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各種安定同位体比に基づく流域生態系の健全性・持続可能性指標の構築

京都大学生態学研究センター　永田　俊

１．全体構想
　今日、流域環境の保全と再生や、生態系環境を考慮した健全な水循環の確保をめざした様々な取り組み
がなされているが、これと関連して、客観的かつ総合的な流域環境評価（アセスメント）の方法の確立が
急務となっている。本研究の中心的なアイデアは、流域生態系を構成する水、物質、生物の各種安定同位
体比を体系的に観測することで、水文過程（水の起源や流出経路）、物質循環（栄養負荷源や生態系の基
本代謝・浄化機能）、生態系構造（多様性と食物網）を含めた流域生態系の全体を統合的に診断する新た
な指標群を構築することにある。炭素、窒素、酸素、水素などの安定同位体比は、それぞれの元素、ある
いはその元素を含む化合物の発生起源や反応履歴を反映する鋭敏な指標となる。また、生物の場合ならば、
生態系のエネルギー基盤（炭素源）や食物連鎖関係を評価することができる。本研究では、流域構成要素
の各種安定同位体比を精査し、流域における安定同位体比の分布則を解き明かすことで、水循環と生態系
環境の健全度を測る、新しい流域診断技術の開発を目的とする。

２．研究手法・体制
　本研究では、水文学、地球化学、生態学の専門家の協力のもとに、流域生態系環境診断の基盤となる先
進的な安定同位体比分析体制の構築と技術開発を強力に推進するとともに、琵琶湖流域とモンゴル国トゥ
ール川流域を主要な調査対象とした総合的な流域観測を展開する。得られた情報の解析に基づき新たな総
合指標の構築を目指す。

総括班 京都大学生態学研究センター

水循環：海洋研究開発機構、京都大学大学院農学研究科

物質循環：東京工業大学大学院総合理工学研究科、東京大学海洋研究所

生態系：京都大学防災研究所、京都大学生態学研究センター

３．研究成果と考察
３-１．各種安定同位体比の測定の高速化・高精度化・微量化に関わる技術開発
　各種安定同位体比に基づく流域環境診断を実現するうえでは、多数の環境試料を高速かつ高精度に測定
する技術の開発が重要な課題となる。とくに流域における安定同位体比の分布を広域的にマッピングし、
汚染源の特定や、汚染物質の生成消滅に関わる反応経路を推定するためには、ハイスループット安定同位
体測定技術の開発が強く要請される。本研究では、質量分析の前処理に用いるフラッシュ型元素分析計に
装備されている酸化管および還元管の流路断面積を最適化することで、気体の拡散消失を大幅に削減する
ことに成功した。これにより、炭素および窒素等の元素の検出能力が著しく向上され、世界で最も微量な
試料量で炭素・窒素の安定同位体比や，各元素成分の質量分析等を正確に行うことができるようになった
（特許出願中、図１）。また、固体高分子膜を用いた水の電気分解装置を使って、水の酸素安定同位体比を
測定するための開発研究をおこなった（図２）。この手法は，１マイクロ Lあるいはそれ以下という微量
な水で，その３つの酸素同位体組成（16O : 17O : 18O）を正確に測定することを目指すものであり、微量な
天然水（動物、植物体内の水、空気中の水蒸気など）の測定に応用可能である。一方、水域の窒素汚濁を
表す重要な水質指標である硝酸イオンについて、窒素と酸素の安定同位体比を同時測定する先進的なシス
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テムを構築した。この方法では、米国の Sigman らが開発した脱窒菌法を用いている。そのシステムの概
略を図３に示す。

３-２．硝酸イオンの負荷と循環からみた琵琶湖集水域の健全性評価
　硝酸イオンは植物にとっての重要な栄養源であるが、これが水域に過剰に負荷されると富栄養化を引き
起こし、水質の悪化、低酸素水塊の出現、生態系の劣化につながる。また、人が高濃度の硝酸イオンを摂
取するとメトヘモグロビン症の原因となる。このため、硝酸イオンなどの栄養塩類の濃度は一般水質項目

