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分子化石による過去の湧水活動の復元 ―更新統小柴層と大船層の例―
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Abstract.  We analyzed lipid biomarkers related to AOM (anaerobic oxidation of methane) that happened in 
the early Pleistocene (1.7‒1.4 Ma) cold-seep site, northern part of Miura Peninsula, Pacifi c side of central Japan. 
Nineteen samples are obtained from a bedding-normal, 107 m-long core consisting of the Koshiba (sandy mudstone 
and muddy sandstone, above 23 m in core depth) and the Ofuna (mudstone, below 23 m) Formations. In this 
core, both the chemoautotrophic bivalves (Lucinoma, Conchocele, Archarax) and 13C-depleted authigenic carbonates 
(aragonite, MG-calcite, dolomite) occur abundantly. Four important results of this study are summarized as 
follows .
1) Both archaeal and sulfate reducing bacterial (SRB) biomarkers are recovered in all samples and their ether 

linkages are well preserved even in 1.7‒1.4 Ma sediments.
2) High activities of AOM are inferred in 7.1‒7.6 m and 14.6 m in core depths where both archaeal and SRB-

biomarkers are distinctly concentrated and greatly depleted in 13C (δ13C less than －100 ‰ vs. PDB). Those 
activities happened probably when marine bottoms were in 6.5‒7 m and 13‒13.5 m, respectively, where 
chemoautotrophic bivalves occur abundantly.

3) Two samples obtained from the same horizon 14.6 m show an apparent diff erence in biomarker compositions. 
This diff erence may be attributed to a diff erent micro habitats for microbes. 

4) The occurrences of biomarkers derived from planktonic archaea are inferred from their δ13C values and 
relative abundance of 4 kinds of biphytanes. Planktonic archaeal biomarkers are probably recovered from all 
samples and their concentration rates may be useful as an index of sedimentation rate.

Key words:  biomarker, cold seep, Pleistocene, AOM (Anaerobic Oxidation of Methane), archaea, sulfate reducing 
bacteria, central Japan

はじめに

プレート収束域の海底には，湧水現象がしばしばみら
れる．こうした場所では，湧水中に溶存しているメタン
や硫化水素を一次エネルギーとする化学合成細菌が著し
く多量に生息し（Sibuet and Olu, 1998; Boetius et al., 
2000; Orphan et al., 2001aなど），これらの化学合成細菌
と共生するシロウリガイ類やハオリムシ類などの特徴的
な従属栄養生物からなる化学合成群集と呼ばれる生態系
が成立する（Paull et al., 1984; Kulm et al., 1986; 太田ほ

か, 1987）．湧水に依存する日本近海の化学合成群集は，
初島沖（Okutani and Egawa, 1985; 太田ほか, 1987）で
初めて発見されて以来，駿河湾（Okutani et al., 1993），
南海トラフ，日本海溝（Ohta and Laubier, 1987）など
多くの場所で確認され（Kojima, 2002），地質時代の群集
も日本列島から多数報告されている（Majima et al., 2005）．

地質時代の化学合成群集の認定には，1）化学合成細
菌と共生すると推定される大型無脊椎動物化石の高密度
での自生的産出，2）著しく低い炭素安定同位体比をも
つ自生炭酸塩コンクリーションの存在，そして3）著し
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く低い炭素安定同位体比をもつ古細菌バイオマーカーの
存在などが必要である．神奈川県横浜市栄区にある「瀬
上市民の森」にはツキガイ類，ハナシガイ類，キヌタレ
ガイ類などの大型二枚貝化石密集層が下部更新統小柴層
の陸棚堆積相（水深100～200 m：舘・間嶋, 1998）を示
す露頭から密集して産出する（間嶋ほか, 1996; 舘・間
嶋, 1998; Kitazaki and Majima, 2003; Majima et al., 2005）．
間嶋ほか（1996）と舘・間嶋（1998）は，これらの二
枚貝は，その現生種が化学合成細菌と共生すること，自
生状態で著しく密集し，狭い範囲にレンズ状に産出する
こと，共産する自生炭酸塩の炭素安定同位対比が13Cに
著しく枯渇した値を示すことを明らかにし，この化石群
集がメタン湧水に依存した化学合成群集であると結論し
た．また，Kitazaki and Majima（2003）は，この地域で
採取された4本のボーリングコア中の化学合成二枚貝化
石と自生炭酸塩の地表面下での分布を明らかにし，メタ
ン湧水が強弱を繰り返しながら，狭い範囲に断続的に起
こっていたと推定した．一方，荻原（2005a）は化学合
成群集を産出する「瀬上市民の森」の露頭から得た堆積
物を分析し，古細菌に由来するバイオマーカーを多数検
出した．

本研究は，「瀬上市民の森」の化学合成群集の露頭周辺
に新たに掘削した107 mのボーリングコア（コアE）か
ら，層序的に連続した試料中のバイオマーカーを分析す
ることにより，過去の海底湧水場に特徴的な微生物相の
垂直分布の復元を行うことを目的とする．なお，本研究

で解析したコアEの岩相，自生炭酸塩，および産出する
貝化石の記載は別の論文で詳細に行う予定である．

嫌気的メタン酸化帯を特徴付けるバイオマーカー

海底下における嫌気環境下では，生物的あるいは無生
物的にメタンが生成する．前者は古細菌に分類されるメ
タン生成菌（古賀･亀倉, 1998）などによる二酸化炭素
還元と酢酸発酵に，後者は有機物の熱分解によっている．
生成されたメタンは間 水に溶存または気体として拡散
したり，断層などの堆積物中の弱線を流れる流体ととも
に移流し，海底面方向へ移動していく．メタンが硫酸イ
オンと共存する深度では，以下の式で表される嫌気的メ
タン酸化（Anaerobic Oxidation of Methane；AOM）が
起きる（例えば，Boetius et al., 2001など）．

CH4＋SO4
2－ → HCO3

－＋HS－＋H2O

この反応が起こっている深度を嫌気的メタン酸化帯
（AOM帯）と呼ぶ（図1）．以下，嫌気的メタン酸化は
AOMと略して表記する．

AOMは，古細菌である嫌気的メタン酸化菌（ANaerobic 
MEthanotrophs；以下ANME）と真生細菌である硫酸還
元菌の2種類の微生物によって「触媒」される二つの反
応の和である．これらの微生物はコンソーシアムを形成
することが知られている（Boetius et al., 2000）．Hinrichs 
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図1．嫌気的メタン酸化帯の概念図．
Fig. 1. Schematic diagram of anaerobic oxidation of methane zone.
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et al.（1999）は，カリフォルニア沖の冷湧水堆積物の
16S rRNA系統解析の結果，メタン生成菌である
Methanosarcinales目に近縁のANME-1と，Methanosarcinales
目に属するANME-2の二つのANMEグループを見出し
た．それまでAOMは，メタン生成菌がメタンの多い環
境下でメタン生成と逆の代謝を行うことで起きていると
考えられていた．しかし，この報告によりAOMを行う
微生物は，メタン生成菌とは別のグループであることが
明らかにされた．その後の研究によって，ANME-1と
ANME-2はその系統的な隔たりだけではなく，硫酸還元
菌と形成するコンソーシアムの形状や，生息環境にも差
があることが分ってきた（Orphan et al., 2002; Blumenberg 
et al., 2004; Elvert et al., 2005）．例えば，ANME-1は，
ANME-2よりも低いメタン濃度環境で，また広い温度範
囲で生息できると推定されている（Blumenberg et al., 
2004; Elvert et al., 2005）．また，ANME-1はANME-2よ
りも堆積物深部に生息することが分かっており，ANME-1
の方がより嫌気的な環境に生息していると考えられてい
る（Knittel et al., 2005）．

