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日本列島周辺海域における

海底堆積物中の有機物の研究

寺島美南子1)⑧古宮正利1)⑧片山肇2)

1｡はじめに

海底堆積物中の有機炭素,有機窒素,有機化合物

の存在量,存在比,同位体組成及びそれらの続成作

用に関する研究は,炭化水素鉱床の成因に関する基

礎研究として重要であるばかりではなく,堆積有機

物の起源や古海洋環境の推定,すなわち,過去にお

ける海洋の生物生産量,酸化還元環境,海水準,水

温等を解明する上で極めて貴重な情報を提供する.

本稿では,日本列島周辺海域の海底表層堆積物や

コア(柱状堆積物)中の有機炭素･窒素含有量の概要

を述べ,次に各種有機化合物の分布様式に基づく環

境解析や,堆積物中の有機物の起源と続成作用につ

いての研究例を紹介する.更に,最近注目されてい

る分子レベルでの安定同位体比の研究とアルケノソ

不飽和指数を用いる古環境の復元についての研究例

を紹介する.

2.日本列島周辺の海底堆積物中の有機炭素

と全窒素の分布

海底堆積物中の炭素の存在形態は,有機物を構成

する有機炭素と炭酸塩鉱物を構成する炭酸塩炭素に

分けられる.有機炭素を隆起源有機炭素と海起源有

機炭素に区分する場合があるが,本稿では特にこと

わら恋い場合は,両者を合わせたものを有機炭素と

いう.窒素に関しては,有機窒素のみの定量が煩雑

であることから,一般に全有機窒素量は全窒素量で

代用されている(以下単に.窒素と記する).

日本周辺海域の堆積物に含まれる有機炭素量と窒

素量の広域的分布図は,古くはNiinoeta1.(1969)

によって日本海の約50地点における測定をもとに

作られた.それによると,表層堆積物中の有機炭素

量は殆ど1%以下であり,2%を越える海域はごく

一部である.第1図は,本誌452号に斉藤ら(1992)

によってまとめられた海底堆積物中の有機炭素と窒

素の含有量範囲と平均値に今回新たたデｰタを加え

たものである.図に示されているように有機炭素量

と窒素量はともに海域によってぱらつきが大きい.

これは,堆積物中の有機物量は,1)有機物の供給

量(海域で生産される有機物と陸より搬入される有

機物),2)堆積環境(地形,海流,水深,温度,溶

存酸素濃度,塩分濃度,堆積物の粒度組成など),

3)堆積速度,などによって規制されるが,これら

の因子が各海域に一よって,また各々の海域内におい

ても異なるためである.志布志湾においては,窒素

量に比較して炭素量(有機炭素十炭酸塩炭素)のばら

つきが著しく大きいが,これはこの値が残存堆積物

(re1ictsediments)である石灰質堆積物起源の炭酸

塩炭素を含むことに起因している(大嶋ほか,
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かつての炭鉱地帯に隣接する北九州の内湾(鎌田

はか,1988;近藤,1981.1986)や石狩湾(大嶋ほか,

1985)においては,石炭微粒子の搬入の影響が認め

られる､この場合には,有機物の起源を推定する指

標として用いられるC(有機炭素)/N(全窒素)比は

高くなり,たとえば,伊万里湾での最大値は17.7で

ある.一般に,海生生物はタンパク質を多く含むた

め窒素含有量が多くC/N比は6～9の値を示すが,

陸上植物の支持組織は炭水化物であるためC/N比

は9以上の高い値を示す.

表層堆積物中の有機炭素量と窒素量の分布様式

1)地質調査所燃料資源部

2)地質調査所海洋地質部
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第1図日本列島周辺海域の堆積物中の有機炭素と窒素の含有量範囲と平均値.

斉藤･池原(1992)のデｰタに,近藤(1981.1986.1987),鎌田･近藤(1981),鎌田ほか(1988),大嶋

ほか(1985.1986.1987)を追加.

㊧平均値,○全炭素,N.D.は資料なし.

