合研
究所で開発した．(下図) 

 構築した導入システムと既存のマイクロ
インレットシステムから 100 ％ CO2 ガスを
複数回測定した場合の外部精度はδ13C・δ18O
ともに 0.01‰前後であり，内部精度とほぼ同
等の外部精度を引き出せることがわかった．
また，開発した小型多連式ガス精製装置でガ
ス化した標準炭酸塩 NBS19（約 70µg）の安定
同位体組成は外部精度でδ13C・δ18O ともに
0.1‰以下であり，20～2000 µg 相当の炭酸塩
を同一手順で分析できる．また，ガスの挙動
を可視化するなど，全ての分析過程での透明
性を確保しているので，高品質のデータセッ
トを得ることができるようになった． 
 連続フロー式分析の炭酸塩試料の外部精
度はδ13C・δ18O ともに 0.1～0.2‰であり．1 
μg の炭酸塩でも同位体比を測定できること
がわかった．精度・感度・安定性に関しては
調整を加えることによってさらなる向上が
期待できる．これは，Ishimura et al (2008)
で開発した MICAL2（北海道大学・Finnigan 
MAT252 に接続）に続く，高感度の炭酸塩安定
同位体組成定量システムとなる．  
 今後この海洋環境試料の炭素酸素安定同
位体組成の総合分析システムを用いて，生物
源炭酸塩（微小領域～）と周辺水のダイレク
トな比較を一元管理下で行うことを可能と
した．  
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