図１　 安定同位体比測定の高感度化。
本研究開発により、質量分析
計の感度が大幅に上昇し，微
量試料量での同位体測定が可
能になった（特許出願中）。

図２　 水凝縮型固体高分子電気分
解装置の開発。極微量の水
安定同位体比の測定が可能
である。

図３　 硝酸イオン窒素・酸素安定同位体比測定システムの概念図。本法で
は、脱窒素菌を用いて硝酸イオンを亜酸化窒素に変換し、同位体比
を測定する。この高速・微量分析法を用いることで流域における硝
酸イオンの安定同位体比の高解像度・精密観測が可能になった。
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として従来からモニタリングがなされている。しかし、これらの成分は環境中で非保存的に振る舞うため、
濃度の変動のみからは、起源や循環過程の特定が困難な場合が多い。一方、先行研究において、硝酸イオ
ンの安定同位体比が、その起源や反応過程についての情報を与えてくれることが明らかになっている。そ
れによれば、排水処理施設、肥料、降水を起源とする硝酸イオンはそれぞれの起源に特徴的な安定同位体
比を示す。たとえば、排水起源の硝酸イオンは、著しく高い窒素安定同位体比を示す。また、有機汚濁の
進んだ還元的な環境中では、アンモニアの揮散や脱窒素反応に伴う同位体分別のために、窒素安定同位体
比が上昇することが知られている。従って、窒素安定同位体比は、排水起源の窒素負荷の程度や、還元的
な窒素循環過程の進行を示す鋭敏な指標となる。これに対して、降水（大気降下物）起源の硝酸イオンは、
酸素安定同位体比が高いという特徴を持つ。従って、硝酸イオンの窒素・酸素安定同位体比を同時に測定
することで、流域に対する窒素の負荷源と循環の診断が可能になる。近年このような考え方に基づいた窒
素汚染の診断が国際的に注目を集め始めている。しかし、流域生態系の環境診断技術として、これを総合
的に検討した例は無い。本研究では、琵琶湖の集水域において、硝酸イオンの窒素・酸素安定同位体比の
時空間分布の観測を展開した。特に、野洲川の中～上流域において実施した 200 地点シノプティック観測
においては、世界的にも例をみない高密度分布データを取得することに成功した。これは 3-1 項に述べた
高精度・極微量安定同位体比測定技術の構築によって初めて可能になったものである。以下に主要な成果
を紹介する。

＜硝酸イオンの窒素・酸素安定同位体比による流域の健全性評価＞
　窒素汚染の状況と発生源を広域的に把握することは、統合的な集水域管理における必須の案件である。
本研究では、琵琶湖集水域をモデルとして、硝酸イオン安定同位体法の有効性の検証を行った。琵琶湖に
流入する 32 河川の河口付近において試料を季節的に採取し、硝酸イオンの安定同位体比の変動を調査した。
図４には、窒素と酸素の安定同位体比を４色のカラーコードで表示してある。窒素安定同位体比をみると、
季節に関わらず北部と西部では概ね低い値（青または薄青）である。人口密度の高い南部では、高い値（黄、
赤）が見られる。このことから、南部地域では排水起源の窒素負荷が大きいものと判定される。農業地帯
である東部地域では、窒素安定同位体比が、春～夏期に高く、秋～冬期に低下する傾向が認められる。農
業活動に伴い、窒素安定同位体比の高い硝酸イオンが負荷されている可能性が指摘できる。酸素安定同位
体比の分布からは、次のような情報が得られる。夏期を除き北部地域において硝酸イオンの酸素安定同位
体比が高い。これは、大気降下物由来の硝酸イオンの負荷が相対的に高いためであると判断される。南部
地域では、窒素と酸素の安定同位体比が共に高いため、脱窒素反応（浄化反応）の進行が示唆される。

