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紅 藻 ユ カ リPlocamium telfairiaeア セ トン抽 出 物 の エ ゾ ア ワ ビ
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Plocamium telfairiae Against the Abalone Haliotis discus hannai
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Abstract: Feeding-deterrent effects of acetone extracts from the red alga Plocamium telfairiae grew 
in the tanks at the Fukushima Prefectural Cultivation Fishery Association, Fukushima regardless 

rearing dense abalones and sea urchins juveniles, and in the subtidals in Matsushima Bay, Miyagi 
and Izu Peninsula, Shizuoka were tested on the abalone Haliotis discus hannai by the bioassay 

with cellulose plate method. The associated benthic fauna was also ascertained in Matsushima Bay 
and Izu Peninsula. Eight halogenated monoterpenoids with strong feeding-deterrent activity were 
isolated. The strongest activity was found from the alga grew in tanks in Fukushima, following to 

that in Matsushima Bay and Izu Peninsula. In the associated fauna with P. telfairiae, small gastropods 
dominated and the dominant species differed between the two localities.
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海 藻が 二次代 謝 産物 を生 産 して 甲殻 類,軟 体 類,棘

皮類,魚 類 な ど様 々 な植 食 動物 の摂 食 を阻害 す る事 例

は数 多 く報告 されて い る(Hay and Fenical 1988)。

著 者 らは,福 島 県栽 培 漁 業 協 会 の キ タム ラサ キ ウ

ニStrongylocenntrotus nudusお よ びエ ゾ アワ ビHaliotis

 discus hannaiの 種 苗 を飼育 す る屋 外水 槽 中 に紅藻 ユ カ

リPlocamium telfairiaeや ハ ネ ソ ゾLaurencia pinnata

な どが ウニ や アワ ビに摂食 されず に生育 してい る こ と

を観 察 した。 これ らの水槽 にお い て は,6月 の 出荷 段

階 で 殻 径約20mmの キ タ ム ラサ キ ウニ が ポ リエ チ レ

ン製 の飼 育篭(60×60×40cm,目 合10mm)あ た り

1,200～1,800個 体(丸 添 ・丹2001),殻 長 約30mm以

上 のエ ゾ アワ ビが ポ リエ チ レ ン製 の網生 簀(65×65×

40cm,有 効 水 深25cm,目 合3mm)あ た り約800個

体(丹 ら2001)と 極 め て高密 度 で飼育 されて い る。

ユ カ リ属 紅 藻 は,二 次 代 謝 産 物 と して モ ノ テ ル

ペ ン化 合 物 を生 産 す る こ とが 知 られ て い る(Crews

 and Kho 1974; Mynderse and Faulkner 1975)。Sakata

 et al. (1991)は,ホ ソ ユ カ リP.cartilagineumか

ら 単 離 した ハ ロ ゲ ン化 モ ノ テ ル ペ ン の1種 で あ る

Aplysiaterpenoid Aが サ ザエTurbo cornutus,ク ロ ア ワ

ビH.discus discus,バ テ イ ラOmphalius pfeifferiな らび

にエ ゾバ フ ンウ ニS.intermediusの 摂 食 を阻 害す る こ

とを報 告 して い る。 ユ カ リ も摂食 阻害 活性 を もつ二 次

代 謝産 物 を生産 してい る と考 え られ る。

ユ カ リの 表皮 細 胞 に は 「油 体 」 と考 え られ るオ ル

ガ ネ ラが あ り,含 ハ ロ ゲ ン化 合 物 が 局 在 す る こ とが

示 唆 され て い る(吉 田 ・吉 田1980)。 ま た,神 奈 川

県 鎌 倉 産 と宮 城 県 松 島 湾 産 の ユ カ リで は,含 有 す る

含 ハ ロ ゲ ンモ ノテ ル ペ ン化合 物 の化 学 構 造 が 異 な る
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こ とが報告 されてい る(吉 田 ら1981)。 他方,同 属

