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I have obtained following results written in my 209 scientific papers. 1. The tropospheric
aerosols having the residence time of about 5 days are sporadically transported with a few % of
long lived stratospheric aerosols. 2. The air-sea gas exchange at the sea surface is highly con-
trolled by air bubbles taken into the depths sometimes more than 20 m, inducing the fact that
the gas exchange rate of CO2 is a few tens % at least larger than that of O2. 3. The Pacific Deep
Water can absorb the largest amount of CO2 when its nutrients are used by photosynthesis, due
to the facts that (i) it dissolved much CaCO3 test during its stay in the deep, (ii) it was formed
before the industrial revolution, and (iii) it expelled CO2 from the surface during winter in the
Antarctic Ocean. 4. The continental shelf zone shallower than 200 m occupying only 8 % of area
of world seas is contributing about a half of the oceans’ atmospheric CO2 absorption. 5. Chemical
tracers reveal one order of magnitude slower northward flow of the Pacific Deep Water than the
current meter, its vertical eddy diffusivity of 1.2 cm2/sec and its oldest age of 2000 years as well
as 3 % renewal of the Japan Sea deep water in winter 2000-2001. 6. Analyzing the oceanic be-
havior of radiochemical isotopes of insoluble metals, most of which cannot be collected on filter
paper but settle down with great speeds, I submitted the train-passengers model for their re-
moval from the ocean. 7. Sediment trap experiments gave the results that the organic C/carbon-
ate C ratio is large in the western North Pacific, but it decreases with depth, indicating that the
biological pump in the eastern Pacific and the Atlantic deeper than 1 km is helpless. 8. In the
Cenozoic era, diatoms are the strongest phytoplankton in the ocean, but their superiority disap-
pears by reducing the concentration of dissolved silica below a threshold value due to their ex-
clusive propagation during, for example, spring blooming, introducing the community of flagel-
lates. 9. Mn in seawater is oxidized and removed forming particles, but it is remobilized by re-
ducing in sediments. Repeating the processes, Mn is transported to the pelagic ocean and ferro-
manganese nodules are made slowly. 10. The low atmospheric CO2 during the glacial ages is not
due to the active biological production, but due to the bottom water flowing into the Atlantic and
dissolving CaCO3 followed by absorbing CO2 at the surface as well as stronger stratification by
making the bottom water dense.
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１．は じ め に：海（地球）の科学はホリスティック

私にとって化学物質は，地球を解明する手段だった

が，最初からそうだったわけではない。この道に入っ

てまず海水中のヨウ素を取り上げた時，それは目

的だった。海からの蒸発（Miyake and Tsunogai,

1963），ヨウ素イオンの生成機構（三宅・角皆，1966;

