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1 . は じ め に  

分 子 に は 、 同 位 体 の 組 み 合 わ せ に よ り 、 多 数 の ア イ ソ ト ポ マ ー （ i s o t o p o m e r；
同 位 体 分 子 種 ）が 存 在 し て い る 。ア イ ソ ト ポ マ ー と は 同 位 体 を 含 む 分 子 種 で 、元

素 や 分 子 内 位 置 の 組 合 せ で 、 地 球 温 暖 化 ガ ス に は 1 0 種 程 度 あ り 、 生 物 起 源 有 機

物 の よ う な 高 分 子 ほ ど 指 数 関 数 的 に 多 種 存 在 す る 。こ の ア イ ソ ト ポ マ ー を 精 密 に

計 測 し て 、地 球 系 、生 態 系 、生 体 か ら 分 子 に 至 る 、ど の レ ベ ル の 環 境 に も 通 用 で

き る 、物 質 の も つ 豊 富 な 質 的 情 報 を 定 量 化 す る 新 し い 方 法 論 を 創 出 す る こ と を 目

指 し て 研 究 を 行 っ て き て い る 。  
現 在 、 J S T（ 科 学 技 術 振 興 機 構 ）の 戦 略 的 基 礎 研 究 推 進 事 業 の S O R S T（ 発 展 領

域 研 究 ）プ ロ ジ ェ ク ト に よ り 、地 球 温 暖 化 ガ ス に 着 目 し た 研 究 を 行 っ て 、そ の 地

球 規 模 の サ イ ク ル を 解 析 し つ つ あ る の で 、そ の 内 容 に つ い て 述 べ る 。こ の 解 析 法

が 地 球 規 模 サ イ ク ル の 客 観 的 評 価 法 と し て 国 際 標 準 と な り 、こ の よ う な 現 象 解 明

の 高 精 度 化 に よ っ て 、地 球 温 暖 化 の 影 響 対 策 と 政 策 決 定 に 向 け た 提 案 が 定 量 的 に

示 さ れ る こ と が 期 待 さ れ る 。  
 
2 .  同 位 体 お よ び 同 位 体 分 子 種  

環 境 変 化 を 引 き 起 こ す 物 質 サ イ ク ル の 変 動 を 理 解 す る た め に は 、環 境 物 質 の 質

的 情 報 を 知 る こ と が 重 要 で あ る 。環 境 物 質 の 主 要 構 成 成 分 で あ る 生 元 素 に は 、1 H ,  
2 H ,  1 2 C ,  1 3 C ,  1 4 N ,  1 5 N ,  1 6 O ,  1 7 O ,  1 8 O ,  3 2 S ,  3 4 S な ど 種 々 の 安 定 同 位 体 と 、 3 H ,  1 4 C な

