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研究成果の概要（和文）：陸域縞状炭酸塩堆積物（鍾乳石とトゥファ）を用いた環境変遷の記録

の読み取りに関して次のような成果が得られた。i)蛍光顕微鏡を用いて年縞を計数する絶対年

代決定法を確立した、ii)秋吉台石筍の炭素安定同位体比、微量成分（Mg など）濃度から植生

の変遷を読み取ることができた、iii)平尾台トゥファに存在する 137Cs 高濃度部分は原爆および

大気圏核実験由来であることが分かった。iv)沖縄県西表島において、石筍とリュウキュウマツ

を用いて酸性降下物量の増加が顕在化した時期を特定できた、v)気温の異なる日本国内の鍾乳

洞からの試料を用い酸素同位体比測地質温度計用データの蓄積を行った。 
 
研究成果の概要（英文）： Past environmental information has been extracted from terrestrial laminated 
carbonates such as speleothems in limestone caves and tufa deposits in karst surface streams as follows: 
i) It was possible to determine the absolute age using microscopic fluorescent annual layers of the 
carbonates.  ii) The historical anthropogenic vegetation change from forest to grassland on 
Akiyoshi-dai karst plateau, Yamaguchi was confirmed using the carbon isotope ratios and the 
concentration of trace elements such as Mg in stalagmites.  iii) The unusual high activities of 137Cs in 
tufa deposits on Hirao-dai karst plateau, Kitakyushu were due to the global fallout of the atomic bombs 
and the tests of nuclear weapons in the atmosphere.  iv) It is clarified that long-range transport of acid 
depositions from the Asian Continent has been clearly observed in a stalagmite and a pine tree on 
Iriomote Is., the Ryukyus, since 1980’s.  v) The G18O geothermometer data have been compiled using 
samples collected from different temperature areas in Japan. 
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１．研究開始当初の背景 

グローバルおよび地域的な環境の変遷を

明らかにするために、氷床コア、サンゴ骨格、

湖沼底質、木の年輪などのように、現在手に

入れることのできる材料を使って、その中か

ら古環境情報を取り出す試みがなされてき

た。何らかの方法で絶対年代を確定するとと

もに、その年代の明らかになった部分から環

境汚染、気候変動などの情報を取り出してい

る。しかし、得られた情報の確かさを明らか

にするためには、さまざまな材料によるクロ

スチェックが必要であり、より広域に渡って

調査を行うことで、環境変化がグローバルで

あるか地域性の強いものであるかを明らか

にすることも可能となる。 

陸域縞状炭酸塩堆積物（鍾乳石とトゥフ

ァ）を用いて地域的あるいは地球規模の環境

変遷の記録を読み取る試みは日本国内では

ほとんど例がないが、陸域の古環境記録デー

タベースとして非常に利用価値が高いと期

待されている。鍾乳石（とくに石筍）に紫外

線を照射すると顕微鏡スケールの縞状蛍光

が観測され、フルボ酸由来の年単位の縞であ

ることが明らかにされている。U-Th 法による

絶対年代測定とあわせて、過去数十万年にわ

たる気候変動と縞の厚さ、酸素・炭素安定同

位体比、微量成分濃度との関連の解析がなさ

れてきた。また、トゥファは、陸域で生成す

る炭酸塩堆積物であり、バウムクーヘンのよ

うに数Pm の厚さの年縞をもつ。国内での存在

は我々の手により明らかになった。炭酸塩の

中ではサンゴ骨格を用いた研究が盛んであ

るが、対象が海水準変動や平均海水温度など

を解明する事に主眼がおかれ、人為的な環境

情報の抽出に取り組んだ研究例はほとんど

ない。また、陸域炭酸塩堆積物に着目して、

人間活動による環境変化の情報を取り出す

試みも国内外でほとんどなされていない。 

研究代表者は、40年以上にわたって石灰岩

地域における物質循環や水循環に関する研

究を行ってきた。近年、炭酸塩岩がもつ縞模

様から、人間活動による環境変化の情報を取

り出す試みを開始した。これまでに炭酸塩堆

積物の年縞を蛍光顕微鏡下で計数すること

により、従来の放射性同位体を用いた手法よ

りも簡便かつ精度の高い試料の絶対年代測

定法を確立させた。この測定によって決定で

きた試料の絶対年代をもとに、秋吉台の人為

的な草原化が約400年前に始まったことを炭

素同位体比から明らかにした。北九州工業地

帯における戦後から現代に至る大気汚染状

況の変遷を解明した。以上のように、陸域縞

状炭酸塩からの古環境情報抽出の機は熟し

たと考えられる。 

 