Tsunogai and Sase, 1969），分析法（Tsunogai,

1971a），表面水（Tsunogai and Henmi, 1971）や深

層水中（Tsunogai, 1971b）での分布を研究した。徐々

に化学が目的ではなく，手段と考えるようになった

が，学位を得て，新設の講座の講師になり，研究費が

足りず，高級な測定機器のない研究室で多数の学生を

満足させるには，化学者なら誰でもできる古典的な手

法をアイディアでカバーするしかないことが決定的

だった。

幸か不幸か，大気や海洋，特に海洋の科学は，地球

の物理，化学，生物，地学のすべての科学が融合した

ホリスティックな科学であり，化学だけで解決できな

い場合が多い。逆に，化学的な手法が強力な武器に

なっていろいろな問題の解決につながる場合も多い。

また，当然，海洋の問題は，その場だけで解決でき

ず，しばしば四次元的に広がっていく。地球環境問題

はまさにそれである。

さらに，学問のための学問である虚学を理学部で学

び，実学の世界である水産学部に職を得て，常に

「……の為に」を意識させられた。また，水産学部の

船や臨海施設は東京大学海洋研究所の研究船とともに

フィールドでの研究を可能にしてくれた。そして，地

方都市の函館が精神的安らぎを与えてくれた。

さて，私は，静的な存在量よりも，単位面積単位時

間あたりの移動量，フラックス，流束を重視した。そ

れで，時系列的観測と共に，存在量から流束が直ちに

得られる放射能を重用した。

２．大気が関わる物質循環

２．１ 突発的事象が左右する大気圏を通しての物質

輸送

洋上の雨（Miyake and Tsunogai, 1965; Tsunogai,

1966）やエアロゾル（Tsunogai et al., 1972）の化学成

分は，ほぼ海水組成の海塩に陸起源の土壌や人類活動

起源の硫酸塩などが加わったものだった。これらの輸

送に降水が大きな役割を果たしているが（Tsunogai,

1966），夏の台風による海塩の輸送や（Tsunogai,

1975a），春 先 の 土 壌 粒 子 で あ る 黄 砂 の 輸 送

（Tsunogai and Kondo, 1982; Uematsu et al., 1985）

などは突発的に起こり，流束の見積りは容易ではな

い。

そこで，時とともに存在量が変わる放射性核種を利

用して流束を決めることとし，核実験起源（Miyake

et al., 1963）や宇宙線起源（Tokieda et al., 1996b）

の核種も利用したが，主に半減期の異なるラドン娘

核種を組み合わせて用いた（Tsunogai and Fukuda,

1974; Fukuda and Tsunogai, 1975; Tsunogai, 1975b;

Tsunogai, 1979a; Tsunogai et al., 1988;横田・角皆，

1991; Tokieda et al., 1996b）。これらから対流圏エア

ロゾルの平均滞留時間は5日程度で，これに寿命の長

い成層圏エアロゾルが春12％，冬2％，平均6％程度

加わり，主に降水によって地面や海面に降下している

ことを明らかにした。

また，観測法を工夫して大きな突発的変動を平均化

した。1点で2年以上観測し（Tsunogai et al., 1985a，

b），河川水（Tsunogai, 1975a）や床下の土（Kurata

and Tsunogai, 1986）からの情報を利用した。そし

て，特に冬季モンスーンによって大陸から運ばれる

物質に注目した（Fukuda and Tsunogai, 1975;

Tsunogai et al., 1975;角皆・品川，1977; Okita et al.,

1986; Suzuki and Tsunogai, 1988a，b; Tsunogai et

al., 1988; Tsunogai, 2002a）。その結果，大陸起源物

質の大気中濃度や降下量はアジア大陸の東岸から500

～700 km毎に半減し，春先の黄砂など土壌粒子の降

下量の大きな極大値は南から北に遅れ，210Pbでは北

から南に遅れることなどがわかった。これらは我々が

モデル計算で得た降下量分布の図と符合するものだっ

た（Duce et al., 1991）。

２．２ 荒天下，一挙に起こる大気海洋間の気体交換

海水中の溶存酸素とその同位体（Tsunogai and

Tanaka, 1980; Yoshihara et al., 1997; Nakayama

et al., 2000, 2002）やラドン（Tsunogai, 2002b;

Kawabata et al., 2003）を用いて得た海面での気体交

換速度は，これまでの報告値より大きくに風速に依存

していた（風速の2～3乗）。つまり，海面での気体交

換は，穏やかな海ではあまり起こらず，荒天時に一挙

に起こっている。

さらに，海水の窒素／アルゴン比から，気体交換

過程に気泡の役割が大きいことを明らかにし

（Nakayama et al., 2002），噴火湾で CO2の交換速度

の方が O2より1.4～2.1倍大きい（Nakayama et al.,
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2000）のも気泡の効果であると結論した（Tsunogai,

2002b）。すなわち，深くまで（時に水深20 m以上）

取り込まれた気泡が水圧で溶け，表面下の混合層が不

均質となる。すると，気体交換は指数関数的に平衡に

近づくので，難溶性の気体ほど平衡からのずれが大き

くなる。

窒素やイオウ化合物の海洋から大気への放出量は，

化学的性質が反映するので，個々に測定法を吟味し

（品川・角皆，1978;角皆ほか，1978），観測してみ

たが，地表からの放出量に比べ，無視できる量だった

（Tsunogai and Ikeuchi, 1968; Tsunogai, 1971c，

d）。

酸素を含む海水中に棲む生物の体内で形成されるメ

タンにも注目し（Watanabe et al., 1992），噴火湾に

おける周年変動を観測し，解析した（Watanabe et al.,

1994）。太平洋（Watanabe et al., 1995a; Tsurushima

et al., 1997）や東シナ海（Tsurushima et al., 1996,

1999a）で分布を観測し，大洋起源のメタンを論じ

た。また，沖縄トラフの海底からの放出量（Watanabe

et al., 1995b）や雪原からの二酸化炭素やメタンの逃

散量を見積もった（Kim et al., 1996）。その他，亜

酸化窒素（Watanabe et al., 1997）や炭化水素

（Tsurushima et al., 1999b）の測定も試みた。

量的に最も多いのではないかと疑って，力を入れた

のが，海面から揮散する DMS，硫化ジメチルだっ

た。分析法を確立し（渡辺ほか，1987），外洋域にお

ける分布（Watanabe et al., 1992, 1995c, 1995d;

