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序

　気象研究所地球化学研究部では，気侯変動・地球環境問題の解明・予測への貢献を大きな目標とし

て研究の推進を図っている。これは地球環境に関連する近年の諸問題の多くが地球上での化学物質の

循環に関連して発生しており，これらの物質循環のメカニズムの解明が現在最も重要な課題となって

いるからである。

　地球温暖化・気侯変動をもたらす大気微量気体の増加，降水の広域酸性化，重金属・放射能汚染の

拡大などのように，人類活動の大幅な増大に伴う人為起源物質の環境への大量導入によって，地球環

境は最近の数十年間にかつてないほど急激で広範囲な化学的変化を起こしており，これが社会経済的

に重大な影響をもたらしつつある。この変化の現状を時・空間的に正確にかつ総合的に把握し，変化

のメカニズムの解明と，結果の予測を行うことは，国内外の社会的要請に応えるとともに，学問的に

もきわめて重要である。

　このため，地球化学研究部では，大気・海洋・地殻中の化学物質の濃度や挙動解析のための新しい

手法を開発し，それに基づいて，各環境における化学物質の特性の把握や，環境間の物質交換過程な

どを含む物質循環の素過程の解明の研究を推進している。

　特に，「温室効果気体を含む大気微量成分の挙動とそれを支配する要因の研究」，「大気・海洋間の

物質交換に係わる諸過程の研究」及び「海洋における生物地球化学的諸過程の研究」に重点を置き，

これらの研究に関連して「海洋と大気の人工放射性核種の動態に関する研究」も精力的に推進してき

た。

　地球化学研究部で推進するこれらの研究成果は，気象庁における大気，海洋の気侯変動観測・監視

業務や環境気象業務の推進・改善等に役立てられているとともに，世界気侯研究計画（WCRP）や地

球圏一生物圏国際協同研究計画（IGBP）などの国際的に推進されている重要な地球環境問題の研究

計画にも寄与するものである。

　得られた研究成果は，行政的報告書の他に，関連する内外の様々な学会誌等に個別に投稿されて論

文として発表されているが，1年間の成果をまとめて概観できる年報的な英文報告物がこれまで作成

されていなかった。1995年と1996年の最近の研究成果の概要をひとつの印刷物にまとめることによっ

て，この間に行った研究の成果を一望してその足跡を確認し，今後の研究活動に役立たせるととも

に，英文印刷物として地球化学研究部の研究成果の概要を広く内外に示すことにより，研究の一層の

推進に役立てることができるものと考えている。

平成ll年1月

地球化学研究部長伏見克彦
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Geochemical　Study　of　the　Atmosphere

　　　　　　and　Ocean　in　l995an（1　1996

Forewor（1

　　　Contribution　to　society　and　science　through　geochemical　study　by　clarifying　the　earth’s　changing　climate

an（i　environment　is　the　most　important　objective　of　the　Geochemical　Research　Department（GRD）of　the

Meteorological　Research　Institute（MRI）．Most　recent　environmental　problems　have　occurred　in　comection　with

chemical　substance　cycling，and　science’s　most　important　task　is　to　clarify　the　mechanism　of　substance　cycling．

　　　The　earth’s　chemical　environment　has　changed　rapidly　in　the　last　deca（1es，due　to　the　massive　introduction

of　anthropogenic　substances　caused　by　the　abrupt　expansion　of　human　activities，such　as　increasing　atmospheric

trace　gases　lea（ling　to　global　warming　and　climate　change，the　wide－ranging　expansion　of　acid　rain，heavy　metals，

and　radioactive　substances．This　change　has　brought　serious　ef応ects　on　society　and　economics．It　is　also

scientifically　important　to　meet　the　needs　of　society　to　un（1erstan（l　the　change　precisely　and　comprehensively，

temporally　and　spatially，and　to　clanfy　mechanisms　to　predict　consequences．

　　　To　meet　these　scientific　an（1social　needs，scientists　in　the　GRD　have　promoted　the　development　of　new

metho（1s　for　analyzing　chemical　substances　in　the　atmosphere，ocean，and　earth’s　crust，and　the　study　of

geochemical　cycle　processes　of　substances　in　the　environment　and　exchange　processes　between　environments．

Our　recent　studies　focus　on　the　behavior　of　atmospheric　trace　components　inclu（1ing　greenhouse　gases，gas　and

particle　air／sea　exchange　processes，biogeochemical　processes　in　the　ocean，an（l　in　connection　with　these

geochemical　studies，behavior　of　artificial　radioactive　nucli（ies　in　the　ocean　and　atmosphere．

　　　These　studies　are　expected　to　be　useful　for　promoting　and　improving　Japan　Meteorological　Agency（JMA）

business　in　the　fields　of　climate　and　environmental　observation　an（l　monitoring　and　to　contribute　to　intemational

scienti丘c　studies　such　as　the　World　Climate　Research　Program（WCRP）and　Intemational　Geosphere－Biosphere

Program（IGBP）．

　　　Our　results　are　submitte（l　to　and　publishe（l　in　numerous　scientific　papers　and　a（lministrative　documents．

Annual　English－1anguage　summaries　remain　to　be　published　yet，however．Such　summaries　wou1（1，I　believe，be

very　usef可in　providing　a　bir（1’s－eye　view　of　our　studies　in1995and1996，and　to　make　known　our　scient茄c

prospects。

Katsuhiko　Fushimi

I）irector，GR】D

一1一



Technical　Reports　of　the　MRI，No．371999

VOYAGE　STATISTICS

Shipboar（［observations　in　l995

Cruise Ship Track／Sampling　site Substance

KH－90－2　R．V。H盈μhoハ4α川　Tokyo（September3，1990）一Suva（Fiji）一

　　　　　　　　　　　　　Papeete（Tahiti）一Honolulu（October25，1990）
KH－90－3　R。V．H砥μho　Mα7μ　Honolulu（October31，1990）一Rabau1（Papua　New

　　　　　　　　　　　　　Guinea）一Guam－Tokyo（December14，1990）
Ry－79－01　R。V。Ryo吻Mα7麗

Ry－80－01　R．V．R』yo血ハ4α耀

Ry－81－01　R．V．Ryo血ハ4α7μ

Ry－82－01　R．V．R』yoゲ麗1吻耀

Ry－83－01　R．V．Ryoブμル毎耀

Ry－84－01　R．V．Ryoブμハ4α砺

Ry－85－01　R．V．R』yo∫麗ハ4α7μ

Ry－86－01RV。Ry⑳Mαrμ
Ry－86－04R．v．Ryo吻Mα川
Ry－86－07　R．V．RyoプμMα耀

Ry－86－08　RV。Ko吻Mα7μ

Ry－86－09　RV，Ryo吻ハ4α川
Ry－87－01　R、V．Ryo∫μハ4α耀

NA－87－01R．V．1〉α醜sh珈8
Ch－87－03　　R．V．Choゾiμ　ハ4α7麗

Ry－87－04　RV．Ryoブμハ4α耀

Ko－87－08R．V．Koルハ4α耀

Ry－88－01　R．V．Ryo吻ハ4α配

137。E　transect（January1979）

137。E　transect（January1980）

137。E　transect（Jan．一Feb．1981）

137。E　transect（January1982）

137。E　transect（January1983）

137。E　transect（Jan．一Feb．1984）

137。E　transect（January1985）

137。E　transect（January1986）

3150N，145．3。E（April21，1986）

34。N，137。E（July21，1986）

43。N，1380E－45．3。N，145QE（Aug．1986）

35．3。N，1410E－38．5。N，145．50E（Sep．1986）

137。E　transect（January1987）

4。N，180。E－6．2。N，159．8。E（Feb．1987）

27．8。N－130。7。E（March1987）

31．5。N，145．70E（April1987）

415。N，147。E－44．20N，141。E（Aug。1987）

1370E　transect（January1988）

pCO2

pCO2

　137Cs

　137Cs

　137Cs

　137Cs

　137Cs

　137Cs

　137Cs

　137Cs

　137Cs

　137Cs

脳・137Cs

1糾・137Cs

　137Cs

1餌・137Cs

134・137Cs

134・137Cs

134・137Cs

　137Cs

KH－93－4　R．V．伽ん麗hoハ伽μ22．80N，1580W－45．20N，165．5。E（Oct．一Nov．1993）Protein

一2一



Technical　Reports　of　the　MRL　No．371999

Shipboard　observations　in　l996

　　　　　　Cmise　　　　Ship　　　　　　　　Track／Sampling　site　　　　Substance

NA－8701　R．V．陥孟5配sh枷α

NA－8901
NA－9001
NA－9101
LIDAR
LIDAR
TOCS
TOCS
KH－90－2

R．V．1V砿sμsh珈α

R．V．ノ〉ヒz孟5配sh’ηzα

R．V．1％応配sh枷α

R．V．κα∫』yo

R．V．κα∫yo

RV．κα∫』yo

R．V．κα∫』yo

R．V．Hαんκho

KH－90－2　R．V．Hαんμho　Mα濯

KH」90－3
KH－91－3

R．V．Hαんμhoル毎rμ

R．V．Hαたμhoルfα7μ

KH－93－4　R．V．Eαんμhoルfαrμ

Ry－90－01　R．V。Ry（功¢Mα7μ

Ry－91－01

Ry－91－06

Ry－92－01

Ry－92－06

Ry－93－01

Ry－93－06

Ry－87－01

Ry－88－01

Ry－89－01

Ry－90－01

Ry－91－01

Ry－92－01

Ry－93－01

WOCEI

R．V．R』yqルハ4αrμ

R．V．Ry吻〃47μ
R．V．R』y⑳ハ4α7μ

R．V．R』y⑳ルfα耀

R．V．Ry⑳Mα濯
R．V．Ry⑳ハ4α耀
R．V．R』y⑳Mα耀
R．V。Ry⑳ハ4αrκ

R．V．Ry⑳ルfα耀
R．V，Ry（抑1協α7μ

R．V．Ry｛珈ルfα7麗

R。V．Ry⑳〃iα川
R，V．Ry⑳Mαrμ
R。V。κα∫yo

WOCEII　R．V．κα∫yo

JKRJE
JARE34

R．V．0舵αn
I．B．F刃。∫

Westem’andcentralequatorialPacific（WCEP）

　　　（Janua可一Febnlaτy1987）

WCEP（January－Febmary1989）
WCEP（January－Febmary1990）
WCEP（January－February1991）
WCEP（November－December1992）
WCEP（January－February1994）
WCEP（November－December1992）
WCEP（November－December1994）
WCEP（September－December　l990）

pCO2，CH4
pCO2，CH4
pCO2，CH4
pCO2，CH4
　pCO2
　pCO2
　pCO2
　pCO2
　　pCO2．
　Protein，

　POC，PN，

　PCAA
Westem，centralNorthPacific（WCNP）
　　　（September1990）

WCEP（September－December1990）
WCNP（May1991）

WestemNorthandwestemequatorial
Pacific（October－November1993）
137。E　transect（Januaす1990）

137。E　transect（January－February1991）
137。E，155。E　transects（June－July1991）

137。E　transect（January－Februa理1992）
137。E，155。E　transects（June－July1992）

137。E　transect（Janua理一February1993）
137。E，155。E　transects（June－July1993）

137。E　transect（JanuaU－Febmaワ1987）

1370E　transect（January－Febnlary1988）

137。E　transect（January－Febmary1989）

137。E　transect（Janua甲一February1990）

137。E　transect（January－Febnlary1991）

137。E　transect（JanuaW－February1992）

1370Etransect（January－February1993）

Protein，

POC，PN、
PCAA
　pCO2
Protein，

POC，PN，
PCAA

Protein

Protein，

POC，PN，
PCAA
pCO2
pCO2
pCO2
pCO2
pCO2
pCO2

　CH4
　CH4
　CH4
　CH4
　CH4
　CH4
　CH4

WestemequatorialPacific（October1992）t，S，02，
　　　　　　　　　　　　　　　　　　Nutrients
WestemequatorialPacific（February1994）t，S，02，
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Nutrients
Japan　Sea（March－Apri11994）　　　　　t，S
Indian　and　Southem　Ocean

　　　　（November1992－March1993）Protein
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Plane　Observations　From　Caims／Sydney，Austraha，to　Na㎡ta，Japan，Since　Ap㎡l　l993
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Radioactive　fallout　observadons　since　l958
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Fig．3　Ra（1ioactive　faHout　samphng　site＆　（Hkose，1995a）
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1NTERNATIONAL／NATIONAL　PROGRAMS

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Table1　19951nternational／NaUonal　Programs

Intemational　Study　Number

WCRP／WOCE

IGBP／JGOFS

IGBP／IGAC

1．1，12，1．3，4．1，4．2，4．3

2．1，5

National　Study　Number

JASRE
（Reallocation　fund　from　the　Science　and　Technology

Agency　of　Japan）

JASBEGGA
（Reallocation　fund　from　the　Science　and　Technology

Agency　of　Japan）

GASREPA
（Grant－in－Aid　from　Ministry　of　Education，Science　and

CultureofJapan）

MRI／JMA　operating　funds

3．1，3．2，3．3，3．4，4．3，6

1．1，1．2，1．3

4．1，4．2

1．1，1．2，1．3，2．1，4．1，4．2，5

Table2　19961nternationa1／National　Programs

Intemational　Study　Number

WCRP／WOCE

IGBP／JGOFS

IGBP／IGAC

3．1，皿

2．1，2．2，2．3，5。1，　5．2，5．3，5．4，5．5，

5．6，II

1．1，1．2，24

National　Study　Number

JASRE
（Reallocation　fund　from　the　Science　and　Technology

Agency　of　Japan）

JASBEGGA
（Reallocation　fund　from　the　Science　an（i　Technology

Agency　of　Japan）

GASREPA
（Grant－in－Aid　from　Ministry　of　Education，Science　and

CultureofJapan）

UAOCA
（Fund　supPorted　by　the　JAL　Foundation）

MRI／JMA　operating　funds

3．2，4

2．1，2．2，2．3

5．1，5．2，5．3，5．4，5．5

1．1，1．2

1．1，　1．2，　2．1，2．3，2。4」　3．1，5．1，　5．2，

5．3，5．4，5．5，5．6
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1995ACTIVITIES

lNTRODUCTION

　　　Clarifying　the　Earth’s　chemical　environment　is　an　impoftant　objective　of　the　Geochemical　Research

Department（GRD）．GRD　scientists　have　stu（lied　the　geochemical　cycle　of　chemical　substances　foun（i　in　the

terrestri訓environment－the　atmosphere，t五e　hydrosphere，and　the　lithosphere－since　the1940s．

　　　With　increasing　human　activity　and　the　introduction　of　anthropogenic　mate灯als，the　terrestrial　chemical

environment　has　been　changing　rapidly．Given　the　scientific　and　public　considerations　involved，our　recent

studies　have　been　focused　on　obtaining　precise，accurate　information　on　the　fo110wing　subjects：temporal　an（1

spatial　vahation　of　greenhouse　gases　such　as　CO2in　the　atmosphere，carbon　an（1nitrogen　cycles　in　the　ma血e

environment，the　exchange　rate　of　chemical　substances　between　the　ocean　and　atmosphere　as　wel　as　the

biosphere　and　atmosphere，radioactive　contamination　of　the　ocean　and　atmosphere，and　the　behavior　of　natural

and　artificial　chemicals　in　the　air　and　ocean．

　　　We　are　involved　in　many　scienti且c　projects　related　to　large　national　and　intemational　programs　such　as　the

Japanese　Study　on　the　Radioactivity　in　the　Environment（JASRE），Japanese　Study　on　the　Behavior　of

Greenhouse　Gases．and　Aerosols（JASBEGGA），World　Climate　Research　Program（WCRP）／World　Ocean

Circulation　Experiment（WOCE），Intemational　Geosphere－Biosphere　Program（IGBP）／Joint　Globa10cean　Flux

Study（JGOFS）and　Intemational　Global　Atmospheric　Chemistry　Program（IGBP∠【GAC）．

　　　At　yearend，the（lepartment　ha（110scientific　staffers．

　　　Intemationa1／National　scientific　programs　an（l　budgetary　funds　for　our　studies　are　shown　in　Table1．

GREENHOUSE　GAS（CO2）

1．Exchange　of　Chemical　Substances　Between　Atmosphere　an且Ocean

Ll　Long－temtrenαsincarbondioxidepar廿alpressure（pCO2）inwestemNo曲Pacificsurfacewaters

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Inoue，Matsueαa，Fushimi，Hirota，Asamma，and　Takasugi（1995）

