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研究成果の概要（和文）：南極域成層圏における温室効果気体の分布と変動を明らかにするため、

様々な改良を加えた小型成層圏大気サンプラーを南極・昭和基地から小型気球を用いて飛揚し、

14-29km の 4 高度においてそれぞれ 10.7 から 7.0L（標準状態）の大気試料を採取することに成

功した。大気試料の精密分析によって、CO2、CH4、N2O、SF6濃度、及び O2/N2比、Ar/N2比の鉛直

分布と経年変化が明らかになった。 
 
研究成果の概要（英文）： To elucidate vertical distributions and temporal variations of 
stratospheric greenhouse gases over Antarctic region, whole air samples of 10.7-7.0 LSTP 
were collected at 4 altitudes from 14 to 29 km above Syowa Station, Antarctica, by using 
balloon-borne compact cryogenic air samplers.  The air samples were analyzed for 
concentrations of CO2, CH4, N2O and SF6 and ratios of O2/N2 and Ar/N2 in Japan and 
vertical distributions and secular trends of each component were obtained. 
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１．研究開始当初の背景 
 地球表層における数10年~100年スケール
の温室効果気体の循環を定量的に明らかに
し、今後起こりうる気候変化への温室効果気
体循環系の応答に関する知見を得るために
は、まず温室効果気体濃度と同位体比の 3次
元的な分布と変動を把握する必要がある。そ
のために我々を含む世界各国の研究機関が、
地上基地、航空機、船舶等を使用した対流圏

での温室効果気体の長期観測を拡充・維持し
てきた。その一方で、成層圏における温室効
果気体の観測も大気球を用いた大気採取や
航空機機上での連続観測などにより行われ
てきた。しかし、そのほとんどがキャンペー
ン的観測であり、系統的な観測例は非常に限
られていることから、更なる時系列観測デー
タの蓄積が求められている。また、化学的に
安定な温室効果気体である二酸化炭素（CO2）
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と六フッ化硫黄（SF6）は、成層圏での物質輸
送に関するトレーサーとしても重要である。
これらの気体は主に熱帯域対流圏界面から
成層圏に注入された後ゆっくりと両極域に
輸送されるため、成層圏での CO2、SF6濃度の
分布から成層圏での滞留時間、つまり「年齢
(age)」についての知見が得られる。今後地
球温暖化が進んだ場合に成層圏への物質輸
送がどのように変化するのか調べる上で、成
層圏での CO2、SF6濃度の高精度時系列データ
は非常に有効な診断データとなりうる。 
 我々は、1998 年と 2004 年の 2 回、南極昭
和基地において満膨張時 30,000m3 の大気球
と大型クライオサンプラー（液体ヘリウムで
冷却した試料容器で成層圏大気を固化採
取：重量 350kg）を用いた成層圏大気採取実
験を実施し、高度 10-30km の南極成層圏にお
ける温室効果気体濃度と同位体比の鉛直分
布と経年変化を世界で初めて明らかにした。
また、簡易な方法で成層圏大気を採取する手
法の開発に着手し、「液体窒素温度に冷却し
た高圧ネオンガスの断熱膨張時に発生する
寒冷を用いて成層圏大気を固化・液化採取す
る」という、全く新しい原理に基づいた小型
軽量のクライオサンプラーの開発を進めて
きた。2008 年 1 月には、この小型クライオサ
ンプラーを南極昭和基地に持ち込んで満膨
張時容積 1,000- 2,000m3の小型気球で成層圏
まで飛揚させ、高度 18km と 25km において標
準状態で2.5~5.0L の大気試料を採取するこ
とに成功している。 
 本研究は、このような背景の元に実施する
ものである。 
 
