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水圏環境における白金族元素の分布と 
動態に関する研究

眞 塩　麻彩実＊

はじめに
白金族元素（ルテニウム，ロジウム，パラジウ

ム，オスミウム，イリジウム，白金）は遷移金属
元素の第 2列，第 3列に属する元素群である．金
や銀と共に貴金属元素とも呼ばれ，希少価値が高
く市場価格も高額である．主な産出国は南アフリ
カとロシアであり，日本はほぼ全てを輸入で賄っ
ているため，その供給は政治情勢に左右されやす
い．白金族元素はアクセサリー等の宝飾品として
使用されているほか，工業的に幅広く利用されて
おり，近年需要が高まっている．その用途の 1つ
に，自動車の排ガス浄化用三元触媒（自動車触媒）
がある．1970 年末に成立した米国のマスキー法
や，日本で 1976 年，1978 年に制定された排ガス
規制に対応するために，自動車に触媒を取り付け
ることが義務化されている．その結果，1990 年
以前の白金需要量は 100 トン程であったが 1990
年以降に急増し始め，1990 年代後半には 200 ト
ンを超えている（Rauch and Morrison, 2008）．
工業的に様々な場面で利用されていることによっ
て，自然環境への白金族元素の放出量も増加して
いる．その記録は，湖沼堆積物や雪氷に保存され
ており，大都市近郊の湖で採取された柱状堆積物
中の白金の濃度は，1800 年代の堆積物と比較す
ると，1970 年代後半から急速に増加している
（Raunch et al., 2004）．また，グリーンランド中
央部の観測点（標高 3238 m）で採取された雪氷
柱状試料では，約 7000 年前の雪氷中の濃度に比
べて，1990 年半ばには，白金が 40 倍，パラジウ

ムが 80 倍の濃度になっている（Barbante et al., 
2001）．これらの濃度上昇は自動車触媒からの放
出が主な原因であると考えられる．同様の濃度上
昇はピレネー山脈（Moldovan et al., 2007）や南
極大陸（Soyol-Erdene et al., 2011）でも観測され
ており，白金族元素の人為的影響は全球に及んで
いると考えられている．
一方，このような白金族元素の環境への放出は
海洋への供給量も増加させ，特に沿岸域には大き
な影響を与えている可能性がある．しかし，水圏環
境中における極微量白金族元素の挙動は，その分析
の難しさから十分に解明されていなかった．そこで，
環境中の白金族元素分析法を開発し，環境水中の
白金，パラジウムの挙動について研究を行った．

白金（Pt）
分析法の確立
高精度・高感度な白金分析法の確立を行った．
陰イオン交換樹脂（AG-1 X8）カラムを用いた
濃縮分離法を使用し，0.5 M塩酸酸性にした海水
をペリスタポンプによって通過させ白金を濃縮す
る．0.05 M 塩酸とMilli-Q 水により海塩を除去し
た後，溶離液（5M HClO4+5 M HNO3）で白金を
溶離する．溶離した白金は蒸発乾固させ，5% 
HCl 1.5 ml に溶かし，四重極型 ICP 質量分析計
（Agilent 7700; ICP-MS）で測定した．定量には
同位体希釈分析法を用いた．確立した分析法で得
られた操作ブランク値は 0.01 pmol/L，検出限界
は 0.015 pmol/L となった（Suzuki et al., 2014）．
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海水中における分布と挙動
外洋における白金の鉛直分布は，北太平洋では

