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1.はじめに

大気中の二酸化炭素 (CO 2) は年々増加する傾向にあり,近年,地球温暖化問題がク

ローズアップされるなかで,温室効果ガスの代表であるC02の動態を知ることは,地球

環境の変化を考える上で不可欠である.また,森林によるCO2吸収を理解するは,実効
的な地球温暖化防止の対策を講じるためにも強く求められている.都市においては人間

活動により非常に大量のC02の放出があり,都市域の森林は人為起源 C02の影響を強く
受ける特異的なフィール ドとして注目される.

森林内部の CO2循環を知ることにより,森林に対する人間活動や生物活動の関わりを

把握できる.著者らは,名古屋大学構内の二次林内に設置されたタワーでの林内大気 C02
の濃度 ･813C観測を 1998年3月より開始した.その結果は,光合成や呼吸といった生

物活動よりも人間活動によるインパクトが非常に強いことを示していた.そこで,第一

に人為起源 C02の影響を把握することとし,多くのエンドメンバーが存在する状態での
観測結果の解析が困難であることから,光合成の寄与の低い冬期に行った観測時に採取

した試料についての 14C 濃度測定を行った.その結果から,都市域の森林における人為

起源と生物起源のC0 2の寄与を見積もり,冬期における都市森林へのC0 2の供給過程を
推定した.

2.冬期における大気中の二酸化炭素の濃度 ･同位体比

2-1.サンプリングと試料処理

試料のサンプリングは,名古屋大学東山キャンパス (名古屋市東部)内の落葉広葉樹

を主体とする林内に設置されたタワー (図 1:A地点)とそこから600m ほど南南西へ

向かった地点にある中京テレビ放送の商業用タワー (図 1:B地点)の2地点で,1998

年2月9日に行った.サンプリング高度は 85m (中京テレビ) ･23.75m･21.00m ･

19.00m･14.75m･9.10m｡5.60m･1.55m (大学構内の二次林)の7高度で,サンプリ

ング時間は中京テレビタワーでは0･6･9･12.15｡18･24時で,二次林では,〇･3･
6･8･10･12･14･16･18･21･24時である.

大気はタイヤフラムポンプを用いて吸引し,10リットルのテ ドラーバックに捕集した.
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サンプリング直後にCO2濃度を NDIR(L卜6262)により測定したのち,大気試料を真空

ラインへ導入して冷媒を用いてC02を分離し,ガラス管に封入して保存した･

813Cをガス型の質量分析計 (FinniganMAT-252)により測定した (青木,1997).

813C測定時のリフ7レンスガスには,名古屋大学構内の観測タワーにおいてサンプリン

グした大気から分離した C02を用い,その同位体比は NBS-19を用いて決定し,PDB

表記した (Craig,1957).また,N20の濃度測定は行っていないため,リファレンス
ガスの値に0.2‰の補正を行っている(MookandJongsma,1987).また,林冠直上と中

京テレビタワーでサンプリングした試料については,813Cに加えて 14Cの測定を行った.

なお,中京テレビタワーの14C測定用は20リットルのアルミバックへサンプリングした.

14C測定用 C02から,水素還元法によりグラファイトターゲットを調製し (Kitagawaet
a/.,1993),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に

て測定した (Nakamuraera人,1985).14C測定用のスタンダードには試料と同様の手

法で調整した NISTシュウ酸を用い,A14C表記した (StuiverandPolach,1977).

2-2.測定結果

名古屋大学構内のタワーと中京テレビタワーにおける観測結果を図2へ示す.測定値

全体では,都市大気 C02はバックグラウンド大気と比較して,濃度が高くて同位体比が

低い結果が得られた.△14Cがバックグラウンドと比較して低い値を示しており,都市大

気の濃度上昇が化石燃料の消費によるC02の付加が原因となっていることがわかる.I

般に,大気C02の濃度は夜間に上昇し,昼間に減少することが報告されている(lnoueand
Sugimura,1984;AikawaetaI.,1995).本研究の測定結果も同様のEl変動を示して

いる.また,林冠と林床の濃度差が夜に大きく,813C･△14Cは濃度の変動とは逆相関の

関係にあり,相関係数は10.96 (813C)と-0.95(A14C)である.大きな濃度上昇が観測

された8時と9時の値は,通勤時の渋滞による人為起源 C0 2の放出が原因と考えられる

(AikawaefaL 1995).これは,同時刻の△14Cが著しく低下していることとも矛盾

しない.

