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1991-2000年の広島湾海水中における親生物元素の時空間的変動,

特に植物プランクトン態C : N : P比のレッドフィールド比からの帝離*
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Spatial and Temporal Variations of Biophilic Elements in Hiroshima Bay,

Japan, during 199ト2000, with Special Reference to the Deviation of

Phytoplanktonic C : N : P Ratio from the Red field Ratio

Tamiji Yamamoto, Toshiya Hashimoto, Keiko Tsuji,

Osamu Matsuda and Kenji Tarutani

1991-2000年の広島湾海水中の親生物元素(C, N, P, Si)の時空間的変動をまとめた　Chia濃度は北部海域表層で

ブルームに相当する高い値がしばしば観測された.表層溶存態無機リン(DIP)濃度は1990年代前半の春季～夏季にしばし

ば検出限界以下となり,同時にDIN :DIP比およびDSi :DIP比が高い値を示した.広島湾のTN :TP比は太Ei]川水中

のTN : TP比に比べて低く,広島湾において脱宝が盛んであることが示唆された.植物プランクトン態のC : N比が10年

間横這いであったのに対して, N : P比およびC : P比は1990年代前半に低い値を示し,次第に上昇して1998年にピ-ク

となり, 2000年にはレッドフィールド比に戻った.これらの親生物元素の時間的・空間的変動に関し,リン・窒素の負荷

削減対策との関連について考察した.

We described the spatia一 and temporal variations of biophilic elements(C, N, P and Si) in Hiroshima Bay, the

Seto Inland Sea, Japan, during 199ト2000. There was no year to year trend in chlorophyll α concentration.

However, depletion of surface dissolved inorganic phosphorus (DIP) in spring and summer in early 1990s was

obvious, often at concentration 一ess than the detection limit, giving extreme一y high DIN : DIP and DSi : DIP ratios.

The TN : TP ratio in seawater of Hiroshima Bay was low compared to that in the Ohta Riverwater which empties

into the bay, suggesting denitrification process occurs in Hiroshima Bay. In contrast to stable phytoplanktonic-

C: N ratio during this decade, phytoplanktonic-N : P and C : P showed large deviation from the Red field ratio,

low in the early 1990s, high in 1998, and then equivalent to the Red field ratios in 2000. The spatial and temporal

variations in these biophilic elements were discussed in relation to the reduction measure of phosphorus and

nitrogen.

キーワード:親生物元素,広島湾,窒素,リン,植物プランクトン,ケイ素

1.　は　じめに

経済の高度成長にともない, 1970年代には瀬戸内海で

は富栄養化が進行したため,瀬戸内海環境保全特別措置

汰(瀬戸内法)が施行され,陸域から負荷される物質の

化学的酸素要求量(COD)に関する総量規制が行われる

ようになった.しかしながら, CODの削減だけでは,窒
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索やリンを利用して海域の植物プランクトンが増殖する

いわゆる内部生産は減らないため, 1980年からはリン化

合物の負荷削減指導が行われてきた.環境庁の集計では,

瀬戸内海に対するリンの発生負荷量は,第1次削減から

第3次削減を経て確実に減少してきている(瀬戸内海環

境保全協会19991り.また, 1995年からの第4次削減指

導には,瀬戸内法の一部改正という形で窒素負荷の削減

が盛り込まれた.淀川水系による陸域からの負荷量が圧

倒的に多い大阪湾では,リンの流入負荷量減少にともな

い,海水中の溶存態無機リン(DIP)濃度が有意に低下し

てきていることや(城19912り,全リン(TP)の濃度も

低下傾向にあることが分かっている(Yamamoto et al..

in press3').

-163-



山*　上V.＼・t,!j本　性也・辻　けいう蝣一・fc'1【tl fc-MS f.ほ.I

リンの負荷丑削減により,リーピッヒの最少律から期

待されるとおり,瀬戸内海の植物プランクトンのバイオ

マスは減少した.このことは,赤潮の発生件数が1976年

のピーク時の約300件から最近ではその1/3の約100件程

度にまで減少したことが証明している(瀬戸内海環境保

全協会19991り.しかしながら,発生種には遷移が見ら

れ,これまでに出現しなかった新しい有害・有毒種の発

生が今日的問題となってきており,それに対する対策を

我々は指摘してきた(山本, 1999";山本ほか19995り.

即ち,リンのみを削減したことによるN: P負荷比の変

化が植物プランクトンの種の遷移を引き起こし,ひいて

は生態系全体が変化してしまうことを見通せなかったこ

とを警告してきた.