図４　 硝酸イオンの窒素・酸素安定同位体比の時空間分布。サンプル水は琵琶湖流入河川（河口付近）
において採取した。
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＜流下軸にそった河川環境の評価＞
　河川の上流から下流にかけての水質や生態系の変化の把握は、流域管理における重要な課題である。特
に、汚染物質の負荷源や循環・混合過程に関する情報は、環境を考慮した適正な水利用システムを構築す
るうえでの重要な判断材料となる。本研究では、安曇川と野洲川において、上流域から河口にかけての一
般水質と各種安定同位体比の測定を行った。調査対象とした２河川はほぼ等しい流域面積を持ち、いずれ
も琵琶湖に流入する一級河川である。図５には、硝酸態窒素濃度と硝酸イオンの窒素・酸素安定同位体比
の流下変化を示す。安曇川では窒素安定同位体比は 1.5-2‰の範囲でほとんど変化しないことから、排水
による影響は全流程を通して極めて少ないと判断される。これとは対照的に、野洲川においては 10-20 
㎞付近で急激に窒素安定同位体比が上昇している。この区間が排水起源の窒素による汚濁の発生源である
可能性が高い。次に酸素安定同位体比をみると、両河川ともに、上流域で高い値がみられる。これは、上
流域では大気降下物由来の硝酸イオンの供給が相対的に重要であることを示唆している。なお、野洲川に
おいては、40㎞付近の調査地点において硝酸態窒素濃度が急激に低下し、それと連動した窒素安定同位体
比の減少と酸素安定同位体比の増加が認められる（図５）。この流程においては、雨水由来の硝酸イオン
を含む地下水が混合している可能性がある。
　野洲川における窒素汚染の発生源をより詳細に把握するために上流～中流域において高密度シノプティ
ック観測を実施した。野洲川の本流と支流の約 200 地点から試料を採取し、硝酸イオンの窒素・酸素安定
同位体比の分析に供した。調査は2006年の５月29日から30日にかけて実施した。図６に明らかなように、
野洲川本流の青土ダム下流の流域において硝酸イオンの窒素安定同位体比が著しく高くなっている（赤、
橙のマーク）。この付近に排水起源の窒素負荷源が存在する可能性が指摘できる。野洲川に流入する主要
な支川であるそま川についても、赤や橙色で示された地域が、窒素負荷源となっている可能性がある。酸
素安定同位体比の分布を見ると、野洲川ダムの上流で高い値（橙）が集中して見られることから、最上流
域における主要な窒素負荷源が大気降下物であることが裏付けられる（図７）。なお、そま川上流の一部
の支川では酸素安定同位体比がきわめて高い（赤）地点があるが、これは、調査終了間際に遭遇した降雨
の影響による一時的な上昇である。このように、硝酸イオンの酸素安定同位体比は大気降下物の影響を極
めて鋭敏に反映するため、降雨・融雪に伴う大気汚染物質の流出過程の解析における有力なツールとなる。

図５　 安曇川（2004 年 9 月 27 日～ 28 日）と野洲川（2005 年５
月 29 日～ 30 日）における硝酸態窒素濃度および硝酸イオ
ンの窒素・酸素安定同位体比の流下変化。白丸は支流、そ
れ以外は本流を示す。
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３-３．各種安定同位体比による湖沼内部循環過程の評価―琵琶湖における検証
　自然湖沼やダム湖の水質・生態系管理においては、物質の内部循環過程を正確に評価することが不可欠
である。水温成層の発達に伴う深水層の低酸素化・無酸素化は、底生生物や魚類の生息環境の破壊や劣化
につながるばかりでなく、栄養物質の内部負荷の強化、有害金属の溶出、悪臭や温室効果気体の発生とい
った弊害を招くため、精度の高い観測と適正な管理が強く求められる。本研究では、琵琶湖の沖合定点に
おける定期観測を実施し、各種安定同位体比の分布を求め、深水層の環境評価手法としての有効性の検討
を実施している。これまでに得られた成果の一部を図８に示す。