Uzuka et al., 1995，1997）および沿岸域や近海域に

おける分布（Uzuka et al., 1996; Tsunogai et al.,

1997a; Yang et al., 2005a）を観測し，色素との関係

などをもとに濃度変動を解析した（Aranami et al.,

2001, 2002; Aranami and Tsunogai, 2004）。また，

表面膜（Yang et al., 2001，2005a，b; Yang and

Tsunogai, 2005）や錯体形成（Yang et al., 2006）に

も注目した。

３．海水が関わる物質循環

３．１ 化学的手法による海水の物理的動き

核実験生成核種から得たとんでもなく大きい太平洋

深層水の鉛直渦拡散係数は，まさに反面教師だっ

た。14Cを用いて1.2 cm2/secと4.4 m/yrの湧昇速度

（角皆，1972a），潜ってからの時間，年齢（角皆，

1981）を得た。しかし，これは米国のデータだった

ので，後に自分たちで14Cを測定してこれを確かめた

（Tsunogai et al., 1995）。また，他のトレーサー，放射

性の3H（Watanabe et al., 1991a）や226Ra（Tsunogai

and Harada, 1980），マンガンやカルシウムなど金

属，ケイ素など栄養塩，溶存酸素，酸素同位体，CFCs

（時枝ほか，1994a; Tokieda et al., 1996a, 1997）も

用いて北太平洋水の構造や流動の状況を明らかにし

た。例えば，西部北太平洋本州東方の水深2 kmと3

kmのところに不連続面があること（Tsunogai et al.,

1973a），その下部の深層水は千島列島沿いに北上

し，天皇海山の北端から東部の北太平洋に入ること

（Tsunogai, 1987a）などがわかった。なお，水は流

れながら混ざり，海水の年齢は混ざった水のほぼ相加

平均であるが，太平洋を北上する速さは，流速計で得

られる値より1桁小さい。流れている水より1桁多い

水量の水が出たり入ったりしているからである。

海水中主成分の中で対塩素比が最も大きく変動す

るカルシウムに着目した。測定誤差が0.1％の分析

法（Tsunogai et al., 1968a）を作り，西北太平洋

（Tsunogai et al., 1968b），南極海（Tsunogai et al.,

1971），太平洋全域（Tsunogai et al., 1973b）の海水

に応用した。その鉛直分布は14Cの鏡像に近い関係に

あり，それを解析してカルシウムの増加（溶解）速度

は9 gCa/m2/yrを得た。上層水のカルシウム―アルカ

リ度曲線の勾配は誤差の範囲で0.5だった（Tsunogai

and Watanabe, 1981）。

北太平洋中層水は，人間活動起源の二酸化炭素の主

要な貯蔵場所であることから，その形成量，平均

寿命を全炭酸濃度の経年変化とともに注目した

（Watanabe et al., 1991a; Tsunogai et al., 1995;

Tokieda et al., 1996a, 1997）。また，それに関わるオ

ホーツク海の役割も見逃せない。それで，これら縁辺

海の構造や流動の解明にも化学トレーサーを活用し

た。ベーリング海には栄養塩や酸素（Tsunogai et al.,

1979a），オホーツク海には酸素同位体（Yamamoto

et al., 2001, 2002）や CFCs（Yamamoto-Kawai et al.,

2004），東シナ海にはアルカリ度（Tsunogai et al.,

1997b）だった。

日本海水については，226Ra（Harada and Tsunogai,

1986a）や3H（Watanabe et al., 1991b）やトレーサー

を組み合わせて用いた（Tsunogai et al., 1993c）。そ

の結果，日本海深層水は100年程度で表面に現れて酸

素を補給し，またすぐ潜る。一方，対馬暖流水の大部

分はそのまま抜けていくので，いったん深層に入った

水が日本海から出て行くまでに1000年程度かかるこ
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となどがわかった。ところが，最近，その深層水の形