　　　Carbon（lioxi（1e　in　the　atmosphere　appears　to　play　a　major　role　in（1etermining　the　earth’s　climate　and

habitab丑ity　through　its　regulation　of　solar　radiation　balance．Atmospheric　CO21evels　have　been　increasing　since

the　Industrial　Revolution，mainly　d．ue　to　anthropogenic　of　CO2emissions．

　　　Open　oceans　have　been　regarded　as　an　important“sink”for　processing　anthropogenic　CO2，but　few

measurements　have　con丘rmed　oceanic　CO2uptake．Inoueε厩1．（1995〉studied　the　long－term　trends　of　carbon

dioxide　partial　pressure（pCO2）in　surface　waters　of　the　westem　North　Pacific，analyzing　data　in　the　westem

North　Pacific　and　the　overlying　air　measured　reg皿arly　on　board　the　Japan　Meteorological　Agency（JMA〉

research　vesse1“」’～y吻ノ瞼7z6”（Fig．95－1）．

　　　pCO2in　su㎡ace　seawater（pCO2sea）observed　every　boreal　winter　from1984to1993gives　a　growth　rate　of

1。8±0。6μatm　yr－1north　of15。N　and　O．5±0．7μatm　yr－1south　of140N，averaging1．2±0．9μatm　yr－1．The　rate

Author：Katsuhiko　Fushimi e－ma丑：kfushimi＠m飼ma．go．jp
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Fig．95－1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1200　　　　　　　130。　　　　　　140。　　　　　　　150。E

Repeated　transects　where　pCO2sea　measurements　were　made　since1981。Open　circles：oceanographic　stations，

where　seawater　samples　from　surface　to　the　bottom　were　taken　by　CTD　casts　for　measurement　of　oxygen，

TCO2，nutrients，saHhity，etc．South　of32。N　along1370E，oceanographic　stations　were　Iocated　every1。and

CTD　casts　to1000（or2000）（1bar　were　obtaine（1．Typical　major　westem　North　Pacific　cu∬ents　pattems　are

in（licate（1．

of　pCO2sea　increase　north　of15。N　equals　that　of　atmospheric　CO2（1．8μatm　yr－1）（1u血g　the　same　period

although　that　south　of140N　is　lower（Fig．95－2）．

　　　They　estimated　the　annual　CO2且ux　between　the　sea　an（1air　based　on　monthly　mean△pCO2an（1the　gas

transfer　coe伍cient　calculated　according　to　Liss　and　Merlivat（1986），Tansαα1．（1990），and　Wanninkhof（1992）．

Large　CO2in且ux　occurred　off　the　coast　of　Japan（一16mmol　m－2d．ay－1，base（10n　Tansε地1．，1990）because　of　the

large　negative△pCO2（一60μatm）an（i　strong　wind　during　winter．In　the　sink　area，the　annual　mean　air－sea　CO2

fしux　ranged　from－8mmol　m－2day－1at31。N　to－1mmol　m－2（1ay－1at11。N．

　　　The　pCO2sea　increase　rate　is　therefore　high　where　the　ocean　acts　as　a　strong　sink　for　atmospheric　CO2．

South　of100N，the　ocean　acts　as　a　source（0．2－0．7mmol　m－2（lay－1），but　CO2evasion　flux　is　considerably　smaller

than　in　the　central　an（l　eastern　equatorial　Pacific．

一9一



Technical　Reports　o∫the　MRI，No。371999

20
　　　　　壌5

La重．（N）

　　　　　鍔

　　9294

90

Year

5

Fig．95－2

一　　　　　　　　　　　、3QO　　　　　　32、5　　　　　　35σ　　　　　375

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　pcO2（μatm）

Temp・ralva責ati・nsinpP92譲・ng137。E・bservedinlateJanuary・

　　L2Air－sea　CO2excha．nge　in　central　and、Ψestem　equ＆to㎡a．I　P＆cif董c

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Ish避and　Inoue　（1995〉

　　　王shii　and　ho昼e（1995）studied　the　air－sea　exc難ange　of　CO2in磁e　central　and　westem　equatorial　Paclfic．

丁互ey　made　measureme登ts　of　CO2in　marine　boundary　air　aBd　in　surface　seaw鼠ter　of　the　central　and　westem

Paci薮cwest・f王50。W丘・mSeptembert・December1990（Fig・95－3）・They・bserve己a．steepdecreaseinpCO2sea

from400μatm　to350μatm　between　l79。E　and170。E　along　with　a　decrease　in　sali簸ity（Fig．95r4）．West　of

1700E，where　salinity　is　low　due　to薮eavy　rain五a王1，pCO2sea　was　nearly　equal　to　pCO2ai「．They　evaluated偽e　Ret　CO2

且ux　from　the　sea　to　the　atmosphere　i鍛the　regioR（15。S－100N，140QEヨ50。W）from　the　pCO2distribution　and

several　gas　transfer　coe租cients　reported　so　far（Tab豆e95－1）．It　ranged丘om　O．13GtC　year－1to　O．29GtC　yeaガ1。

This　CO2evasion伽x　is　tho昼ght　to　almost　disappear　during　an　EI　Ni五〇event。
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Fig．95－3
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Fig．95－4　Distribution　of△pCO2in　central　and．westem　equatonal　Pac伍c　in　September1990．

Table95－1CO2flux（MtC）in　the　central　and　westem　equatorial　Pacific　in　September－November1990

Eq。

Flux（15。S－1。S）

　　　　（MtC）

Flux（oo－100N）

　　　（MtC）

Total　flux

（MtC）

（E1μxαぐぐμ〃1ぬ’84爾ぐ2一伽与プ1μxωε70〃20n’h）

Liss　and　Merlivat

Wanninkhof（short）

Wanninkhof（short，chem）
Wanninkhof（long）
Tans　et　aL

GANAL、

19．5

30．2

36．6

38．0

42．3

GANAL
13。1

2L1
26．8

26．5

29．0

GANAL
32．6

513
63．4

64．5

71．3

（飾xぐα1ぐ吻ε4δアμsing〃2・nfhリノ〃2εαnwinゴ卿θε4）
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GANAL
12，9

19．8

25．6

24．9

29．0
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Table95－2　DIC（μmo1・dm－3）of　natural　water　standards　prepared　with　lake　or　sea　water　as　measured　by　both　the

　　　　　　　　　　TOC－5000and　coulometer．Lake　standards　l　and2were　prepared　from　surface　water　colected　at　station9

　　　　　　　　　　in　the　mi（1dle　of　Lake　Kasumigaura　in　November1993and　AprH1994，respectively．Sea　water　standard　l

　　　　　　　　　　was　prepared　from　surface　water　collected　from　the　Westem　North　Pac雌c　at20。N，130。E　in　February1992。

　　　　　　　　　　Sea　water　standard2was　prepared　from　a　mix　of　surface　waters　collected　from　the　Westem　North　Pacific

　　　　　　　　　　at20。N，137。E　in　January1993an（1a士19。N，137。E　in　January1994．

standard instrument mean［DIC］ sgtd．dev． bottles reps／bottle

Lake　l

Lake　l

Lake2

L3ke2

Sea　l

Sea　l

Sea2

Sea2

TOC－5000

Coulometer

TOC－5000

Coulometer

TOC－5000

Coulometer

TOC－5000

Coulometer

997。1

994．2

1013．9

1011．2

2028．3

2026．5

2048。4

2053．1

8
6
0
7
2
6
2
0

4
0
3
0
2
0
6
2

2
4
5
3
2
4
3
2

6＆10
　　1

4to8

　　1

　　10

　　1

6to16

10r2

　1．3Methods　for　dissolvea　inorganic　carbon　meas皿ement　in　mt皿al　waters

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Weisb皿a，Ishii，Fukushima，an通Otsuki（1995）

　　　：Knowing　the　concentrations　of　dissolved　inorganic　carbon（DIC）in　natural　waters　is　important　in　stud．ies　of

ecology　and．biogeochemistry．The　available　measurement　methods　remain　relatively（li伍cult　and　imprecise．

Weisburd6地1．（1995）demonstrated　that　a　commercially　available，nondispersive　infrared（ND－IR）organic

carbon　analyzer　could　provide　relatively　accurate，precise（±2－3μmol　dm－3〉DIC　measurements（Table95－2〉．

This　precision，though　less　than　the　O．5－1μmol（1m－3for　the　state－of・the－art　instrument（CO2Coulometer），is

adequate　for　many　applications　an（1is　easier　to　use．For　DIC　transects　and　profiles　in　systems　with　mo（1erate　to

Iarge　DIC　variations　or　for　discrete　DIC　productivity　measurements，the　TOC－5000’s　precision　is　generally

suf且cient．The　precision　of　the　coulometer　remains　necessary，however，jor　marine　DIC　surveys．

2．Chemical　Substances　Exchange　Between　Atmosphere　a．nd　Biosphere

　　2．1Atmospheric　CO2va㎡ations　at　Meteomlogical　Researck　Institute，Tsukuba，Japan

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Inoue　and　Matsueda（1996）

　　　The　CO2exchange　between　the　air　and　biosphere　is　an　important　process　controlling　the　level　of

atmospheric　CO20n　a　time　scale　of　hours　to　decades．To　get　a　better　understanding　of　CO2exchange　between

the　air　and　terrestrial　biosphere，measurements　of　the　CO2concentration　in　the　surface　air　have　been　con（1ucted

at　the　Meteorological　Research　Institute（MRI，36。04！N’，147007’E，25m　above　sea　level）in　Tsukuba，50km

northeast　of　Tokyo，Japan，since　April1986（Fig．95－5）．

　　　Inoue　and　Matsueda（1996）began　continuous　measurements　of　CO2in　the　air1．5m　above　the　earthヲs

surface　in　Apri11986and　studied　variations　in　atmospheric　CO2at　the　Meteorological　Research　Institute，

Tsukuba，Japan（Fig．95－6）．At　the　en（i　of　February1992，they　added　measurements　of　atmospheric　CO2at200

monameteorologicaltower，213mhigh，250mfromthe1．5msamplingsite．TheyselectedCO2dataobserved

at　MRI　in　daytime　with　hour－to－hour　variation　less　than　l　ppmv　and　compared　data　with　that　of　Ryo且（39002’N，

141050／E），a　continental　station　operated　by　the　JMA．They　showed　that　the　selected　CO2record　provided　a

representative　CO21evel　in　surface　air　on　spatial　scales　of　at　least　a　few　hundred　kilometers．
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Fig．95－5

50。N

40◎

30◎

120。E 130。 1400 150。 160。E

　　　　　　　20。N

MRI　atmospheric　CO2sampHng　site．

Reprinted　from1．z4枷o⑫h6グ．Ch餓．，23（1996），137－161，Variations　in　atmospheric　CO2at　the　Meteorological

Research　Institute，Tsukuba，Japan，Inoue　and　Matsueda，fig．1（◎1996Kluwer　Academic’Publishers．Printed

in　the　Netherlands．）with　kind　permission　from　Kluwer　Academic　Pubhshers．
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　　　　They　also　stud，ied，the　interannual　changes　in　photosynthesis／respira行on　against　changes　in　climatological

parameters．They　found　that　respiration　was　sensitive　to　the　temperature　change　within　a　small　temperature

anomaly（ca．10C），while　photosynthesis　was　less　sensitive．When　the　tem』perature　anomaly　is　large，however，

photosynthesis　and　respiration　tend　to　be　competitive．The（lecrease　in　respiration　d．ue　to　coohng（一〇．7。C）

could　play　an　important　role　in　determining　the1992CO21eve1，which　did　not　increase　compared　to　that　of1991

in　the　Northem　Hemisphere．
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八

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1986　　　　1988　　　　1990　　　　1992　　　　1994

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Year

Temporal　variations　in　da翌y　average　when　hour－to－hour　changes　are　less　than　l　ppmv（Cp）between11：00

JST　and16：00JST．（a）displays　al　raw　data　from　Ap坦13，1986，to　March31，1994．The　sohd　curve　in（b）is

for　a　low－pass租ter　with　cutoff　at100days　and　the（1ashe（1curve　is　for　cutoff　at667（lays。

Reprinted　from1．。4伽o砂h6プ．Ch翻．，23（1996），137－161，Variations　in　atmospheric　CO2at　the　Meteorological

Research　Institute，Tsukuba，Japan，Inoue　and　Matsueda，五9．7（◎1996Kluwer　Academic　PubHshers．Printed

in　the　Netherlands．）with　kind　pemliss玉on　f士om　Kluwer　Academic　PubHshers．

RADlOACTIVE　NUCHDES（90Sr，137Cs，and　Pu　Isotopes）

3．Radioactive　Materials　in　Air，Fallout，Rainwater，an通Seawater

　　　Global　radioactive　contamination　derive（i　from　the　fallout　of　nuclear　weapon　tests，waste　disposa1，0r

acci（lents　at　nuclear　facilities　has　brought　about　scientific　an（1social　consequences．To　evaluate　the　fee（1back

ef屹ect　on　society　and　to　trace　the　fate　in　the　global　environment，meteorological　and　oceanographic　studies　on

the　environmental　radioactivity　have　been　conducted　for　the　last40years．
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　3．l　Geochemica亜stud．ies　on　Chemobyl　raαioactivity　in　envimnmental　samples

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Hirose（1995a）

　　　The　Chemobyl　accid．ent　on　Ap且126，1986，contaminate（1a　wide　area　of　the　Northem　Hemisphere．GRD

scientists　have　comprehensively　studied　the　environmental　effect　of　Chemobyl　f訓out．Pronomced，high－1evel

radioactivity　has　been　observe（1in　surface　air　and　rainwater　in　Japan　since　May　3，1986and　higher

concentrations　of　Chemobyl　rad．ionuclides　in　surface　air　continued　until　early　July1986（Aoyama6加1．，1986）．

Chemobyl　fallout　cause（1partly　increasing137Cs　concentrations　in　surface　water　and　riverwater（Hiroseασ」．，

1990）．They　obtained．some　new　evi（lence　about　the　transbort　of　Chemobyl　ra（1ioactivity　to　the　stratosphere，

dry　deposition，and．wet（ieposition（Aoyama6惚1．，1987；Aoyama6地1．，1991；1992；Hiroseε地1．，1993）．

　　　Hirose（1995a）described　the（1eposition　of　l37Cs，90Sr，and　plutonium　isotopes　at　Tsukuba　in1986and

summarized　geochemical　studies　of　Chemobyl　f訓out　in　Japan（Table95－3）．Art迅cial　rad．ionucli（1es　in　deposition

and　airbome　dust　samples　in1986were　measured　at　Tsukuba　and　ll　stations　in　Japan．Sigr直ficant　amomts　of

238Pu　and241Pu　were　detected　in　deposition　samples　in　May1986at　Tsukuba。238Pu／239・240Pu　and241Pu／2認Pu　ratios

in　monthly　deposition　show　that　meaningf皿amounts　of　Chemobyl一（ierived　plutonium　isotopes　were　transported

to　Japan，about8，000km　distant　from　Chemobyl．Hirose　found　that　the以1Pu／239・240Pu　activity　ratio　was　usef皿as

a　geochemical　marker　because　its　isotopic　ratios　change（1significantly　for　different　sources　of　plutonium．

　　　The　Chemoby190Sr　and　plutonium　isotopes，especially　Pu，were　preferentialy　scavenged．from　the

atmosphere　by　wet　an（i　d．ry　deposition，compared　to　volatile　radionuclid．es　such　as1311and　l37Cs．This　is　due　to

the　particle　size　dif轟erence　between　radionuclide－bearing　aerosols；the　order　of　particle　size　was　Pu　isotopes＞

90Sr＞137Cs（Fig．95－7）．These　findings　suggest　that　large　amomts　of　actinides　were（1eposited．near　the　accident

site．This　wHl　require　an　assessment　of　the　environmental　efβects　of　actinides　because　of　thelr　high　toxicity　and

long　ra（1ioactive　life．

Table95－3　Monthly　Deposition　of137Cs，90Sr，and　Plutonium　Isotopes　at　Tsukuba　in1986

