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対 流 圏 で は ， さ ま ざ ま な 運 動 に よ り 圏 内 の 空 気 が 水 平 ・ 鉛 直 方 向 に 良 く か き 混 ぜ ら れ
ている．この圏内では，温度は１ｋｍにつき６．５ °Ｃの割合で高度とともに減少する．一方，
高度約１１ｋｍにある圏界面ＯＩ・ｏｐｏｐａｕｓｅ）より上の成層圏では，逆に温度は高度とともに
増 加 して い る ． こ の た め ， 成 層 圏 内 で は ， 上 下 の 混 合 が 起 こ り にくく ， 大 気 層 は 安 定 に
存在すると考えられている．
オゾン層は，この成層圏内の地上約２０ｋｍから５０ｋｍにわたって地球全面を覆って存在

し，太陽から放射される紫外線のうち３２０ｎｍ以下の波長の紫外線を吸収し，これらの有
害 な 紫 外 線 か ら 地 表 の 生 命 体 を 保 護 して い る ． し か し ， 近 年 に な って ， 地 表 で 人 工 的 に
造 ら れ た フ ロ ン ガ ス 等 に 含 ま れ る 塩 素 原 子 の 作 用 に よ り ， 成 層 圏 オ ゾ ン 層 が 破 壊 さ れつ
つ あ る こ と が 明 か と な って い る ． す な わ ち ， フ ロ ン ガ ス な ど ， 地 表 で 放 出 さ れ た 化 学 物
質 が， 対 流 圏 か ら 成 層 圏 内 へ と 侵 入 し ， オ ゾ ン を 分 解 して い る わ け で あ る ． そ こ で， 近
年これらの化学物質の地表付近での存在量の経年変動がモニターされてきたが，さらに，
成層圏大気中における高度分布や経年変化を直接調べる必要性が指摘されていた．
成層圏大気微量成分研究グループ［２］が，１９８０年より，大気球を用いたグラブサンプリ
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地 球 を 覆 う 大 気 は ， 図 １ ［ １ ］ に 示 さ れ る よ う に 温 度 の 鉛 直 変 化 に よ り ，

（Ｏ～１１ｋｍ），成層圏（１１～５０ｋｍ），中間圏（５０～８０ｋｍ），熱圏（８０
ま か に 区 分 さ れ る ．
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図 ２ ． 木 曽 ヒ ノ 牛 年 輪 （ 白 丸 ） の １ ° Ｃ 濃 度 （ △ １ ° Ｃ ： （ ４ ） 式 で 定 義 ） ． 破 線 は 年 毎 の 大 気 圏

内 核 兵 器 実 験 の 回 数 を 示 す ， -１５１-



ング法により，成層圏や対流圏上層において大気試料を採取し，ＣＣＬ２Ｆ２，ＣＣＬ３Ｆ，Ｃ０２，

ＣＨｊなどの存在量や，Ｃ０２の同位体組成（１３Ｃ／１２Ｃ比，１９０／１６０比）の精密測定を行なって

き た ［ ３ ， ４ ， ５ ， ６ １ ． さ ら に ， 大 気 試 料 が よ り 大 量 に 採 取 で き る 気 球 搭 載 用 成 層 圏 大 気 ク ラ イ
オ サ ン プ リ ン グ 装 置 が 開 発 さ れ ［ ７ １ ， よ り 高 層 の 成 層 圏 大 気 の 採 取 が 可 能 と な っ て い る ．