は,大まかに内湾型と外洋型に分けられる.現実に

は同じ内湾においてもそれぞれ環境が異なるため有

機炭素量の分布は一様ではないが,典型的な内湾に

おける分布の例を第2図に示す(石渡,1991).東

京湾においては,湾口部では露岩や砂質堆積物が多

いが,水深10m以深ではすべて泥質堆積物カミ卓越

する.有機炭素量は殆ど全域で2%以上で,湾中

央から湾奥部において濃度が高く,また姉崎沖に小

競模な高濃度域がある.全体としては砂質堆積物よ

りも泥質堆積物で多い傾向がある.水中では,細粒

の無機粒子は密度の小さな有機物と類似の堆積挙動

を示すため,細粒な堆積物ほど有機物量が多くなり

(Trask,1939),含泥率と有機炭素量･全窒素量の

間には正あ相関がある(EmeryandUchupi,1972,

鎌田ほか,1981).石渡(1991)は東京湾における有

機炭素量の水平分布について,有機物量の極大域は

海起源有機物または隆起源の有機物だけが集中的に

堆積したのではなく,有機物濃度が高く比重が小さ

な懸濁粒子が動きやすいために,海水の僅かな動き

により再堆積を繰り返して生じた結果であると解釈

している.東京湾におけるC/N比は湾中央の広範

域な領域で8以下で,沿岸周辺域では8以上であ

り,多摩川の河口域で極大値(11.3)を示す(石渡,
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次に開口性沿岸海域における全炭素量の分布の例

第2図

東京湾表層堆積物中の有機炭素量の分布.

石渡(1991)

を示す(第3図).秋田沖堆積物の全炭素量は,男

鹿半島南方で一部約2%の高い値を示すが,これ

は貝殻片の混入によるものであり,平均値はO.58%

(横田,1989)である1野村(1992)によると山形･

秋田県沖の表層堆積物中の炭酸塩炭素量は0.1%以

地質ニュｰス495号�
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第3図秋田沖表層推積物中の全炭素量の分布.

横田(1989)

下であり,ほぼ全炭素量を有機炭素量とみなしてさ

しつかえたい.そして,表層堆積物は細粒砂からシ

ルトで,水深が深くなるほど粒度は細かくなってお

り,全炭素量もそれに対応して水深が深くなるほど

含有量は高くたっている.泥分含量と全炭素量およ

び窒素量との相関係数は高い(0,909とO.974).また,

C/N比は沖から陸に向かって高い値を示し,陸に

近づくにしたがって隆起源有機物の影響が認められ

る(横田,1989;野村,1992).

3.有機炭素量の鉛直分布と堆積環境の解析

堆積環境が変わらず有機物の沈積量が一定である

たらば,一般にコア試料における有機炭素量の鉛直

分布は深度が増すにしたがって減少する.これは初

期続成作用によって有機物が分解するためである･

東京湾のように,近年富栄養化が進み有機物の沈積

量が増加している場合には,この減衰曲線は増幅さ

れるI松本ら(1981)は堆積有機炭素量を,現存有

1995年11月号
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第生図東京湾G80-12コア中の炭素･硫黄量の鉛直分

布.松本ほか(1981)

機炭素量と硫酸還元バクテリアによって分解された

有機炭素量の和とし,有機炭素と硫黄の鉛直分布か

ら汚濁による有機炭素量を見積もっている.東京湾

の場合,表層下100cmまで硫酸イオンが存在して

いて,まだメタン発酵が起こっていないため,有機

物の分解は主として硫酸還元反応によるものと考え

られる.すなわち,

2CH20+SO董一→2HC0テ十H2S

により生成した硫化水素は,一部は大気中へ逸散す

るものの,大都分は

Fe2++H2S→FeS+2H+

のように硫化物硫黄として堆積物中に固定される.