表層から深層まで濃度が一定となる保存型の分布
が報告されている（Colodner et al., 1993）．一方，
インド洋では表層で濃度が高く深度と共に減少す
る除去型（Jacinto and van den Berg, 1989），大
西洋では表層で濃度が変化し深層では保存型とな
る複合型（López-Sánchez et al., 2019）と保存型
（Colodner et al., 1993）と，海域によって異なる
鉛直分布が報告されており，海域による違いを表
しているのかどうか，定かではなかった．そこで
確立した分析法を用いて西部北太平洋，オホーツ
ク海，日本海の海水中の溶存態白金を分析した結
果，0.19‒0.25 pmol/L のほぼ均一な値を示した．
西部北太平洋においては Colodner et al.（1993）
のデータと比較しても濃度に有意な差は確認され
ず，粒子態として全球的に拡散した人為起源の白
金は，海面表層に降下しても溶解することなく海
底に沈降してしまうと考えられた．さらに日本海，
オホーツク海のような縁辺海でも同じ濃度レベル
で保存型の分布を示していることから，陸からの
白金の流入は少なく，海洋における白金の滞留時
間は非常に長いと考えられた．
そこで今度は沿岸域における白金濃度を調べた．

房総半島沿岸から仙台湾までの沿岸域における白
金濃度は 0.20‒1.5 pmol/L となり，最大値は房総
半島沿岸の海底直上で観測された．100 m以浅の
測点では深度が深くなるにつれて白金濃度が上昇
する傾向がみられ，これは岩手県大槌湾でも同様
の傾向が確認できた．また，沖から離れた測点で
は保存型の分布となり，外洋海水と同じような濃
度分布を示した．表層では濃度が低いことから，
湾内の高濃度の白金が沿岸まで影響しているとは
考えにくく，海底堆積物から白金が供給されてい
ると考えられる．さらに仙台湾沖よりも房総半島
沖の測点において濃度が高くなっており，都市域
の人為的影響が日本の沿岸域にまで広がっている
と考えられた．

河口域における分布と挙動
沿岸域ではスペインのレレス河口域で 0.40‒
0.62 pmol/L（Cobelo-García et al., 2013），フラン
スのジロンド河口域で 0.35‒0.84 pmol/L（Cobelo-
García et al., 2014）と外洋よりも高い白金濃度が
報告されている．日本の荒川では0.15‒7.74 pmol/L
（Obata et al., 2006; Mashio et al., 2016）と，都市
域でより濃度が高くなる傾向があり，都市部から
放出された人為起源白金が河川を介して沿岸海洋
へ供給されると考えられる．そこで河口域の分布
と挙動を調べた．
岩手県大槌湾（0.40‒1.99 pmol/L）においては，
海底付近で溶存態白金濃度が最大値を示す傾向が
あり，堆積物も沿岸域における溶存態白金の供給
源であると考えられる（Mashio et al., 2020）．表
層堆積物中の白金濃度は，レレス川において平均
1.2 ng/g（Cobelo-García et al., 2013），岩手県大
槌湾では 0.46‒14.4 ng/g（Mashio et al., 2020）で
あった．さらに堆積物に対して逐次抽出法適用し
たところ，白金は多くが残渣態に含まれているも
のの，イオン交換態や鉄マンガン酸化物態からも
検出された（Mashio et al., 2021）．
天然水中では，白金は 2つの酸化状態（Ⅱおよ
びⅣ）で存在する（Gammons 1996）．河川水中
と海水中では，Pt（Ⅱ）および Pt（Ⅳ）の支配
的な無機形態は異なっており，河川水中は Pt
（OH）2 および Pt（OH）5-，海水中は PtCl42- および
PtCl5（OH）2- が存在する．さらに，一般的な河
川・海水の条件ではそれぞれ Pt（OH） 2，PtCl5
（OH）2- が優占種であると考えられている（Cobelo-
García et al., 2013）．堆積物のイオン交換態白金
の溶出メカニズムとして，河口では粒子態の
Pt（OH）2として存在する白金が，海洋に流入する
と塩分の上昇とともに PtCl5（OH） 2- に変化する
（図 1）．この反応には時間がかかるため，河川か
ら輸送され沈降した粒子態白金が，堆積後も反応
して溶出していると考えられる．
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パラジウム（Pd）
分析方法
水圏環境中のパラジウムは極めて濃度が低く

