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研究成果の概要（和文）：大気中アルゴン濃度は海水温変動に起因してごく僅かに変動するため、高精度観測か
ら広域平均の海洋貯熱量変動の情報が得られると期待される。本研究では開発した大気中アルゴン、酸素および
二酸化炭素濃度等の高精度同時観測装置を用いて、つくば市における連続観測と、落石岬、高山市、波照間島、
南鳥島および昭和基地において保存容器に採取した試料の分析により大気中アルゴン濃度の広域観測を行なっ
た。各サイトで観測されたアルゴン濃度は夏季に極大値を示す明瞭な季節変動を示し、比較的長期の観測結果が
得られているつくば市および波照間島のアルゴン濃度には、海洋観測に基づく全球の海洋貯熱量の変動と相関し
た年々変動が見られた。

研究成果の概要（英文）：Variations in the atmospheric Ar/N2 ratio at the surface are driven 
principally by air-sea Ar and N2 fluxes due to changes in solubility, and the Ar/N2 ratio is 
expected to be a unique tracer for spatiotemporally-integrated air-sea heat flux. We have conducted 
observations of the Ar/N2 ratio at Tsukuba, Hateruma Island, Cape Ochi-ishi, Takayama, 
Minamitorishima Island, Japan and at Syowa, Antarctica. The measurement system employing a mass 
spectrometer was used not only for the continuous observations at Tsukuba but also for the analyses 
of the air samples collected in flasks at other sites. We found clear seasonal Ar/N2 cycles with 
summertime maxima at all sites and year-to-year variations in the Ar/N2 ratio, derived from 5-years 
data at Tsukuba and Hateruma, generally in phase with the variations in the global ocean heat 
content reported by NOAA/NODC. These facts suggest that the Ar/N2 ratio observed in this study 
reflected wide-area ocean temperature changes. 

研究分野： 大気科学
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様	 式	 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通）	 

１．研究開始当初の背景 
地球温暖化についての最近のトピックとし

て、2000年以降に全球平均気温の上昇が停止
し、一方で海洋の貯熱量は増加を続けており、
特に海洋深層で急激に増加していることが注
目されている。全球気温上昇の停滞は温暖化
の「ハイエイタス」現象と呼ばれ、その解明の
ための研究が活発に実施されている。ハイエ
イタス現象は、近年の大気中二酸化炭素（CO2）
濃度増加等に起因した放射強制力を解消する
ための地球表層大気の温度上昇に相当する熱
量が、大気から海洋中に蓄積されていること
が原因として有力視されている。現状では、
海洋の深層における貯熱量の増加がより顕著
であるため、今回のハイエイタス期間におい
て地球表層から海洋中に熱量を運び去ってい
るプロセスは、大気と海洋とを合わせた気候
システム内部の自然変動と密接に関連してい
る。そのため、今後の気候システムのさらな
る変動によって、海洋深層の蓄熱が解放され
て地球表層に放出された場合には、増加を続
けている大気中 CO2 による放射強制力の強化
と相まって、大気において急激な温暖化と気
候変動が生じることも懸念される。従って、
海洋全層の貯熱量の時空間変動の長期モニタ
リングは、今後の気候システム温暖化の予測
の上で極めて重要な課題である。	 
	 この課題の解決には、従来の海洋観測だけ
ではなく、大気中のアルゴン（Ar）濃度の超高
精度の観測によって海洋貯熱量の変化を捉え
る新たな方法が有用であると考えられる。Ar
濃度（Ar/N2比）は、Arと窒素（N2）が極めて
安定であり、気候システム内の総量がほぼ完
全に保存される成分であるため、海洋貯熱量
（海水温）変動による溶解度の変動が Arと N2
とで異なることにのみ起因して大気中濃度が
変動する。従って、Ar濃度の長期変動は、全
球の海洋全層平均の貯熱量変動を直接に反映
する指標になると期待される（Ritz	 et	 al.,	 
2011）。また Ar 濃度の経年および季節変動を
用いて、同じく超高精度で観測された大気中
酸素（O2）濃度の変動に対する海洋貯熱量変動
の影響を評価し、O2濃度に基づく大気・海洋・
陸上生物圏間の CO2 循環の解析を高精度化す
ることも期待できる。しかしながら大気中Ar
濃度の超高精度観測は極めて困難であり、現
在までその長期トレンドにおける増加・減少
傾向を検出した例はなく、季節変動について
も論文報告例は、我々のグループを含めて世
界で 3例に限られる（Keeling	 et	 al.,	 2004;	 
Cassar	 et	 al.,	 2008;	 Ishidoya	 and	 
Murayama,	 2014）。そのため、Ar濃度の観測網
を拡充し、長期的なモニタリングを展開する
ことが強く望まれる。	 
	 