したがって,堆積物中の硫化物硫黄量から酸化分解

された有機炭素量を計算することが出来る.第4

図は東京湾における堆積物中の硫酸塩･硫化物硫黄

量と現存有機炭素量および分解炭素量の鉛直分布で

ある1堆積有機炭素量は40～50cm以深は一定で

あり,東京湾の自然値であるとみなされ,それ以浅

の増加分は汚濁によるものと推定される.鉛410

による堆積年代を対応させると,堆積有機炭素量は

1920年頃より増加しはじめ,1970年頃ピｰクに達

し,それ以降今日に至っている.

隠岐諸島の北東海域の隠岐堆から採取されたピス

トン･コアK亘一79-3,C-3は日本海の代表的な海

底コアであり,各分野について総合研究が行われた

(大場,1984).これらの研究成果をもとに,大場

赤坂(1990)は有機炭素量から以下に述べるよう

な日本海における古環境変遷の復元を行っている.

すなわち,C-3コアの有機炭素量は,堆積物の特徴

や底生有孔虫の群集変化と対応しており,最終間氷�
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期以降の海水準変化の影響を受けて変動している.

C-3コアの有機炭素量の鉛直分布に年代の目盛りを

いれるとMartinsoneta1.(1987)による深海底コア

の標準的な酸素同位体比(δ180値)の鉛直変化に対

比される(第5図).C-3コアの最下部の年代は約

8.5万年前となり,5つのステｰジに分けられ以下

のような環境復元が可能である.ステｰジ51

(8.5～7.4万年前);生物生産量はステｰジ1の次に

多いが,より閉鎖的で海底はステｰジ1ほど酸化

的ではなく,有機炭素の保存がよかった.ステｰジ

4(7.4～5.9万年前);海水準はステｰジ51の時代よ

り低下し,日本海の海底は還元的な環境に癒った.

有機物が保存されやすい環境になったにもかかわら

ず有機炭素量が低い値を示すのは,海洋表面の生物

生産量が少なかったためとみられる.ステｰジ

3(5.9～2.4万年前);C-3コアの堆積物は,底生生

物の細かいはい跡(burrow)と葉理の発達した層準

の互層よりなる.このステｰジの間には4～5回の

海水準の変動があり,有機炭素量の変動はその海洋

環境の変化によってもたらされたものと推定され

る.ステｰジ2(2.4～1.2万年前);海水準が一段と

低下し,日本海はますます閉鎖的となった.有孔虫

の殻のδ180値や珪藻およびココリスの化石種か

ら,この時代目本海に淡水が供給され,表層部は低

塩分の海水でおおわれてしまったと推測されてい

る.その結果,日本海には密度成層構造が発達し,

底質及び底層水が硫化水素を含む還元環境になった

(増沢,1983).海洋表層における生物生産量が少

ないカ㍉硫酸還元バクテリアによる有機物の分解や

底生生物の死滅などの原因によって有機炭素量は少

なく保たれたと解釈される.ステｰジ1(1.2万年前

～現在);世界的に気候が温暖化するにしたがって,

日本海に流入する海水が親潮から対馬暖流に交替す

ると共に,海水準が上昇した.この海流の交替期に

日本海の海水循環は一時停滞し還元的環境になった

ため,有機炭素量は多い.約8000年前に日本海は

現在と同様な海洋環境にたったが,生物生産量が高

いにもかかわらず有機炭素量が2～3%に保たれて

いるのは,日本海底層における高い溶存酸素含有量

によって有機物が酸化分解してしまうためと考えら

れている(大場･赤坂,1990).
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策6図東京湾及び流入河川の表層堆積物中の有機炭素

のδ13C値の分布.石渡(1991).

4.東京湾における有機物の起源と続成作用

海底堆積物中の全有機物に占める隆起源有機物の

割合を知る指標として,C/N比の他に安定炭素同

位体比(δ13C値,垢で表される)がある.一般に高

等植物に由来する有機物のδ13C値は一26灼こ近

く,海起源有機物のそれは一20沿こ近い.第6図

は東京湾と流入河川の堆積物中のδ13C値の分布で

ある(石渡,1991).δ13C値は河川から湾口に向かっ

て次第に重い値を示す.石渡(1991)は隆起源有機

物のδ13C値を一26為,海起源有機物のδ13C値を

一19篇として,下記の式から東京湾海底堆積物中

の隆起源有機物の占める割合を計算している.すな

わち,

δ｡一δm

隆起源有機物の占める割合=

δrδm

ここで,δ｡は堆積物中の全有機物中のδ13C値,δm

は100%海起源有機物のδ13C値,δtは100%隆起源

有機物のδユ3C値である.計算の結果,隆起源の有

機物は荒川の河口付近で約50%,多摩川河口では

約90%で,その500m沖で50%へと減少している.

