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研究成果の概要（和文）：本研究は、南大洋における二酸化炭素(CO2)および揮発性有機化合物 (volatile organic co
mpounds, VOC)の大気-海洋間交換と、その変動要因(特に生物活動の影響)を解明することを目的として開始した。2012
年度には、海洋地球研究船「みらい」に前年度開発したシステムを搭載し、南大洋広域で11月から2月まで海洋CO2・メ
タン(CH4)分圧、VOCなどの観測を行った。その結果、南緯60度以南の高緯度海域では海氷融解、鉛直・水平混合、生物
活動などの影響によりCO2とCH4の吸収域、放出域が混在していること、VOCは生物活動に起因して亜表層で極大となっ
ていることが分かった。

研究成果の概要（英文）：We have conducted observational studies with the main objective of clarifying air-
sea fluxes of CO2, CH4, and volatile organic compounds (VOC) and factors controlling them (especially focu
sing on biological activity) in the Southern Ocean. A new system for measurements of oceanic CO2 and CH4 w
ere developed in FY2011 by using a Cavity Ring Down Spectroscopy analyzer. Underway measurements of partia
l pressure of CO2 and CH4 were made aboard the R/V Mirai in the Southern Ocean over the period from Novemb
er to February in FY2012. Oceanic dimethyl sulfide and isoprene were also measured at the hydrographic sta
tions. Observed results indicate that the Southern Ocean south of 60S exhibited both negative and positive
 air-sea CO2/CH4 fluxes due to effects of sea-ice melting, horizontal/vertical mixing, and biological acti
vity, and maximum concentrations of VOC occurred in sub-surface layer due to biological activity.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
本研究は、気候変化及び海洋酸性化に着目
した研究の一環であり、二酸化炭素(CO2)およ
び揮発性有機化合物（volatile organic 
compounds, VOC）の大気-海洋間交換と、そ
の変動要因（特に生物活動の影響）を南大洋
で明らかにすることを目的としている。南大
洋は広大な面積を有し、これらの物質の動態
が未解明であるため、研究観測海域に設定し
た。以下に南大洋における海洋炭素循環と
VOC に関する研究開始当初の背景を説明する。 
 
(1)南大洋炭素循環について 
我 々 も 共 著 と な っ た Takahashi et 
al.(2009)の論文は、世界中の科学者が協力
し、海洋の二酸化炭素分圧(pCO2

SEA)測定結果
に基づいて海洋 CO2吸収量を評価した唯一の
論文である。論文では、2000 年単年度のみの
評価しかないが、それによると南大洋(50°S
より南側)の CO2吸収量は、約 0.2 PgC/yr（Pg
は 1015g）である。一方、Takahashi et al. 
(2002）の論文では、1995 年単年度での評価
を～0.5 PgC/yr としていた。この差は、1995
年と 2000 年の南大洋炭素循環変動を反映し
ている訳ではなく、我々の評価が変わっただ
けである。このような大きな評価差は、他の
海洋では報告されておらず、現在の炭素循環
像を描いていく上で看過できないほど大き
いものである。CO2吸収量評価に差をもたらす
要因のひとつに、大気・海洋間の CO2交換の
季節変化（つまりは pCO2

SEAの季節変化）が十
分に把握されていないことがある。年間を通
じて海洋観測は限られているため、南大洋広
域での季節変化、年々変動、長期変動の詳細
な把握は、まだ困難な状況である。このため、
大気・海洋間の CO2交換と共に、南大洋にお
ける中・深層への人為起源 CO2の取り込みを
明らかにしていく必要がある。 
化学的に CO2は（海）水に溶けると弱酸と
して働く。CO2吸収による酸性化の影響は、今
後数十年の時間スケールで、北極海とともに
南極海において炭酸カルシウムを持つプラ
ンクトンに影響を及ぼすことが予測されて
いる（Orr et al., 2005）。現在の海洋表層
のカルシウムイオン濃度と炭酸系の化学平
衡のもとでは、固体の炭酸カルシウムが溶け
出すことはない。しかし、近い将来、酸性化
によりプランクトンの炭酸カルシウムの殻
が溶け出す可能性が示された。研究開始まで
に開催されてきた国際会議(ICDC8、SOLAS、
IPY-OSC2010 会議)などでは、南大洋の炭素循
環が多くの研究者により取り上げられ、国際
的に共同して取り組むべき課題として指摘
されている。 
 