 
２．研究の目的 
 本研究では、まず現有の小型クライオサン
プラーを改良して大気採取動作の信頼性を
より高めると共に、より高高度での成層圏大
気試料の採取量、採取数を増加させる。そし
て、第 54 次南極地域観測隊の夏期観測（2013
年 1 月）として、改良型小型クライオサンプ
ラーを昭和基地から成層圏に飛揚させ、高度
14-29km の間の 8 高度で大気採取を行う。採
取された大気試料を国内に持ち帰った後、温
室効果気体（CO2、CH4、N2O、SF6）および大気
主成分（O2,N2）濃度と同位体比の高精度分析
を行い、南極域成層圏におけるそれらの分布
を明らかにする。さらに、得られたデータを
過去（1998、2004、2008 年）の観測データと
併せて解析し、温室効果気体の経年変動に関
する知見を得ることを目的とする。 
 
 
３．研究の方法 
（1）小型クライオサンプラーの改良 
 現有の小型クライオサンプラー（以下、小

型サンプラー）の信頼性を高めるため、サン
プラー構成部品の低温低圧耐性の向上と、試
料容器内面処理方法の検討、新たな気球搭載
コントローラの開発を行う。また、成層圏大
気試料の採取量を最大化するために、ネオン
ガス流量と圧力の最適化を行う。更に、1 機
の気球放球によって複数の試料採取が可能
なサンプラーゴンドラを新たに開発する。 
 
（2）テストフライト 
 改良した小型サンプラーのテストフライ
トを行い、成層圏でのサンプリング動作と改
良の効果を検証する。さらに、昭和基地実験
に向けて必要な改良点を抽出する。 
 
（3）昭和基地における成層圏大気採取 
 第 54 次南極観測隊における夏期研究プロ
ジェクトの一課題として、満膨張時容積
5000-9000m3のプラスティック気球を用いて
小型サンプラーを成層圏まで飛揚する。あら
かじめ設定した高度（14-29km）の成層圏大
気試料を採取した後に、海氷上にパラシュー
ト降下した小型サンプラーをヘリコプター
で回収する。 
 
（4）試料分析と解析 
 国内に持ち帰った成層圏大気試料につい
て、東北大学・東京工業大学・産業技術総合
研究所において精密分析を行い、南極域成層
圏における温室効果気体濃度・同位体比、大
気主成分濃度・同位体比の鉛直分布を明らか
にする。また、過去に実施した南極域成層圏
観測結果と併せて解析し、成層圏における温
室効果気体の経年変化を明らかにする。 
 
 
４．研究成果 
（1）小型クライオサンプラーの改良 
 現有の小型サンプラー（図 1）を構成する
各部品の内部パーツを低温特性の優れた部
品に交換し、更に必要な改修を行うことによ
り、ヒーターによるバルブ類の保温が不要に
なり、搭載電池の小型軽量化が可能になった。
また、小型サンプラー試料容器の内面処理方
法を改良し、試料容器内に保存した大気試料
が変質する問題（CO2濃度が変化する）を解決
した。 
 小型サンプラーによる成層圏大気の採取
量を増やすため、サンプラーの寒冷発生部に
供給する高圧ネオンガス圧力・流量と供給シ
ーケンスの最適化を行った。実験室内で低圧
大気採取実験を実施し、これら最適化の結果
を確認したところ、高度 25km 相当の低圧大
気（気圧 25hPa）の採取量をこれまでより約
50％増加させることに成功した。また、大気
試料をほとんど採取できなかった高度 30km
相当の低圧大気（気圧 12hPa）を標準状態で



約 3L 以上採取可能であることを確認した。 
 1 機の気球放球によって複数の成層圏大気
試料を採取するため、複数の小型サンプラー
を制御可能な気球搭載コントローラを新た
に開発した。コントローラは CPU 及び周辺部
品と GPS 受信機・テレメータデータ用モデム
で構成され、気球飛揚中の GPS 位置情報を元
にあらかじめ設定した高度で小型サンプラ
ーを動作させる自律型の仕様とした。気球飛
揚中に自動的に大気採取動作を行うため、地
上からコマンドを送信する必要がなくなり、
簡易な地上設備で成層圏大気採取実験を行
うことが可能になった。成層圏雰囲気（低
温・低圧）チャンバーを用いて、完成したコ
ントローラの環境試験を行い、気圧 13hPa 以
上、気温-50 度以上の環境下で正常に動作す
ることを確認した。 
 改良・開発の修了した小型サンプラー2台、
搭載コントローラ及びテレメータ送信機、電
池等各 1式を一体化してアルミフレーム製の
ゴンドラに納め、気球で飛揚可能な形態とし
た（図２）。1 基のゴンドラに 2 台の小型サン
プラーを搭載したため、1 回の気球放球で 2
高度の成層圏大気試料を採取可能である。1
ゴンドラあたりの総重量は、搭載する液体窒
素 10Ｌ、衝撃吸収用クラッシュパッドを含め
て約 40kg であった。 
 
