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熱骸兵器実駿起源の 14 C をトレーサーとした炭素循環の研究

中村俊夫

名古屋大学アイソトープ総合センター 〒 464 名古屋市千種区不老町

1. はじめに

最近， 大気中の二敵化炭素温度が急激に増加している事実が明かにされ[ 1 ]，この

二酸化炭鷲温度の増加が近い将来の気候変化に及ぼす彫曹について， 種々掻輸されて

いる [2] .正確な予想を立てるには地球蝿模での炭膏循環を明確にすることが不可欠で

あり. 種々の方法で研究が進められている. 一つの有効な方法として， 掛骸兵器実肢

により大気中で多量に生成された 1 4 C をトレーサーとして利用する方法があり， この方

法を用いて環境中の炭棄循環に関する多くの知緯が得られている [3 ・ 5] .ここでは，

1945 ・ 1983 年に形成された樹木年輪〈木曽ひのき〉を用いた大気 C O 2 の 1 ・ C 適度の経年変
動の推定と. その結果を用いて行った. 大気圏・海洋・生物困問の炭素循環に関する解

析の結果について報告する.

2. 研究方法

2- 1. 試料とその調製

崎阜県中津川市付知の轟林で生育した木曽ひのき (Japanese cypress) を 1984 年 4 月

に伐践して採取した. 樹木の幹径は約、 60 CIII (樹齢約 240 年〉で， 樹幹周辺部での年輪

幅は早材部が 0.8 ・1. 0 111111 ，晩材部ではその 1110 以下であった 10 1111厚で輪切りにした

樹幹から躍緯方向 10 IU幅の四角柱を切り出し 1945 ・ 1983 年の年輸を各年輪ごとに晩

材部で分離して木片試料とした. さらに 1958 ・ 1966年の年輪については各年輸の阜材

部をミクロトームを用いて半径方向に 3 ・ 4 等分割して， 測定試料とした.

1薬取した試料を粉砕し. 約 100 IIIg を取り 1 . 2 N の NaOH 水槽液を用いて 80' C で温浴

し， 樹脂. 糖分およひリグニン成分の一部を溶解除去した. さらに1.2 N の塩敵で処

理したあと. 蒸留水で洗浄し乾燥させ， 真空中で 400. C に加納して炭化した. 炭化試

料約 5 聞 g を高純度の銀粉と原子比にして 1 : 1 で混合し， 手動の圧縮義置を用いて， 直径

3 園扇 φ の C-Agベレットを作製し測定試料とした [6] . 

2-2. 14 C 灘度測定

木片試料の 1 4 C iI度( (2) 式で定義される δ1 4 C 値)はタンデトロン加速器質量分析

計を用いて測定した [6] .一般に天怨試料の 1 4 C 温度は， 炭素の同位体分別効果の補正

をほとこしたム 1 4 C 値で表される.
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ここで.

ﾒ 14C = [(14C/13C)sa lD /(14C/13C)~t1 ・ 1) x 1000 (%0 ・・・・ (2) 

ﾒ 1;'( = [(13(/ 1 之 C)saø / (13C/12 C) PDB - l)x 1000 (%0 ・・・・ (3) 

であり. 6 1 j C 値(;t複式コレクター型の質量分析計 (Varian 門 AT CH-7) で測定した [7 ト

タンデトロン分析計による Ô 1 4 C 値の測定では NBS-SR 門・ 4990穆酸で較正された樹木年
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輪( 1840 ・ 1860 )を標準体として用いた [6] • 
A.D. 

三ι-.J査果および考察

3. 1. 樹木年輪の 6 1 4 C と大気 CO 2 の 6 14 C との比較

1 !} 5 8 ・ 1966 年の年輪について. 一つの年輪内の 6 1 4 C の変動〈季節変動〉を謝定し，

大気 CO 2 のム 1 ~ C と比按した結果を図 1 に示す. 両者を比叡するにあたっては， 木曽ひの

きの早材却は 5月上旬から 7月下旬にかけてー械な速さで成長すると仮定した [8] . 

図 1 に示される憾にム I 4 C は樹木年輪と大気 CO 2 とで良〈一致しており， 特に骸実般
により引き起こされた 1963年の大気 CO 2 の 6 14 C の急増が樹木年輪中に忠実に記録され

ている事が明かとなった. この結果から， 光合成により大気中から樹木ヘ取り込まれ

た演棄は直ちに樹木の幹の形成に用いられる事がわかる. すなわち，樹木年輸の 6 14 C 

~i.年輪形岐時の大気 C 0 2 の 6 14 C を呈すると考えてよい事が明かとなった.
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図 1. 木曽ひのき年輸のム 1 4 C ( +マーク) . 一つの年輪の早材部を半径方向に 3 ・ 4

等分割し. ム 1 4 C の変動を調べた. 年輪の 6 14 C の変動は大気 CO 2 のム I 4 C (丸印〉

のそれとよく一致している.
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32  .樹木年輪のム l ‘ C の経年変動

1945 ・ 1983 年の木曽ひのき年輸のム 1 4 C を表 l に， また図 2 に自丸で示す 1945 ・ 19

53 年のム 1 ~ C はほぼ 0%。であった. ム I 4 C は 1956 ・ 1957 年から増加を t開始し 1960 ・ 1961

年にはいったん停滞するが 1962年には再び急増し 1964 年に最大値を示し，た 1964 年

以降， ム 1 4 C は単調に減少している.