Month B7Cs 90Sr 239・240Pu 238Pu

（Bq m－2） （mBq
m層2）

Janua弓P 0．036±0．010 0．021±0．003 0．065±0．OB 一

Febmary 0．083±0．016 0，027±0。004 0．343±0．060 響

March 0．080士0．016 0．094±0．011 1．02±0．11 0．061±0．020

April 0．097±0．OI3 0．024±O．OO2 0．155±0．023 一

May 131±13 L24±0．14 0．650±0．045 0．107±0．020

JUIle 2．51±0．27 0．164±0．019 0．075±0．014 0．021土0．010

July 0．783±0．084 0．015土0．002 0．069土0．012 0．020±0．010

August 0．369±0．045 0．018±0．002 0．133±0．019 0．010±0．007

September 0．087±0．014 0．011±0，002 0．148±0．021 0．017±0．009

October 0．106士0．020 0．016±0．002 0．266±0．027 0。030±0．010

November 0．071±0，012 0．019±0．002 0．129±0．Ol9 0．025±0。OIO

December 0。078±0．016 0．010±0．001 0．150±0。020 0．025±0．009

The　data　of　month1ジ37Cs　and　goSr　were　cited　flom　the　results　of　Aoyama，αα乙，1991。

一15一



Technical　Reports　of　the　MRI，No。371999

10

1

　
　
1

　
　
0

　
　
　
　
　
に

Φ
コ
罵
＞
　
L

0．01

0137Cs

o　gOSr

0　239・240Pu

　　0．001
　　　　　　0．1　　　　　　　　　　　　1　　　　　　　　　　　　10

　　　　　　　　　　　　　　　　　　Particle　diameter（μm）

Fig．95－7　FR　an（1particle　size　of　radionucli（le－beanng　particles。

　3．2137Cs　concentration　tempor組an通spatial　vaha』tion　in　westem　North　Pacific　Imd　marginal　seas　from

　　　　l979to　l988

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Aoyama　and　Hirose（1995）

　　　After　the　Chemobyl　accident　in　May1986，intensified　observation　was　conducted　to　study　the　geographical

distribution　of　Chemobyl　radioactivity．Aoyama　and　Hirose（1995）stu（iie（i　temporal　and　spatial　vahation　of137Cs

concentration　in　the　westem　North　Pacific　and　its　marginal　seas　during　the　pehod　from1979to1988．137Cs

concentrations　in　surface　water　along　the137。E　transect　from1979to1988were5．0－10．6mBq1－1between30。N

and240N，3．4－7．8mBq1－1between24。N　and70N，and．2．1－6．9mBq1－1between70N　and．the　Equator（Fig．95－8）．

137Cs　concentrations　at　stations　between30。N　and7。N　did　not　show　clear　temporal　variation，while　those　at

stations　south　of70N　increased丘om1986to1988．

　　　The137Cs　concentration　south　of70N　became　the　same　magnitude　as　those　in　two　latitude　bands　between

300N　and7。N　in1987and1988．Chemoby1－derived134Cs　was　detected　in　surface　water　of　marginal　seas　around

Japan　north　of　about300N，which　re且ects　the　me亘（iional　distribution　of　Chemoby1一（lerive（1134Cs　in　surface　air

over　the　westem　North　Pacific（Fig．95－9）．The　particulate　cesium　isotope　concentration　ranged　from　O．1to1．0

％of　the　total　cesium　isotope　concentration　in1986an（11987．
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Reprinted　from∫．Eκ罐oκ．ノ～o漉oσo伽め，29，Aoyama　and　Hirose，The　temporal　and　spatial　variation　of137Cs

concentration　in　the　westem　North　Pac置c　and　its　marginal　seas　during　the　period　from1979to1988，57－74，

Copyright（1995），with　permission　from　Elsevier　Science．
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during　the　period　from1979to1988，57－74，Copyright（1995），with　permission　from　Elsevier　Science．
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　3．3Recent　goSr　and　l37Cs《lepositio皿obse1・ved　in　Tsukuba．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Igarashi，Otsuji－Hatori，and　Ilirose　（1996〉

　　　Igarashiε∫α1。（1996）studied　recent　deposition　of90Sr　and．137Cs　observed，in　Tsukuba．Referring　to　the　trend，

in　annual　radioactivity　deposition　observed　at　the　MRI　since1957，they　showed　the　annual　deposition　of90Sr　in

1990s　to　be　as　low　as　around　O．15Bqm－2and　that　of137Cs　to　be　O．3Bqm－2（Fig．95－10）．This　is　because　no

atmospheric　nuclear　weapons　tests　have　been　conducted　since1981．Although　the　Chemobyl　acci（1ent　brought　a

significant　amount　of137Cs　to　Japan，no　Iong－term　ef旧ect　seems　to　have　continue（i　in　ra（lioactivity　deposition　in

Japan（Fig．95－11）．The　present　activity　level　is　lower　than　that　in1985when　minimum　annual　radioactivity

depOSitiOn　waS　reCOrded．

　　　Although　a　spring　peak　was　foun（1in（leposition，it　is　dif且cult　to　explain　this　seasonal　pattem　only　by

stratospheric　fallout．The　variation　in　ratios　of　the　radioactivity　to　corresponding　stable　elements　did　not　show

Fig．95－10
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Reprinted　from∫Eπ吻oπ．ノ～α認oαo吻歪砂，31，Igarashi窃α1．，Recent　deposition　of90Sr　and137Cs　observed　in

Tsukuba，157－169，Copyright（1996），with　permission　from　Elsevier　Science．

一18一



Technical　Reports　of　the　MRI，No．371999

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　120　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　20

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　勧　　　　　　　　　　　　　　　　　　　もD　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（b）　1992　　　　　　　　　　　　　　一一くトーSr
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　江　　　　　　　　　　　　　　　　　　　i≡　　10（》

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一つ一一Cs　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　げ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　15　曽　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ぴ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　餓　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　目　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　8｛）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　∈
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　の
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　⇔　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　gc　　60　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　10

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　2
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　り
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　o
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　QO　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　自
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ご
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　24681（》12
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1～・！onth

Fig．95－12　　Seasonal　r／s　ratio　variation．

　　　　　　　　　　Reprinted　from1．Eκ吻oκ．Rσ4づoσo漉吻，31，Igarashi6勘1．，Recent（1eposition　of　goSr　and137Cs　observed　in

　　　　　　　　　　Tsukuba，157－169，Copynght（1996），with　permission　from　Elsevier　Science．

the　maximum　in　deposition　peak　months　in　spring（Fig．95－12）．It　was　conclu（1ed　that　most90Sr　an（1137Cs

deposits　are　of1・esuspended　soil　origin．The　activity　ratio（137Cs／90Sr）su怠gests　that　plural　sources　are　present

for　resuspende（1ra（iioactivity　in　Japan．

　　3．4Reference　fallout　matedal　preparation　for　a．ctivity　measurements

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Otsuji－Hatori，lgarashi，an（［Hirose　（1996）

　　　　Since　the　present　environmental　radioactivity　level　is　becoming　extremely　low，quality　control　in

determining　fallout　has　become　more　important，despite　the　dearth　of　reference　material　for　f訓out　activity

（letermination．Otsuji－Hatori6∫α1．（1996）　attempte（i　to　prepare　reference　f訓lout　matehal　for　activity

measurements　by　using　deposition　samples　collected　at14stations　over　Japan　in1963－1979，preserved　after

gamma－activity　measurement（Fig．95－13）．With　this　reference　material，90Sr，137Cs，and　Pu　isotopes　were

determine（i　by　several　independent　institutions．Results　show　good　accor（1among　in（1ivi（1ual　institutions，

meaning　that　the　sample　can　be　use（1as　a　reference　for　the　measurement　of　fallout（Table95－4）．At　present，

this　reference　is　being　effectively　used　in　quality　control　of　radiochemical　analysis．
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Reprinted　from1。Eπ吻on．ノ～σ4づoooガ拶め，31，0tsuji－Hatohε地」．，Preparation　of　a　reference　faHout　material£or

activity　measurements，143－155，Copyhght（1996），with　permission丘om　Elsevier　Science．

Table95－4 Reported　Concentrations　of　RadionucHdes　in　the‘Reference　FaUout　Material’（mBq　g－1）
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Average

Weighted

　mean

　5

　5

　5

　5

　5

　5

　5

　5

　4わ

5（16）σ

298：士34　　186士3

304士11

328±11

314土6
342±11　　248±7

314圭9

290士9
305士3
309士6 198±8

6・32士0。10　　0・25土0。03

7・23士0・54　　0・40土0・08

6・41土0・15　　0・27±0。01

6・49士0・30　　0・14±0・08

312±16211士336・61±0・420・27士0．11

311 211 6・52 0・28

661±15　15±2

661 15

σErrors　indicated三n　this　table　show　the　unbiased　SD　for　each　data　set．

1会1th・ughthe盒veb・ttleswcrepr・vided，・newasbr・kenduringtransp・rtati・n．

　　Ra，one　sample　showed　a　value　below　the　detection　Iimit．

σThe　figure　in　parentheses　is　for137Cs．

Repr孟nted倉・m招n吻π・燃・αc∫i吻，31，lgarashi81α1．，Recentdep。siti。n。f9（ISr乙1：1（l

B7Cs・bse四edinTsukuba，157－169，C・pyright（1996），withpermissl。nfr。監nElsevier

Science．

For

一20一



Technical　Reports　of　the　MRI，No．371999

ORGANIC　MATTER　AND：LIGANDS
4．Carbon　and　Nitrogen　Biogeoche血cal　Cycle　at　Earth’s　Surface

　　　The　abun（iance　of　carbon　at　the　earth’s　surface　potentially　exchangeable　with　atmospheric　carbon　dioxide　is

approximately43×1018gC．The　ocean　holds　about90％of　this“active”carbon，in　either　inorganic　or　organic　form．

Carbon　and　nitrogen　are　incorporated　into　the　biogeochemical　cycle　in　the　ocean　and　buffer　the　level　of

atmosphehc　carbon　dioxide．

　　　Improved　knowledge　of　the　carbon　an（l　nitrogen　biogeochemical　cycle　is　of　critical　importance　to

und．erstan（1ing　and　respon（ling　effectively　to　issues　on　regional　an（1910bal　climatic　change．Our　research　focuse（l

on　clarifying　the（lynamics　of　chemical　compoun（is　in　the　ocean　an（1their　relationship　to　the　global　carbon　cycle．

　4．1Detection　of　dissolveαprotein　molecules　in　oceanic　wa』ters　anαbacterial　membranes＝Possible　so皿ce

　　　　of　a．major　dissolvωprotein　in　seawater

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Tanoue（1995）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Tanoue，Nishiyama，Kamo　an且Tsugita（1995〉’

　　　Dissolved　organic　matter（DOM）in　seawater　is　one　of　the　three　reactive　reservoirs　of　organic　matter　on

the　planet；the　other　two　are　living　plants　an（10rganic　matter　in　soil　on　lan（1．Although　evidence　indicates　that

the　majority　of　DOM　originated　in　marine　environments，ordy　less　than30％of　the　component　molecules，such

as　combined　amino　acids，carbohydrates，and　solvent－extractable　lipids，have　been　i（ientifie（1so　far．To　date，

there　is　a　gap　in　our　understan（ling　of　organic　constituents　between　those　of　marine　organisms（sources　of

organic　matter）and　those　of　the　inanimate　organic（DOM）pool　in　both　classes　and　quality．

　　　Tanoue（1995）and　Tanoueασ1．（1995）developed　a　new　metho（l　for　extraction　an（1detection　of　dissolved

protein　molecules　in　oceanic　waters　and　studie（1bacterial　membranes　as　a　possible　source　of　a　major（1issolve（1

protein　in　seawater．They　measure（1dissolved　protein　at　a　variety　of　depths　at　three　stations　in　the　Pacific，

ranging　from　the　tropics　to　the　subarctic．Most　dissolved　protein　is　distributed　over　a　wide　range　of　molecular

masses，but　consists　of　fewer　than30in（iividual　proteins．One，with　an　apparent　molecular　mass　of48kDa，is　a

major　constituent　at　all　stations（Fig．95－14）．Its　N－terminal　amino　aci（l　sequence　was　found　to　be　a　homologue

of　porin　P，a　trans－outer－membrane　chamel　protein　of　gram－negativO　bactena．

　　　The　correspondence　of　N－terminal　amino』acid　seq』uences　and．apparent　molecular　masses　between　this

dissolved　protein　and　porin　P　indicates　that　almost　the　complete　homologue　of　porin　P，from　the　N－terminus　to

（probably）the　C－terminus，survives　without　mo（1iHcation　in　the　water　column（Table95－5）．Persistence　of

appreciable　amounts　of　an　identifiable　protein　suggests　a　pathway　for　the　production　of　dissolved　organic　matter

whereby　enzyme－resistant　biopolymers　survive　and　accumulate　in　the　sea。The　accumulation　of　appreciable

amounts　of　a　relatively　limited　number　of　proteins　lea（1s　to　the　hypothesis　that　particulate　proteins　that　make　up

the　majority　of　dissolved　protein　components　in　seawater　are　dehved　from　speci丘c　sources　and　contガbute

quantitatively　to　the　oceanic　organic　nitrogen　poo1。
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Fig．95－14 Electrophoresis　of（1issolve（1proteins　extracted．from　surface　and　intermediate　waters　at　three　stations：

subarcticStationA（45。10．3／N，165。34、4／E）；subtropica1StationB（24。35．0／N，170。00．1’E）；andtropica1Station

C（22。47．1／N，158。04．6’W）．Standard　marker　proteins　are　shown　for　aH　stations．Proteins　in　certain　bands

（arrows）on　gels　were　subjecte（l　to　N－temhlal　amino　acid　sequencing（Table95－5）．Amounts　of　samples　loa（1e（l

on　gels　were　e（1uivalent　to　l　liter　of　original　seawater　at　Stations　A　an（1C，an（i　O．251iters　of　ohginal　seawater

at　Station　B．Each　marker　protein　was　loaded　at1μg　jor　Stations　A　and　C，and　at2μg　for　Station　B．

Reprinted　from　O600h吻．6’Co鋤ooh伽．∠4吻，59，Tanoueε渉σ1．，Bacterial　membranes：Possible　source　of　a

major　dissolved　protein　in　seawater，2643－2648，Copyright（1995），with　permission　from　Elsevier　Science．

Table95－5 N－terminal　amino　acid　sequences　of　the　proteins　in　the　dissolved　phase．

phenylhy（1antoin　derivative　was　not　recovere（1．

“Xaa”indicates　that　an　i（1ent笛able

Cyde moLmass
of　protein

1　　2　　　3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15

Station　A（45。10．3’N，165。34．4E；depth，5，934m）
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48kDa
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37kDa
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Stat量on　B（24。35．0’N，

211m　　48kDa
462m　　48kDa＃

　　　　　　　34kDa

Stalion　C（22。47．rN，
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170。0．rE；depth，5，966m）

　　　　Gly　Thr　Val
　　　　Gly　T㎞』　Val

　　　　Met　Lys　Asp
　－　Val　　Thr　　Gly

58。4．6FWl　depth，4744m）
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㎞
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PorinP＃＃ Gly　Thr　VaI Thr T㎞・ Asp　Gly Ala Asp　皿e Vai ne Lys T㎞・ Lys

＊This　amino　acid　was　aiso　detectedξ＊＊The　amino　acid　was　detccted　but　not飢a　significant　leveL　＃The　protein　in　this　sample　with　a　molecular

甲ass・f48mawasamixture・ftwbpr・telns・andtw・amin・acidsweredetectedatcve矧step・Onepr・teinw㏄identi行ed朋ah・m・1・gue・fp・rin

P　andnosequenceresemblingthatoftheothcrproteinwas　found　inthePIRdatabasg．＃＃AfterWorobecet　a1．（1988）and　Siehnel　et　a1．（1990）．

Reprinted　from　Gεoch枷．αCos’noch∫〃2．Aαα，59，Tanoue8’‘”．，Bacterlal　membrこmes：Possible　source　ofa　m勾or　dissolved　protein　in

seawater，264争2648，Copyrlght　d995）．w虻h　permission　ffom　Elsevier　Science。
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　4．2Detection，characte㎡zation，and－ynamics　of　dissolve通organic　ligands　in　ocea皿ic　wa．ters

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Tanoue　anαMidodkawa（1995）

　　　In　the　last　two　deca（ies，increased　attention　has　been　paid．to　the　chemistry　of　metalorganic　compomd．s．

The　abnity　of（1issolved　organic　matter　to　form　complexes　with　metal　ions　in　natural　water　is　of　interest　because

of　associated　biological　implications，such　as　the　bioavailability　and．toxicity　of　metals　to　living　organisms，and

because　of　its　relevance　to　ef£orts　to　und．erstand　geochemical　cycles　of　metals　in　the　environments．

　　　Tanoue　and　Midorikawa（1995）studied　the　detection，characterization　and　dynamics　of　dissolved　organic

ligands　in　oceanic　waters，focusing　on　interaction　with　copper．Three　classes　of　organic　ligan（is－Ll，L2and：LN

