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研究成果の概要（和文）：北半球高緯度域、南極域及び西太平洋域において大気中のメタン濃度及びその炭素・
水素同位体比の精密時系列観測を行い、それらの短周期変化、季節変化、経年変化を明らかにした。メタン濃度
と同位体比の変動を併せて解析することにより、2006年以降に観測されたメタン濃度の再増加には、微生物起源
のメタンが寄与している可能性が示唆された。3次元大気化学輸送モデルに既存のインベントリデータを入力し
て大気中メタン同位体比を計算したところ、本研究の観測値よりも同位体的に軽い結果が得られた。これは既存
のインベントリにおける各放出源カテゴリの寄与率が現実と異なっていることを示している。

研究成果の概要（英文）：Systematic and precise measurements of the concentration and carbon and 
hydrogen isotope ratios of atmospheric methane were conducted by analyzing air samples regularly 
collected at northern high latitude sites, Antarctic station and in the western Pacific region, and 
their short-term, seasonal and long-term variations were identified.  Simultaneous analysis with the
 concentration and isotope ratios suggested that the methane from microbial source could be 
responsible for the observed regrowth of the methane concentration after 2006 and after 2014.  
Simulations of the isotope ratios of the atmospheric methane with a three-dimensional atmospheric 
chemistry-transport model and prescribed methane inventory data gave isotopically lighter results 
than the observed values in this study.  This indicates that the contribution ratio of each source 
category in the prescribed inventory is different from the real methane sources.

研究分野： 大気科学

キーワード： メタン　温室効果気体　同位体比
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
大気中メタン濃度観測のみからはメタン放出源に関する情報が得られないが、その炭素・水素同位体比の同時高
精度観測を行うことにより、メタン放出源の変動に関する情報が得られることが示された。現在の地球表層にお
けるメタン循環を明らかにし、将来のメタン濃度予測精度を高めるために、メタン濃度と同位体比の同時観測が
非常に有効である。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 大気中のメタン（CH4）は、産業革命以降の人間活動の活発化によってその濃度が急増して
きたことが氷床コア中の気泡分析や 1980 年代に始まった大気の直接観測から明らかになって
おり、二酸化炭素（CO2）に次ぐ重要な温室効果気体としてその動態が注目されている。近年
の CH4濃度変動を詳細に調べると、1999 年までは経年的増加が観測されていたが、2000 年〜
2006 年の期間は濃度増加がほとんど停止し、2006 年以降に再び濃度増加が観測されている
(Dlugokencky et al., 2011)。このような CH4濃度変動の原因、つまり地球表層での CH4収支
の変化を解明することは将来の CH4濃度変化を予測するために不可欠であるが、CH4の生成過
程が湿地・水田での有機物の嫌気性分解や反芻動物の腸内発酵、化石燃料採掘、森林・泥炭火
災など非常に複雑であること、そして大気中の CH4 濃度観測のみからは CH4 放出源ごとの寄
与を分離できないことから、観測された濃度変動の原因はまだ十分に理解されていない
(Kirschke et al., 2013)。 
 図 1 に示すとおり、CH4 を構成する炭素と水素の安定同位体比（13C、D）は CH4 放出源
ごとに特徴的な値を示すため、大気中の CH4 濃度と13C、D の同時高精度観測を行うことに
よって、観測された大気中の CH4濃度変動にどの放出源が寄与したかを明らかにすることがで
きる(e.g. Whiticar and Shaefer, 2007)。しかしながら、13C、D の高精度観測には高度な技
術・ノウハウと大量（13C は 10L、D は 100L）の大気試料が必要であったため、これまで系
統的な観測を維持している研究機関は限られていた。我々は、連続フロー式ガスクロマトグラ
フ質量分析計を用いた CH4 の13C、D 分析システムの開発と実用化に成功し、比較的少量の
大気試料（100mL）から従来方法と同程度あるいはそれ以上の精度（13C は 0.07‰（標準偏
差）、D は 2‰（標準偏差））での同位体比分析を可能にした(e.g. Morimoto et al., 2009)。ま
た、大気中の系統的な CH4濃度及び同位体比観測を徐々に拡充しており、これまでに、スバー
ルバル諸島ニーオルスン（79°N, 12°E）、カナダ・マニトバ州チャーチル（59°N, 94W）な
ど、北半球高緯度域において系統的な時系列観測を実施・維持してきた。本研究はこのような
背景のもとに実施された。 
 