のP.violaceum (Crews et al. 1977)やP.hamatum

 (K�nig et al. 1999)で は同一の海域 であって も場所 に

よって生産するハロゲ ン化モノテルペ ン化合物の構造

が異 なっていることが知 られている。

以上の知見にもとついて,福 島県栽培漁業協会のウニ・

アワビの屋外飼育水槽 内に生育す るユ カリと天然 に生

育するユカリとでは,異 なった化学構造の二次代謝産

物 を生産す るか,ま たは異 なった生産速度によって摂

食阻害活性が異なるのではないかと考えた。また,ユ カ

リの摂食阻害活性が生育場所 によって異なるとすれば,

同所的に生息する動物群集 も異なる可能性がある。

そこで,ユ カリの生育条件が大 きく異なる と考えら

れる福 島県栽培漁業協会の屋外飼育水槽 内(以 下,福

島産)と 宮城県松島湾(以 下,松 島湾産),静 岡県南

伊豆町下流沿岸(以 下,伊 豆半 島産)に て採集 したユ

カリか らアセ トン抽出物 を得て,エ ゾアワビに対する

摂食阻害活性 を比較 し,活 性物質やその生産速度に相

違があるか否か を推定 した。 また,松 島湾 と伊豆半島

のユ カリ群落に生活する底生動物群集 を比較 した。

材料 お よび方法

物質の分離精製 と生物試験

1999年6月 に 大 熊 町 の 福 島 県 栽 培 漁 業 協 会

(37゜24´N, 141゜01´E)の 飼育水槽 内,2000年6月 に宮

城県松 島湾(38゜19´N, 141゜07´E)な らびに静 岡県南伊

豆町下流沿岸(34゜37´N, 138゜52´E)か らそれぞれユカ

リを採集 した。

生鮮 なユカリを,ア セ トンで10日 間浸漬抽 出後,抽

出液 を減圧濃縮 した。得 られた抽出物 をエーテルと水

で分配 し,エ ーテル可溶部は5%水 酸化 ナ トリウム水

溶液で抽出後,1M塩 酸で酸性 にし,エ ーテル抽 出し

て酸性部(A)を 得た。残 りの ものは,塩 基性部が ほと

ん どないため,濃 縮 して中性部(N)と した。水可溶部

は,活 性炭 カラムに吸着後,水,メ タノール,メ タノー

ル/ア ンモニ ア/水(8:1:1)で 逐次溶出 し,順 に水

溶性 活性炭通過部(WP),水 溶性 メ タノール溶 出部

(WM),水 溶性 メタノール/ア ンモニア溶出部(WMA)

を得た。 これら5画 分の収量をTable1に 示 した。

生物試験 は,エ ゾア ワビを用 いてセルロースアル

ミ板法(Kurata et al. 1990)で 行った。試験に用いた

エゾアワビは福 島県栽培漁業協会で生産 された平均殻

長26.0～31.3mmの 個体である。 まず結晶セルロース

を0.1mmの 厚 さに塗布 した直径20cmの セルロース

アルミ板(DC-Alufolien Cellulose, Merck社)の 周縁

部に直径2cmの 小 円を16区 画等間隔に描 き,交 互 に

対照区 と試験区を配 した。対照区にはアワビの摂食刺

激物質であ るホスファチジルコリン(Sakata and Ina

 1985) (PC,和 光純薬製)6.8μgを エ タノール15μlに

溶か して吸着 させた。試験 区には対照 区と同量のPC

とユ カリ抽 出画分68μgを エ タノール15μlに 混合 し

て吸着 させた。この試験板 を20℃ の恒温室内に置いた

5lの 濾過海水 を満 た した塩化 ビニール製の 円筒型水

槽(直 径30cm,高 さ14cm)に 沈めた。試験開始1～

7日 前か ら絶食 させたエゾアワビを水槽あた り5個 体

入れて15時 間の暗条件の もとで試験 した。試験 は画分

あた り6回 繰 り返 して行 った。取 り上げた試験板は風

乾後,複 写機(Canon iR2800F)で 等倍に複写 し,画

像解析装置(Leica Q 600 HR)を 用いて,対 照区と試

験 区に残 されたアワビの食み跡面積 を測定 し,次 式よ

り摂食選択性指数(Ei)を 求めた。

Ei=(Pi-pi)/(Pi+pi)

