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研究成果の概要（和文）：降水中の酸素と水素安定同位体比と、同位体分別の指標であるd-excess値は、水蒸気
の起源推定などに利用されてきた。2015ー2019年に都市と遠隔地で日毎に採取された降水中のd-excess値は、冬
に高く、夏に低い値を示す季節変動が見られた。冬季の降水におけるd-excess値は大陸由来を示唆し、夏季の値
は海洋由来を示唆していた。酸素水素の安定同位体比と水溶性イオンの関係から、遠隔地では同位体比の低下と
ともに大気汚染物質が減少するのに対し、都市では大気汚染物質の減少に有意差はないことがわかった。これら
の違いは、都市部では大気汚染物質が常に供給されていることを示唆していると考えられた。

研究成果の概要（英文）：The stable isotope ratios of oxygen and hydrogen in water and the d-excess 
value, a measure of isotope fractionation inferred from them, have been used to estimate the origin 
of water vapor, etc. The d-excess values of precipitation samples collected daily in urban and 
remote areas from 2015 to 2019 show high values in winter and low values in summer Seasonal 
variations were observed. The d-excess values in winter precipitation suggest a continental origin, 
while the d-excess values in summer precipitation suggest a marine origin. The relationship between 
stable isotope ratios of oxygen and hydrogen and water-soluble ions in precipitation indicates that 
air pollutants decrease with decreasing isotope ratios in the remote Ogasawara Islands. while there 
is no significant difference in the decrease of air pollutants in urban areas. These differences 
were thought to suggest a constant supply of air pollutants in urban areas.

研究分野： 環境科学

キーワード： 東アジア　降水　水安定同位体比　越境大気汚染

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
従来報告されている研究よりも短い時間分解能で、大気環境の異なる都市域・遠隔等で降水試料を採取した。降
水中安定同位体比と水溶性イオン濃度の関係から、都市域では降水時に発生源近傍からの汚染物質が供給されて
いることが示唆された。近年、これまでとは異なる降水パターンが起きており、降水量や降水強度の変化により
大気汚染物質の沈着量や沈着パターンも変化する可能性があることが示唆された。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 
近年、日本各地では、過去の観測値を超える降水量が頻繁に生じており、局地的大雨や集中豪

雨による水害が生じている。これは、これまでとは異なった降水形態が起きていることを示唆し
ており、その原因として地球温暖化に加えて、大気汚染物質の関与が挙げられている。降水は大
気汚染物質の大気反応の最終媒体であり、大気中に放出された大気汚染物質の酸化、降水への取
り込み過程が変化することで、降水形態の変化に関与していると考えられるが、大気汚染物質が
どのようなメカニズムによって降水形態に影響を及ぼしているのかは明らかになっていない。 
 
２．研究の目的 
 
本研究では、大気汚染物質が降水形態及び降水成分に与える影響を明らかにすることを目的

とする。従来の研究では、降水の安定同位体比(D,18O)やそれらから推定される同位体分別の
指標である d-excess(D-818O)は、水循環のトレーサー、降水の起源すなわち水が蒸発した海域
の推定、気候変動のプロキシに用いられてきた。また、降水中の安定同位体比の観測は月毎のデ
ータが多く、短い時間分解能でのデータは少ない。 
一方、大気汚染物質の主要成分である硫酸イオンなどは、降水に取り込まれるのみならず、雲

の凝結核として作用する。特に、気温の高い夏季には、大気中における酸化反応が進みやすいた
め、粒子生成が促進される。実際、環境省において常時監視されている微小粒子状物質濃度
(PM2.5)は、国内発生源からの粒子前駆物質発生の影響をうけて、夏季に高くなることも報告さ
れている。また、東京上空で観測される雲凝結核は、世界平均と比較して小さく、集中豪雨が発
生しやすい環境下であること、また地上付近で排出された大気汚染物質の影響がある可能性も
指摘されている。 
そこで本研究では、水安定同位体比と大気中汚染物質に由来する降水中の水溶性イオン濃度

との関係を調べ、大気汚染物質がどのように降水形態の変化に与えているかということを明ら
かにする。 
 
３．研究の方法 
 
本研究では、日本海沿岸に位置する新潟（越境大気汚染の寄与大）、都市大気の東京（越境大

気汚染＋国内発生源の寄与）、太平洋上の局所的な発生源が非常に少ない小笠原という大気環境
の明らかに異なる 3地点おいて(図 1)、2015-2020 年 3 月に、日毎に採取された降水試料を使用
した。降水中の水安定同位体比は、Picarro（L2120i,2130i）を用いて測定した。酸素・水素安
定同位体比の値はウィーン標準平均海水（VSMOW）を基準とした。2016-2017 年は、ほぼすべて
の降水中の酸素・水素安定同位体比を測定した。その他の年については、春季・夏季・冬季に採
取された降水のみ、酸素・水素安定同位体比を測定した。本報告書では、通年データが取得され
た東京と小笠原の測定結果について記述する。 
水溶性イオン成分の濃度は、イオンクロマトグラフィーで測定した。大気汚染物質が大気中で

