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研究成果の概要（和文）：分析手法は、乾燥・破砕・データ処理プロセスの自動化と改良等により簡略化するこ
とができた。また、予期していなかった前処理時の加熱による同位体再平衡の問題を発見し、この効果を定量的
に見積もることで、今後の解析に重要な基礎的知見を得た。洞窟観測と石筍採取は、ほぼ計画通りに実施でき
た。気候復元に向けた分析は分析計の故障により遅れたものの、期待していた最終退氷期における連続的な流体
包有物の同位体比データは取得することができた。また、降水の酸素17に関する新しい知見も得られた。沖縄の
鍾乳石からは、最終氷期最盛期からベーリングアレレード温暖期にかけての温暖化を示す定量的な気温データを
初めて得ることができた。

研究成果の概要（英文）：The analytical method was simplified by automating valve operations and the 
data reduction process. We found an issue of isotopic re-equilibration caused by heating the 
stalagmite and conducted experiments to quantify this effect. This fundamental knowledge is 
important for future analysis. Although the analysis for the climate reconstruction was delayed by 
the malfunctions of the isotopic analyzers, we obtained isotopic record of fluid inclusions druing 
the last deglaciation from a stalagmite in Okinawa region. The temperature reconstruction, based on 
inclusion analyses, provides a quantitative estimate for the warming during the last deglaciation.

研究分野：古気候学、同位体地球化学
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
気候変動のメカニズムを理解するためには、長期間のデータが必要である。陸域の気候変動の記録媒体として鍾
乳石は重要だが、定量的な気候復元は困難であった。本研究では、鍾乳石に閉じ込められた流体包有物の同位体
比に注目して、過去の気温変動の定量的な復元を目指した研究を実施した。分析手法の地道な改良と検証実験に
より流体包有物の同位体比がほとんど変質を受けずに過去の降水の情報を保存していることが分かった。この結
果は今後の鍾乳石の流体包有物研究の基礎的な知見として意義がある。また、沖縄の鍾乳石からは、最終氷期最
盛期から現在の間氷期にかけての温暖化が開始する際の定量的な気温データを初めて得ることができた。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
地球の気候変動のメカニズムを理解するためには、機器観測が始まる前にさかのぼる長期間
のデータが必要である。第四紀における気候変動の最大の謎は 10 万年周期で繰り返される氷期
-間氷期サイクルといえる。氷期から間氷期へ移行する温暖化（退氷期）においては、大西洋深
層水循環、海氷、アジアモンスーン等の変動が歯車のように連動していた可能性が高い。なか
でも、東アジアモンスーンは北半球の寒冷化を南半球に伝搬する上で重要であったと推測され
ており、東アジア域における最終氷期から現在に至る過去５万年程度の高時間分解能の古気候
記録が求められている。この点で、洞窟内で生成する鍾乳石（石筍）が注目を集めており、関
連論文数も指数関数的に増加している状況にある。 
従来の石筍の研究では、炭酸カルシウム(CaCO3)の酸素同位体比（δ18O）に基づいて、降水
量や気温を推定するのが一般的であった。しかし、化学的には、温度の関数となるのは CaCO3
と水のδ18O の差であり、過去の水のδ18O 値が分からないことが定量的な気候復元の最大の障
壁であった（図 1）。例えば、中国の石筍 CaCO3のδ18O 変動は経験的な関係式から東アジアモン
スーン強度の指標（Wang et al., Nature, 2008）と解釈されているが、インド洋起源の水蒸気
輸送量の指標である(Pausata et al., Nature Geo., 2011)とする数値気候シミュレーションの
結果も報告されている。 

２．研究の目的 
上述の背景を踏まえ、本計画では、鍾
乳洞内の鍾乳石（石筍）に閉じ込められた
流体包有物の同位体比に注目して研究を
行う。「流体包有物の水」とは、石筍に微
量（～0.1%）に含まれる水であり、石筍の
原料となった洞穴内の滴下水である。した
がって、過去の降水そのものが石筍に閉じ
込められ、保存されているといえる（図 1）。
この流体包有物水のδ18O を精確に分析で
きれば、「CaCO3のδ18O」変動を「気温」と
「降水δ18O」の２成分に分離して解析する
ことができる。また、日本周辺には精確に
年代が決まった鍾乳石に基づく気候変動データが少なく解析を妨げる要因となっている。 
本計画の具体的な目的は、(1)高時間分解能での流体包有物の水同位体比分析を可能にする
手法の開発、(2)現在の洞窟観測と新規石筍試料の採取、(3)これらのデータに基づく気候学的に
重要な時代（最終氷期〜現在）と場所（アジアモンスーン域）における水循環・気温変動の復元・解析、
の 3点である。 
 