湾奥から湾中央都の広い範囲で海起源有機物の占め
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第7図東京湾におけるヒドロキシ脂肪酸分析試料採取

地点図.福島(1990).

る割合は80～100%である(石渡,1991).このこと

は,東京湾には多摩川,荒川,隅田川,江戸川など

を通じて隆起源有機物が流入するが,その多くは河

口付近で分解したり沈積するため,湾内の海底堆積

物中の大都分は湾内で光合成により生産された有機

物であることを示している.

Fukushimaeta1.(1992)はヒドロキシ脂肪酸を用

いて東京湾堆積物中の有機物の起源と続成作用の考

察を行っている.ヒドロキシ脂肪酸は分子内に水酸

基を有する脂肪酸の一種で,αとβヒドロキシ酸は

炭素鎖のそれぞれαとβ位置に水酸基がついたも

ので,ωヒドロキシ酸は炭素鎖の末端に水酸基が

ついたものを言う.C12-C20のβ体の大部分はバク

テリアの膜物質由来であり,C20以上のα体,β体

は微生物による脂肪酸の分解産物であるとされてい

る.ω,(ω一1)ヒドロキシ脂肪酸の起源物質は主と

して高等植物表皮組織と考えられているが,好気性

バクテリアによる脂肪酸の酸化物質の可能性もあ�
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第1表東京湾表層堆積物､河口堆積物中のヒドロキシ脂肪酸含有量,有機炭素量と,C/N比,δ13C値.

肺k皿shi㎜aeta1.(1992)

N.D.は資料なし,ヒドロキシ酸含有量;mg/g有機炭素.

試料

β(α)α(β)

C12-C20Cち2-C26

直鎖分枝直鎖

東京湾の河口堆積物

多摩川3,121,671.23

隅田川2,531,351.99

荒川1,980,901.34

中川2,611,221.ユ2

江戸川3,471,581.19

ω

C16-C280rg.C.C/Nδ1ヨC

直鎖(偶数)(%)(%o)

��

㈬㌹

㈬�

��

��

��

㈬�

��

㈬�

㈮�

�

�

�

��

�

(一24.坐)

(一24.7)

(一24.7)

��

��

東京湾表層堆積物

C-1(17皿)1,290,720二10

C-2(21皿)1,130,640.13

�㌨㈷洩������

�㌨㌲洩������

S-4(42価)0,920,580.18

S-5(4葛m)0,920,530.12

S-9(400皿)0,750,380.12

�㌸

��

��

��

��

��

��

��

��

�㌲

㈬�

㈬�

��

��

�　

��

��

��

��

��

��

一19.0

���

���

���

���

���

���

る｡第7図に試料採取地点,第1,2表に分析結果

を引用した.α,β,ωヒドロキシ脂肪酸,特に長鎖

のαヒドロキシ脂肪酸(C22-C26)は湾内より河口堆

積物において高い値を示し,δ13C値は河口堆積物

で軽く湾内堆積物で重い.このことは,淡水と海水

が混合する河口域カミ陸上高等植物破片の最終的な堆

積の場であり,また,微生物作用が活発な場である

ことを示している.彼らはさらに,東京湾の表層堆

積物とコアについて,分枝C15,Cユ7,脂肪酸のイソ

体とアソテイソ体の比(イソ/アソテイソ比)と分枝

C15,C17ヒドロキシ脂肪酸のイソ/アソテイソ比を

調べた.コアにおいてはこれらの比は深度が増す

(O-85cm)にしたがって減少する傾向を示し,表

層堆積物については分枝C15脂肪酸と分枝C15β(α)

ヒドロキシ脂肪酸のイソ/アソテイソ比は河口から

遠ざかるにつれて減少している.したがって,分枝

β(α)ヒドロキシ脂肪酸のイソ/アソテイソ比がバク

テリア由来物質の短期間の初期続成作用の指標とな

りうるとしている.

