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研究成果の概要（和文）：１．AMS14C測定に向けて前処理で必要となる溶存メタンの抽出・濃縮・酸化ラインの製作を
進めた。メタンの酸化効率は、ほぼ100%に近いことが 確認され、実サンプルでの実施が可能となった。アラスカの湖
沼水の全炭酸の14C測定を実施した結果、ツンドラ域のサーモカルスト湖において、直下の凍土層に存在する古い炭素
の寄与を示唆する結果を得た。また、好気的湖水中溶存メタンを常温・暗室において約30日間固定する手法を確立した
。
２．有限要素法による非定常熱伝導解析を行った結果、現在の気温レベルでは永久凍土の融解面は安定しており、通常
の湖水中溶存メタンには永久凍土起源の溶存メタンは存在しないことが示唆された。

研究成果の概要（英文）：1. For the preparation of AMS radiocarbon analsysis of dissolved metahne(DM), the 
methods of extraction, purification, and oxidation of the DM were carried out. The yields of oxidation of 
extracted methane was achieved to 100%, which gives enough amount of carbon from actual samples for 
microscale 14C AMS analysis. Radiocarbon contents of dissolved inorganic carbon(total carbon) in lake 
water in Alaskan thermokarst lakes were measured. The results showed contribution of fossil carbon 
derived from sources of both methane and respired CO2 preserved in permafrost layers under lake floor.
　We established technique to maintain dissolved methane concentrations in an aerobic condition for 
approximately 30 days.
2.As a result of the transient heat transfer analysis by the finite element method, the depth of the 
permafrost table is very stable at the current air temperature level. Thus, it was suggested that 
dissolved methane caused by thaw permafrost does not exist in normal lake waters.

研究分野：熱工学
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１．研究開始当初の背景 
アラスカ、シベリアの北極圏には永久凍土地
帯の存在が認められている。この永久凍土層
の融解に伴い、大量のメタンの発生が促され、
温暖化の正のフィードバック機構が演じら
れるとされているが、その発生量増加率と温
暖化との関連性は明らかにされていない。 
森林火災や温暖化による永久凍土の融解に
伴う大量のメタンの大気への放出が論じら
れている一方、この約十年来（2000 年～）大
気中メタン CH4濃度は殆ど増加せず 2006年の
グローバル平均濃度は誤差範囲（－1 ppb）
とはいえ、前年比初めてマイナスの増加率と
なった（WMO）。これは CO2濃度の増加率が長
年の1.5 ppm/yrから2006年ついに前年比2.0 
ppm/yr まで急増したのと対照的である。大気
中 CO2と CH4とは地球温暖化を論ずる際、常に
正の相関かつ正のフィードバックを示すセ
ットとして提示されてきたが、この十年来の
CH4 の CO2 との非同調的な挙動が何を意味し、
将来どのように推移するのかは IPCC の第 5
次報告書（AR5, 2014）[1]でも明らかにされ
ていない。温暖化に伴う永久凍土の融解、そ
れに伴う大気へのメタンフラックスの増加
という機構は、そのプロセスに関する理解が
不十分なために、全球気候変動予測モデリン
グに組み込まれておらず、今後現地での観測
に基づいて急速に理解を深めることが世界
的課題となっている。 
 
２．研究の目的 
本研究では凍土地帯上の湖沼に着目し湖

水中の溶存メタンおよび近傍の永久凍土の
放射性炭素同位体を利用する加速器質量分
析計による年代測定（AMS14C）から、永久凍
土起源（年代的には湖底堆積層で生成される
メタンより古い）の溶存メタン比率を明らか
にし、永久凍土の融解が湖沼水中溶存メタン
濃度増加（∝大気への拡散メタンフラック
ス）に寄与する程度を定量的に決定する手法
を確立する。そのために先ず湖水中溶存メタ
ンの抽出・濃縮・グラファイト化技術を確立
する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
３. 研究の方法 
3.1 湖水中 DMの AMS14C 年代分析方法 
AMS で 14C 分析を実施するためには、試料を

前処理でガス化（CO2）し、グラファイト化す
る必要がある。国環研所有の AMS では、14C
測定において 10μg C 以上の炭素量が必要と
なるため、①湖沼水からの溶存メタンの抽出
および濃縮、②極微量炭素量での 14C 測定の
ためのグラファイトラインの生成真空ライ
ンの作成を行った。①で用いる真空前処理ラ
インは、湖沼水からの溶存メタンの抽出は、
外径 1/8インチのステンレス配管をベースに
して、マスフローコントローラー、圧力計、
溶存メタン脱気、脱気メタンの活性炭トラッ
プおよび熱脱着、さらにメタンの酸化炉から
なる装置を作成した（図２）。②のグラファ
イトラインに関しては、 Uchida et al. 
2004[5]を基に、電気炉および反応部の圧力
変化をモニタリング出来る様改良を加えた。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

