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研究成果の概要（和文）：気候変動のメカニズムを解明するためには、過去の気候変動を把握することが必要である。
しかし、中低緯度の陸域においては、寒暖などの定性的な指標が多く解析を妨げる要因となっている。鍾乳石に含まれ
る流体包有物の水の酸素・水素同位体比が測定できれば、気温復元や水循環の推定が可能になると期待される。そこで
、流体包有物の同位体比測定手法の開発と石筍への適用を目的として研究を行った。開発の結果、微量の流体包有物の
水を抽出し、同位体比を測定することが可能になった。この手法を現代と最終氷期の石筍試料に適用し、本手法により
気温復元が可能であることを示した。

研究成果の概要（英文）：Most of the terrestrial climate proxies in mid- and low-latitudes region are 
qualitative. Isotopic compositions of fluid-inclusion water in speleothems are promising tools, because 
they give quantitative information to reconstruct the past hydrological and temperature changes. Here, we 
have developed an isotope measurement technique for fluid inclusions in stalagmite, and applied the 
method to stalagmites in Okinawa, Japan. The developed system can measure the isotope ratios of 
fluid-inclusion water in nano-liter quantities. Data from the stalagmite samples of the modern and the 
last glacial period suggest that it is possible to reconstruct the past temperature.

研究分野：地球化学・古気候学
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１．研究開始当初の背景 

気候変動のメカニズムを解明し影響評価を
行うためには、過去の気候変動を把握するこ
とが必要である。近年、地球温暖化等が社会
的に注目を集めるなか、過去の気候変動（古
気候）に関するデータの重要性が増している
。なかでも、過去の気温変動はその復元手法
の信頼性、地域的な代表性などの点で幅広い
議論と関心を呼んでいる。 

古気候学の研究では、氷床コアや海底堆積
物等が、多くの成果を挙げてきた。しかし、
これらの掘削地点は、人類の生活圏から離れ
ており、文明と直結する環境変動を復元する
ことが困難であった。また、二酸化炭素濃度
の上昇に対する気温の応答には地域差がある
と予想され、極域ではない中低緯度地域の気
温変動に関する情報が求められている。 

これらの問題点を解決できる研究対象とし
て、洞窟内で生成する炭酸塩（石筍）が注目
を集めている。石筍は人類と近い環境に存在
している。近年、石筍に含まれる微量物質の
計測が可能になりつつあり、石筍に関する論
文数も飛躍的に増加している。 

このような背景のもと、本研究では石筍の
「流体包有物」を主なターゲットとして研究
を行った。流体包有物とは、石筍に含まれる
微量（～0.1%）の「水」のことで、石筍の原
料となった洞穴内の滴下水が内部に取り込ま
れて保存されている。多くの研究では石筍の
炭酸塩(CaCO3)の酸素同位体比（δ18O）のみを
測定して、環境を復元するが、実際に温度の
関数となるのは、炭酸カルシウムと水のδ18O
の差である。したがって、水の同位体比が測
定できれば、炭酸カルシウムのδ18Oとの差か
ら気温変動を定量的に推定することができる
と期待される。 

２．研究の目的 

本研究の最大の目的は、(1)石筍の流体包
有物中の水の酸素・水素同位体比（δ18O・δD）
分析手法の開発である。これに加えて、(2)
温度計を確立するための滴下水が石筍に取
り込まれるプロセスの検証、(3)開発した手
法の沖縄の石筍への適用、も行う。 

３．研究の方法 

（1）石筍の流体包有物測定方法の開発：必
要試料量と処理速度の点から世界最高レベ
ルの測定ラインを目指して、流体包有物の水
の δ18O・δD 測定装置の開発を行った。同位
体比分析には、従来の磁場型質量分析計では
なく、近年、市販が開始されたレーザー型安
定同位体比アナライザーを用いた。 

（2）石筍に水が保存されるプロセスの研
究：気温復元手法を確立するための基礎研究
として、鍾乳洞の現場観測と人工石筍の室内

実験を行った。 

（3）石筍を用いた気候復元と解析：開発し
た手法を石筍に適用し、過去の流体包有物の
同位体比から気候復元を行った。近年のデー
タ（過去１００年以内）については滴下水の
同位体比測定や洞窟の気温データなどに基
づく総合的な解析を行い、機器観測データと
の比較検証を行った。この検証の結果を踏ま
えて、機器観測開始以前についても、流体包
有物の同位体比を用いて定量的な気温復元
を行った。U-Th 年代測定は、共同研究者の
C.-C. Shen 教授（国立台湾大）のもとで行っ
た。 
 
