
１．はじめに

このたびは名誉ある堀内賞をいただきまして，推薦

委員会ならびに選考委員会の方々に心から感謝致しま

す．また，地球規模の課題である温室効果気体

（Greenhouse gases；GHG）の放出，輸送，化学の理

解を深めるために，世界各国の多くの若い優秀な科学

者と協力できたことを光栄に思います．日本気象学会

から頂いた名誉は，地球環境システムにおける温室効

果気体の複雑な循環を解明しようとする私の研究をさ

らに後押しするものです．

大気微量成分は，気体状と粒子状の両方の形態で，

地球の下層大気（高度約50km以下）のエネルギーバ

ランスと化学特性の変動に大きく影響します．20世紀

における人口の急速な増加，産業および農業の拡大の

ために，地球の大気は百年ほどの間に深刻なストレス

を受けてきました．この人間活動による温室効果気体

の増加が，近年の地球の地上気温上昇を引き起こした

と強く信じられています．

受賞対象となった私の研究は，大気化学輸送モデル

や観測データを用いたさまざまなアプローチにより，

温室効果気体の放出吸収や濃度分布を推定（平均状態

や経年変動など）することを目的としています．最も

研究されている２つの温室効果気体，すなわち二酸化

炭素（CO）とメタン（CH ）の人為的排出がここ数

十年に渡って特に急激に増加していることがわかって

います．最近の研究では，近年地球の自然生態系によ

るCOの吸収量が増加していることが分かっている

ものの，その推定の不確かさも大きいとされていま

す．エルニーニョ南方振動（ENSO）などの気候の自

然変動も，地域的な高温・乾燥などをもたらすことに

より，生態系による温室効果気体の吸収と放出量を変

化させています．従って，将来の気候変動予測のため

にも，現状の人為的排出や陸域生物圏と大気，海洋と

大気の温室効果気体の交換量を正確に理解し，温室効

果気体の増加にともなうフィードバックも含めた炭素

循環を理解することが重要な課題となっています．

本稿では，大気化学輸送モデルを用いて温室効果気

体の循環の解明を試みる私たちの研究の概要を紹介し

ます．次節では，温室効果気体の濃度変動や地球規模

での吸収放出量の変動などの背景を説明します．第３

節では，私たちの研究の主な成果，すなわち地球上の

各地域のCOおよびCH の吸収放出量（フラックス）

分布の推定，フラックス変化に対する自然および人為

的要因の解明，インバージョン解析による収支推定に

重要な大気輸送モデルの輸送精度の向上への取り組み

などを紹介します．

２．温室効果気体の循環の背景

自然な状態にある地球の大気は，主に窒素（N ；

78.08％），酸素（O；20.95％）およびアルゴン

（Ar；0.93％）で満たされていますが，残りの１％に

満たない気体が，対流圏および成層圏のエネルギーバ

ランスに重要な役割を果たし，生物種の存在に適した

気候を形成しています（Williams 2016）．例えば，

大気中に温室効果気体（主にCO）が存在しない場

合，地球の表面気温は現在の平均約15℃ではなく，

－18℃まで下がります．農業革命および産業革命以
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来，地球大気のこの自然なバランスは撹乱され，地上