大気 (0 2 の 1 4 C 過度の増加は大気圏内の骸兵器実駿に起因する事が明かとなってい

る. 大気圏内核実駿の年ごとの回散を図 2に破錨で示す 1962 ・ 1964 年の年輸に見られ

るム 1 ~ C の急増は 1961 年 (120 門 T) および 1962 年 (220 門 T) の大蝿模な水場実験の彫響に

よる 1963 年 7 月の部分的核実駿停止条約の調印以後， 米ソ両国の大気圏内での、骸実験

は停止された(フランスと中国による小規模な核実験は 1980年まで続けられた) [9]. 

このため大気圏内での 1 4 C の生産はほぼ停止され， 炭素循環により大気圏内の I 4 C は生

物圏や水圏へと移動し. 年輪のム 1 4 C は 1964 年以降単調に減少した.

大気圏内での披実験の経過と大気 CO 2 のム 1 4 C の経年変動との対比により， 大気中

の CO 2 の混合. 大気圏から生物園や水圏への炭悲の移行過程が解明されてきた [4] .以

下では 19 1} 5 ・ 1983 年の木曽ひのき年輪 (35.6ψN. 137. 5ψE) のム I 4 C .および Druffel

& Linick[10] により測定された 1950 ・ 1974年の北米フロリダ半島産サンゴ年輪 (25. N 

8 ド1.1)のム 1 4 C (図 2 の黒丸〉を用いて， 簡略化された Box model に基づき 3 つの主

たる炭葉貯車庫である対流圏 (troposphere). 海洋表面水 (surface ocean water). 生

物園 (biosphere) 聞の炭護交挽速度を推定した結果を簡単に示す.

4. 大気圏・水圏・生物園聞の CO 2 交換速度の推定

Nydal[4] は核実験起源の 1 4 C を利用して 10個の炭素貯麓庫を想定した Box 臨 odel

を用いて， 自然界における炭素循環を横討した. ここでは， 図 3 に示す掃に 3 つの炭素

貯議庫を考慮して解析を行った結果を示す.

R I ・ R t .しを対流圏， 生物園， および表面海洋水に含まれる 1 2 C の総量 X 1. X b , 

しをそれぞれの貯議庫における 14C/12C 比の平衝状態からのずれ k 1 b , k 1 ..を対涜圏

から生物園へ， および表面海水への k b l' k 0 t をそれぞれその逆方向への炭事移動速

度( k の逆散は平均滞留時聞を表す〉とする. 対涜圏内における 1 4 C の変化量は， 以上の

変数を用いると次式で表される.

、
.
J

凋
処


r
、

--t
 

V
A
 -

-
、

nkn 
-h

p
 

t
 

uan t
 

v
A
 

-t
 

nuH 

• 
a
 

・
-
‘

U
恥
円-悶

V
A
 

-a
 

hHn -t
 

e
 

i
臥み

，hu 

w
A
 

• 
&s 

h
k
 

-t
 

b
 

i
臥z

 
e-ｭ

J
H
M
 

,J 
t
 

u
及
川

』

0• 
1
 

nun 

徹分方程式( 1¥ )を解くには X l' X b , X 闘の経年変化が既知である必要がある. しかし，

これらの量は時間と共に場所にも依存している事が知られており [11 ]， 3 Box 図 ode 1 :を

現実の自然界に騒密に適用することは不可能である. そこで 3 Box 図 odel の近似的な

適用を試みた. すなわち， ( 1¥ )式の適用にあったて欠の仮定を行った.

( a )対涜圏および表面湖水では炭素の混合が比較的良く， 適当な代表点で X 1 ， X.. の経

年変化(人工 1 4 C の付加による変化量〉を制定できると仮定する. 即ち X 1 , X.. は

木曽ひのき年輪およびサンゴ年輸のム 1 4 C を用いて次式で与えられるとした.