植物プランクトン態の元素組成があまり変化せず一定

(レッドフィールド比, C:N:P-106:16: l)に保

たれるというのは,生物海洋学における重大な発見であ

る(Red field, 19346'; Fleming, 19407) ; Red field et alリ

19638').外洋植物プランクトンの元素組成がレッドフィ

ールド比になるのは,溶存態無機窒素:溶存態無機リン

(DIN:DIP)比が16: 1の深層水がソースとなってい

るからであり,他方,深層水に対する有機物ソースのほ

とんどが表層で生産された(レッドフィールド比を持つ)

植物プランクトンによるからである.一方,内湾・沿岸

域では,河川水の流入,降雨,隣接海域との海水交換等

による栄養塩類の供給は無視できず,これらによる負荷

は外洋と違って非定常なので,植物プランクトン群集も

それに呼応してさまざまな時間スケールで遷移する.そ

の際に,植物プランクトン態C:N:P比がレッドフィ

ールド比からどれくらい帝離するかは興味ある研究課題

m*m

広島湾は多くの島に因まれ,瀬戸内海の中でも閉鎖性

の強い海域であり,太田川などからの人為的汚濁物質の

流入により富栄養化しやすい海域である.本研究では広

島湾を対象として1991-2000年の10年間に行った観測結

果から,窒素,リンおよびケイ素などの親生物元素の季

節・年変動を示し,特にこれまでの法的措置にともなう

リンと窒素の負荷削減の影響が植物プランクトンの元素

組成にどのように反映したかについて考察する.

2.方　　　法

広島湾内外のStn. 1-11において1991-2000年の10

年間にわたり年4回各季節ごと(1, 4,　10月)に

観測を行った(Fig.1).ただし, 1993年夏-1994年春の

4回は欠測である.各測点ではバンドン採水器を用いて

鉛直的に深度別(0, 5, 10, 20,海底上2m)採水を行

い,以下のように用途に応じたフィルターを用いてそれ
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Fig. 1 Map showing sampling stations located in and around

Hiroshima Bay, Japan. The bay is divided into north-

ern (Stns. 1 and　2) and southern (Stns.3-8) areas, in

addition to outer area (Stns. 9-ll).

ぞれ分析を行った.すべてのろ過は植物プランクトン細

胞を破壊しないよう, 30mmHg以下の圧力で吸引した.

粒状態リン(PP)は,試水をあらかじめ煮沸処理(80-0,

5min)をしたメンプランフィルター(MilliporeHA,ポ

アーサイズ0.45JJm)で淀過し,フィルターを過塩素酸加

圧分解(latm, 150-C, 5hrs;角皆・栗木19899>)後,

モリブデンプル一法(Strickland and Parsons, 197210り

で測定した.また,ろ液については,溶存態無機リン

(DIP),溶存態珪素(DSi)をモリブデンプル一法(日本

海洋学会, 1990U))で,アンモニア態窒素(NH4-N)_、を

インドフェノール法(Sasaki andSawada, 198012))で,

硝酸態+亜硝酸態窒素(NO3+NO2-N)を鋼・カドミウ

ム還元法(Bendschneider and Robinson, 19521り　で測

定した.ここで,溶存態無按窒素(DIN)-NH4-N+

NO3-N+NO2-Nとした.

さらに,溶存態全窒素(DTN)を微量全窒素測定装置

(N-200,住化分析センター)を用いて高温触媒酸化法

(Sugimura and Suzuki, 198814> ; Maita and Yanada,

19901り　で,溶存態全リン(DTP)を過硫酸カリウムを

加えて加圧分解(2atm, 110。C, 30mm)した後,モリ
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プデンプル一法で測定した(Koroleff, 198316)).ここで,

溶存態有機窒素(DON)- DTN - DINとし,溶存態有

機リン(DOP)-DTP-DIPとした.

分析した親生物元素濃度について,各測点毎に表層か

ら底層まで台形計算により積算値を求め,その値を水深

で除して水柱の平均濃度を算出した.地理的な観点から,

広島湾北部(厳島,江田島と能美島に囲まれた海域でStn.

1と2),広島湾南部(屋代島と倉橋島に囲まれた海域で

Stn. 3-8),および湾外(伊予灘と安芸灘のStn. 9

-11　として海域区分し,これらの海域ごとに各物質の

平均値(算術平均)を算出した.

