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研究成果の概要（和文）：新規同位体（炭酸凝集同位体と流体包有物同位体）を適用することで，日本国内から
採集した石筍とトゥファを用いて定量的古気候解析を行った。国内での適用が遅れていた炭酸凝集同位体につい
ては分析システムを九州大学で構築し，国内で初めてΔ47ー温度換算式を提示することができた。炭酸凝集同位
体と流体包有物同位体は広島県・三重県・沖縄県で採集された石筍に対して適用され，酸素同位体比が持つ温度
成分と降水量成分を分離するなどの成果を得た。これにより，石筍に記録された気温情報は中期完新世は現在よ
り温暖であることもわかった。また，中国での先行研究で示された酸素同位体比と降水量の相関は日本の試料で
は確認されなかった。

研究成果の概要（英文）：Quantitative paleoclimates were decoded from Japanese stalagmite by using 
newly-developed isotopic methods. This study develops the analytical system of carbonate clumped 
isotope, which was poorly applied in Japan, and also provides a Delta47-temperature calibration for 
the first time in Japan. New methods was applied to stalagmites collected from Hiroshima, Mie, and 
Okinawa. The analyses successfully separate the climate signal of oxygen isotopes into two fractions
 related with temperature and rainfall amount. The temperature fraction of the stalagmites indicate 
that air temperature was clearly higher in mid-Holocene than in the present. Unlike the previous 
studies on Chinese stalagmite, this study does not recognize a strong relationship between the 
stalagmite oxygen isotopes with the amount of rainfall or with the monsoon intensity.

研究分野： 地球惑星科学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の目的の１つに，現在より温暖な時期を特定し，その期間の気候情報を復元することで，温暖化地球での
自然災害の規模を頻度の予測につなげることにある。広島県や三重県の分析結果からは８~５千年前の中期完新
世の気温が産業革命時よりも３℃ほど高かったことを示す。この時期の降水量については定量性に乏しいものの
現在よりやや多いと考えられ，温暖化地球での水害の規模と頻度も増加すると予測される。また，本研究では炭
酸凝集同位体や赤外線レーザー分光法などの技術的な革新も生まれ，国内の古気候研究の発展に寄与する成果も
生まれた。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
(1) 完新世〜後期更新世の古気候研究は，地球温暖化に伴う気候変動予測を目的として，近年ま
すます盛んである。中でも，深海堆積物コアや氷床コアの研究は，海水準・海水温・大気組成の
変動パターンを示し，気候プロセスの理解に多大な貢献をしてきた。しかし，気候変動が人類に
及ぼす影響を考える時，人口が集中する温帯〜亜熱帯の陸域気候予測が問題になる。大型計算機
の進歩とともに発達してきた気候モデルの予測結果も，特に降水量変動に関しては研究者によ
って異なり，どれが正しいのか判断できない。重大な問題は，気象観測が行われる以前の陸域気
候情報が少ないことにある。 
 
(2) 陸域の長期的気候記録媒体として，鍾乳石は極めて優れている。それは，炭酸カルシウムが
主成分なので古気候の化学指標になる炭素・酸素安定同位体や微量元素組成の測定が簡便であ
り，極めて精度の良い U-Th年代法が適用できるという特長を持つからである。海外では 1990年
代後半から鍾乳石を用いた古気候研究が盛んになり，多くの新知見が明らかにされてきた。また，
汎用化が進行しつつある炭酸凝集同位体温度計により定量的な温度記録が復元できることも大
きな強みである。海外では 1990 年代後半から鍾乳石を用いた古気候研究が盛んになり，多くの
知見が明らかにされてきた。 
 
(3) 研究代表者は過去 15 年間にわたるトゥファと石筍の研究を通じて気候解析に携わってきた。
石灰岩地域の河川で堆積するトゥファの研究では，トゥファが数ミリ幅の年縞を持ち，その化学
指標が高解像度の降水量や気温情報を記録することが示された (Kano et al., 2004, 2007)。石筍を
用いた研究も国内数カ所で実施し，いくつかの新知見を提示している。広島県の石筍では，後 
氷期 (16~10 千年前) の温暖化変動が北半球の他地域の記録と同調することが示された（Shen et 
al., 2010）。また，冬に降水（降雪）が多い新潟県の石筍の酸素同位体比は，中国や広島の試料と
は全く異なり，冬のモンスーン強度の指標になること示した（Sone et al., 2013） 
 