AOMは，海底下から地球表層環境へもたらされるメタ
ンの約90 ％を消費していると推定され（森井・古賀, 
1998），二酸化炭素に比較して短期的には約60倍，長期
的には約20倍の温室効果（Kennett et al., 2003）を持つ
大気中のメタン濃度を抑制する重要な反応であることが
知られている（Reeburgh et al., 1993）．AOMの結果，炭
酸水素イオン（HCO3

－）が生成されるため間 水中のア
ルカリ度が上昇し，炭酸塩が沈殿する．この炭酸塩を構
成する炭素は，その大部分がメタン由来であるため，メ
タンに特徴的な13Cに乏しい炭素安定同位体比，すなわ
ちδ値の低い炭素安定同位体比を示す． 

なお，メタンを酸化するプロセスとして，AOM以外に
も好気的メタン酸化があるが，関与する微生物は真正細
菌である（古賀・亀倉, 1998）．

ANMEが合成する膜脂質
ANMEは，古細菌に属し（Woese and Fox, 1977），古

細菌にはメタン生成菌，好熱菌，好塩菌など，特殊な生
物地球化学プロセスを触媒するものが多く含まれている

（古賀・亀倉, 1998）．
古細菌の細胞膜脂質の構造は，真正細菌や真核生物の

細胞膜脂質と以下の3点において異なる（Langworthy et 
al., 1982, 1985; DeRosa et al., 1988, 1991; Woese et al., 
1990; Koga et al., 1998）．1）グリセロール（図2のa）
と炭化水素鎖の結合はエーテル結合（図2のb）であり，
真正細菌や真核生物で一般的であるエステル結合は存在
しない．2）炭化水素鎖はイソプレノイド炭化水素（図2
のg‒n）である．3）炭化水素鎖はグリセロールのsn-2，
sn-3位に結合する（図2のa：西原・古賀, 1998）．個々
の特徴にはいくつかの例外が見出されているものの，こ

れら三つの特徴を全て持つジエーテル脂質（図2のa‒d）
は，現時点で古細菌以外からは見出されていない．また，
一部の古細菌はジエーテル脂質が二分子向き合って結合
したテトラエーテル脂質（図2のe，f）を合成する．こ
れらのテトラエーテル脂質も古細菌だけに見られる脂質
である（Koga et al., 1993）．古細菌が合成するジエーテ
ル脂質とテトラエーテル脂質の多くは，微生物の死後，
堆積物中で続成作用により分解されて，イソプレノイド
炭化水素（図2のg‒n）として存在していると考えられ
る．

メタン生成菌によって生成されたメタンの炭素安定同
位体比は，生物学的な同位体分別により非常に低い値

（－110～－40 ‰）を示す（Schoell, 1988）．ANMEはメ
タン由来の炭素を生合成に用いることから，その細胞膜
脂質は炭素安定同位体比によって他の古細菌由来の膜脂
質と区別することが可能である． 

ANME-1はsn-2-ヒドロキシアーキオル（図2のb）よ
りもアーキオル（図2のa）を，ANME-2はアーキオルよ
りsn-2-ヒドロキシアーキオルを多く合成し（Blumenberg 
et al., 2004），クロセタン（図2のg）はANME-2だけが
合成する（Niemann and Elvert, 2008）など合成する脂
質が両者で異なる（Niemann and Elvert, 2008）．また，
テトラエーテル脂質はANME-1と一部のANME-2が合成
するが，基本的にはANME-1の指標とされている（Niemann 
and Elvert, 2008）．

硫酸還元菌が合成する膜脂質
ジエーテル脂質やテトラエーテル脂質は，古細菌に特

有のバイオマーカーとしてこれまで広く利用されてきた．
しかし最近になり，一部の原始的な真正細菌もエーテル
結合を持つ脂質を合成することが報告されている

（Langwarthy et al., 1983; Sturt et al., 2004; Huber et al., 
1992, 1996; Sinninghe Damsté et al., 2005）．真正細菌が
合成するジエーテル脂質は非イソプレノイド型ジエーテ
ル脂質（以下DAGE：Non-isoprenoidal DiAlkyl Glycerol 
diEther）と呼ばれ，直鎖の炭素鎖がグリセロールのsn-1，
sn-2位にエーテル結合しているという特徴を持つ（図2
のo‒s）．DAGEは多くの現世冷湧水環境から古細菌のバ
イオマーカーと共に見つかっている（Sinninghe Damsté 
et al., 2000; Jahnke et al., 2001）．DAGEは，その炭素安
定同位体比が非常に低いことからメタン由来の炭素を用
いて合成されたと考えられている．しかしDAGEはANME
のバイオマーカーより炭素安定同位体比が10～40 ‰ほ
ど高い値をとる場合がある（Pancost et al., 2001a）こと，
炭化水素鎖がイソプレノイド型ではないこと，古細菌の
エーテル脂質とは異なった特徴を持つことなどから，
ANMEとは異なった生物が合成したと考えないと説明が
つかない．ANMEを除くと，AOM帯でメタン由来の炭
素を用いて生合成すると考えられるのは，ANMEとコン
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ソーシアムを形成する硫酸還元菌だけである．ANMEと
コンソーシアムを形成する硫酸還元菌は，蛍光標識をし
た微生物の顕微鏡観察によってDesulfosarcina/Desulfococcus
グループであることが分かっている（Boetius et al., 2000; 
Orphan et al., 2001b）．これらのことからDAGEは，AOM
に関わる硫酸還元菌であるDesulfosarcina/Desulfococcus
グループ由来の脂質だと推定されている（例えば，Hinrichs 

et al., 2000; Pancost et al., 2001a）．しかし，DAGEが培
養実験で見出されたのは好熱菌だけであり（Blumenberg 
et al., 2004），硫酸還元菌Desulfosarcina/Desulfococcusグ
ループからは今のところ見出されていない（Boetius et 
al., 2001）．以上の問題はあるが，DAGEはDesulfosarcina/
Desulfococcusグループ由来の脂質という推定に基づいて
以下の議論を進める．
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図2．古細菌および硫酸還元菌由来の脂質．
Fig. 2. Lipid biomarkers of archaea and sulfate reducing bacteria.
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試料と分析法

地質概要と試料
研究対象地域の「瀬上市民の森」には，下部更新世の

前弧海盆堆積物である上総層群大船層（主に泥岩層）と，
それを整合に覆う小柴層（主に砂質泥岩層，泥質砂岩層，
砂岩層）が走向N57°E‒89°W，傾斜8°‒23°Nで露出する．
化学合成化石群集が露頭で確認された小柴層下部の古水
深は100～200 m，ボーリング調査で化学合成化石群集
の存在が確認された大船層上部の古水深は200～300 m
と推定されている（舘・間嶋, 1998）．