3.冬期の大気に占める人為起源 ｡生物起源二酸化炭素の寄与

3-1.人為起源 ･生物起源二酸化炭

本研究では冬期における観測であることから光合成の大気 CO2動態に対する影響は非

常に小さいものと考えられる (Sirisampan,1999).従って,観測したC0 2はバックグ

ラウンドに人為起源と生物起源のCO2放出が加算されたものであると考えられ,式 (1)
のように3成分のガス混合で示すことができる.これにより,それぞれの寄与を見積も
ることができる.

lM*CM=lA*CA+lF*(CM-CA)*f+JB*(CM-CA)*(l-f) (1)
tは同位体比をCは濃度を,Mは試料,Aはバックグラウンド大気,Bは生物起源,Fは

人為起源の C02をそれぞれ示している.fは,大気 C02の日変動量に対して占める化石

燃料起源 C02の割合である･この式から人為起源と生物起源のC02の寄与を見積もるた
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めには,それぞれのリザーバーのもつ同位体比 (813C･A14C)を把握する必要がある.

バックグラウンドについては世界各地で測定が行われており,化石燃料起源 C0 2の A'4C

は理論上-1000‰とできることから,生物起源 C02の 813C･A14C と化石燃料起源 C02

の 813Cを求めることにより,それぞれのリザーバーからのC02の寄与を見積もることが
できる.

3-2.二酸化炭素の A14Cと濃度による各成分の寄与の推定

式 (1)を大気 C02の "A-4Cと濃度Hの関係に適応して各成分の寄与を推定するため

には,生物起源 C0 2のA14Cを求める必要がある.そこで 1999年7月6日に土壌表層か

ら放出される C02の △14C測定のためのサンプリングを行った.サンプリングは,名古
屋大学構内の観測タワーの直下でチャンバ-法により行った.チャンバーの設置後に窒

素ガスでサンプリング系内にある大気 C02を排気弁から系外へ排出した.そして,排気

弁を閉じた後の濃度上昇分は土壌表層から放出された C02によるものと考え,△14C=

-32±9‰を得た.この値を生物起源C02の A14Cとして計算に用いることとした.他の成

分を含めて,表 lにエンドメンバーの値をまとめた (813Cについては後述).本研究で

推定した人為起源と生物起源のC02の日変動を図3に示す.それぞれの成分の日変動を

見ると,生物起源 C02は1日を通じて大きな変動を示さず,逆に人為起源 C02は大きく
変動している.上下方向には,2つの成分ともに林冠上 (23.75m)の濃度が上空 (85m)

よりも高濃度である (表2).

3-3.二酸化炭素の 813Cと濃度に

大気 C02の "813Cと濃度Hによる各成分の寄与を推定する際に用いるバックグラウン

ド･生物起源と人為起源のC02の 813Cについて,観測地域でのそれぞれの値が不明であ

る.バックグラウンドについては,CO2発生源の 813Cに A14Cとは異なりばらつきがあ
ることから,地域間の同位体的不均質が問題となり,他の地域の値を引用することはで

きない.

2つの813Cの異なるガスの混合を考えたとき,その濃度と813Cの関係から,それぞれ

の成分の 813Cを推定することは可能である (Keeling, 1958).しかしながら,3つの

異なる813Cを持つガスの混合では,この手法を用いることができない.ただし,生物起

源 C02の 813Cについては,チャンバー法により推定が可能である･そこで,今回のバッ
クグラウンド･生物起源 ･人為起源の3成分から生物起源を除いて2成分とした上で,

Keeling(1958)により,バックグラウンドと人為起源のC0 2の813Cを推定することと
した.

生物起源についてはチャンバーを用いた観測を 1998年2月7日に行った.A14Cの観
測とは異なり,サンプリング系内にある大気を排出せず,チャンバー内のCO2濃度の上

昇と813Cの変化を元にKeeJingplot(Keeling,1958)により生物起源 C0 2の 813Cを

計算した.その結果,813C=-27.5士0.4%o(N=4;r=1.000)を得た.観測タワーのある二

次林内で優先樹種であるアベマキとコナラの樹幹セルロースの8'3Cは5個体の平均値で

-26.0士0.4%Oである (Aoki,1997;Takahashieta/.,1998).樹木の葉の 813Cは樹幹
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Table1CarbonisotopiccompositionandconcentrationoreachcomponentCO2.(●:Levin
andKromer,1997;T:Uhseetal.,1998)