（2）テストフライト 
 JAMSTEC白鳳丸による研究航海KH12-1の一
課題として、2012 年 2 月に、ペルー沖赤道域
航行中の白鳳丸後部甲板からプラスティッ
ク気球を用いて小型サンプラーを計4機放球
し、赤道域上空の高度 20-30km において成層
圏大気試料を採取した。大気試料採取後、小
型サンプラーを海洋上にパラシュート降下
させ、白鳳丸で回収した。その結果、全ての
小型サンプラーが成層圏高度で問題なく動
作し、標準状態で 4.7-8.2L の大気試料採取
に成功した。このテストフライトによって、
これまで実績のなかった低温（南極域よりも
低温の赤道上空圏界面を通過）及び低圧（こ

れまでの最高高度は 25km）雰囲気下でも。小
型サンプラーが予定通り動作することを確
認した。また、赤道域成層圏において大量の
大気試料採取に成功したことにより、対流圏
から成層圏への物質輸送に関する貴重なデ
ータを得た。 
 
（3）昭和基地における成層圏大気採取 
 第 54 次南極地域観測隊（54 次隊）の夏期
研究プロジェクトの一課題として、2012 年
12 月 31 日と 2013 年 1 月 10 日に、満膨張時
容積 5,000-9,000m3のプラスティック気球を
用いて南極・昭和基地から計 4 機（計 8 サン
プラーを搭載）のサンプラーゴンドラを放球
した。放球時の様子を図３に示す。地上から
のテレメータ監視によると、全てのサンプラ
ーが気球上昇中に目的高度で正常な大気採
取動作を実行した後、気球を切り離して昭和
基地近傍の海氷上にパラシュート降下した。
残念ながら一部のサンプラーゴンドラにつ
いて、パラシュート不開傘による自由落下と

図 1 
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している。 



パドル（海氷上の湖）への降下により大気試
料が失われたが、全てのサンプラーの回収に
成功し国内に持ち帰った。 
 
（4）試料分析と解析 
 国内に持ち帰った南極域成層圏大気試料
について、試料採取量の測定と温室効果気体
（CO2, CH4, N2O, SF6）濃度及び大気主成分濃
度（O2, Ar）・同位体比（N2, O2）の精密分析
を行った。 
 表 1 に成層圏大気試料の回収に成功した小
型サンプラーそれぞれの試料採取日時、採取
高度、採取量（標準状態）を示す。 
 
 
表 1 昭和基地上空成層圏で採取した大気試
料 採取量は標準状態での体積を示す 

容器ID 採取日 採取高度 採取量 

No.9 2013.1.10 14.6 km 10.7 L 
No.7 2013.1.10 22.2 km 7.0 L 
No.8 2013.1.10 27.2 km 7.5 L 
No.11 2012.12.31 28.5 km 7.0 L 

 
 
本研究における小型サンプラーの改良が奏
功し、2008 年（第 49 次南極地域観測隊）に
実施した成層圏大気採取実験と比較して、約
3倍~1.5倍の大気試料が採取された。また、
2008 年に採取した大気試料の最高高度は
25km であったが、今回は更に高々度（28.5km）
での大気採取に成功した。 
 採取された大気試料の N2O 濃度と CH4濃度
の関係を図 3（黒丸）に示す。図 4 には、こ
れまで日本上空や赤道上空（本研究のテスト
フライト）、及び昭和基地上空成層圏で観測
された N2O と CH4濃度の関係も示している。
N2O と CH4濃度は、それぞれ成層圏における化
学反応と光解離によって高度と共に減少し
ており、両者の関係はほぼ直線上に載ること
が知られている。図 4に示されているとおり、

