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1.はじめに

過去の気候変動を復元するために､樹木年輪を利用した研究が古くから盛んにおこなわれてき

ている (例えばFritts,1976;DuvickandBlasing,1981;Briffaeta1.,1990;SyoandTaknhashi,

1998)｡この研究の初期のころは､年輪幅と気象要素とを対応させ気候の復元を試みるものであ

った｡しかし､年輪幅からそれぞれの気象要素を分析するのは非常に困難である｡年輪の成長は

気候などといった地域的な環境だけでなく､その個体の立地条件や競合関係といったさまざまな

要因が複雑に絡み合っており､ある気象要素のみの情報を取り出すことはほぼ不可能と考えられ

る｡･そこで､近年は年輪中からセルロースを単離し､その同位体組成から気候変動の復元を試み

る研究がおこなわれている｡ 年輪中のセルロースはほかの化学成分とは異なり､樹木の細胞壁を

形成し年輪間を移動しないため､高い時間分解能を持ち､古環境の解析をおこなうために適した

成分とされている｡特に炭素の安定同位体比については､測定も容易であることから､広く多岐

にわたって研究がおこなわれてきている｡しかし､炭素安定同位体比 613C 値と気象要素との相

関分析からも未だ確定的な変動要因について特定できていないのが現状である｡本研究では､a

13C と気象要素との相関だけでなく､早材と晩材に分けることによって季節ごとの変動との相関

を調べることにより､樹木年輪のセルロース中の 613C値の変動要因について分析を試みた｡

2.分析試料と分析方法

測定試料は2002年 9月に名古屋大学敷地内 (N35009′19.565〝 E136058′06.928〝)で

伐採されたクロマツ (Pli2uStAuDbergl'1)である｡樹齢は49年であり､このマツは1953年から

2002年までのこの地域の環境変動を記録している｡試料マツの生育当時､すぐ近くに焼却炉が

存在していた｡その焼却炉の稼働時期について詳細は不明だが､同大学内の他の焼却炉のデータ

から､1970年代ごろから1990年代後半まで稼働していたと推測される｡

試料はチェーンソーなど用いて円盤状に切断した後､放射方向に長い短冊の形に切りだす｡こ

の段階で年輪の堺目が明確になるよう研磨し年輪数を数える｡これを約 3cm 角のサイコロ状木

片に切断し､蒸留水に浸し超音波洗浄後ホットプレー トの上で約 5日間､60-70℃に加熱した｡

これは木片の含水率を上げることで､後のミクロトームによる剥離処理を容易にするための操作

である｡ そして､ミクロトームを用いて木片の表面を剥離した後､20〃m毎に切断し､年輪を1

年毎に晩材と早材 とに分けて剥離した｡クロマツの仮導管細胞の大きさは､放射方向に早材で20

-60〃m､晩材で 8-25〃m､接線方向に 20-50/Jm であり､本来であればより薄く削る方が

よりセルロースの抽出を容易にすると考えられるが､技術的にも最も均一に切断が可能であった

20〃mでの切断をおこなった｡切断後､蒸留水に浸し2-3回の超音波洗浄をおこなった｡

1.2NHCl水溶液を60-70℃に加熱し､約 2時間以上毎に溶液を交換､これを4-5回繰り返

し､そのうち1回は室温で一晩以上放置する｡ この同様の操作を1.2NNaOH水溶液で行い､再
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び 1.2NHCl水溶液にておこなう｡その後､リグニンを除去するため､70-80℃になるよう調節