２．研究の目的	 
本研究では、観測例が極めて限られている

大気中 Ar濃度の高精度観測手法を確立し、広
域観測を展開する。得られた観測結果につい
て、主に季節変動と経年変動に着目し、観測

サイト周辺の表層海水温の変動、全球の海洋
貯熱量の変動、および大気中 Ar濃度について
の大気輸送モデル計算結果との比較を行うこ
とで、現在まで報告されている海洋貯熱量デ
ータを検証する。	 
	 
３．研究の方法	 
我々は、質量分析計を検出器として用い、独

自の試料導入システムを開発することで、つ
くば市における Ar 濃度と O2 濃度の超高精度
での連続観測に成功している（Ishidoya	 and	 
Murayama,	 2014）。本連続観測を継続するとと
もに、Ar濃度観測の広域展開のため、保存容
器に採取された大気試料の Ar 濃度の分析手
法を確立する。確立した保存試料の分析手法
を用いて、Ar濃度観測網を拡充する。国内に
おいては、北海道落石岬、岐阜県高山市（乗鞍
岳中腹）、沖縄県波照間島および東京都南鳥島
（小笠原諸島）において採取した大気試料の
Ar濃度および O2濃度を分析することで、オホ
ーツク海、日本海、南シナ海および西部太平
洋における貯熱量変動の情報を網羅した観測
ネットワークを形成する。また、南極観測隊
の 1年 4ヶ月の越冬期間において、Ar濃度が
変質せずに保存できる最適な保存容器を検
討・製造し、南極昭和基地での Ar濃度観測を
実現する。観測と並行して、大気海洋間の熱
フラックスのアノマリーデータに基づく大気
海洋間 Ar および N2 フラックスを用いた大気
中 Ar濃度の大気輸送モデル計算や、海洋観測
により報告されている海洋貯熱量データを用
いた解析を行い、観測された Ar濃度変動の定
量的解釈を進める。	 
	 
４．研究成果	 
	 分析システムについては、システムの最適
化と標準ガスの相互検定を定期的に行い、標
準ガス分析値の過去 5 年間の安定性として評
価した Ar濃度および O2濃度の精度（再現性）
はそれぞれ約±5および±4	 per	 meg（年平均
値では±2および±2	 per	 meg）であり、10〜
20	 per	 meg程度の振幅が予測される大気中Ar
濃度の季節変動や、10年程度で数 per	 meg の
増加が予測される大気中 Ar 濃度の経年変動
を捉え得る超高精度を長期に亘って維持する
ことに成功した。また、昭和基地での観測を
実現するため、試料を長期に保存してもAr濃
度と O2濃度が変質しにくい保存容器を、内面
シリカコーティング処理と容器両端へのメタ
ルシールバルブの二連接続により実現し、実
際の観測に応用した。なお Ar（O2）濃度は標
準試料の Ar/N2（O2/N2）比に対する測定試料の
当該比の偏差を表すd(Ar/N2)（d(O2/N2)）で表
記され、d	 (Ar/N2)の 107	 per	 meg（d(O2/N2)の
4.8	 per	 meg）の変化は Ar（O2）濃度の	 1	 ppm	 
に変化にほぼ相当する。	 
図１に、北から南の緯度順に、落石岬（43°N）、