２．研究の目的 
(1) 本研究では，国内の数カ所から採集された鍾乳石（石筍）試料の年代軸をウラン−トリウム法
により確立し，温度のみの指標である炭酸凝集同位体 (Δ47) を含む多様な分析結果を用いて古
気候情報を抽出する。より高解像度の記録媒体として古トゥファも題材とする。石筍とトゥファ
の研究で，化学指標として用いられる方解石成分の安定同位体と微量元素は，気温や降水量を反
映すると考えられている。例えば，トゥファでは，酸素同位体値と気温の負の相関，炭素同位体
と降水量の負の相関 (Hori et al., 2009)，Si と降水イベントとの対応 (Kano et al., 2004) など
があり，単独ではなく，複数の化学指標をもとに過去の気温や降水量解読する。 
(2) 本研究の重要な特色は，Δ47 温度計の導入にある。石筍・トゥファ研究で最も頻繁に用いら
れる方解石の酸素同位体比 (δ18OC) は降水量と温度の関数であり，それだけでは気候条件を正
確に復元できない。これに対し，Δ47は純粋な温度の関数なので，δ18OCと併用すれば，温度と降
水量を定量的に評価できる。申請者は科研費等の支給により，その測定に必要な装置類を整備し
た。しかし，測定の効率と再現性を高めるには，CO2 精製を自動化する必要がある。本研究で
は，測定システムを改良し，石筍とトゥファの分析結果をもとに，試料採集地点の気温と降水量
を定量的かつ高解像度に導き出す。また，Δ47温度計は応用性が高い技術であり，その分析のた
めの環境を整備することも本研究の重要な目的である。 
 
３．研究の方法 
(1) 野外調査：研究代表者（狩野）が柏木・堀とともに調査対象の洞窟（静岡県浜松市，三重県
大紀町，新潟県糸魚川市，奈良県天川村など）において，分析に用いる水（滴下水・河川水）と
鍾乳石（石筍）試料を採集した。なお，洞窟の調査においては，管理する地方自治体や地権者か
らの許可を得るとともに，調査中の安全に配慮して鍾乳洞の探査を行った。また，トゥファにつ
いては鹿児島県徳之島の試料について研究を行った。 
 
(2)水質分析：水質データの中で特に重要なのは，Mg2+/Ca2+比，水の酸素同位体 (δ18OW)，溶存炭
酸の炭素同位体 (δ13CDIC) である。溶存成分濃度は原子吸光分析計とイオンクロマトグラフを，
同位体は軽元素質量分析計を用いて測定した (担当狩野）。 
 
(3) 年代測定：採集した石筍を半割・研磨し，その半分を U-Th 法による年代測定に用いた。測
定にはマルチコレクターICP 質量分析計を使った方法が最も適切であり，35 万年前より新しい
試料であれば，0.1gのサンプルから誤差 1％の年代が求められる。しかし，測定に必須の放射性
添加物 (233Uなど) に対する厳格な使用規制のため，国内での測定は極めて困難である。そこで，
国立台湾大学の沈川洲教授の研究室で測定を行った。石筍１試料につき，約 10 層準で測定し，
浜松市や大紀町の石筍試料について年代軸を確定した(担当狩野）。 
 
(4) 安定同位体と Mg/Ca 比分析：もう１つの半割試料は主に酸素・炭素同位体と Mg/Ca 比分析
に用いる。まず， 0.2mmの間隔で多数のサブサンプルを削り出し，分析試料とする。ここでは，
多数のサブサンプルの酸素・炭素同位体（軽元素質量分析計）と微量元素 (Mg, Sr；原子吸光分



析計) の測定が必要である。東京大学の軽元素質量分析計は一日 40 試料（8mm分）の測定が可
能だが，例えば，大紀町で採集済みの長さ 40cm の石筍（2000 試料）の場合，測定完了には 50
日を要する。そこで，研究補助要員を雇用する他，進行状況を考慮し，同等の分析環境を持つ坂
井に分析を依頼した。 
 
(5) 水包有物の同位体分析：石筍に含まれる水包有物の同位体比を，植村の研究室（実施時は琉
球大学）により分光型質量分析計で測定した。具体的には，密閉粉砕器の中で石筍試料を破壊し，
加熱して水を蒸発させ，液体窒素トラップにためる。次に，He キャリアガスとともに分光計質
量分析計へ導入し，同位体比を測定した。この方法は水を H2に還元して測定する従来型の方法
に比べて簡便であり，δDと δ18OWが同時に計測できた。 
 
(6) 炭酸凝集同位体温度計：炭酸塩鉱物中では重い同位体（18Oと 13C）どうしが結合しやすい性
質があり，18O-13C 結合の存在度異常が温度と逆相関することが知られている。この原理では，
炭酸塩ーリン酸反応で生じた CO2の中で，質量数 47 (13C18O16O) の存在度異常 (D47)が絶対温度
の−2乗に比例することになる。 本研究ではこれを九州大学に配備された高精度質量分析計を用
いて測定した（狩野・仙田）。まず，温度制御下で合成した方解石試料と温度条件が既知である
（愛媛県城川と岡山県下位田で採集した）トゥファ試料を用いてD47–温度換算式を確立した。 
 