化学合成化石群集を産出する露頭は上部露頭と下部露
頭に分かれ（図3），上部露頭は高さ3 m，幅6 m，下部
露頭は高さ4.5 m，幅9 mからなり，レンズ状に密集した
貝化石と自生炭酸塩が産出する（舘・間嶋, 1998）．露頭
から得たボーリングコア（図3のコアA～C）は，化学
合成二枚貝化石密集部と顕著に発達した自生炭酸塩を共
産する層が，コア中に複数回繰り返すことを示し，この
事実から湧水活動は長期にわたって消長を繰り返してい
たと推定される（Kitazaki and Majima, 2003）．

本研究には，下部露頭から北北東に14 m離れた場所か
ら層理面に垂直に107 m掘削されたコアEの試料を用い
た（図3，4）．コアEは，湧水中心部（図3の上部露頭，
下部露頭，およびコアB, Cを含んだ部分）で確認された
活発な湧水活動を示唆する貝化石密集部と化石群集産出
露頭周辺で追跡される凝灰岩 層（SKT-1～SKT-20：
Kitazaki and Majima, 2003）との層位関係を調べること
を目的とし，湧水の縁辺部と推定された場所で新たに掘

削された試料である．岩相観察の結果，貝化石密集部と
凝灰岩 層（図4のSKT-1，2，7，11）の両方をコアE
の試料中に確認することができた．コアEの堆積物は上
総層群大船層（コア深度23 m以深）と小柴層（深度23 m
以浅）で構成され（図4），藤岡ほか（2003）による露
頭調査で決定されたナンノ化石基準面とコア中の凝灰岩

層との対比から，約175～160万年前の地層であると
推定される．図4には，コアEの40 m以浅だけを示した．
40 m以深のコアは大船層の泥岩ないし砂質泥岩からなり，
コア深度105 m付近に藤岡ほか（2003）のSg3凝灰岩層
が確認できた．

化学合成群集を構成する大型二枚貝化石は，化学合成
細菌と共生するツキガイ類，ハナシガイ類，キヌタレガ
イ類からなり，コア中の産出数は深度50 cmごとに，合
弁，合弁か離弁か不明，離弁（2殻で一つと数えた），破
片に分けて数を数えた（図4）．貝化石は深度6.5～13.5 m
層準で多産し，特に6.5～7 m層準に大きなピークが認め
られた（図4）．深度13～13.5 mの貝化石は完全に溶解
し，殻の一部が自生炭酸塩（dolomite）によって置き換
えられたり，失われた殻の空洞が周囲の堆積物によって
押し潰されたりしていた．その結果，ある程度外形が識
別できた大型の合弁二枚貝の存在は確認できたものの，
離弁や破片からなる貝化石の存在は確認が困難であった．
したがって，この層準の貝化石の個数は，もっと多かっ
た可能性がある．自生炭酸塩は深度1～15 mで断続的に
分布し，貝化石を伴う層準と，伴わない層準があった（図
4）．以下で議論するように，本研究では，AOMに関わ
る古細菌バイオマーカーの顕著な濃集はコア深度6.5～
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図3．「瀬上市民の森」（横浜市）に露出する化学合成化石群集産出地の地形図と断面図（コアA，B，CについてはKitazaki and Majima, 2003
を参照）．

Fig. 3. Topographic map and section of lower Pleistocene cold seep site at “Segami Citizen Forests”, Yokohama City. See Kitazaki and Majima 
(2003) for cores A, B and C.
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7 mとコア深度13～13.5 mの貝化石が生息していた時代
に起こったと推定した．これらの層準は， Kitazaki and 
Majima（2003）のコアBのコア深度2～3 mとコアCの
14～15 m，およびコアBの8～9 mとコアCの19～20 m
の層準にそれぞれ相当する．コアBとCのこれらの層準
には貝化石が多産し，自生炭酸塩も顕著に発達する．

バイオマーカー解析用の試料は，貝化石と自生炭酸塩
がある程度連続的に産出するコア深度5～15 mで15試
料，60～80 mで4試料の合計19試料を採取した（表1）．
なお，コア深度14.6 mでは，14.55～14.65 mの自生炭酸
塩発達部分内の異なる2箇所から試料を採取した．これ
らは14.6 m①，14.6 m②と区別して表記する（表1）．

以下の議論でコアの深度を表記する時は「コア深度」
は省略し直接mだけを記す．

分子化石（バイオマーカー）の分析法
粉末化した試料約20 gをはかりとり，ジクロロメタン

／メタノール（7：3，v/v）を100 ml加え，15分間超音
波装置を用いて試料中の有機物を溶媒に抽出した．抽出
液をガラスフィルターで濾過し，ロータリーエバポレー
ターによって抽出物を濃縮した．その後全抽出物に0.5 M 
KOH溶液（メタノール／水＝95：5，v/v）を加えてケ
ン化した（80 °C，2時間）．そこからn-ヘキサンに脂質
を抽出し，これを中性画分とした．得られた中性画分は，
シリカゲル・カラムクロマトグラフィーによって，炭化
水素画分，ケトン・アルデヒド画分，アルコール画分，
極性画分に分画した（Ohkouchi et al., 2005）．アルコー
ル画分は，N, O-ビス（トリメチルシリル）トリフルオ
ロアセトアミド溶液を加え，トリメチルシリル化した．
その後，それぞれの画分に含まれる化合物の同定・定量
と，化合物ごとの炭素安定同位体比測定を行った．

一方，テトラエーテル脂質由来の脂質化合物について
分析を行うため，ほぼ同量の試料を別に用意した．テト
ラエーテル脂質は分子量が大きいため，上記の方法では
分析することができない．そこでエーテル結合開裂処理
を行い，テトラエーテル脂質から得られるビフィタン（図
2のk‒n）の定量を行った．上記の方法で得た中性画分に
56 wt%ヨウ化水素溶液を加え，110 °Cで4時間還流し，
エーテル結合を開裂してヨウ化アルキルの形にした．こ
れをn-ヘキサンに抽出した後，窒素雰囲気下で乾固させ
た．脱水済のテトラヒドロフランと水素化リチウムアル
ミニウムを加え，70ºCで2時間還流し，ヨウ化アルキル
を水素置換した．酢酸エチルを加えて水素化リチウムア
ルミニウムを失活させた後，脂質をジクロロメタン／n-
ヘキサン＝1：1，（v/v）に抽出した．上記と同様にシリ
カゲル・カラムクロマトグラフィーにより分画し，得ら
れた炭化水素画分について化合物の同定・定量と化合物
ごとの炭素安定同位体比測定を行った．開裂操作後の試
料から新たに得られたビフィタン以外のイソプレノイド