（pmol/L レベル），その分析は，試料マトリック
スや試薬に由来する物質の影響を受けやすいため
困難とされている．ICP-MS では，パラジウムの
同位体の質量と似た質量を持つ化学種がスペクト
ル干渉を引き起こす可能性があり，106Pd ではカ
ドミウム（106Cd）やジルコニウム酸化物（90Zr16O）
が該当する．検出限界の観点から現在では ICP-
MS が利用されることが多く，ICP-MS ではスペ
クトル干渉を除去するために，コリジョン・リア
クションセルを用いることができる．しかし，干
渉元素と比較して濃度が非常に低い環境水中のパ
ラジウムを直接測定することは装置の機能を用い
るのみでは困難であり，信頼できる値を算出する
ためには測定が可能な濃度まで前濃縮し，マト
リックス成分と分離する必要がある．パラジウム
の前濃縮には陰イオン交換樹脂（Lee 1983），ポ
リアニリン（Krishna et al., 2009），メソポーラス
シリカ（Leśniewska et al., 2020）を用いた方法
がある．しかし，いずれの方法も操作ブランク値
や検出限界が高く，水圏環境中における極微量の
パラジウムを正確に分析できているかは定かでは
なかった．そこで Pd分析方法の検討を行った．
テフロン製のカラムに陰イオン交換樹脂（AG1-X8）
を充填し，模擬海水試料を通液して海水中の Pd
をカラムに捕集した．HNO3，HCl，超純水を通液
して夾雑物を除去した後，HNO3 を用いた溶離液

を重力落下で通液して Pd を溶出した．溶出液は
0.1 mL以下まで蒸発乾固させ，1% HCl 1.5 mLで
測定溶液を作成した．測定にはアンモニアダイナ
ミックリアクションセル（NH3 DRC）を搭載し
た ICP-MS（NexION 2000; PerkinElmer）を用い
た．確立した分析手順を図 2に示す．前濃縮では
除去しきれずブランク値が高くなる要因であった
90Zr16O+ に起因する同重体干渉は，ICP 質量分析
計においてNH3 DRC を用いることで改善した．
また Sr+ と NH3 との反応で生じる 88Sr14N1H3+ に
よる同重体干渉は，NH3 ガス流量を 1.8 mL/min
以上，Rpq を 0.81 に設定することで抑制が可能
であった．いずれの場合も，NH3 ガス流量をあげ
ることで多原子イオンとNH3 との反応が進行し，
干渉が除去されたと考えられる．確立した分析法
の検出限界は 0.040 pmol/L， ブランク値は
0.050 pmol/L となった（Mashio et al., 2022）．

外洋におけるPdの鉛直分布
東部北太平洋（CL-2）と大西洋（BATS）に
おける Pd の鉛直分布を図 3 に示す．CL-2 では
表層から中層にかけて 0.2‒0.3 pmol/L の範囲で変
化し，水深 2000 m以深では 0.1 pmol/L まで減少

図 1．河口域における白金の挙動

図 2．確立した Pd分析方法



海洋化学研究　第37巻第 2号　令和 6年 11 月74

し，除去型の鉛直分布を示した．これは Pd が大
気または陸棚領域から供給され，海底にいくにつ
れて除去されたことを意味する．先行研究で唯一
外洋における Pd 分布が報告された Lee（1983）
では，北太平洋東部で栄養塩型の分布を示した．
しかし GF-AAS を用いて分析しており，ブラン
ク値，検出限界が高かったことから信頼性が低い．
現在のところ異なる鉛直分布が海域の違いによる
ものなのか，分析方法の違いによるものなのかは
不明なため，今後さらなる調査が必要である．ま
た大西洋（BATS）では，100 m と 1000 m のみ
測定され，類似した濃度となった．大西洋と太平
洋の Pd 濃度分布の違いは，表層で供給される
Pd 粒子の違いが影響している可能性もあるが，
生物地球化学的サイクルを議論するには更に多く
のデータが必要である．