２．研究の目的 

陸域縞状炭酸塩堆積物（鍾乳石とトゥフ

ァ）を用いて地域的あるいは地球規模の環境

変遷の記録を読み取り、本邦の陸域の古環境

（たとえば古気温、古植生、環境汚染など）

記録データベース構築を目的とした。 

 

３．研究の方法 

ほとんど情報のない国内の縞状炭酸塩を

用いて、陸域における古環境情報を蓄積する

ために、下の図にまとめたように、７項目に

ついて調査研究を行った。 

(1) 現有設備の一部更新による絶対年代縞

読み取りのための顕微蛍光システムのシス

テムアップ 

(2) U-Th法による鍾乳石の絶対年代測定法の

開発 



(3) 石筍試料を用いた植生変遷の読み取り

(4) 石筍、トゥファ試料を用いた酸性雨の記

録の読み取り 

(5) トゥファ試料を用いた原爆・大気圏核実

験の痕跡の抽出 

(6) 石筍、トゥファ試料を用いた地質温度計

の作製とそれを用いた古気温の読み取り 

そのための日本各地での試料採取と、基礎

データを得るための滴下水やカルスト表流

水の継続的採取とその化学分析 

 (7) 古文書から抽出される情報との対比 

 
 

４．研究成果 

期間内に研究集会を計 4回開催し、共同研

究体制を確認するとともに、情報の共有を図

った。 

第１回研究集会 

期日：平成 19年 6月 9日（土）、10日（日） 

会場：九州大学六本松キャンパス 

目的：研究班および研究協力者間の情報交換

と今後の研究計画 

参加者：15名 

第２回研究集会 

期日：平成 20年 1月 4日（金）～７日（月） 

会場：秋吉台科学博物館および秋吉台 

目的：特に長登銅山に関する情報交換、研究

成果の中間報告、長登大切坑における採取鍾

乳石の選定、秋吉台調査サイト巡検 

参加者：11名 

第３回研究集会 

期日：平成 21年１月５日（月）～７日（水） 

会場：九州大学六本松キャンパス 

目的：研究成果の取りまとめ、情報交換、投

稿論文の作成の割り振り・準備 

参加者：18名 

第４回研究集会 

期日：平成 22年１月６日（水）、７日（木） 

会場：九州大学箱崎キャンパス 

目的：研究成果の取りまとめ、情報交換、投

稿論文の作成の割り振り 

参加者：14名 

 得られたそれぞれの成果は世界的に見て

もきわめてユニークであり、気候変動に伴う

環境変遷ばかりでなく、ヒトと自然の関わり

を高分解能で抽出する手段としての可能性

を明らかにできた。 

(1) 年縞読み取りのシステムアップ：顕微蛍

光法による年縞計測について、XYステージや

ホトマルの更新などにより現有設備のシス

テムアップを行い、年縞の計数の信頼性と簡

便性の向上をはかった。また、デジタルカメ

ラを顕微鏡鏡筒に装着することで、年縞の二

次元画像を撮影することが可能となった（図

１）。 

 

 

 

 

 

 

(2) U-Th法による鍾乳石の絶対年代測定法の

改良：数千年から数十万年前の炭酸塩の絶対

年代測定には同位体希釈法に基づいた U－Th

0.1 mm0.1 mm

図１．石筍の

年縞（励起波

長：365 nm） 



法が適している。そこで、大学の RI センタ

ーで分析できる方法の開発を試みた。α線、

γ線スペクトロメトリーを用いた同位体希

釈法による U-Th 絶対年代測定法のための前

処理法およびイオン交換法による U、Thの精

製法を確立した。研究はさらに進行中である。 

(3) 植生変遷の読み取り：秋吉台において現

時点での植生の異なる洞窟からの石筍試料を

用い、炭素同位体比以外に植生変遷を反映す

る微量成分の探索を行った。草原植生の代表

の一つであるネザサは C3 植物の炭素同位体

比に近いことが明らかになり、Mgのような微

量成分濃度を含めた総合的な解析が植生変遷

情報抽出に必要であることがわかった。萩藩

の古絵図情報は、石筍から今までに得られた

植生情報と極めてよく一致することがわかっ

た（図２）。 

 

(4) 酸性雨の記録の読み取り：平尾台のトゥ

ファに関して、硫酸イオン濃度を用いて過去

100 年間の局地的酸性雨の歴史の読み取りに

成功している。酸性降下物による環境汚染の

指標となり得る硫酸イオンは、炭酸イオンと

のイオン交換により石筍中に共沈するため、

石筍中の硫酸イオン濃度から石筍生成当時

の滴下水中に含まれる硫酸イオン濃度を復

元可能である。 

SO4
2-(aq) + CO3

2-(calcite)  

⇌ SO4
2-(calcite) + CO3

2-(aq) 