気温は過去にない驚くべき速さで上昇しており，人間

文明の持続可能な発展にさまざまな問題を及ぼしうる

ことが懸念されています（IPCC 2013）．大気中CO

の持つ温室効果は，スバンテ・アレニウス（Svante
 

Arrhenius）により，当時の限られたデータを用いた

地球の熱収支の計算によって初めて示されました

（Arrhenius 1896）．大気中CO濃度の直接観測は，

1955年に米国・スクリップス海洋研究所のチャール

ズ・キーリング(Charles Keeling)によって初めて行

われ（Keeling 1958），その後直ちに各地の地上固定

サイトにおいて系統的な観測が開始されました

（Keeling 1960）．これらの系統的な精密観測により，

温室効果気体の濃度が全球的に増加していることが明

らかとなりました．その後，温室効果気体観測の必要

性が広く認知され，この60年間で，CO観測ネット

ワークは100以上に拡大し（例えばWorld Data Cen-

tre for Greenhouse Gases（WDCGG；温室効果ガス

世界資料センター）を参照．http://ds.data.jma.go/

jp/gmd/wdcgg），近年では衛星リモートセンシング

による観測も可能となり（例えば，2009年打ち上げの

宇宙航空研究開発機構（JAXA）・国立環境研究所・環

境省による温室効果ガス観測技術衛星「いぶき」

(Greenhouse gases Observing SATellite；GOSAT；

http://global.jaxa.jp/projects/sat/gosat），多くの地

域においてCOの観測点数が驚異的に増加しました．

このような精密な観測や現象理解のための様々な研究

の積み重ねにより，地球温暖化問題が人類共通の問題

と認識され，それにより，対流圏における温室効果気

体濃度の安定化と削減のための気候変動枠組条約

（United Nations Framework Convention on Cli-

mate Change；UNFCCC）による努力が1992年以降

現在まで行われています．1996年，京都議定書では，

発展途上国への猶予期間と共に，先進国（附属書 I）

に厳格な排出削減目標を設定しました．これとは対照

的に，最近のパリ協定（2015年）では，世界の国々は

その能力に応じた温室効果気体排出目標を設定し，た

だし，全体として，地球の温暖化を２℃未満に抑える

ことを目標としています．このような議定書は，成層

圏オゾン層への人工オゾン層破壊物質（ODS）の影

響を低減するためのモントリオール議定書（1989年）

の例があるように，地球環境への人為的擾乱を緩和す

るのに時として有効です（WMO 2011）．

このような温室効果気体削減政策を推進する前に，

人為的排出と地球温暖化を関連付けるためのさまざま

な観測的証拠が収集されました．第１図aは，先ほ

ど紹介したチャールズ・キーリングにより開始された

ハマイ・マウナロア観測所（MLO）と南極観測所

（SPO）におけるCOの観測データで，現在ではもっ

とも長い大気中CO濃度の直接観測となっています．

CO濃度は1958年の約315ppm（parts per million；

百万分率）（Keeling 1960）から2015年の約400ppm

まで増加の一途をたどっています．CO濃度の増加

は，人間活動によるCO 排出に起因しています．工

業活動のための化石燃料消費とセメント生産（Fossil
 

Fuel and Cement Production；FFC）からの排出

（第１図b）は，1958年から2015年の間に約５倍に増

加していますが，農業および居住目的の土地利用およ

び土地利用変化（Land Use Change；LUC）からの

排出は1.33±0.27［PgC yr ］（PgC yr は１年間に

炭素量で10 グラム）程度でほぼ一定となっています

（Boden et al.2016；Le Quereet al. 2016）．化石燃

料消費とセメント生産によるCO排出は主に人間活

動の活発な北半球の陸域で起こり，放出されたCO

は大気輸送によって，まずハワイのMLOに到達し，

その後，物質の南北半球間交換（inter-hemispheric
 

exchange；IHE）にかかる約１年をかけて南極の

SPOに到達します．この排出と輸送過程より，MLO

と SPOにおける年平均CO濃度の差は，1958年の

0.27ppmから2015年の3.5ppmに継続的に増加しま

した．さらに，ハーバード大学で開始されたラルフ・

キーリング（Ralph Keeling；チャールズ・キーリン

グの実息です）の観測によって地球大気中の酸素濃度

の減少が明らかとなりました（第１図c；Keeling
 

and Shertz 1992）．化石燃料を燃焼すると大気中の

Oが消費され，COが生成されることから，大気中の

二酸化炭素の経年増加における化石燃料消費の役割も

実証されました．

大気中COの濃度変動は，気象や気候による輸送

の変動および地表面フラックスの変動に起因し，明確

な日内変動，日変動，季節および経年変動を示しま

す．季節的なCO変動（第１図d）は，太陽の放射照

度と水の利用可能量を受けて半球内で毎年繰り返され

ますが，最高最低振幅の増加は北半球のみで観察され

ています（Keeling 1960；Keeling et  al. 1996；

Graven et al. 2013）．COの経年変動（第１図e）は

10年内の気候変動に関連しており，数年周期の

ENSOイベントや，突発的な赤道付近での大規模火
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山噴火の影響を受けます（第１図 f）（例えば，

Bacastow et al.1980；Patra et al.2005c）．同様に，

大気中CH の変動および増加も広範に研究されてお

り，複数の機関からのさまざまな観測（直接大気観

測，氷床コアおよびフィルン内の大気分析）を合わせ

ると，CH 濃度は1958年の約1.2ppmから2011年の約

1.8ppmに増加したとされています（Ghosh et al.

