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研究成果の概要（和文）：硫酸エアロゾルは、直接・間接効果を通して気候変動に影響を与える物質である。こ
れまでの研究では、氷期サイクルにおける硫酸エアロゾルの変動は小さいことが示されている。しかし、硫酸エ
アロゾルには複数の起源があるために、起源ごとの変動は未解明である。本研究では、南極の硫酸エアロゾルの
起源推定を行うために、南極氷床の表面雪とアイスコアの硫黄安定同位体比の分析を行った。現在の表面雪の分
析結果から、輸送過程による同位体効果は小さく、海洋生物起源活動が主な起源であることが明らかになった。
アイスコアの分析では、硫黄同位体比は、最終氷期から完新世にかけての温暖化に対応して、高くなる傾向を示
した。

研究成果の概要（英文）：Sulfate aerosols affect Earth’s radiative forcing through direct and 
indirect effects. Ice core data suggest minor changes in sulfate aerosols over the glacial cycles. 
However, the variations of source contributions of sulfate aerosols remain unclear. In this project,
 to estimate the changes in source contributions of sulfate aerosols in Antarctica, we analyzed 
sulfur isotopic ratios of surface snow and ice core. Sulfur isotope ratio of present-day surface 
snow over East Antarctica shows that the effects of the transport process are small, and major 
source of present-day sulfate aerosol is marine biogenic activity. The ice core data show that the 
sulfur isotopic ratio increased from the last glacial period to Holocene.

研究分野：地球化学、古気候学、分析化学
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１．研究開始当初の背景 
エアロゾルが気候変動に与える影響は複
雑であり, IPCC(気候変動に関する政府間パ
ネル)の報告においても不確実性が最も大き
い要素と指摘されている。なかでも、硫酸エ
アロゾルは、生物活動を通して温暖化を抑制
する負のフィードバックをもつとする仮説
が提唱されるなど生物圏と気候の関わりと
いう点からも注目を集めている。 

 
長期的な変動としては、南極アイスコアの
解析によると、最終氷期から現在の間氷期
（完新世）にかけては約 8℃の気温上昇があ
ったと見積もられている (Uemura et al., 
2012)。この気温上昇期においては、硫酸イ
オンのフラックスは氷期サイクルを通じて
ほぼ一定であり、気温変動との相関がないこ
とから、フィードバック機構は氷期サイクル
では機能していないと考えられていた(e.g., 
Wolff et al., 2006)。しかし、硫酸エアロゾル
には発生源複数あるので、フィードバック機
構を理解するためには、気温変動に対してど
の起源がどのように応答したのか？を知る
必要がある。この点で、起源ごとに異なる値
を持つ硫黄の安定同位体比（δ34S）は有用で
ある。しかし、南極アイスコアに関する研究
は、１例のみ（Alexander et al., 2003)であ
り、その測定データ数が極めて少ないことや、
氷床上での輸送過程におけるδ34S の分別の
可能性があることから、明確な結論には至っ
ておらず、未解明な点が多い。 
 
２．研究の目的 
上記の背景を踏まえて、本研究では、硫酸
エアロゾルによる気候フィードバック機構
を解明するために、南極のδ34S をこれまで
にない時間・空間分解能で測定することを目
的とした。具体的には、以下の 3点に分けら
れる。（１）南極の低濃度硫酸試料に適した
分析手法の改良。（２）現在の硫酸エアロゾ
ル起源と輸送過程における同位体分別の有
無を明らかにするために、東南極の積雪サン
プルを測定し、東南極の空間分布（沿岸から
内陸まで）を求める。（３）最終氷期から完
新世初期にかけての南極ドームふじアイス
コアのδ34Sを分析する。 

 
３．研究の方法 
以下の 3つに分けて研究を実施した。 
（１）硫黄同位体比測定法の改良：南極氷床
における雪・氷床コアに特化した高感度の硫
黄黄同位体測定法の開発・改良を行った。具
体的には、蒸発乾固を中心とする前処理処理
作業の改良とクリーンブースの増設等を行
った。 

 
（２） 南極氷床上の同位体分布の解明：沿
岸から内陸にかけて第 54 次南極観測隊が採
取した表層積雪サンプルの硫黄同位体比を
12試料、琉球大学の安定同位体比質量分析計

で分析した。この分析は上記（１）で開発し
た手法を用いた。349-910 mLの融解試料を
全量蒸発乾固し、約 0.3μmolSの硫酸バリウ
ムを得た。これを燃焼させ二酸化硫黄に変換
し、連続フロー式安定同位体比分析計で硫黄
安定同位体比を測定した。また、表面雪サン
プルの主要陽イオン・陰イオン濃度は、イオ
ンクロマトグラフを用いて国立極地研究所
において測定した。 
 