し = ム 1 4 C 1 r ぃ - ð '4 C ， r •• (t 945 ・ 1953) ・・・・・・・・・・・・・・(5 -1 ) 

し = ム I~Cooral ・ ム 14Ccor.I(1950 ・ 1955) ・・・・・・・・・・・・・ 0 ・ 2)

ここで， 人工 1 4 C の影響が始まる以前の平街状態のム 1 4 C として， ム 14C ， r..(19
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とム I 4 C値( 960 ) 木曽ひのき年輪の Ô 13C値( 960 ) 表 1 . 

ム :J(値

-5.2:t 15.6 

49.8:t 17.5 

81.3:t14.0 

187.2 土 12.5

235.1:t18.3 

δ13C値

-23.7 

-23.0 

年輪年代

1955 

56 

57 

58 

59 

ム I 4 C値

-0. 7:t 20.4 

・ 2.5 :t 20.7

-29 . 5:t 1 9 . 3 

・ 25.6 :t 19.9 

22.2:t 18.5 

ﾕ 13(櫨

-22.2 

-22.9 

年輪年代

1945 

46 

47 

~8 

49 

245.9:t14.1 

151.9:t14.7 

326.2:t 14.5 

622.6:t 16.9 

793.2:t 18.3 

-22.6 

-22.3 

1960 

61 

62 

63 

64 

4.6:t 7.8 

・ 8.4 :t 16.7

・ 8.3 :t 15.4 

・ 35.4 :t 15.9 

28.7:t14.2 

-22.6 

-22.2 
・ 23.0

1950 

51 

52 

53 

54 -21 .8 

394.4:t12.8 

392.2:t 13.3 

323.0:t17.1 

303.4:t17.4 

290.7:t19.2 

-23.0 

-21 .2 

1975 

76 

77 

78 

79 

705.2:t 19.3 

653.0:t21.7 

614.1:t20.6 

597.4:t16.2 

553.4:t16.7 

-22.9 

-21 . 1 

-21.6 

1965 

66 

67 

68 

69 

270.8:1 18.0 

295.4:t 20.3 

273.6:t21.6 

251.4:t23.5 

-21.4 

-21 .8 

・ 2 1. 2

1980 

81 

82 

83 

539.6:t16.7 

476.2:t 18.4 

470.0:t 15.5 

459.3:t17.3 

414.3:t16.7 

-22.7 1970 

71 

72 

73 

74 

-22.3 

-21.6 
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45 ・ 1953) =-9 . 3 %0  .および ð l4 C e ?r ・ 1(1950 ・ 1955)= ・ 6096。を用いた.

( b )生物園での炭素貯蔵は複健で X b の経年変化を評価することは大変むずかしい. こ

こでは. 文献 12. 13の鍾治を基に X b 三 O と仮定した.

(c) 8roecker. et al .[14] によると 1965 ・ 1969年の 4年間に骸兵器実強起源の t 4 C が対

涜圃から表面海水へ， および生物園へ移行した量の割合は 89: 4 1 である. そこで近

似的に

民 tÞ/kt. = 41/89 = 0.461 ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・ (6)

と仮定した.

(d) 各炭牽貯麓庫では 1 2 Cの量は平衡状態にあると仮定する. すなわち，

kt ・ .Rt = k.t ・ R. • k t b ・ Rt = kbt.Rb ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・ (7) 

が成り立っとする.

これらの仮定に基づいて， (4 )式から次式が尊かれる.

dXt/dt = kt ・ (X. - 1.461 Xt) 

微分方程式( 8) を解くと次式が得られる.

1.461 Xt - X. = C e)(p( -I(t.' t) ・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・・ (9)

-・ (8)

(9 )式に (5 ・ 1 ). (5 ・ 2) 式で与えられる X t , X. を適用すると〈図 4) • 最小ニ景法により

しI!I c;t O.095:t:: 0.003(yr ・ I ) .また (6)式により k t b は 0.044 :t:: O.OOI(yr ・ 1 )と得られた.

この結果から， 大気圏から表面海水へ， および生物園への炭膏移動における平均

滞留時聞は. それぞれ約 11 年. および約 23年と推定された. 前者について Crai g[ l5] は

7:t 3 年 Nyda 1(4] は 5 ・ 10 年と， 筆者とほぼ一致した結果を得ている. また， 後者につ

いて C r a i g は 33年と著者の結果より約 10年大きい値を得ている. この解析の詳細につ

いては文献 12. 13 を参照されたい.

5. おわりに

骸兵器実験起源の I 4 C は環境の炭素循環を調べるための脊周なトレーサーの一つで

ある. 本論では簡略化された 80)( 闘 odel の適用を試みたが. もっと精巧な .odel を用い

て炭牽循環を議論するには， 環境中の t 4 C 漉度分布についての詳細なデータを必要とす

る. これらの研究において， 少量の試料で短時間に I 4 C 温度測定が出来るタンデトロン

加速器質量分析計の活用が大いに期待される.
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