した酸性溶液下で亜塩素酸ナ トリウムを7%になるよう加える｡1時間毎にこの処理を繰り返し､

計5時間続けた｡十分な漂白処理の後､溶液中の亜塩素酸ナ トリウムを除去するため､60-70℃

の1.2NHCl･H20による洗浄をおこなった｡続いて試料から-ミセルロ｣ス､β ･γ-セルロ

ースを除去しα-セルロースのみを抽出するために､室温で 30分間の 17.5% NaOH水溶液に

よる処理をおこなったO この処理の後､残ったα-セルd-スを47mm¢のグラスフィルターで

嬢別し､17.5% NaOH､1.2NHCl､H20の順で洗浄をおこなったO得られたセルロースは一晩

以上の凍結乾燥をおこなった｡

3.EA法と封管法の測定差

本研究では､単離したセルロースを2種類の手法を用いてCO2化を行っているO年代測定総合

研究センターではこれまで､封管法を用いて試料の燃焼を行ってきた｡封管法は､セルロースを

酸化銅 とともにバイコール管に真空封入し､850℃で2時間燃焼させ､その後発生したガスを真

空ライン-と導入し冷媒を用いてC02を精製する｡一方､EA法 (元素分析計一真空ラインシス

テム)は元素分析計に直結された真空ラインでCO2ガスの分離を行うものである｡このEA法は

封管法に比べ試料からのCO2ガスの精製率がおよそ100%であり､また時間的にも効率的に行え

る手法である｡この2種類の手法の違いを検討するために､本研究では試料マツの1年輪 (1962

年の早材部)を7つに分けセルロースを単離し､それぞれの手法によってCO2ガスの精製を行っ

た｡本論文中の､上記以外の本試料マツのCO2ガスの精製は全てEA法を用いて行っている｡真

空ラインに繋がった元素分析計 (NA2500)により､セルロースは全てガス化され､CN含有量

が求められている｡ 精製された CO2ガスは､名古屋大学年代測定センターの気体用質量分析計

(FinniganMAT252)より∂13Cを測定したoFinmiganMAT252の613C値の測定誤差は±0.1%｡

であるO

図 1に測定結果を示す｡左図ではEA法を用いて約4.5mgのセルロースを､右図では封管法を

用いて約 1.5mgのセルロースをガス化し測定をおこなっている｡ 試料3については､十分な量の

セルロースが単離できず､EA法だけでガス化をおこなった｡図1の結果から､封管法とEA法

による大きな違いはないと考えられる｡したがって､∂13C値の測定においては､試料からのCO2
ガスの精製率がおよそ 100%であり､また時間的にも効率的に行える手法であるEA法の方が良

いといえる｡
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図1.EA法 (左)と封管法 (右)､それぞれの手法による∂13Cの測定結果｡EA法による∂13C