炭化水素も同定・定量した．
化合物の同定および定量には，ガスクロマトグラフ／

質量分析計（GC/MS; Agilent 6890N/Agilent 5973）を用
いた．分離カラムは溶融石英キャピラリーカラム（HP-1ms，
30 m × 0.25 mm i.d.；膜厚0.25 μm；SHIMADZU）を用
いた．オーブンの昇温プログラムは，40 °Cから120 °Cま
では30 °C min－1，120 °Cから320 °Cまでは6 °C min－1，
320 °Cで20分間保持とした．キャリアーガスはヘリウム
を用いた．電子イオン化電圧は70 eVとし，スキャン範
囲はm/z 40～800，サイクルタイムは1秒間である．化
合物の定量は，Aldrich社製のC15，C16，C17，C18，C19，
C20，C22，C24，C26，C28，C30のalkane標準液を用いて
調製したアルカン混合標準液（ヘキサン1 μl当りそれぞ
れのアルカン20 ngを含む）を試料測定前に測定し，それ
らの化合物のクロマトグラムの積分値と，目的化合物の
クロマトグラムの積分値との比から行った．GC/MSによ
る定量の誤差は通常10 %程度である．また，GC/MSで
のブランク回収実験では，測定の対象物質が検出される
ことはなかった．

化合物の同定は，以下に示す論文のマススペクトルの
データとの対比によって行った。フィタン（図2のh）と
クロセタン（図2のg）はElvert et al.（2000）と荻原・
芦（2003），PMI（PentaMethylIcosane；図2のi）は
Elvert et al.（1999），ビフィタン0R（図2のk）は荻原

（2004），ビフィタン1R（図2のl），ビフィタン2R（図
2のm），ビフィタン3R（図2のn）はSchouten et al.

（1998），アーキオールはTeixidor et al.（1993），sn-2-
ヒドロキシアーキオールはHinrichs et al.（1999, 2000），
環状アーキオール1R，環状アーキオール2RはStadnitskaia 
et al.（2003），DAGEⅢ，DAGEⅣ，DAGEⅤはPancost 
et al.（2001a）を参考に同定した．クロマトクラムの一
例として，7.5 mの炭化水素画分を図5に示す．

各化合物の炭素安定同位体比の測定は，ガスクロマト
グラフ／燃焼／同位体質量分析計（GC/C/IRMS；Agilent
6890N/COMBUSTION Ⅲ/ThermoFinnigan DELTA plus 
XP）を用いて行った．分離カラムは溶融石英キャピラ

10 15 20 25 30
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図5．コアE 7.5 m試料のバイオマーカー濃度．
Fig. 5. Concentration of biomarkers in core depth 7.5 m of core E.
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リーカラム（HP-1HT，30 m × 0.32 mm i.d.；膜厚0.10 μm；
Agilent）を用い，オーブンの昇温プログラムはGC/MS
と同じ条件とした．アルコール画分の炭素同位体比測定
は，無水酢酸とピリジンを用いてアセチル化をした後に
行い，アセチル化反応にともなって起きる炭素同位体分
別は，Chikaraishi et al.（2004）にしたがって補正した．
測定値はPDBを標準物質とするδ値で表し，質量分析計
のリファレンスガスのPDB校正は，NIST標準物質NBS-
19（δ13C値＋1.95 ‰で補正）で行った．直鎖アルカンの
繰り返し測定の誤差は，通常0.3 ‰以内である．

得られたバイオマーカー濃度と，その炭素安定同位体
比を表1に示し，図4に5 mから14.6 mの測定結果をプ
ロットした．濃度は乾燥試料1 gあたりのバイオマーカー
の含有量で表した．開裂処理前後の二つのデータがある
クロセタン（図2のg）,フィタン（図2のh），PMI（図
2のi），スクアラン（図2のj）については，表1に両方
の値を記した．図4の濃度には開裂処理前後の二つのデー
タのうち大きい値をプロットし，炭素安定同位体比は，
濃度としてプロットした試料の値を使用した．図4で使
用した値は，表1に太字で表記して区別した．二種類の
試料（表1：14.6 m①，14.6 m②）のある14.6 mについ
ては，図4に両方の値をプロットしてある．

本来エーテル結合開裂処理後の試料のイソプレノイド
炭化水素濃度は，開裂処理前の脂質に開裂処理後の新た
な脂質が加わるため，開裂処理前に比較して濃度が高く
なることが期待されるが，必ずしも高くなっていない．
この理由として，開裂操作が多段階の処理で行われると
いう分析の性質上，分析過程での試料の多少の損失は避
けられず，最終的に回収できる脂質が少なくなってしまっ
たことが原因の一つと考えられる．

自生炭酸塩の安定同位体比の測定
図4に自生炭酸塩のX線粉末回折（XRD）による同定

結果と炭素安定同位体比を示す．採取した自生炭酸塩は，
粉末にして静岡大学あるいは横浜国立大学の㈱リガク製
LINT2000 XRDを用いて同定し，同定した粉末の一部を
炭素安定同位体比測定試料とした．δ13C値は，PDB標準
に対する偏差の千分率で表示した．6.8～12.10 mの
AragoniteとMG-calciteは，海洋研究開発機構のVG SIRA10
質量分析計を用い90 °Cのリン酸で反応させて測定を行っ
た．VG SIRA10質量分析計のリファレンスガスのPDB校
正は，NIST標準物質NBS-19（δ13C値＋1.95 ‰で補正）
を，試料測定と同じ90 °Cで反応させた炭酸ガスで行っ
た．1.33～4.50 mのAragoniteとLMG-Calciteが混合した
試料は静岡大学MAT251質量分析計で60 °Cのリン酸で
反応させて測定した．3.06～6.32 m，13.15～14.88 m，
および30.43 mのDolomiteおよびDolomiteとMG-Calcite
が混合した試料は静岡大学MAT251質量分析計で100 °C
のリン酸で反応させて測定した．MAT251質量分析計の

リファレンスガスのPDB校正は，NIST標準物質NBS-20
（δ13C値－1.06‰で補正）を，60 °Cで反応させた炭酸ガ
スで行った．標準試料で繰り返し測定を行ったδ13C値の
標準偏差は，どちらの装置も±0.05‰以内である．コア
5 m以浅でXRDにより同定されたAragoniteとLMG-calcite
混在部について硝酸コバルトによる染色法により鉱物を
同定したところ，1回のステージで沈殿したと考えられ
る針状結晶がAragoniteとLMG-calciteの両方からなるこ
とが確認された．このことから，この深度のLMG-calcite
は，地表近くの風化によるAragoniteの変質によって生成
したと考えられる． 

結果

古細菌のバイオマーカー
分析した19層準すべてから古細菌のバイオマーカーが

見出された（表1，図4）．ジエーテル脂質が見出される
ことや，テトラエーテル脂質のエーテル結合を開裂する
とビフィタン（図2のk‒n）が得られることは，多くの
エーテル結合が堆積物中で過去140万年間以上にわたっ
て分解されずに保存されていることを示している．これ
らの古細菌バイオマーカーの炭素安定同位体比は，一般
的な海洋における光合成生態系に属する生物の有機物が
示す－20 ‰前後の値から，メタンの影響を強く受けたと
考えられる－135 ‰まで幅広く分布した．以下に，その
詳細について述べる．