ど の 宇 宙 線 起 源 放 射 性 同 位 体 が あ る 比 率 で 存 在 し て い る 。同 位 体 は 環 境 物 質 の 質

的 情 報 、 つ ま り 、 （ 1） 起 源 物 質 は ど の よ う な 自 然 物 質 、 人 工 物 質 、 あ る い は 化

石 燃 料 で あ る か 、（ 2）ど の よ う な 過 程 ・ 環 境 で 生 成 さ れ た か 、（ 3）生 成 後 に ど

の よ う に 変 質 し た か 、 （ 4） ど の よ う な 過 程 ・ 環 境 で 消 滅 し て い る の か 、 と い っ

た 複 雑 な 履 歴 を 記 録 し て い る 。こ れ ま で の 研 究 は 同 位 体 の レ ベ ル の 研 究 が 主 で あ

っ た 。分 子 の 濃 度 を 測 定 す る こ と に 加 え て 、同 位 体 レ ベ ル で さ ら に 研 究 を す る こ

と は 一 次 元 高 次 の 計 測・解 析 法 で あ り 、多 く の 情 報 が 得 ら れ る の で 、現 在 も こ の

レ ベ ル が 有 効 で あ り 、か つ 主 流 で あ る 。こ れ に 対 し て 、一 原 子 分 子 以 外 の 分 子 に

は（ a）多 元 素 の 同 位 体 の 組 合 せ と 、（ b）同 一 元 素 で も 分 子 内 分 布（ 席 選 択 ）の

要 素 が あ る 。（ a）と（ b）の 要 素 を 加 味 し て 計 測 ・ 解 析 す る の は よ り 高 次 の 方 法

で あ り 、よ り 多 く の 情 報 を 得 る こ と が 期 待 さ れ る 。図 1 に 環 境 に 存 在 す る 同 位 体

分 子 種 の 一 例 と し て 、地 球 温 暖 化 ガ ス の 例 を あ げ た 。一 分 子 種 で あ り な が ら 、こ

の よ う に 多 種 存 在 し て い る の で 、豊 富 な 情 報 が 得 ら れ る 。こ れ ら の 大 気 微 量 成 分

に つ い て 、安 定 同 位 体 比 の 自 然 存 在 度 を 精 密 に 計 測 し て 、そ の 豊 富 な 履 歴 情 報 の

ほ と ん ど 全 て を 引 き 出 す こ と は 、温 室 効 果 ガ ス の 地 球 規 模 で の 循 環 を 解 析 す る 際

に 非 常 に 重 要 な 束 縛 条 件 を 加 え る こ と が 期 待 さ れ る 。 （ 図 2 参 照 ）  
 
3 .  計 測 法 の 開 発 か ら 観 測 結 果 の 解 析 ま で  

地 球 温 暖 化 ガ ス に つ い て 次 の よ う に 研 究 を 進 め て い る 。 （ 1） 分 子 全 体 （ バ ル

ク ）の 多 元 素 の 同 位 体 比 と と も に 位 置 別 同 位 体 比（ 分 子 内 同 位 体 分 布 ま た は 席 選

択 ： s i t e  p r e f e r e n c e と も 呼 ぶ ）の 計 測 法 を 開 発 し 、シ ス テ ム を 構 築 す る 。（ 2）こ

