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研究成果の概要（和文）：鉢クラゲ類の平衡石の硫黄同位体比（δ34S）を初めて測定した。ミ
ズクラゲの平衡石のδ34Sは 10.8‰（sd = 0.26, N = 10）の海水中で 12.0‰（sd = 0.20, N = 3）、
-0.4‰（sd = 0.21, N = 7）の海水中で 2.2‰（sd = 0.07, N = 2）であった。同位体分別は＋1.2
から＋2.6‰と考えられた。硫黄同位体試薬で平衡石を標識し、NanoSIMS 分析用の試料を作
成した。 
 
研究成果の概要（英文）：Sulfur isotope ratio (∂34S) of statolith of Aurelia sp. was analyzed. 
The ∂34S of statolith of Aurelia sp. medusae which were raised in seawater of 10.8‰ (sd = 
0.26, N = 10) was 12.0‰ (sd = 0.20, N = 3), those in seawater of -0.4‰ (sd = 0.21, N = 7) was 
2.2‰ (sd=0.07, N=2). The isotope fluctuation was +0.7~ +2.2‰. 
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１．研究開始当初の背景 
 刺胞動物門の鉢クラゲ類にはミズクラゲ、
エチゼンクラゲなど、大発生が社会問題化し
ているクラゲを含む。寿命は約１年とされる
が、齢形質が確立していないため、成長速度
や発生時期の正確な推定が困難である。 
 魚類では耳石の日周輪解析による日齢査
定が、孵化時期の推定や体長組成の分析に用
いられており、微量元素や同位体の組成比か
ら水温や塩分など環境履歴の復元にも利用

されている。 
 鉢クラゲ類の平衡胞を構成する平衡石は
硫酸カルシウム（CaSO4・1/2H2O）の結晶
である。クラゲの成長とともに平衡石数が増
加することや、平衡石の内部に輪紋が見られ
ることから、齢形質として使える可能性があ
るが、平衡石の形成や肥大の過程は詳しく知
られておらず、齢形質として認められるに至
っていない。平衡石を齢形質として使うため
には、新しい結晶ができる部位や、輪紋の形
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成に関わる規則性を明らかにする必要があ
る。 
 
２．研究の目的 
(1)本研究では、鉢クラゲ類平衡胞のナノスケ
ールの元素組成、安定同位体比を走査型二次
イオン質量分析計（NanoSIMS）で分析し、
発生時期や環境履歴の推定を可能にするこ
とを目的とする。そのために、以下の２つが
必要である。 
 
(2)平衡石を硫黄の安定同位体（34S）で標識
し、平衡胞中および平衡石断面上の硫黄同位
体比（δ34S）の分布を分析することで、平衡
石形成における規則性を明らかにする。 
 
(3)平衡石が形成される際に、環境水中から硫
酸イオンを取り込むが、その際の同位体分別
の大きさを明らかにする。 
 
３．研究の方法 
(1)標識した平衡石の NanoSIMS による分析 
 直径 1 cm 程度にまで飼育したミズクラゲ
を、硫黄同位体試薬入りの人工海水中で 2日
間飼育し、平衡石を標識した。一部の個体は
直ちに平衡胞を摘出し、90%エタノールで固
定した。残りの個体はさらに飼育してから平
衡胞を摘出した。摘出した平衡胞は、100%エ
タノール、次いで酸化プロピレンで置換し、
さらにアラルダイト樹脂と置換し、加熱して
硬化させた。硬化させた試料を研磨し、分析
面を出して分析用試料とした。 
 
(2)平衡石形成の際の同位体分別 
①人工海水３種と自然海水について、0.4 µm
のフィルターで濾過した後、常法で硫酸イオ
ンを硫酸バリウムとして沈殿させ、燃焼－質
量分析法でδ34Sを測定した。 
 
