
名古屋市域における大気中メタン発生源の推定

森泉 純 ･永峰康一郎 ･飯田孝夫 ･池辺幸正 (名古屋大学工学部原子核工学科)

1. はじめに

メタン (CH4) は大気中に存在する微量成分 (世界平均で 1.8ppmv 弱)であるが強い

赤外線吸収物質であり､水 (H20) ･二酸化炭素 (CO 2) に次ぐ温室効果気体として知ら

れている｡その大気中濃度は年率 1%弱で増加傾向にあり､二酸化炭素とともに温暖化へ

の寄与が危倶されている｡この増加を抑制するために､大気中メタンの生成 ･消滅等の動

態を解明するべく研究が行われている｡温室効果ガスなど環境中に存在する物質の動態を

解明するためには､その物質に含まれている元素の同位体比に着目することが一つめ有効

な方法であり､数多くの研究で同位体比の測定が行われている｡大気中メタンの動態解明

にも同様の手法が適用できる｡

本研究は大気中メタンの炭素同位体比を測定することによって､その動態を解明する

ことを目的としている｡名古屋市内にて採取した大気に含まれるメタンの炭素同位体比を

測定し､名古屋市域の大気中メタンに影響を与えているメタン発生源について考察した｡

2.大気中メタンの炭素同位体比

大気中メタンは湿地 ･水田 ･反窮動物 ･天然ガス ･バイオマス燃焼 ･埋立地など主に地

表から発生する｡その発生源の種類

によって炭素同位体比に差異がある

こと､また主な消滅機構である大気

中OHラジカルや土壌による酸化に

おける同位体分別によって同位体比

が変化することが明らかになってい

る｡大気中メタンの炭素同位体比は

これら発生源や消滅機構を反映する｡

大気中のメタン濃度はごく微量で

あるが､比較的存在比の大きい13C

については多くの測定 ･解析例があ

る｡大気中メタンの∂ 13C値の世界平

均は-47.2‰(Quayeta1.,1991)程

度である｡これに対 しFig.1に示す
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ように､メタン生成に微生物が関与する湿地､水田､反萄動物などの発生振からは6 13C

値が-60‰程度と比較的13Cが少ない ｢軽い｣メタンが放出され､バイオマス燃焼や天然

ガスなどメタン生成が微生物でなく熱的に行われる発生源からは∂L3C値が-40‰程度と

13Cが多い ｢重い｣メタンが放出される傾向がある｡

14C については､その存在比が極端に小さいことと大気中メタンが微量であることから

測定が難しく､14C を用いた解析例は多くない｡14C は半減期5730年の放射性核種で､宇

宙線と上層大気の相互作用で生成される｡そのため､永く地下に封じられ大気と隔絶され

た天然ガスなどいわゆる化石起渡と呼ばれる発生源からのメタンぱ 4Cを全く含まない.

これは安定同位体の13Cにはない特徴であり､大気中メタンの動態を知る上で有用である.