れ ら の 計 測 シ ス テ ム を 用 い て 、大 気・海 洋・陸 域 試 料 そ れ ぞ れ に つ い て 、試 料 採

取 を 行 い 、 計 測 ・ 観 測 を 行 う 。 （ 3） こ れ ら の 観 測 結 果 を 解 析 す る た め に 重 要 な

種 々 の 同 位 体 分 別 係 数 を 求 め る た め の 模 擬 実 験 を 行 う 。 （ 4） 観 測 結 果 を 用 い て

地 球 規 模 で の 循 環 を 解 析 す る た め の 物 理 的 輸 送・化 学・生 物 過 程 シ ミ ュ レ ー シ ョ

ン モ デ ル を 構 築 し 、観 測 結 果 と 比 較 検 討 す る 。こ の よ う に し て 地 域 ス ケ ー ル 、大

陸 ス ケ ー ル 、地 球 規 模 の 物 質 サ イ ク ル を 理 解 す る 。対 象 に よ っ て は 巨 大 プ ロ ジ ェ



ク ト と な る の で 、 一 個 人 、 一 研 究 グ ル ー プ が あ る レ ベ ル で 全 て に 関 わ る 場 合 と 、

あ る 部 分 を 分 担 す る 場 合 の 両 方 が あ る 。地 球 規 模 で の 研 究 と な る こ と が 多 い の で 、

著 者 が 組 織 し た チ ー ム の よ う に 前 者 を 志 向 す る こ と は ま れ で 、必 然 的 に 後 者 の ス

タ イ ル を と る こ と が 多 い 。我 々 の チ ー ム も 地 球 規 模 で の 観 測 に は 後 述 す る よ う に

ネ ッ ト ワ ー ク を 構 築 し て 共 同 研 究 を 一 部 進 め て い る 。  
 
4 . ア イ ソ ト ポ マ ー 計 測 シ ス テ ム の 開 発  

ア イ ソ ト ポ マ ー の 計 測 の 実 際 に つ い て 一 例 を あ げ 簡 単 に 述 べ る こ と と す る 。一

酸 化 二 窒 素（ N 2 O）の 場 合 、窒 素 と 酸 素 の 同 位 体 の 組 み 合 わ せ と 分 子 の 非 対 称 性

か ら 、 直 線 三 原 子 分 子 な が ら 1 2 種 ア イ ソ ト ポ マ ー が 存 在 す る 。 そ の 中 で 自 然 存

在 度 の 高 い も の と し て 主 に 図 1 の ５ 種 類 が あ げ ら れ る 。こ の う ち こ れ ま で 可 能 で

な か っ た 1 4 N 1 5 N O、 1 5 N 1 4 N O を 分 離 定 量 す る マ ス フ ラ グ メ ン テ ー シ ョ ン 法 を 開 発

し た 。 計 測 は 、 コ レ ク タ ー を 改 良 し た 磁 場 型 の 安 定 同 位 体 質 量 分 析 計 を 用 い て 、

分 子 イ オ ン（ N 2 O +）と フ ラ グ メ ン ト イ オ ン（ N O +）そ れ ぞ れ に つ い て 定 量 的 に 行