－concentrate（i　by　repeated　lyophilization　and　dialysis，were　distinguished．by　d．ifferences　in　their　copper

complexing．LI　and：L2appear　to　belong　to　the　group　of　weak　ligands　in　the　literature（Table95－6）．The

conditional　stability　constant　of　ligand　LN　for　Cu（II）was　extremely　high　and　comparable　to　that　of　EDTA

（Table95－7）．

　　　　Two　types　of　ligand　similar　to　weak　ligands　L1＆n（1L2were　extracted　directly　from　seawater　using

immobilized　metal　ion　af且nity　chromatography（IMAC）．IMAC　gave　new　insights　in　showing　that　the　weak

ligands　were　a　mixture　of　at　least　two　types　of　different　organochemical　ligands　and　that　their　dynamics　may　be

active　in　the　water　column．

Table95－6 Con（1itional　stability　constants（Kノ泓）and　concentrations（CL）of　natural　hgan（1s　in　samples　of　seawater　at

pH8．15（EPPS），atanior直cstrengthofO．7M（：KNO3），andatatemperatureof25，0℃，Theconcentrationof

Hgand　has　been　converted　to　that　in　seawater。The　volume　of　the　original　sample　of　seawater　used　was　about

51，exceptinthecaseofsiteS－1，0m（＋：1，71，＃：1．01）

Cu（II） Cd（II）
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P　　　　O

　　　　　191

」　　　　0

　　　　　523

　　　　　1071

4
Q
／

Q
ノ
月
ノ

5．1

1．9

1．3

＊

8．6

7．0

2．2

3．9

1．2

1．1

3．5

8．34

8．48

8．26

9。36

9．20

＊

8．61

8．68

8．89

8．41

9．60

9．44

9．05

2
《
」6
4
20

7．6

5，4

14

19

17

7．3

5．5

6．5

4．0

11

6．38

6．57

6．55

7．50

7．59

7．15

7．25

7．30．

7．09

7．75

7．57

7．94

7．77

2．7

3，8

1．2

1．4

4．5

6．81

6．74

7．21

6．75

6．82

　　　　aSiteS－1：at34。56’N，138。4rEonApr．26，1988．SiteP：at41。32’N，147。00’EonAug．B，1987。

Site　J：at44。15’N，130058’E　on　Aug．26，1987．

　　　　Keyl＊，not　detectedl一，not　determinedl　B，before　demeta1Uzationl　A，＆fter（1emetallization．
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Table95－7 Estimate（i　lower　hmits　for　the　concentration　of　the　un（iemeta㎜zable　hgand，恥，and　the　conditional　stab丑ity

constant　for　copper　in　various　samples　of　seawater　at　an　ionic　strength　below10－5M，at　pH5，71and　at4℃．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Lower　hmit

　　　　　　　　　　　　　　　　　Site　脱pth　C恥a　l・gK’c幽
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（m）　　　（nM）

　　　　　　　　　　　　　　　　　S－lb　　O　O．79±0。04　13。9±02
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　0　　　　0．77±0．04　　　　14．0±0．2

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　0　　　　0．80±0．06　　　　14．2±0．2

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　0　　　　　0．74±0．15　　　　14．0±0．3

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ave．　　　0．78±0．04　　　　14．1±0．1

　　　　　　　　　　　　　　　　　S．2b　　　　　O　　　　1．08±0．20　　　　14．2±0。3

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　0　　　　　1．04±0．18　　　　13．5±0．3

A
PJ

ave．

　0

　0
191

　0
523
1071

　i．06±0．13

0．31　±0．03

0．200±0．004

0．071±0．004

〈0．01

0。050±0．002

0．170±0．004

14．0±0．2

13．8±0．3

14．3±0．3

14．0±0．3

＊

13．9±0．3

14．0±0．3

　　　＊Not　estimated．

　　　aConcentrationofligandisthatinseawater．Thevalues　of［CulcxwastakenぎSthelowerlimit　for

CLN（MIDoRIKAwA　andTANouE，1994a）．
　　　bValues　estimated£rom　multiple　subsamples　ofseawater　from　Suruga　Bay　are　averaged。

　4．3Relationship　between　pa而culate皿anium　and　tho㎡um－complexing　capacity　of　oceanic　particulate

　　　ma廿er

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Hirose　（1995b）

　　　Chemical　characterization　of　particulate　organic　matter（POM）su㎡aces　in　their　metal　complexing　is　of

importance　to　understanding　oceanographic　roles　of　particulate　matter（PM）．Hirose（1995b）studied　the

relationship　between　particulate　uranium　and　tho丘um－complexing　capacity　of　oceanic　particulate　matter．

Thorium－complexing　capacity（ThCC），de五ned　as　the　amount　of　thorium　adsorption　onto　PM　in　O．1mo11－1HCI

by　complexing，has　been　introduce（l　as　a　new　oceanographic　parameter．ThCC　implies　the　concentration　of　a

strong　organic　ligand　in　PM．

　　　To　specify　chemicaHy　strong　ligands　in　PM，Hirose　compared　ThCC　in　PM　with　that　of　particulate　uranium，

which　exists　as　an　organic　complex　in　sea　water．ThCC　in　PM　correlated　with　particulate　uranium，and　this

relationship　enables　the　conditional　stabnity　constant　of　the　organic　uranium　complex　in　PM　to　be　calculated

based　on　mass　action　law．The　estimated　conditional　stabnity　constant　of　the　uranium　complex　in　seawater

（101生51morl）．is　greater　than　that（letermine（1for　organic　copper　complexes，whose　order　of　magnitude　coincides

with　the　result　of　the　metal　adsorption　on　microorganisms（Table95－8〉．These　fin（1ings　suggest　that　the　strong

ligand　corresponding　to　T虹CC　in　PM，which　is　directly　related　to　the　complexation　of　metals　in　PM，originates

in　marine　OrganiSmS．
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Table95－8a　The　thorium－complexing　capacity　in　particulate　matter　and　particulate　uranium　in　seawater：surface　waters

Sampling
date

Location ThCC
（nmo11－1）

Particulatc　U

（μBq　r1）

The　westem　North　Pacific

Apr。1991
ApL1991
May1991
May1991
May1991
May1991
May1991
May1991

The　Japan　Sea

May1993
May1993

32。00’N140。15’E

30000ρN140。07’E

28。00’N137000’E

18。00FN137000’E

looOO’N137000『E

3000ρN144000グE

7000’N144。002E

22。00’N144000’E

38。09’N134。27’E

38。36‘N143003’E

3。41土0．19

2．30±0．13

5．84±0．32

3．37±0．16

7．31±0．42

9．47士0．42

3．22±0．16

4．63士0．21

13．5±0．5

9．92±0．48

2．90±0．42

2．13±0．38

4．96土0．35

2．79土0．22

6．07±0．36

8．24±0．58

2．17±0．15

3．29±0．23

11．3±0．6

Table95－8b　The　thorium・complexing　capacity　in　particulate　matter　and　particulate　uranium　in　seawater：vertical

　　　　　　　　distribution　（location：3go25／N133。25’E）

Depth（m） Temp．（OC） Salini電y（％o） ThCC Parti㎝iate　U

　0

　10

　25

　50
100

200

300

500

750

1000

13．06

12．99

10。92

9．05

6．08

1．63

0．78

0．38

0．29

0．23

34．51

34．50

34．44

34．13

34．04

34．05

34．06

34．07

34．07

34。07

11．4±0．6

9．67±0．48

6。89十〇．48

4．49土0．31

3．05±0．21

1．62：上0．21

1．42±0．18

1．28＋0．16

1．23±0．16

1．06±0．14

10．5十〇．7

2．83＋0．40

1．22＋0．22

1．25±0．22

1．16十〇．21

Reprinted　from7物6Sd8ncεφ痂εTo’α1Envケon’ηε縦，173／174，Hirose，The　rciaしiollship

between　particulate　uranium　Imd　thorium－complexing　capacity　ofoceanic　pこ1rticulaしe　maltcr．

195－201，Copyright（1995），with　kind　permission　of　Elsevier　Science－NL．Sam

Burgerhartstraat25，1055KV　Amsterdam，The　Netherlands．

ACII）：DEPOSITlON

5．Acid　Deposition　at　Summit　of　Mt．Fuji

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Dokliya，Tsuboi，Sekino，H：osomi，Igarashi，㎜d　Tanaka（1995）

　　The　summit　of　Mt・Fuji，the　highest　mountain　in　Japan，is　a　solitary3，776m　peak　considered　to　be　in　the　free

atmosphere　and　presumably　free　from　local　polution．The　JMA　has　run　a　weather　station　at　the　summit　since

1932．Because　of　severe　meteorological　conditions，no　data　is　available　on　the　amount　of　precipitation　and　only　a

few　stu（1ies　have　been　mad．e　on　the　chemical　species　in　precipitation　at　the　summit．

　　Dokiya6飽1．（1995）have　measured　chemical　species　in　precipitation　since　August1990to　evaluate　the　site

as　a　back：ground　air　quality　station　an（1to　obtain　information　on　the　long－range　transport　of　chemical　species。

They　con（1ucted　intensive　observations　of　chemical　species　in　aerosols，gases，and　other　samples　at　the　summit

of　Mt．Fuji　and　at　Tarobo（1，300m　up　on　the　mountain’s　southem　slope）during　summer1993and1994to

evaluate　the　sources　of　chemical　species　in　precipita琶on．

　　From　July26to　August3，1993，concentrations　of　gaseous　HCI　and　SO2were　low　and　comparable　to　those

at　remote　sites．The　concentration　of　NH3du且ng　this　period　was　higher　with　d．iumal　vahation，however，
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suggesting　some　inauence　of　mountain　climbers．Similar　tendencies　were　found　for　gases　from　July26to30，

1994．

　　　　The　concentration　of　sulfate　in　aerosols　increased　abruptly　after　a　typhoon　passe（l　on　July30，1993（Fig．

95－15）．Aerosols　with　high　sulfate　concentrations　were　found　to　be　aci（1ic　and．back－trajectory　analysis　indicated

that　they　advected　to　Mt．Fuji　from　the　west　In　contrast，the　higher　sulfate　concentrations　observed　during［the

first　half　of　July1994seemed　to　originate　from　local　sources，presumably　in　the：Kanto　metropolitan　area（Fig．

95－16）．

　　　　Further　intensive　studies　of　atmospheric　chemistry　at　the　summit　of　Mt．Fuji（Summer　Campaign1997）

are　plamed　in1997by　MRI　scientists，including　those　from　our　laboratory．

a）SO42’

　
　
0
0
ミ
ロ
O
ε
＝

＿＿一一一『一『一一一一一一一一一

一一一』一一一一一一一｝一一一一

＿＿一一一一一一一一一一一｝一一

一　　　　　一　　　　　｝　　　　　一　　　　　一　　　　　一　　　　　一　　　　　一

一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　＿　　　r

一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一

一

一　　　　　一

29 30 31 1 2 27 28　　　29 30
b）NH4＋

50

　　　40

0δ’

眞30
冒

≡20
＝

　　　10

0

50

40

30

20

10

Fig．95－15

0
　　　　　　　　　　　　　　29　　　30　　　　31　　　　1　　　　2　　　　　　27　　　28　　　29　　　30

　　　　　　　　　　Ju置y　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　August　　　　　　　　　　　　Ju裏y

　　　　　　　　　　1993　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1994

Sulfate　and　ammonium　concentration　in　aerosols　a）SO42一；b）NH4＋．

Reprinted　from吻卿，∠4づ7伽450〃Po〃罐o％，85（1995），1967－1972，Acid　deposition　at　the　summit　of　Mt．

Fuji：Obse押ations　of　gases，aerosols，and　precipitation　in　summer，1993and1994，Dokiya6加1。，fig．1（◎1995

Kluwer　Academic　PubHshers．P血ted　in　the　Netherlands．）with　kind　permission　from　Kluwer　Academic

Pubhshers．
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）a ）b

1 9

！ノ〆 ！1〆

ノ

13

14

1
一

8
◎

！
8

、　　　5

3　・
’
　
6

1 ◆

9
1

　　6　4　7・
3　　2

5

1

樽 1 裕 10

Fig．95－16 Back　trajectory　analyses　for　air　sampled　on　Mt．Fuji．

a）July27to　August2，1993：1：July27，9：00（10cal　time）；2：July27，21：00；3：July28，9：00；4：July28，21：00；5：

July29，9：00；6：July29，21：00；7：July30，9：00；8：July30，21：00；9：July31，9：00；10：July31，21：00；11；August1，

9：00；12：August1，21：00；13：August2，9：00；14：August2，21：00；

b）July25to30，1994：1：July25，9：00；2二July25，21：00；3：July26，9：00；4：July26，21：00；5：July27，9：00；6：July

27，21：00；7：July28，9：00；8：July28，21：00；9：July29，9：00；10：July29，21：00；11：July30，9：00；12：July30，21：00．

Each　small　tick　on　the　line　indicates6hours．

Rep血ted　from恥伽，・4づ7伽4Soづl　Po〃漉oπ，85（1995），1967－1972，Acid　deposiUon　at　the　summit　of　Mt．

Fuji：Observations　of　gases，aerosols　and　precipitation　in　summer，1993and1994，Dokiyaαα」．，fig3（◎1995

Kluwer　Academic　PubHshers．Printed　in　the　Netherlands．）with　kind　permission　from　Kluwer　Academic

Publishers．

10DINE

6．Iodine　Detemination　in　Natural　and　Tap　Water　Using　In面ctively　Couplea　Plasma　Mass　Spe血ometry

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Takaku，Shimamura，Masu征a．，謎nd　lgarashi（1995）

　　　　Takaku6渉α1．（1995）examined　the　feasibility　of　io（1ine　determination　in　natural　and．tap　water，using

inductively　coupled　plasma　mass　spectrometry（ICPMS）to　investigate　the　environmental　behavior　of　iodine

from　the　viewpoint　of　health　science　and　public　hygiene．Iodine　is　essential　to　the　body，mainly　the　thyroid　gland，

and　playFs　an　important　role　in　metabolism．It　is　also　important　to　trace　radioactive　io（1ine（1291，1311，1331，etc．〉

released　to　the　environment　from　nuclear　power　plants　an（l　nuclear　test　sites．

　　　　Because　iodine　concentrations　in　environmental　samples　are　usually　very　low，it　is（1if丘cult　to　make　a　d．irect

analysis　by　the　traditional　methods　without　preconcentration．Because　iodine　is　highly　volatile，however，the

chemical　yie1（10f　iodine　duhng　preconcentration　is　both　low　and　vahable．It　is　preferable　to　conduct　direct

analysis　without　preconcentration．

　　　　Takakuασ1．（1995）easily　determined　iodine　by　ICP－MS　without　separation　or　preconcentration。The

detection　limit　was10pg／ml．They　obtained　a　stable　io（1ine　determination　by　addinig　an　organic　alkali　to　samples

just　before　analysis　to　suppress　io（line　vaporization．They　d．etermined　the　io（1ine　concentration　of42natural

water　samples　in　the　northem　Kanto　area，Japan（Fig．95－17）．The　concentrations　of　iodine　range（1f士om　O・65

to35．9ng／ml（Table95－9）．
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Nikko
　　　　　24 Kinu。R・

2322
　　　　　　21

Utuno皿iy＆
　　　　　口

0瓜oi．R

Wat＆ra8G．R38

　　　　　　　　37

36

35

8

Ohmiya
　　口

20

　　　　　19

　26

　　　　18
　　　　17
25　　16
　15
　　14

　　　13

　　　12

　　　11

　　　　10

　　　　　9

　　7

32

31

30
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％
．
卯
へ
6

Kokai．R

S＆kura．R

團it◎

　口

　　　　　　　　Kltaura

34
　33　　　　　　　42
　　　　　　　　　40

●39
　　　Kasumi8aura
　　　　　　4
　　　　　　　　　　2　　　1

　　　　　　　　3

5Tone・R

41

Tokyo
Chib＆

Fig．95－17　River　and　lakewater　sampling　points．
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Table95－9　Concentrations　of　I　in㎡ver－and　lake－water　samples