最終的に取り込まれる降水中の水溶性イオン濃度との関係をもとに、降水の発生源による違い
や大気汚染物質の濃度（硫酸イオンなど）の違いを明らかにする。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
Fig.1 降水試料採取地点 

 
 



４．研究成果 
 Fig.2 に、測定結果の一例として、東京で採取された降水中の酸素・水素安定同位体比、d-
excess 値及び降水量の時間変動を示す。東京における降水中の18O は-18.7-＋4.0‰、D は-
130.4-+25.3‰、d-excess 値は-25.3-+39.8 で変動していた。小笠原における降水中の18O は-
14.3-8.7‰、D は-107.9-+15.6‰、d-excess 値は-53.2-+91.9 で変動していた。両地点共に、
これらの値は日々変動が大きかった。d-excess 値は、冬季に高く、夏季に低季節変化が認めら
れた。季節変化の振幅は、東京・新潟の方が、小笠原と比較して、明瞭であった。 

 Fig.3 は、東京及び小笠原の降水の同位体比を-ダイアグラムにプロットしたものである。 

東京では、冬季D=7.218O+7.5, 夏季D=7.518O+5.2, 春・秋季 D=7.418O+8.4 であった。冬季
の値は夏季に比べてばらつきが大きく、また気温が低いほどD が小さい傾向にあった。夏季と
比較すると、それ以外の季節の d-excess 値は、相対的に高い傾向が認められた。小笠原では、
冬季D=7.318O+16.7, 夏季 D=6.818O+3.0, 春・秋季 D=8.218O+8.1 であった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig.2. 東京及び小笠原における降水中の18O,D,d-excess 値、降水量の時間変化． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig.3. 東京・小笠原における18O とD の散布図．色は気温（℃）に対応． 
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天然水の酸素・水素安定同位体比はD=818O+10 で近似できるといわれているが、日毎の降水で
見た場合、おおよその傾向はあっているものの、傾きと切片は異なっていた。また、そのばらつ
きは、小笠原と比較して東京の方が大きかった。Fig.4 に、客観解析データによって得られた冬
季と夏季の平均的な降水、風向風速、温位の分布を示す。日本周辺では、冬季はアジア大陸方向
からの風が卓越しており、夏季には日本の南方向の太平洋方向からの風が卓越している。降水の
δ18O とδD は相変化にともなって変化し、蒸発の際には軽い水分子が気相に、凝結する際には
重い水分子が液相や固相に移動する同位体分別が生じるといわれている。冬季には，海面水温
よりも著しく気温が低い乾燥した大陸性の気団が海洋域を通過する際に、急速な蒸発が生
じるため、d-excess 値が高い降水を日本海沿岸域や東京にもたらすため、d-excess 値は、他
の季節と比較して、高い値になったと考えられた。東京では、南岸低気圧に起因するような
太平洋由来の水蒸気との混合もあると考えられる。東京では、-ダイアグラムのばらつきが
大きいことは、東京で採取された降水は様々な同位体分別を受けていることを示唆してい
るものと考えられる。一方、小笠原は、東京よりも海水温・気温共に高いために同位体分別を
与えるファクターは少なく、d-excess 値は日本海や東京に降水をもたらす海域の d-excess 値よ
りは小さくなったものと考えられる。 
(a)                                      (b)  

 
Fig.4. 客観解析データによる降水分布、風、温位分布．(a) 2017 冬季、(b)2016 夏季. 
 
Fig.5 に、東京及び小笠原で採取された降水試料中のD・18O と大気汚染物質（nssSO4

2-, NO3
-）

の散布図を示す。東京及び小笠原ともに、D・18O が低下するにつれて、nssSO4
2-と NO3

-の濃度が
減少する傾向があった。減少勾配は小笠原の方が東京と比較して大きかった。このことは、越境
輸送されてきた大気汚染物質が、除去されただけではなく、観測地近傍のローカルな排出源由来
の大気汚染物質が除去されていることを示唆しているものと考えられる。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig.5. 東京（左）と小笠原（右）で採取された降水中のD, 18O と大気汚染物質（nssSO4
2-, 

NO3
-）の散布図． 
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