っ た ( T o y o d a  &  Y o s h i d a ,  1 9 9 9； Y o s h i d a  &  T o y o d a ,  2 0 0 0 )。 実 際 の 大 気 試 料 計 測 に

は 、連 続 フ ロ ー 型 と し た 図 ３ の よ う な 測 定 系 ( Y o s h i d a  &  T o y o d a ,  2 0 0 0 )を 用 い る 。

1～ 1 0 0 m l S T P の 大 気 試 料 で C O 2 ,  C H 4 , N 2 O な ど の ア イ ソ ト ポ マ ー の 計 測 を 可 能 と

し た 。  
 
5 . 大 気 ・ 海 洋 ・ 陸 域 試 料 採 取 お よ び 観 測  

大 気 試 料 に つ い て は 、世 界 的 に は 米 国 大 気 海 洋 局 に お け る 文 字 ど お り 地 球 規 模

で の フ ラ ス コ ネ ッ ト ワ ー ク に よ り 、二 酸 化 炭 素 、メ タ ン な ど の 観 測 が 進 ん で い る 。

国 内 で は 東 北 大 学 や 国 立 環 境 研 究 所 、 気 象 研 な ど に よ る 航 空 機 を 用 い た 観 測 や 、

国 立 環 境 研 究 所 の 船 舶 を 用 い た 大 気・海 洋 観 測 な ど 、特 徴 的 な 研 究 が 数 多 く 為 さ

れ て い る 。ま た 、国 立 環 境 研 究 所 の 地 球 環 境 観 測 ス テ ー シ ョ ン に お け る バ ッ ク グ

ラ ウ ン ド 大 気 の 試 料 採 取 お よ び 計 測 な ど 、様 々 な 地 点 の 大 気 試 料 に つ い て 計 測 を

進 め て い る 。国 立 宇 宙 科 学 研 究 所 の 大 気 球 観 測 実 験 に 参 加 し 、三 陸 、ス ウ ェ ー デ

ン や 南 極 の 成 層 圏 の 大 気 試 料 に つ い て も 観 測 結 果 を 得 て い る 。国 内 外 の 共 同 研 究

で 、西 部 北 太 平 洋 や ハ ワ イ 沖 、東 部 熱 帯 太 平 洋 、イ ン ド 洋 、ア ド リ ア 海 、琵 琶 湖 、

大 西 洋 、南 極 海 の 観 測 キ ャ ン ペ ー ン 参 加 し 、研 究 航 海 で 試 料 採 取 と そ の 計 測・解

析 を 行 っ て い る 。陸 域 環 境 に つ い て の 国 外 と の 共 同 研 究 で は 、イ ギ リ ス や ド イ ツ

の 草 地 や 、タ イ 熱 帯 森 林 土 壌 ガ ス の 試 料 採 取 お よ び 計 測 を 開 始 し て い る 。こ の よ

う な 大 気・海 洋・陸 域 試 料 に つ い て 計 測 を 継 続 し 、各 リ ザ ー バ ー お よ び 生 成 源 の

端 成 分 の 同 定 を 進 め て い る 。  
研 究 成 果 の 一 例 と し て 、対 流 圏 お よ び 成 層 圏 に お け る 観 測 例 を あ げ る 。両 軸 と も

