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研究成果の概要（和文）：南極ＹＭ８５地点と北極の NGRIP 観測拠点において採取されたフィル

ン空気のアーカイブサンプルを用いて、それぞれのフィルン空気の温室効果気体の分析を実施

した。ＹＭ８５地点では、深度７０メートル付近における二酸化炭素とメタン濃度が、およそ

304ppm、970ppb と極めて低く、1920 年代の空気であるものと推定された。さらに、メタン
の炭素同位体比と水素同位体比を分析し、メタンの濃度とその同位体比の大気変動の逆推定に

より、過去１００年間では、バイオマスマス・バーニングに伴うメタンの放出が重要であるこ

とが判明した。また、フィルン空気成分を支配する重力分離効果や年代分布の概念が、成層圏

大気中の成分に起こる現象に類似しており、同様の解析手法が適用できる可能性が示唆された。 
 
研究成果の概要（英文）：Air	
 samples	
 were	
 collected	
 from	
 different	
 depths	
 of	
 the	
 firn	
 layer	
 
at	
 YM85,	
 Antarctica,	
 and	
 NGRIP,	
 Greenland,	
 respectively,	
 and	
 analyzed	
 for	
 CO2	
 and	
 CH4	
 
concentrations	
 and	
 their	
 isotopic	
 ratios.	
 	
 The	
 CO2	
 and	
 CH4	
 concentrations	
 at	
 70	
 m	
 depth	
 
at	
 YM85	
 are	
 304	
 ppm	
 and	
 970	
 ppb,	
 respectively.	
 Their	
 effective	
 age	
 was	
 estimated	
 to	
 be	
 
about	
 90	
 years	
 by	
 using	
 a	
 one-dimensional	
 numerical	
 model.	
 	
 The	
 vertical	
 distribution	
 
of	
 CH4	
 concentration	
 in	
 the	
 firn	
 layer	
 can	
 be	
 reconstructed	
 by	
 a	
 linear	
 combination	
 of	
 
the	
 age	
 distribution	
 functions	
 weighted	
 by	
 the	
 atmospheric	
 CH4	
 concentrations	
 in	
 the	
 past.	
 	
 
Therefore,	
 the	
 most	
 plausible	
 past	
 atmospheric	
 record	
 of	
 CH4	
 can	
 be	
 derived	
 iteratively	
 
so	
 that	
 its	
 observed	
 profile	
 in	
 the	
 firn	
 layer	
 was	
 reproduced	
 well.	
 	
 Same	
 method	
 was	
 also	
 
applied	
 to 	
 the 	
 reconstructions 	
 of 	
 carbon 	
 and 	
 hydrogen 	
 isotopic 	
 ratios. 	
 Temporal	
 
variations	
 of	
 atmospheric	
 CH4	
 budget	
 was	
 calculated	
 from	
 the	
 atmospheric	
 histories	
 of	
 
concentration	
 and	
 its	
 carbon	
 and	
 hydrogen	
 isotopic	
 ratios.	
 	
 This	
 result	
 shows	
 that	
 the	
 
CH4	
 emission	
 from	
 biomass	
 burning	
 would	
 be	
 important	
 during	
 last	
 100	
 years.	
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１．研究開始当初の背景 
地球温暖化の原因物質である二酸化炭素
（CO2）やメタン（CH4）などの温室効果気
体が、人類の活動に伴って過去数百年間にわ
たって増加してきたことは、極域の氷コア解
析による過去の大気変動の推定と、直接的な
大 気 観 測 に よ っ て 知 ら れ て い る
（IPCC,2001）。その中でも、過去１００年
間の期間は、様々な温室効果気体が最も劇的
に増加した時代であると考えられている。こ
の急激な変化に伴って、大気—海洋—生物圏
間の炭素循環や、主に陸域の発生源と大気中
での化学反応消滅過程によって駆動される
メタン循環などが大きく変化してきたこと
が予想される。したがって、将来の地球表層
における温室効果気体の循環を予測する上
で、過去１００年間にどのような変化があっ
たのかを正確に把握することが極めて重要
となる。これまで行われてきた様々な温室効
果気体の研究によって、その循環の解明が進
みつつあるが、それらの研究の対象はほとん
どが過去１０年から２０年程度の期間であ
り、それ以前の時代の温室効果気体の循環に
ついては、未解明の部分が多い。その理由は、
この期間の大気中の成分の変遷についての
情報が、非常に乏しいためである。これまで
継続されてきた大気の直接的な観測は、最も
長いレコードをもつマウナロアでの CO2 観
測でも過去５０年間程度に限定されており
（Keeling et al.、1995）、その他のほとんど
の大気成分モニタリングは過去２０年間程
度の歴史しかない。他方、過去の大気を調べ
る手段の一つとして、極域の氷をボーリング
して採取される氷コアからそれに含まれる
気泡を取り出し、その解析によって過去の大
気中の温室効果気体の変動を推定する方法
がある。しかし、一般に氷床コア解析の時間
分解能は非常に粗く、しかも得られる過去の
空気量が極めて少量であるため、分析項目も
分析精度も限られている。したがって、およ
そ過去２０年前から１００年前までの期間
は、その重要性の大きさに反して、温室効果
気体研究の空白期間になっており、研究例は
極めて少ない。この空白期間を埋める研究手
段として注目されているのがフィルン空気
の解析である。フィルンとは極域の雪氷の表
面から深さ約１００mまでの、通気性がある
層を指し、深度に応じて最大百数十年程度前
までの過去の空気が大量に保存されている。
このフィルン空気は、特殊な空気採取装置を
用いて雪の中から空気を吸引することによ
って採取されるもので、これまでにスイス・
ベルン大学、アメリカ・スクリップス研究所

