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研究成果の概要（和文）：本研究では、海洋貯熱量の変化にのみ起因して変動するAr濃度変動を利用して、大気
中O2・CO2濃度変動に基づく海洋と陸上生物圏のCO2吸収量の推定精度を向上させるために、大気中Ar濃度の計測
システムを構築し、標準偏差1sigmaで21 per megの精度での測定を可能にした。さらに、南極昭和基地で観測し
たO2、CO2濃度の長期変動を解析することにより、2000-2016年の平均として、海洋と陸上生物圏のCO2吸収量は
それぞれ2.4±0.8、1.6±0.7 GtC/yr（1 GtCは炭素換算で10の12乗kg）と推定した。

研究成果の概要（英文）：To improve the uncertainty in the estimation of global carbon uptake based 
on the atmospheric CO2 and O2 by using the atmospheric Ar that varies with only the change in 
oceanic heat content, we developed a measurement system for atmospheric Ar. The precision of the 
system was estimated to be 21 per meg (1 sigma). By analyzing the long-term variations of the 
atmospheric CO2 and O2 observed at Syowa Station, Antarctica, oceanic and terrestrial biospheric CO2
 uptake were estimated to be 2.4 ± 0.8 and 1.6 ± 0.7 GtC/yr, respectively.

研究分野：大気科学
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１．研究開始当初の背景 
	 化石燃料起源二酸化炭素（CO2）排出量の増
加に伴う気候変動、いわゆる地球温暖化は、
早急に解決しなければならない課題である。
この問題に対応するためには、CO2がどれだけ
大気に放出され、海洋や陸上生物圏にどれだ
け吸収されているか、という地球表層の CO2
収支の定量的な理解が不可欠であり、1990 年
代以降、大気中 CO2および酸素（O2）濃度（δ
(O2/N2)として定義）変動観測に基づく海洋と
陸上生物圏による CO2 吸収量の定量評価が行
なわれている①。しかし、温暖化に伴う海洋
貯熱量（海水温）上昇による溶解度減少によ
り、海洋は O2の放出源となっている可能性が
指摘され②、それが CO2吸収量評価の大きな誤
差要因となり、海洋からの O2放出量を補正す
ることが CO2 吸収量を正確に推定する上で大
きな課題となっている。	
	 この課題の解決に有効とされるのが、大気
中アルゴン（Ar）濃度変動の観測である。大
気中 Ar 濃度は、海洋の貯熱量変動による溶
解度の変化のみに起因して変動するため、海
洋貯熱量変変動を反映する指標として利用
可能であり③、その季節・長期変動から、大
気中 O2 濃度変動のうち貯熱量変動による海
洋からの O2放出による影響を評価して、大気
中 CO2・O2濃度を利用した CO2吸収量推定の精
度向上が期待できる。これまでに大気中 Ar
濃度の長期的な増加／減少傾向を報告した
例は一つもなく、大気中 Ar 濃度の精密観測
手法の確立と、長期的・系統的な観測の実現
が求められている。	
	
	
２．研究の目的	
	 本研究では、大気中 CO2・O2 濃度を利用し
て CO2 吸収量のより正確な推定に貢献するた
め、海洋貯熱量の変化にのみ起因して変動す
る大気中 Ar 濃度の計測システムを開発し、
これまで採取／保管されてきた南極・昭和基
地の大気試料を分析することで、これまでに
報告例のない長期間の大気中 Ar 濃度変動の
実態を明らかにすること、さらに、明らかに
なった大気中 Ar 濃度の長期変動から、海洋
の貯熱量変化およびそれに起因する海洋か
らの O2放出量を評価し、大気中 CO2・O2濃度
観測にその影響を補正して CO2 吸収量を推定
することを目的とした。	
	
	
３．研究の方法	
(1) 質量分析計「Isoprime100」を検出器とし
た計測システムを構築し、大気試料の導
入方法や導入量を検討して高精度計測の
ための最適な条件を探求し、大気中 Ar 濃
度の高精度計測手法を確立する。遠隔地
で採取した大気試料の分析だけではなく、
観測地現場での連続観測も想定し、連続
観測が可能な試料導入システムも検討・
構築する。大気中 Ar 濃度変動はある基準

からの偏差(δ(Ar/N2))として表記され
る④が、その基準は世界的に統一されたも
のが存在せず、各研究機関によって異な
る。本研究では、-80℃に冷却した水トラ
ップを通過させて除湿した天然空気を、
48L 高圧シリンダーに充填し、それを基
準として使用する。	
	