こ れ ま で に 観 測 さ れ 得 な か っ た パ ラ メ ー タ で 、横 軸 は 端 位 の 同 位 体 比 、縦 軸 は 中

央 位 と 端 位 の 差 で 、 s i t e  p r e f e r e n c e（ 席 選 択 ） と い う 新 た な 指 標 で 示 す と 、 対 流

圏 内 で は 混 合 過 程 が 顕 著 で あ り 、成 層 圏 で は 上 空 ほ ど 分 別 過 程 が 支 配 的 で あ る こ

と が 強 く 示 唆 さ れ た 。詳 細 は 論 文 な ど を ご 参 照 い た だ く と し て 、現 在 、地 球 化 学

的 循 環 の 全 体 像 を 得 る べ く 解 析 を 進 め て い る 。ソ ー ス・シ ン ク の 重 要 な 生 物・化

学 過 程 に 関 し て 、大 気・海 洋・陸 域 の 様 々 な リ ザ ー バ 内 で の 物 理 過 程 と 生 物・化

学 過 程 の 分 離・総 合 解 析 に 関 し て 、ま た 地 球 収 支 に 関 し て 重 要 な 情 報 を 与 え る こ

と が 期 待 さ れ る の で 、現 在 上 記 の 自 然 起 源 に 加 え て 様 々 な 人 類 活 動 起 源 の キ ャ ラ

ク タ リ ゼ ー シ ョ ン を 進 め て い る 。こ の よ う な 新 た な 指 標 の 導 入 に よ り 、ソ ー ス ・

シ ン ク の 各 プ ロ セ ス の 研 究 と さ ら に 地 球 規 模 の 物 質 収 支 に 関 す る 見 積 も り の 正

確 か つ 詳 細 化 が 図 れ る こ と が 期 待 さ れ る 。  
 
6 .  同 位 体 分 別 シ ミ ュ レ ー シ ョ ン 実 験  

大 気 、海 洋 、陸 域 で の 観 測 を 解 析 す る た め に は 、そ れ ぞ れ の 反 応 の 場 で 行 わ れ



て い る 物 理・化 学・生 物 過 程 を 模 擬 的 な 実 験 系 に シ ミ ュ レ ー ト し て 、同 位 体 分 別

や ア イ ソ ト ポ マ ー 変 化 の 挙 動 を 追 跡 す る こ と が 不 可 欠 と な る 。そ の 様 な シ ミ ュ レ

ー シ ョ ン 実 験 の 例 と し て は 、N 2 O の 紫 外 線 に よ る 光 分 解 実 験 を 行 い 、成 層 圏 で 観

測 さ れ た ア イ ソ ト ポ マ ー の 分 別 を 確 認 し つ つ あ り 、ま た 紫 外 線 の 波 長 に そ の 大 き

さ が 依 存 す る こ と が 分 か っ て き て い る 。ま た 、脱 窒 菌 と 硝 化 菌 の 純 粋 培 養 実 験 を

行 っ て 、 微 生 物 活 動 に よ り 生 成 す る N 2 O の 計 測 を 進 め て い る 。 バ イ オ マ ス 燃 焼

実 験 で 生 成 す る 二 酸 化 炭 素 、一 酸 化 炭 素 、メ タ ン や 、非 メ タ ン 炭 化 水 素 類 な ど に

つ い て 、 生 成 の 際 の 分 別 と 、 O H ラ ジ カ ル 分 解 反 応 に お け る 動 的 炭 素 同 位 体 効 果

を 見 積 も る た め の シ ミ ュ レ ー シ ョ ン 実 験 を 行 っ て い る 。こ れ ら の シ ミ ュ レ ー シ ョ

ン 実 験 で そ れ ぞ れ 有 為 な 分 別 が 見 ら れ 、反 応 条 件 に よ る 変 化 な ど 詳 細 な 解 析 を 進

め て い る 。こ の 様 な シ ミ ュ レ ー シ ョ ン 実 験 は 観 測 の 場 に お け る 結 果 の 解 析 を 行 っ

て 、反 応 機 構 の 詳 細 を 解 析 す る た め に 大 変 重 要 で あ る と と も に 、次 節 で 述 べ る よ

う に 地 球 規 模 で の 収 支 を 解 析 す る た め に も 重 要 な パ ラ メ ー タ と な る 。  
 
7 . モ デ ル の 改 良  

二 酸 化 炭 素 や メ タ ン の 炭 素 同 位 体 に つ い て は 化 学・輸 送 過 程 を 取 り 込 ん だ 地 球

ス ケ ー ル の モ デ ル に す で に 同 位 体 は 組 み 込 ま れ つ つ あ る 。我 々 の グ ル ー プ も 、主

要 な プ ロ セ ス を 全 て 取 り 込 ん だ モ デ ル を 構 築 し つ つ あ る 。研 究 途 上 で も 、不 確 実

な プ ロ セ ス や リ ザ ー バ 間 の フ ラ ッ ク ス の 洗 い 出 し を 行 う こ と で 、今 後 集 中 す べ き

研 究 の 方 向 付 け を 行 う こ と を 可 能 と す る と い う 意 味 で も 理 解 が 進 ん で い な い 物

質 に つ い て も 積 極 的 に モ デ ル の 適 用 を 進 め る べ き で あ る 。そ の 様 な 物 質 の 一 つ で

あ る N 2 O の 例 と し て 、 こ れ ま で 提 案 さ れ た C h a m e i d e s  &  P e r d u e  ( 1 9 9 7 )  の ボ ッ ク

ス モ デ ル で は 不 充 分 で 観 測 結 果 は 再 現 で き な い こ と を 確 認 し た 。海 洋 無 機 態 窒 素

を 、詳 細 化 し た モ デ ル を 用 い る こ と で K r o e z e  &  M o s i e r  ( 2 0 0 0 )に よ る 西 暦 1 5 0 0 年