△14C(%o) 813C(%o) concentration(ppm)

backgroundair 99士3● -7.9士0.1 370.42†

an thropogeniccomonent -1000 -32.6土1.0 -

Table2Contributionofeachcomponentattheheightof85m(siteB)and23.75m
(abovetheforestcanopy;siteA),andtotalCO2COnCentrationattheeachsite.

anthropogeniccomponent biogeniccomponent total

urbanair(85m) 5-43ppm(1.3-10.1%)6-72ppm 6-16ppm(1.6-3.8%1.….....…....,....12-32ppm 382.4-427.1ppm
forestcanopy 394.2-452.8ppm

(Lud
d)u
o

!一t
!}
一
u
3
3
u
O

3

Zou

l l l

(a) anthroDOgeniccomp 主

..I='喜書='書gii;≡:I;:!=:fi::!iiii.:iiii;ii宣!享妻;I;≡.::.::i.妻ifiiii喜:≡.宝E.萱if;.....:..:::..:.:....:::..:..:.●■bI'OgenJC
////////

background

I l l

(b) anthroDO_OenJ'CCOmDOnen(●●;.;≡::I::::::::.:::..::..:I..

I::..::.::::.::.::::.::.::::.:.::::.:.:.::....,'::'..'''' '''':'l.:::::..:::::::::.::::.:.:.....::.::.::.:::..::::'.:I.I:I.:',:I.:',:I.'':.,'':':.'y/JtO,te,niec,oワP,OnJeni

background

0 6 12 18 240

TIME(JST)

6 12 18

¶ME(JST)

(u
d
d
)
【sa31nOS
]
u
O
l
J

u
O
f
t
q

u
3

3U

OUN

ou

0

0

0

0

8

6

4

2

Fig.3ThediumalvariationsofCO2concentrationfromanthropogenicandbiogenicsources,atthe
siteA(a)andthesiteB(b)･
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セルロ-スの813Cよりも低く,LeavjttandLong(1982)では,その差を2‰と報告し

ている.よって本研究で求められた生物起源C02の813Cの値は妥当なものである.
大気試料の3成分から生物起源を除くために,次の式 (2) ･式 (3)を用いた.

ii13C【A.F]･ClA.F]=813cM･CM-813cB･CB (2)

C【A.F]=CM-CB (3)
[A+F]は生物起源を取り除いた後のバックグラウンドと人為起源の混合成分で,他のパ

ラメータ一･は式 (l)と同様である.813cBには-27.5%｡を用い,CBには前節で A14C を
用いて計算して得た濃度を用いた.林冠上 (23.75m)におけるデータに対して,式 (2)

を用いて得たバックグラウンドと人為起源の混合成分の濃度と 813C の関係を元に

KeelingPIIDt(Keeling,1958)により人為起源 C02の8-3Cを推定した結果,-32.6土l.0%o

(N=8;r=:0.996)を得た.この 813C が一般的なケロジェン物質の値と比べて若干低め

になっているが,その理由として都市ガス燃焼の寄与が挙げられる.名古屋市に供給さ

れている都市ガスの813Cは-40.8士3.0%｡であり (Moriizumieta/.,1998),通産省とガ

ス会社の資料では都市ガスは原油の 10%ほどの消費量がある.これらの資料からおおよ

そ見積もられる人為起源C02の813Cと本研究による推定はほぼ一致する.また,バック

グラウンドの濃度レベルでの 813C を計算した結果,バックグラウンドC0 2の 8'3C は

-7.9土0.1%｡'となった.本研究で推定した人為起源 ･生物起源 C02の林内における鉛直プ
ロファイルを図4に示す.

4.冬期の都市森林における二酸化炭素の供給源と供給過程

4-1.森林における二酸化炭素濃度の日変動

図2に示したように,C02の濃度は夜間に上昇し,昼間に減少することが日変動を示
した.この変動をもたらす主な要因は大気安定度であると考えられる (図5).大気安

定度は,正のときが大気が安定,負になると不安定を示している.夜間には大気は安定

な状態であるが,日照により地表が暖められるにつれて大気の状態が不安定になる.大

気が安定な状態であると,地表で発生したC02はそのままとどまることとなり,都市大

気のCO2漉度が上昇する.逆に,大気が不安定のときには大気の上下混合が活発になり,

CO2濃度の高い都市大気が上空へ運ばれるため,都市大気のCO2濃度は低くなる.これ

は,大気 CO2全体の濃度変動が大気の状態によって変化することを示すが,どの成分の
濃度が上昇しているのか不明である.一方,特異的に濃度が上昇している8時や9時で

は通勤時の渋滞による人為起源 C0 2の放出が原因であると考えられるが,濃度観測のみ
では定量性を持った議論が難しい.