イソプレノイド型ジエーテル脂質
すべての古細菌が合成し，特にメタン生成菌が多く合

成するアーキオル（Tornabene and Langworthy, 1979; 
Koga et al., 1998：図2のa）は，62.5 mを除く計18層準
から見出された．特に7.5 m，7.6 m，14.6 mで500 ng/g
以上（最大936.8 ng/g：7.6 m）の著しく高い濃集を示し
た（図4）．アーキオルの炭素安定同位体比は，7.1 m，
7.6 m，10.8 m，12.2 m，14.6 mの4層準で－110 ‰以下
の低い値を示したことから，これらの層準に存在してい
た古細菌のほぼすべてがANME由来であることを示唆し
ている．しかし5.9 mではアーキオルの炭素安定同位体
比は－64 ‰で，ANME以外の古細菌が合成したアーキオ
ルがかなりの量で混在している可能性がある．

sn-2-ヒドロキシアーキオル（図2のb）は，計16層準
から見出された．これまでの研究によるとsn-2-ヒドロキ
シアーキオルは，古細菌の中でもメタン生成菌の
Methanosarcinales目とMethanococcales目から最もよく
見出されることが知られている（Boone et al., 1993; Koga 
et al., 1998）．sn-2-ヒドロキシアーキオルとアーキオル
の濃度は，極めて調和的に変動し，14.6 m①を除く16層
準でアーキオルが卓越していた．

14.6 m②の試料だけから，アーキオルのイソプレノイ
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ド鎖が先端で架橋した構造をもつ2種類の環状アーキオ
ル類，すなわち内部に一つの五員環を持つアーキオル1R

（図2のc）と二つの五員環を持つ環状アーキオル2R（図
2のd）が見出された（表1）．これら環状アーキオル1R
と2Rはこれまでに培養された古細菌からは見出されてい
ないが，黒海の炭酸塩堆積物中から見出されており，そ
れらの炭素安定同位体比は同時に見出された他の古細菌
バイオマーカーと同程度に低かったことから，ANME由
来の脂質であると推定されている（Stadnitskaia et al., 
2003）．14.6 m②の環状アーキオル1Rと2Rの炭素安定
同位体比は，－124 ‰と－134 ‰と低い値を示した．

イソプレノイド炭化水素
PMI（図2のi）はこれまで，好熱性メタン生成菌以外

に，中温性メタン生成菌であるMethanosarcina barkeri
（Holzer et al., 1979; Risatti et al., 1984）や海洋性メタン
生成菌Methanolobus bombayensisなどから見出されてい
る（Schouten et al., 1997）．さらに，メタン湧水付近の
堆積物からしばしば見出され，その炭素安定同位体比も
低いためにANMEもPMIを合成していると考えられてき
た（Brassell et al., 1981; Bian, 1994; Elvert et al., 1999）．
表1で示したように，PMIはコアEの17層準から見出さ
れ，その濃度は5.0～6.5 mで低く，7.1～7.6 mで著しく
高い．一方，炭素安定同位体比は5.0～6.5 mで比較的高
く（－51～－46 ‰），7.1～7.6 mで著しく低くなる（－128
～－103 ‰）（図4）．それより下位の層準では，9.8 mで
－58 ‰の比較的高い炭素安定同位体比を示す以外，濃度

は低いが炭素安定同位体比はメタンの影響を示す低い値
であった．

クロセタン（図2のg）は陸性のメタン生成古細菌であ
るMethanosphaeraの培養株からの報告が一例あるだけで
あるが（荻原, 2005b），冷湧水環境で他の古細菌バイオ
マーカーと共に見出されること，炭素安定同位体比が極
端に低い値をもつことから，ANME由来の脂質だと推定
されてきた（Elvert et al., 1999; Bian et al., 2001）．コア
Eでクロセタンは7.1 m，7.6 mの2層準だけから見出され
た（図4）．開裂操作後の試料（表1）からクロセタンが
全く検出されなかった原因として，既に述べたように開
裂操作の過程で失われ，回収されなかった可能性が考え
られる．

フィタン（図2のh）は，アーキオルのイソプレノイ
ド部分に由来する他，光合成生物の持つクロロフィルの
側鎖からも得られる．コアEでは，15層準からフィタン
が見出された．その濃度は，他の古細菌バイオマーカー
の濃度が急激に高くなる7.1～7.6 mで同様に高くなり，
その炭素安定同位体比は－122 ‰以下の値を示したこと
から，この層準で検出されたフィタンのほとんどはANME
に由来すると考えられる．5.9 mと6.5 mではその炭素安
定同位体比は－50 ‰以下になり，メタンの影響を受けた
値を示したが，5.0 mでは，－37 ‰という光合成生物由
来の脂質の炭素安定同位体比に近い値を示しており，そ
のほとんどがANME以外からもたらされたと考えられる．

スクアラン（図2のj）は，古細菌に由来する他，古細
菌以外の生物によって合成されたスクアレンが，続成作

Biphytane 0R
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Biphytane 3R
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図6．コアE各試料の4種のビフィタンの相対的産出頻度．
Fig. 6. Relative abundance of 4 kinds of biphytanes for each sample of core E.
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用により二重結合が還元されることによっても生成する．
コアEからは18層準で見出され，いずれも50 ng/g以下の
含有量であった（表1，図4）．7.1 m，7.5 m，7.6 mの3
層準では，スクアランの炭素安定同位体比は－94～－57 ‰
を示した．これらの値は，光合成由来のもの（約－20 ‰）
とANME由来のもの（最も軽い－97 ‰から判断して－
100 ‰以下？）が混合し，それらの半分程度以上がANME
由来と考えると説明が可能である．それ以外の層準のス
クアランの炭素安定同位体比は，10.8 m（－64 ‰）を除
いて，光合成生物由来の脂質が示す－20 ‰に近い値（－
36～－21 ‰）を示したことから，そのほとんどがANME
以外からもたらされたと考えられる．

ビフィタン（図2のk‒n）は，テトラエーテル脂質の
エーテル結合を開裂して得られ，計16層準から見出され
た．ほとんどの層準で，環構造をもたないビフィタン0R，
一つの環構造を持つビフィタン1R，二つの環構造を持つ
ビフィタン2R，三つの環構造を持つビフィタン3Rの4
種のビフィタンが見出された．その濃度はコア深度5.9 m，
7.5 m，7.6 m，12.2 m，14.6 mの5層準で顕著に増加し
た（図4）．4種のビフィタンの層準ごとの産出相対濃度
を図6にまとめた．この産出相対濃度からビフィタンの
組成を次の3つのパターンに分けることができる．すな
わち，産出相対濃度が，0Rが最も高く，2R，3Rがほぼ
同じで0Rの約1/4からなり，1Rが最も低くなるもの（組
成1：5.0 m，5.5 m，5.9 m，6.5 m，61.3 m，78.8 mの層
準），1Rが最も高く，順に0R，2Rと低くなり，3Rが検
出されないもの（組成2：7.1 m，7.5 m，7.6 m，14.6 m
①の層準），および0R，1R，2R，3Rの順に低くなるも
の（組成3：8.8 m，10.8 m，12.2 m，13.3 m，14.6 m②
の層準）である．組成1は，クレンアーキオータ門の浮
遊性古細菌が合成するテトラエーテル脂質のビフィタン
組成（King et al., 1998）に類似する． 