（３）アイスコアの測定による気候変動プロ
セスの解明：最終氷期から完新世前半にかけ
ての温暖化期に注目して、南極ドームふじ氷
床コアの硫酸イオンの硫黄同位体比を、高い
時間分解能で測定し、起源・輸送プロセスの
解析を行った。具体的には、6.0から 24.6 kyr 
BP（千年前）について 35試料を採取し、測
定した。アイスコア試料は、2 年度に分けて
極地研の低温室において、前処理作業（切断、
表面汚染除去、融解）を行った。融解したサ
ンプルの硫黄安定同位体比は、琉球大学の安
定同位体比質量分析計で分析した。この分析
は（１）で開発した手法を用いた。主要陽イ
オン・陰イオン濃度は、イオンクロマトグラ
フを用いて国立極地研究所において測定し
た。 
 
４．研究成果 
（１）硫黄同位体比測定法の改良：前処理処
理作業を一部自動化し、クリーンブースを増
設することで、複数試料を同時に処理するシ
ステムを構築した。試料量が 0.2-0.3μmol S
でδ34Sの測定精度は±0.2‰であった。この
手法により、ルーチン的に低濃度試料の硫黄
同位体比分析を行えるようになった。 
 
（２）南極氷床上の同位体分布の解明：南極



氷床上で、第 54 次南極観測隊が採取した表
層積雪サンプルの硫黄同位体比を測定した。
この結果は、沿岸から内陸にかけての硫黄同
位体比の分布を明らかにした初めてのデー
タであり、国際誌に論文として公表した（5. 
主な発表論文等欄〔雑誌論文〕④）。この結
果から以下の 2点が示唆された。①これまで
の研究では、沿岸から内陸への輸送の際に硫
黄同位体比が変化する可能性が指摘されて
いた（Alexander et al., 2003)。しかし、こ
れまでの研究では東南極氷床での表層積雪
の観測データは離散的な４地点程しかなか
った。本研究で明らかになった沿岸から内陸
にかけての硫黄同位体比データは、緯度や標
高による効果は無かった（図１）。このこと
は、輸送過程での同位体分別による変質の効
果が小さいことを示唆している。したがって、
南極内陸においても、硫黄同位体比は起源に
おける値を反映していると考えられ、アイス
コアの硫黄同位体比の変動も主として起源
変動として解釈できることを示唆している。 
この結果は、水の水素・酸素安定同位体比が
内陸にかけて低くなる観測（5. 主な発表論文
等欄〔雑誌論文〕③）や堆積後の変質によっ
て大きく変化している硝酸の窒素同位体比
（5. 主な発表論文等欄〔雑誌論文〕②）と対
照的である。 
 
②観測されたδ34S値は 15‰前後の高い値を
維持しており、海洋生物活動に由来する硫黄
が主要な起源(84±16%の寄与)であることを
示した。また、本研究の結果は、東南極の広
範囲においてδ34S 値が一定範囲（15.7±
1.1‰）であることを示した。この結果は、西
南極で観測されている非常に低いδ34S 値
（6.2±1.6‰）とは対照的である。硫黄同位
体比が低い値をとる起源としては火山起源
か成層圏起源の 2つの可能性がある。現在の
大気シミュレーションによると、火山活動は
西南極地域だけに特異的に影響を与える可
能性がある。したがって、この硫黄同位体比
データは火山活動の寄与が西南極で大きい
ことを示唆している。 
 

 
 
（３）アイスコアの測定による気候変動プロ
セスの解明：質量分析計の故障などにより計
画よりも時間を要したが、35試料の測定を終
えた。ドームふじコアの完新世のδ34S 値は、
現在の東南極表面積雪の値(上記(2)の成

果：Uemura et al., 2016)と誤差範囲で一致
していた。これは、完新世に低いδ34S 値が観
測されている Dome C コア(Alexander et al., 
2003)とは異なる傾向であった。また、ドー
ムふじコアのδ34S 値は、最終氷期から完新世
にかけての温暖化に対応して、高くなる傾向
を示した。この分析結果を基にして、起源別
の寄与率変動を定量的に分離する手法を考
案し学会発表を行った。今後、国際誌に成果
公表を行う計画である（5. 主な発表論文等欄
〔学会発表〕①）。また、この硫黄同位体比
変動の解析に必要な、ドームふじアイスコア
の気温と水蒸気起源海水温の復元（5. 主な発
表論文等欄〔雑誌論文〕①）及び硫酸塩組成
の解析（5. 主な発表論文等欄〔雑誌論文〕⑤）
も行った。 
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