ここでPiは 対照区の食 み跡面積 を,piは 試験 区の

食み跡 面積 をあ らわす。Eiが1の 場合 は完全 な摂食

阻害 を,0の 場合 は阻害 も誘引 もな く,-1の 場合 は

完全 な誘引 をあ らわす。摂食阻害活性 はt検 定 によっ

て判定 した。Eiの 平均値が0.55以 上の場合,危 険率5%

を,Eiの 平均値が0.85以 上の場合,危 険率1%を 示す。

また,海 藻の採集地間で第1次 画分の摂食選択性指数

に有意差があるか否かの検定 には1 way-ANOVAお よ

び多重比較(LSD)を 行 った(危 険率5%)。

第1次 画分の生物試験の結果,高 い摂食 阻害活性

が認 め られた 中性 部 をシ リカ ゲル(Merck社 製,

Kieselgel 60)カ ラムクロマ トグラフィーによ り1)

ヘキサ ン(N-1) , 2)ヘ キサ ン/酢 酸エ チル(19:1

 N-2), 3) (9:1 N-3), 4) (1:1 N-4), 5)酢 酸エ

チル(N-5), 6)メ タノール(N-6)で 逐次溶 出 して

第2次 画分を得た。得 られた第2次 画分 を同様 に生物

試験 に供 し,活 性 が高い画分 をさらに高速液体 クロ

マ トグラフィー(HPLC)に よ り精製 して活性物質の

単 離 を行 った。HPLCは 逆相系(日 本分光Megapak

 SIL-C18,溶 媒:メ タノール/水85:15)お よび順相

系(Megapak SIL-CN,溶 媒:ヘ キサン)で 行 った。なお,

福 島産ユカリについては採集量が少なかったので,第

2次 画分N-1は2回,N-3は4回,N-4は3回 の生 物

Table 1. Yields of fractions obtained from the acetone 
extracts of Plocamium telfairiae in Fukushima, Izu Peninsula 
and Matsushima Bay (g/kg wet weight)

N, neutral part; A, acidic part; WP, fraction eluted with water 

from charcoal column; WM, fraction eluted with methanol from 

charcoal column; WMA, fraction eluted with methanol/ammonia 

from charcoal column.
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試験 を行った。

底生動物群集の調査

宮城県松 島湾 の寒風沢 島周辺水深1～2mの 砂 泥

が沈殿 している海底 に多数の不動石(boulders)が 折

り重なってお り,ユ カリを優 占種 とす る小形海藻群

落が直径30cmほ どの規模 で点在 している。 ここで,

2000年4月,6月,9月 の3回,25cm×25cmの 方形

枠 を任意 に4枠 設 置 し,エ アリフ ト法(Omori et al.