３．研究の方法 
研究計画は、大きく以下の 3つに分けられる。 
(1) 流体包有物の水の水素・酸素同位体分析法の改良 
現在の測定装置のサンプル処理速度を向上し、労力を低減する((1)-①)。また、新型の分光計
を導入し、精度向上とδ17O の測定法の開発を行う((1)-②)。 
(1)-① 高時間分解能測定のための分析処理速度の向上：流体包有物の同位体分析の処理速度向
上のために、排気速度の改良等を行う。また、労力低減と精度の向上を目指してバルブ操作の
自動化を行う。また、生データから同位体比を計算する作業も、自動化する。 
(1)-② 流体包有物のδ17O 測定法開発：δ18O に加えてδ17O の測定を可能にするため、分光式
同位体比質量分析計を新規導入する。δ17O を超高精度で計測することで水蒸気起源の相対湿度
指標とされる 17O-excess について議論できるレベルを目指す。 
(2) 鍾乳洞の現場観測と鍾乳石の新規採取を行う。 
(3) 流体包有物の測定による気候復元：日本を中心とする石筍について流体包有物の安定同位
体比測定を行い、気温を復元する。得られた降水のδ18O データは、最終退氷期と過去約５万年
間の東アジア域の水循環変動を明らかにする。 
 
４．研究成果 

初年度 5月に分担者と関連研究者全員が集まり、現状と今後の方針に関するミーティングを
東京大学で開催した。その後の、研究期間内の研究成果を以下の 3つに分けて示す。 

(1) 流体包有物の同位体分析法の改良 
(1)-①：高時間分解能測定のための改良 
測定に要する時間の短縮を行うため、段階的に改良を行った。初年度から 1年程度をかけて
分析プロセスの地道な再検証実験を行い精度・確度に影響を与えない範囲でプロセスを短縮し
た。また、生データから同位体比を計算するソフトは専門業者に依頼して作成した。これらの



改良により、全体の処理時間は約半分に短縮することができた。これらの実験の過程で前処理
における乾燥温度と時間が同位体比に影響を与えることが示唆された。当初計画では予期して
いなかった現象だったが、流体包有物同位体比の古気候指標としての信頼性の根幹にかかわる
問題であるので、詳細な検証実験を行った。実験の結果、高温条件下では、酸素同位体比は部
分的な同位体交換反応が進むことがわかった。反応する炭酸カルシウムは流体包有物に接して
いる部分に限定されることから、通常の氷期サイクル程度の温度変動では再交換は問題になら
ないことも分かった。これらの結果をもとに、より信頼性の高い測定法プロセスに変更した。
この実験結果は、天然の鍾乳石中の流体包有物の酸素同位体比交換を始めて検証した成果であ
り、国内・国際学会等で公表した（発表(8)(14)、論文準備中）。これら結果に基づいて開発した
新しい試料乾燥装置を利用して分析を行った。さらに、分析時間の短縮のために標準試料の水
蒸気導入装置の開発を行ったが、濃度が安定しないことから実用的な性能向上には至らなかっ
た。 

(1)-②：流体包有物水δ17O の測定法開発 
酸素 17（δ17O）の測定を可能にするため、分光式同位体比質量分析計（Picarro L2140-i）
及び自動制御用のコンピュータとバルブシステムを計画通り導入したが計画よりも高額だった
ために、全体の予算を圧迫した。また、分光式同位体比分析計が断続的に故障したために、δ
17O の本格的な分析は計画よりも遅れた。その後、慎重に国際参照試料との校正を行い十分な精
度と確度が得られることを検証したうえで、沖縄島の降水（2年間分）のδ17O の高精度分析を
行った。近年の研究では、極域や乾燥地域の 17O-excess は、定量的な解釈が困難であるという
報告が多かった。しかし、本研究から沖縄島の降水の酸素 17過剰（17O-excess）が相対湿度の
変動によって決まり、単純な蒸発モデルで定量的に推定可能であることが明らかになった。こ
の結果は、湿潤な熱帯・亜熱帯における鍾乳石の流体包有物の 17O が過去の相対湿度の指標と
して有用であることを示している。この結果は、国内・国際学会で発表し、国際誌に論文とし
て公表した（発表(7)(12), 論文(1)）。 

(2) 洞窟観測と石筍試料の採取 
初年度から 3年間に渡って年数回の沖縄県の南大東島の星野洞で温度、二酸化炭素濃度の観
測を実施した。南大東島の星野洞では観光用の工事のために折られた石筍を中心に採取した。
同じく南大東の複数の洞窟（山下洞等）でも試料を採取した。平成 29年度には陸上の植生、滴
下水の放射性炭素同位体(14C)測定用の試料採取と観測を名古屋大学と共同で実施した。沖縄本
島の玉泉洞においては、滴下水及び石筍の採取、温度、二酸化炭素濃度の観測を国立台湾大学
の研究グループと国際共同研究として実施した。 

