
 

様式 C-19 

科学研究費補助金研究成果報告書 

平成２３年 ６月 １日現在 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
研究成果の概要（和文）：重要な温室効果気体であるメタンについて、重要な放出源の一つと考

えられているカナダ亜北極域（マニトバ州チャーチル：北緯 58 度、西経 94 度）において、定

期的に大気試料を採取し、メタン濃度とその炭素・水素の安定同位体比（δ13C、δD）の分析を
行うことにより、カナダ亜北極域での δ13C、δDの世界で最初の時系列データを得た。観測され
たデータと CH4濃度データを詳細に解析することによって、チャーチルでのメタン濃度変動に

湿地域起源のメタンが重要な役割を果たしておりことが明らかになった。 
 
 
研究成果の概要（英文）：Atmospheric methane is one of the most important greenhouse 
gases and Canadian sub-Arctic is considered to be an important source region of it.  We 
have maintained systematic air sampling at Churchill (58°N, 94°W) and subsequent 
analyses for stable isotopes of carbon and hydrogen （δ13C、δD） in methane for 4 years.  By 
analyzing their seasonal cycles, it is implied that methane emission from wetland plays an 
important role in the CH4 concentration variation. 
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１．研究開始当初の背景 
 大気中のメタン（CH4）濃度は、産業革命
以降の人間活動の活発化によって急激に増
加してきたことが氷床コア中の気泡分析で
明らかにされており、二酸化炭素（CO2）に
次いで重要な温室効果気体としてその動態
が注目されている。しかしながら、CH4の放

出源が水田を含む湿地域での有機物の嫌気
性分解や反芻動物の腸内発酵から、石炭・天
然ガスの採掘、そして森林・泥炭火災にまで
非常に広範囲に及ぶことから、観測された大
気中 CH4 の濃度変動のみからその変動原因
を解釈することは非常に困難であった。CH4
を構成する炭素と水素の安定同位体比（δ13C、
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δD）は、それぞれの CH4 放出源によって値
が大きく異なっているため、大気中の CH4
濃度と δ13C、δD の同時高精度観測を行うこ
とによって、CH4濃度の変動にどの放出源が
寄与したかに関する情報が得られる。しかし、
CH4 の安定同位体比の分析には高度な技術
が必要であり、かつ大量（δ13C：10L、δD：
100~400L）の大気試料が必要であったため、
これまで系統的な時系列観測を維持してい
る研究機関は極めて限られていた。 
 我々はこれまでに、連続フロー式質量分析
計を用いた CH4の δ13C、δD 分析方法の開発
を行い、少量（約 100cc）の大気試料から従
来方法と同程度の精度で同位体分析が可能
なシステムを実現した。また、南極・昭和基
地と北極ニーオルスン観測拠点（ノルウェ
ー）において、それぞれ 1987 年及び 1991 年
から CH4濃度観測を継続実施しており、近年
の CH4濃度増加の鈍化傾向や、経年変化に見
られる不規則な変動を検出し報告してきた。
さらに、両極域サイトの大気試料を用いて、
CH4の δ13C、δD の高精度観測データを蓄積
しつつあった。 
 
 
２．研究の目的 
 カナダ亜北極域は湿地帯・ツンドラ帯が広
大に広がる領域であり、CH4を大量に放出し
ていると考えられてきた。しかし、アクセス
の困難さや設営的基盤の貧弱さのため、これ
まで系統的な温室効果気体の観測は行われ
ておらず、観測の空白域になっていた。 
 本研究では、カナダ亜北極域において CH4
の δ13C、δD の系統的な観測を行うことによ
り、観測空白域での δ13C、δD の変動を初め
て明らかにする。また、カナダ側研究協力者
から提供を受ける CH4濃度データと δ13C、
δDを用いて、CH4、13CH4（δ13C）、CH3D（δD）
それぞれの収支式を連立させて解くことに
より、観測された CH4濃度変動への各 CH4

放出源グループの寄与を分離して評価する
ことを目的とする。 
 
 
３．研究の方法 
 カナダ側共同研究者が、カナダ・マニトバ
州チャーチル（北緯 58 度、西経 94 度）にお
いて週に 2 度採取した大気試料について、カ
ナダ側での温室効果気体濃度（CO2、CH4、
N2O、SF6）分析終了後に日本に送付する。次
に、我々が独自に開発した連続フロー式ガス
クロマトグラフ質量分析計（国立極地研究所
及び東北大学理学研究科に設置）による CH4
の δ13C、δD分析システムを用いて同位体分
析を行った後、試料容器をカナダ側に返送す
る。更に、大気試料分析と平行して、δ13C、
δD分析の高度化と同位体比標準ガスの整合
性確認実験を実施する。観測された CH4濃度、
δ13C、δD時系列データを用いて、チャーチ
ルにおける CH4濃度の変動原因に関する知
見を得る。 
 
 
４．研究成果 
 2007 年 4 月から 2011 年 3 月までの 4 年間
に観測された、チャーチルにおける CH4濃度
と δ13C、δD の変動を図１に示す。この図か
ら明らかなとおり、CH4濃度、δ13Cは、長期
変化に重畳した明瞭な季節変化を示してい
る。一方の δD については、不明瞭ながらも
夏期に極大となる季節変化が見られる。季節
変化の振幅（peak-to-peak）は、CH4、δ13C、
δDそれぞれ、30-50ppbv、0.5-0.6‰、5-10‰
であった。 