 2000)に よって,枠 内 の動植物 を採 集 した。2000年

6月 には静 岡県南伊豆 町下流沿岸の水深5～6mの 岩

礁 と不 動石 か らなる海底 に広範囲 に分布 しているユ

カリ,マ クサGelidium elegans,オ バクサPterocladiella

 capillaceaの 混生群落で,松 島湾 と同様 の方法で採集

を行 った。

採集 した試料は研究室に持ち帰 り,10%中 性ホルマ

リン海水で固定 した後,海 藻 と動物 に分 けた。ユ カリ

以外の海藻は,種 の同定 を行い,そ れぞれの湿重量を

測定 した。動物は方形枠 ごとに動物門にわけて,腹 足

綱は可能な限 り種 まで同定 し,そ れぞれ個体数を測定

した。腹足綱の学名 は基本的に奥谷(2000)に 準拠 した。

結 果

物質の分離精製 と生物試験

福 島産,伊 豆半島産,松 島湾産ユカリのアセ トン抽

出物の第1次 画分 と第1次 画分で有意 な摂食阻害活性

を示 した中性部の第2次 画分のエゾアワビに対す る摂

食選択性指数の結果 をFig.1に 示 した。

第1次 画分においては,ど の産地であって も中性部

と酸性部 に高い摂食 阻害活性(福 島産p<0.01,下 田

産 と松 島湾産p<0.05)が 認め られ,水 溶性3画 分 に

はまった く認められなかった。中性部 と酸性部のそれ

ぞれについて,摂 食阻害活性 に海藻の採集地間で有意

差が認め られ(ANOVA, p<0.05),福 島産が下田産,

松島湾産 より有意 に高い摂食阻害活性 を示 した(p<

0.05)。

第2次 画分 において,福 島産では2回 のみの生物試

験 であったN-1の 摂食選択性指数が0.90と0.92と 極め

て高 く,N-2 (p<0.05)とN-4～6 (p<0.05)の4画

分 にも有意な摂食阻害活性が認め られた。伊豆半島産

ではN-1とN-2 (p<0.05)の2画 分 に,松 島湾産で

はN-1～3 (p<0.01), N-4とN-5 (p<0.05)の5区

画にそれぞれ高い摂食阻害活性が認め られた。このよ

うに福 島産 と松 島湾産 に摂食阻害活性 を示す画分が多

く,ま た3産 地 に共通 して,極 性の低 いN-1部 とN-2

部が高い摂食阻害活性 を示すことがわかった。

第2次 画分N-1部 とN-2部 が3産 地のユ カリに共通

Fig. 1. Electivity index (Ei) of the first (I) and second 

(II) fractions obtained from Plocamium telfairiae in 
Fukushima (dark), Izu Peninsula (white) and Matsushima 
Bay (dotted) against the abalone Haliotis discus hannai. N, 

neutral part; A, acidic part; WP, fraction eluted with water 
from charcoal column; WM, fraction eluted with metha-
nol from charcoal column; WMA, fraction eluted with 
methanol/ammonia from charcoal column.

して 高 い摂 食 阻害 活 性 を示 した の で,量 的 に多 く得

られ た松 島湾 産ユ カ リ中性部 につい て活性 物 質の単 離

を行 った 。 中性 部2.59を シ リ カゲ ル カ ラム ク ロ マ ト

グ ラ フィー に よ り分 画 して 第2次 画分(N-1 360mg,

 N-2 469mg, N-3 306mg, N-4 761mg, N-5 55mg,

 N-6 327mg)を 得 た。次 いで 活性 の強 いN-1部 とN-2

部 をHPLCで 精 製 した。 まず,そ れ ぞ れ を順 相 系 カ

ラムでお お まか に分 画 した後,逆 相系 カ ラムで リサ イ

クル法 に よ り8種 のハ ロゲ ン化 モ ノテルペ ン化 合物I

～VIIIを得 た(Fig .2)。 各 化 合物 の 収量 を以下 に示 す;

Iは17mg (N-1部 よ り14mg, N-2部 よ り3mg), II

は55mg (N-1部 よ り5mg, N-2部 よ り50mg), IIIは

N-1部 よ り15mg, IVはN-1部 よ り6mg, Vは22mg

 (N-1部 よ り7mg, N-2部 よ り15mg), VIは24mg (N-1

部 よ り23mg, N-2部 よ り1mg), VIIは26mg (N-1

部 よ り22mg, N-2部 よ り4mg), VIIIはN-2部 よ り

9mg。 こ れ ら8種 の化 合 物 を平 均 殻 長27.9mmの エ

ゾア ワ ビを用 い て試験 した結 果 をFig.3に 示 した。摂

食 選 択 性 指 数Eiは,最 低 で も化 合 物IVの0.88 (p<

0.01)で,著 し く高 い摂 食 阻害 活性 を示 した 。 これ ら

の化 合物 の構 造解 析 は各種 の スペ ク トル デー タ(IR,

 UV, 1H-NMR, 13C-NMR, EIMS, HREIMSお よ び比

旋 光度)を 測 定 して行 った。 その結 果,I, II, IIIは
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P.caytilagineum (Mynderse and Faulkner 1975)か ら,

VIIIはGelidium sesquipedale (Aazizi et al. 1989)か ら得

られ た もの と一 致 した。IV, V, VIお よ びVIIの 化 合 物

は新 化合 物 で あ り,そ の詳細 につい て は別 に報 告 す る。

底 生動物 群 集

宮 城 県松 島湾 お よび静 岡県 南伊 豆 町下流 沿岸 のユ カ

リ群 落 にお い て棘 皮 動物 の ウニ綱,ヒ トデ綱,ク モ ヒ

トデ綱,節 足動 物 の 甲殻 綱 ア ミ目,端 脚 目,等 脚 目,ク ー

マ 目,十 脚 目,オ キア ミ目,ウ ミグモ綱,環 形 動物 の

Fig. 2. Electivity index (Ei) of the 8 compounds obtained 
from Plocamium telfairiae in Matsushima Bay against the 
abalone Haliotis discuss hannai.

