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研究成果の概要（和文）：大都市における水質汚染が世界中で大きな環境問題となっている．こ

うした問題の改善には，未だに開発が遅れている水質汚染の原因や汚染程度の評価手法の確立

が急務となっている．本研究の目的は近年環境トレーサビリティ法として注目を浴びている安

定同位体比をマルチに扱うことで，水質汚染原因を総合的に評価するための新しい手法を開発

し，その有用性を実証することであった．4年間の研究によりこのことを成し遂げた． 

 
研究成果の概要（英文）：Deterioration of water quality is becoming serious problem for 
urban area. In order to improve this problem, new methods for evaluating source and fate 
of contaminant are needed to be developed. This study was aimed to develop new methodology 
and to show its availability using stable isotope ratios (environmental traceability) 
in multiple ways. We conducted our proposed plan and achieved our goal. 
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１．研究開始当初の背景 
世界の大都市で起こっている様々な水質

汚染は，汚染大気降下物，都市廃水，農業排
水など，汚染源が面的かつ複合的に広がって
いることから，また，汚染由来と自然由来を
区別することが困難なことから，その対策に
向けた実態評価が困難とされてきた．こうし
た問題の打開策として，汚染物質の由来を見
分けることのできる環境トレーサビリティ
法が注目されていた． 
環境トレーサビリティ法は食品安全問題を

解決する際に導入された，食品トレーサビリ

ティ（traceability）法と基本的に同じ概念
に基づいている．そして，汚染物質の起源判
別を行う際の指紋の様な働きをするのが同位
体比である．その仕組みを代表的な汚染物質
である硝酸（NO3）の同位体比を例にとって説
明しよう．硝酸（NO3）には窒素（N）と酸素
（O）が含まれている．これらNとOはそれぞれ
14N，15N，と16O，17O，18Oの同位体を持つ．同位
体比とは，それぞれ質量の異なる同位体の比
のことを指し（15N/14Nと18O/16O），それぞれ
δ15NNO3およびδ18ONO3と表記する．汚染物質は
固有のδ15NNO3およびδ18ONO3を持っている．し
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たがって，知りたい水中NO3の同位体比を分析
し汚染物質と比較することにより，その由来
を追跡（トレース）できるという訳である． 
環境トレーサビリティ法の概念は理解し

易く，問題解決法として高い期待を持てる．
当時はこの優先される研究課題に対し申請
者（本応募の研究代表者）を含め，国内では
京大・生態学研究センターや総合地球環境学
研究所などの研究組織が，また海外でもアメ
リカ地質調査所，バルセロナ大学などのチー
ムが大規模な研究を推進していた（現在その
数は増加している）．しかし，国内外での研
究動向に対し細かい検証を重ねた結果，また，
申請者が自ら研究を進める中で，問題解決に
向けて考慮しなければならない二つの重要
な問題が浮上してきた． 

一つ目は，研究の重点が硝酸同位体比に偏
っている点である．確かに硝酸同位体比は起
源判別の一つの有効なトレーサーとなりう
るが，この同位体比は自然界で起こる様々な
要因に対して変化し易く，起源を正しく判別
する際の大きな妨げとなっていた．また，そ
もそも硝酸を含まない汚染物質もあるため，
これに対してはどうしても評価することは
できなかった．二つ目は，水の分析に研究の
重点が偏っているという点であった．また，
同位体比のトレース能力は汚染物質の同位
体的特徴付けがなされて初めて効力を発揮
する．しかし，現状では基準となる汚染物質
の同位体的特徴付けが不十分であった．これ
らの問題点を下記の研究の目的に記すアイ
デアで克服しようとしたのが本研究着手に
至った背景である． 
 
２．研究の目的 
上記問題の解決方法として申請者が提案し

ているのが硝酸に加え，硫酸（SO4），ミネラ
ル元素のストロンチウム（Sr），金属元素の
鉛（Pb）の四元素の安定同位体比を多角面か
ら扱うことにより，より精度の高い水質汚染
原因評価法―マルチ環境トレーサビリティ法
―を開発することであった．これら四種の元
素をマルチに扱うことで，大都市に影響する
主な汚染物質を網羅することができると考
えたのだ．加えて，新たに加える同位体比は
硝酸同位体比の欠点であった外的要因に対
する変化（具体的には還元雰囲気下における
生物化学反応を介した同位体分別作用の影
響）が極めて小さいため，従来のものより追
跡能力が格段に向上すると期待して取りか
かった． 
 