今回採取した大気試料の分析結果も過去の
N2O と CH4濃度の分布上に載ることから、正常
な成層圏大気試料の採取に成功しているこ
とが分かる。 
 図 5 に今回の実験で観測された CO2濃度の
鉛直分布を示す。この図には過去の昭和基地
実験で得られた CO2濃度観測値も共に示して
いる。今回観測された昭和基地上空成層圏で
の CO2濃度は、高度 14.6 km で濃度が高く、
22.2 km 以上 28.5 km まではほぼ一定の値で
あった。このような分布は過去の昭和基地上
空及び日本上空成層圏での観測結果と一致
しており、成層圏下部では CO2濃度の高い対
流圏大気の流入が生じていることが示唆さ
れる。 
 高度 20km 以上における CO2濃度を平均し、
過去の昭和基地上空での観測結果と比較し
た結果を図 6 に示す。1998 年 1 月に高度
20-30kmで平均358.2 ppmvであった高度20km
以上での CO2濃度は、2013 年 1 月には 385.4 
ppmv に達しており、地上での化石燃料消費・
森林破壊によって放出された CO2が成層圏の
CO2濃度を増加させていることが分かる。この
間の CO2濃度平均増加率は 1.85 ppmv/yr であ

図 4 日本、昭和基地及び赤道上空成層圏に
おける CH4, N2O 濃度の関係 

図 6 昭和基地地上（黒）と高度 20km 以
上の成層圏（赤）における CO2濃度の変化 

図5 昭和基地上空の成層圏におけるCO2濃
度の鉛直分布。地上での CO2濃度観測値も共
に示す。 



り、昭和基地地上での 1998-2013 年の平均増
加率である 1.88 ppmv/yr と推定誤差の範囲
内で一致している。また、昭和基地上空の高
度 20-30 km における CO2濃度、SF6濃度から
推定した成層圏大気の Age（赤道域で成層圏
に注入されてからの経過時間）推定値（暫定
値）は 5.0 年であり、これまでに経年的な変
動は見られていない。昭和基地上空成層圏で
の観測データがまだ少ないことに注意する
必要があるが、これらの結果は赤道域から南
極域成層圏への物質輸送が、過去 15 年間に
わたって変化していないことを示唆するも
のである。 
 今回の 54 次隊実験において大量の成層圏
大気試料が採取されたことにより、放射性CO2
（14ΔC）や CH4、N2O 同位体比の分析も可能で
あり、成層圏での物質輸送や光化学的活性気
体の分解過程に関する情報が得られること
が期待される。また、最近になって精密分析
が可能になった O2濃度（O2/N2比）やアルゴン
濃度（Ar/N2比）、大気主成分（O2,N2）同位体
比の分析結果からは、気体の質量の違いによ
る各成分の重力分離についての知見が得ら
れる。成層圏各高度における重力分離の大き
さは、その空気塊が輸送されてくるまでの履
歴に関する情報を持っている可能性があり、
現在様々な議論が行われている。今後、更に
他成分の濃度や同位体比の分析を行い、南極
域成層圏における大気化学反応や物質輸送
について、引き続き解析を進めていく予定で
ある。 
 成層圏における温室効果気体の系統的な
時系列観測例は極めて限られており、特に南
極域成層圏での温室効果気体観測は我々の
観測以外には実施されていないため、今後引
き続き観測を継続することが期待されてい
る。我々が開発・改良し、赤道域・南極域で
の成層圏大気試料の採取に成功した小型ク
ライオサンプラーは、比較的小型のプラステ
ィック気球と簡易な受信・放球設備によって
成層圏大気を大量に採取することが可能で
ある。今後、赤道域や極域などの遠隔地にお
いて成層圏大気の観測を行う際には、本小型
サンプラーが非常に強力なツールになると
考えられる。 
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