硫酸還元菌のバイオマーカー
既に述べたように，DAGE（図2のo‒s）は，非イソプ

レノイド型であるという点で古細菌に由来する脂質とは
異なり，AOMに関わる硫酸還元菌由来の化合物であると
推定されている（Pancost et al., 2001a）． コアEでは，
5種類の非イソプレノイド型ジエーテル脂質（DAGE）が
18層準で見出された．これらをそれぞれDAGE I～DAGE 
Vと表すこととする．DAGE III（図2のq）は18層準で
見出され，特に7.5 m，7.6 m，14.6 mで多く見出された．
DAGE IV（図2のr）は7.1 m，7.5 m，7.6 m，14.6 mで
見出され，DAGE V（図2のs）は7.1 m，7.5 m，7.6 m，
10.8 m，12.2 m，14.6 mの6層準で見出された．DAGE 
IVとDAGE Vの炭素安定同位体比は－128～－99 ‰を示
し，DAGE I，DAGE II，DAGE III（図2のo‒q）の値

（－116～－75 ‰）よりも低く，同試料の古細菌バイオ
マーカーの炭素同位体比とほぼ同じ値を示した（表1，図

4）．以上の結果は，DAGEの炭素安定同位体比がANME
に由来するバイオマーカーよりも10～40 ‰ほど高いと
いう従来の報告（Pancost et al., 2001a）とは異なってい
る．

考察

メタン湧水盛衰の指標としてのバイオマーカー
既に述べたようにANMEはAOM帯にだけ生息し，AOM

反応をつかさどる微生物である．AOMは，海水に一定量
含まれ，海水と一緒に堆積物表層から浸透する硫酸イオ
ンとAOM帯以深で生成するメタンとの等モル反応なの
で，堆積物の透水率が等しい場合は，メタン濃度でAOM
帯の海底面からの深度が一義的に決まる．単位体積当た
りの湧水に含まれるメタンの量が同じだと仮定した場合，
湧水量が増えればAOM帯は海底面に向かって上昇し，湧
水量が減少すると深い深度へと下降するであろう（図1）．
従って，地質試料（地層）中の，ある層準のAOMに関
わる微生物のバイオマーカー濃度の解釈には以下の要因
を考慮して慎重に行う必要がある．
1．堆積速度．

堆積速度が一定で湧水量が変化しない場合は，地層中
に同濃度のANME由来のバイオマーカーが連続して保存
されることが期待される．一方，著しく堆積速度が遅く
なり，湧水量が変わらなければ，海底面下の一定の場所
にANME由来のバイオマーカーが濃集することが起こり
得るであろう．
2．湧水量の変化．

堆積速度が一定で，その間に湧水量が一定量増大した
場合，AOM帯がメタン濃度と硫酸イオン濃度とのバラン
スが取れる位置まで海底面に向かって上昇し，海底面下
のある場所でAOMが活発になることによって，ANME
由来のバイオマーカーを濃集させることになるであろう．
湧水量の著しい増加は堆積速度とは無関係にANME由来
のバイオマーカーを短時間に濃集させるかもしれない．
メタン湧水量が減少すると，それに伴いAOM帯はメタ
ン濃度と硫酸イオン濃度とのバランスが取れる位置まで
下降していく．このことは，地層に残されたバイオマー
カーの時間的順序が，地層の層位順とは必ずしも一致し
ないことを意味している．この関係はメタン湧水に伴う
自生炭酸塩の沈殿層準と海底面との関係にも当てはまる．
AOMによって，炭酸水素イオン濃度が上昇し，自生炭酸
塩が沈殿すると仮定すると，自生炭酸塩は，AOM帯ない
し，その周囲で最も沈殿しやすくなるはずである．AOM
に関わる自生炭酸塩の沈殿条件は，湧水量の減少（ある
いは増加）によっては以前よりも深い深度で(あるいは
浅い深度で）成立することは十分にあり得る．過去の
AOMの示標としてのバイオマーカーと自生炭酸塩が異な
るのは，AOM帯があればANMEは必ず生息しバイオマー
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カーを地層中に残すが，自生炭酸塩は他の地球化学的条
件が揃わないと沈殿せず，地層中に証拠を残さない点で
ある．
3．透水性およびその変化．

透水性の良い堆積物は海水中の硫酸イオンを海底面下
に浸透させやすくし，またメタン湧水を側方に拡散させ
るので，透水性の悪い堆積物よりも，AOMはより深部で
起こることが予想される．研究対象とした地層は，いず
れも泥質堆積物（泥質砂岩と砂質泥岩）なので，透水性
に大きな違いはないと判断した．また，活発なAOMに
伴って沈殿する自生炭酸塩は，地層の透水性を下げる可
能性があるが，この評価は困難なため本研究では考慮し
ていない．
4．バイオマーカーの保存条件

バイオマーカーがどの程度地層中に保存されるかは未
知の問題である．堆積物の違いや，自生炭酸塩に取り込
まれたバイオマーカーと，そうでないバイオマーカーと
の保存されやすさの違いについては，ほとんど解明され
ていない．表1に各試料の自生炭酸塩の発達状況を，ほ
とんど発達していない（little），弱く発達している（weak），
中庸に発達している（moderate），良く発達している

（well），塊状に発達している（massive）の5段階に分け
て記載したが，自生炭酸塩の発達状況とバイオマーカー
濃度との間に何らかの関係は見出せなかった．
5．貝化石との関係．

上に議論したようにAOMに関わる微生物のバイオマー
カーが生成し保存された場所と海底面とは，AOMが海底
面上，あるいは海水中で起きていない限り直接関係しな
い．しかし，活発なAOMにより生成する高濃度の硫化
水素は，化学合成細菌を共生する二枚貝の高密度での生
息を可能にするので，バイオマーカー産出層準，あるい
は，その直上の二枚貝産出層準が湧水時の海底面と判断
することが可能である．「瀬上市民の森」の化学合成群集
はツキガイ類，ハナシガイ類，キヌタレガイ類である．
これらの二枚貝は海底面下に深く潜る深潜没性二枚貝で
あることが知られているが，どんなに深く潜っても1 m
以上潜没することは生息に酸素が不可欠なことから考え
にくい．したがって，これらの二枚貝の産出層準を湧水
時のおおよその海底面の指標としても問題ないと考えら
れる．

以上の1から5の論点を考慮し，コアEの5 mから15 m
層準のAOMに関わる微生物バイオマーカー濃度とその
炭素安定同位体比から推定できることを以下に考察する．
7.1 mから7.6 mと14.6 mに認められる古細菌と硫酸還元
菌由来と考えられる炭素安定同位体比の著しく低いバイ
オマーカー濃度のピークは，この場所で極めて活発な
AOMが起こったとの推定を可能とする．他のバイオマー
カー産出層準でもAOMは起こっていたと思われるが，そ
のメタン酸化量は7.1 mから7.6 mと14.6 m層準とは比較