第2表東京湾表層堵積物とコア中のC｡｡とC1｡ヒドロ

キシ脂肪酸のイソ/7ンテイソ比.

R故阻shi㎜aeta1.,(1992)

試料

FAβ(α)一FAOH

i/ai』:ヒi/ai上ヒ

������

東京湾コア堆積物

深さ(㎝)

�㈮���

����㌀

��㈮���

㈰���㌀

里0-450.80

�����

�����

東京湾表層堆積物

����

�㈰��

�㌱��

�㌱��

����

���　

����

��

��

��

��

�㈹

�㈵

㈮�

��

��

工.44

��

�㌳

�㌲

��

�㈱

�㈳

��

��

��

��

��

��

�㈹
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5.有機地球化学における最近の話題

わが国の有機地球化学研究の分野において,最近

注目されている研究は,ガスクロマトグラフ燃焼質

量分析計(GC/C/MS,Gaschromatograph-combus-

ti㎝massspectrometry)を用いた分子レベルでの安

定同位体比に関する研究と,アルケノソ不飽和指数

地質ニュｰス495号�
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C/N目10.ア6､

δ13C昌一25.4%｡〕

夫槌川

小樋川･牟､,

大槌湾

鵜僅犀川W

�漱

岩手県犬槌

S08･2

(Org.C=0.88%､

���㈴�

δ13C昌･22.2為〕

�

･1ヨ本海溝

第8図

��

(Or9･C目3･10%･大槌

C州昌札67･ノ

δ泊C=･25.5%o〕SR-72(5360m〕

�

(Or9･C冒O.6%､

C/N;7.8､

｡･剣｡｡｡｡剛δ13C言珊凧)

(Org.C昌1.85筑I

���〵�

δ13C=1-20.6拠)

大槌川から太平洋遠洋にわたる堆積物中の有機炭素量,C/N比,バルク有機炭素のδ13C値,長鎖脂肪

酸のδ13C値.奈良岡･石渡(1994).

(鵬)を用いた海洋古環境の復元に関する研究であ

ろう.

従来測定されてきたδ13C値の多くは全有機物に

ついての値である.堆積物中の有機物は数百から数

千の有機化合物の集まりからたっており,それぞれ

固有のδ13C値を持った化合物の集まりである

(Hayeseta1.,1990).したがって,個別の有機化合

物のδ13C値は,有機物の起源,続成作用,堆積環

境等に関して数多くの情報を与えてくれるものと期

痔される｡GC/C/MSの詳細については,本誌487

号rガスクロマトグラフ燃焼質量分析計(GC/C/

MS)による有機物の炭素同位体比の測定と地球化

学的応用｣(坂田･金子,1995)を参照されたい.