つくば市（36°N）、高山市（36°N）、波照間島
（24°N）、南鳥島（24°N）および昭和基地
（69°S）において本研究で観測された、大気



中 Ar 濃度と大気ポテンシャル酸素（APO）の
変動を示す。ここで APO は O2 濃度と CO2 濃度
を用いて APO	 =	 O2	 +	 1.1xCO2として表され、
O2 濃度の変動から陸上生物活動の影響を取り
除き、O2濃度変動に対する大気海洋間 O2交換
の寄与を表すために用いられる指標である
（ただし APO の長期トレンドには化石燃料消
費による O2 減少と海洋の CO2 吸収も強く寄与
する）。	 
	 

	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
図１：落石岬（COI）、つくば市（TKB）、高山

市（TKY）、波照間島（HAT）、南鳥島（MNM）お
よび昭和基地（SYO）で観測された大気中Ar濃
度（d(Ar/N2)、左図）および APO（右図）の変
動。つくば市の APO は、局所的な化石燃料消
費の影響を受けたデータを除外してある。実
線は観測値に対するベストフィットカーブ
（Nakazawa	 et	 al.,	 1997）、破線はその経年
変動成分を示し、本研究では変動周期 3 年以
上の長周期変動を経年変動成分と見なした。	 
	 

	 
Ar 濃度はいずれの観測サイトでも夏季から

秋季にかけて極大値を示す明瞭な季節変動を
示した。背景で述べたように大気中の Ar濃度
は海水温変動に伴って変動するが、溶解度の
温度依存性は Ar のほうが N2 より大きく、夏
季に水温が上昇すると Ar が優先的に海から
大気に放出されることになる。図１に見られ
る季節変動の位相はこの事実と整合的である。
また APO も夏季に極大値を示す季節変動を示
しているが、Ar濃度の季節変動と組み合わせ
て解析することで、大気海洋間 O2交換に占め
る溶解度変動の寄与と海洋生物活動の寄与を
分離して評価できると期待される。	 
図２には、Ar濃度の季節変動と、Arと O2濃

度の溶解度の比から予測される係数（Blaine,	 
2005）から APO 季節変動に占める溶解度変動
の寄与による変動を推定し、残差としての海
洋生物活動の寄与による季節変動と併せて図
示した結果を示す。ただし海洋生物活動の寄
与には、海洋表層の生物活動と、生物活動に
より O2が消費された深層水と表層水の混合に
よる寄与の両者が含まれている。	 
	 

	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
図２：各観測サイトで得られた APO の平均的
な季節変動について、Ar濃度の季節変動に基
づき推定した溶解度変動由来の APO の季節変
動（上）と、観測された APO 季節変動と溶解
度由来 APO の残差として求めた海洋生物活動
由来の APO 季節変動（下）。	 
	 
	 
図から、APO 季節変動に対する溶解度変動と
海洋生物活動の寄与はおおまかに同位相であ
り、APO 季節変動に対する寄与率は、振幅比で
見た場合には両者がほぼ同等か、溶解度変動
による寄与のほうがやや小さいことが見て取
れる。このような APO の変動要因評価はAr濃
度の重要な応用例の一つとして期待されるが、
以下のように本研究では、解決しなければな
らない実験上の課題が見出された。すなわち、
波照間島で行ったガラス容器とシリカコーテ
ィング金属容器との比較実験から、後者の分
析結果に基づく Ar濃度季節変動の振幅が、ガ
ラス容器の場合に比して半分以下になること
が明らかになった。なお本報告書で示してい
る波照間の観測結果はガラス容器の場合の結
果である。本研究では落石岬と南鳥島におい
てもガラス容器で観測を行っているが、後述
のようにこれらの観測サイトでは季節変動に
ついて観測とモデル計算結果の乖離が大きく、
ガラス容器の場合の結果に問題がある可能性
がやや高い。今後、メカニズムを解明し、これ
までの結果を補正する手法の検討が必要であ
る。	 
	 図３に Ar濃度と APO の観測結果と、大気輸
送モデル（NICAM-TM）（e.g.	 Niwa	 et	 al.,2012）
を用いた計算結果を示す。モデルには国際的
な 大 気 輸 送 モ デ ル 比 較 プ ロ ジ ェ ク ト
（TransCom）で採用されている大気海洋間 O2
および N2フラックスを与え（N2フラックスの
導出は、ヨーロッパ中期予報センター	 ECMWF
の大気海洋間熱フラックスに基づいている）
（Keeling	 and	 Garcia,	 2001）、計算された N2
濃度を Arと N2の溶解度比を考慮して Ar濃度
に換算した。	 
	 