か ら 現 在 ま で の N 2 O 排 出 シ ナ リ オ に 従 っ た 計 算 を 行 っ た 結 果 、 観 測 結 果 を か な

り 良 好 に 再 現 で き る こ と が 示 さ れ た 。ア イ ソ ト ポ マ ー レ ベ ル で 、こ の モ デ ル の 改

良 を 行 う こ と に よ っ て 、不 確 実 な ソ ー ス・シ ン ク の 定 量 的 解 析 を 行 い た い と 考 え

て い る 。モ デ ル の 検 証 の た め に 、南 極 の 万 年 雪 に 閉 じ 込 め ら れ て 記 録 さ れ て い る

過 去 の 大 気 試 料 を 計 測 し 2 0 世 紀 中 の ア イ ソ ト ポ マ ー 存 在 比 が 人 類 活 動 に よ り 著

し く 変 化 し て い る こ と を 見 出 し て い る 。こ れ に よ り ど の よ う な 人 類 活 動 が ど の 時

期 に 大 き く 地 球 環 境 に 影 響 を 与 え て き た か が 理 解 さ れ る 。  
 
8 . お わ り に  

こ れ ま で そ の 一 端 を 述 べ て き た よ う に ア イ ソ ト ポ マ ー に は 分 子 レ ベ ル の 同 位

体 情 報 の 全 て が 含 ま れ て い る 。こ の レ ベ ル で の 研 究 の た め に は 全 て の 同 位 体 情 報

を 引 き 出 す 新 た な コ ン セ プ ト の 計 測 法 や 解 析 法 な ど 新 た な 研 究 法 が 必 要 で あ る 。

1 9 9 9 年 9 月 に 国 際 原 子 力 機 関 （ I A E A） で 開 催 さ れ た 「 質 量 分 析 と レ ー ザ ー 分 光

法 に よ る 計 測 と 標 準 物 質 に 関 す る 有 識 者 会 議 」に 日 本 代 表 と し て 招 待 を 受 け 、研

究 の 方 向 性 と 国 際 標 準 化 に つ い て 答 申 を ま と め た 。 2 0 0 1 年 4 月 に ウ ィ ー ン で

I A E A が 主 催 し た 第 3 回 同 位 体 技 術 利 用 環 境 変 化 研 究 国 際 会 議 に 提 案 し た ア イ ソ

ト ポ マ ー セ ッ シ ョ ン を 主 宰 し た 。 2 0 0 1 年 ７ 月 に 横 浜 で 第 １ 回 ア イ ソ ト ポ マ ー 国

際 会 議 を J S T 主 催 、I A E A お よ び ヨ ー ロ ッ パ 連 合  ( E C )共 催 、東 工 大 ほ か 後 援 で 開

催 し た 。 2 0 0 3 年 1 1 月 に イ タ リ ア で 第 2 回 国 際 会 議 を E C 主 催 で 開 催 し た 。 こ れ

ら の 活 動 を 通 じ て 、ア イ ソ ト ポ マ ー 評 価 法 が 、地 球 温 暖 化 ガ ス に 限 ら ず 、環 境 物

質 ひ い て は 様 々 な 分 子 の 履 歴 解 明 に 役 立 つ 方 法 と し て 発 展 す る と 期 待 さ れ て い

る 。現 象 解 明 の 高 精 度 化 を 達 成 す る こ と で 影 響 対 策 の 方 向 性 の 決 定 と 環 境 政 策 の

定 量 的 提 案 が 可 能 に な る と 予 想 さ れ る 。こ の 実 現 に は 人 間 活 動 ソ ー ス の デ ー タ ア

ー カ イ ブ が 必 要 で 、 こ れ ま で も 試 料 提 供 な ど ご 協 力 を い た だ い て き た 産 業 界 の

方 々 に 今 後 も さ ら な る ご 協 力 を い た だ け れ ば 、京 都 議 定 書 の 客 観 的 評 価 に 大 変 有



効 で あ る 。こ れ に よ り 国 内 産 業 活 動 の 環 境 低 負 荷 技 術 が 進 ん で い る こ と の 確 認 と

と も に 国 外 と の 冷 静 な 比 較 が 可 能 に な る と 思 わ れ る 。ま た 、こ れ ま で 構 築 し て き

た 地 球 規 模 モ ニ タ リ ン グ を さ ら に 発 展 さ せ て 地 球 規 模 の 温 暖 化 現 象 解 明 の 高 精

度 化 を 推 進 す る 所 存 で あ る 。本 稿 で 述 べ た 研 究 の 多 く は 1 9 9 6 年 か ら の C R E S T 及

び S O R S T 研 究 プ ロ ジ ェ ク ト と し て 、 組 織 し た 研 究 チ ー ム な ら び に 国 内 外 共 同 研

究 ネ ッ ト ワ ー ク の 共 同 研 究 者 の ご 協 力・ご 支 援 に よ る も の で あ る こ と を 示 し 、謝

意 を 表 し た い 。  
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図 1： 地 球 温 暖 化 ガ ス の ア イ ソ ト ポ マ ー の 例 (左 上 ) 

図 2： ア イ ソ ト ポ マ ー で 見 る 地 球 温 暖 化 ガ ス の サ イ ク ル (右 上 ) 

 

 

図 3． 大 気 中 地 球 温 暖 化 ガ ス の ア イ ソ ト ポ マ ー 測 定 装 置 の 模 式 図  (Yoshida and 
Toyoda, 2000) 

 