Fig. 3. Chemical structures of halogenated mono-

terpenoids obtained from Plocamium telfairiae in 

Matsushima Bay.

多 毛綱,軟 体 動物 の多 板綱,二 枚貝 綱,腹 足 綱 が採 集

され た。そ れ ら底 生動 物 の密 度 を綱 別 にFig.4に 示 し

た 。全体 の ほ とん どを 占めた の は軟 体動 物腹 足綱 と節

足動 物 甲殻綱 で あ った。松 島湾 にお ける底生 動物 群 集

組成 は,採 集 した 月 によっ てほ とん ど変化 が み られず,

密 度 は9月 に もっ と も高 か った。6月 にお け る底 生動

物 の密 度 は,伊 豆 半 島 の方が松 島湾 に比べ て2倍 以上

も高 か った。 また伊豆 半 島で は二枚 貝綱 は,ほ とん ど

出現 しなか った。

どの 調 査 に お い て も高 い 密 度 を示 した 腹 足 綱 の

出 現 種 をTable2に,密 度 組 成 をFig.5に 示 した。

密 度組 成 に示 した 出現 比 率 の高 い10種 の う ち,チ ャ

ツ ボBarleeia angustata,ミ ス ジ チ ャ ッ ボBarleeia

 trifasciata,ヨ コ ミゾツボAlvania cf. axicostataの3種 が

松 島 湾 と伊 豆 半 島 に共 通 して 出現 し,コ ム ラサ キバ

イTricolia tristis,ヘ ソ カ ドタマ キ ビLacuna (Lacuna)

 smithi,タ マ ツ ボAlvania (Alvania) concinna,ミ ジ

ン ツ ツ ガ イCaecum (Brochina) glabellaの4種 が 松

島 湾 の み に,ベ ニバ イTricolia variabilis,マ キ ウ ネ

ツ ボAlvania (Alvania) circinata,オ チ ョボ グチ ツ ボ

Amphithalamus (Amphithalamus) fulciraの3種 が伊 豆

半 島のみ に 出現 した。松 島湾で は,チ ャツ ボ ・ヘ ソカ

ドタマ キ ビの 出現比 率 が,伊 豆 半 島で はオチ ョボグチ

ツ ボ ・ベ ニバ イの 出現比 率 が非常 に高い こ とが特徴 的

であ っ た。

ユ カ リ と と も に採 集 され た 海 藻 の 湿重 量 は,松 島

湾 で は 有 節 サ ン ゴ モ や ス ジ ウ ス バ ノ リAcrosorium

 polyneurumが 多 く,伊 豆 半 島で は,マ クサ,オ バ クサ,

ク ロ トサ カモ ドキCallophyllis adhaerensが 多 く認 め ら

れた(Fig.6)。

Fig. 4. Average densities of benthic animals collected in 
the Plocamium telfairiae populations in Matsushima Bay 
and Izu Peninsula.
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Table 2. List of Gastropoda species collected in the 
Plocamium telfairiae populations in Matsushima Bay and 
Izu Peninsula

Fig. 5. Species compositions of Gastropoda in the 
Plocamium telfairiae populations in Matsushima Bay and 

Izu Peninsula.

Fig. 6. Average algal standing crops (g wet weight/m2) in 
the Plocamium telfairiae populations in Matsushima Bay 
and Izu Peninsula.