沿岸域における濃度分布と挙動
沿岸域である有明海において Pd 鉛直分布を測

定した．同じく沿岸域で採取して岩手県大槌湾の海
水や外洋海水と比較して，Pd濃度は高くなった．
有明海は湾口である早崎瀬戸でのみ海水が交換

される閉鎖性内湾である．一方，大槌湾は有明海

よりも湾口が広い半閉鎖性内湾である．そのため，
大槌湾は外洋海水の流入による影響をより強く受
け，外洋海水と同程度の Pd 濃度となったと考え
られる．海水の平均滞留時間は有明海で 2.1 カ月，
大槌湾で 0.5 カ月と有明海の方が長い．さらに河
川流量は有明海で約 350 m3/s，大槌湾で約
32 m3/s と推定され有明海の方が多い．そのため，
有明海では淡水や海底堆積物からの Pd の供給に
よる影響を一層強く受け，Pd 濃度が比較的高く
なったと推察される．また，有明海の Pd 濃度は
最大 20.2 pmol/L となり，外洋での一般的な Pd
濃度（約 0.2 pmol/L）と比較して約 100 倍高いた
め，人為的影響を受けている可能性も否定できな
い．
有明海では回収率が低く測定できなかった水深
がいくつかあった．有機物による影響を受けた可
能性があると考えられるため，今後紫外線照射に
よる有機物分解を適用して分析する必要がある．
有明海での鉛直分布より考察された沿岸域での
Pd 挙動を図 4 に示す．流入河川からも Pd は検
出されており，海水の塩分変化から，表層は河川
水の影響をうけて濃度が高くなる．さらに海底に
近づくにつれ濃度が上昇する傾向があることから，
堆積物から Pd が供給されていることがわかる．
湾口部分では強い潮流が発生しているため，海底
堆積物に吸着している Pd がより容易に溶離する
ため，湾奥に比べて海底で濃度が高くなる．湾内
では海流によって比較的高濃度の Pd が拡散され，

図 3．外洋における Pdの鉛直分布

図 4．沿岸域における Pdの挙動
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湾内全体で外洋海水よりも濃度が高くなると考え
られる．

まとめ
環境水における白金やパラジウムの高感度定量

法として，陰イオン交換樹脂カラムを用いた固相
抽出とICP質量分析を適用した分析法を確立した．
本分析法で得られた検出限界は外洋海水中の濃度
分析が可能なレベルであり，高精度な分析が可能
になった．さらに様々な海域でのフィールド観測
と室内実験を適用し，海洋における挙動を解明し
た．沿岸海水では，海底で濃度が高くなり堆積物
から海水に白金やパラジウムが供給されているこ
とが示唆された．
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亜寒帯北太平洋とインド洋における 
Zr，Nb，Hf，Ta の海洋地球化学

植 木　隆 太＊

1．はじめに
海水中の微量元素濃度は，海域，水深，季節に

よって大きく変動するため，海洋における物理，
化学，生物過程のトレーサーとなる．海水中溶存
態元素の鉛直分布は，主に保存型，スキャベンジ
型，リサイクル型の 3 つに分類される（図 1）
（James, 2005）．保存型は濃度が表層から深層ま
で一様な鉛直分布であり，モリブデン（Mo）や
ウラン（U）などが属する．スキャベンジ型は，
表層で濃度が高く深層で減少する鉛直分布であり，
アルミニウム（Al）や鉛（Pb）などが属する．
リサイクル型は濃度が表層で低く，深層で増加す
る鉛直分布であり，主要栄養塩元素（P，N，Si）
が代表的である．
海水中溶存態元素の水平分布には海洋大循環が