2015など）．これらの観測結果とさまざまな地球シス

テムモデル（Earth system model；ESM）によるシ

ミュレーション結果は，近年の地球表面温度の上昇

（第１図 f）が人間活動によって引き起こされた可能

性が高いことを示唆しています（IPCC 2013）．

ENSOや火山噴火などの自然現象は，地上気温に一

時的な影響を与えていますが，近年の気温上昇を説明

するものではないことがわかります．

地球大気中のある緯度・経度・高度における温室効

果気体の時間発展は微分方程式を解くことで計算され

ます．

第１図 1958年から2015年における大気中CO濃度（a），the Global Carbon Project（GCP）による全球CO
排出量；化石燃料消費とセメント生産 によるもの（FFC）および土地利用変化（LUC）によるもの
（b），大気中O/N 比（c），大気中COの季節変化成分（d），年増加率（e）の時系列．CO濃度とO/

N 比は，スクリップス海洋研究所（Scrips Institution of Oceanography；SIO）が管理するマウナロ
ア観測所（MLO；黒線）と南極観測所（SPO；赤線）における観測値（データソース：http://scripp

 
sco2.ucsd.edu；http://scrippso2.ucsd.edu）．パネル（f）に多変量ENSO指数（MEI（ENSO）；茶
色の影；https://www.esrl.noaa.gov/psd/enso/mei），1951-1980年平均に対する全球地上気温のアノ
マリ（Global（3×Ts anom.）；青線；https://data.giss.nasa.gov/gistemp），及び主要な火山噴火の
タイミング（Volcanic Event；三角形）を示す．
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dB/dt＝S－L－T

ここで，B は対象とする気体の質量，Sは地表での

放出・吸収量，Lは大気中での光化学反応による消滅

量，T は風による輸送の効果です．観測される濃度

から算定した質量 B と Lと T の数値計算から，温

室効果気体の放出・吸収 Sを算出することができま

す．COは，植物の光合成により大気から陸域生態系

へ取り込まれ，呼吸や土壌有機物の分解により大気に

放出されます．また，大気と海洋の間でもCOの交

換が行われます．CH の自然放出源には，湿地，森林

火災，野生の反芻動物，白アリ，海洋，湖沼，泥火

山，メタンハイドレートなどがあります．COも

CH も様々な人為起源の排出源を持っており，それら

を直接測定することはできません．大気観測とモデル

を用いたこの計算は地球環境における人間活動の影響

を評価する手助けとなります．COとCH の排出と

なる主な人間活動には，エネルギー生成のための石炭

採掘・消費，道路交通・船舶・航空産業に伴う石油や

天然ガス，農業や廃棄物処理，森林や土地管理などが

あります．また，COは対流圏では不活性ですが，

CH は水酸基（OH）ラジカルとの反応により一部が

消滅します．

観測される大気CO濃度は，大気輸送と地表面フ

ラックスの影響を受けています．この両者の影響を区

別するために，大気輸送（移流，対流，乱流拡散），

自然と人為的プロセスによる地表面フラックス，化学

（光化学による生成と消滅）に依存した大気CO濃度

などの時空間的発展がモデル化されています（大気化

学輸送モデル）．さらに，大気輸送モデルと観測ネッ

トワークサイトでの大気観測データを使用したイン

バージョン解析（逆解析，インバースモデル，トップ

ダウン推定などとも呼ばれます）によって数学的に世

界の各地域の地表面フラックスを推定することができ

ます．インバージョン解析による「推定フラックスの

不確かさ」は，計算に用いる観測サイトが地球上をど

れくらい密にかつ均一にカバーしているかに依存し，

一方「絶対フラックスに対するバイアス」の決定は，

大気輸送モデルの観測値の再現能力によって決定され

ます．そこで，すべての大気輸送モデルの観測値再現

性には問題がある（モデル輸送の誤差はなくならな

い）との前提で，大気トレーサー輸送モデル相互比較

（TransCom）プロジェクトでは，複数のモデルによ

るフォワードシミュレーションの結果を使用したイン

バージョン解析を行い，COフラックス推定値のバイ

アスを低減させることを試みました（Gurney et al.