Name　of　river
City
Sample　point
　　　　　　　　Place

　
↓
－
mC
c
E
S

　
μ

pH 一
・
m

α
即

NO3－N，　SO4－S，

ppm　　　ppm
1，ppb

l　Tone

　2

　3

　4

　5

　6

　7

　8

9Kinu
IO

l　I

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

22

23

24Daiya
25Ta
26

27Kokai
28

29

30

31

32

33　Sakura
34

34Watarase
36

370moi
38

39Ushikunuma
40Kasumigaura
41Kitaura
42

Sahara
Kanzaki
Shintone

Kawachi
Abiko
Toride

Iwai

Koga
Mitsukaidou

Mitsukaidou

Morlya
Ishige

Chiyokawa
Shimotsuma

Sek辱you
Shimodate
Shimodate
Shimodate
Ninomiya

Mouka
Utsunomiya
Shioya

Shioya，

Imaichi

Yuuki

Oyama
Fuj三shiro

Yawahara
Mitsukaidou

Shimotsuma
Shimodate

Mouka
Tsukuba
Tsukuba
Koga
Fujioka

Oyama
Oyama
Ryugasaki

Dejima
Itako

Taiyou

Suigou－ohashi

Kanzaki－ohashi

Jyousou－ohashi

Nagatomi－hashi

Sakae－hashi

Tone－ohashi

Mebuki－ohashi

Tonegawa－hashi

Housui－hashi

Mituma－hashi
Tamadai－hashi

Ishige。hashi

Ogata－hashi

Kinugawa－hashi

Komashiro－hashi

Funadama－hashi

Kawashima－hashi
Nakajima－hashi

Daidousen－hashi

Miyaoka－hashi

Yanagida－hashi

Kamihira－hashi

Onaml－hashl

Kaishin－hashi

Shin－tagawa－hashi

Funato－hashi

Kokaigawa－ohashi

Yamato－hashi
Fukurai－hashi

Iwai－hashi

Ishida－hashi

Inonai－hashi

Ota－hashi

Jyunmi－hashi
Mikuni－hashi
Fujioka－ohashi

Kuromoto－hashi

Amito－hashi

Sanuki

Kasumigaura－ohashi

Jingu－hashi

Kagyou－hashi

1
5
0
8
3
0
4
5
8
3
6
4
7
9
2
1
1
3
0
8
3
0
5
7
8
1
1
7
2
7
9
7
5
1
5
3
3
2
1
9
5
3

1
8
7
3
2
3
5
3
7
6
6
5
5
5
6
5
4
4
1
0
9
2
7
1
9
8
2
2
2
0
9
6
0
7
2
7
4
9
1
5
0
4

3
2
2
2
2
2
2
2
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
　
1
　
1
2
2
2
2
2
2
1
1
2
1
2
2
1
1
2
2
4
2

4
5
4
4
5
4
3
3
0
4
5
4
4
5
5
5
8
9
7
7
8
4
1
8
3
6
4
4
4
7
5
1
4
6
2
6
5
3
0
5
4
8

7
7
7
7
7
7
7
7
7
7
7
7
7
7
7
7
7
7
8
8
8
8
8
7
7
7
7
7
7
7
8
9
7
7
7
7
8
8
9
8
8
7

2
7
7
9
1
3
6
8
4
2
3
6
5
7
1
9
7
3
0
8
7
4
7
3
7
5
8
6
3
8
8
8
3
2
9
6
3
0
7
5
9
5

6
＄
O
L
9
9
3
3
1
9
0
8
9
。
9
α
鼠
＆
絃
6
6
嬬
i
2
．
4
Z
乳
6
7
。
6
7
i
L
免
3
7
9
0
6
1
7
0
1

4
3
3
2
1
1
2
2
1
　
1
　
　
　
1
　
　
　
　
　
　
　
　
2
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
2
1
1
2
3
8
3

　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
3
5
　

Q
／
6
6
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　

6

4
2
3
4
1
2
4
2
7
4
4
2
3
3
2
1
1
0
6
5
4
8
3
4
1
3
3
5
2
1
0
4
9
9
3
7
5
2
7
2

2
2
2
2
。
2
2
2
2
1
1
1
1
1
1
1
1
1
1
0
0
。
α
α
α
住
よ
2
Z
2
2
．
Z
2
L
L
1
2
1
3
3
1
0

2．2

5
9
2
9
6
5
7
7
6
7
0
1
2
6
9
9
8
5
2
4
8
2
3
7
0
9
7
1
3
9
4
2
1
6
0
0
6
1
4
1
4
5

0
9
0
0
0
1
3
2
8
7
8
7
7
7
7
6
6
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1996ACTIVITIES

lNTRODUCTlON
　　　In1996，GRD　scientists　forcused　their　study　on　atmospheric　chemistry，biogeochemical　oceanography，and

enVirOnmental　radiOaCtivity．

　　　Intemationa1／National　scientific　programs　an（i　budgetary　funds　for　our　studies　are　shown　in　Table2。

1．Field　Observation　Studies

GREENHOUSE　GASES（CO2，CH4，and　CO）

1．Stuaies　on　Greenhouse　Gases　in　Upper　Air　Using　Commercial　Airliners

　　l．I　Atmosphedc　CO2and　CH4measurements　from　l993to　l994

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Matsueda　an－Inoue（1996）

　　　The　increase　of　trace　gases　such　as　carbon　dioxide　in　the　atmosphere　is　expected　to　contribute　to　on－going

global　warming　and　to　af『ect　the　chemical　cycles　in　the　atmosphere．Recent　levels　of　greenhouse　gases　in　surface

air　have　been　regularly　observed　at　worldwide　sampling　networks　such　as　NOAA／CMDL　and　GAW，but　few

systematic　measurements　have　been　ma（1e　of　greenhouse　gases　in　the　upper　atmosphere．

　　　Matsueda　and　Inoue（1996）developed　a　new　automatic　nask　sampling　system　for　the　Boeing747

commercial　airliner　in　Apri11993to　observe　the　mixing　ratios　of　CO2，CH4and　other　trace　gases　in　the　upper

atmosphere　at　altitudes　of9－13km　using　regular　commercial且ights　between　Australia　and．Japan．This　program

was　to　clahfy　seasonal　variations　an（i　secular　trend．s　in　greenhouse　gases　in　the　upper　atmosphere　through

cooperation　supPorted　by　the　JAL　Foundation，Japan　Airlines（JAL），the　JMA，and　Japan’s　Ministry　of

Transportation．

　　　They（iescribed　their　sampling　system　and　the　results　of　CO2and　CH4measurements　in　the　upper

troposphere　for　one　year　from1993to1994（Fig．96－1）．The　air　sampling　system　was（1eveloped　to　coHect　air

samples　automatically　in12electrochemically　buf『e（i　titanium且asks　of　automatic　air　sampling　equipment

（ASE）using　a　metal　bellows　pump．Engine　bleed（fresh　air　outsi（1e　the　aircraft）was　intro（1uced　into　the　ASE

through　a　pneumatic　system　and　a　bypass　intake　using　a　metal　beHows　pump　for　nushing　an（1compressing　the

air　sample　into　flasks．Storage　tests　indicate（i　no　signi五cant　change　of　CO2and　CH4mixing　ratios　in　sample∬ask

unt丑analysis．

　　　The　air　sample　was　analyzed　for　the　CO2mixing　ratio　using　an　NDIR　and．for　CH4mixing　ratio　using　a

GC－FID　in　the　Iaboratory．Analytical　precision　for　measurement　was　less　than±0．02ppm　for　CO2and　less　than

±0．12％forCH4．

　　　The　CO2an（1CH4mixing　ratios　in　the　air　sample　were　referenced　to　five　working　stan（1ar（1gases　of　CO2

in　air　and　CH4in　air．Working　standards　were　calibrated　regularly　by　primary　standards．No　signiHcant　drift　of

mixing　ratio　was　foun（i　in　any　of　the　working　stan（lards　in　high－pressure　aluminum　cylinders　for　one　year．AU

mixing　ratios　are　reported　in　ppm　or　ppb　by　mole　fraction　in　dry　air　based　on　the　WMO　x85scale　for　CO2and

the　MRI／GRD　scale　for　CH4．

Author：Katsuhiko　Fushimi e－ma翌：kfushimi＠mrijma．go．jp
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Air　flow　diagrams　of　flask　sampHng　system　developed　jor　Boeing747commercial　airliner．Bold　Hnes　indicate
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Reprinted　fromz4渉o窺osρh6ηOo勘吻o〃耀磁30，Matsueda　andInoue，Measurementsofatomospheric　CO2and　CH4

using　a　commercial　airHner　from1993to1994，1647－1655，Copyright（1996），with　kind　permission　from　Elsevier

Science．
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　　　Air　was　sampled．monthly　over　the　westem　North　Pacific　between　Narita（35。46’N，140。23〆E），Japan，and．

Caims，（16。53’S，145。45／E），Australia，during1993－1994（Figs．1and2）．Measurements　of　CO2and　CH4in　the

Northem　Hemisphere　showed　a　clear　seasonal　cycle　greatly　inHuenced　by　the　seasonal　variation　in　the　lower

troposphere（Figs．96－2and96－3）．A　significant　decrease　in　mixing　ratio　during　winter　was　observe（i　in　CH4

variation，suggesting　the　intrusion　of　lower　stratospheric　air　into　the　upper　troposphere．The　seasonal　variation

of　both　gases　gradualy　decaye（1toward　the　equator，but　a　dif侭erent　seasonal　cycle　appeared　in　the　Southern

Hemisphere．This　change　indicated　the　significance　of　meridional　transport　of　both　gases　through　the　upper

troposphere　into　the　Southem　Hemisphere．The　mixing　ratio　level　of　both　gases　showed　a　recent　increase　in　the

upPer　troposphere．

　　1．2CO2，CH4，and　CO　in　the　upper　troposphere　from1993to　l996

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Matsueda，Inoue，an虚Ishii（1997）

　　　Matsueda6地1．（1997）summarized　observation　results　for　CO2，CH4and　CO　in　the　upper　troposphere

observed　using　a　commercial　airliner　from1993to1996．To　expand　the　observation　region　to　the　south，

sampling且ights　after　July1994were　made　using　a　d近erent　JAL　airliner　from　Sydney（16。53’S，145。45／E）to

Narita，Japan．Sampling　f且ght　frequency　was　increased　to　about　twice　a　month　to　obtain　higher　time　resolution

data．

　　　The　sampling　system　was　operated　regularly　using　a　JALαirliner　between　Australia　and　Japan　for3years

from　Ap且11993to　April1996．A　unique　set　of　data　for　trace　gases　has　been　obtaine（1in　the　upper　troposphere

at9－13km　over　the　westem　Pacific．Data　analysis　of　the　observed　results　indicated　they　were　successful　in

observing　recent　trends　and　seasonal　cycles　of　CO2，CH4，and　CO　between300N　and30。S（Figs．96－2，96－3and

96－4）．The　recent　tren（1indicated　recovery　in　the　rate　of　CO2and　CH4increase　after　the　great　anomaly　around

1992．Seasonal　cycles　showed　a　large（iifference　between　the　Northem　and　Southem　Hemispheres．The　northem

seasonal　cycle　was　influenced　by　lower　tropospheric　variations　and　mixing　processes　in　stratospheric　air，while

upper　tropospheric　transport　was　identified　as　an　important　process　for　the　seasonal　cycle　in　the　Southem

Hemisphere．In　a（1dition，biomass　buming　in　the　Southem　Hemisphere　was　i（lentified　as　an　ad（1itional　source　of

trace　gases　in　the　upPer　troposphere．

　　　More　long・term　observation　is　necessary　in　this　program　to　gain　a　better　understanding　of　the　global　cycle

of　trace　gases　in　the　upper　troposphere。Special　attention　should　be　paid　to　the　impact　of　widesprea（i　biomass

buming　on　the　upper　atmospheric　environment．
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2．Greenhouse　Gas　Behavior　in　Westem　anσCentral　Pacific　Ocean

2．l　Evaluation　of　CO2excha㎎e　at　sea　surface　in　westem　North　Pa面c：△pCO2dis㎡bu丘on　and　CO2flux

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　M皿ata，Fushimi，lnoue，Hirota，Nemoto，Okabe，Yabu㎞，and　Asa皿uma（1996）

　　　We　conducted　repeated　observation　of　carbon　dioxide　partial　pressure（pCO2）in　the　westem　North　Pacific

since1981．The　increasing　trend　of　pCO2in　su㎡ace　water　in　the　region　north　of100N　at1370E　was　reported　for

the　first　time　by　Inoueα召1．（1995）as（1escribed　in1995ACTIVITIES．This　result　suggests　that　the　mi（1dle

latitude　of　the　westem　North　Pacific　is　a　sink　for　atmospheric　CO2an（1pCO2is　increasing．

　　　　To　evaluate　CO2exchange　at　the　sea　surface　in　the　westem　North　Pacific（130。E－1600E，30。N－0。）

throughout　one　year，Murataαα1．（1996）mapped　the△pCO2using　data　observed　from1987to1993by　the

JMA　and　the　MRI　on　board　several　research　vessels（Fig．96－5）．They　calculated　the　CO2flux　based　on　surface

seawater　CO2normalized，interpolated，and　extrapolated　using　the　temperature　dependence　of　dissolved　CO2

determined　empirically（Fig．96－6）．

　　　　They　obtained．the　jollowing　results：

（1）The△pCO2map　shows　that　the　region　north　of100N　is　a　sink　of＜一70μatm　at　a　maximum　in　winter　an（1

　　　　a　source　of＞40μatm　at　a　maximum　in　summer．This　demonstrates　a　large　seasonal　change　in△pCO2

　　　　reaching90μatm．

（2）The　region　south　of100N　is　a　source　of40μatm　in　winter　an（l　is　almost　at　equHibhum　with　atmospheric　CO2

　　　　in　summer．This　seasonal　tendency　is　the　reverse　of　that　in　the　region　north　of10。N．

（3）Integrated　annual　net　CO2aux　is－22．4／一48．6MtC（ocean　influx）in　the　region　north　of100N’and3．7／5．4

　　　　MtC（ocean　e租ux）south　of　it，depending　on　the　wind－dependent　transfer　velocity　and　exchange　coefacient

　　　　（Table96－1）．
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△pCO2（μatm）：January

35N

30M

25閥

20N

ユ5N

10N

5H

即

讐2。E

　　　l　　　P　じ

’

　』4

ノ

、、
　、　　I　F　　　翻”
　，・　　o零・噂
’
～
6
　 腎、りh隔

　　　、，’

8Q爾軸　　、一50／

　一，　ワ　リ　ー　一　一，甲プ『

　〆㌘崩り甲’　　4　　　　　　　’

　　　、、■’・、』　し9ρ
1　　　　亀

■　．　　　、　　　　　’

　　　　’’　　　　　　、　　　6

ご　　　｝
こり、。’、
　、伊　㌔　　で
　　　　噺　’

・亀こ：こ馳ゆ、噛リ

　　ヤ隔｝噂り　　　　　　　　馬、

　、、　　　　　　　、

　　も　　　　　、
　　、　　　・，
9ワー一GOノ
て～、　　’

　　　、　　　　、｝　　　’』，

噂　亀　り

　　　、噂
・9
　画、

　一40
　　㌧b
　　　、り　　　　噛　C－50
　｝　9

30・、高　顎
　、’　1、　　　，一

　一弓督＝：

　　　，」　　　，”．岬。”　　ご

　　　　、一一”●㌦g
　　　　、．●　　　　り 　ρ　．　h’　　　　　　り

！　　　㍉“一
、
、
．

、
ノ
　

P
，グ
ρ
’
　
　
　
　 bξ

　ノ　，
［，、轟30㌃

’曳
6　　　、　　　　　　’

　　　一㌔蟻0ζqo
9一り働｝り。一一”r

’暫・、・ずき

塑〉・『’・
　　　r’、
葡．鴨鵬、マ5
9　　　　　　、、
●　　　　　　　　、●一■

　ノ

り；露欝π’5
●　齢　り．q　p，騨甲　甲

・篭二角・り一一

・　・

■働，，・一一隙7り

篇二：卿20

一一りo●o●9．．●

■

　　　　殉

　　　ρ9噂9．■rP層直，

“膚，甲一，ρ”

ヤ09一一｝，9一，

働、　り㌧魯・，．・

　、　、、
　　♪　o’一
‘　9　　　　　　　　　　　　　ρρ騨

　　ヴ’甲　一9ド　　　　　　　4

一，o畠・鴨り隔隅，甲

一9一”“”マ臼

　　　　♂『『り』　　　　，■，一

　もワプ　　　．

　　　　」，甲o暫りり一一
1’

、

　　ρ、　　甲　　　　、
9ψ■　　　　　　、、、

’
ρ
　
　
　
9
　
卿
　
，
　

一　，　c　g

　一　”
一

二一3099〆一

、、

　、、

　、、『、．一20一

　、　　、

　　　　‘
　　　＝
　　　’ノ
　　　9一　■　一『噌

，’