3. 名古屋市域における大気中メタン

Flg.2に示した名古屋市内の観測地点における大気中メタン濃度はFig.3のような日変動

を示す｡Fig.3の最下段は名古屋大学で観測した大気中222Rn濃度の日変動である.メタン

濃度の日変動は222Rn濃度の日変動と良く似ていおり､日によるピークの大小の違いも良

く対応している.大気中222Rnは地表の至る所から発生し､222知 1は希ガスであるため化学

反応性は低い｡222Rnは放射性核種であるが､半減期は3.8dと日変動pの周期に比べると十

分長く､放射壊変の日変動への影響は小さいと考えられる｡一方大気中メタンも地表より

放出され､対流圏での滞留時間は約10年と化学反応性は低い｡よって両者の大気中での

挙動は類似しており､類似した日変動を示すと考えられる｡

大気中222Rn濃度の日変動は主に大気の安定性などの局地的な気象条件で説明できる｡

また主に観測地点の周辺40km以内から発生した222Rnが濃度日変動に寄与することが計

算機によるシミュレーションで示されている(Sakashitaeta1.,1994)｡大気中メタンと

222Rhの挙動の類似性から､大気中メタンの日変動も局地的な気象の影響を受けること､

日変動に寄与する成分は観測地点の周辺の地域から発生したことの2点が考えられる｡従っ

て日変動により濃度の上昇した大気中のメタンの炭素同位体比は､観測地点周辺地域の発

生源から放出されるメタンの炭素同位体比を反映すると考えられる｡

4.試料採取および炭素同位体比測定

Fig.2に示したメタン濃度測定地点のうち､東桜 (名古屋市東区東桜2丁目10番地)お

よび富田 (名古屋市中川区春田3丁目215番地)にて､ダイヤフラムポンプを用いて大気

約1m3をテドラ-バッグに採取した｡東桜は名古屋市街坤の中心部に位置し､周辺はビル

などの建築物が占めている｡一方富田は郊外に位置し､周囲には住宅と水田が混在してい

る｡また木曽川に沿った水田地帯に近い｡日変動により大気中メタン濃度の上昇した大気
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と濃度の低下した大気を採取するために､採取は日の出前と正午過ぎに行った｡

試料中メタンはその濃度を測定した後に森泉 ･他(1993,1994)に示した装置を用いて分

離､精製して二酸化炭素に変換し､北川 ･他 (1991)､Kitagawaetal.(1993)の方法で

グラファイ ト化して名古屋大学年代測定資料研究センターのタンデ トロン加速器質量分析

計で14C/13C同位体比を測定した.また二酸化炭素化した試料の一部はそのまま同センター

のFinn短anMAT252質量分析計で∂13C値を測定した｡

タンデトロン加速器質量分析計で測定されるのは

(1)

である｡ここで(14C/13C)sa,rDbは試料の､(14C/13C)st｡｡dzq｡は標準物質のL4Cと13Cの計数の比

である｡14C濃度は試料と標準物質の13C/12Cをそれぞれの∂13C値から換算､(14C/

13C)sanWl｡､(14C/13C)st｡｡da,｡に掛け合わせて14C/12Cの比に換算した｡更に測定に使用した標

準物質はNBSシュウ酸(New)であったので､標準試料の14C/12Cは国際的な標準である､

♂13Cニー19‰に規格化したNBSシュウ酸(Old)の1950年当時の14C/12Cの95%､に換算した

(小田,1994;StuiverandPolach,1977;Stuiver,1983)｡本研究は14C年代測定を目的

としていないので､試料の613C値を-25‰に規格化する操作は行わなかった.換算式を

以下に示す｡

(14C/12C)smple_D(I.813csmpL/lCKX))(1.813cNeJlα泊)

(14C/12C)S,andb,a-▲t o･7459×0･9752Xexp(町 -1950))
(2)

ここで人は 4Cの崩壊定数ln2/5730[y~']､Tは測定年[yA･D･]､613c sam｡1｡､613cN｡Wはそ

れぞれ試料､NBSシュウ酸(New)の ∂13C値[‰]で､ ∂13cN｡Wニー17.8‰ とした｡(14C/

12C)stan｡ar｡は国際標準であるO

試料中メタン濃度､14C濃度の誤差は繰 り返し測定の平均値の誤差､すなわちばらつき

の標準偏差(lo)を測定の繰り返し数の平方根で割った値で､613C値の誤差は0.1‰以下

とした｡

5. 結果と考察

1993年11月から12月にかけて東桜において採取した大気中メタンの14C濃度および∂

13C値と大気中メタン濃度の関係をそれぞれFig.4,Fig.5に示す｡大気中メタン濃度の増加
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にともない､メタンの14C濃度が減少する傾向が見られた｡これは東桜における大気中メ