図１ チャーチルで観測された CH4 濃度
（赤）と CH4の δ13C（青）及び δD（緑）の
変動。フーリエ級数、スプライン関数とロー
パスフィルタを用いて計算したベストフィ
ット曲線（実線）と長期変化成分（破線）も
併せて示す。 



 季節変化を詳細に調べるため、2 次までの
フーリエ関数とスムージングスプライン関
数、ローパスフィルタを用いて導出した平均
的な季節変化成分に、平均濃度・平均同位体
比を加えたものを図２に示す。図２には、北
極域のバックグランド大気（放出源領域から
遠く離れて良く混合された大気）観測値とし
て、我々がスバールバル諸島ニーオルスン
（北緯 79度、東経 13度）で観測した平均的
な季節変化も併せて示している。この図から、
チャーチルで観測された CH4濃度は、一年を
通して北極域バックグランド大気（ニーオル
スン）よりも高く、δ13C、δD は低い（同位

体的に軽い）ことが分かる。図３には、各
CH4 放出源グループから大気中に放出され
る CH4の δ13C、δD値（文献値）を示す。こ
の図から分かるとおり、大気中 CH4の δ13C、
δD よりも同位体的に軽い CH4放出源は湿地
（有機物の嫌気性分解）のみであるため、チ
ャーチルでの CH4 濃度変動には湿地起源の
CH4 が大きな役割を果たしておりことが分
かる。また、チャーチルにおける CH4濃度の
極小値、及び δ13C、δD の極大値は、ニーオ
ルスンと比較して約 1ヶ月早く出現しており、
それぞれの振幅も小さくなっている。 
 CH4濃度の季節変化について、それぞれの
CH4放出源グループ（湿地、化石燃料、森林
火災）の寄与を調べるため、図１に示した各
放出源の δ13C、δD 値と図３に示した平均的
な季節変化を用いて CH4、13CH4（δ13C）、
CH3D（δD）それぞれについて収支式を立て、
大気中の CH4が OH ラジカルと反応して消
滅する量も考慮して、三変数一次連立方程式
を解いた。このようにして求められたチャー
チルとニーオルスンにおける各 CH4 放出源
からの放出量の季節変化を図４に示す。図４
から、チャーチルでは 6-9 月に湿地起源の
CH4 の影響が大きいこと、化石燃料起源の
CH4は初冬に大きな影響を与えること、そし
て森林火災起源 CH4 には顕著な季節変化が
見られないことが分かる。ニーオルスンにお
ける各 CH4 放出源の影響の季節変化と比較

 

森林火災 
化石燃料 

現在の大気 

図３ 各放出源から大気中へ放出される
CH4の δ13C、δD 値と、現在の大気中 CH4
の同位体比（CH4 消滅反応による同位体比
の変化を補正したもの） 

  MONTH 

図２ チャーチル（CHL：白丸）とスバル
バール諸島ニーオルスン（NAL:黒丸）で観
測された CH4濃度（a）と CH4の δ13C（b）
及び δD（c）の平均的な季節変化。 
 

  MONTH 

図 4 チャーチル(a)とニーオルスン（b）で
観測された CH4濃度の季節変化に対する各
CH4 放出源グループの寄与の推定値。放出
源グループとして、湿地：BIO（青）、化石
燃料：FF（赤）、森林火災：BB（緑）を考
慮した。OH ラジカルとの反応による消滅
量推定値は黒線で示す。 

(a) 

(b) 

(a) 

(b) 

(c) 

湿地・ 
嫌気性分解 



すると、チャーチルでの湿地起源 CH4の影響
はニーオルスンよりも約１ヶ月早く、量も多
くなっている。これは、チャーチルでの湿地
起源 CH4 の影響がニーオルスンより大きい
こと、そして、北極域よりも低緯度にあるチ
ャーチルではより早く湿地からの CH4 放出
が始まるためと考えられる。一方、ニーオル
スンでは、9月にもある程度の湿地起源 CH4
の影響が見られるが、これは北半球高緯度域
での湿地凍結時に土壌から大気へ押し出さ
れる CH4の影響を受けている可能性もある。 
 世界各地の地上観測所で観測されている
バックグランド大気中の CH4 濃度は、
2000-2006年にはほとんど増加が止まってい
たが、2007 年以降、再度濃度増加が観測さ
れている。しかしながら、本研究で観測され
たチャーチルでの 2007年以降の CH4濃度に
は増加傾向は見られない（図１）。これは、
我々の観測が全球で CH4 濃度が急増した
2007 年に開始されたこと、及びデータ長が
まだ４年間しかないことが原因として考え
られる。2007年の δ13C 値がその後と比較し
て小さい（同位体的に軽い）ことから、チャ
ーチルにおいても 2007 年に湿地域から大量
に放出された CH4 の影響を受けている可能
性がある。 
 
 CH4 の安定同位体比の高精度時系列観測
を実施し、CH4放出源の変動に関する知見を
得るという研究を実施しているのは、国内で
は我々の研究グループのみであり、海外でも
他に数グループからの報告例があるにすぎ
ない。また、CH4同位体比データは、現在開
発が進められている全球 CH4 循環モデルの
検証を行う上で、非常に強力な拘束条件とな
る。 
 今後起こりうる気候変化に対するメタン
循環の応答・変動を検出するために、また、
今後 CH4 循環モデルを用いた逆計算によっ
て CH4放出源分布と変動を求めるためにも、
本観測的研究を長期にわたって継続する必
要がある。更に、他に観測例のないカナダ亜
北極域での観測データは非常に貴重なもの
であり、カナダ側研究協力者も観測の継続を
強く求めている。 
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