２．研究の目的 
 大気中の CH4濃度および CH4の炭素・水素同位体比（13C、D）の広域時系列観測を実施・
維持し、全球にわたる高精度観測データを得る。新たに得られたデータとこれまでに取得した
データを併せて解析し、それらの時空間変動を明らかにするとともに、気象・環境変動とそれ
ぞれの CH4放出源変動との関連性を明らかにする。さらに、大気化学・輸送モデルを用いて大
気中 CH4 濃度、13C、D のシミュレーションを行い、これまでに提案されている各放出源か
らの CH4放出量を検証する。 
 
３．研究の方法 
（１）CH4炭素・水素同位体比分析システムの改造・高度化 
 現有の CH4 炭素・水素同位体比分析システムを高度化し、同位体比分析の高精度化を図る。
さらに、同様の同位体比観測を行っている海外諸機関と同位体比スケールの比較実験を行い、
観測データの直接比較を可能にする。 
 
（２）北半球高緯度域、西太平洋域および南極域で採取された大気試料の CH4濃度および同位
体比分析 
 これまで、系統的な CH4 濃度、及びその炭素・水素同位体比（13C、D）観測を実施して

きた北半球高緯度の 4 地点（スバールバ
ル諸島ニーオルスン、カナダ・マニトバ
州チャーチル、ロシア・スルグート、北
太平洋航路上北緯 52 度）での観測を継
続実施すると共に、日本—オーストラリ
ア航路上を航行する定期コンテナ船上
および南極昭和基地で採取された大気
試料についても同様の分析を開始する。 
 
（３）観測データの解析 
 全球各地点で観測された CH4 濃度、
13C、D の時系列データを解析し、CH4

濃度の季節変化や経年変化を生じさせ
ている CH4放出源に関する知見を得る。
さらに、3 次元大気化学輸送モデルに、
既に提案されている CH4 放出量データ
（インベントリ）を与えて大気中 CH4

の13C、D を計算し、本研究で観測さ
れた観測データと比較することで、CH4

インベントリデータの検証を行う。 
図 1  CH4各放出源の代表的な13C、D 値 



 
４．研究成果 
（１）国立極地研究所に新たに導入されたガスクロマトグラフ・燃焼炉・質量分析計
（GC-C-IRMS: ThermoFicher MAT-253）の大気試料導入・濃縮部を改造と分析シーケンスの
最適化を行った。その結果、100cc の大気試料を用いた場合に CH4 の13C を約 0.05‰の再現
性（標準偏差）で分析可能にした。一方、東北大学で運用しているガスクロマトグラフ・熱分
解炉・質量分析計（GC-P-IRMS: ThermoFicher MAT-deltaPLUS-XP）の分析シーケンスとデ
ータ計算手順を見直すことにより、D 分析値の精度・安定性が向上した。国際的な CH4同位
体比スケール比較実験に参加し、13C、D それぞれについて、海外関連研究機関と我々（東北
大学、国立極地研究所）が使用している13C、D 同位体比スケールの差異に関する情報が得ら
れた。これにより、海外関連機関が公開している13C、D データと本研究で得られた観測デー
タを直接比較することが可能になった。 
 
（２）チャーチル、ニーオルスンで観測された CH4 濃度、13C、D の時系列データから季節
変化のみを抽出し、大気中での CH4、13C を含む CH4（13CH4）、そして 2H（D）を含む CH4