考 察

紅藻ユ カリのアセ トン抽出物は,福 島産,松 島湾産,

伊豆 半島産のいず れにおいて も脂溶性 画分 中性部 と

酸性部に,エ ゾアワビに対 して極 めて高い摂食阻害活

性 を示 した(Fig.1)。 松 島湾産ユカリ中性部の分離精

製 と生物試験 を繰 り返 した結果,摂 食阻害物質 として

8種 のハ ロゲ ン化モ ノテルペ ン化合物が単離 同定 され

た(Figs.2, 3)。 これ らハ ロゲン化モノテルペ ン化合

物のうち4種 はすでに報告 されてお り(Mynderse and

 Faulkner 1975; Aazizi et al. 1989),そ の他の4種 は新

化合物であった。本研究 によって,ユ カリは,エ ゾア

ワビの摂食 を阻害する二次代謝産物ハ ロゲン化モノテ

ルペ ン化合物 を生産することが初めて明らかになった。

福 島産ユカ リの第1次 画分 中性部 と酸性部の摂食阻

害活性は,松 島湾産お よび伊豆半島産ユカリのそれら

と比べて明らかに高かった(Fig.1)。 また,摂 食阻害

活性を示 した中性部 と酸 性部の画分収量は松 島湾産お

よび伊豆半島産ユカリと比べて福島産ユカリが明 らか

に多かった(Table1)。 福 島県栽培漁業協会の飼育水

槽内では,ウ ニやアワビの ような大型植食動物が極め

て高密度に飼育 されている。一方,天 然のユカリ群落

中においては,松 島湾,伊 豆半島 ともにウニやアワビ

等の大型植食動物はほとんど観察 されず,数 種類の小

型の腹足綱が優 占していた(Figs.4, 5)。 このことか
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ら,大 型植食動物が高密度で生息す るような環境下に

おいて,ユ カリが化学的防御物質の生産速度 を高める

ようになったのであろうと推察 された。

松 島湾産 と伊豆半島産ユ カリの生物試験結果を比較

すると,第1次 画分では大 きな相違はなかったが,第

2次 画分では松島湾産ユ カリが明 らかに高い活性 を示

し,さ らに活性 を示す画分が多かった(Fig.1)。 松 島

湾産 と神奈川県鎌倉産のユカ リでは,生 産するハ ロゲ

ン化モノテルペ ン化合物の構造が異なることが知 られ

ている(吉 田ら1981)。 本研究で用いた3産 地のうち,

ハ ロゲン化モノテルペ ン化合物の構造決定を行 ったの

は松島湾産ユカリだけなので,産 地による化学構 造の相

違は明らかではないが,松 島湾産と伊豆半島産で摂食阻

害活性に相違が認められたのは,生 産するハロゲン化モ

ノテルペン化合物の相違 によることが考えられる。

松 島湾 と伊豆半島に生育す るユ カリと同所 的に生息

する動物群集には,ウ ニやアワビ,あ るいはバテイラ

など大型植食動物 はほとん ど認め られなか った(Fig.

4, 5)。 植食動物が含 まれる小型腹足類の組成 を比較

す ると(Table2, Fig.5),松 島湾で はチ ャツボ とヘ

ソカ ドタマキビ,伊 豆半島ではオチ ョボグチツボ とべ

ニバ イがそれぞれ優占 した。オチ ョボグチツボは,太

平洋沿岸では房総半島,日 本海沿岸 では佐渡 島を北限

とす る(奥 谷2000)。 したが って,両 産地の動物群集

組成の相違は,ユ カリが生産す るハ ロゲ ン化モノテル

ペ ン化合物の相違であるか否かは明 らかにで きなかっ

たが,本 研究の結果から,エ ゾアワビなどの大型植食

動物は,食 物 としての選択性が低 いユカリ群落にはほ

とんどとどまらない と考えられる。

要 約

福 島県栽培漁業協会のウニ,ア ワビ飼育水槽 内で紅

藻ユカリが摂食されずに生育 していた。そこで,同 飼

育水槽内,宮 城県松 島湾 ならびに静岡県伊豆半島に生

育するユカリのエゾアワビに対する摂食阻害活性 とユ

カリ群落に生息する底生動物群集組成を調べた。ユカ

リのアセ トン抽出物から摂食阻害物質 として8種 のハ

ロゲ ン化モノテルペ ン化合物が単離同定 された。アセ

トン抽出物の阻害活性は福 島産が もっとも高 く,松 島

湾産,伊 豆半島産の順 であった。底生動物群集 は,小

型腹足綱が多 く,松 島湾 と伊豆半島では優 占す る種が

異なっていた。
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