の平均値は-23.81%O､標準偏差は 0.11｡封管法による613Cの平均値は-23.90%｡､標準偏差

は0.180
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4.測定結果と考察

613Cの測定結果を図2に示す｡測定は樹木の中心部からの放射方向に対して､一方向のみの

測定を行っている｡ 613C値はどの放射方向についても､同じ変動傾向を示すことが分かってい

るので､一方向の測定値をその樹木の代表する変動値とみることができる(Syo,2001;Yu,2004)O

図2の結果から､ 613C値については1955-1979年と1980-2002年の間で早材と晩材の変

動の傾向が異なっているようにみえる｡1955-1979年の間の早材部と晩材部の ∂13C値で相関

を取ると､r-0.929と非常に高い正の相関を示すのに対し､1980-2002年の間の早材部と晩

材部の 613C値で相関を取ると､rニー0.075と非常に低い相関を示す｡このことから､1970年

代の後半を境に､ a13C値に与える変動原因が大きく異なっている可能性が考えられる0

また図3には､本試料のクロマツの∂13Cの測定結果と､先行研究として琵琶湖沿岸部のヒノ

キ (CnamaecJPan'sobtuse;Syoeta1.,2002)と名古屋のアカマツ (Pl'DUSdeBSlnWa;An drzej,

2006)の 613C測定結果を並べて比較している｡ただし､ヒノキの試料については本試料と同様

にセルロース抽出処理がおこなわれているが､アカマツについてはセルロース抽出処理がおこな

われていない｡ヒノキについては､5年ほどの違いはあるもののクロマツと同様に 1970年代に

613C の高いピークが存在する｡この年輪中の ∂13C の高いピークは､関東地方のヒノキの 613C

にも現れている (Kitagawaeta1.,1993)Oこの結果から､1970年代の∂13Cの高いピークは､

地域的な気象要因に影響されたものではなく､何らかの広域的な環境変動による原因が考えられ

るOこの原因の一つに､日本の高度経済成長期における大気汚染の影響などが推測されるO

しかし､同じ名古屋地域の年輪であっても､アカマツの年輪からは 1970年代の 613Cのピー

クというのは現れていない｡この原因については､樹木種による違い､分析方法による違い､生

育場所による違いが考えられる｡分析方法については､アカマツではセルロースの抽出処理をお

こなっていないために松脂やリグニンなどの影響で経年変動がはっきり現われていないことも

考えられるが､Loader(2003)などの先行研究から年輪中のセルロースとセルロース以外の成

分の ∂13Cの経年変動は非常に高い相関を示すことが分かっているため､分析方法の違いが決定

的な原因であるとは考えにくい｡ 生育場所による違いについては､アカマツとクロマツは同じ名

古屋大学敷地内で採取されていて違いはなく､ただクロマツは生育当時近くに焼却炉が存在して

いたことがあげられる｡これらの違いについては､同大学敷地内において別のマツを測定するこ

とによって､ ∂13Cの変動を比較する必要がある｡

5.気象要素と613C の相関関係
本試料マツのセルロース中の ∂13C の年変動と気象要素との影響を見るために､試料採取地域

の各気象要素 (日照時間､降水量､相対湿度､蒸気圧､平均気温)との相関を調べた｡気象デー

タは気象庁名古屋気象台の名古屋地域のデータを引用している (JapanMeteorologicalAgency,

http://www.jma.go.jp/jma/index.html)O

図2･図3の結果からより気象要因の影響が強いと考えられる1980年以降のデータについて

1980年～2002年までの気象要素の月別平均値とそれらの年のa13C の値から求めた相関係数を

図4に示す｡図4では､-年輪を早材と晩材のそれぞれの成分に分けることによって､それらが

どの月の気象要素の影響を強く受けているのかを調べている｡常緑針葉樹であるクロマツの伸長

成長は4月～6月までのわずかな期間で成長は止まってしまうが､樹木幹の肥大成長については

早材が3月～8月､晩材が9月～12月まで細胞分裂がおこなわれ､休眠期間は1月～2月のわず

-177-



名古屋大学加速器質量分析計業績報告書,ⅩⅠⅩ,2008.03

1955 1SX50 1!お5 1970 1975 1980 1985 1990 1995 2〔XX) 2∞5
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図2.名古屋のクロマツの年輪セルロース中の ∂13C｡ 1955年から2002年までの年輪を､早材

と晩材に分け､一年おきに ∂13C を測定｡

1950 1960
1970 year 1980 1990

2000

-◆-クロマツ(早材)-敬-クロマツ(晩材)-蓮 町アカマツ -桝 ヒノキ1

･＼--＼ヒノキ2 ヒノキ3 ヒノキ4 ､ヒノキ 5

図3.本試料のクロマツと､琵琶湖沿岸部のヒノキ (Syoeta1.,2002)と名古屋のアカマツ

(Andrzej,2006)の 613C測定結果｡
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図4.各月別の気象要素と∂13Cの相関係数｡用いた気象要素は名古屋地域のa)日照時間､ち)冒

平均気温､C)降水量､d)相対湿度､e)蒸気圧の月別平均である｡早材は前年度の10月から9月ま

で､晩材は1月から12月までの相関を示している｡
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かな期間だけである｡前年度の光合成の影響も考え､早材については前年の成長が終わった9月