３．研究の方法 
具体的に掲げた問題を解決する方法として

は，下記に示すように，六つの代表的なアジ
ア大都市から比較試料および水試料を収集
し，各種同位体比の分析を行うことであった．  

● 比較試料（汚染の原因となる物質）：肥
料，洗剤，工業用硫酸，岩石・鉱物 
● 水試料：降水，河川水，地下水 
● 研究対象都市：大阪，ソウル，台北，バ
ンコク，ジャカルタ，マニラ 
● 扱う同位体比：NO3同位体比，SO4同位体
比，Sr 同位体比，Pb 同位体比 
また，本研究は以下のステップ沿った明瞭

な目標をもって進行した． 
ステップ１：情報・試料収集．本研究を実行
する上で重要な準備活動 
ステップ２：比較物質の同位体組成を明らか
にする．これにより汚染を評価するための基
準を定める． 
ステップ３：水試料の同位体組成を明らかに
する．上で定めた基準に基づき，大都市の水
について診断（起源，汚染レベル）を行う．
これにより汚染を評価する新しい手法を実証
する． 
ステップ４：全ての大都市に対し，水試料の
汚染原因および汚染度を比較する．これによ
り国や地域によって異なる原因および深刻度
を明らかにする．新手法の有効性を国内外に
発信する． 
 また，年度ごとの研究の流れは下記のよう
に計画し，実際研究はこの流れに沿って問題
なく進行した． 
平成 20 年度：比較試料の選定，収集，処理，
および基礎データ測定． 
平成 21 年度：比較試料の同位体比測定，お
よび水試料の収集． 
平成 22 年度：汚染評価基準の確立．水試料
の処理，分析．成果の発信． 
平成 23 年度：データ総括．新しい汚染評価
方法の有効性を実証，成果の発信． 
 
４．研究成果 
（１）4年間の主な研究経過 
初年度（平成20年度）は比較試料として重

要視していた化学肥料および合成洗剤等の汚
染原因物質の収集を完成させるとともに，降
水，河川水，地下水等の水試料の収集を問題
なく進めた． 
2年目（平成21年度）は水試料の収集をほぼ

完成させた．そして3年目（平成22年度）には
残りの試料に対し採取・分析をすべて終え，
アジアの個々の地域についての研究成果を活
発に発信した． 
最終年度（平成24年度）はジャカルタ，バ

ンコクの地下水に対して水質形成ならびに汚
染実態・挙動を論じた論文を国際誌に掲載（
ジャカルタ）・投稿（バンコク）した．また，
アジア主要大都市の地下水汚染実態をコンパ
イルし，硝酸と砒素の汚染メカニズムを総合
的に解明し，その全容に対する結果をレビュ
ー論文として国際誌に発表した． 
今後に向けての調査・活動も行った．これ



 

 

から取りかかろうとしている新しいテーマは
，本研究で進めてきたように単一試料から闇
雲に各種同位体情報を抽出するのではなく，
各種同位体をどのように組み合わせれば水質
変化メカニズムの解明に資する画期的な方法
を生み出せるかに基づいて考え出されたもの
で，その計画を新たな研究計画書としてまと
めた．新しいマルチ同位体法は，この先より
重要となってくるが，調べる方法が見出せな
かった脱窒タイプやメカニズムの詳細を知る
ことを可能にするこれまでにない方法論にな
ると期待している． 
H23年度で終了となった4年越しの研究活動

により，計画の全てをクリアした．国際的に
も最先端と見なせる本研究の結果は，各地域
研究について10件のインパクトファクター付
き国際学術雑誌（うち一件は投稿中），3件の
インパクトファクター付き国際学術レビュー
論文（うち一件は投稿中），7件の国際学会論
文，6件の教科書（うち一件は掲載待ち）と，
予想をはるかに上回る結果となった．国際的
に知名度の高い国際誌に本研究結果の成果が
多数掲載され，反響も大きく，本研究が世界
の研究者に与えたインパクトは大きく，客観
的に見ても世界でも最先端の研究を推進して
きたと評価できる． 
 