大きく影響する．海洋大循環は海水の塩分と温度
で決まる密度によって駆動されるので熱塩循環と

も呼ばれる（Roy-Barman and Jeandel, 2016）．
現代の海洋では，北部北大西洋で北大西洋深層水
がつくられ，南へと流れる（図 2）．北大西洋深
層水は南極海でつくられる南極底層水と混じりな
がら南極海を東へ流れる．この深層水はやがてイ
ンド洋と太平洋へ流れて北上する．深層水の年齢
はインド洋北部では 1900 年，太平洋北部では
2200 年に達する．深層水中主要栄養塩元素の濃
度は，海洋大循環に沿って大西洋，インド洋，太
平洋の順に増加する．これは，深層水が進んでゆ
く間に，生物起源沈降粒子から溶解する元素が深
層水の年齢とともに蓄積されるためである．この
ようにリサイクル型元素の海洋分布は生物地球化
学循環によって制御されていると考えられてきた．
ジルコニウム（Zr），ニオブ（Nb），ハフニウ
ム（Hf），タンタル（Ta）は，価数が高いイオン
となるため造岩鉱物の結晶に入り込みにくく，不

図ϭ図 1．海水中溶存態元素の鉛直分布の分類（James, 2005）
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適合元素と呼ばれる．海水中の Zr，Nb，Hf，Ta
は Zr（OH）5‒，Nb（OH）6‒，Hf（OH）5‒，Ta（OH）5の
ような水酸化物錯体として存在する（Byrne, 
2002）．海水中の濃度比 Zr/Hf と Nb/Ta は水塊
によって大きく変動することから，海洋循環の新
しいトレーサーとして有用だと考えられている
（Firdaus et al., 2011）．しかし，これら 4元素の
海水中濃度は pmol/kg レベルと極めて低く，そ
の定量は分析化学において困難な課題である．そ
のため，現代海洋における 4元素の濃度分布に関
するデータは少なく，海洋における 4元素の循環
はよく分かっていない．本研究では，海水中 Zr，
Nb，Hf，Ta の高精度で簡便な分析法を確立し，
北太平洋およびインド洋（図 3）における 4元素
の溶存態（d）と全可溶態（td）の濃度分布を明
らかにし，その分布を支配するメカニズムを考察
した．

2．海水中 Zr, Nb, Hf, Ta の分析法
これら 4元素は海水中で濃度が極めて低く，海
水の主要成分が測定を妨害するため 4元素の濃縮
分離が必要である．濃縮分離ではキレート樹脂を
用いた固相抽出を行い，海水試料 250 g を最終的
に 5 g までにし，50 倍濃縮した．キレート樹脂
は 8 ヒドロキシキノリン基をもつ TSK-8HQ を
用いた．具体的にはキレート樹脂カラム内を緩衝
液で pH5.2 にコンディショニングした後，同じ
pHに調製した海水試料をカラムに通液し，4元
素を捕集した．カラム内に残存する海水の塩分は，
緩衝液を通液して除去した．カラムに捕集された
4元素は 5 mol/kg HFによって溶離した．溶離液
を約 0.1 g 残るまで蒸発させ，4 元素を 2 mmol/
kg HF+0.5 mol/kg HNO3 に再溶解後，ICP-MS
（Thermo Fisher Scientific Element 2）で定量し
た．混合海水を用いた添加回収実験では，Zr，
Nb，Hf，Ta の回収率はそれぞれ 100±4%，101
±3%，100±4%，103±6%（n=10）であった．
先行研究において，海水試料を保存している間
にTaがボトルの壁に吸着することが指摘された
（Tanaka et al., 2019）．そこで，本研究で分析し
た海水試料の保存中における 4元素の器壁への吸
着率を調べた．海水試料は 2 mmol/kg HF+ 
10 mmol/kg HCl になるように酸を添加し保存し
た．亜寒帯北太平洋試料は保存期間が約 8年であ
り，4 元素の吸着率は 10% 以下でした．インド
洋試料は保存期間が 12 年以上あり，Zr，Nb，Hf
の吸着率は 10% 以下でしたが，Ta は 40% ほど
あった．よって，インド洋試料はTa がボトルに
吸着しており，インド洋のTa濃度は過小評価さ
れている可能性がある．海水試料中でTaを安定
に保存するためには海水への酸添加が不十分であ
り，今後更なる検討が必要である．