3.2 湖底堆積物および湖水全炭酸 14C 年代 
測定方法 

湖底堆積物の年代測定を行うため、湖が結
氷する 3 月に試料採取を実施した。凍土採取
用のエンジン付コアラーを用いて、2013 年の
3 月にフェアバンクス近郊の 3 つの湖でコア
試料採取を行った。これらを日本に持ち帰り、
分割後凍結乾燥させ、元素分析計で CO2 化し
たのちグラファイト化させ、AMS 測定を実施
した。また、2014年 9 月にアラスカ・ノース
スロープのツンドラにある３つの湖、および
フェアバンクス近郊の湖の合計４カ所で、湖
沼水を採取し、全炭酸の 14C測定を実施した。 
 
3.3 水中溶存メタン濃度 DM の測定方法およ

び固定方法 
 北見市で比較的高濃度の DM が得られる常
盤公園において、1 試料あたり減圧した 127 
mlのバイアル瓶にニードルで約 35 mlの湖水
を採取した。これを一か所から 16 本採取し
たため、分析は採水順位の早い試料と遅い試
料 2 本の組合せとした。ヘッドスペース（窒
素充填）に 40℃一定×20 分でメタンを平衡
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図 1 永久凍土地帯の湖沼とメタンの挙動 

図２ 溶存メタン濃縮装置および酸化装

 



させた後、ヘッドスペースガス 2 ml を水素
炎イオン検出器（FID）付きガスクロマトグ
ラフィー（島津 GC-14B）にインジェクション
した。好気的試料における溶存メタンは塩化
第二水銀 HgCl2を添加して固定した。 
 
3.4 永久凍土の融解解析方法 
 汎用有限要素法ソフト ANSYS ver.13 を用
いて円錐形湖沼とその周辺を含む 2次元軸対
称モデルの非定常熱伝導解析を実行した。上
面に風による線形熱伝達、外周および底面に
は断熱の境界条件とした。気象条件（気温お
よび風速）は北極海沿岸地域を代表してポイ
ント・バロー（Point Barrow 以下 PB と略記）
およびツンドラ内陸を代表してサグワンヒ
ルズ（Sagwon Hills 以下 SH と略記）の近年
10 年間のデータをそれぞれ平均して境界条
件として用いた。気温および熱伝達率は半月
毎に変更し、平均気温が零下の期間には 0.5m
の積雪を付与した。計算ステップは 1 時間と
した。 
 
４．研究成果 
4.1 水中溶存メタンの濃縮・グラファイト化
方法の開発 
溶存メタンの抽出ラインの製作を進め、溶

存メタンの抽出条件、活性炭の吸着・脱着の
条件検討およびメタン酸化条件について検
討を行った。本研究で最も重要であった、抽
出したメタンの酸化ラインについて酸化効
率の確認実験を実施した結果、ほぼ全量が酸
化されることが確認されたため、実サンプル
での実施にめどがついた。また、極微量炭素
での 14C測定が実施出来るよう改良を加えた
グラファイトラインについて条件検討した
結果、50μg C での 14C 測定を 1%程度での測
定誤差で測定が可能なことが確認された。
2015 年 3 月に、溶存メタンの 14C 分析用に、
フェアバンクス近郊の３カ所の湖で、結氷下
にある湖沼水を採取した。溶存メタン濃度分
析の結果、100μg C 以上の炭素が抽出出来る
ことが確認され、これらの 14C 分析を進めて
いる。 
 

4.2 採水試料の DM 固定方法の開発 
海外フィールドにおける DM の抽出・濃縮

は現状の開発装置では当面困難であること
が判明したため。塩化第二水銀 HgCl2 による
常温・暗所にて長期的に保存できる DM 固定 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

法を検討した。その結果 HgCl2 濃度 400 
μmol/L の場合約 30 日間常温暗室にて DM を
固定できた（30 日目は-6％と有意の減少）。
これは一般に推奨される濃度[2]の 2 倍であ
る。より高濃度の HgCl2（=714 μmol/L）で
も効果は同等であった。この結果、例えばア
ラスカで採取したサンプルを日本国内で分
析することが可能になった。 
 