　　，一■卿胃ロ
　，岬　ρ♂
‘

一｝甲・ゆ一’』●．6 go陶

’9．、
σ　　　　専

、
、
、
　 、㌧甲”FO

N）1・蟄

　島

ノ
ρ
o
り
　 ・　o　噂

　　、　　、　　亀　　　』　　　、働一’

　、　、　　し
　　口『
～
侮マ、

　、
　，’

　　　　　0

0　　　、、

　　　，’
　　　、卿

，
㌧．一りり．・9の一

。噸＿　　‘＝・

　、　　　　　　　　，o
　　㌧、，一一

、噌．噌ノ　ノ

　　　♂o　　　I　　　3
㌧1D噂！
　　　一10
　　　、、

’QOoの，．O　o●

’
・
》 偽、．嚇＿、

σ

　o
偽

、、

0
　
　 20

、

　，
、
　
　
　
0

10

30
0
　
　
3
0

o2

の
D

　　竃

　　oマ
℃ ）。

、
も 　　　◎

脚

9漏

20E　　　　　　　2～F125E 130ε 135E 140ε 145E 150E 155E 160E 165E 170ε

△pCO2（μatm）l　February

Fig．96－6

35N

30N

25H

20紺

15裡

10闘

卵

EQ

　　　　5S
　　　　　120ε．　　125ε　　130ε　　　悩E　　　1菊ε　　　145ε　　150ε　　155E　　160E　　　165ε　　　170E

Distribution　of　reconstructed△pCO2（μatm）from　January　to　December1990．The　dotte（1pattem　indicates
negative　（aif－to－sea）　△pCO2．

　　∫，
o　　ノ　，

も’

　　〆
　．じ
．ア

o～一1〉
」60イ

（磨・
　》一60．・9

　　，♂
　　4

’。

’
、
㍗
醗

ll

　　ぐ』
一9噺、　㍉一一

　、　　、　　　　　一一　7●、　　、，一　　　　　、

，リヂ　　　　、

懇
　　　ζ
：：ミ＝1聴蕪

　♪
　一

、　　　　　　　　　　ーり

賢簿ε
b　　　　　．執　　『
」フo・……輩・＝

i瓢…鰭

．一噂隔・’．1、、

　　　　㌧馬、、吟l

　　hso．1　『－

亭』㌦　㌧』、∴

　　　　h
　　　’，

螢麺藁
桟o’4q－p．
　ニン∂　　　り一曜

》幾賦’
●甲 　　　∂　　一　　ρ　」ヂ　ゆ’　・’

　’一一　　　　　　　　　　　　L
ダ
’ 一り、働
‘　　　　　　　　、一一一
‘
，
鴨 りo獅
　　、　　、　　　、

　！、　　暫、ヤ
ー9一リノ』

30　　ゆ．r＿
琴8　　ρ

　・～
　　㌔“鞠
一一，、、

　ノ

＞難影
　　’憾
　認r馬響．　㌔嚇・

　N」

鷲ζ龍鵠鶉質
，『一，，●一－，，〇

三難鴇競
　』5D・

〉鄭

　し　魅ゆ，b　　　　　、　　、　、
構0／　峨　〒50、．γ　・、㌔
　’ら‘・◎叫

襟㌦働㌧噂｝

＝＝＝雛＿9垂一

隷’ミo

際「…謄噛
』
り

σ”

．漏9イー讐

　　　’・噸㌧軸｝ノ

、
、
、
　
、りり魑

　　噺、
　　　、購廓

　亀
　、　、　　、　　、　　、　　　、、

”。．◎｝｝働り贈願

30！◎嘱・…
　　．　　略馬一ワ

　　　ニ・一“隔隔㌧2ド

　　ぐ

．ンノ　く・

！　f。璽働一
一　・，避㍉　：

30

　一一69”・りー　　一一．

　　　』1、

、ウー〔qり『』い・

＼）1・黛

隊’

㌔．

8
　
　
ρ のり、
ρワ■r一，一「

　　　　1

　　・｝oり

』　　　　　　　　『甲’

　　　’　　！．」
　　、．
　　　1、、　『　　．4』．

軸．θ♂

　　ら一1
軸、　　』｛．

㌧、

　暴蛤、

　ノ、　『
　　〆．己｝』『
　．●・　　　　℃

へ㌧慈・
　ト噂…6、

　　　り　　。

麿．1

“蟻ヤ、．輸，。 ，一も“’◎．騎
σ

o
の

◎碗〇

一9－4
ρ
　
　
　
一

’」・・’くi

6隔　　、

・，　0
10 G

o

、

　魯
、
　
　
0

㌧
畦
0
．
9
　
　
．
、
「
、

30
30

　　Ω0

　　20
oゆ 　w
　oマ
○ 。

、
魅 　　◎切

漏

一37一



Technical　Reports　of　the　MRI，No．371999

△pCO2（μatm）＝March
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△pCO2（μatm）：May
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△pCO2（μatm）：June
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△pCO2（μatm）：July
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△pCO2（μatm）：August
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△pCO2（μatm）：　September
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△pCO2（μatm）：October
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△pCO2（μat．m）：November
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△pCO2（μatm）：　December
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Table96－1 Estimates　of　sea－to－air　CO2flux（Mt　of　C）

separated　for（a）：LM　and（b）TFT　formula．

in　the　regions　north　and　south　of10。N　for　each　month，

（a》

」 F M A 凹 J 」 A S O N D Total

＞　100N

≦　100N

一7●2　　－5。6　　－6●3　　－4．0　　－2●1

0．6 0．3 0．3 0．3 0．1

0．O

0．2

1．2

0．0

2．6

O。1

1．9

0．1

1。3　　－0．5　　－3。5

0．1 1．3 0．3

一22．4

3．7

（b》

J F K A 胚 」 」 A S 0 N D Tota1

〉　100N

≦　100N

一15．1　－12．3　－13．4　　－8．7　　－4．7

1．1 O．6 0．3 0．4 0。0

0．0

O，2

2。3

o．o

5。2

0．1

3．9

0．1

2．7　 －1．1　 －7．3

0．1 2．1 0．3

一48．6

5．4

　2．2Changes　in　longitudiml　dist1・ibution　of　CO2partial　pressure　in　central　and　western　equatodal　Pacific，

　　　　westofl60。W

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Inoue，Ishh，Matsueda，Aoyama，ana　Asanuma（1996）

　　　We　focused　our　study　on　pCO2distribution　variation　in　the　westem　and　central　equatorial　Paci五c　with

relation　to　EI　Ni五〇／Southem　Oscillation（ENSO）phenomena．The　equatorial　Pacific　is　known　as　a　strong　oceanic

source　of　atmospheric　CO2．CO2is　supplied　to　the　atmosphere　mostly　in　the　eastem　an（1central　equatorial　Pacific

due　to　upwelling　containing　CO2－rich　w3ter．

　　　Inoueε毎1．（1996）described　spatial　and　temporal　variations　in　pCO2in　the　central　and　westem　equato且al

Pacific　based　on　measurements　con（1ucte（1between1987an（11994．Su㎡ace　water　pCO2data　indicate　signi丘cant

（1ifβerences　in　longitu（iina1（1istribution（1epen（1ing　on　ocean　con（1itions（Figs．96－7and96－8）．They　examined　the

relationship　between　the　area　showing　higher　surface　pCO2and　ENSO　phenomena　by　using　the　Southern

Osc丑lation　Index（SOI）（Fi募96－9）。Results　in（iicate　that　the　area　showing　higher　surface　pCO2correlates　with

the　SOI，an（1the　westem　edge　of　the　higher　pCO2area　moves　eastward．with　increasing　SOI，which　suggests

signi五cant　intra－and　interamual　fluctuations　of　CO20utfしux　from　the　central　and　westem　equatorial　Pacific

（Fig．96－10）．
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　　2。3Temporal　and　spatial　vadations　in　atmosphedc　an－oceanic　CO2in　westem　North　Pacific　From　l990

　　　　　to　l993：Possible　link　to　l991／92ENSO　event

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Murata　an且：Fushi㎡一（1996〉

　　　　Murata　and　Fushimi（1996〉presented　the　results　of　atmospheric　and　oceanic　CO20bservations　conducted

by　the　JMA　at137。E　in　the　westem　North　Paci五c　for1990－1993，covering　an　ENSO　event（onsetl　spring1991；

disappearance：summer1992〉（Fig．96－11）．The　atmosphehc　CO2concentration　over　the　region　south　of300N

increase（1（1rastically　between1990＆nd1991du血g　winter（4．O　ppmv）and　summer（4．5ppmv），although　values

are　not　seasonally　a（ljuste（1．Over　the　other　two　years　of　observation，growth　rates　were　smaUer　or　even　negative

（Figs．96－12an（196－13）．

　　　　Oceanic　CO2，expressed．in　units　of　the　mole　fraction（ppmv）in　dry　air　equilibrate（1with　seawater，

significantly　increased，especially　in　low　latitudes　duhng　both　seasons　of1991－1993，compared　to1990（Fig．

96－14〉．Oceanic　CO2，normalize（i　at　a　constant　temperature，also　signi丘cantly　increased．，with　larger　magnitu（les

for　winter　and　smaller　for　summer．This　impHes　that　increased　summer　oceanic　CO2results　mostly　from　changes

in　surface　seawater　temperature，while　for　that　in　winter，other　factors，unknown　at　present，are　more　related　to

increasedoceanicCO2．

　　　　Calculate（1△pCO2an（l　CO2nux　at　the　air－sea．inter£ace　reveal　that　in　winter，the　region　north　for10。N　acts
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Fig．96－11
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as　a　sink　for　CO2，with　a　maximum　net　flux　of～一10．O　mmol・m－2・d－1．The　region　south　of100N，however，at

times　becomes　a　weak　source　of　CO2，with　a　maximum　net且ux　of2．4mmol・m－2・d－1．In　summer，the　westem

North　Pacific　becomes　a　weak　source　or　is　almost　in　equUibrium　with　atmosphehc　CO2．

　　The　increase　in　winter　oceanic　CO20r△pCO2，related，to　the1991／92ENSO　event，is　not　as　disUnct　as　in

the1982／83ENSO　event，although　lower　temperatures　and　higher　salinity　in　su㎡ace　seawater　were　commonly

foun（i（luring　both　events．The　response　of　CO2flux　in　the　tropical　westem　North　Pacific　to　the1991／92ENSO

event　was　rather　small　compared　to　the　magnitude　of　rate　changes　obtaine（1in　previous　results　for　the　central

or　eastern　tropical　Pacific．

　2．4Atmosphedc　methane　over　North　Pa．cific　from　l987to　l993

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Matsueda，Imue，Ish五，and　Nogi（1996）

　　Atmospheric　methane　is　known　as　an　important　greenhouse　gas　that　in且uences　the　radiative　balance　and

climate　of　the　earth．Methane　has　accumulated　in　the　atmosphere　since　the　Industrial　Revolution，but　it　is　known

that　the　recent　global　rate　of　increase　shows　large　interannual　vahations　in　both　he㎡spheres．Such　growth　rate

variations　are　caused　by　a　change　in　the　relative　strength　between　sources　and　sinks，but　a　particular　cause

camot　be　quantitatively　identifie（1at　the　moment．A　long－term　record　of　atmospheric　methane　measurements　is

necessary　to　better　understan（i　recent　growth　rate　variation．

　　Matsuedaαα1．（1996〉continued　to　collect　air　samples　over　the　westem　N’orth　Paci丘c　region　and　measured

atmospheric　methane　mixing　ratios（1uring　winter　from1987to1993to　extend　their　methane　record　since1978

（Matsueda6’σ1，1992）（Fig．96－15）。The　meridional　distribution　of　methane　showed　a　yearly　north－to－south

郎adient　from　mid．latitud．es　to　the　equator（Fig．96－16）．A　sharp　mixing　ratio　gradient　often　appeared　at　the

boundary　between　the　winter　monsoon　and　tra（1e　wind　regions　aroun（120。N．No　significant　longitudinal　gra（1ient
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was　found　during　winter，although　methane　levels　along　the　equator　showe（1a　large　difOerence　between　the

westem　and　eastem　Paci五c．

　　　　The　overall　methane　increase　rate　in　the　westem　Pacific　was　estimated．at13ppb／yr　base（10n　the　long－term

recor（1for15years　from1978to1993．This　recor（i　ind呈cates　that　the　methane　growth　rate　over　this　Pac置c

region　gra（1ually　slowed　unti11990，followed　by　no　signiflcant　increase　in　the1990s．The　overan　deceleration　of

the　growth　rate　was　more　rapid　in　the　mid（11e　latitu（1iml　zone（200N－300N）than　in　the　lower　latitu（1inal　zone

（3。N－20。N）（Fig．96－17a）．This　latitu（1inal　difference　suggests　a　rapid　red．uction　of　methane　emission　from

continent．The　methane　growth　rate　showe（l　an　interannual　variation　with　an　increasing　tren（1around1983and

1987，roughly　related　to　EI　Ni亘o　events（Fig．96－17b）．The　methane　growth　rate　thus　appears　to　have　been

affected　by　a　change　in　interhemispheric　transport　due　to　the　ENSO　events．

Fig．96－15
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WATER　MASS　ANALYSIS
3．Weste］m　Nortk　Pacific

　　3．1Water　masses　between　Min且anao　an－New　Guinea

　　　　　　　　　　：Kashino，Aoyama，Kawano，Hendia而，Syaefu面n，Amntasena，Mmeyama，a面Watambe（1996）

　　　　In　the　westem　equatorial　Pacific，particularly　in　the　southem　PhHippine　Sea，there　is　an　area　caUed“water

mass　crossroads”where　several　water　masses丘om　the　northem　and．southern　hemispheres　meet．

　　　　Kashino6齢1．（1996）investigated　water　masses　between　Mindanao　and　New　Guinea，using　hydrographic

data，during　two　R／V働加πWOCE　expeditions　conducted　in　October1992and　February1994by　the　Japan

Marine　Science　and　Technology　Center（JAMSTEC）to　understand　the　Indonesian　through旦ow，which　probably

plays　an　important　role　in　the　global　ocean　circulation。It　is　important　to　i（ientify　which　water　masses　enter　the、

In（lonesian　Seas　from　the　Pacific．

　　　　Conclusions　are　as　follows：

1．South　Paci丘c　Tropical　Water（SPTW），with　a　salinity　maximum　around25．0σθreaches　north　of　Morotai

　　Island　（Fig．96－18）．

2．Antarctic　Intemediate　Water（AAIW），with　a　salinity　minimum　around27．2σθand　high　oxygen（＞100

　　μmol／kg），exists　in　the　southwestem　area　of　the　southemmost　PhHippine　Sea（Fig．96－19）．

3．North　Paci五c　Tropical　Water　and　the　remnant　of　the　North　Paci丘c　Intemediate　Water　originating　in　the

　　North　Pacific　retum　from　the　Celebes／Maluku　Seas　with　the　low　salinity　water　via　the　northeastward　fしow

　　between　Talaud　Islands　and　Morotai　Island．They　found　that　this　northeastward　flow，which　was　shown　to

　　existintheupper100mbyLukasασ1．（1991），extendedtoatleastadepthof300－400m．Thisfin（iing

　　suggests　that　retroflection　of　the　Mindanao　Cu皿ent（MC〉occurs　in　the　Celebes　Sea．

4．The　New　Guinea　Coastal　Undercurrent，transporting　SPTW　and　AAIW　from　the　southem　hemisphere，is

　　divided　into　at　least　two　parts　because　the　retro皿ection　of　the　MC　prevents　its　shallow　part　from　reaching

　　farther　north；the　shallower　SPTW．tums　eastward　as　a　source　of　the　North　Equatorial　Countercurrent　and

　　retro且ects　toward　the　southeast．AAIW　and　the　lower　part　ofSPTW且ow　northward　and　appear　to　be　linked

　　to　the　Mindanao　Undercurrent．
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　　3．2Prelimimry　stu－y　of　in　the　mrth　centml　Japan　Sea　temperature　stmcture

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Hirose，Hong，an－Miyao（1996）

　　　　The　north　Japan　sea　is　sig面cant　because　of　the　formation　of　upPer　Japan　Sea　Proper　Water（JSPW），

which　occupies　most　of　the　deep　waters　in　the　Japan　Sea　and　is　extremely　homogeneous　in　salinity，

temperature，an（1higher　oxygen　in　winter　due　to　d．eep　convection．Little　observational　data　has　been　collected，

however，especially　in　winter．

　　　　In　March1994，a　Japan－Korea－Russia　Expedition　was　conducted　in　the　north　central　Japan　Seα，the　main

purpose　of　which　was　to（ietermine　the　ra（lioactive　contamination　of　seawater，biota，and　se（1iment　from

radioactive　waste（1umping　by　Russia（and　the　former　USSR）．During　the　expedition，Hirose6∫σ1．（1996）

conducted　CTD　and　XBT　measurements　to　d．etermine　hy（irographic　features　of　the　area　surveyed（Fig．96－20）．

