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研究の概要 

アイソトポマーは、分子中の多種の同位体の組み合わせからなる同位体置換種の総称である。 

これまで計測が困難であった環境物質に着目したアイソトポマー計測法の確立および実試料への適用を 

行う。加えて模擬実験や分子動力学による同位体分別係数の決定とアイソトポマー情報を用いた数値モ 

デリングを行うことで、高精度な地球環境物質の循環解析を行う。 
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１．研究開始当初の背景 

地球化学分野において、安定同位体組成
は、物質の循環を推定する上で非常に有効
な指標として利用されている。特に、水素、
炭素、窒素、酸素、硫黄などの軽元素の安
定同位体組成は、生物圏および大気圏にお
ける様々な分子の循環像把握に利用され
ている。しかしながら、利用されている安
定同位体組成情報は、分子中の単一元素の
単一同位体比である場合が多い。  

 アイソトポマーは、分子中の多種の同位体
の組み合わせからなる同位体置換種の総称
である。多数の異なるアイソトポマーが存在
する分子は、単一同位体情報のみでは得るこ
とができない、豊富な多次元情報を保持して
いる（起源物質、生成環境や反応過程、生成
後の変質、消滅環境や反応過程など）。 

これまで、我々のグループでは、地球環
境に大きな影響を及ぼす環境物質に着目
してアイソトポマー計測法を開発・適用し、
定量的な地球環境物質の循環像の把握を
行ってきた。例えば、主要な温室効果ガス
の1つである大気中の一酸化二窒素（N2O）
については、同位体の組み合わせで12種
類の区別しうるアイソトポマーが存在す
るが、それらの内15N14NO、14N15NOを区
別して計測する方法を世界で初めて確立
し、様々な試料に適用することで生物圏・
対流圏・成層圏中N2Oのソース・シンクの
詳細化および定量化を行い、アイソトポマ
ー情報の物質循環解析に対する有効性を

例証してきた(例：Yoshida and Toyoda, 

2000)。しかし、分子構造がより複雑な地
球環境物質あるいはその前駆物質である
生体分子については計測法が困難である
ためにアイソトポマーを用いた物質循環
解析の研究例は非常に限られてきた。  

 

２．研究の目的 

本研究では、地球環境物質に着目したア
イソトポマー計測法の確立および実試料
への適用を行うとともに、アイソトポマー
実測データ、模擬実験・理論計算で決定し
たアイソトポマー分別係数を用いて数値
モデリングを行うことで、高精度な地球環
境物質の循環解析を行う。  

 

３．研究の方法 

本研究では以下の 4点を具体的な研究
方法として、それぞれを連携させながら、
並行して進める。  

研究方法１．生体分子のアイソトポマー計測
法開発および適用 

研究方法２．温暖化関連物質のアイソトポマ
ー計測法の大気試料への適用 

研究方法３．理論計算・模擬実験に基づく
大気化学反応過程の分別係数の決定  

研究方法４．アイソトポマーモデルの構築  

 研究の推進に当たっては、質量分析計、レ
ーザー分光計、核磁気共鳴装置などの計測装
置を駆使し、模擬実験や理論による同位体分
別係数の決定を行って大型計算機によるモ
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デリングにより対象とする環境物質の物質
循環解析の高精度化を行う。 

 

４．これまでの成果 

前項の３に挙げた 4つの研究方法に関連し
て、これまでに得られた成果で、重要なもの
は以下の 5 編である。ほか 50 編あまりの公
表論文を通してアイソトポマー計測法開発
とその環境物質の循環解析への適用は世界
の最先端研究をリードしている。 

エタノールの分子内炭素同位体分布計測
については、これまでエタノールを酢酸に変
換し、オンライン熱分解-IRMS 法でカルボキ
シル基炭素（エタノールのメチレン基炭素に
相当）を計測し、さらに GC-C-IRMS 法で酢
酸分子レベルの計測をした後、両者の比較か
らメチル基の炭素同位体比を決定していた。
ここでは、エタノールを酢酸に変換すること
なく、また分子レベル計測を別に行うことな
く 1回の計測で分子レベルおよび分子内炭素
同位体比分布を計測できる方法を開発した
（Gilbert et al., 2013）。 

 CO2クランプト計測については、これまで
不可能と考えられていた加速電圧 3kV の同
位体比質量分析計を用いた計測法の確立に
成功した。計測における内部精度は 0.02%

（1σ）であり、これまでの加速電圧 10kV の
同位体比質量分析計での精度に匹敵するも
のであった。（Yoshida et al., 2013）。 

 N2O については、三種酸素同位体比を測定
する新たな方法の開発に成功した。この方法
は、マイクロ波放電を利用して微量の N2O を
分解し、得られるO2の同位体比測定を行う。
5-40 nmol の N2O を含む試料であれば、N2O

の分離・精製、分解反応、O2の分離・精製と
安定同位体質量分析計への導入をオンライ
ンで行うことができ、△17O 値が約 0.3‰の精
度で得られる(Mukotaka et al., 2013)。 

 一酸化硫黄(SO)の光解離過程について行
った厳密量子動力学計算により、質量依存分
別(MDF)および質量非依存分別(MIF)現象
を起こす基本的なメカニズムの解明につな
がった。この結果を基に仮説を立て多原子分
子系への応用し，光反応におけるMDFおよ
びMIFを起こす可能性を，電子励起状態及び
発生する可能性のある光の波長までをも予
想することが可能になりつつある。今後，
様々な分子に対し解明が進むきっかけを与
える理論の構築に成功しつつある(Danielac

he et al., 2014)。 

 大規模火山噴煙を模擬したプルームモ
デルを用いて成層圏での大気化学反応
を再現し、SO2の光励起反応によって引
き起こされる質量非依存分別 (MIF)によ
って極域の雪やアイスコア硫酸の硫黄
安定同位体比が変化するメカニズムの
解明に成功した(Hattori et al., 2013)。 

 

５．今後の計画 

さらに最先端の計測法の開発を継続する。
測定法の簡便化や実試料観測に適した改良
を行う。環境物質に応用し、観測結果のデー
タアーカイブ化し、重要な反応について模擬
実験と理論計算を行い、モデル化を推進する。 
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