こ こ で は ， ク ラ イ オ サ ン プ リ ン グ 法 に よ り １ ９ ８ ９ 年 ９ 月 に 採 取 さ れ た 成 層 圏 大 気 （ 高 度

１８．６～３０．４ｋｍ）試料に含まれるＣ０２の放射性炭素（９Ｃ，半減期５７３０年）の濃度を名古屋

大 学 タ ン デ ト ロ ン 加 速 器 質 量 分 析 計 で 測 定 し た 結 果 に つ い て 報 告 す る ．

２．環境中の１４Ｃ

現在環境中に存在する９Ｃは天然起源と人工起源が考えられる．天然起源として，９Ｃ
は 地 球 大 気 に 降 り 注 ぐ 宇 宙 線 に よ って 長 年 月 の あ い だ 生 成 さ れて き た ． 宇 宙 線 が 地 球 大
気 に 入 射 し ， 大 気 を 構 成 す る 元 素 と 核 反 応 を 起 こ し 二 次 的 な 放 射 線 を 生 成 す る ． こ の 二
次宇宙線に含まれる，エネルギーの低い中性子が地球大気の７８％を占める窒素の原子核
に捕獲され（捕獲断面積１．７５ｂａｒｎ）て１句が造られる．この機構による９Ｃの生成頻度
は，地表面１ｃｍ２あたり毎秒１．８個と見積られている．また，大気中で形成される中性子
の高度分布予想から，１４Ｃは成層圏内で６０％が，対流圏内で残り４０％が造られることが推
定されている［８，９１．
天然起源の１４Ｃに加えて，１９４５年以降は原水爆実験により人工的に多量の１４Ｃが造られ

た ． 大 気 圏 内 の 核 兵 器 実 験 で エ ネ ル ギ ー の 低 い 中 性 子 が 大 気 中 に 大 量 に 放 出 さ れ ， そ れ
が大気中の窒素原子核と核反応を起こして９Ｃが生産された．人工１４Ｃの付加により１９６３
年には大気Ｃ０２の９Ｃ濃度が核実験以前の平衡状態に比べて約２倍にまで増加した．このこ
とは，木曽ヒノ牛年輪の１４Ｃ濃度測定（図２）からも示されている［１０１．
１４Ｃは，こうして生産されると同時に，一方では放射壊変により消滅して減少する．

ｌｊＣはβ線（ｅ⊃と電子ニュートリノ（レ．）を放出して窒素（１卵）に壊変する．１４Ｃの

半減期は，１９４９年より測定されてきたが，５７３０±４０年が現在のところ最も信頼できる値
とされている［１１１．
大気中で形成された９Ｃは直ちに１句０２に酸化され，周囲の１２Ｃ０２や１３Ｃ０２と混合されて

地 球 表 面 の 炭 素 循 環 に 従 って 拡 散 さ れて い く ． 図 ３ に 自 然 界 の 炭 素 循 環 を 示 す． 炭 素 貯
蔵 庫 で の 蓄 積 量 ， 各 貯 蔵 庫 間 の 年 間 移 動 量 ， お よ び 蓄 積 量 を 入 れ 換 える の に 要 す る 時 間
（平均滞留時間）が示されている．大気と海洋表層水とのＣ０２交換速度は比較的速く，原
水爆実験で生成された大気中の９Ｃは，海洋表層水へ移行し，大気Ｃ０２の１４Ｃ濃度は年々減
少しつつある（図２）．

３。成層圏大気の採取と 製
１９８９年９月１日に，三陸大気球実験場（３９．２Ｎ，１４１．８Ｗ）にて，クライオサンプラーを

用 い て 成 層 圏 大 気 の 採 集 が 行 な わ れ た ． 採 取 し た 大 気 の 量 は １ ０ ～ ２ ０ リ ッ ト ル Ｓ Ｔ Ｐ で あ る ．
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図３．自然界の炭素循環．各炭素貯蔵庫内の数値は炭素の存在量（Ｂｔ：ｘ１０１５ｇ）を，カ
ッコ 付 き の 数 値 は 炭 素 の 平 均 滞 留 時 間 （ 年 ） を 表 わす． 矢 印 の 数 値 は 炭 素 の 年 平
均移動量（Ｂｔ／年）である．
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図 ４ ． ロ Ｃ 測 定 用 タ ン デ ト ロ ン 加 速 器 貿 量 分 析 計 の 全 体 図 ． Ａ Ｉ ， Å ２