にならないほど小さかったと思われ，それらの活動と
7.1 mから7.6 mと14.6 mの活動との時間的前後関係は上
記の理由から確定できないであろう．

7.1 mから7.6 mのバイオマーカーの解釈
7.1 mから7.6 mは，自生炭酸塩（Aragonite）の炭素安

定同位体比が最も低い（－54.5 ‰）層準とほぼ一致する．
自生炭酸塩の炭素安定同位体比は間 水の溶存無機炭素
の安定同位体比を反映し，それはAOM帯で最も低くな
ることが知られている（Claypool and Threlkeld, 1983）
ことから，この層準のバイオマーカー濃集から示唆され
た活発なAOMは，自生炭酸塩の炭素安定同位体比の測
定結果と調和的である．また，この層準の直上（6.5～
7 m）には湧水時の海底面の示標となる化学合成二枚貝
が最も多産する．したがって，7.1 mから7.6 mの高濃度
なバイオマーカーをもたらしたAOMは，その直上の層
準で貝化石が最も産出する6.5～7.1 mの間に海底面が
あったときに起こったと考えるのが妥当である．

6 mの層準には粒度が他の層準よりも細かい厚さ約1 m
の砂質泥岩層が挟在する（図4）．この砂質泥岩層が堆積
したときに堆積速度が遅くなり，メタン湧水が活発では
なくても特定層準（7.1 mから7.6 m）にAOMに伴う微
生物バイオマーカーが濃集したという解釈も可能なよう
に見える．6 mでは浮遊性古細菌起源と考えられるビフィ
タン3Rの濃度が顕著に高くなっており（図4），浮遊性
古細菌の生産量が一定だと仮定すると，このビフィタン
3R濃度の顕著なピークは6 mの砂質泥岩層の堆積速度が
上下の泥質砂岩層よりも遅くなっていないと説明がつか
ない．もし，堆積速度が減少すると同時に湧水量も減少
し，海底面から深さ約1.5 m付近でメタン濃度と硫酸イ
オン濃度とのバランスが成立した場合，AOMに関わる微
生物バイオマーカーは，この場所に濃集していくことが
あり得る．

しかし，以下の理由により，堆積速度の低下が7.1 mか
ら7.6 mのバイオマーカー濃度の顕著な増加に大きく寄
与したとは考えにくい．1）6 mの砂質泥岩層には貝化石
の産出がなく，メタン湧水が砂質泥岩層堆積時に起こっ
ていた証拠がない．メタン湧水が起きていない陸棚域の
AOM帯の海底面からの深度は，水深400 mで10 m，水
深20 mで4 m程度である（Borowski et al., 1999）．コア
Eの砂質泥岩層と泥質砂岩層の堆積深度は100～200 mと
推定されている（舘・間嶋, 1998）．堆積速度の低下が示
唆された6 mの砂質泥岩層とAOM起源のバイオマーカー
濃集層準（7.1～7.6 m）は最大で2 m，最小で1 m程度
しか離れていないにも関わらず，貝化石を全く産出しな
い．このことから，6 mの砂質泥岩層堆積時に湧水が起
こっていない，あるいは非常に弱かった場合は，7.1～
7.6 mよりも深い層準でAOMが起こっていたと考えられ
る．2）AOM起源のバイオマーカーは7.6 mの狭い範囲
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で非常に明瞭な濃度ピークを示す．仮に砂質泥岩層（5.5
～6.5 m）の堆積速度の低下が7.6 mのバイオマーカー濃
度ピークの原因だとすると，堆積速度の低下に合わせて
AOM帯が7.6 mにぴったりと留まるような湧水量の調和
的変動を仮定しなければならない．こうした仮定は確率
的に見ても難しいように思える．

14.6 mのバイオマーカーの解釈
14.6 mにもAOMに関わる微生物に由来するバイオマー

カーの大きな濃度ピークが見られる．この層準の約1.5 m
上位（13～13.5 m）からは二枚貝産出層が認められるこ
とから，これらの二枚貝の生息をもたらしたAOMがこ
の層準のバイオマーカーピークの原因と考えられる．13
～13.5 mの二枚貝は，他の層準と比較して，特に数が多
いようには見えない．しかし，既に述べたように，この
層準の二枚貝は，殻が完全に溶けていて，大型の合弁二
枚貝以外は殻の存在の確認が困難である．もし，殻が溶
けていなければ，より多くの個体を確認できた可能性が
ある．これに加え，この層準のバイオマーカー濃集の解
釈には，以下の三つの問題が指摘できる． 
1．比較的同位体比の重いdolomiteと共産する理由．

AOMに関わるバイオマーカーの濃集と同位体比の比較
的重いdolomite（－35.5 ‰以上）の共産は，最も難解な
問題である．一つの仮説は，元々沈殿した自生炭酸塩は
MG-calciteで，それがdolomite化を起こす過程で同位体
比が重くなったというものである．実際，このdolomite
の下位1.4 m（14.88 m）にあるdolomiteとMG-calciteの
混合した自生炭酸塩は－48.4 ‰という比較的軽い同位体
比を示すが，この自生炭酸塩と14.6 mのdolomiteからな
る自生炭酸塩の晶出時期などの関係は不明である．一方，
14.6 mの自生炭酸塩は，湧水とは関わりなく広域に渡っ
て発達しているという点で極めて特異である．SKT-7凝
灰岩層（図4）直下の層準には，塊状の自生炭酸塩コン
クリーションが，湧水が確認されている露頭地下のコア
だけでなく，湧水の証拠が認められない露頭でも，「瀬上
市民の森」地域から「氷取沢市民の森」地域にかけて東
方へ2.3 kmも追跡することができる．この湧水とは直接
関わりが無いと考えられるこれらの自生炭酸塩の沈殿が，
湧水場の自生炭酸塩の同位体比を重い側にシフトさせた
可能性が存在する．
2．バイオマーカー組成に大きな差異がある理由．

14.6 m①は，sn-2-ヒドロキシアーキオル濃度が環状
アーキオルを上回った唯一の層準である（図4，表1）．
このような濃度比はANME-2を優占種とする堆積物中で
特徴的に見出されており（Blumenberg et al., 2004），次
の章で議論するように，この層準でANME-2を優占種と
するコンソーシアムが存在していた可能性を示唆してい
る．また環状アーキオル1R，2Rもこの14.6 m①だけか
ら見出された．14.6 m①と②を比較したとき，極めて狭

い範囲で，異なるグループのANMEが含まれていたと解
釈することが可能で，AOMに関わる微生物の異なる微環
境を保存している可能性が存在する．
3．ビフィタン3Rの顕著な濃集と堆積速度の低下．

14.6 m②試料のビフィタン3Rは顕著な濃集を示すが，
14.6 m①試料からはビフィタン3Rが全く検出されなかっ
た（表1，図4）．浮遊性古細菌の指標であるビフィタン
3Rの顕著な濃集は，この層準で堆積速度の低下が起こっ
ていた可能性を示唆する．14.6 mは上で議論した6 mと
同様に上下の泥質砂岩層より泥質物の多い砂質泥岩層か
らなる点も，堆積速度の低下を示唆している．しかし，
14.6 m堆積時に起こった可能性のある堆積速度の低下は，
この層準のAOMに関わる微生物バイオマーカー濃集と
は全く関係しないと考えられる．なぜなら，既に議論し
たように，14.6 mのAOMは13～13.5 m付近の二枚貝密
集層（図4）の存在から，13～13.5 m付近に海底面があっ
たときに活発だった可能性が高い．したがって，14.6 m
が海底面であった時に堆積したビフィタン3Rと14.6 mの
AOMに関わる微生物バイオマーカーは，濃集した時代が
異なるのである．両者の濃集の時代が一致する可能性は，
海底面あるいは海水中でAOMが起こった場合だけであ
る．しかし，化学合成を行う二枚貝が14 mから16 mに
かけて全く産出しないことから，14.6 mが海底面であっ
た時に海底面で活発なAOMが起こった証拠は存在しな
い．また，海水中でAOMが起こったという想定は，当
時の海底が広範囲に嫌気的環境になることを想定しなけ
ればならず，著しく生物擾乱をこうむった堆積物に想定
することは困難である．