４．研究成果 
(1) 石筍の流体包有物測定方法の開発 

初年度(H24)に、小型の気化・希釈装置を
作成し、参照水の測定については市販装置の
10 分の１程度の試料量で測定可能になった。
鍾乳石の流体包有物の同位体比を測定する
ためには、さらに水の抽出法の開発が必要に
なる。抽出法としては、より多くの水を抽出
できると過去に報告されている熱破壊法を
初めに試みた。これは、加熱(300-500℃)す
ることで石筍を熱破壊し、放出された水の同
位体比を測定する方法である。多くの実験を
試みたが、δDが予想される値よりも 20-60‰
低くなり、再現性も安定しない結果となった。
種々の間接的なデータからは、この原因は、
燃焼により発生した微量ガスによるスペク
トル干渉と加熱法そのものの問題によるも
のと考えられた。 

そこで、装置自体は水分子の吸着を低減す
るために加熱（120-150℃）し、石筍試料は
機械的に破壊する装置を作成した。実験の結
果、δ18OとδDともに予想される値に近づき、
かつ再現性も向上した。これにより、当初計
画よりも時間を要したが、H25 年度末には、
ナノノリットルレベル(50-300 nL)の流体包
有物の水を抽出し、高い再現性（δ18O ± 
0.2‰）で計測可能な測定システムの原型が
固まった。これは、精度・感度ともに世界最
高レベルである。具体的には、石筍の CaCO3

では 30-100mg に相当し、従来の数倍程度の
高分解能測定が可能になった。 

(2)石筍に水が保存されるプロセスの研究 

沖縄県玉泉洞内の気温・湿度・滴下水の安
定同位体比を1-2か月ごとに観測した。また、
結晶成長が現在も観測できる滴下水の直下
にガラスプレートを設置し、1-2 か月ごとに
人工的な石筍(CaCO3)を採取した。降水の酸
素・水素同位体比は、2008 年から継続してい
る沖縄本島の観測に加えて南大東島でも1年
間の観測を行った。 

滴下水の δ18Oは、降水の年平均値と誤差範
囲内で一致しており、変動幅(1σ)は狭く（±
0.29‰）帯水層で均質化された水が洞窟内に



滴下していることを示唆していた(図１)。δD
も δ18O と同様に降水の年平均値と一致して
いた。また、ガラスに生成した CaCO3の δ18O
と滴下水の δ18O から、経験的な Calcite-H2O
酸素同位体分別係数(α)を求めた（図２）。 

また、さらにコントロールされた条件下で
の流体包有物と石筍の分別係数を求めるた
めに、実験室内で人工石筍を作成する実験を
行った。しかし、実験室で、滴下法により石
筍を高速で生成すると微結晶の集合状にな
ってしまい、流体包有物を保持した人工的な
石筍を生成することはできなかった。 

（3） 石筍を用いた気候復元と解析 

玉泉洞(沖縄県)で採取した小型の石筍を用
いて、流体包有物の δ18O と δD 値と成果(2)
で観測した滴下水等の値の比較を行った。2
個の石筍は、U-Th年代測定の結果、近年(5-80
年前)成長したものであることが分かった。
流体包有物の δ18Oと δD値は、滴下水の値（す
すなわち降水の年平均値）と整合的であった
（図１）。この結果は、流体包有物の同位体
比は CaCO3 との再平衡や保存における蒸発
等の二次的な影響をほとんど受けていない
ことを示している。すなわち、流体包有物の
同位体比は、過去の滴下水の同位体比(降水
の平均値)を保存していることを示唆してい
る 

同じ小型石筍の CaCO3の δ18O値を測定し、
流体包有物の δ18O値を用いて、同位体分別係
数(α)を求めた（図２）。このαをガラスプレ
ート実験で求めたα(成果(2)参照)と比較し
たところ、誤差範囲内で一致していた。この
結果は、石筍の CaCO3 と流体包有物の δ18O
値から過去の同位体分別係数が測定可能で
あることを示している（図２）。このαは温
度に依存して(～0.2‰/℃)変動するため、過
去のαから気温変動を推定することが可能
であることを示唆している。 
この手法を、完新世初期から最終氷期にか
けて成長していた玉泉洞の石筍に適用した。
その結果、測定されたαからは、最終氷期(２
万６千年前)の気温が 8.2±2.4℃低かったこ
とが示唆された。 

これらの結果は、複数の国内・国際学会で
の発表を行った。(1)(2)(3)の成果のうち、
手法の開発・洞窟での現場観測・石筍試料へ
の適用結果、は相互に深く関係する内容のた
め、全ての結果を 1つの論文としてまとめ国
際誌に投稿し、掲載された (Uemura et al., 
Geochimica et Cosmochimica Acta, 2016)。なお、
この論文は研究成果の普及と活用を促進す
るため、オープンアクセスとして公開した。 

なお、本研究は、平成 24 年度～平成 27
年度の4年間を計画していたが、「研究計画最
終年度前年度の応募」として、発展的な研究
課題を申請し採択されたため、研究期間は 1
年間短縮した。 

 
 

 

図１ 降水・滴下水・流体包有物の δ18O と δD 
(Uemura et al., 2016を改編) 

 
 

 
図２小型石筍とガラスプレート実験から求めた
同位体分別係数の比較 (Uemura et al., 2016
を改編) 
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