②硫酸カルシウム３種を希塩酸で溶解し、常
法で硫酸バリウムとして沈殿させ、燃焼－質
量分析法でδ34Sを測定した。一方で硫酸カ
ルシウムのままで同様にδ34Sを測定し、硫
酸バリウム化した場合と比較した。 
 
③燃焼－質量分析法では試料をスズ箔で包ん
で燃焼させるが、スズは融点が低いため、平
衡胞の有機物を燃焼させて平衡石を残すに
は、融点が高い容器に入れて燃焼させる必要
がある。燃焼後残った平衡石は回収が困難な
ので、燃焼に使用した容器ごと分析する必要
がある。硫酸カルシウムをスズ箔で包んだ場
合、銀箔で包んだ場合、銀箔で包んでさらに
スズ箔で包んだ場合について、それぞれ燃焼
－質量分析法でδ34Sを測定した。 
 
④燃焼-質量分析法では分析値の量依存性が

知られている。試料量の効果を調べるため、
硫酸カルシウムを 0.047-0.218 mg 銀箔とス
ズ箔で包み、燃焼̶質量分析法でδ34Sを測定
した。③で同様の方法で分析した試料量
0.409-0.465 mg の測定値を加えて試料量への
測定値の依存性を解析した。 
 
⑤ミズクラゲポリプを人工海水２種中で飼
育し、水温を 23℃から 10℃まで低下させて
クラゲを発生させた。発生させたクラゲは同
じ銘柄の人工海水中で水温 23℃で飼育し、直
径約 1 cm まで成長させた。成長したクラゲ
から平衡胞を摘出し、90%エタノールで固定
した。平衡胞を約 90℃に加熱した MiliQ 水で
洗浄し、脱塩した。脱塩した平衡胞を 100%
エタノール中で保存し、銀箔で約 50 個ずつ
包んだ。銀箔に入れた平衡胞を 500℃で４時
間加熱し、有機物を飛ばして分析用試料とし
た。銀箔をさらにスズ箔で包んで燃焼̶質量
分析法でδ34S を測定した。 
 
４．研究成果 
(1)標識した平衡石の NanoSIMS による分析 
 図 1 のように、NanoSIMS 分析用の試料は作
成できた。NanoSIMS による分析は、研究期間
終了後の、2012 年度に行う予定である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 包埋研磨した平衡胞試料。スケールは
100 µm、s: 平衡石、ao: 反口側眼点、oo: 口
側眼点。 
 
(2)平衡石形成の際の同位体分別 
①人工海水と自然海水のδ34S 
 各種人工海水と自然海水のδ34S は 10‰オ
ーダーで異なっており、異なる同位体比条件
下での同位体分別の実験や、標識とするため
に使用できることがわかった（表 1）。 
 
 
 
 
 
 
 
 



表 1 各種人工海水と海水のδ34S。sd は標準
偏差 
 
  平均 sd 標本数 
  (‰) 
 
 人工海水 A 社 10.8 0.26 10 
 人工海水 B 社 -0.4 0.21 7 
 海水（東京湾） 20.4 0.15 4 
 
 
②硫酸カルシウムのδ34S の分析法による違
い 
 硫酸バリウム化してから燃焼-質量分析法
で測定した場合と、硫酸カルシウム粉末のま
まで測定した場合を比較したところ、３種の
試薬全てで直接分析した方がδ34S が高くな
り、その差は+0.1-0.5‰であった。測定値の
ばらつきも、やや大きくなった（表 2）。 
 硫酸カルシウムを硫酸バリウム化して分
析するには、大量の試料が必要で、微量の平
衡石を分析するには、硫酸カルシウムのまま
で分析することが避けられない。バイアスは
硫酸バリウム化によるものなのか、硫酸バリ
ウムと硫酸カルシウムの燃焼過程の違いに
よるものなのか不明だが、海水中の硫酸イオ
ンのδ34S は硫酸バリウム化して測定したの
で、平衡石のδ34S では、このバイアスを補
正する必要がある。この測定結果を以下のモ
デルを仮定して線形分析したところ、直接分
析の方が平均 0.28‰ (sd = 0.080)測定値が
大きくなることが示された。従って、直接分
析による測定値から 0.28‰引く補正を行う
こととした。 
 