　　　　Water　mass　in　early　sp血g　in　the　north　central　Japan　Sea（north　of400N）was　characterized　as　cold（1ess

than2．5。C）an（i　salinity－homogeneous（34．07±0．02）．Vertical　profnes　of　seawater　temperature　suggest　that　the

water　mass　can　be　divided　into　at　least　two　parts：surface　water　and　JSPW．The　spatial　distributions　ofseawater

temperature　suggest　that　an　anticyclonic　eddy　coupled　with　a　cyclonic　eddy　was　present　in　the　north　central

Japan　Sea（Fig．96－21）．Hy（1rographic　information　is　important　to　un（ierstanding　the　distribution　of　ra（1ionuclides

in　the　north　central　Japan　Sea．
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RADIOACTIVE　NUCLIDES
4．Anthropogenic　Radio皿uclide　Geochemical　Stu出es　an且Analysis　in　Fallout　Sa．mples

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Aoyama，Hirose，Igarashi，an且Miyao（1996）

　　　Since1957，GRD　scientists　of　the　MRI　have　measured　anthropogenic　radionuclides　in　f田lout　samples

colected　in　Japan－over40years．In　the　series　of　stu（1ies，we　obtained　information　usef皿to　understanding　the

behavior　of　anthropogenic　radionuclid．es　in　connection　with　meteorology　and　atmosphere　dynamics　and　on　the

atmospheric　contamination　leve1．

　　　In　the　Meteorological　Research　Institute　Technical　Report　No．36，Aoyama6砂1．（1996）described　a　detailed

ra（1iochemical　analysis　of　long－1ived　anthropogenic　radionucli（1es（i．e．，90Sr，137Cs　and　plutonium　isotopes）in　fallout

samples　together　with　a　data　set　of　monthly　deposition　rates　of137Cs　and90Sr　at12stations　in　Japan（Fig．

96－22and　Table96－2）．To　control　the　f訓10ut　sample　quality　in　radiochemical　analysis，a　f訓10ut　reference　was

prepared　based　on　deposition　samples　coHected　at14stations　throughout　Japan（1uring1963－1979as　referenced

in　the1995ACTIVITIES（Otsuji－Hatoriαα1．，1995）．Using　this　reference，several　in（1ependent　institutions

determine（1the　activities　of137Cs，90Sr，and　plutonium　isotopes．The　results　show　goo（l　agreement　among

individual　institutions，meaning　that　the　f訓10ut　reference　is　useful　in　guaranteeing　the　quality　of　radiochemical

an飢ysis　for　anthropogenic　ra（1ionucH（1es．

　　　The　Report（1iscusses　the　geochemical　behavior　of　anthropogenic　ra（iionuclides　in（ieposition　samples

o亘ginating　from　atmospheric　nucle＆r　testing　and　nuclear　re＆ctor　acci（1ents　such　as　the　Chemobyl　accident

（Fig．96－23）．The　major　processes　controling　the　behavior　of　radioactive　deposition　are　stratospheric　fallout，

tropospheric　fanout，an（i　resuspension．Resuspen（ie（l　radionuclides　are　considere（l　a　major　source　of　recent90Sr

and137Cs　deposition　observed　at　MRI．
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Table96－2 Amual　deposition　of90Sr，137Cs　and　plutonium　observed　in　MRI．（1958－1994）
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ORGANIC　MATTER　ANI）HGANDS
5．Ocean　Biogeochemist坪

　5．1Charactedzation　of　pardculate　pmtein　in　Pacific　surface　waters

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Tanoue（1996）

　　Dissolved　organic　matter（DOM）is　one　of　the　largest　but　most　poorly　understood　active　reservoirs　of

organic　matter　on　the　planet．Although　most　DOM　is　ma血e　in　origin，its　sources　and　sinks　are　not　well　known。

As　referenced　in　the1995AcTlvITIEs，Tanoue　extracted　dissolved　proteins　from　seawater　and　foun（l　that　a

limited　number　of　protein　species　accounted　for　most　of　the　dissolved　proteins　and　that　proteins　contributed

quantitatively　to　dissolved．organic　N　throughout　the　water　column．

　　Protein　is　the　major　ceHular　constituent　of　phytoplankton　an（185％of　phytoplankton　nitrogen　is　in　the　form

of　protein（e．g．，Binen，1984）．Cellular　proteins　in　living　organisms　may　be　converted　to　detrita1“combined　amino

acids”or“proteinaceous　compounds”through　biogeochemical　processes．Particulate－combined　amino　acids

（PCAA），the　largest　identified　fraction　of　particulate　organic　matter（POM）in　oceanic　surface　waters，

represent　a　mixture　of　ce且ular　proteins　of　organisms　an（l　of　detrital　combined　amino　acids．The　dynamics　of　the
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two　types　of　PCAA　are　expected　to　be　quite（lif∫erent，but　have　not　been　distinguished　in　previous　PCAA

studies．

　　Tanoue　（1996）reported　the　molecular　characteristics　of　particu1＆te　proteins　in　surface　waters　along

transects　from450N’to25。S　in　the　central　Paci丘c（Fig．96－24）．The　majority　ofPCAA　was　in　the　form　ofprotein

molecules　in　samples　from　the　northem　Pacific　and　Equatorial　regions，namely，productive　areas，while　PCAA

was　mainly　present　as　nonproteinaceous　amino　acid　in　subtropical　regions，namely，oHgotrophic　areas（Fig．

96－25）．Thus，it　appears　that　the　chemical　form　of　PCAA，one　of　the　major　constituents　of　POM，varies

meridionally．

　　Two　typical　groups　of　particulate　protein　were　identified　f士om　meridional　dif応erences　in　molecular

distribution（Fig．96－26）．The　first　group，deガved　directly　from　cellular　proteins　of　living　organisms，was　ma（ie

up　of　a　large　number　of　proteins，each　present　at　a　relatively　low　level，which　gave　smeared　electrophoretograms
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and　were　considered　to　be“background”proteins　that　conthbuted　greatly　to　both　total　protein　and　PCAA，and

appeared　to　be　readily　remineralized．The　second　group　inclu（1e（i　a　sma且number　of　specific　proteins　with　a

limited　range　of　molecular　mass．This　group　was　prevalent　in　oligotrophic　areas，an　in（lication　that　proteins　from

specific　sources　survive　and　accumulate　due　to　their　resistance　to　degradation．

　　　　A　protein　with　an　apparent　molecular　mass　of45k且o（1altons（kDa），a　member　of　the　second　group，was

commonly　found　at　low　latitudes　and　the　partial　N－terminal　amino　aci（i　sequence　in（1icated　that　the45kDa

protein　was　a　single　protein　species　that　has　not　previously　been　reporte（i（Table96－3）．Thus，a　single

identifiable　protein　molecule　appears　to　be　very　wi（1espread　at　low　latitudes．

Fig．96－26

冨
〇
一
）
陰
　
　
　
　
　
　
　
　
　
：

　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　

．
Σ
．
Σ
1
0
8
6
4
2
0
m
8
6
4
2
0
m
8
6
4
2
0

　
　
　
量
。
』
∋
弩
こ
2
＝
3
』
。
』
　
蓄
…
2
邸
§
』
2
§
主
　
　
岳
釜
2
儒
一
。
こ
2
§
』
＆

℃
n
↓

リ
マ
壷

遷
↓

マ
N
↓

マ
．
o
o
一
↓

“、．

三
↓
　
　
　
　
　
　
1
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
1
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　
　塵

10

8
6
4
2
0
　
1
0
8
6
4
2
0
　
1
0
8
6
　
4
2
0

遷
↓

導
n
－
V

り
▽
↓

寸
N
↓

で
．
o
o
一
↓

n
。
三
↓　Ψ　vΨ　　Ψ　　　・レ　、レ陰

　
　
　
K H91－1

1
曜
巳
1
8
5
［
一
巴
，
1
8
1
3
1
1
『

10

8
6
4
2
0

l
i
I
I

‘

（6．2％）

・レ　・レ、レ　　・レ　　Ψ

　　　KH91・4
8
1
曜
一
，
1
1
署
1

5　　　10　　15　　20 1　　5　　　10 15　　20
0
： ↓ ↓↓ ↓ 、レ

1
10
↓ ↓↓ 、レ

↓ 酵

KH91・2
：
1 8 KH91・5 l

I
8

：
3 6

（4．8％） 1

醒

1

： 4 巳 須

瞭

1『 2
0

lI
O

5 10 15 20

1
　
　
ー
　
馳
　
　
一
　
　
1
　
　
9
　
　
1
　
陰
　
　
『
　
　
－
　
　
l
　
　
e
　
　
I
　
　
一
　
　
、

0251015

　
3
　
騙
　
1

↓
　
　
n
ソ

　
H
↓
K

4↓↓0
5　　　10 15　　20

　
　
　
　
　
1

10

8
6
4
2
0
　
1
0
8
6
4
2
0

℃
℃
↓

℃
n
ー
Ψ

り
で
↓

で
N
↓

マ
．
o
o
一
↓

n
．
▽
一
↓

　
0

ツ
　
2
　
一
　
鋤
Ψ
町

申

　
）

Ψ
　
　
％

　
9
　
虚

Ψ
　
　
（

8
　

0
　
1
　
1

5 10 15 20

↓ ↓↓ ↓ ↓ ↓：

（6．5％）RygO・15 I
I
一

z

1 5 10 15 20

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1　5　10　15　20　　1　5　10　15　20
　　　　　　　　　　Fraction　number　　　　　　　　　Fract量岨number　　　　　　　　　Fraction　number

Relative　abundance　of　proteins　in5－mm　pieces　of　gel£or　samples　colected　along165。E　and1370E．Shaded

fractions　represent　contribution　（％）of　I）roteins　in（listinct　ban（1s　to　total　protein．

0
1 ↓ ↓↓

、レ ↓
10
↓ ↓↓ ↓

、レ

↓

6
1

（4．5％）

KH91－6 8 （
ぷ
RygO・10

『

6 ひ
）

z
z
．

2
‘ 害．

0 0

Table・96－3 N。terminal　amino　acid　sequence　of　the45－kDa　protein　obtained　by　automated　Edman　degra（1ation．

　　　Cycle　l23456789101112
45－kDa　protein　Gly　Thr　Gln　Pro　Asn　Pro　Ser　Pro　Ala　Ser　Pro　Va1

一58一



Technical　Reports　of　the　MRI，No．371999

　5。2Discrete　dissolved　an－particula．te　proteins　in　ocea．nic　wate1・s

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Tamue，Ishii，and　Mi通odkawa（1996）

　　　Tanoue6地」．（1996）extracted（1issolved　and　particulate　proteins　from　samples　of　surface　seawater　collecte（i

from　the　equatorial　area，through　the　In（iian　Ocean，to　the　Antarctic　Ocean（Fig．96－27）．Dissolved　proteins　were

also　observed　in　waters　of　the　equatorial　Pacific．They　detected（lissolved　and．pa．rticulate　proteins　with　a　wide

range　of　molecular　masses　by　sodium　d．odecylsulfate－polyacrylamide　gel　electrophoresis（SDS．PAGE）．The

particulate　proteins　were　made　up　of　many　background　proteins　of　overlapping　molecular　weight，which　cause（1

uniform　staining　in　ge1．However，distinct　bands　of　individual　proteins　with　apparent　molecular　masses　of～66

an（145kDa　were　evident　among　background　proteins（Fig．96－28）．

　　　Electrophoretograms　of　dissolved　proteins　were　quite（iifferent　from　those　of　the　particulate　proteins．

Dissolved　background　proteins　were　not　significant，and　fewer　than30proteins　were　clearly　visualize（1as　major

dissolve（1proteins．Dissolved　proteins　with　apparent　molecular　masses　of48and37kDa　were　commonly　found．

as　major　proteins　in　all　samples　examined．

　　　Such　molecular　characteristics　of（1issolve（1and　particulate　proteins　are　consistent　with　previous　results　from

the　North　PaciHc．It　thus　appears　that　processes　by　which　specific　proteins　from　ma血e　organisms　are

transferred　to　and　accumulate（l　in　pools　of　dissolve（1and　particulate　organic　matter　are　i（1entical　t㎞・oughout　the

world，s　oceans．

Fig．96－27
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Proteins（iuring　cruise　KH93－4。
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Fig。96－28　Depth　profHes　of　dissolved　proteins　at　station　D’2．Proteins　were，visuahzed　by　silver　staining．Amounts　of

　　　sample　loaded　on　gel　were　e（1uivalent　to100ml　of　original　seawater　in　each　case．Each　marker　protein　was

　　　loaded　at25ng　in　each　left－an（150ng　in　each且ght－hand　lane　of　each　ge1．Electrophoretograms　of　samples

　　　from　depths　of18，2005，and3996m　were　reported　elsewhere（Tanoue1995）．

5．3Abun－ance　of　viruses　in　deep　oceanic　waters

　　　　　　　　　　　　　　　Hara．，Koike，Terauchi，Kamiya，and　Tanoue（1996）
　Viruses　are　recognize（1as　important　members　of　the　marine　surface　water　ecosystem（1ue　to　their　role　as

decomposers　of　bacte且al　an（i　protistan　biomasses．The　concentration　of　viruses　is　information　essential　to　the

ecolo卑cal　study　of　the　aquatic　environment．

　Hara6’σ！．（1996）　investigate（1vertical（listributions　of　bacteria　and　viruses　at　oceanic　stations　locate（1in

subarctic（Stn　A）and　subtropica1（Stn　B）areas　of　the　Pac迅c　using　direct　count　and　transmission　electron

microscopy　（Table96－4）．Small　DAPI－positive，vims－1ike　particles　（VLP）were　found　to　be　distribute（1

throughoutthewatercolumn（10wnto5000m（1epthatbothstations．TheabundanceofVLPrange（lfrom38×

105ml－1at50m　depth　to　O．6×105ml－1at5000m（iepth　at　Stn　A（Fig．96－29）．The　ratio　of　VLP　to　bacteria．1ike

particle（BLP）range（1from1．1to7．4at　Stn　A　and1．O　to8．7at　Stn　B　in　the　entire　water　column．The　maximum

ratio　was　recorded．at　Stn　B　from　the（1eepest　sample，colected　at　a　depth　of5000m．The　electron　microscopic

investigation　indicated．that　the　majohty　of　VLP　were　probably　viruses．
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Table96－4 Abundances　of　bacteria　and　viruses　in　Nan－wan（Taiwan）samples　enumerated　with　direct　and　film　counts．

Cens　were　coUected　with　different　f且ters；0．2μm　Poretics（P），0．2μm　and　O．02μm　Ano（1isc（A）and　O．015

μm　Nuclepore（N）

Filter

O　m

Abundance　at　each　depth（105mrll

　　　　　　5m　　　　　　10m 20m

Bacteria（direct　count）

0。2μm　P

O2μmA
O．02μmA
O。015μmN

5．22±0，37

5。01±0．07

5．30±0．08

4．76土0．01

5．02±0．19

5．60±0．17

5．42±0．38

5．11±0．26

4．33±0．18

5．23±0，23

5．82±0．28

5．75±0．30

4．40±0．41

5．64±0．27

5．54±0．16

4．86±0．26

Bacteria（filmcount）

0．2μmP
O。2μmA

O．02μmA
O。015μm　N

4．94±0。03

5．43±0．30

5．86±0，13

　　　4．74

4．94±0．42

5．42±0．20

5．04±0．57

　　　4．92

4．64±0．18

6，43±O。31

5．91±1．10

　　　5．00

4．44±0．52

5．66±0．42

4．99±0，95

　　　4．76

Viruses（mmcount）
0．2pm　P

O2pmA
O．02pmA
O．015pm　N

　2．67±0，43

11．37±4．85
　4．91±0．38

　　　21，63

2．38±0．21

　　12．76

4．43±0．93

　　18．56

　2．53±0．27

11．23±3．44
　4．55±1．99

　　　17．61

　2．59±0．20

12．92±2．93
　3．27±0．79

　　　17．57

Fig．96－29
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　5．4Extraction　ana　characte㎡zation　of　organic　ligan通s　from　oceanic　water　columns　by　immobiHze岨metal

　　　　ion　affinity　chromatography

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Midorik：awa，and　Tanoue（1996a）