 

(2) VOC の動態について 
VOC は微量ながら、大気の酸化能やエアロ
ゾルの生成などに寄与しており、生物地球化
学過程を通じて多くのVOCが海洋表層から放
出されていると考えられている（例えば
Andreae, 1986; Jacob et al., 2005 等）。
海洋が発生源とされるVOCの中でも雲の凝結
核となる硫酸塩の前駆物質として重要な硫
化ジメチル（dimethyl sulfide, DMS）や大
気中における光化学反応性が極めて高いイ
ソプレンやテルペンは、大気環境化学におけ
る重要性からVOCの中で特に注目されている
成分でもある。DMS は海洋での実測データか
ら基礎パラメータを使って濃度分布や放出
量のモデル化もなされている（Simó and 
Dachs, 2002; Watanabe et al., 2007 等）。
しかし、その見積もりの幅は大きく、DMS に
関してはモデル間の不一致が多く見られ、包
括的な理解には至っていないのが状況であ
る。海域によって実測データの時・空間的な
カバレッジに大きく差があること（Kettle et 
al., 1999）がその原因の一つと考えられ、
南大洋は特にデータが不足している。本研究
では温室効果ガスであるメタン（CH4）も VOC
として計測する予定である。一般的に海洋の
CH4は大気に対して過飽和であるが、南大洋に
おける CH4の生成・酸化メカニズム、動物プ
ランクトンの寄与は良く分かっていない。南
大洋で特に理解が進んでいないのは、やはり
これらのVOCの現場での観測が少ないことが
主たる原因である。 
本研究の位置付けとしては、第二期地球圏
-生物圏国際共同研究計画（IGBP）のコアプ
ロジェクトである海洋・大気間の物質相互作
用研究計画(SOLAS)、その中でも最重要課題
に位置づけられている「微量気体の生成・消
滅に関与する生物地球化学過程の解明」に関
連している研究である。 

 
２．研究の目的 
本研究は、南大洋の CO2および VOC の大気-
海洋間交換と、その変動要因（特に生物活動
の影響）を解明することを目的とする。CO2
は気候変化と海洋酸性化をもたらす原因物
質であり、海洋生物への影響が懸念されるこ
と、VOC は生物活動により生成し、大気に放
出されて大気酸化能やエアロゾルの生成な
どを通じて気候変化に関与する物質である。
南大洋がこれらの物質を通して気候系に果
たしている役割の重要性は指摘されている
ものの、これらの物質の動態は未解明の課題
として残っている。更に南大洋は北極海とと
もに全世界の海洋に先駆けて酸性化の影響
が現れると予想されている。その結果、生物
相の変化が生じ、CO2の吸収能力、VOC の生成
などに影響を及ぼすことが考えられる。海洋