Ｓ３
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ＳＩ，Ｓ２，Ｓ３
ビームスリット，ＧＥＬ，ＭＬ，ＴＬ，ＱＬ：静電レンズ系，ＬＥＣ，ＨＥＣ，１２Ｃｃｕｐ，１３Ｃｃｕｐ
， Ｆ Ｃ ： 電 流 計 測 用 フ ァ ラ デ イ カ ッ ブ， Ｃ ｓ ８ ｕ ｎ ： セ シ ウ ム ス ッ パ タ 負 イ オ ン 源 ， Ｍ ｉ ｏ
，制，Ｍ２：質量分析用電磁石，ＡＣＴ１，ＡＣＴ２：加速管，ＧＶＭ：発電型高電圧計，ＥＳＣ：荷
電 変 換 カ ナ ル ， Ｔ Ｐ ： 荷 電 変 換 ガ ス （ ア ル ゴ ン ガ ス ） の ト ラ ッ ブ 用 タ ー ボ 分 子 真 空 ポ
ン プ， ０ Ｓ ： 高 電 圧 発 生 用 の 回 宗 族 Ｔ Ｆ ： 高 電 圧 発 生 用 の ス テ ッ プ ア ッ プ ト ラ ン ス ，
ＥＤ：静電型１５ ’ デフレクター．
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高度は，高い順に①３０．４～３０．２，②２８．７～２８．５，③２７．１～２６．８，④２５．７～２５．５，⑤２４．０
～２３．８，⑥２２．６～２２．３，⑦２１．３～２１．１，⑧２０．１～１９．８，⑨１９．０～１８．６ｋｍの９点てある．

これらの大気試料について，フロンガス，ＣＩＩ４，Ｃ０２の存在量やＣ０２のδ１３Ｃ，（５１８０などの
ル ー テ ィ ン の 測 定 が 行 な わ れ て い る ． 今 回 の 大 気 試 料 に つ い て は ， さ ら に ， タ ン デ ト ロ

ン 加 速 器 質 量 分 析 計 を 用 い て Ｃ ０ ２ の １ ４ Ｃ 濃 度 の 測 定 を 行 な っ た ． １ ４ Ｃ 測 定 の た め に 必 要 な 炭

素 量 を 確 保 す る た め に ， 今 回 は ， ② - ③ ， ④ - ⑤ ， ⑥ - ⑦ ， ⑧ - ⑨ に つ い て 混 合 し ， ① を 含

め て 合 計 ５ 試 料 に つ い て 分 析 し た ．

対 流 圏 に お け る １ ４ Ｃ 濃 度 と の 比 較 の た め ， 宮 城 県 仙 台 市 の 東 北 大 学 構 内 で １ ９ ８ ９ 年 １ ２ 月

１２日，１３日，および１９日採取した１２．６～１８．９リットルの大気から抽出されたＣ０２（試料名
Ｔ１，Ｔ２，Ｔ３）の１４Ｃ濃度を測定した．さらに１９９０年６月２１日に，同所で，ほぼ同時に大気

６ リ ッ トル を ２ 本 採 取 し ， そ れ ぞ れ の 大 気 試 料 か ら 回 収 し た Ｃ ０ ２ （ 試 料 名 Ｔ ４ ， Ｔ ５ ） の ９ Ｃ 濃

度 を 測 定 し た ．
大 気 試 料 か ら Ｃ ０ ２ を 回 収 す る 操 作 は ， 東 北 大 学 理 学 部 大 気 海 洋 変 動 観 測 研 究 セ ン タ ー に

て ， 次 の 様 に し て 行 な わ れ た ． ガ ラ ス の 細 管 を た く さ ん 入 れ て ， ガ ラ ス 管 を 通 過 す る 試

料 大 気 の ガ ス が 衝 突 す る 表 面 積 を 大 き く し 捕 獲 効 率 を 良 く し た ト ラ ッ プ を ２ 段 取 り 付 け た

真 空 ラ イ ン を 用 い る ． 初 段 の ト ラ ッ プ を エ チ ル ア ル コ ー ル ー 液 体 窒 素 の 混 合 で - １ ０ ０ ° Ｃ に ，
２ 段 目 の ト ラ ップ を 液 体 窒 素 で 冷 却 し ， １ ｔ ｏ ｒ ｒ に 減 圧 し た 大 気 試 料 を ４ ０ ｍ １ ／ ｍ ｉ ｎ の 流 量 で