3． 亜寒帯北太平洋における Zr，Nb，Hf，
Ta の東西断面分布
亜寒帯北太平洋（47°N，160°E‒51°N，160°W）
における Zr，Nb，Hf，Ta の東西断面分布を明
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図 2． 海洋大循環の概念図（Roy-Barman and Jeandel, 
2016）
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図 3．本研究における観測点
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らかにした．dZr，dNb，dHf，dTa の濃度範囲
は そ れ ぞ れ 30‒276 pmol/kg，1.0‒2.6 pmol/kg，
0.09‒0.78 pmol/kg，0.006‒0.026 pmol/kg だった．
95% の試料において 4元素の全可溶態 tdMと溶
存態 dMの濃度に有意な差がなく，置換活性粒子
態 lpM 濃度は検出されなかった．dZr と dHf の
濃度は表層から深層にかけて増加したが，dNb
と dTa の濃度は表層と深層でほとんど差が見ら
れなかった．dZr，dNb，dHf の濃度は北太平洋
における先行研究（Tanaka et al., 2019; Firdaus 
et al., 2011）の結果とほぼ一致した（図 4）．dTa
の濃度は先行研究（Tanaka et al., 2019）の結果
とほぼ一致した．しかし，dTa 濃度は先行研究
（Firdaus et al., 2011）の結果よりも 5分の 1程度
低い値であり，先行研究（Firdaus et al., 2011）
は系統誤差の影響を受けていたと考えられる．先
行研究（Firdaus et al., 2011）は標準試料の器壁

にTa が吸着したため，検量線法で系統誤差を生
じた可能性がある．

4． インド洋における Zr，Nb，Hf，Ta の南
北断面分布
インド洋・南極海（62°S，40°E‒17°N，69°
E）の Zr，Nb，Hf，Ta の南北断面分布を明らか
にした．インド洋・南極海における dZr，dNb，
dHf，dTa の濃度範囲はそれぞれ 8‒348 pmol/kg，
1.3‒4.3 pmol/kg，0.06‒1.06 pmol/kg，0.006‒0.028 
pmol/kg だった．インド洋の dZr と dHf は亜寒
帯北太平洋と同じく表層から深層にかけて増加し，
鉛直分布はケイ素（Si）のような主要栄養塩元素
と似ていた（図 5）．主要栄養塩元素の深層水濃
度は大西洋，インド洋，太平洋の順で増加するこ
とが知られている．これは主要栄養塩元素が生物
起源沈降粒子から溶解し，深層水の年齢とともに

図ϰ

%'0� %'09

%'15
671�

؏଎఼

図 4． 亜寒帯北太平洋における dZr，dHf，dNb，dTa の鉛直分布．本研究の結果を先行研究（Tanaka et al., 2019; 
Firdaus et al., 2011）と比較した．
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蓄積されるためと説明されている．しかし，イン
ド洋深層水の dZr と dHf の濃度は亜寒帯北太平
洋の深層水の濃度よりも高く，従来のリサイクル
型の鉛直分布とは異なる．よって，海洋における
Zr，Hf，Nb の分布は主要栄養塩と同じ生物地球
化学的循環によってのみ制御されているわけでな
く，局所的な供給源によって強く影響されている
と考えられる．そこで，大陸起源物質のトレー
サーであるAl 濃度との関係を調べた．インド洋
の dAl 濃度は北太平洋と比較して明らかに高く，
深層においても 2‒4 倍程度高い（Thi Dieu Vu 
and Sohrin, 2013, Zheng et al., 2019）．インド洋
と亜寒帯北太平洋の深層水（>1400 m）において
dZrとdHfの濃度はdAl濃度と相関があった（dZr: 
R2=0.31，dHf: R2=0.60）．また，表面水中の dZr と