(7) 以上の分析で得られた石筍の化学指標の時系列結果から，場所ごとに，気候変動を復元した。
また，トゥファ試料については年輪構造をもとに年代を詳細に確定し，酸素・炭素同位体比の解
釈を行った。 
 
４．研究成果 
４年間の研究期間中に得られた成果は以下にまとめられる。 
(1) D47–温度換算式：合成試料とトゥファ試料の測
定結果から，２つの異なるD47–温度換算式を得た
(図１)。合成試料では 
D47 = (0.0354 ± 0.0013) x 106/T2 + (0.290 ± 0.015) 

トゥファ試料では 
D47 = (0.0336 ± 0.0036) x 106/T2 + (0.301 ± 0.048) 

トゥファの換算式がより低い温度を示す理由は，
方解石沈殿時に活発なCO2脱ガスが起こっており，
同位体凝集が進みにくいためであると考察され
た。CO2の脱ガスは石筍生成時にも起こっているの
で，石筍にはトゥファによる換算式が適用できる
ものと予想された (Kato et al. 2019)。 
 これはD47–温度換算式を示した国内最初の研究
であり，応用性の高い分析環境を整備したという
意味でも意義が大きい。 
 
(2) 広島県神石高原町：幻鍾乳洞で採集さ
れた長さ 14cm の石筍（Hiro-1) は非常に
正確な年代モデルが得られており，酸素
同位体比が夏の東アジアモンスーン強度
と温度を反映していると考察された 
(Shen et al. 2010)。本研究では，これを試
料として，炭酸凝集同位体温度計を適用
した。その結果，中期完新世の温暖期(ヒ
プシサーマル期)に，現在より気温が３〜
５℃も高く，1.6〜1.8 万年前の最終氷期に
は現在よりも５℃ほど低かったことが示
された（図 2上）。この結果をもとに，石
筍酸素同位体比 (δ18OC) から降水の酸素
同位体比 (δ18OW) を計算すると，退氷期
である 1.4〜1.25 万年前に最も低く，最終
氷期と中期完新世はほぼ同じレベルにあ
ることがわかった（図 2 下)。これが降水量の指標であるとすると，氷河期と中期完新世でほぼ
同じ降水量であったことになる。ただし，氷期における瀬戸内海の陸化の影響も無視できない。
瀬戸内海が陸化すると，結果的に水蒸気ソースからの距離が増加し，δ18OWが低下することにな
る。。1.4〜1.25 万年前の δ18OWが低いのは，瀬戸内海の陸化が関係していると思われる。本研究
は，石筍に炭酸凝集同位体温度計を適用した数少ない成功例の１つであり，現在投稿中である。 
 

図1. 本研究で得られた２種類のD47–温度
換算式 (Kato et al. 2019)。 

図 2. 広島県幻鍾乳洞の石筍から得られたD47–温
度（上）とそこから復元された δ18OW（下）。 



(3) 三重県大紀町：霧穴で採集した長さ 10 
cm の石筍 KA03 はウランの含有量が極め
て高く，年代が確定しやすい点で優れた試
料である。12000〜18000年前に中断がある
ものの，KA03は過去 8 万年間にほぼ連続
的に成長している。この石筍を 0.1mm 刻
みでミリングし，その酸素同位体比を測定
したところ， Heinrich eventsに対比される
変動が確認された。一方，グリーンランド
の氷床や中国石筍に見られるノコギリ状
の Dansgaard-Oeschger cycle は不明瞭だっ
た。KA03の長期的変動は海水の長期的変
動と連動することもわかった（図 3A）。こ
れは，霧穴での降水の水蒸気ソースがほぼ
太平洋に限定されるためであると思われ
る。海水 δ18OWの効果を差し引くとノコギ
リ状の変動が見られ，最終氷期(23ka)と中
期完新世(6ka)の変動は 1.1‰まで縮小され
た（図 3B; Mori et al. 2018）。 
 KA03の酸素同位体比と中国石筍の結果
と比較すると，変動の振幅が明らかに小さ
い。これは，日本列島での雨水の酸素同位
体比が，東アジアモンスーンのような外的
要因の変化に対して敏感でないことを示
唆している。むしろ，霧穴の KA03の酸素
同位体比は海水酸素同位体と気温変化を
反映していると考えられる（図 3C）。霧穴
の石筍記録は世界的にみてもユニークな
ものであり，石筍 δ18OWの新たな解釈につ
ながる。 
 