成が止まり，酸素が減りつつあるといわれていたが，

2001年の冬から春にかけ，海底にまで表層水が潜り，

中深層水の3％が更新されたことが CFCsでわかった

（Tsunogai et al., 2003b）。

３．２ 潜在的 CO2吸収容量最大の太平洋深層水

1989年にクーロメーターを購入し，海水中全炭酸

に取り付いた。測定法（Ono et al., 1992;小埜・角

皆，1995），解析法（Tsunogai et al., 1992）をつく

り，また，δ13C値の利用も考えた（Okuda et al.,

1995）。これらを応用し，西部北太平洋では，この18

年間10 gC/m2/yrの率で全炭酸が増加したという結果

を得た（Tsunogai et al., 1993a）。これが世界の海の

平均値とすれば，年間二酸化炭素増加量が36億トン

Cとなり，IPCC報告書にある海洋の吸収量の2倍近

い値になる。

Ono et al.（1995）が太平洋域で全炭酸の精力的測

定を続ける一方，Tsunogai（1995）は，Missing Sink

は北太平洋および南極中層水だと論じ，それは，太平

洋深層水が湧昇し，栄養塩がすべて生体になると，大

西洋深層水より2.4 gC/ton（海水）も多い二酸化炭素

を吸収できるからで，その内訳は，南極海で冬二酸化

炭素を逃がし，酸素を溶かし込んだことで0.6 gC/

ton，海底の炭酸塩を溶かしたことで1.1 gC/ton，産

業革命以前に潜ったことで0.7 gC/tonである。これを

潜在的二酸化炭素吸収容量 Potential Sink Capacity

と名付けた（Tsunogai, 1997, 2000a）。もし，太平洋

深層水が大西洋から15 Sv（106m3/sec）で流れ込んで

いるとすれば，その栄養塩がすべて有機物に変わった

とき，年間11億トン Cの大気二酸化炭素を吸収しう

る。

上記を確実なものとするために，これまでの結果を

再吟味し（Chen and Tsunogai, 1998），黒潮／親潮

混合水域（Ono et al., 1998），西部を中心に縁辺海を

含む北太平洋全域（Watanabe et al., 1999），インド

洋（Goyet et al., 1999）で観測し，データを追加し

た。結局，北太平洋の動向が大気二酸化炭素濃度変化

の鍵を握っている（Tsunogai, 2002a，b）。また，長

期的な変動傾向をつかむ観測も続けている（Wakita

et al., 2005）。

３．３ 大陸棚ポンプ：面積8％の大陸棚が吸収する

二酸化炭素は全海洋の半分近い

増加中の大気 CO2が海洋炭酸系に果たす大陸棚域

の役割を明らかにするために，まず噴火湾で観測し

（Sato et al., 1997），大きな大陸棚を持つ東シナ海に

観測定線を設け，5年にわたる観測をした。その結果

を解析すると，東シナ海では35 gC/m2/yrの大気二酸

化炭素を吸収していることがわかった（Tsunogai et

al., 1997b，1999）。世界の全大陸棚域でここと同様

に大気二酸化炭素を吸収していれば，年間に1 GtC

（10億トンの炭素，IPCCがいう海洋の全吸収量の半

分に近い量）になる。この結果をもとに Continental

Shelf Pump（大陸棚ポンプ）を提唱した。中緯度に

ある東シナ海が世界の大陸棚の平均と見なしても大き

な誤りにはならない（Tsunogai and Watanabe, 1999;

Tsunogai, 2003a）。

大陸棚ポンプは，まず，熱を海流が高緯度に運び，

放出するところから始まる。その結果，浅い大陸棚水

の方がより冷え，より重くなる（二酸化炭素は低温低

塩分の水によく溶ける効果もある）。また，大陸棚の

海底近くの水は，上から降ってきた有機物を分解して

全炭酸濃度が高い．この水が外洋水と混ざると，重い

大陸棚水の方が下になり，二酸化炭素を外洋の下層に

押し込むことになる。大陸棚水の方が高温になる夏

は，密度躍層が発達して上下混合を妨げ，その下側で

は外洋への輸送が続いている。

海氷ができる高緯度域では塩水がはじき出されてこ

の働きを増幅する。日本海で吸収された二酸化炭素が

オホーツク海経由で北太平洋に流れ込む様子（Otsuki

et al., 2003）は，酸素同位体（Yamamoto et al.,

2001，2002）や CFCs（Yamamoto-Kawai et al.,

2004）による中層水形成機構と同じであり，北大西

洋での深層水形成機構とも同じである。ただ，アムー

ル川から流入する淡水の割合が多く，塩分が低いの

で，太平洋深層水の下にまでは入り込めない。紅海や

地中海など高温の乾燥海域では蒸発によって高塩分の

高密度水が生まれ，同じことが起こる。

３．４ 難溶性放射性核種の挙動から沈降モデル

1966年4月，私は函館の北大水産学部に赴任し，中

谷宇吉郎，井上直一，西沢敏，梶原昌弘と続くマリン

スノー，海水中の大型懸濁粒子研究の系譜に遭遇し

た。そして，私も3方向から海水中の粒子を研究する

ことにした。その1は海水を�過して粒子を集め，成
分毎に粒子量を解析することで，�過法を検討し（植
松ほか，1978），テフロンボムによる分解法を開発し

（乗木ほか，1980），準備した。その2は粒子になり

やすい成分の海水中全濃度を解析すること，その3は

海水中を沈降する粒子を集めて粒子束を解析するセジ
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メントトラップ実験だった。取り上げる成分は主に無