dHf の水平分布は，dAl と似ていた．これらのこ
とから，亜寒帯北太平洋と比べてインド洋では，
dZr と dHf は花崗岩質大陸起源物質の影響をより
強く受けていると考えられる．深層水（>1400 m）
の dNb 濃度も dAl 濃度と弱い相関があった
（R2=0.10）．
インド洋の dZr/dHf 比は，明らかに水塊に
よって大きく変動している（図 6）．さらに，深
層水（>1400 m）の dZr/dHf 比は北大西洋，イ
ンド洋，北太平洋の順で増加する（図 7）．dHf
は dZr に比べて粒子によって優先的に除去され
るため（Censi et al., 2018; Sasmaz et al., 2021），
これらの傾向は海洋大循環中に海水から dHf が
優先的に除去されることを反映していると考えら
れる．dHf の優先的除去は河口域でも観察されて
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図 5． インド洋と亜寒帯北太平洋における dZr，dHf，dNb，Si（OH）4，dAl の鉛直分布．亜寒帯北太平洋の dZr，dHf，
dNb のデータはTanaka et al., 2019 から一部引用．dAl データはThi Dieu Vu and Sohrin, 2013（インド洋），
Zheng et al., 2019（亜寒帯北太平洋）から引用．
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おり，河口域の水における dZr/dHf 比は塩分濃
度とともに増加すると報告されている（Godfrey 
et al., 2008）．dZr/dHf 比は，河川水では大陸地
殻の値に近い 70～80 であり，河口域の水では塩
分濃度の増加とともに 110 以上に増加する．また，
dZr と dHf は花崗岩質大陸起源物質から供給され
ており，インド洋と太平洋で異なる傾向が形成さ
れる一因となっている可能性がある．これらのこ

とから，dZr/dHf 比は地球規模の海洋循環のト
レーサーとして有用であると考えられる．

5．おわりに
本研究では，Zr，Nb，Hf，Ta の亜寒帯北太平
洋東西断面分布とインド洋南北断面分布を初めて
報告した．海水中の Zr と Hf の鉛直分布は栄養
塩型の鉛直分布であり，Zr およびHf と Si（OH）4
との間に強い相関があることから，これまで海洋
における Zr と Hf の分布は Si と同様な生物地球
化学的循環によって制御されると考えられていた．
しかし，本研究は，海水中の Zr と Hf が大陸起
源物質供給の影響を強く受けていることを明らか
にした．また，Zr/Hf 比は大陸地殻，大西洋，イ
ンド洋，太平洋の順で増加しており，Zr に比べ
てHf が除去されやすいことを明らかにした．従
来，海洋地球化学において，インド洋と太平洋の
特徴の違いについてはほとんど議論されていな
かった．海水中の不適合元素は花崗岩質大陸にお
ける風化からの供給の影響を強く受けるため，イ
ンド洋と太平洋において濃度分布に明確な違いが
現れたと考えられる．これは海洋地球化学に新し
い視座をもたらす重要な成果である．

図ϲ

図 6． インド洋・南極海におけるT-S 図．点の色は dZr/dHf 比（本研究の結
果）を示す．インド洋で特定できた水塊をアルファベット表記で示す．

図ϳ

図 7． 深層水（>1400 m）における dZr 濃度対 dHf 濃
度のプロット（北大西洋：Godfrey et al., 1996，
南極海・インド洋：本研究，亜寒帯北太平洋：
Tanaka et al., 2019; 本研究）．破線は dZr/dHf 比
を示す．実線は大陸地殻の Zr/Hf 比を示す
（Rudnick et al., 2003）．
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