長鎖脂肪酸(>C20)は,主に陸上高等植物のワッ

クス成分を構成していると考えられることから,海

洋堆積物中の有機物における隆起源物質の割合を見

積もるための指標として用いられてきた.奈良岡

･石渡(1994)は河川(岩手県大槌川)から湾内(大槌

湾),遠洋(太平洋)にいたる堆積物中のこれら長鎖

1995年11月号

卒�����

�牧���㈥�

C/N呂9.17,

δ千3C呂一20.8玲1

織

脂肪酸の分子レベルでのδ13C値を測定し,その特

徴と,隆起源物質バイオマｰカｰ分子としての有用

性について検討している.第8図は試料採取地点

における有機炭素量,C/N比,δ13C値と脂肪酸の

δ13C値のグラフである.図に示されているように,

陸から遠ざかるに従ってC/N比は減少しδ13Cは重

くなり,陸から遠洋にわたる典型的な変化を示す1

すべての長鎖飽和脂肪酸のδ13Cは河川から遠洋に

向かって約6重くなる.脂肪酸は一次生産有機化

合物として生合成され,その同位体比はその脂肪酸

がつくられた環境を反映するため,彼らは,海洋堆

積物中のこれら長鎖脂肪酸は従来考えられていたよ

うな陸から運ばれたものではなく,海洋起源のもの

であると解釈した.このことはリグニン･フェノｰ

ル化合物(陸上高等植物起源)と長鎖脂肪酸のδ13C

値が良い相関を持つことからも支持されるとしてい

る.彼らは,長鎖脂肪酸を合成する生物として遠洋

については珪藻が有力であり,沿岸域においては珪

藻以外の藻類も考えられるとしている.�
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炭素数37～39の長鎖アルキルケトン(アルケノ

ソ)は,特定のプリムネシオ藻に由来し,世界中の

外洋堆積物から見いだされる.アルケノソを合成す

る藻類は低温ほど3不飽和アルケノソを増やす性質

をもっており,藻体の生育時の温度で決められた不

飽和比は,他の生物による補食や続成作用の影響を

受けない(yo1kmaneta1.,1980).そのため近年,

アルケノソ不飽和指数(ワ蛋)が海水温度の指標とし

て注目されるようになった.σ罫は次式のように定

義される.

鵬=[37:2コ/([37:2コ十[37:3コ)

ここで[37:2コは炭素数37の2不飽和,[37:3コ

は3不飽和アルケノソである.表面海水温度

(SST)の推定式はPrah1eta1.(1987)によるEmi1ia-

niahux1eyiの培養実験から得られたもので,下記

のように表される1

σ蛋:O.034T+O.039(T:水温)

σ影法による古水温推定法は,炭酸塩の殻が溶解

してしまいδ180測定の行えない堆積物に対しても

有効であるという利点がある.長鎖アルケノソを用

いた古水温の推定に関しては,本特集号｢有機化合

物による古水温の復元｣(古宮･寺島,1995)に詳

しく述べられている.

石渡(1993)は日本海の隠岐堆から採取されたコ

ア(KH79-3,L-3)の長鎖アルケノソの分析を行な

い上式を用いて日本海における表面海水温度を推定

しているが,これらの値は,大場(1984)が有孔虫

のδ180値にもとづいて推定した海水温度より8～

10℃高い.

沢田･半田(1994)は黒潮流域にあたる西七島海

嶺域のピストソコアから,σ罫値より過去2～3万

年間の表層水温の復元を試みている(第9図).St.

14コアについて鵬値から推定された表層水温は

19.5～23.5℃の間で変化し,これまで得られた徴化

石群集解析の変動曲線と類似の傾向を示している.

深度150cmより急激に海水温度が上昇しているが,

彼らはこれは最終氷期から完新世にかけての黒潮前

線(黒潮と親潮の潮境)の北上か,ある{･は,黒潮大

蛇行の変化を示唆するものと考えている.

6.おわりに

以上紹介したように,日本列島周辺海域の海底堆

正利･片山肇
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第9図長鎖アルケノンによる表層海水温度の推定.

沢田･半田(1994).

積物についての有機地球化学的研究は,内湾が多く

外洋についてはまだ調査海域もデｰタも断片的なも

のである.

日本列島周辺海域における有機物の分布状態を調

べ,海洋における有機物の生産,集積,移動,保存

の過程を解明する研究は,本邦における島弧型炭化

水素鉱床の探査や鉱床の成剛こ関する研究に資する

ばかりではなく,海洋における環境変動の歴史を明

らかにし,地球環境の将来予測をするための研究に

も役立つ.

広い海洋を対象に有機地球化学的研究を進めるに

あたっては,調査海域,試料,分析対象の適切な選

択が重要課題となるであろう.また,GC/C/MSな

どの機器分析の発展は,これからの海洋を対象とし

た有機地球化学的研究に今後多大な貢献をするもの

と期待される.
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