機化学成分と存在量から速度が出せる放射性核種だっ

た。

放射性核種は，海水中に安定なイオンとして溶けて

いる長寿命の親核種，238U，235U，234U，226Raとやや短

い228Raとそれらの放射壊変で生まれた娘核種，234Th，
231Pa，230Th，210Pb（さらに210Bi，210Poとなる），228Th

などとのペアの利用だった。これらのペアは放射平衡

になろうとするが，もし粒子等に付いて除かれたり，

大気圏に逃散したりすれば，その分の放射能が減る。

その量から娘核種の除去速度などがわかる。しかし，

放射性核種を利用したくても，新設講座であり，研究

費に乏しく，測定機器がない。やっと比例計数管を手

に入れ，バックグランドの考慮が不要な�放射能を測
ることにした。半減期22年で�壊変する210Pbの孫娘

核種で�壊変する210Po（半減期138日）の成長を待っ

ての測定である。最初の試料は東大海洋研白鳳丸によ

る110日間の KH―68―4航海で太平洋の表面水を朝晩

30 Lのバケツに取り，沈殿にして持ち帰ったもの

だった。

その結果はすぐに論文にした（Tsunogai and

Nozaki, 1971）。210Pbと210Poの分析法は別に書き

（Nozaki and Tsunogai, 1973a），北太平洋表面水

（Nozaki and Tsunogai, 1973b），日本海水（Nozaki

et al., 1973）へ応用した。それらの結果から難溶性娘

核種の沈降速度を見積もり，粒径を算出すると，�紙
の孔径の10倍以上になるのに残る割合は1割に満たな

い。また，これらの核種が沈降する粒子に付いたり離

れたりしていないと説明できない事実が出てきた

（Tsunogai et al., 1974a, b; Nozaki and Tsunogai,

1976）。それで，海洋における化学成分の除去機構と

して，欧米の研究者の溶存物質の一次反応的，不可逆

的除去で説明する掃除（そうじょ）モデル（Scaveng-

ing Model）に対し，粒子態で存在し，粒径が可逆的

であるとした沈降モデル（Settling Model）を提出し

（Tsunogai and Minagawa, 1978），これをすべての

海水成分に拡張した（Tsunogai, 1978）。

３．５ セジメントトラップ実験：列車と乗客モデル

海水中の粒子には�紙の目を抜けるコロイド粒子，
�紙上に残る大粒子，さらに存在量は少ないが急速に
沈降し，粒子束を担う巨大粒子がある。1974年より

この巨大粒子を捉えて調べるセジメントトラップ実験

を始めた。トラップの形状，防腐剤など数々の問題点

を完全に解決したとは言い難いが（乗木・角皆，

1986a），ともかく試料が採取された。その結果，上

昇する粒子束（Tsunogai et al., 1980）や波動する粒

子（Tsunogai et al., 1982b）など一見すると奇妙に見

えることが観測された。

その解釈のため，深層水中での210Pbの親核種

の226Raからの非平衡度も測った（Nozaki and

Tsunogai, 1976; Tsunogai and Harada, 1980）。さら

に，沿岸の噴火湾では238U-234Th系を加え（Minagawa

and Tsunogai, 1980），分析法も改良し（Harada and

Tsunogai, 1985），宇宙線起源の7Beも加え（Tanaka

and Tsunogai, 1983），季節変動をもとに非平衡度と

生物活動との密接な関係を非定常で解いた（Tanaka

et al., 1983; Tsunogai et al., 1986b）。

巨大粒子の存在と役割を決定的にしたのが南極海の

夏に水深1.5と3.8 kmの2層に10日間ずつ時間分画す

るトラップを40日間設置して得た結果だった（Noriki

et al., 1985c; Tsunogai et al., 1986a; Harada et al.,

1986a）。粒子束の大きな極大値が上下層とも2期目に

あるが，わずかに2期目の上層の15％ほどが下層の3

期目に移ったようにずれているだけで，1 km/day以

上の速さで沈降していた。これほど速くはないが，た

またま北部北太平洋に設置してあったトラップはチェ

ルノブイリ原子炉事故の放射能を捉えていた

（Kusakabe et al., 1988）。それで先の沈降モデルを

「列車と乗客モデル」と呼ぶことにした（原田ほか，

1986b;角皆，1987b）。

その後もこの「列車と乗客モデル」を補強するため

の試みは続いた。210Pb以降の核種については，分析

法の改良（Narita et al., 1989; Tokieda et al., 1994b）

や粒子束の実測（Harada and Tsunogai, 1986b;