粒状態炭素(PC)と粒状態窒素(PN)は,試水300ml

をあらかじめ450。Cで2時間焼いたグラスファイバー・フ

ィルター(WhatmanGF/F)でろ過し,ろ過の最後に0.6

N硫酸ナトリウム2mlで塩素を洗い流し,戟燥後,CHN

コーダー(ヤナコ　MT-3型またはMT-5型)で測定し

た.ここで,全窒素(TN)-DTN+PN,同様に全リン

(TP)-DTP+PPとした.

クロロフィルa (Chi a)は,試水をポアーサイズ0.45

〃mのメンプランフィルター(Sartonus社製,硝酸セル

ロースフィルター)で淀過した後　90%アセトン水溶液

で抽出して分光吸光光度計(日立220A)を用いて吸光法

で測定した(Jeffrey and Hamphrey, 197517)).また,観

測回ごとに広島湾内の測点(北部と南部)のデータを用

いてChi aに対してPC, PN, PPをプロットして回帰

直線を当てはめ,その傾きを用いて,植物プランクトン

態C, N, P量(Phyto-C, N, P)を見積もった(山本ほ

か19995)参照).ただし,得られた直線の傾きが統計的

に有意でない場合(Z検定p>0.05)は採用しなかった.

さらに,それぞれの比をとり(Phyto-C: N, N: P,C:

P),レッドフィールド比(Red field, 19346))と比較した.

今回の解析で得られたすべての時間変動については

Kendallの順位相関を施したが(Campbell, 198318)),本

文中にとくに記載の無い項目については統計的に有意で

なかったものである.

3.結果および考察

3.1 Chiaおよび巣茸塩類濃度の季節・年変動

観測期間を通して　Chia濃度は夏に高く,冬に低い傾

向が見られた(Fig.2).北部海域での季節変動は顕著で

あったが,南部と湾外では常に5 /Jg l~1以下であり,変

動は小さかった.北部海域の表層では植物プランクトン

のブルームを示す高い値(>20/Jgl-1)が得られた.

水柱内平均DIP濃度は春季に低く,秋季または冬季に

高くなる傾向を示した(Fig.3).特に,春季～夏季には

湾内の多くの観測点の表層において検出限界(0.01JJg
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Fig. 2　Variations of chlorophyll a concentration in northern

and southern Hiroshima Bay and outer area during 1991

-2000. Surface (0 m), bottom (B-2 ml and watercolumn

average.
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Fig. 3　Variations of dissolved inorganic phosphorus (DIP) con-

centration in northern and southern Hiroshima Bay and

outer area during 1991-2000. Surface (0 m), bottom (B

-2 m) and water column average.

atI"1)以下になることが多かった.また,解析期間全体

を通して,水柱あたり平均値は北部と南部において有意

な増加傾向を示した(Kendall's rank correlation test,

p<0.05).湾外では,同様の統計処理を行ったが,有意

差は認められなかった.

DINもDIPと同様に春季に低く,その後冬季に向け

て次第に高くなる傾向が見られた(Fig.4).また　DIN

もDIPと同様に水柱あたり平均値は解析期間を通して

有意な増加傾向が見られた(Kendall's rank correlation

test, p<0.05).北部海域表層における1996-1998年の

ブルーム時(Fig.2)には　DIN濃度は高いままであった

(Fig.4).これは植物プランクトンのブルーム時にDIP
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Fig. 4　Variations of dissolved inorganic nitrogen(DIN)con-

centration in northern and southern Hiroshima Bay and

outer area during 1991-2000. Surface(0 m), bottom (B

-2 m) and water column average.
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Fig. 5　Variations of dissolved silicon (DSi)concentration in

northern and southern Hiroshima Bay and outer area

during 1991-2000. Surface(0 m), bottom(B-2m) and

water column average.

が枯渇することと比べると対照的である.

DSi濃度はDIPやDINとは異なり,秋季から冬季に

かけて低く,夏季に高い傾向が見られた(Fig.5).広島

湾に注ぐ太田川河川水中のDSi濃度の季節変動は小さ

いことから(山本,未発表),冬季には流量が少なくなっ

て負荷量が減少し,ケイ藻類の取り込みによってDSiの

濃度が低下するものと推察される.

これらの無機栄養塩類のモル比を取ると, 1990年代前

半にはDIN : DIP比, DSi : DIP比が北部や時に南部の

表層で極端に高い値を示すことがある(Figs.6, 7).こ

れはFig.3から分かるように,表層水中でDIPの枯渇が
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Fig. 6　Variations of DIN : DIP ratio in northern and southern

Hiroshima Bay and outer area during 199ト2000. Sur-

face (0 m), bottom (B-2 m) and water column average.
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Fig. 7　Variations of DSi : DIP ratio in northern and southern

Hiroshima Bay and outer area during 1991-2000. Sur・

face (0 m), bottom (B-2 m) and water column average.