DSO4 = (SO4
2- / CO3

2-)calcite / (SO4
2- / CO3

2-)aq 

 山口県秋吉台長登銅山の銅は、奈良の東大

寺大仏建立の際に用いられたと伝えられて

いる。鉱業活動初期には酸化帯、後には硫化

帯の銅鉱石を利用したと推定されており、硫

化帯の銅鉱石の製錬による硫黄酸化物の発

生により、局地的に酸性降下物量が増大した

ことが予測された。文化庁から許可を得て採

取した石筍を用いた分析を行い、年縞の成長

速度から決定した絶対年代に対して復元し

た滴下水中の硫酸イオン濃度を図３に示す。 

 

滴下水中に含まれる硫酸イオン濃度は、海塩

由来の硫酸イオン濃度（1 mg kg-1）を大きく

上回った。発掘資料や古文書には、長登銅山

では 1300年の終わりから 1400年の初期にか

けて小規模な、また、1600 年の終わりから

1700 年の初期にかけて大規模な銅製錬が行

われており、1900年代の初期から中期にかけ

ても銅製錬が行われていたと記載されてい

る（池田、未公表資料）。これら資料からの

断片的な情報は、石筍より得られた結果と整

合的であった。 

沖縄県西表島においても現在平均 pH 4.9

の酸性雨が降っており、今後の影響評価を行

うために、東アジアからの長距離移流に伴う

大気汚染が顕在化した時期の特定が必要で
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図２．石筍から抽出した秋吉台の植生変遷情
報と古絵図情報（岡本、未公表資料） 

図 3．秋吉台長登鉱山大切四号坑より採取した石

筍から復元した滴下水中の硫酸イオン濃度と鉱

山開発の歴史（池田、2009） 



ある。中野洞で採取した石筍中の硫酸イオン

濃度およびリュウキュウマツ中の有機態硫

黄の安定同位体比測定により、1980 年代より

酸性雨の影響が大きくなってきたことを明

らかにできた。 

(5) 原爆・大気圏核実験の痕跡の抽出：平尾

台のトゥファについて、137Cs だけでなく Pu

同位体比を測定することで、それぞれの試料

中の 137Cs が長崎あるいは広島の原爆のどち

らからもたらされたかを明らかにするとと

もに、絶対年代の鍵層としての信頼性を確認

した。石坂湧泉付近の表層土壌の Pu 同位体

比を測定したが、長崎の原爆に由来する値は

得られなかった。鍵層としての高濃度 137Cs

層の起源はグローバルフォールアウトの可

能性が高いと推定される。 

(6) 陸域炭酸塩を用いた地質温度計の作製

と古環境情報抽出：1960 年代より、鍾乳石
の炭素・酸素安定同位体組成を用いた古環境

の復元が試みられ、これまでに多くの研究成

果が報告されている。しかし、鍾乳石形成に

あたっては、沈殿時の二酸化炭素の急激な脱

ガスや成長速度の違いなどの影響により、鍾

乳石を構成する方解石は同位体非平衡下で

形成される場合がある。そこで、鹿児島県沖

永良部島の水連洞とクリンジョフキの滴下

水ならびに両鍾乳洞で採取された複数の対

となる石筍とストローを試料として、それら

の同位体組成の関係について検討した。実測

された滴下水の温度と酸素安定同位体組成

を基に、同位体平衡で形成された場合の鍾乳

石の酸素同位体組成を算出し、実測値と比較

したところ、いずれも実測値が計算値より大

きな酸素同位体組成を示した。同位体非平衡

下で沈殿した可能性が高く、その度合いは、

鍾乳石の成長速度に影響されていることが

示唆された。サンゴ同位体温度計と同様に、

鍾乳石の成長速度を考慮すれば、鍾乳石同位

体温度計を作成することができることを明

らかにすることができた。  
太平洋 10 年規模振動に関連していると考

えられる 10 年スケールの気候・環境変化が

沖永良部島水連洞およびクリンジョフキか

ら採取した石筍に記録されていることを明

らかにした。石筍を用いた古気候研究は、中

国の複数の石灰洞から採取した石筍の酸素

同位体比の変化から過去約 22 万年間のアジ

アモンスーンの強度変化を復元した Wang et 

al. (2008)以降ますます盛んになっているが、

彼らが示したような千年スケールの気候変

化の記録媒体としてのみならず、我々が示し

たような 10 年スケールの気候変化や人為起

源の環境改変の記録媒体としても有用であ

ることは特筆すべきことであろう。 
(7) 古文書から抽出される情報との対比：

(3)、(4)ですでに述べたように、炭酸塩から

読み取ることのできた情報は、断片的な古文

書、発掘資料情報とよく一致しており、本研

究の信頼性の評価に有効であった。 
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