タンの日変動に寄与するメタン発生源から14Cに乏しいメタンが放出されて､大気中メタ

ンの14Cを稀釈したことを示す｡一方､メタンの∂13C値は濃度が増加すると若干大きくな

るように見られるが､大きく変化しなかった｡東桜の周辺地域から発生するメタンは平均

すると大気中メタンに近い､または若干大きな ∂ 13C値であったことを示す｡冬期である

ことを考えると､微生物によるメタン生成は盛んでなく､従って東桜の周辺地域から発生

するメタンは発生に微生物の関与しない ｢重い｣メタンが主であると推測される｡以上の

結果から､都市域の東桜の周辺地域では､冬期､熱起源の天然ガスのような化石起源メタ

ンの放出がメタン発生に大きく寄与していると考えられる｡

1994年7月から8月にかけて富田において採取した大気中メタンの14C濃度および∂13C

値と大気中メタン濃度の関係をそれぞれFig.6,Fig.7に示す｡上記の冬期の東桜とは対照

的に､大気中メタン濃度の上昇にともない14C濃度は変化せず､∂13C値は小さくなる傾向

が見られた｡これは富田の周辺地域でmodernで ∂13C値の小さな ｢軽い｣メタンが発生

したことを示す｡このようなメタンは微生物が現在の炭素を取り込んで生成される｡試料

の採取時期と富田周辺の土地利用を考慮すると､富田周辺地域でのメタン発生には水田が

大きく寄与していると考えられる｡

大気中メタン濃度の日変動による炭素同位体比の変化が､地域的なメタン発生源の特徴

を反映することが確認された｡今後は定量的な解析や､大気拡散等による大気の輸送を考

慮した解析を試みたい｡
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EstimationofSourcesofAtmosphericMethaneinNagoya

JunMoriizumi,KoichiroNagamine,TakaoIidaandYukimasaIkebe

Dept.ofNuclearEnglneenng,SchoolofEngineenng,NagoyaUniverslty

(Furo-cho,Chikusa-ku,Nagoya,464-01,Japan)

Methane(CHJisoneoftracec.omponentsoftheatmosphere(l･7-1･8ppmv),
andtheincreaseofitsconcentrationlSSuggestedtocontributetoglobalwarmlng.

ThediumalvariationinatmosphericCH.concentrationinNagoyaissimilartothat

inatmospheric222Rn,whichisalsooneoftracecomponentsintheatmosphere･A
numericalsimulationshowsthatthe222Rnwhichcontributestothediumalvariation

ismainlyorlglnatedfromlocalareawithinseveraltenkilometers･Radon-222isa

radioactiveandinertgas,anditisreleasedfrom thegroundtotheatmosphere･

Methaneisalsolesschemicallyreactiveandemittedfromsourcesovertheground

suchaswetenvironments,ruminants,biomassbumlngandnaturalgasetc･Forthe

similarityofthefeaturesandthediurnalvariationbetweenCH.and222Rnconcentrations

intheatmosphere,itissuggestedthatthediumalvariationcomponentofCH4isalso
orlglnatedfroml∝alarea･

CarbonisotopICratiosgiveuSusefulinformationontheorlglnandbehaviorof

atmosphericCH4･ThechangeincarbonisotoplCCOmpOSitionofatmosphericCH4
whichaccompaniesthediumalvariationinCH.concentrationmustbereflectedby

carbonisotopicfeaturesofCH4sourcesinthelocalarea･Wecollectedairsamplesat

twositesinNagoyaCity'andmeasured14ccontentand813cofCH4inthem･In
winter,atHigasbi-Sakurawhichisloαtedinurbanarea,aninversecorrelationwas

recognizedbetweenconcentrationand14ccontentofCH4,but813cwasalmostconstant･
Thissuggeststhat14cdepletedfossilCH.suchasnaturalgasisreleasedfroml∝al

areaaroundHigashi-Sakura･Insurrmler,atTomidalocatedinsuburb,aninverse

correlationwasrecognizedbetweenconcentrationand813cofCH4,but14ccontent
wasalmostconstant.ThisimpliesthatCH.producedbiologicallyfrommoderncarbon

contributestodiurnalvariationinCH4COnCentrationatTo血da･ThisCH4isconsidered
tobeemittedfromwateredricepaddiesinlocalareaaroundTomida.
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