などがフィルン空気採取を実施し、幾つかの
大気成分について成果を挙げている（例えば、
Battle et al., 1996）。国内では、国立極地研
究所と東北大学、宮城教育大学を中心とした
研究グループが、これまでに北極グリーンラ
ンドおよび南極において空気採取を実施し
ており、申請者を中心として南極における過
去３０年間の CO2 の炭素同位体比の変動を
明らかにしている(Sugawara et al., 2003)。
しかし、採取されたフィルン空気の解析は一
部しか行われておらず、特に技術的に測定が
難しい同位体組成については前述の申請者
による研究以外は行われていない。本研究で
は、この保管されているフィルン空気を総合
的に解析することにより、過去１００年間の
温室効果気体の変動を明らかにすると同時
に、その結果を基に過去１００年間の温室効
果気体の循環の解明を目指す。 
 
２．研究の目的 
本研究が期間内に明らかにしようとするこ
とは、第一に、南極と北極の両方のフィルン
空気サンプルを用いて、主要な温室効果気体
である CO2、CH４の各成分濃度、およびそれ
らの各同位体比を全て解析し、過去１００年
間の両極域における大気中の変遷を明らか
にすること、第二に、サンプル解析によって
得られた濃度と同位体比の結果を炭素循環
モデルや大気化学輸送モデルの束縛条件と
して用い、過去１００年間の炭素収支、メタ
ン収支を推定することである。雪の中に閉ざ
されていた過去の空気を用いて、過去１００
年間に大気中で起こっていた変動を調べる
研究は、国内では他に行われていない、特色
ある研究分野である。さらに、本研究におい
て特に独創的な点は、北極グリーンランド氷
床と南極氷床の両方で採取されたフィルン
空気を解析することで、過去１００年間の温
室効果気体の南北両半球の相違を明らかに
し、半球スケールでの循環を解明する点であ
る。これまでに海外で行われている研究では、
南極と北極のどちらか一方のみのフィルン
空気を用いた研究しか行われていなかった
ため、グローバルな収支を明らかにすること
は困難であった。本研究によって過去１００
年間の南北差が明らかになれば、この期間に
CO2 や CH4 のソース／シンクがどのように
南北に分布していたかを明らかにすること
が可能となる。 
３．研究の方法 
はじめに、非分散型赤外分析計を改良するこ
とにより、フィルン空気の高精度 CO2濃度分
析を行った。また、CH4濃度、および N2O、SF6



 

 

の各濃度は、現有の水素フレームイオン化検
出器および電子捕獲検出器を搭載したガス
クロマトグラフによって分析した。これらの
分析では、過去の低い大気濃度に対応した新
たな標準ガスを整備する必要がある。また、
フィルン空気は貴重であるため、分析に用い
るサンプル量をできるだけ小さくする必要
がある。通常のガスクロマトグラフ分析では、
上記の成分を全て分析するために最低でも
１００ｃｃのサンプル量が必要であるが、本
研究では１０ｃｃでの分析を行った。少量で
効率よく使用するために、ロータリーバルブ
を用いた新しいガス導入系を製作し、各分析
計をデッドボリュームの無い配管で接続し
て自動分析を実施した。	
 
CO2の炭素同位体比を計測するために、フィル
ン空気から純粋な CO2のみをクライオジェニ
ック法を用いて精製した。このために必要な
エクストラクションシステムを、液体窒素デ
ュワー、ガラス配管、ロータリーポンプ、バ
ルブなどを用いて新たに製作し、精製したCO2
サンプルの同位体比は、炭素同位体分析に実
績のある東北大学の協力を得て、質量分析計
を用いて決定した。	
 