流 し ， 試 料 中 の Ｈ ２ ０ お よ び Ｃ ０ ２ を 完 全 に ト ラ ッ プ す る ． 次 に ２ 段 目 の ト ラ ッ プ に つ い て ，
-１００ ° Ｃの寒剤を用いて，Ｈ２０とＣ０２とを分離し，Ｃ０２を６ｍｍφのパイレックスアンプルに封

入 す る ． 名 古 屋 大 学 に て ， こ の Ｃ ０ ２ 試 料 を 北 川 ほ か ［ １ ２ ］ の 方 法 で 固 体 の 炭 素 に 変 え る ． す

なわち，Ｃ０２を純度９９．９Ｘ以上の粉末状の鉄約１ｍｇをバイコール管に詰め，Ｃ０２と過剰量
の Ｈ ２ を 導 入 し て 封 じ 込 め ， 反 応 容 器 の 下 部 を ６ ５ ０ ° Ｃ で ４ ～ ６ 時 間 加 熱 す る と ， 鉄 粉 表 面 に グ

ラ フ ァ イ ト 状 の 固 体 炭 素 が 析 出 す る ． こ れ を 専 用 の タ ー ゲ ッ ト ホ ル ダ ー に 詰 め ， タ ン デ
ト ロ ン 加 速 器 質 量 分 析 計 を 用 い て １ ４ Ｃ 濃 度 を 測 定 し た ．

４。名古屋大学タンデトロン加速器質量分析計による１４Ｃ濃度測定
環 境 中 の 炭 素 試 料 の １ ４ Ｃ 濃 度 は ， 通 常 放 射 能 測 定 法 に よ り 測 定 さ れ て い る ． す な わ ち ，

９ Ｃ が 放 射 壊 変 し て 窒 素 に 変 わ る 際 に 放 出 さ れ る エ ネ ル ギ ー の 低 い β 線 を ， ガ ス 比 例 計 数

管 や 液 体 シ ン チ レ ー シ ョ ン 計 数 装 置 な ど の 低 バ ッ ク グ ラ ウ ン ド 放 射 能 測 定 装 置 を 用 い て
計 測 す る こ と に よ り ， １ ４ Ｃ 濃 度 が 定 量 さ れ て い る ． し か し ， ９ Ｃ の 半 減 期 は 比 較 的 長 い た
め ， 放 射 能 測 定 法 は ９ Ｃ の 定 量 に は 効 率 が あ ま り 良 く な い ． す な わ ち ， １ ４ Ｃ 測 定 用 の 標 準

体（炭素同位体組成は１２Ｃ：１３Ｃ：１４Ｃ＝０．９８９：０．０１１：１．２×１０-１２）の炭素１ｍｇには６×１０７個も
の １ ４ Ｃ が 含 ま れて い る が， ９ Ｃ の 半 減 期 は ５ ７ ３ ０ 年 と 長 い た め ， １ 時 間 あ た り に 崩 壊 す る １ ４ Ｃ

の 個 数 は 計 算 上 わ ず か ０ ． ８ 個 に す ぎ な い ． こ の た め ， 放 射 能 測 定 法 で は ， 炭 素 試 料 の 量 を

増 や す こ と に よ り ， 限 ら れ た 時 間 内 に 崩 壊 す る １ ４ Ｃ の 個 数 の 増 加 を 図 る ．
こ れ に 対 し ， 加 速 器 質 量 分 析 法 で は ， 炭 素 １ ｍ ｇ に つ き ６ × １ ０ ７ 個 も あ る ９ Ｃ そ の も の が，
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崩 壊 を 待 っ の で は な く 直 接 計 数 さ れ る ． す な わ ち ， 加 速 器 法 と は ， 加 速 器 の 技 術 を 駆 使

し て ， 試 料 の 炭 素 を 原 子 ご と に バ ラ バ ラ に 分 離 し て 負 イ オ ン に 変 え ， そ れ を 高 エ ネ ル ギ
ー に 加 速 し ， エ ネ ル ギ ー ・ 質 量 の 分 析 を 行 い ， 最 終 的 に は 重 イ オ ン 粒 子 検 出 器 を 用 い て
９Ｃイオンの個数を直接数える方法である［１３１．