　　　Stu（lies　on　the　association　of　metals　and．organic　compounds　in　natural　waters　have　focused　on　metal

speciation　in　situ．Our　present　understan（iing　of　copper　speciation　is　that　organic　ligands　exist　in　seawater　and

that　more　than99％of　Cu（■）in　surface　water　is　present　in　organic　complexes．

　　　Mido猷awa　and　Tanoue（1996a）extracted　organic　ligands　for　Cu（n）from　oceanic　water　columns　using

immobHized　metal　ion　af丘nity　chromatography（IMAC）（Fig．96－30）．Separation　of　organic　ligands　from　bulk

dissolved　organic　matter（DOM）enabled　organic　ligands　to　be　chemic訓1y　clariHed．Measurements　of　complexing

abilities　and且uorescence　and．chemical　analyses　indicated　that　natural　Iigands　were　a　mixture　o£at　least，two

（iifferent　types　of　organic　ligands（Table96－5）．One　type，prominent　in　surface　water；was　weakly且uorescent

but　hch　in　both　primary　amines　and　carbohydrates．The　other　type　predominant　in　deep　water，had　converse

characteristics，namely，low　levels　of　both　primary　amines　and　carbohydrates，but　relatively　strong皿uorescence．

The　measurement　of　organic　ligand　complexing　ability　from　surface　waters　suggested　the　existence　of　a　natural

ligand（log　K／c、L～9）that　has　one　or　two　primary　amines　as　copper－binding　sites．

Fig．96－30

　　　A電　（104cm’1》　　　　　　Fluores㏄nce　　　　Primary　amhes（nM》
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Vertical　prof廷es　of　organic－chemical　charactehstics　of　organic　hgand　fraction　extracted　by　IMAC　in　equatorial

Pacific．Water　samples　at　Stations　N－12and　M－2were　combined，Values　are　those　in　original　seawater．

Fluorescence　is　expresse口in　arbitrary　units。Concentrations　of　phmary　amines　with　an（l　without　hydrolysis

are　given　as　nmol／10f　glycine　equivalents．The　carbohydrate　concentration　was　measured　by　phenol　sulfuric

acid　and　MBTH　after　hydrolysis　a皿d　is　given　as　nmo1／10f　glucose　eq，uivalents．

Rep血ted　from〃4吻εCh餓露妙，52，Midorikawa　and　Tanoue，Extraction　and　characterization　of　organic

ligands　from　oceanic　water　columns　by　immobUized　metal　ion　af且nity　chromatography，157－171，Copyright

（1996），with　kind　permission　from　Elsevier　Science．
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Table96－5　Results　of　copper　titratiommd　chemical　analysis　of　the　EDTA　eluate　of　samples　of　surface　seawater　a　after

　　　　　　　　　　demetaHZatiOn

S田ti・n　C・lumn　C・nditi・nals田bHity　　C・ncentrati・n（nM）b　　　　　　パIb・f　Rec・veW
　　　　　　　　　　　　　　　　　cons伽tc　　　Lig鋤dc　pdmaU　C訂b。hydratee（1・一4・fUV
　　　　　　　　　　　　　　　　　1・9κとuL一・gκとuL2CL、CL、　ned　p　M　cm一1）謝o「b㎝ceg

ハ
∠
4

ロ
　
　
ロM
M

Upper

Upper

Lower

9。22

8．93

8．92

7．08

7．08

7。44
0
2
5

1
2
0

4．6　　2．2

15　　　　9．1

3．1　　3．8

35　　　　　　42　　　　　0。37

39　　　　26（？）　　　0．67

17　　　　　16　　　　0．16
4
7
5

2
3
2

a　Scawater　samples　of251（Station　M－2）and　LI　I（Station　M－4）were　each　concentrated　lo　titra霊ed　solutions　of　lO　m1．

b　　The　respcctive　values　are　expressed　as！hose　in　the　original　seawater．

c恥evaluesrepresentvalueswi血res鉾ctt・翫eec・P匪runderthec・ndlti・nsat1－0．7M（KNO3），pH8．15（EPPS）㎝d25・C．－evalues

for血e　ligand　L2are　preliminary　because　L2was　detected　but　its　precisc　quantification　was　hampered　by　the　column　blank．
d　　The　values　obtained　without　hydrolysis　are　given　as　nmol／I　of　glycine　equivalents．

e－evalueswere・btainedby山ephen・lsu1価cacidmeth面（P）㎝dtheMBTHme個（M），㎜曲egivenasnm・1／1・fgluc・se
equivalents。

f噛evaluesf・rthet・talUVabs・rb㎝ceat254nm（ハ1）・f山eEDTA－elute曲acti・na負erdemetahzati。nwerec。nvertedt。山。sein山e

Odgina1SeaWa重Cr．

gnevalueswereestimatedas血emti・・ftheAtvaluef・r山eEDTA－elutedfracti・nafterdemetalizati・n（i．e．，llgandfracti・nwi血a
molecular　mass　of　more　than　l（X）O　Da）to　that　for　the　acidic　elua！e　fraction　without　dcmctalization．

Reprinted　fromハ4副nεChε加sかッ，52，Midorikawa　andTanoue，Extractiommd　characterization　oforganic　ligands　from㏄eanic　water

columns　by　immobilized　mc｛al　iol、＆ffinity　chromatography，157－171，Copyright（1996），with　kind　permissloll（）f　EIscvicr　Science－

NL，Sara　Burgerhartstraat25，1055KV　Amsterdam，The　Netherlallds．

　5．5Effects　of　liga皿a　speciation　on　complexing　abilities　of　strong　ligan虚s　in　natural　waters

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Mido血kawa，an《l　Tanoue（1996b）

　　　The　presence，in　oceanic　waters，of　organic　ligan（1s（L）whose　conditional　stability　constants（：K／ML）are

strong　enough　to　allow　them　to　jorm　complexes　with　copper　has　been　reporte（1，but　no　general　consensus　has

been　reached　on　the　distribution　of　such　strong　ligands　in　the　water　column．

　　　Midorikawa　and　Tanoue（1996b）found　that　these　inconsistencies　were　derived　from　different　analytical

methods　employe（1for　their　detection　and　different　oceanographic　conditions．In　particular，the　nature　and．

quantity　of　d．etectable　natural　ligands　are　affected　by　the　form　the　ligan（ls　are　present　in　situ　in　dif応erent　marine

environments，that　is，chemical　speciation　of　natural　ligands（1igand　speciation），which　d．epends　strongly　on　the

variations　in　concentrations　of　coexisting　trace　metals．

　　　Using　published（1ata　from　observations　in　the　laboratory　and　the　fie1（i，they　provided　limits　to　the　ranges　of

con砒ional　stability　constants　of　organic　ligan（1s　for　copper，zinc，an（1ca（1mium　detectable　by　extensively　use（1

d．irect　metal　titration（Figs．96－31and．96－32）．Their　model　indicates，for　example，that　organic　ligands　for　copper

with　log　K毛uL（c、，）＞12．4in　surface　water　and　with　log　Kも吐（c、，）＞9．9in　d．eep　water　may　not　have　been　d．etecte（l

because　stronger　ligands　formed　complexes　with　ambient　metals　in　situ　at　a　station　in　the　North　Pacific．

　　　The　estimation　suggests　that　there　is　a　basin－scale（iifference　in　speciation　of　natural　organic　ligands　and，

moreover，that　this　difference　in且uences　metal　speciation．They　applied　their　i（ieas　to　more　common

oceanographic　va且ations　between　the　Pac笛c　and　Atlantic　Oceans．There　exist　two　remarkable　difOerences　in　the

respective　vertical　prof丑es　of　concentrations　of　total　an（1inorganic　copper　in　the　two　oceans：each　level　of　copper

in　surface　waters　in　the　North　Atlantic　is　not　as　greatly　deplete（1as　that　in　the　North　Pacific，whereas　each

copper　level　in　the　lower　water　column　in　the　North　Pacific　is　essentially　about　twice　that　in　the　North　Atlantic

（Fig．96－33）．Thus，these　distributions　have　a　major　in且uence　on　ligan（1speciation　in　both　oceans．In　surface
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waters　in　the　North　Atlantic，in　contrast　with　the　North　Pac迅c，the　R　for　ligand：Ll　an（l　L2was　more　than98％

an（l　that　for　lig段n（l　L28－16％．（R　is　the　percentage　of　complex　between　metal　and　ligand．in　total　ligand．

concentration；R（％）／100＝［ML］／CL）Thus，it　could　be　predicted　that　the　stronger　ligand　Ll　would　be

undetectable　but　the　weaker　ligand，corresponding　to　L2，would　be　detectable　in　Atlantic　surface　water．It　is

postulate（i　that　comparisons　of　the　occurrence　and　levels　of　organic　ligan（ls　might　not　be　possible　among　spatially

and　temporaly　dif5erent　observations　without　reconcHiation　of　the　ef応ects　of　ligand　speciation，even　if　an　identical

method　is　used　in　all　cases．

Fig．96－33
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Vertical　prof丑es　of　copper　concentrations　and　ligand　speciation　in　North　Pac田c（circles）and　the　North

Atlantic．（diamonds）：total　copper（a），inorganic　copper（b），R　values　for　Hgand　L1（c），and　L2（d）。Al　sohd

symbols　represent　obse四ed　values　and　open　symbols　hypothetical，calculated　values．Hatching　shows　the

region（corresponding　to　area　A　in　Fig．96－31）in　which　the　ligan（1camot　be　detected　by　direct　metal

titration．
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　5．61）etem匝na』tion　of　strong　organic　ligana　dissolve逓in　seawa』ter：Thodum－complexing　capacity　of　oceanic

　　　　matter面SSOIVe虚in　OCea．nS

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Hirose　（1996）

　　　Oceanic　organic　matter，consisting　of（1issolve（1and　particulate　forms，is　considered　one　of　the　important

factors　controlling　the　trace　element　composition　of　seawater　and　plays　an　essential　role　in　in　the　ma血e

environment　carbon　cycle．To　understan（1the　biogeochemical　role　of　organic　matter　in　the　marine　environment，

it　is　important　to　specify　an（1identify　chemical　constituents　of　oceanic　organic　matter．The　composition　of　organic

matter　in　seawater　is　extremely　complicate（1．As　a　choice　among　many　methodologies，the　natural　organic　matter

can　be　analyzed　by　fmctional　group　such　as　ligands　relate（1to　metal　complexation．

　　　Hirose（1996）develope（1a　way　to　measure　strong　ligands　in　oceanic　DOM　by　Th　complexation　in　aci（lic

me（1ia　and　the　adsorption　ofthe　Th　complex　onto　XAD－2resin．Th　reacts　quantitatively　with　the　organic　binding

site　of　DOM　in　strong　acid　media（around　O．1M　H＋solution），which　is　equilibrated　within24hours．According

to　mass　action　analysis，Th　forms　a1：1complex　with　the　binding　site　in　DOM，whose　conditional　stability

constant　is10α7M－1．The　conditional　stability　constant　ofthe　Th　complex　in　DOM　is　in　good　agreement　with　that

determined　for　oceanic　particulate　matter（PM）under　similar　experimental　conditions．

　　　This五nding　suggests　that　the　chemical　properties　of　the　strong　ligand　in　DOM　are　sim且ar　to　these　in

biogenic　PM．The　Th　comple》dng　capacity　in　DOM，which　corresponds　to　the　total　concentration　of　the　strong

organic　ligand，can　be　determined（2－3nM　in　surface　waters）in　a　sma皿volume（about200ml）（Fig．96－34

and　Table96－6）．The　method　has　a　detection　limit　of　about　O．05nM　for　thorium　complexing　capacity　of　DOM

by　using230Th．
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Fig・96－34　Vertical　distribu行on　of　Th　complexing　capacity　of　DOM　in　Japan　Sea．（Sampling　site：38。11’N，132。37／E）
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Table96－6 The　vertical　distribution　of　Th　complexing　capacity　in　DOM．（SampHng　location：38。11’N，132037／E；depth：

2354m；samphng（1ate：Oct．1994）

　　　　　　　　　　　　　　　Dep！h，m　　　T，oC　　　　S，％o　　　ThCC，nM

　　0

　50

　75
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19．6

17．6

9．95

6．02

0．76

0．40

0．27

0．21

0．18

0．16

0．17

33．42

33．67

34．23

34．13

34．07

34．07

34．07

34．07

34．07

34．07

34．07

2．56±0。10

2．13±0．10

4．41±0。13

1．53±0．06

2．00±0．08

2．51±0。13

2。77±0．12

3．18±0．16

2．16±0．11

1．59±0．06

3．86±0．14

　　Unce［taintiesqu・重edareatalevelof・neestimatedstan－

darddeviaIi・nforc・untin9・nly。

INTERNATlONAL　ACTIVITIES
H。Participa．tion　in　At－Sea：㎞tercompa㎡son　of　Un征erway　pCO2Systems　During漉犯07Cm［ise36－l

　　　H。Y．Inoue　and　M．Ishii　participated　in　the　At－Sea　Intercomparison　of　Underway　pCO2Systems　during

German　research　vessel〃碗07Cruise36－1，June6－19，1996，0rganized　by　the　mahne　CO2project　at　the　Institute

for　Marine　Research，Department　of　Ma血e　Chemistry，：Kie1，Germany．The　purpose　was　to　provide　insights　into

the　performance　and　comparability　of　seagoing　CO2systems　un（1er　typical　identical　working　conditions　to

establish　a（1atabase　for　use　in　un（1erstan（ling　the　basin　and　global　scale（listributions　of　pCO2an（i　its　in皿uence

on　the　oceanic　uptake　of　anthropogenic　CO2．

　　　Fifteen　scientists　from　nine　resea1・ch　institutions　in　six　countries　joine（1　the　interna廿onal　exercise，

conducted　on　board　R／V〃i吻07between　Bermuda　and　Gran　Canaha　in　the　North　Atlantic．H．Y．Inoue　and　M．

Ishii　contributed　to　the　intercomparison　exercise　using　the　underway　MRI　pCO2system．

皿．Cont㎡bution　to　WOCE　Hydrographic　Program－Pacific　Data　QA　Activity

　　　M．Aoyama　was　engaged　in　data　quality　evaluation（DQE）of　Paci丘c　WOCE　data　as　an　evaluator　with　the

region　study　to　assess　data　quality　and　make　suggestions　for　improving　it．He　worked　for　the　WHP　O伍ce　in　the

Physica10ceanography　Department　of　the　Woods　Hole　Oceanographic　Institution　as　a　guest　investigator　from

March1，1996to　May31，1996．

　　　Aoyama　applied　original　metho（1s　and　compared　data　at　crossing　one－time　survey　lines　in　the　North　Pacific

to　assess　the　degree　to　which　data　is　selfconsistent　and．examined　indivi（1ua1（1atasets　for　data　quaHty．

　　　Details　of　his　contribution　to　the　Paci丘c　Data　QA　Activity　are　given　in　the　WHP　Of且ce　Status　ReporちNo．

19．
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大気と海洋・地表とのエネルギー交換過程に関する研究（三上正男・遠藤昌宏・新野　宏・山崎孝治，エ992）

Studies　of　Energy　Exchange　Processes　between　the　Ocean．Ground　Surface　and　Atmosphere．（M．Mikami，M。

Endoh，H．N五no，and　K　Yamazaki，1992）

降水日の出現頻度からみた日本の季節推移一30年間の日降水量資料に基づく統計一（秋山孝子，1993）

Seasonal　Transition　in　Japan，as　Reveale（1by　Appearance　Frequency　of　Precipita血1g－Days．一Statistics　of　Daily

Precipitation　Data　During30Years一（T。Akiyama，1993）

直下型地震予知に関する観測的研究（地震火山研究部，1994）

Observational　Study　on　the　Prediction　of　Disastrous　Intraplate　Earthquakes。（Seismology　and　Volcanology

Research　Department，1994）

各種気象観測機器による比較観測（気象衛星・観測システム研究部，1994）

Intercomparisons　of　Meteorologica10bservation　Instruments。（Meteorological　SateHite　and　Observation　System
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The　Long－Range　Transport　Model　of　Sulfur　Oxides　and　Its　Apphcation　to　the　East　Asian　Region．（AppHed

Meteorology　Research　Department，1995）
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Studies　on　Wind　ProfUer　Techniques　for　the　Measurements　of　Wind＆（Meteorological　Sate皿te　and　Observation
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降水・落下塵中の人工放射性核種の分析法及びその地球化学的研究（地球化学研究部，1996）

Geochemical　Studies　and　Analytical　Methods　of　Anthropogenic　RadionucHdes　in　Fallout　Samples．（Geochemical

Research　Department，1996）
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