Delta = a + b1 * Method + b2 * Suppl + e 
 
Delta: δ34S の測定値、Method: 測定方法、
Suppl: 薬品の供給元、a, b1, b2: 係数、e: 
正規分布する誤差項 
 
表 2 硫酸カルシウムの供給元、および分析法
別のδ34S。分析数は全て２ 
 
 平均 sd 分析法間の差 
 (‰)  (‰) 
 
硫酸バリウム化後分析 
 A 社 20.6 0.07 
 B 社 1.2 0.02 
 C 社 -0.8 0.08 
直接分析 
 A 社 21.1 0.14 +0.5 
 B 社 1.3 0.15 +0.1 
 C 社 -0.6 0.09 +0.2 
 
 

③燃焼-質量分析法で銀箔を使った場合の影
響 
 硫酸カルシウムを銀箔だけで包んだ場合、
測定値が 1‰程度高くなるだけでなく、ばら
つきも大きくなった。銀箔をさらにスズ箔で
包んだ場合は、測定値のばらつきはスズ箔だ
けで包んだ場合と変わらず、平均値は 0.2‰
大きくなった。（表 3）。平衡石の分析の際に
は銀箔をさらにスズ箔で包む必要があるこ
とが示された。また、測定値から 0.2‰減ず
る補正を行うこととした。 
 
表 3 スズ箔および銀箔とともに燃焼した場
合の硫酸カルシウムのδ34S。分析数は全て３ 
 
試料の包み方 平均 sd  
  (‰) 
 
スズ箔のみ 12.3 0.08 
銀箔のみ  13.4 0.17 
銀箔とスズ箔 12.5 0.06 
 
 
④試料量の効果 
 硫酸カルシウム試料量が約 0.2 mg では、
試料量約 0.4 mg の時と分析値に変わりはな
いが、試料量が約 0.1 mg 以下では試料量が
少なくなるにつれて分析値が大きくなった。
（図 2）。従って、試料量が少ない時には補正
の必要があることが示された。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 硫酸カルシウムの試料量とδ34S 測定値
の関係。 
 
 平衡石の分析では、硫酸カルシウムとして
の重量ではなく、燃焼-質量分析法で質量数
64 と 66（SO2の質量数）のカウントで得られ
る電圧×時間のピーク面積の合計とδ34S の
関係で補正する方が簡便かつ正確に試料量
を反映する。図 3に示すように、7.048-47.160 
Vs の範囲で、ほぼ直線関係が成り立つので、
以下の一次式により補正することにした。 
 



Dmod = Dmes ‒ 0.62 + 0.014247 × Area 
(7.048 < Area < 47.160) 
 
Dmod: 補正したδ34S、Dmes: δ34S の測定値、
Area: 質量数 64 と 66 のピーク面積の合計
（Vs） 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 硫酸カルシウム分析時の質量数 64 と 66
のピーク面積の合計(但し 7.048 < Area < 
47.160)とδ34S 測定値の関係。 
 
⑤ミズクラゲ平衡石の同位体分別 
 ①でδ34S を分析した人工海水 A 社、および
人工海水 B 社を使って、水温約 23℃で育成し
たミズクラゲの平衡石のδ34S は、補正後でそ
れぞれ平均 12.0‰ (sd = 0.20, N = 3), 2.2‰ 
(sd = 0.07, N = 2)となり（表 4）、同位体分
別の大きさは+1.2‰から+2.6‰であった。 
 
表 4 ミズクラゲの平衡石のδ34S。 
 
人工海水 測定平均 補正後平均 sd 測定数 
 (‰)  (‰) 
 
 A 社 12.6  12.0  0.20  3 
 B 社 2.9  2.2  0.07  2 
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