本研究により,この濃度変動を生物起源と人為起源のC0 2に分離することができた(図

3･図4)･これらの結果を都市大気全体のCO2濃度変動と各成分の濃度変動の関係に

表し直したものが図6になる.生物起源C0 2は都市大気全体のC02の濃度上昇とは無関

係に,ある幅を持って一定な値をとっていることがわかる.一方,人為起源 C02は全体
の濃度変化と正の相関関係が見られ,その回帰直線の傾きは0.98 (r=0.92)である.つ

まり,森林におけるC0 2の濃度の変化は,主として人為起源 C02の濃度が変動すること
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によってもたらされていることが説明

できる.

4-2.森林内部での二酸化炭素濃度

4:I鉛直プロファイル

森林内部における CO2濃度の鉛直
プロファイルを,森林内部の大気全体

の傾向(図2)と各成分ごとの傾向(図

4)香,昼夜ごと (昼 :8時～16時,

荏 :3時～6時 ･18時～24時)に平
均したものを図7へ示す.林床部から

林冠部へ高度が上がるにつれて,人為

起源C02は増加し,生物起源C02は減
少している.図7はそれぞれの成分の

濃度 (つまりC02の量)を示すもので
あり,両者の割合を示したものでいた

め,一方の増加がもう一方の減少の理

由にならない.

人為起源と生物起源のC02は,とも
に地表に発生源があるために通常では,

CO2鉛直プロファイルは,低高度ほど
高濃度を示すと思われる.それに対し

て本研究の結果では,生物起源C02の

濃度変化は,地表にC02の発生源があ
ることと調和的であるが,人為起源

C0 2は林冠より上に発生源があるよう
に見える.この両者の違いは,2つの

成分それぞれの CO2発生源が林内に
あるかどうかによって生じている可能

性がある.林内に発生源のある生物起

源のプロファイルは,林床部ほど濃度

が高い.このことは,森林内部にある

生物起源 C02のほとんどが同じ森林
から発生したことを示している.一方,

人為起源 C02が林冠ほど高濃度のプ
ロファイルを示していることは,人為

起源 C02の大部分が森林上空から供
給されているためと考えることができ

る.このことは,森林における水平方

向の大気移流が,林内のCO2鉛直プロ
ファイルに影響を与えるほど大きなも
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Fig･7Theverticalprofilesofmeanconcentra-
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andtotalCO2(C)componentsduringthe
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のではないことを示している.

5.まとめ

本研究の同位体をもちいたアプローチにより,冬期の都市森林におけるC02を供給源

ごとに分離した･その結果,都市における CO2濃度変動は人為 (化石燃料)起源 C0 2

の濃度変動によって説明できることがわかった.森林内部でのCO2鉛直プロファイルは,

人為起源と生物起源のそれぞれで異なる傾向を示した.森林内部でのCO2鉛直プロファ

イルから,森林内部にある生物起源 C0 2が同じ森林から発生したこと,人為起源 C0 2

が森林上空から供給されていると考えられる･また,水平方向の大気移流は森林内のCO2
鉛直プロファイルに影響を与えるほど大きなものではないことが示唆された.
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andtheirdiurnalvariationsofverticalprofiles
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Abstract

Diurnalvariations of carbon isotopic compositions (A14c and 813C)of

atmosphericCO2aSWellasconcentrationinanurbanareaon9February,1999

weremeasured.Thecarbonisotopicapproachinthepresentstudydiscriminated

quantitative contributions from the severalC02 SOurCeS, /'･e･,background,

anthropogenicandbiogeniccomponents,intheurbanatmosphere.Thediurna一

variationsinverticalprofHesinanthropogenicandbiogeniccomponentswithinthe

forestwereestimated,andtheircontributionswererangedfrom 1.3to15.8%and

froml.6to7.8%,respectively.TherewasaHtt]evariationverticalJyateachtimein

the respective components,whereas anthropogenic CO2 fluctuated largely

accordingtothetotalatmosphericCO2Variation･Ontheotherhand,thebiogenic

CO2concentrationremainedrelativeJyconstantthroughouttheday･Withregardto

theverticalprofiles,thebiogeniccontributionincreasesfromthetoptothefloorof

theforestwithsmoothgradient,whiletheanthropogeniccontributionshowsthe

mirrorimageprofHeagainstbiogenicone.Bothofthemshowedthelargegradual

changeespeciaHyduringthenight.
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