顕著であったことによるものである.しかしながら,1990

年代後半にはDIP濃度の上昇により(Fig.3), DIN :

DIP比　DSi:DIP比の極端に高い値は見られなくなっ

た.ここで,リンの削減指導が行われたことによって海

域のDIP濃度の低下が期待されたが,観測結果は逆であ

り,海域におけるリン循環の複雑さを示すとともに,今

回の現場観測だけからそれらのメカニズムを解釈するこ

とは困難である.一方, DIN:DSi比は水柱平均で0

-0.6程度の範囲で変動し,その増減はそれぞれの要素の

季節変動を反映して,春～夏に小さく,秋～冬に大きく

なる傾向を示した(Fig.8).
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Fig. 8　Variations of DIN : DSi ratio in northern and southern

Hiroshima Bay and outer area during 1991-2000. Sur-

face (0 m), bottom (B-2 m) and water column average.

外洋深層におけるDIN : DIP比が16 : 1 (Red field,

19346'), DIN : DSi比が16 : 15(Raymont, 1980I9))ある

いはほぼ1 : 1 (DugdaleandWilkerson, 199820))であ

ることと比べると,広島湾水中の無機栄養塩類はDIPが

少なくDSiが多いと言える.ただし,レッドフィールド

比と無機態栄養塩の比を比べて内湾・沿岸域の植物プラ

ンクトンの増殖制限要因を特定することには次のような

問題がある.外洋域では表層と深層のカップリングが強

く,定常状態にあるため,表層の植物プランクトンの元

素比および深層のDIN:DIPともにほぼ16: 1になる.

一方,広島湾のようなエスチュアリーでは河川水による

栄養塩負荷が大きなソースとなっているうえ,その負荷

頻度は非定常である.さらに,底質との相互関係が強く,

脱窒作用によって窒素不足となりやすいため,沿岸域の

植物プランクトンのN: P比は一般に16: lより小さい

(Valiela, 199521り.

植物プランクトンの増殖が栄養塩の取り込みの結果で

あると考えると,プランクトン態元素比ではなく,植物

プランクトンによる栄養塩類元素の取り込み比と比べる

のも1つの方法である.例えば,多くの沿岸性植物プラ

ンクトンのDIN, DIP, DSi取り込みの半飽和定数(値

が大きいもので　DIN約10//g at I"1, DIP約3 fiz at

l~　DSi約5!lgatI-1;山本, 199822))と今回得られた

広島湾水の栄養塩類濃度(Figs.3-5)を比較すると,や

はり広島湾では植物プランクトンによる取り込みに対し

て最も制限となりやすいのがDIPであり,最も制限とな

りにくいのがDSiであろうと推察される.

3.2　各態窒素・リンの存在割合

観測期間中のすべてのデータを用いて,各海域におけ

る平均TN, TP濃度と, TN中に占める各態窒素,およ

びTP中に占める各態リンの割合を算出した(Fig.9).

TN濃度,TP濃度とも北部で最も高く,湾外に向けて低

くなっていた.また,TN:TP比は北部海域で21.5,南

部で22.8,湾外で24.1であった.山本ほか(1996)23)がま

とめた太田川河川水中のTN : TP比は平均27と高いの

で,広島湾水中でTNの減少あるいはTPの増加を引き

起こす何らかの作用が働いていることになる.

TNの減少を引き起こす原因の1つとして脱窒作用が

挙げられる.山本ほか(1996):が河川流量と河川水中の

TN濃度から見積もった広島湾に対するTN負荷は3.9

gNrrr2yr 'である.一方　Kim et a/.(1997)24)が実測

した広島湾底泥における脱窒速度は,季節変動は大きい

ちのの,年平均14usatNm-2hr~lであり,河川TN負

15.9±3.66　　　　　　　　　　0.66 ±0.20

Fig.9　Mean composition of total nitrogen(TN)and total

phosphorus (TP) in Hiroshima Bay and outer area during

1991-2000. PN and PP: particulate nitrogerl alld phos-

phorus; DIN and DIP: dissolved inorganic nitrogen

a11d phosphorus; DON and DOP: dissolved organic

nitrogen and phosphonユs. Concentrations are in ′上g at

and proportions in the pies are in
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荷塁の44%に相当する.世界のさまざまなエスチュアリ

ーについてまとめた報告では,脱窒は消費される硝酸の

15-71%に相当し(Law et al., 199125)), NH4+やNO3"

など無機栄養塩として底流から水柱に溶出する丑とは同

等であり,沿岸海域に負荷される窒素童の約50%にも相

当するとされている(Seitzinger, 198826)).広島湾に対す

る窒素負荷のソースは河川以外にエスチュアリー循環に

よるものが相当の大きさを占めると考えられるので(山

本ほか, 200027)),正確な見積もりは今後の課題である.