図６　 野洲川上～中流域における硝酸イオン窒素安定同位体
比の空間分布。濃度と同位体比はそれぞれ円の直径と
カラーコードで表示。

図７　 野洲川上～中流域における硝酸イオン酸素安定同位体
比の空間分布。表示方法は図６と同様。
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　琵琶湖は冬期一回循環型の大型淡水湖（最大水深 104 ｍ）であり、近畿圏 1200 万人の飲料水を供給す
る巨大な「水がめ」である。滋賀県のモニタリングでは、過去 10 年間、深水層の年間最低溶存酸素濃度
は約 3 mg/l 付近で推移しているが、長期的にこの値が減少傾向にあると懸念されている。溶存酸素濃度
が減少するのは、深水層の水中や湖底堆積物中に生息する微生物の呼吸によって溶存酸素が消費されるか
らである。従って、呼吸に用いられる有機物が多く負荷されればされるほど、酸素の消費は活発になる。
ここで、深水層における酸素消費を引き起こす有機物の起源を判定することが重要な課題となる。汚濁有
機物の主要な起源としては、湖内生産（植物プランクトンによる生産）と陸起源有機物が考えられる。琵
琶湖においては、春から秋にかけての生産期に湖内で生産された現地性の有機炭素の同位体比が比較的安
定しており（－20 ～－24‰）、外部から流入する異地性有機炭素（－27 ～－28‰）と明確に区別すること
ができることが明らかになった。したがって、深水層に蓄積する溶存無機炭素の安定同位体比を調べれば、
キーリングプロット法により、呼吸基質として利用される有機炭素の発生源の推定が可能である。予備的
な計算によれば、異地性有機炭素の寄与率は 20 - 30% であり、無視できない値となる。従って、深水層
の溶存酸素消費のモデル化と制御にあたっては有機物の湖内生産と外部流入の両方を考慮する必要がある。
　一方、溶存酸素の安定同位体比は、酸素循環に関する有益な情報を与えてくれる。深水層の酸素安定同
位体比は、呼吸に伴う同位体分別の結果、大気平衡値（約 24‰）を上回る。一方、表水層では、光合成
による酸素発生の影響で酸素安定同位体比が大気平衡値よりも低くなる。深水層に蓄積する「重い酸素」
と表水層に蓄積する「軽い酸素」は秋から冬にかけての鉛直混合によって混ざりあう。したがって、酸素

図８　 琵琶湖沖合定点（水深約 70 ｍ）における各種安定同位体比の鉛直的・季節的分布。水温成層の発
達する春～秋にかけて、深水層中の溶存酸素濃度の低下とそれに伴う各種分解産物の蓄積が見られ
る。各種安定同位体比の測定を行うことで、酸素の生成消滅過程、汚濁有機物の起源、自然浄化機
能（硝化、脱窒）、温室効果気体（二酸化炭素、亜酸化窒素、メタン）の発生過程といった、生態
系環境管理において重要なプロセスの評価ができる。現在、データの解析とモデル化・指標化を進
めている。
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安定同位体比の鉛直分布の季節変動を調べることで、生産・分解・混合に関する情報が得られる。予備的
な解析の結果では、光合成に由来する「軽い酸素」が、循環期における深水層の酸素回復に寄与している
可能性が示唆されている。なお、深水層における溶存酸素濃度の低下は、脱窒などの嫌気的な微生物反応
を加速する。脱窒は窒素を生態系から排出する浄化プロセスであるが、同時に、地球温暖化気体である亜
酸化窒素の発生を引き起こすので精密な評価が必要である。本研究により、琵琶湖深水層では、硝酸イオ
ンの窒素同位体比が著しく上昇するのに対し、酸素安定同位体比は低下するという顕著な現象が明らかに
なった。この機構と指標性については現在検討を進めている段階である。

３-４．炭素安定同位体比を用いた沿岸海洋の有機汚濁経路の推定
　河口域生態系は、河口干潟や塩性湿地などの独特な生物群集を擁すると共に水産資源も豊富な、価値の
高い生態系であるが、河川の最下流部にあるために流域全体の人間活動の影響を受け、しばしば深刻な富
栄養化に伴う貧酸素化と生態系の劣化が進行している。劣化の進む河口域の環境管理上最も重要な項目の
一つは懸濁態有機物であり、その動態を把握するためには、それを陸域起源の一次汚濁成分と河口域内で
生産された二次汚濁成分とに区別して定量化することが不可欠である。この目的のために様々な指標が従
来から用いられているが、しかしそれらにはいずれも弱点があり、定量的な評価を行うことは困難であっ
た。我々はこの目的のために懸濁態有機物の炭素安定同位体比を用いる方法を発展させ、特に河口域で生
産される植物プランクトンのクロロフィルの同位体比を現地性懸濁態有機物に対する指標として効果的に
利用することによって、汚濁成分の起源を定量化する方法を開発した。分取用HPLC によってプランク
トン試料中のクロロフィル aを分離した後、同位体比質量分析計で測定するものである。2003 年秋から
04 年春にかけて隅田川河口域において懸濁態有機物の同位体組成に関して時間変化と粒径ごとの違いに
関する調査を行った際に、この方法論によって各粒径画分中の一次汚濁成分の比率を定量することを試み
た。その結果、新しく開発された方法を用いることにより従来法に比べて定量性において確度の高い推定
値が得られることを実証した（図９，10）。今後はクロロフィル以外の生物由来物質の同位体比分析を併
用することにより、マングローブや海草藻場などを含む一層複雑度の高い河口域においても適用できるよ
うに方法論を発展させていくことを計画している。