（２）研究成果 
①アジア沿岸地域地下水の水質汚染の現状お
よびメカニズムの解明 
ソウル：各種安定同位体比をマルチに用いた
解析結果より，ソウル市中央北部において地
下鉄による過剰揚水が原因となり地下水流動
の中心が漢河より北部に移動していること，
また，下水の漏出による汚染物質（最も深刻
な無機汚染物質は硝酸）が変化した地下水流
動に沿って移流している実態が明らかとなっ
た．地下水流動の変化が汚染分布の移動特性
を規制しているユニークな現象を捉えること
に成功した． 
台北：各種安定同位体比をマルチに用いた解
析結果より，台北市南部および東部の人口密
集地域において下水漏出が原因で発生した汚
染物質が地下水流れに沿って新店川流域に蓄
積している実態，また，台北盆地周辺域では
下水ではなく，農地からの排水汚染物質が地
下に浸透している現状が明らかとなった．人
為汚染由来の硝酸はいずれも顕著な脱窒を受
けており，他の都市域と比べて濃度は高いも
のの，最悪のシナリオには達していないこと
が分かった．一方，砒素が他の地域と比べて
高濃度であることが分かり，Sr同位体比と硫
酸同位体比を合わせた解釈によると，ある特
定の地層中に存在していた砒素が還元プロセ
スに伴って溶出した機構が考えられた．同位
体比をマルチで利用することでシングルでは
不可能であったより詳細な汚染源特定が可能

になる．このことを示すのに成功した． 
バンコク：バンコクでは硝酸汚染は帯水層の
還元的特徴が大きな原因で深刻ではないこと
が明らかとなった．学術的な意味で最も興味
深いことは，世界最大級のラテライト質帯水
層 で は Bacterial Disproportionation of 
Elemental Sulfurが硫酸形成の主なプロセス
であることが世界で初めて実証されたことで
ある． 
ジャカルタ：本地域の硝酸汚染は他地域と比
較してもっとも深刻であり，その原因は従来
指摘されていた（科学的根拠はないが）農地
からの負荷ではなく，下水道未発達（<4%）に
起因する生活排水の地下環境への漏出である
ことが明らかになった．好気的な環境下にお
かれているため，バンコクや台北とは異なり
脱窒は殆ど起こっていない．本研究では同位
体比をマルチに扱うことでより詳細な汚染源
の特定が可能になることが示された．他の重
要な成果として，地下水流動に伴う硫酸同位
体比変化特性を世界で初めて説明したことが
挙げられる． 
マニラ：マニラにおける最も深刻な地下水問
題は過剰揚水に伴う塩水化だと言える．その
他，硝酸汚染と砒素汚染も検知されたが，顕
著なレベルではなかった． 
 
②アジア沿岸地域地下水の水質汚染の現状お
よびメカニズムの解明研究を統括することで
得た統合的見解 
アジア水質悪化の三大要因は沿岸域での塩

水化，人為由来硝酸汚染，自然由来砒素汚染
であることが，一連の研究を整理した結果明
らかにされた．硝酸・砒素汚染の深刻さは異
なる都市の発展段階よりむしろ，帯水層の置
かれている酸化・還元環境に依存することが
初めて明らかにされた．このことはアジアの
地下水汚染評価法と，地下水管理に資する重
要な概念と言える．またこの新たな概念は，
今後ますます重要となってくる国境を越えた
地下水水質管理を進めていく上で重要である． 
 
③水質悪化の原因を探る新しい手法―マル
チ同位体法―の開発 
上記の研究結果から明らかなように，これ

まで最先端研究で欠けていた起源物質に対す
る同位体特徴付けを丁寧にコンパイルし，硝
酸に加え，硫酸（SO4），ミネラル元素のスト
ロンチウム（Sr），金属元素の鉛（Pb）の四元
素の安定同位体比を多角面から扱うことによ
り，より精度の高い水質汚染原因評価法―マ
ルチ環境トレーサビリティ法―が開発され，
その重要性が実証された． 
また，本研究を通し新たな問題点とその問

題点をクリアする画期的なアイデアも整理さ
れた．詳細を記述することはできないが，硝
酸同位体比と硫酸同位体比を起源推定のパラ



 

 

メーターとして，また，硫黄と炭素の元素循
環を介した脱窒現象の推定パラメーターとし
て硝酸，硫酸，重炭酸の炭素の同位体比の三
つの同位体比を効果的に利用できると考えて
いる．すなわち，δ15NNO3 vs. δ

13CHCO3ダイア
グラムとδ15NNO3 vs. δ

34SSO4ダイアグラム上で
のサンプルプロット傾向から従属栄養的脱窒
か独立栄養的脱窒のどちらのサイクルがメイ
ンなのかを見極めることができると考えてい
る．こうしたアイデアを実証するためのフィ
ールドを熊本に定め，現在計画中である． 
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