名 古 屋 大 学 年 代 測 定 試 料 研 究 セ ン タ ー に 設 置 さ れ て い る タ ン デ ト ロ ン 加 速 器 質 量 分 析

計 は ， こ の 新 方 式 に 基 づ い て 作 製 さ れ た １ ４ Ｃ 測 定 専 用 の 装 置 （ 図 ４ ） で あ り ， 従 来 の 方 法
に 比 較 し て 次 の 利 点 を 持 っ て い る ．

① 炭 素 試 料 の 量 が 従 来 の 千 分 の 一 で す む ． 従 来 の 測 定 法 で は １ ～ ５ ｇ の 炭 素 が 必 要 と さ れ

る が ， タ ン デ ト ロ ン 分 析 計 で は １ ～ ７ ｍ ｇ の 炭 素 で 測 定 で き る ． 従 っ て ， 採 取 で き る 炭 素 の

量 が 少 な く て 従 来 の 方 法 で は 測 定 で き な い 試 料 に つ い て も ， こ の 分 析 計 を 用 い る と 測 定
か 可 能 と な る ．

② 測 定 可 能 な 低 い ｌ ｊ Ｃ 濃 度 の 限 度 は ， 従 来 の 方 法 で は １ ４ Ｃ 年 代 値 に 換 算 し て ３ ～ ４ 万 年 前 ま
で が 限 界 と な っ て い る が ， タ ン デ ト ロ ン 分 析 計 で は ５ ～ ６ 万 年 前 に 遡 っ て 測 定 で き る ．

③ 従 来 の 方 法 で は １ 試 料 を 約 ２ ４ 時 間 か け て 測 定 し て い る ． 一 方 ， タ ン デ ト ロ ン 分 析 計 で は ，

１ 試 料 の 測 定 時 間 は ３ ～ ５ 時 間 で あ り ， １ 日 あ た り ５ ～ ６ 個 の 試 料 の 測 定 か 原 理 的 に 可 能 で あ

る．

タ ン デ ト ロ ン 分 析 計 に よ る １ ４ Ｃ 測 定 の 誤 差 は ， 現 在 の と こ ろ ， 従 来 の 方 法 と 同 程 度 で ，
ほぼ±１Ｘ（ｏｎｅｓｉｇｍａ）である．

タ ン デ ト ロ ン 分 析 計 で は ， 未 知 試 料 の １ ４ Ｃ ／ １ ３ Ｃ 比 が ， こ の 比 が 既 知 の 標 準 体 に 対 す る 比

と し て

Ｒ＝（□Ｃ／□Ｃ）５ａｍ，ｌｅ／（□Ｃ／１３Ｃ）５ｔａｎｄａｒｄ

で 与 え ら れ る ． そ こ で 試 料 の ’ ４ Ｃ 濃 度 は ， 千 分 率 で

δ’４Ｃ（１３）（％．）＝（Ｒ-１）ｘ１０００

と 表 示 さ れ る ． さ ら に ， 炭 素 の 同 位 体 分 別 の 効 果 を 考 慮 し て ，

体 比

５

ｊ

１

２

ぐ

ぐ
そ の 補 正 を 炭 素 安 定 同 位

δ１２Ｃｐ回（％。）＝［（１２Ｃ／１２Ｃ）ｓロ，｜。／（１３Ｃ／１２Ｃ）ｐｒ）ｅ-１）ｘ１０００（３）

を 用 い て 行 い ， 試 料 の ９ Ｃ 濃 度 は 最 終 的 に 次 式 で 与 え ら れ る 。
△９Ｃ（％。）＝（５９Ｃ（１３）-（（５１１’Ｇリｓ＋２５）ｘ（δ１４Ｃ（１３）／１０００＋１）（４）

５。結果および考察
地 表 （ 東 北 大 学 構 内 ） で 採 取 さ れ た 大 気 中 ， お よ び 成 層 圏 で 採 取 さ れ 大 気 中 の Ｃ ０ ２ の