各層準の嫌気的メタン酸化菌組成の違い
コアEで検出された古細菌のバイオマーカー組成には，

一部の例外を除いて1）sn-2-ヒドロキシアーキオルより
もアーキオル濃度が高い，2）クロセタンが検出されな
い，3）ビフィタンが多量に検出される，という特徴が
あった．これらは，ANMEのうちANME-1に特徴的なバ
イオマーカー組成であると考えられている（Niemann and 
Elvert, 2008）．検出された古細菌のバイオマーカーのほ
とんどがANMEに由来すると仮定すると，コアEには基
本的にANME-2よりもANME-1が多く保存されていると
推定される．しかし，7.1 m，7.6 mではクロセタンが見
出され，14.6 m①ではアーキオル濃度よりもsn-2-ヒドロ
キシアーキオル濃度が高くなっているなど，ANME-2に
特徴的なバイオマーカー組成も見られる．7.1 m，7.6 m，
14.6 mはいずれもAOMに関わる微生物のバイオマーカー
濃度が高くなっている層準であり，活発なAOMをもた
らすような環境の変化（メタン湧水量濃度の変化など）
がこの層準の微生物相に影響を与えた可能性がある．



化石 87 号 坪井美里・中村栄子・間嶋隆一・北里 洋・菅 寿美・力石嘉人・加藤和浩・和田秀樹・大河内直彦・佐藤蓉子・浜名徳明

－ 18 －

浮遊性古細菌のバイオマーカー
浮遊性古細菌は，海水中に偏在するピコプランクトン

を構成する微生物として発見された古細菌である（Furhman 
et al., 1992）．ANMEがユーリアーキオータ門に分類さ
れる（Hinrichs et al., 1999)のに対して，浮遊性古細菌は
そのほとんどがクレンアーキオータ門に分類される

（Furhman et al., 1992; DeLong et al., 1994）．ピコプラ
ンクトン中に浮遊性古細菌の占める割合は，海洋表層で
は数パーセントだが，深度を増すごとに高くなり，100 m
以深では20～30 ％であると推定されている（Massana et 
al., 1997）．クレンアーキオータ門の古細菌が合成するテ
トラエーテル脂質は，内部に六員環を一つと五員環を二
つ含むビフィタン3Rと五員環を二つ含むフィタン2Rで
構成されるクレンアーキオール（Sinninghe Damsté et al., 
2002）が特に多いことが知られている（Hoefs et al., 1997; 
DeLong et al., 1998）．内部に三つの環構造を持つビフィ
タン3Rには，いくつかの構造異性体があるため，本研究
では正確な同定ができなかった．しかし，表1と図4に
示すように，すべての層準のビフィタン3Rは－25 ‰よ
り高い炭素安定同位体比を示し，メタンを利用しない浮
遊性古細菌のテトラエーテル脂質に由来しているものと
考えられる．ただし，7.5 mのビフィタン3Rは＋5 ‰と
いう非常に重い同位体比を示した．この層準は著しく
AOMが活発だったと推定した層準に一致するが，この異
常に重い同位体比については今の所説明ができない．一
方，ANMEは，ビフィタン1Rを高い割合で含むテトラ
エーテル脂質を合成する（Pancost et al., 2000b）．この
ことは，各層準において多くのビフィタン1Rが，4種の
ビフィタンのうち炭素安定同位体比が最も低いことと調
和的である（図4，表1）． 

以上のことから，ビフィタンの組成が組成1を示した 
6層準（5.0 m，5.5 m，5.9 m，6.5 m，61.3 m，78.8 m）
では浮遊性古細菌由来のものが大部分を占め，組成2を
示した4層準（7.1 m，7.5 m，7.6 m，14.6 m①）では
ANME由来のものが大部分を占めていたと考えるのが合
理的である．また組成3を示した6層準（8.8 m，10.8 m，
12.2 m，13.3 m，14.6 m②）では，浮遊性古細菌起源の
ビフィタンとANME起源のビフィタンが混合していたと
推定される．

海洋に生息する浮遊性古細菌の生態はいまだ不明な点
が多いが，メタンを代謝に用いていないため，その生産
量は海底における湧水の強弱とは直接的には関係しない．
このことはAOMが活発であった7.1～7.6 mで，ビフィ
タン3Rが顕著に増加することがない，すなわち湧水が活
発だった時代には浮遊性古細菌由来のエーテル脂質の相
対的な割合が顕著に減少していることと調和的である．
8.8～14.6 mではビフィタン1Rがビフィタン0Rの濃度を
上回ることはなく，AOMが7.1～7.6 mほど活発ではな
かった，あるいはそれを超える浮遊性古細菌の生産があっ

たと考えられる．
すでに述べたように，ビフィタン3Rはそのほとんどが

浮遊性古細菌由来と判断される．もし，浮遊性古細菌の
生物量がコアE堆積時のこの場所で一定であったと仮定
すると，既に議論したようにビフィタン3R濃度は，堆積
速度の指標となる．ビフィタン3Rは5.9 mと14.6 mの砂
質泥岩層で顕著なピークを示すことから（図4），この層
準を中心に堆積速度が低下したことが考えられる．この
2層準は，砂質泥岩層からなり，上下の泥質砂岩層より
も多くの泥質分を含み堆積速度の低下を示唆する．ビフィ
タン3R濃度の上昇から推定される堆積速度の低下は岩相
と調和的であると考えられる．

まとめ

本研究で明らかになった点を以下にまとめる．
1）分析した19層準すべてから古細菌のバイオマーカー

が見出され，多くのエーテル結合が堆積物中で過去140
万年間以上にわたって分解されずに保存されていた．

2）コア深度7.1～7.6 mと14.6 mに古細菌と硫酸還元菌
起源の顕著なバイオマーカー濃集が認められ，それら
の炭素安定同位体比は非常に低いことから，活発な
AOMがあったことが推定された．これらのAOM活動
は，化学合成二枚貝が多産する6.5～7 mと13～13.5 m
に海底面があったときにそれぞれ起こったと推定され
る．

3）14.6 m層準の2試料は非常に異なる分析結果を示し，
この解釈について微環境の異なりの可能性を指摘した．

4）ビフィタン組成とそれらの炭素安定同位体比から浮
遊性古細菌起源のバイオマーカーが，かなりの程度混
在している推定される．浮遊性古細菌は全ての層準か
ら産出していると思われ，その集積率は堆積速度の指
標として使えるかもしれない．
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