Harada et al., 1992）を行った。また，長寿命の核種

を用いて Paの方が Thより強い親生物元素であるこ

とを見つけ（Taguchi et al., 1989; Narita et al.,

2003），Th同位体では半減期が長くなるほど粒径が

小さくなることを見つけた（Tsunogai et al., 1994）。

３．６ 海水中粒子の水平移流：粒子束の鉛直変化率

（VCI）

海水中には急速に沈降する巨大粒子がある一方，沈

降しないで水とともに動く微小粒子がある。そして，

沈降モデルあるいは列車と乗客モデルは，粒径は可

変であると説き，乗客の平均沈降速度は80 m/yr

（Tsunogai and Minagawa, 1978）で，水深1 kmあ

たりの粒子束の鉛直変化率（VCI）は，有機物は27％

の減少（水深1 kmを通過した有機炭素の43％が4 km
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の海底に達する），炭酸塩殻は5％の減少，ケイ酸塩

殻は3％の減少，逆に陸起源の土壌中成分は20％の増

加，海水中で生まれる長寿命の放射性核種と海底から

溶け出すマンガンは50％の増加だった（Tsunogai et

al., 1990b）。

問題は，海水中で変化しないアルミニウムや鉄など

陸起源の土壌粒子成分の VCIの20％の増加である。

これは土壌粒子が河口域から水平移流で外洋へ，深い

方へと運ばれていることを意味する。つまり，沈降粒

子は下方に沈降するだけでなく，水平方向にも動く。

そして，アルミニウムの VCIはトラフ（Narita et al.,

1990）や海溝（Noriki et al., 1993）中で極めて大き

くなり，北太平洋全域での VCIの分布は，アルミニ

ウム粒子の供給源や水平移流の情報を与えてくれる

（Saito et al., 1992; Noriki et al., 1995）。また，ラド

ン娘核種の粒子束から東京湾から外洋に出ていく土壌

粒子の状況がわかる（Kim et al., 1997）。

銅やカドミウムなど遷移金属の VCIは，沈降中に

再生したり，沈降粒子に捕捉されたり，粒子化したり

する状況を反映する。これを沿岸域の噴火湾（Noriki

et al., 1985a，b）及び外洋域（Noriki and Tsunogai,

1992; Noriki et al., 1997; 1998）で比較検討した。

Masuzawa et al.（1989）は，日本海で多数の元素の

VCIを放射化分析で求め，海水中の元素を分類した。

４．生物が関わる物質循環

４．１ 海水成分による生物活動の定量化
14Cを時計にし，水温，塩分，酸素，栄養塩のデー

タを閉鎖系モデル，一次元拡散移流モデル，箱モデル

などに入れて太平洋水における生物過程の大きさを見

積もり，例えば，水深750 m以深の太平洋深層水中

で分解される有機物量として5 gC/m2/yr（Tsunogai,

1972b），5 kmの深海底上で0.5 gC/m2/yr程度（角

皆，1980）だった。

セジメントトラップ実験を始めて10年になる頃，

いろいろなデータが集まってきた。まず，石灰殻とケ

イ酸殻の量比に目を着けた（Noriki and Tsunogai,

1986b）。次に有機炭素の粒子束に場所による違いが

大きいことを取り上げた（Tsunogai and Noriki,

1987）。なお，有機炭素を測る簡易法を工夫した

（Noriki et al., 1990）。

沈降粒子束に現れた世界の海の違いは，その場に供

給された栄養塩の量と組成の違いがつくった生態系の

違いであった（Tsunogai, 2002a）。すなわち，深層

水大循環の起点である大西洋では，陸近くと高緯度域

を除き，栄養塩の濃度が低く，ケイ酸の割合が小さい

ので炭酸塩殻を持つ生物が主役となる。南緯60度以

南の南極海では，ケイ酸塩殻（Tsunogai et al.,

1986a）が多いが，鉄が制限因子となって栄養塩の一

部しか使われないので，年間粒子束はそれほど多くな

い。さらに，有機物／炭酸塩比は深さとともに減少す

るので，鞭藻類から始まる生態系が優勢な東部太平洋

や大西洋の水深1 km以深では，有機態炭素／炭酸塩

態炭素比は1より大きくなり，表層での生物活動は，

一時的に大気中二酸化炭素を吸収するが，また戻

していることになる（Tsunogai and Noriki, 1991;