ｌ ｊ Ｃ 濃 度 の 測 定 結 果 が 図 ５ お よ び 表 １ に 示 さ れ る 。

図５からわかるように，地上のＣ０２の１４Ｃ濃度（△ｌｊＣ）が１００～！５０％。（核実験開始

以前の平衡状態のｌｊＣ濃度の１．１０～１．１５倍）であるのに対し，成層圏大気のＣ０２の△１４Ｃは

約 ３ ０ ０ ％ 。 を 示 す。 も っ と も ， 成 層 圏 で も 最 下 層 の 試 料 の △ １ ４ Ｃ は １ ３ ４ ％ 。 と ， 対 流 圏 大
気 Ｃ ０ ２ の △ １ ４ Ｃ と 同 様 な 値 が 得 ら れ て お り ， 成 層 圏 の 下 層 部 は 対 流 圏 大 気 と 良 く 混 合 さ れ
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Ｔａｂｌｅｌ．Ｖａｌｕｅｓｏｆ△ｌｊＣａｎｄδ□ＣｆｏｒＣ０２（；ｃ）１１ｅｃｔｅｄｆｒｏｍｓｔｒａｔｏｓｐｈｅｒｅ
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ていることが示唆される．これは，ハロカーボン類やＣ０２の濃度，またＣ０２を構成する炭
素，酸素の安定同位対比などの高度分布が高度２０ｋｍあたりで大きく変化していること［
６］と関連すると思われる．すなわち，ハロカーボン類の濃度は地表から高度２０ｋｍあたり
までは，一定であるがそれより高くなると濃度は急激に減少している．これらのことは，
赤 道 域 に お いて 対 流 圏 か ら 成 層 圏 内 に 入 り 込 んで 混 合 し た 大 気 が， 子 午 線 面 内 の 運 動 に
より，中緯度まで輸送されたものを観測していると考えてよいであろう（図６）．
地上の大気Ｃ０２試料のうちＴ１，Ｔ３の△１句がやや低くなっているのは，大気の採集時期

が冬季であることから，暖房のために周囲の環境で化石燃料（９Ｃを全く含まない）が使
用されたことによる１４Ｃ濃度の希釈効果によるものと推察される．一方，６月に採集され
た大気Ｃ０２試料Ｔ４，Ｔ５の△１４Ｃは約１５０％．で互いに良く一致している．
１４Ｃ濃度が，ハロカーボン類とは逆に，成層圏大気中で高くなる理由の一つは，成層圏

が１４Ｃ生成の主要な場の１つであることによると思われる． §２で述べたように，宇宙線
により地表で生成される１４Ｃの約６０％は成層圏内と考えられている．しかも成層圏では大
気の上下混合はそれほど活発ではないため，高濃度を維持していると考えられる．
さらに別の理由として，成層圏大気の１４Ｃ濃度が高いのは，１９６０年代前半の大気圏内の

核 兵 器 実 験 に 依 る こ と も 考 え ら れ る ． 核 兵 器 実 験 の 際 に 形 成 さ れ る 核 反 応 の 熱 雲 は 成 層
圏中層域まで達しており，そこで大量の１４Ｃが生成されている［１４１．成層圏の中・下層で
生成された大量の１４Ｃは，成層圏一対流圏間の大気混合により次第に拡散されていくが，
成層圏大気の混合速度が遅いため，生成された１４Ｃの一部が約３０年後の今日でも生成現場
に残っている可能性がある．

６ まとめ

- １ ５ ８ -

クライオサンプリング法により１９８９年９月に採取された成層圏大気に含まれるＣ０２の
１４Ｃ濃度を測定したところ，対流圏大気中のＣ０２の１４Ｃ濃度より高い値が得られた．すなわ

ち，対流圏大気Ｃ０２の△１４Ｃが１００～１５０％．であるのに対し，成層圏大気Ｃ０２の△１４Ｃは約
３００％．である．
成層圏は，対流圏とともに天然の１４Ｃの生産の場であり，さらに１９６０年代前半の核兵器

実験により成層圏内で９Ｃが大量に生成された．成層圏大気が安定で混合が比較的ゆっく
りと行なわれることを考えると，９Ｃ濃度が対流圏よりも高くても不思議ではない．９Ｃ
の生産は，高度にも，また緯度にも大きく依存する．今後，定点観測はもちろんのこと，
緯度を変えた観測を含めて長期的に観測データを蓄積する事が強く望まれる．

参 考 文 献-
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４，ｐ．１０７-１２５．
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