(4) 新潟県糸魚川市：一般に東アジアにおける石筍の酸素同位体比（δ18OC）記録は暖かく湿潤な
間氷期に低い値を、寒く乾燥した氷期に高い値をとることが知られている。本研究で扱った新潟
県糸魚川市の洞窟から採取された石筍は最終氷期の記録を保持しており，同じ洞窟で採取され
た完新世の石筍記録と比較すると，通常とは異なり、最終氷期においてより低い値を示している。
先行研究ではこの洞窟付近の気候は，日本海からの水蒸気を取り込んだ冬季モンスーンによっ
て支配されていることが示されている (Sone et al. 2013)。そこで、氷期においてはより多くの水
蒸気が，完新世よりも強化された冬季モンスーンによってもたらされたと解釈してしまうと，海
水凖低下によって対馬暖流の流入が制限されたとする有孔虫記録と矛盾する。さらに，雨水の同
位体記録から計算すると量的効果による同位体変化では説明しきれないことが示唆された。し
たがって，石筍の δ18OC記録が低い値をとる原因として，水蒸気ソースである海水の同位体が異
常に軽くなっていたことが考えられる。これは海水凖低下によって孤立した日本海に淡水が流
入し，成層化に伴って表層の塩分と δ18OWが低下したとする有孔虫記録と整合的であり，本研究
によって初めて陸域記録からこれが支持された。この研究成果は現在投稿中である。 
 
(5) その他の石筍：静岡県竜ヶ岩洞については U-Th年代測定により，１つの石筍が 16 万年前ま
で時代がさかのぼることがわかった。この石筍は最終間氷期の記録を含んでおり，同じ洞窟で採
集された中期完新世の石筍記録と比較することで，２つの間氷期の気候条件の違いについて議
論が進められる。また，奈良県五代松鍾乳洞の石筍からは約 70 万年前のものが見つかった。こ
れは，年代が分かっている国内の石筍で最古のものである。 
 
(6) 徳之島のトゥファ：徳之島小原海岸に発達するトゥファについても研究を進めた。このトゥ
ファは高さ 10ｍの崖から流下する水から石筍のように沈殿したものであり，長期的な記録を保
存していると期待できる。採集された厚さ約 50cmの試料は縞状組織から 189年間で堆積したと
見積もられた。また、縞状組織の中で緻密層が夏に、空隙質の層が冬に形成することも確認され
た。同位体分析の結果は，Matsuoka et al. (2001) 等で報告された規則的な年変化を示さなかっ
た。他のトゥファと比較すると，雨水の高い δ18OWが高いことを反映し δ18OCはやや高い値を，
C4 植物であるサトウキビの影響から δ13C は明らかに高い値を示した。トゥファの約 200 年間
の同位体記録からいくつかの知見が得られた。まず，1960 年代から減少する δ13C（図 4）は化
石燃料の消費による Suess 効果を記録している。また，小原海岸付近でのサトウキビ栽培は少
なくとも 1840年代から継続していたことが読み取れた。さらに，気象観測記録と比較すること
により，δ18OCは気温との相関は低く，降水量と関係することもわかった。気象記録の無い 1890

図 3. 三重県霧穴の石筍 KA03 の酸素同位体比と
海水 δ18OWの比較下 (A)。海水 δ18OWの効果を差
し引いた酸素同位体比記録 (B)。1.1‰の振幅は
5℃に相当する。霧穴と中国石筍(Hulu Cave)の酸素
同位体比を支配する要因。(Mori et al. 2018) 



年以前の期間にこの考察を
当てはめると，1840~70年
は少雨期、1870〜90年は多
雨期であったと復元でき
る。津波の痕跡も確認され
た。深さ 12cm に見られる
海生動物化石を含む礫状部
は 1960 年のチリ地震津波
によるものと考えられる。
この地震では奄美大島名瀬
で高さ 4.5m の津波が観測
されており，標高 3m のト
ゥファ堆積場も津波に覆わ
れたものと考えられる。 
本研究では，20年間ほど
に留まっていたトゥファの
古気候解析の期間を大幅に
更新することができた。よ
り適切な試料を見つけるこ
とで，記録の長さと解像度
を向上することが可能だろ
う。トゥファは古気候記録
媒体として優れており，継
続的な研究が必要である。 
 
(7) トゥファとトラバーチンに関する英文教科書の執筆：研究代表者の狩野は本研究の期間中に
陸域に発達する縞状炭酸塩堆積物（トゥファとトラバーチン）に関する教科書を執筆した (Kano 
et al. 2019)。これは狩野の研究室が過去 20年間に行ってきた研究の集大成でもあり，トゥファ
の年縞構造の発達過程，成長速度，古気候研究に関する原理と主な成果を国際的に発信するこ
ととなった。 
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