図９　 隅田川河口域において採集された POMのδ13C と C:N 比、C:Chl 比との
関係。現地性 POMと異地性 POMに想定されるδ13C、C:N 比、C:Chl
比の範囲をそれぞれ青と赤の領域で示した。
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３-５．各種有機物プールの安定同位体比を指標とした窒素汚染と生態系の評価
　生態系に負荷された硝酸イオンや有機物の同位体シグナルは、植物による取り込みや食物連鎖を介した
伝達により、生態系の各構成要素に刻み込まれる。換言すれば、生態系を構成する様々な生物（生産者、
消費者、分解者）や非生物性の有機物プール（堆積物やデトリタス）は、汚濁履歴の「記録媒体」とみな
すことができる。本研究では、このような考え方に基づき、各種生物や非生物性有機物の炭素・窒素安定
同位体比を用いた、生態系の新しい診断手法の開発を試みている。ここではいくつかのトピックスを紹介
する。
　＜細菌群集の炭素安定同位体比を用いた汚濁有機物の起源推定の新手法＞
　水域に負荷された有機物を分解するのは細菌群集である。したがって、細菌群集の安定同位体比は、負
荷された有機物の起源や分解プロセスについての情報を与えてくれる。本研究では、サイズ分画法を用い
て細菌群集の炭素安定同位体比を測定する新たな方法を開発した。細菌の炭素安定同位体比は、微生物が
利用可能な有機物の起源（現地性か異地性か）を示す有効な指標になる。
　＜水生動植物や堆積物有機物の窒素安定同位体比を用いた汚濁診断＞
　琵琶湖流入河川において水生植物、堆積物、魚類の窒素安定同位体比を測定した。その結果、汚濁の進
行とともに、これらの窒素安定同位体比が顕著に上昇することが明らかになった（図 11）。水生動植物や
堆積物は採集や保存が容易であり、また一般の人（非専門家）にとって馴染みやすい。さらに、全国の博
物館や学校には過去の生物試料が標本として保存されていることが多い。これら標本の安定同位体比を測
定することで過去の環境復元に役立てることもできる。たとえば、ある河川が昭和 30 年代にはどのよう
な水質であったか、ということを推定することができる。したがって、生物や堆積物試料の安定同位体比
は、簡便性、啓蒙性、歴史性などの点で優れた環境指標となる。
　＜昆虫・魚類の安定同位体比を用いた炭素源と食物連鎖長の推定＞
　人為汚濁や生息場所改変による生態系の異変を示す指標として、昆虫や魚類の炭素・窒素安定同位体比
を用いる方法を検討した。琵琶湖流入河川での調査の結果、人為汚濁の進行とともに、生態系の基盤とな
る炭素源が変化することや食物連鎖長の短縮が起こることが示唆された。

図10　 河口域における懸濁物（POM）は異地性有機物と現地性有機物との混合によって形成さ
れている。
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３-６．モンゴル・トゥール川の汚染状況ー各種安定同位体比を指標とした評価
　モンゴル国では、都市部への人口集中と急激な経済・社会構造の変化に伴う環境問題の深刻化が懸念さ
れている。本研究ではウランバートル近郊を流れる大河川であるトゥール川流域の水文、水質、生態系に
関する総合調査を実施した（表１）。最上流域からオルホン川との合流地点にいたる約 800 ㎞の流程にお
ける大域的な観測の結果、ウランバートルからの汚濁物質の流出、特に、街の西部に位置する下水処理場
から流出する多量の汚濁水がトゥール川の水質を大きく悪化させていることが明らかになった。処理場の
排出水からは高濃度の有機態窒素とアンモニア態窒素が検出され、激しい悪臭が一帯に立ち込めている（図
12）。この汚濁水は、草原、河川、湿地、砂利採掘跡にできた池沼群と若干の人家から構成される複合的
な景観をもった地域を通過し、複雑な経路を経てトゥール川に流入する。我々は、この汚濁地域における
水文状況や物質循環と生態系に関する調査を実施し、各種安定同位体比による環境診断手法の有効性の検
証を試みた。特に注目したのは、硝化・脱窒による自然浄化機能の査定、および、温暖化気体（二酸化炭
素、亜酸化窒素、メタン）の発生状況の評価である。サンプルの分析を現在進めているところであるが、
予備的な解析の結果では、汚濁発生源からトゥール川本流にいたる約４㎞の区間における汚濁物質の流達
過程には次の二類型が認められた。
１）  有機態窒素とアンモニア態窒素を主成分とする表流水による輸送。河床が著しく還元的である為、硝
化の進行が遅い。汚濁域にもかかわらず硝酸イオンの窒素安定同位体比が低いという特徴がある。