(3) 流体包有物の水の同位体比測定による気候復元 
(1)-①で改良した手法を用いて、石筍の流体包有物の同位体比分析を実施した。全期間を通
して新旧の分光式同位体アナライザー(2140-i, 2130-i)の断続的な故障に悩まされたが、その
都度、修理を行うことで対応した。2 台のアナライザーが同時に故障することは殆ど無かった
ため、測定が完全に停止した期間は 4年間で 3か月程度に抑えられた。また、(1)-①で説明し
たように、前処理時の高温により測定結果が影響をうけることが判明したため、一部の試料は
再測定を行う必要が生じた。これらの要因によって、最終的なデータを得ることに時間を要し
たが、現時点で以下のような成果を得ている。 
星野洞（沖縄県南大東島）の石筍は多くの流体包有物を含んでおり、多くの試料について流
体包有物の安定同位体比データを得ることができた。同時に炭酸カルシウムの安定同位体比の
分析、ウラン・トリウム法による絶対年代の測定も実施した。ウラン・トリウム法による年代
分析は計画通り、国立台湾大学との共同研究として実施した。(2)で述べた国立台湾大との共同
研究も含めて、2018 年に沖縄で開催された日本地球化学会年会で台湾と国際合同セッションを
開催した(発表(7),(8))。 
大東島の鍾乳石の一つ HSN1 は完新世中期の気候変動を高時間分解能で保存していることが
分かり、数十年スケールの気温変動を復元することができた(発表(5) (11) (16), 論文準備中)。
HSN1 については、放射性炭素の分析も実施し、太陽活動の関係に関するデータも得られた。ま
た、別の鍾乳石（HSN2）からは、最終退氷期における最終氷期最盛期(LGM)からベーリングアレ
レード温暖期(BA)にかけての急激な温暖化の時期を含む流体包有物による定量的な復元温度デ
ータを初めて得ることができた。同位体データに基づく気温推定は、最新の気候モデルの結果
よりも大きな温度変動を示しており、その要因について解析を進めている。これらの成果は国
内外の学会で発表した(発表(4)(10), 論文準備中)。流体包有物の水の同位体比そのものを最終
氷期の気候モデルと比較するには至らなかったが、同位体再解析モデルとの比較が容易な高時
間分解能のアイスコアの水同位体データとの比較を行った（発表(1)(2)(6), 論文
(5)(6)(7)(8)）。 
沖縄本島の玉泉洞で採取された石筍の流体包有物の同位体比分析も行った。初期の成果とし
て、最終氷期、完新世初期、現在の 3つの層について分析を実施した。その結果、最終氷期は
現在よりも気温が 8.2±2.4℃低かったことが示唆された(発表(25)(29), 論文(10))。その後、
連続的な変動パターンを明らかにするために同じ石筍試料の他の層の分析も進めたが基本的に



は初期の結果を指示するデータが蓄積されつつある（発表（3））。 
その他の様々な洞窟から採取された流体包有物の分析を行った。Lekiraka cave（東ティモー
ル）の石筍は連続的に多くの流体包有物を含んでおり、最終退氷期における連続データを取得
することができた。全体としては天水線と整合的な同位体比であることから変質の可能性は低
いものの、気温復元の結果は完新世中期に寒冷化が見られるなど他の古気候データとは整合的
ではない期間があった（発表(30)）。日本の本州の石筍は福来口洞（新潟県）と、霧穴（三重県）
の石筍について流体包有物の同位体比測定を行った。福来口洞の石筍は検出下限に近い程度の
少量の流体包有物の分析をすることができた（発表(19)(28)）。霧穴の石筍には複数の層位で試
みたが流体包有物が殆ど含まれておらず、炭酸カルシウムの分析結果を基に解析を行った（論
文(2)） 
全体のまとめ：(1)分析手法の改良により、一定の迅速化を達成度できた。今後は労力を低減
するために可能な限りの自動化を進める必要がある。また、当初予期していなかった試料前処
理時の加熱プロセスの物理的な問題を発見することができた。この検証に予想以上の時間は費
やしたが今後の解析に利用できる基礎的な知見を得ることができた。(2) 洞窟観測と石筍試料
の採取は、ほぼ計画通りに実施できた。(3)気候復元については、期待していた最終退氷期にお
ける連続的な流体包有物の同位体比データを取得することができた。今後、さらに解析を進め
て論文として公表する予定である。 
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