表層の酸性化、すなわち炭素循環の実態把握
と同時に、生物活動に伴う炭酸系の変動、VOC
放出・生成過程の理解が気候変化の将来予測
のために必要である。 
 
３．研究の方法 
大気および表面海水中の pCO2 と CH4 分圧
（pCH4）観測については、波長スキャンキャ
ビテイリングダウン分光法（WS-CRDS）を用
いた計測装置（Picarro G2301）を、イソプ
レン、テルペン、アセトン、メタノールなど
の VOC 測定には、ヘッドスペース‐水素炎イ
オン化検出器ガスクロマトグラフ測定装置
を新たに開発し、海洋観測に用いた。2012 年
度（平成 24 年度）には海洋地球研究船「み
らい」(MR12-05 航海、海洋研究開発機構)に
よる南大洋の太平洋、オーストラリア、イン
ド洋各セクターの観測が11月～2月にかけて
実施された。この航海においては、開発した
機器を用いて pCO2と pCH4の連続観測を出航
直後から入港直前まで、ほぼ実施することが
出来た。採水地点では VOC 測定のため、各層
観測を行った。更に、南大洋の各層採水地点
では表層から深層に至るまで溶存無機炭素、
全アルカリ度、pH、栄養塩、溶存酸素、塩分
などの分析用海水試料を採取し、船上で分析
を実施することが出来た。 
 
４．研究成果 
（１）南大洋炭素循環 
図1に本研究課題で開発したシステムを用
いて計測した大気（pCO2

AIR）と表面海水中の
CO2分圧差（pCO2=pCO2SEA-pCO2AIR）を示す。図
に示すように同じ南大洋高緯度帯ではあっ
ても、大気から CO2を吸収している海域（負
の海域）、大気に CO2を放出している海域（正
の海域）があることが分かる。「みらい」は、
日付変更線から西に向かって航行した。海氷
融解直後に航行した太平洋セクターでは、
pCO2
SEAは pCO2

AIRよりも若干高くなっているこ
とが分かる。また昭和基地近傍（30-60ºE）で
も pCO2

SEAは pCO2
AIRよりも高い。大気への放出

が認められる海域は、冬期の高 pCO2
SEAや温度

上昇による効果が、それ以外の海域では生物 

図 1. 2012 年度「みらい」MR12-05 航海で観
測した大気と表面海水の CO2 分圧差
（pCO2=pCO2SEA-pCO2AIR）。 
 

活動（光合成）や海氷融解、Ikaite 溶解の影
響など（アルカリ度/溶存無機炭素比）によ
り pCO2

SEAが減少したと考えられる。昭和基地
沖で海氷融解直後に観測した以前の結果で
は、大気よりも低い pCO2

SEA が観測されており
（Nomura et al., 2014）、これが年々変動に
よるものなのか、空間的な要因によるものな
のかを今後明らかにしていく必要がある。こ
れまで季節雪氷域のpCO2

SEA季節変化の空間的
な分布の特徴は明らかになっておらず、今回
の観測は更なる観測データの蓄積を促す結
果となった。 

図 2. 2012 年度「みらい」MR12-05 航海で観
測した大気と表面海水の CH4 分圧差
（pCH4=pCH4SEA-pCH4AIR）。 
 
図2はpCO2と同時に計測した大気と表面海
水のメタン分圧差（pCH4）である。これまで 

図３．南大洋太平洋セクターで観測された高
pCO2
SEA海域におけるpCO2とpCH4の関係 
 
報告されているようにほとんどの海域で海
洋 CH4は大気に対して過飽和であるが、太平
洋セクターの一部では大気と比較して未飽
和の状態であったことが分かる。この海域で
pCO2とpCH4を比較したところ、図 3に示す
ように負の相関が認められた（pCO2

AIR 及び
pCH4
AIRは、表面海水の分圧と比較するとほぼ
一定とみなせる）。観測は海氷融解直後に行
われたことから、生物活動が盛んになる前の
冬期の状態が残っており、鉛直混合による効
果が卓越していたためと考えられる。その一
方で、pCO2

SEAが同様に pCO2
AIRよりも高くなっ

ていた昭和基地沖では、CH4も過飽和になって
いた。同じ高 pCO2

SEAと言っても、その要因（海



洋物理・生物活動）に差があることが分かっ
た。 
 
(2)VOC 観測 
VOC の ひ と つである硫化ジメチル
（Dimethyl sulfide, DMS）は大気中で酸化
されて雲凝結核となる。海洋は大気 DMS の主
要な放出源であり、植物プランクトン生体内
で作られるジメチルスルフォニルプロピオ
ネート（DMSP）が DMS の主な前駆体物質と言 