～8月までの期間を､晩材については前年の成長が終わった 1月～12月までの期間で各月の気象

要素との相関係数を求めた｡

図4から､各月で早材と晩材が違う相関を示していることが分かる｡特に注目したいのが､図

4(d)の相対湿度の相関である｡この図では､早材と晩材で相関係数の高い月が明確に分かれてお

り､それぞれ細胞の成長時期に対応している｡早材では､マツの早材成長季節である4月～7月

に相関係数rニー0.70--0.60という高い負の相関を示し､晩材の成長季節である9月～11月には

rニー0.78-･0.50という高い負の相関を示している｡ この結果から､このマツの年輪中の∂13C

は相対湿度と深い関係があるのではないかと考えることができる｡また､図 4(C)の∂13C値と降

水量の相関では､一般的に早材の成長が始まる3月に高い正の相関が､晩材の成長が始まる8月

に高い負の相関が示されている｡このことから､それぞれの年輪が成長を始める季節の降水量が

影響している可能性も考えられる｡

6.各樹木種の気象要素による影響について

過去多くの研究者達によって､年輪中のセルロースの∂13Cの変動と気象要素との関係が研究

されてきたが､どの気象要素が最も強く影響しているのか､はっきりとした答えが得られていな

いのが現状であるOその一つに樹木種による違いというものが考えられる｡光合成によるプロセ

スはC4cycle,C3cycle,CAMcycleなどによって､a13Cの取りうる値は大まかに決まっている

が (Dudziakand-Halas,1996)､それ以外は立地条件などによって変動の最大要因は異なってい

る可能性があるo KitagawaandWada(1993)らは､ヒノキ ((誼amaecJPan'sobtuse,日本の関

東)の年輪中の613Cの変動は､その年輪の成長期の湿度 (乾燥状態)による影響が大きいと述

べている｡Mariusz(2000)は､オーク (Queycusrobup,ポーランド)の年輪中の813Cの変動は､

その年輪の成長期の降水量による影響が大きいと述べている｡SyoandTakahashi(2001)は､

ヒノキ (ChmaecJPan'sobtuse,日本滋賀県)の年輪中の∂13Cの変動は､その年輪の成長期の

日照時間による影響が大きいと述べているo Ke-FuYu (2004)はマングローブ (励1'zophTa

apl'culata)の年輪幅と年輪中の∂13Cの変動は海水温と海水位による影響が大きいと述べている｡

地域､樹木種によって613Cの変動の最大要因は大きくことなることが考えられる｡本研究に

より､名古屋地域におけるマツの∂13C値の変動の最大要因は相対湿度であることが予想される｡

これを証明するためには､他の同地域で採取された同種のマツを何本か分析する必要がある｡

7.まとめ

測定法について､EA法と封管法による∂13Cの測定に差はない01970年代には年輪セルロー

ス中の∂13Cに高いピークがみられる｡ この期間の最大要因として､気象要素ではなく大気汚染

などの環境要因の影響が考えられる｡1980年以降の期間には安定した成長がみられる｡競合環

境や大気汚染といった特別な影響を受けていない､この地域の気象要素を最も反映していると考

えられるこの期間では､名古屋のクロマツにおける613C変動の最大要因は相対湿度にあると考

えられる｡今後はマツの∂13Cの変動を調べるために､1年ごとのデータを出すことと､早材晩

材という2成分だけではなく､多くの成分に分けることによって､季節ごとの細かな変動要因に

ついて調べることが可能であると考えられる｡

-180-



名古屋大学加速器質量分析計業績報告書,ⅩⅠⅩ,2008.03

8.謝辞

セルロース調製を行うにあたりご指導頂きました名古屋大学年代測定センターの小田寛貴博

士､EA法を使用するにあたり助力を頂きました大森貴之氏､樹木試料の採取や焼却炉の情報な

どについてお世話をかけました名古屋大学大学院環境学研究科の田中剛教授､試料切断の際に御

尽力を頂きました名古屋大学農学部の竹中千里教授および技術部の方々､以上の方々に心からの

感謝を申し上げます｡

9.参考文献

庄建治朗 ･高橋浩 ･中村俊夫 (2001)琵琶湖南岸地域のヒノキ年輪データによる気候変動再現の

試み.名古屋大学加速器質量分析計業績報告者 12,193-204.

AndrzejRakowskiandNakamura,T.(2004)ChangesinradiocarbonconcentratlOnin

modernwoodfromNagoya,centralJapan.NuclearInstrumentsandMethodsin

PhysICSResearch,B.223-224,507-510.

Boettger,T.(2007)WoodCellulosePreparationMethodsandMassSpectrometricAnalysesof

613C,8180,andNonexchangeable82HValu6sinCellulose,Sugar,andStarch:An

InterlaboratoryComparison.Anal.Chem.79,4603-4612.

Briffa,K.R.(1990)A1,400-yeartree-ringrecordofsummertemperaturesinFennoscandia.

Nature,346,434-439.

Craig,H.andCordon,L.Ⅰ.(1965)Deuteriumandoxygen18Variationsintheoceanand

marineatmospllere.Proc.Conf.onStablelsotopesinOceanographicStlldiesand

Paleotemperatures(Tongiorgi,E.,ed.),9-130,Spoleto,Italy.

Duvick,D. N.andBlasing,T.J.(1981)A dendroclimaticreconstructionofannual

precipitationamountsinIowasince1680.WaterResour.Res.,17,1183-1189.

EdmundC.FebruaryandWilliamD.Stock(1999)DecliningTrendinthe13C/12CRatioof

AtmosphericCarbonDioxidefrom TreeRingsofSouthAfricanWiddringtonia

cedarbergensis.QuaternaryResearch52.229-236.

Farquhar,G.D.,0'Leary,M.H.andBerry,J.A.(1982)Ontherelationshipbetweencarbon

isotopediscriminationandintercellularcarbondioxideconcentrationinleaves.I

Aust.J.PlantPhysi01.,9,121-137.