	 

 
 

 



	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
図３：Ar濃度と APO の観測結果（左図）と大
気輸送モデルによる計算結果（右図）。	 
	 
	 
図から、モデル計算によるAr濃度と APO の季
節変動は、その位相については観測された変
動の位相を概ね再現しているものの、Ar濃度
の振幅を大幅に過小評価していることが見て
取れる。前述のようにガラス容器を用いてい
る落石岬、波照間島および南鳥島の観測結果
では観測された季節変動が過大評価である可
能性があるが、それ以外の観測サイトでも、
モデルは明らかに Ar 濃度の季節変動を過小
評価している。この傾向は、異なる大気輸送
モデル（STAG）（e.g.	 Taguchi	 et	 al.,	 2011）
を用いた場合でも共通であったことから、モ
デルに与えた Ar、N2 フラックスの季節変動、
さらにはその導出元となる大気海洋間の季節
的な熱交換が過小評価である可能性が示唆さ
れる。	 
	 ここまでに述べた季節変動に加えて、図１
に示した Ar濃度の経年変動成分には、不規則
な年々変動が見られている。この年々変動と
広域の海洋貯熱量変動との対応を調べるため、
長期の観測結果が得られているつくば市と波
照間島について、観測された Ar濃度の経年変
動成分の年増加率と、アメリカ海洋大気庁
（NOAA）により報告されている 0-2000	 m 深の
海洋観測に基づく全球海洋貯熱量（Levitus	 
et	 al.,	 2012）の年増加率を比較した結果を
図４に示す。	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 
	 

	 
図４：つくば市と波照間で観測された Ar濃度
の経年変動成分の年増加率（両観測サイトの
平均値を黒実線で示す）と、アメリカ海洋大
気庁（NOAA）による 0-2000	 m 深の全球海洋貯
熱量の年増加率（赤破線）。	 
	 
	 
図から、Ar濃度と海洋貯熱量の年増加率の変
動は高い正相関の関係にあり、大気中 Ar濃度
の長期変動が海洋貯熱量の変動を反映してい
ることが示唆される。しかしながら、過去 6年
間で観測されたアルゴン濃度の年々変動量は、
大気と海洋をそれぞれ１	 boxと仮定した場合
に海洋貯熱量の変動から予測される変動量よ
りも数倍大きい。これらのことから、大気中
Ar濃度は広域平均の海水温変動を反映してい
ると考えられるものの、数年程度の短期間の
変動を、そのままで全海洋全層の貯熱量の変
動と結び付けるのは早計であり、海洋のどの
程度の領域・深度の水温変動が、どの程度の
期間の大気中 Ar 濃度変動に反映するのかに
ついて、今後、大気海洋結合モデルを用いた
評価が必要である。	 
	 以上から、本研究で観測された大気中Ar濃
度は、季節変動および経年変動の両者につい
て、周辺海域およびより広域の海水温変動を
反映した変動を示していることが強く示唆さ
れ、今後の長期・広域に亘る観測の展開によ
って、地球温暖化の実態解明に資する海洋貯
熱量変動の把握の上で有用な情報が得られる
可能性が示された。	 
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