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研究成果の概要（和文）：メタン濃度とその炭素および水素同位体を地球規模で観測し、モデル

で解析することにより、現代の微生物起源、化石燃料起源およびバイオマス燃焼起源のメタン

放出の寄与がそれぞれ 70、16，13％であるという結果を得た。さらに、フィルン空気および

氷床コア空気を用いて過去 250 年間にわたる CH4濃度と同位体の経年変化を明らかにした。そ

の結果、微生物起源、化石燃料起源およびバイオマス燃焼起源の CH4放出が 19 世紀後半以降、

20 世紀初頭以降、過去数十年の間に急増したことが示された。 
 
研究成果の概要（英文）：Atmospheric CH4 concentration and its carbon and hydrogen isotopic ratios 
have been measured on the global scale. By applying the observed data to a global CH4 cycle model, 
respective emission ratios of CH4 from biogenic, fossil and biomass burning sources are estimated to be 
70, 16 and 13 %. In addition, we revealed variations of CH4 concentration and these isotopic ratios for 
the last 250 years by using air samples extracted from firn and ice cores. As a result of the measurements, 
CH4 emission from biogenic, fossil and biomass burning sources have increased rapidly since the latter 
half of 19 century, since the beginning of 20 century and for the last several decades, respectively.  
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１．研究開始当初の背景 
大気中におけるメタン（CH4）濃度は、人間
活動によってこの 200 年間に急激に上昇し、
現在では産業革命以前の値の２倍を越え、少

なくとも過去 42 万年の間では経験したこと
がないほどの高いレベルにまで達している。
このため CH4は、地球温暖化にとって二酸化
炭素（CO2）に次いで重要な温室効果気体と
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言われている。産業革命以降の CH4濃度の急
激な上昇は、主に水田耕作面積の増加や、
牛・羊といった反芻動物の飼育頭数の増加、
石炭・天然ガス採掘量増大にともなう CH4
漏洩量の増加など、人口増加に伴う CH4放出
源の拡大によるものと考えられてきた。とこ
ろが、最近の大気観測によると、CH4濃度の
上昇傾向は過去 15 年間に徐々に鈍化してお
り、2000 年以降の 5 年間は上昇がほぼ停止
した状態になっている。このような最近の濃
度上昇の急激な鈍化は、従来の知見のみでは
全く説明することができない。今後の大気中
における CH4 濃度はどうなるのであろうか。
この問いに答えることは、地球温暖化の予測
にとって極めて重要である。そのためには
CH4 の人為起源および自然起源の放出源や
消滅源に関する現在の知識をさらに深め、地
球規模での CH4 循環を正確に定量化する必
要がある。 
２．研究の目的 
本研究では、船舶や航空機、大気球など機動
力に富んだ観測プラットフォームや、地上基
地などを利用して、我々がこれまでに実施し
てきた地球規模の CH4濃度観測を拡充し、ま
た CH4 の放出源や消滅源に関する情報を得
るために、CH4 の炭素同位体比（δ13C）およ
び水素同位体比（δD）の測定手法を確立する。
さらに、これらの手法を実際の大気試料分析
に適用するとともに、対流圏や成層圏で採集
されアーカイブされている大気試料、南極大
陸やグリーンランド氷床上部のフィルンと
呼ばれる通気層から採集した大気試料、およ
び氷床コアに含まれる空気も分析すること
により、過去から現在にわたる濃度と同位体
変動の実態を明らかにする。さらに大気モデ
ルに CH4 に関連する大気化学反応過程を組
み込み、地球規模の CH4循環をシミュレート
することによって、これまでの CH4濃度の経
年変動の原因を明らかにし、今後の CH4濃度
変動の予測に資することができる科学的知
見を得ることを目的とする。 
３．研究の方法 
本研究では、地球規模での大気観測を実施し、
得られたデータを大気モデルでシミュレー
トすることにより、地球表層における CH4
の放出源や吸収源を推定し、地球規模におけ
る CH4 循環を明らかにするいわゆるトップ
ダウン手法を用いる。この手法は、従来から
行われてきた水田や埋め立て地などのさま
ざまな CH4 の放出源にて個々にフラックス
を測定し、それを積み上げて地球規模の CH4
収支を定量化するいわゆるボトムアップ手
法に比べて、はるかに少ない観測でより精度
の高い結果を得ることができる。具体的な方
法は以下の通りである。 
(1) 分析技術の開発および改良 

CH4のδ13C 測定手法は既に開発し実用に供

しているが、フィルン空気や成層圏大気の
分析にも適用できるように試料量を大幅に
減らすための改良を行う。さらに、dD 測定
法を新たに開発する。 

(2) CH4濃度と同位体を組み合わせた CH4放
出源推定法の適用検証 
航空機によって観測されたCH4濃度と同位
体データから、地上観測によって求めた
CH4 放出源の同位体が正しく推定されるこ
とを現実のフィールド観測で検証する。 