(2) 本研究で対象にしている観測地・南極昭
和基地では、1995 年から年に 6 回程度大
容量大気採取を実施しており、採取され
た大気試料（アーカイブ大気）は、将来
新たな成分の分析手法が確立された場合
に、過去にさかのぼってその成分を分析
し、過去の大気組成を復元できるように
保管されている。これらアーカイブ大気
を本研究で開発する Ar 濃度計測システ
ムで分析することで、過去約 20 年間の南
極地域における大気中 Ar 濃度の変動傾
向を明らかにする。	

	
(3) 測定した大気中 Ar 濃度の変動から海洋
の貯熱量変動を見積もり、それをもとに
大気中O2濃度変動に対する海洋貯熱量変
動の寄与を評価して、大気–海洋間の O2
交換量を推定する。昭和基地において CO2
濃度およびO2濃度の観測をそれぞれ1984
年および 2000 年から実施しており、その
結果を利用してすでに報告されている
2001–2009 年の CO2吸収量の推定結果

⑤を、
本研究から推定される大気–海洋間の O2
交換量を用いて再評価し、最新の CO2・O2
データも利用して禁煙の CO2 吸収量を定
量評価する。	

	
	
４．研究成果	
(1) Isoprime	Ltd.製質量分析計 Isoprime を
検出器とした大気中 Ar 濃度分析システ
ムを構築した。装置の大気試料導入部は、
一定流量で定常的に流れる大気試料の一
部を、内径 25μm、長さ 1.0m の細管を通
じて分析計に導入する構成に改造した。
さらに、その細管周辺のわずかな温度変
化で分析計の出力が不安定になることが
見出されたため、大気試料側、参照空気
側の両方の細管を一本のデカボンチュー
ブで保護するとともに、そのデカボンチ
ューブを断熱材で覆うことで、細管周辺
の温度変化を低減させ、温度勾配によっ
て生じる空気分子の分別を防止した。ま
た、導入試料の流量変化に伴う出力変化
への応答を確認し、分析時の最適な大気
試料流量を 12	ml	min-1とした。また、大
気試料採取装置として、スターリング式
冷却機を利用した水トラップ二つを並列
に設置した除湿システムを製作し、６時
間おきに両トラップを切り替えることで、
将来的に実施することを計画している現
場での大気中 Ar 濃度連続観測に対応す



る大気試料除湿システムを構築した。以
上の改良を加えた後に、同一試料を繰り
返し分析することにより、本システムの
測定精度は標準偏差 1σで 21	per	meg（≒
0.2	ppm）と評価した。ただし、この測定
精度は、海洋貯熱量変動で生じると考え
られる大気中 Ar 濃度の長期的な変動を
検出するためにはまだ不十分であり、今
後、導入する試料圧力の厳密に制御する
などし、測定精度のさらなる向上が必要
である。	

	
(2) 高圧ガスシリンダーに充填された試料を
計測システムに接続して分析した結果、
高圧ガスシリンダーから試料を導入した
場合、試料導入開始から 10〜24 時間は緩
やかな出力ドリフトが続くことが明らか
になった。これは、高圧ガスシリンダー
内の高圧ガスが、接続した調圧器に導入
される際に空気分子の分別が生じている
ためであると考えられる。分別が平衡状
態に達し、出力が安定するまで 10〜24 時
間必要であるため、1995 年以来南極昭和
基地で採取されてきた約 120 本のアーカ
イブ大気を全て分析するには長期の時間
が必要であり、今後、時間をかけて分析
することで、過去約 20 年というこれまで
に報告されたことのない長期間の大気中
Ar濃度変動が明らかになることが期待さ
れる。	

	

図１.	 南極昭和基地で観測され
た大気中 CO2 濃度（上）、および
O2濃度（下）の変動	

	
(3) 南極昭和基地で 2000 年から実施してい
る大気中O2濃度の観測を本研究期間中に
も実施し、2016 年までの 16 年間の大気
中 O2 濃度変動を明らかにした（図１）。
この大気中O2濃度の長期的な変動傾向を、
同じく昭和基地で実施されている大気中
CO2 濃度の長期変動と組み合わせて解析
することにより、2000–2016 年の平均と
して、海洋と陸上生物圏の CO2 吸収量を

それぞれ 2.4	±	0.8、1.6	±	0.7	GtC	
yr-1(GtC は炭素換算で 1012kg)と推定され
た。本研究で開発した大気中 Ar 濃度計測
システムを用いて引き続きアーカイブ大
気や現在の大気中 Ar 濃度を測定するこ
とにより、長期的な Ar 濃度変動を明らか
にし、それにもとづいて評価される大気–
海洋間の O2交換量を補正することで、CO2
吸収量の推定精度が向上することが期待
される。	
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