4.3 永久凍土の融解解析 
アラスカ湖沼の DM 観測において、連続的

に永久凍土が存在するツンドラ地帯の湖沼
にもかかわらず、永久凍土の無い欧州北部の
湖沼の DM[3]と同等のレベルであることが分
かった[4]。その原因を明らかにするために、
現在のアラスカ北極圏有限要素法（FEM）に
よる永久凍土の融解解析を実施した。その結
果、初期土壌温度を与えて計算を開始してか
らおよそ 10 年以内に地中温度分布の季節変
動は安定化し、その後は現在の気象条件では
永久凍土が新規には融解しないことが示さ
れた。さらに気温データを年間にわたり＋
1℃ステップ上昇させたところ、やはり 10 年
以内に永久凍土面（permafrost table）は安
定化し、融解深度の増加はごく僅かであるこ
とが示唆された。永久凍土の上の湖沼にもか
かわらず永久凍土の存在しない北極圏の DM
と差異が認められないのは、メタンを大量に
含むとされる永久凍土の融解が近年の気候
変動では極めて限定的であることが原因だ
と考えられる。 
 従って、今後は活発な融解が観測されてい
るサーモカルスト湖 thermokarst lake（凍土
融解湖）などを重点的に観測する必要がある。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図４ 有限要素法によるアラスカツンドラ
の湖沼周辺における永久凍土面の予測（初期
条件：t0=0℃、気象条件：ポイント・バロー）：
湖沼部は 1 月末、周辺部は 8 月末（いずれも
計算開始後 10 年目） 
 破線：気象条件として全期間一律気温を
1 ℃上昇させた場合 
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図３ 溶存メタン(DM)固定結果 

 



4.4 湖底堆積物の年代測定 
湖底堆積物の年代測定結果を図５に示す。

湖底堆積物の見かけの年代は、フェアバンク
ス近郊の Smith Lake で深さ 30cm で 970 yrs 
BP であり、Perch lake と同程度（850 yrs BP）
であった。これに対して、Dimple Lake は他
の２つの湖よりも湖底堆積物の年代は若く、
深さ 68cm で 680 yrs BP であった。 
湖水中の全炭酸の炭素の起源を調べるため
に、14C 測定を実施した。全炭酸の∆14C は、
Dimple Lake では-42.2±2.3‰、Perch lake
で-26.0±2.5‰、フェアバンクス近郊の Ace 
Lake では 37.6±2.3‰であった。全炭酸の起
源は、①大気と交換による CO2②湖底有機物
の分解による CO2③湖底からのメタンの酸化
の 3 つが考えられる。現在、大気 CO2の∆14C
濃度は 45‰程度（Hua et al.2013[7]）であ
ることから、３つ湖とも生成年代の古い炭素
の影響が認められる結果である。特に、ノー
ススロープにある２カ所の湖では、永久凍土
の融解に伴う古い炭素の放出が進んでいる
可能性がある。そこで、全炭酸の起源が①大
気 CO2と②dead C（試料中の 14C が全て放射
性崩壊して 14C が残っていない炭素）の２つ
と仮定し、それぞれの 14C のマスバランスで
２つの全炭酸の起源の割合を計算させた。こ
の結果、Dimple Lake と Perch lake では、
dead C の割合が 7〜8%と推定された。湖底堆
積物の 14C測定結果から堆積速度を計算する
と、Dimple Lakeで 0.73 mm/yr、Perch lake 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図５アラスカで採取した湖底堆積物の生成
年代。Perch Lake および Dimple Lake (アラ
スカ・ノーススロープにある 2 つのサーモカ
ルスト湖)の 14C データは、He et al.2010[6]
から引用した。 

で 0.16 mm/yr、Smith lake 0.27 mm/yr であ
った。これら堆積速度から、dead C が存在す
る深度を推定させた。堆積速度が一定である 
と仮定して計算させると、Dimple Lake で
40.4 m、Perch lake で 8.9 m、Smith lake 12.5 
m の以深に 5 万 5 千年以前に蓄積した炭素が
存在すると推定される。Dead C よりも浅い深
度の永久凍土の融解が進み、これらの層に存
在する古い炭素を起源とする炭素が全炭酸
の起源となる場合には、今回計算された結果 
よりも多くの寄与が認められる。表層の核磁
気 共 鳴 測 定 か ら 、 Fairbanks 近 郊 の
thermokarst lake の直下では、水深が深い湖
ほど直下の永久凍土の融解が進み、水深 8 m
の湖では深さ 22 m まで融解が進んでいると
いう推定結果が発表されている（Parsekian 
et al., 2013[8]）。Dimple lake および Perch 
lake の水深は、8.0 m および 12.6 m である。
これらの湖でも dead C を含む凍土層の融解
が進み、dead C を含め生成年代の古い炭素が
メタンの起源になり得ると予想されるため、
今回構築された方法で、溶存メタンの 14C 測
定結果が期待される。 
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