(3) 広域観測の実施 
CH4 濃度と同位体の地球規模変動を把握す
るため、グラブサンプリング法を用いた地
上観測をおこなうとともに、船舶や航空機
などの機動力を利用した大気採取を実施す
る。このようにして得られた大気試料の
CH4濃度と同位体の測定を実施する。 

(4) データ解析と大気モデルによるシミュレ
ーション 
大気採取地点近傍の汚染を強く受けたデー

タや分析ミスによる異常データを除去する

ために、統一した基準のデータセレクショ

ンを行い、所定のフォーマットに従った濃

度と同位体のデータセットを作成する。得

られたデータセットを基に地球規模CH4循

環を解析し、その収支の時間・空間変動を

評価する。その際、化学反応モデルから求

められたOH場をCH4の消滅源として与え、

発生源としてはこれまでの研究によって作

成された代表的なシナリオを採用し、CH4

濃度とともに２種類の同位体（δ13C とδD）

の変動を計算に組み込む。 
(5) フィルン空気および氷床コアの分析 
産業革命前から現在に至る大気組成の変動
を再現するために、極域の氷床上部から採
取したフィルン空気や氷床コアから抽出し
た空気の分析を行う。 

 
４．研究成果 
研究の方法に従って研究を実施し、以下のよ
うな成果が得られた。 
(1) 分析技術の開発および改良 
ガスクロマトグラフを新たに購入し、現有の
質量分析計と結合することにより、 少量の
試料空気でもCH4のδDとδ13Cの両方が測定
できるようなシステムを開発した。100ml
の大気試料を用いて繰り返し測定を行い、
δDでは1.0 ‰、δ13Cでは0.03 ‰という世界
のトップレベルと同等ないしそれ以上の精
度を達成することができた。 

(2) CH4濃度と同位体を組み合わせた CH4放
出源推定法の適用確認 
大気中における CH4濃度と同位体から CH4

放出源を同定できることを明らかにするた

めに、広大な湿地が広がり夏季には森林火



災が頻発するアラスカにて航空機観測およ

び地上検証実験を行った。その結果、濃度

と同位体を組み合わせることにより、湿地

から放出される CH4と森林火災起源の CH4

をはっきり区別して同定できることが証明

された。 
(3) 広域観測の実施 

CH4 濃度と同位体の地球規模変動を把握
するため、仙台、南極昭和基地、北極ス
バールバル諸島ニーオルスン基地、中国
内陸部の基地においてグラブサンプリン
グ法を用いた地上観測をおこなうととも
に、日本近海でのフェリー、日本やシベ
リア上空チャーター機および日本—オー
ストラリア間の定期航空機、日本—北米お
よび日本—ニュージーランドの定期船舶
などの機動力を利用した大気採取を実施
した。これら北極から南極までの広域にわ
たる大気試料のCH4濃度および同位体の測
定を行った。その結果、対流圏下部では、
CH4 濃度は北半球高緯度に向かって高く、
南半球ではほぼ均一な緯度分布を示した。
また、δ13C とδD は、北半球高緯度に向か
って低く、南半球ではほぼ均一な緯度分布
を示した。対流圏下部の CH4濃度の季節変
化は夏に低く、冬から春に高くなったが、
δ13C とδD の季節変化は逆に夏に高く、冬
に低くなっていた。対流圏上部の CH4濃度
およびδ13C とδD の季節変化は熱帯と南半
球では対流圏下部とほぼ同期していること、
北半球では対流圏下部で夏季にCH4濃度が
低くなる一方で、対流圏上部では夏季に
CH4 濃度が高くδ13C とδD が低いことがは
じめて明らかになった。同位体と濃度との
関係から、このような北半球の対流圏上部
で夏季に出現する高い CH4濃度は、微生物
起源のCH4放出が寄与していることが示唆
された。 

 (4) データ解析と大気モデルによるシミュ
レーション 
観測から得られた季節変化を大気化学輸送
モデルによりシミュレートした結果、北半
球上部対流圏の夏期の高濃度がインド・東
南アジア・中国からの微生物起源の CH4に
よるものであることが明らかになった。さ
らに、全球の微生物起源、化石燃料起源お
よびバイオマス燃焼起源の CH4 放出の寄
与を求めるために、南北半球に分けたモデ
ルに CH4 濃度と同位体を組み込んだ解析
を行い、それぞれの放出源の寄与が 70、16，
13％であるという結果を得た。この結果は
従来の CH4 放出源を個々に積算するいわ
ゆるボトムアップ手法で求められた結果と
ほぼ一致することが分かった。このように
全く異なった方法にもかかわらず、得られ
た結果が一致したことにより、これらの

CH4 放出源強度比が正しいことが裏付けら
れた。 

(5) フィルン空気および氷床コアの分析 
南極のフィルン空気および氷床コア空気
を用いて過去 250 年間にわたる CH4濃度
と同位体の経年変動を明らかにした。得ら
れたデータを元に、微生物起源、化石燃料
起源およびバイオマス燃焼起源の CH4放
出の時間変化を求めたところ、それぞれの
寄与が 19 世紀後半以降、20 世紀初頭以降、
過去数十年の間に急増したことが示され
た。 
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