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[緒言] 
硫黄同位体比は、発生源によって異なった値を示すことから、環境試料と発生源の硫黄同位体比を比較するこ
とにより発生源寄与を定量的に評価できる指標成分として大きな利点を有している。本研究では、東アジア酸
性雨モニタリングネットワーク(EANET)の観測網を使用し、降水の硫黄同位体比の測定を行っている。本発表で
は、降水の硫黄同位体比の時空間変化をもとに、越境輸送による人為起源硫酸イオン沈着量の日本における時
空間変動を見積もった。 
[観測及び分析] 
2014年以降、降水試料の採取を、利尻、竜飛岬、落石、新潟加治川、佐渡関岬、新潟巻、東京、八方、伊自
良、隠岐、辺戸岬、小笠原において行っている。試料採取期間は、サイトにより異なるが、2週間、1カ月、季
節(1年を4区分した各期間;1－2月、4－6月、7－9月、11－12月)毎である。硫黄同位体比の測定は、サーモ
フィッシャー社製質量分析計(NCS2500, Conflo II, Delta-Plus)を用いている。標準物質はCDT(Canyon Diablo
Troilite)を使用し、分析精度は標準偏差で±0.16‰であった。非海塩硫黄同位体比は、ナトリウムイオンが海塩
起源であると仮定して算出した。 
[結果と考察] 
日本海沿岸に位置するモニタリングサイト（利尻、佐渡関、新潟巻、新潟加治川、隠岐）における非海塩硫黄
同位体比（例えば新潟加治川 ＋2-＋4.9‰）は、冬季に高く、夏季に低い、明瞭な季節変化を示した。同様な季
節変化は、太平洋側に位置する東京や伊自良でも観測されたが（東京 -0.73-+4.0‰）、その値や季節変動の振
幅は、日本海側のモニタリングサイトと比較して小さかった。中国における硫酸イオンの主な発生源は石炭
（0-15‰，Xiao et al., 2011）、一方、日本における硫酸イオンの主要な発生源である石油の値はマイナス値
（-2.7‰、Ohizumi et al.,1997）である。さらに中国中央部の大都市で観測された粒子中硫黄同位体比は4.5±
1.3‰であると報告されている（Li et al., 2013）。これらのことから、日本海側と太平洋側に位置するモニタ
リングサイトにおける降水中の非海塩硫黄同位体比やその季節振幅の違いは、アジア大陸から越境輸送起源の
硫酸イオンに、日本国内発生源由来の硫酸イオンが付加されていることを示唆しているものと考えられる。 
山岳モニタリングサイトである八方（標高1850m）では、春季に観測されたいくつかの試料を除くと、ほぼ一定
の値（4.7±1.2 ‰）であった。このことから、八方で観測される降水中の硫酸イオンは、地表の日本国内発生源
の寄与が少ない、越境輸送由来であるものと考えられた。 
太平洋上の離島である小笠原における硫黄同位体比は、春―夏季に高く、冬季に低い季節変動をしていた
（+0.74-+17‰）。春―夏季における高い硫黄同位体比は、生物起源の可能性がある。 
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降水中の硫酸イオンの主な起源を、海塩、越境輸送、ローカル（国内発生源、生物、火山も含む）と仮定し
て、マスバランスモデルから推定した各起源からの寄与率を推定した。この結果、日本海沿岸で観測された越
境輸送に由来する硫酸イオンの沈着量（例えば、新潟加治川 1.1－20 mg/m2/day）は、太平洋沿岸域における
越境輸送起源の硫酸イオン沈着量（例えば、東京0.03－6.7 mg/m2/day）の2-3倍大きいことが明らかになった. 
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