Tsunogai, 2002a）。これに対し，粒子束も有機態炭素

／炭酸塩態炭素比も大きい西部北太平洋は，大気中二

酸化炭素の大きな除去域である。

海の変化を確実につかむため，セジメントトラップ

による時系列観測を西部北太平洋で開始したが，中断

してしまった（Noriki et al., 1999）。天然放射性核種

の234Thなどを用いて海洋における生物活動の評価が

試みられているがその問題点を指摘した（角皆，

2003b）。また，南北定線で連続的に表面水中の二酸

化炭素濃度を2回測り，その間の生物生産量を見積

もった（Sugiura and Tsunogai, 2005）。

４．２ 海洋生態系におけるケイ素の役割

新生代に入り，水温が下がると，溶解度が小さく，

温度依存性が大きいケイ酸で殻をつくる珪藻が主役と

なった。しかし珪藻だけ殖えると先に溶存ケイ酸が枯

渇する。そこで角皆仮説「海洋の植物では珪藻類が最

も強いが，ケイ酸濃度が閾値以下になると，他の植物

に代わる。その後ケイ酸を増やしても，簡単には珪藻

に戻らない」が登場した（角皆，1979b）。そして春

のブルームがこの通り推移することを噴火湾で確かめ

た（Tsunogai and Watanabe, 1983）。人間活動に

よってリンや窒素化合物は増えるが，ケイ酸はふえな

いから，富栄養化が進めば進むほど，他の植物が増え

ることになる。また，珪藻から始まる食物連鎖は大型

魚類に至るが，有毒赤潮，貝毒，磯焼け，クラゲなど

はケイ酸が少なく他の植物が増えすぎたことが関わ

り，ノリの不作はケイ酸が多すぎ、珪藻が増えすぎた

ことが関わる。

Tsunogai et al.（1993b）はホタテ貝の部位によっ

てΔ14C値が異なると発表したが，Suga et al.（1997）

はこれを否定した。Shin et al.（1998）は，粒子の脂

肪酸組成の周年変動を解析し，Shin et al.（1999）
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は，脂肪酸をバイオマーカーとして有機炭素の動きを

追った。さらに脂肪酸をバイオマーカーとして，春の

ブルーム期に生産された粒子（Shin et al., 2000），日

本海溝を沈降する粒子（Shin et al., 2002）の動きを

追った。

５．海底が関わる物質循環

５．１ 初期続成過程

海底に着いた粒子は，そのまま堆積物になるわけで

はない。ある固相について未飽和の場合は溶けるが，

それ以上に降ってくれば溶け残る。生物起源のケイ酸

塩殻（オパール）は生産の多い南極海と北部北太平洋

では残るが，他の深海域では溶大部分が溶けてしま

う。炭酸塩殻の溶解度は水圧と pHに依存するので，

太平洋では赤道域を除けば，溶けてしまう。その結

果，太平洋は赤粘土の堆積物となるところが多い。沿

岸堆積物，ケイ酸塩殻や炭酸塩殻の堆積物は，もちろ

ん，赤粘土でもいくらか，有機物を含んでいるので，

堆積後に間隙水中の酸素を失うと状況が一変する。こ

うして初期続成過程が起こる。

初期続成過程を代表するのがマンガンであるが，

銅，亜鉛なども取り上げた（Tsunogai et al.,

1979b）。マンガンについては，各種底泥中での分布

から，堆積しながら還元溶解と酸化沈着を繰り返す状

況を描いた（Tsunogai and Kusakabe, 1982）。これ

らは，マンガン団塊の組成や形状の地域的違いに反映

する（Tsunogai et al., 1982a）。さらに，沿岸域の海

水と海底の間を往復しながら外洋へ輸送（Tsunogai

and Uematsu, 1978; Uematsu and Tsunogai, 1983;