ガス分析と平行して、それぞれのフィルンに
おいて生ずる重力分離、熱拡散、気泡隔絶な
どの素過程を取り入れた現実的な拡散数値
モデルを開発した。特にフィルン空気の拡散
係数の決定が最も重要であるため、比較的長
期間について実際の大気の観測が実施され
ている CO2濃度を用いて、拡散係数をインバ
ージョン法によって推定した。ただし、過去
数百年間にフィルンの物理構造の変化があ
る場合には、上記のインバージョン法は適用
できない。この場合には、動的な圧密過程を
考慮した拡散モデルを用いて拡散係数を推
定した。	
 
	
 
４．研究成果	
 
南極や北極のフィルン空気を用いた空気の
解析によって、過去の大気中における温室効
果気体の変動を明らかにするために、特に微
少量のフィルン空気による高精度分析法の
開発を進めた。微量気体成分の高精度分析に
ついて実績のある東北大・大気海洋センター
との共同研究により、わずか数 cc のサンプ
ル量だけを用いて、二酸化炭素、メタン、一
酸化二窒素の各濃度について、それぞれ
0.3ppm、1.4ppb、1.1ppb の繰り返し再現性を
実現した。数十 cc から数百 cc のサンプル量
を必要とする従来の分析方法に比べると、再
現性の点ではわずかに劣っているものの、フ
ィルン空気の濃度分析のためには、十分な精
度を確保しており、また格段にサンプル量を
減らすことができる点で極めて大きなメリ
ットを持つ。さらに、過去１００年間にわた
る大気中成分の濃度変遷に対応した、ワイド

レンジの分析作業用標準ガスを整備し、第一
次標準ガスによるキャリブレーションによ
って、既存の濃度スケールとの整合性を確保
した。この分析システムを用いて、南極 YM85
地点において２００２年に採集されたフィ
ルン空気の分析を実施した。その結果、深度
７０メートル付近における二酸化炭素とメ
タン濃度が、およそ 304ppm、970ppb と極め
て低く、1920 年代の空気であるものと推定さ
れた。同様の分析を北極の NGRIP 観測拠点に
おいて採取されたフィルン空気のアーカイ
ブサンプルについても実施した。YM85 地点に
ついて、従来のフィルン拡散モデルによる計
算では、測定した濃度の深度分布を再現する
ことが不可能であった。この現象は、過去に
実施されているフィルン空気の研究では考
慮されていなかったフィルン圧密過程の非
定常効果によるものであることが判った。そ
こで、従来のフィルン空気拡散モデルを、涵
養量の時間変化を含むダイナミック圧密モ
デルとカップリングさせて、新たなフィルン
数値モデルを構築した。雪氷物理の研究を進
めている国立極地研究所の雪氷研究グルー
プと協力し、フィルンの密度分布データを用
いて、ダイナミック圧密モデルの妥当性を検
討した。さらに、二酸化炭素の炭素同位体比
に対して、同様のカップリングモデルを適用
し、同位体比に対する重力分離と分子拡散の
効果を計算によって推定した。分子量の違い
による拡散係数の違いに起因する効果は、深
度６５m付近で最大となり、補正量は 0.15 パ
ーミルとなった。観測された炭素同位体比を、
重力分離と分子拡散の効果について補正し、
さらに二酸化炭素濃度の有効年代を時間軸
にとることで、最終的に南極における過去１
００年の炭素同位体比の変遷を導出するこ
とに成功した。	
 
さらに、メタン濃度とその炭素および水素同
位体比についても計測し、数値モデルによる
計算を行った。観測された濃度と同位体比の
鉛直分布が再現できるような、過去１００年
間の大気中の濃度と同位体比の変遷を推定
した。大気中のメタン濃度の過去の変遷は、
反復法を用いた計算によって推定した。一方、
同位体比の変遷の推定は、仮定しているフィ
ルンの内部の分子拡散係数のわずかな不確
定性が、反復法による推定結果に大きく誤差
伝播するために、困難であることが判明した。
したがって、過去の大気中の同位体比の変遷
については、現実的な発生源の推定値をもと
にして、可能性のある多数のシナリオを作成
し、観測された鉛直分布をより良く再現する
ものを解とした。これらのメタンの濃度とそ
の同位体比の大気変動の逆推定により、過去
１００年間では、バイオマスマス・バーニン
グに伴うメタンの放出が重要であることが
判明した。また、成層圏大気中の重力分離現



 

 

象とフィルン空気における重力分離との間
に類似性があることがわかり、成層圏大気中
の二酸化炭素の炭素同位体比の変動につい
て、フィルン空気における重力分離の理論が
適用できることがわかった。このことから、
重力分離がフィルン空気の平均年代に及ぼ
す影響の評価にとって、成層圏大気の年代の
評価方法が役立つものと期待された。この成
果を第８回二酸化炭素国際会議において発
表した。	
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