図 4.「みらい」MR12-05 航海で観測した DMS
の鉛直分布例。Stn.11(57ºS,174ºE),Stn.17 
(60ºS,174ºE), Stn.25 (63.5ºS,171ºE),Stn.50 
(63.5ºS,159.9ºE),Stn.57(63.4ºS,150.8ºE), 
Stn.71(62ºS,131.3ºE),Stn.78(62ºS,121.5ºE)
,Stn.85(62.1ºS,112.2ºE) 
 
われている。温暖化が進み海洋表層の生物活
動が盛んになれば、DMS の生成が増大し海洋
から大気への放出量も増す。それに伴い大気
中の雲凝結核が増えて雲が生成され、雲は太
陽からの供給熱量を減らし温度上昇を抑え
るため、DMS は地球温暖化に対し負のフィー
ドバック効果をもたらすといわれている
（CLAW Hypothesis、Charlson et al., 1987）。
しかしながら、DMS の生成・消失には様々な
生物地球化学過程が関係するため極めて複
雑であり、その包括的な理解には至っていな
い。我々の先行研究では、DMS の濃度分布と
pCO2
SEA の連続測定から評価した純群集生産
（net community production、NCP）との間
に良い相関（r2 = 0.68）があり、純群集生産
が本研究海域のDMSの分布を決めるキーパラ
メータとなる可能性を見出した。従って炭酸
系データと合わせてDMSデータを解析するこ
とが重要である。図 4は、太平洋からオース
トラリア南の各層観測点におけるDMSの鉛直
分布である。各観測点で DMS は 25-50 m の亜
表層で極大を示し、極大以深では急激に減少
した。海洋表面では、極大より若干小さい値
である。 

イソプレン（C5H8）は最も存在量の多い非
メタン炭化水素の一つであり、大気中で容易
に酸化され二次有機エアロゾルの形成に寄
与することが知られている。イソプレンの主
な起源は陸上植物であるが、大気中での寿命
が短い（1～5時間）ため陸から遠い外洋には
陸起源のイソプレンは到達することができ

図 5. 「みらい」MR12-05 航海で観測したイ
ソプレンの鉛直分布例。Stn.17(60ºS,174ºE), 
Stn.50(63.5ºS,159.9ºE),Stn.71(62ºS,131.3º
E), Stn.85 (62.1ºS,112.2ºE) 
 
ない。海洋生物起源のイソプレンは陸起源の
イソプレンに比べ放出量が2桁小さいと見積
もられているが、外洋における二次有機エア
ロゾルや引き続き起こる雲凝結核の形成に
寄与している事が指摘されている。しかし、
海水中のイソプレン濃度の分布やその制限
要因に関する研究は十分になされていない
のが現状である。「みらい」で観測したイソ
プレンもDMS同様に亜表層に濃度極大があっ
た（図 5）。DMS およびイソプレンの分布は生
物生産量と関係があることが示唆されてい
る。本研究でみられた亜表層の濃度極大は、
主に植物プランクトン量が極大となる亜表
層 ク ロ ロ フ ィ ル a 極 大 （ subsurface 
chlorophyll a maximum: SCM）に起因すると
考えられる。DMS・イソプレンとクロロフィ
ル蛍光の関係を調べたところ、DMS・イソプ
レン共にクロロフィル蛍光と正の相関がみ
られた。また、水深 25 m 以深のデータのみ
で比較を行ったところ（DMS r2=0.69, イソプ
レン r2=0.77）、水深 5 m のデータを含めた場
合（DMS r2=0.51, イソプレン r2=0.47）より
も良い正の相関が得られ、勾配も大きくなる
傾向が認められた。これは水深 5 m では DMS
やイソプレンが大気への離散の影響を受け
て濃度が低くなっていることを暗示してい
る。南大洋高緯度海域において DMS・イソプ
レンとpCO2

SEAやプランクトン群集などとの関
係をより詳細に検討し、両者の動態を明らか
にしていくことが今後の課題である。 
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