TNとTPの構成要素の割合はそれぞれで異なった

(Fig.9). TN中ではDONが半分以上を占め,次に

DIN, PNの順であった.一方, TP中ではPP, DIP,

DOPはおよそ1 : 1 : 1であった.さらに構成割合の特

徴として,北部海域から湾外に向けてPNやPPが減少

し,反対にDONやDOPの割合が増加する傾向が見ら

れた(ただし, DON, DOPの絶対濃度には海域間の有意

差は無い).このことは北部海域では流入負荷が大きいこ

とに対応して植物プランクトンの増殖による粒状化が活

発であり,湾外に向かうにつれて分解による溶存化が相

対的に盛んであることを示唆している.

3.3　植物プランクトン態C:N:P比の変動

Chiaに対してPC, PN,PPをプロットして得られた

回帰直線の傾きから見積もられた植物プランクトン態

C :N: P比(Phyto-C: N: P)から,それぞれの比を

計算した(Fig.10). Phyto-C: N (平均7.8)はレッドフ

ィールド比(6.6)と有意な差が無く(ト検定, p<0.05),

経年変化は見られずほぼ一定であった.一方, Phyto-N :

P, Phyto-C: Pは1990年代前半ではレッドフィールド比

を下回り,それぞれ2-10, 20-60であった.しかしそ

の後上昇し, 1997-1998年のピークではそれぞれ32およ

び240にもなった.さらに, 1999-2000年には再びレッド

フィールド比に戻る傾向が見られた.このように,外洋

の比較的定常な系とは異なり,広島湾のように栄養塩負

荷のソースがさまざまで非定常な内湾沿岸域では植物プ

ランクトン態の元素比はレッドフィールド比から稀離す

ることが明らかとなった.

単種植物プランクトンを用いて,細胞に対するリン酸

制限の影響を検討したいずれの実験結果も細胞内N : P

比が大きくなることを示している(Harrison et al..

197728); Rhee, 197829); Cembella et al., 198430>;

Lewitus and Caron, 199031);山口, 199332);

YamamotoandTsuchiya 1995 ').このような結果か

らは,陸域からのリンの負荷が減少すると,植物プラン

クトン態のN:P比は大きくなることが予想される.し

かしながら,今回の現場観測においては1997-1999年には

そのような傾向にあるものの,すでにリン制限であった
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Fig.10　Variationsofphytoplanktonic C: N, N: P and C: P

ratios estimated from the relashionship between these

elements and chlorophyll α concentration in suspended

participate matter from Hiroshima Bay(Northern +

Southern). The numbers with dotted lines are the Red-

field ratios (Red field, 19346り.

はずの1991-1993年ではPhyto-N : Pは小さかった.こ

のことは,現場海域では室内実験とは異なり,同一種が

細胞内元素比畢変えるのではなく, Schindler (1977)34)

が湖沼で実験的に示したように,親生物元素の負荷量あ

るいは比を変えることによって群集組成が変化すると考

えるのが妥当である.

広島県による赤潮モニタリング調査によると,広島湾

における近年の赤潮形成種は, 1980年代では珪藻主体で

あったが1990年代になってから鞭毛藻へ変化してきてい

る(広島県農政部水産漁港課, 1982-19983　　とくに1992

年からは有毒渦鞭毛藻のAlexandnum tamarenseが,

1995年からはHeterocapsa circulaγisquamaが発生して

カキ養殖に大きな被害を与えていることは憂慮すべきこ

とである.海域に対して流入する親生物元素の比が種の

遷移を引き起こすことは世界各地の沿岸域における富栄

養化現象と関連して,すでに指摘されていることである

が(Smayda, 199036)),今回明らかとなったように,元素

負荷比の変化は種の遷移とともに植物プランクトン態元

素比にも反映する.エスチュリーの生態系を健全に保つ

ためには,有毒・有害プランクトンが発生しないような

元素負荷比を探る必要があり,負荷の削減対策において
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もそのような配慮が必要であろう.
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