２）  硝酸イオンを多く含む表流水と伏流水による輸送。トゥール川本流から浸透した比較的清浄な表層地
下水との混合により汚濁物質は適度に希釈され、その結果、硝化が促進される。嫌気的な伏流水にお
いては脱窒が進行している可能性がある。硝酸イオンの安定同位体比が高いという特徴がある。

　モンゴルの流域生態系が持つ自然浄化機能を最大限に活用し、トゥール川への汚濁負荷の低減化を低コ
ストに実現するためには、２）のタイプの流達経路を強化することが有効であると考えられる。

期　　間 調査の内容
参加研究者数

日　本 モンゴル
2004 年７/９-７/16 トゥール川予備調査 6 4
2005 年６/29-７/11 トゥール川全流程調査（約 800 ㎞） 8 4
2006 年６/21-６/28 汚濁域予備調査・年輪試料採集 2 4

2006 年９/６-９/16
汚濁域集中調査・48 時間連続観測・
シノプティック調査

7 4

表１　 モンゴル調査の概要。カウンターパートはモンゴル科学アカデミー地球生態学研究
所。トゥール川は首都ウランバートル近郊を流れる重要な水資源である。2004 年
と 2005 年の調査で大域的な状況を把握した。2006 年には下水処理場の排出水によ
る汚濁域に焦点をあわせた総合調査を実施した。カウンターパートの協力により、
主要な定点における季節変化の観測も実施している（この表には含まれず）。

図11　 生物群集の窒素安定同位体比を
用いた琵琶湖流入河川の汚濁ラ
ンキング。人為起源窒素の負荷
の増大とともに、生態系構成員
（魚、付着藻類、ヨシ）の窒素
安定同位体比は一斉に上昇する。
生物は、汚濁の「記録媒体」と
見なすことができる。
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４．まとめと今後の展開
　本研究では、安定同位体比の先進的な分析体制の確立と新規技術の開発研究を推し進めた。その技術的
な基盤に立脚することにより、各種安定同位体比の観測を大規模、高解像度かつ迅速に展開することが可
能になった。琵琶湖集水域およびモンゴル・トゥール川流域で得られたデータは、その質と量において流
域圏の観測データとしては世界的にも類を見ない。これらの結果は、溶存物質や生物・非生物性有機物の
各種安定同位体比が、汚濁物質の起源や流入経路、さらには代謝過程に関する鋭敏な指標になるという本
研究の仮説を強く支持するものである。安定同位体比を用いた生態系環境の診断は、汚染源の特定や、水
系の自然浄化機能の評価、また、汚染履歴の復元や温室効果気体の発生過程の査定といった多様な環境診
断ニーズに応える有効な手法である。今後の展開としては、これまでに得られた膨大なデータの解析とモ
デル化を強力に推し進め、現在、その輪郭が明らかになってきた各種同位体指標の総合化を図る。安定同
位体比を用いた流域診断については、近年、欧米においても大きな注目を集め始めている。しかし、本研
究のような総合的なデータセットを用いた解析はまだなされていない。琵琶湖集水域およびモンゴルとい
った自然・人文環境の異なる地域での情報を集約することで、独創的かつ先駆的な環境診断手法の構築が
可能になると考える。以上のような国際的な先導性を確保する一方で、その成果をわかりやすい形で一般
に紹介する為に、「安定同位体指標」の概念と適用についての解説本の出版も準備中である。
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