（CH3D）に関する収支式に代入して解くことにより、CH4 濃度の季節変化に対する微生物起
源（湿地、反芻動物など）、化石燃料起源、バイオマスバーニング起源 CH4の寄与を推定した。
収支式を解くために必要な大気中のOHラジカルとの反応によるCH4消滅量として統計値を与
えた。その結果、CH4 濃度の季節変化は、夏季の微生物起源 CH4 の放出と大気中での CH4 消
滅量の季節変化によって生じていることが明らかになった。また、冬季には化石燃料起源 CH4

の寄与が増加している可能性も示唆された。 
 チャーチルにおける CH4 濃度、13C、D の高低気圧時間スケール（数日スケール）の変動
に着目すると、夏季・冬季共に CH4濃度が大きく上昇するイベントが年に数度観測された。一
方、夏季の CH4濃度の急増時にのみ13C、D の減少が観測された。CH4濃度と同位体比の同
時解析によって CH4 濃度上昇をもたらした CH4 放出源の同位体比を計算したところ、夏季は
微生物起源、冬季は化石燃料起源 CH4の同位体比とほぼ一致した。さらに後方流跡線解析を行
うことにより、夏季は近傍の湿地起源 CH4によって、冬季は長距離輸送されてきた化石燃料起
源 CH4によって CH4濃度上昇イベントが引き起こされていたことが明らかになった。 
 
（３）ニーオルスンにおける大気中の CH4濃度は複雑な経年変動を示し、すでに報告されてい
るとおり 2000 年〜2006 年の濃度増加停滞のあと、2006 年以降に年率 6 ppb（parts per billion; 
10-9）の濃度再増加が観測されている。その後、2014 年〜2017 年には平均濃度増加率 11 ppb/
年が観測されており、さらに濃度増加が加速していることが明らかになった。CH4濃度、13C、
D のトレンド解析から、2000 年代前半の大気中 CH4濃度増加の停滞は、化石燃料起源及び微
生物起源 CH4の放出が共に減少していたことに起因する可能性を指摘した。また、2007 年以
降の CH4濃度の再増加、および 2014 年以降の増加率急増にも微生物起源 CH4放出量の増加が
寄与していることが示唆された。 
 南極昭和基地とニーオルスンにおける CH4 濃度、13C の観測値から、それらの南北差の時
間変化を調べた。その結果、CH4濃度増加の停滞時（2000 年〜2006 年）には CH4の濃度差が
小さく、CH4濃度が再増加した 2006 年以降には濃度差の拡大がみられた。一方の13C は、2000
年〜2006 年に南北差が減少し、2006 年以降は南北差が拡大していた。CH4濃度と13C の南北
差と北半球熱帯域（北緯 30 度〜赤道）における土壌水分量のアノマリー推定値（NOAA/CPC）
が良く対応していたことから、北半球熱帯域の微生物起源 CH4 放出源が CH4 濃度の経年変化
に影響を与えている可能性が示唆された。 
 
（４）国立環境研究所で開発された大気化学輸送モデル（NIES-TM）に、大気中の 13CH4 と
CH3D の時間変化を計算するモジュールを追加し、すでに計算が可能であった CH4（12CH4 + 13 
CH4 + CH3D）と 13CH4、CH3D から大気中の CH4 同位体比の変動を計算可能にした。あら
かじめインバージョン計算（全球の CH4 濃度観測値を再現可能な地上からの CH4 放出量を求
める計算）で求められた、各 CH4放出源カテゴリー（微生物起源、化石燃料起源、バイオマス
バーニング起源）からの CH4放出量をモデルに与え、大気中 CH4の13C、D を計算した。そ
の結果、モデル計算値は本研究によって得られた北半球高緯度域、西太平洋域、及び南極域に
おける13C、D 観測値よりも同位体的に軽い（12CH4の多い）値を示した。このことから、イ
ンバージョン計算に先験値として与えたインベントリデータおよび陸域生態系モデル出力デー
タにおける各 CH4放出源カテゴリーの寄与率が、現実と異なっていることが示唆された。 
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