Fritts,H.C.(1976)TreeRingsandClimate.AcademicPress,Lolldon,567.

Green,J.W.(1963)InMethodsofCarbohydrateChemistry.Wh istlerR.L.,Ed.Adademic

Press.NewⅦrk.9-21.

Helle,G.andSchleser,G.H.(2004)BeyondCO2-fixationbyRubisco-aninterpretationof

13C/12Cvariationsintreeringsfromnovelint,ra-seasonalstudiesonbroad-leaftrees.

Plant,CellandEnvironment,27.367-380.

Ke-FuYu(2004)Alpha-cellulose613Cvariationinmangrovetreeringscorrelateswellwith

annualsealeveltrendbetween1982and1999.GeophysicalResearcIILetters,Ⅵ)1.

31,L11203.

Kitagawa,H.andWada,H.(1993)seasonalandsecular813Cvariationsinannualgrowth

ringsofaJapanesecedartreefromMt.Amagi,IzuPeninsula,CentralJapan.

-181-



名古屋大学加速器質量分析計業績報告書,ⅩⅠⅩ,2008.03

Geochem.J.27,391-396.

Loader,N.J.(2003)comparisonofstablecarbonisotoperatiosinthewholewood,cellulose

andligninofoakt,fee-rings.Palaeogeography,Palaeoclimatology,Palaeoecology196,

395-407.

Nakatsuka,T.andOhnishi,K.(2004)oxygenandcarbonisotopicratiosoftree-ringcellulose

inaconifer-hardwoodmixedforest,innorthernJapan.GeochemicalJournal,Vol.38,

77-88.

Sakata,M.andSuzuki,K.(1998)Assessmentmethodforenvironmenta1stressesintreesusing

613Crecordsofannualgrowthrings.GeochemicalJournal,Vol.32,331-338.

Sakata,M.,Suzuki,K.andKoshiji,T.(2001)Variationsofwood613Cforpast50yearsin

decliningSiebold'sbeech(Fagu_screnata)forests.Environ.Experi.Botany45,

33-41.

Takahashi,H.andYonenobu,H:(2001)Seasonalfluctuationofstablecarbonisotopic

compositioninJapaneseCypresstreeringsfromthelastglacialperiod-Possibility

ofpaleoenvironmentreconstruction.Radiocarbon,Vol.43,Nr2A,4331438.

- 182一



名古屋大学加速器質量分析計業績報告書,ⅩⅠⅩ,2008.03

Reconstructionofclimaticchangesusing613cvariationsofannualtree-ring
●

celluloscsofaJapaneseplnetreefromNagoya

KazukiHAYASHIl)andMasayoMINAMI2)

1)DepartmentofEarthandPlanetaryScience,SchoolofScience,NagoyaUniversity,

Nagoya464-8602

2)CenterfわrChronologicalResearch,NagoyaUniversity,Nagoya464-8602

Weinvestigatedtherelationshipsbetweenclimaticfactorsandannualtree-rlngdatasuch

asstablecarbonisotopiccompositionandtree-ringwidthofaJapanesepinetree(Pinus

thunbergii)withannualringsfrom 1955to2002,whichwascollectedatthesiteof

EnvironmentalStudiesHallinNagoyaUniversity.Theclimaticfactorsusedare:monthtotal

valuesofsunshinedurationandprecipitation,monthaveragevaluesofdayaveragetemperature,

relativehumidityandvaporpressureintheNagoyaarea.

TheannualrlngSOfthesampleareverywideintheperiodsfrom 1960-1970.This

remarkablegrowthmightberelatedwiththelocalenvironmentchangesnotwiththereglOnal

environmentchangesbecausetheannual-ringwidthshowsnocorrelationwiththeclimatic

factors･The 613C fluctuationsoftheannualrlngSintheperiodfrom 1955to1979are

differentfromthoseintheperiodfrom1980to2002.Theresultshowsthechangefactorsofa

13c valuesinthetwoperiodsaredin:erent･Intheperiodfrom 1955to1979,no-climatic

environmentalfactors,.thatis,artificialfactorssuchasairpollutionefFectthea13cnuctuations

becausetheyarenotrelatedwiththeclimaticfactors.Intheperiodfrom1980to2002,0nthe

otherhand,themonthaveragevaluesofrelativehumidityaregoodcorrelativewiththea13c

nuctuationsofearlywoodandlatewoodfractions,relatively.
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