Noriki and Tsunogai, 1995），東シナ海（Minakawa

et al., 1996）やベーリング海（Minakawa et al.,

1998）における挙動を分析法（乗木ほか，1990）と

ともに研究した。

深海底土中のラジウムの拡散係数を見積もり，それ

がベーリング海海盆部における堆積速度決定に利用可

能なほどに小さいことを見つけ，応用した（Tsunogai

and Yamada, 1979;山田・角皆，1981）。また，トリ

ウム同位体を用いてマンガンクラストを挟み数十万年

無堆積だったフィリピン海堆積物（Tsunogai and

Yamada, 1980）や時に横に滑る日本海溝の堆積物の

状況を明らかにした（Yamada et al., 1983）。

沿岸域は主に噴火湾と東京湾をフィールドにして，

表層堆積物のリンが酸化環境で吸着，還元環境で脱着

する周年変動すること（Watanabe and Tsunogai,

1984），還元環境にある底泥中で鉛が溶けているらし

いこと（Harada and Tsunogai, 1988），還元環境下

の間隙水中でリンとフッ素が逆相関していることを見

つけた（Sasaki et al., 2001）。大陸棚域が全海洋に影

響を与える大陸棚ポンプ以外の過程として，外洋から

運ばれてきては沈着するウランがある（Tsunogai et

al , 1990a; Nagao et al., 1992）。さらに北部北太平洋

では約10万年毎にマンガン極大層が現れた。これは

後述する10万年周期の気候変動で生物生産が変動

し，堆積物中のマンガンの移動沈着を反映したものと

考えられる（角皆・乗木，1983）。マンガン団塊の海

域による違いもマンガンの移動沈着のしやすさと密接

に関係していることを明らかにした（Tsunogai et al.,

1982a）。

沿岸域だが，酸化環境で吸着されたリンも還元環境

で動きだし（Watanabe and Tsunogai, 1984; Sasaki

et al., 2001），東京湾では海水に回帰する割合が大き

い（乗木ほか，1994）。逆にウランは還元環境で堆積

物に捕まるが，堆積時の環境が大きな因子のようであ

る（Yamada and Tsunogai, 1984; Tsunogai et al.,

1990a; Nagao et al., 1992）。

５．２ 海洋における氷期―間氷期の周期的変動

堆積物は過去を記録した歴史書のようなものであ

る。解読すればいろいろなことを語ってくれる。それ

はその場で起こったことに限らない。例えば，日本海

溝の堆積物は，地震等で滑ってきたものであり，不連

続であるから，それが起こった時を特定できれば地震

の状況を提供してくれる（Yamada et al., 1983）。長

寿命の放射性核種を組み合わせて過去の生物生産

（Mohamed and Tsunogai, 1995; Mohamed et al.,

1996; Yunus and Tsunogai, 1998）や大陸斜面での物

質除去（Mohamed and Tsunogai, 1998）を知ること

を試みたが，あまりよい結果は得られなかった。

最も貴重な成果は，氷期間氷期の一周期10万年を

カバーするオホーツク海での長さ12 mの堆積物柱状

試料から得られた。1 cm毎の輪切りにした試料中の

バリウムやオパール濃度は氷期に低く，氷期には海の

生物生産活動が低かったという結論を得た（Sato et

al., 2002; Narita et al., 2002; Shigemitsu et al.,

2007）。その理由は，氷期には海氷が多くでき，低温

高塩分の塩水がはじき出され，海全体が成層化し，栄

養塩が上がってこなくなったからである。また，大気

二酸化炭素が低くなる理由は，氷期に大西洋で南極深

層水が北に流れ，間氷期に貯め込んだ海底の炭酸塩を
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溶かし，炭酸イオン濃度の高い水が表面に現れて大気

二酸化炭素を吸収したからであり，低温の水に二酸化

炭素がよく溶けるからだった。そして，間氷期初期の

退氷期にバリウムは多いが，オパールは多くないの

は，まず石灰殻をもつ有孔虫や円石藻などが増えて大

気二酸化炭素を増やし，遅れて深層水が上がってきて

オパールを増やしたからである。

６．お わ り に：大気―海洋系の地球化学

私は，1960年，東京教育大学理学部化学科の三宅

泰雄教授の研究室（講座名は無機化学）において「海

洋からのヨウ素の蒸発」というテーマで地球化学の研

究を開始した。そして2002年に北海道大学大学院地

球環境科学研究科大気海洋圏環境科学専攻（講座名は

化学物質循環）を定年退職した。その間，一貫して化

学的手法を用いて大気海洋を通しての物質循環が絡む

問題を解いてきた。それらをまとめると，私の科学は

ホリスティック科学になると思う。

上の文は，個々の原著論文をつなげたものである

が，以下はそれらのある部分をまとめたものである。

角皆（2000b）は，角皆・乗木（1983）の路線を発展

させ，21世紀の地球科学の中での海洋化学を展望し，

地球環境変化に関わる物質循環の役割を指摘した

（Tsunogai et al., 2003a）。地域的には西部北太平洋

域 の 重 要 性 を 取 り 上 げ（Tsunogai, 2002a，b;

Tsunogai, 2005），東シナ海を例に縁辺海の役割を浮

き彫りにした（Tsunogai et al., 2003b）。
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