2002）．また，インバージョン解析やデータ同化を用

いた解析に観測値を正確に取り入れるためには，特に

人間活動による排出源の大部分が存在する陸域におい

て，モデルの大気輸送の改善が必要であることが感度

解析により示されました（Patra et al. 2006）．推定

フラックスのバイアスの大部分は，大気成分の移流，

対流，拡散を計算するモデルの力学過程に起因しま

す．これらのプロセスによりモデル内の (1)南北半球

間交換（inter-hemispheric exchange；IHE），(2)成

層 圏-対 流 圏 交 換（stratosphere-troposphere
 

exchange；STE），(3)鉛直輸送速度などが決定され，

モデル内でのトレーサーの濃度分布の再現性に影響を

及ぼします．

一般的に大気輸送モデルは大きく２つのグループに

分類されます．すなわち，(1)解析または再解析プロ

ダクトの気象場によって駆動される「オフライン」モ

デルと，(2)大気大循環モデル（Atmospheric gen-

eral circulation model；AGCM）そのものでトレー

サー輸送を計算する「オンライン」モデルです．オン

ラインモデルの輸送プロセスがAGCM と同じ積分時

間間隔で更新されるため滑らかな時間発展を示すのに

対し，オフラインモデルの輸送場の更新は使用する再

解析データの時間間隔に依存しており，通常は６時間

の時間間隔となります．2000年代初め，私たちは国立

環境研究所/地球変動フロンティア研究センター

（NIES/FRCGC）のオフライン大気輸送モデル

（NIES-TM）と年々変動する気象データを使用して，

COフラックスの推定(Maksyutov et al.2008；Patra
 

et al. 2003）やCH フラックスの推定（Kim et al.

2011)を行いました．その後，大気大循環モデルをベー

スにした化学輸送モデル（AGCM-based Chemical
 

Transport  Model；以下 JAMSTECの ACTM）

を開発しました．CO，CH ，一酸化二窒素(N O），

メチルクロロホルム（MCF；CH CCl），六フッ化硫

黄（SF ）， ラドン（Rn）および他のハロゲン種な

どの中～長寿命気体のシミュレーションにおける

ACTM のパフォーマンスは，さまざまな観測データ

とTransComプロジェクトに参加した当時最先端の

大気輸送モデルとの比較を通し，さまざまな側面から

検証されました（Law et al.2008；Patra et al.2008,

2009a,b,2011a,2014；Ishijima et al.2010；Taguchi
 

et al.2011；Niwa et al.2011；Saito et al. 2012；

Schuck et al.2012；Belikov et al.2013；Thompson
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et al. 2014a,b；Xiang et al. 2014；Hossaini et al.

2016)．

化学輸送モデルACTM の大気輸送の検証後，私た

ちは，全球を64地域に分けて，それぞれの地域におけ

る月毎のCOフラックスを推定する時間依存イン

バージョンシステムを開発し（Patra et al.2005a,b），

その後，84の地域に拡張しました．このインバージョ

ンの解法は，Rayner et al.(1999)に基づいています．

その結果は，様々な地球規模の炭素循環の理解に用い

られてきました（Peylin et al. 2013；Patra et al.

2013；IPCC2013；Thompson et al. 2016）．その後，

メチルクロロホルム（CH CCl）を用いたヒドロキ

シル（OH；水酸基）ラジカルの濃度変動および南北

半球間勾配の検証に続いて(Patra et al.2014），私た

ちは地球の53地域についてCH 放出を推定するイン

バージョン計算を行いました（Patra et al. 2016）．

これら研究結果の詳細については３章で紹介します．

近年，温室効果気体の地球表層でのフラックス（放

出と吸収），すなわち陸域または海域と大気の間の炭

素交換量の推定は，科学界のみならず政策立案の場に

おいても大きな関心を引いています．温室効果気体の

アカウンティング（GHG accounting）は，パリ協定

（2015年）を批准し，各国が自主的に決定する貢献

（Intended nationally determined contributions；

INDC）を約束する国家としての監視，報告及び検証

（Monitoring,reporting and verification；MRV）シ

ステムにとって重要となっています．アカウンティン

グには，参加国が提供する温室効果気体排出量に関す

る経済やエネルギーなどの統計や経験的広域化（ボト

ムアップ推定とも呼ばれる）が主として用いられます

が，これとは別の独立した手法がアカウンティングの

検証に必要とされます．それゆえ，インバージョン解

析によるトップダウン推定などによる独立した炭素収

支の推定は，科学的な観点とともに社会的にも重要と

研究課題となっています．

３．JAMSTECにおける温室効果気体の研究

この節では，COやCH の循環の解明に向けた

我々の研究成果の一部を紹介します．

3.1 陸域および海域のCO放出吸収

2001年に JAMSTECに着任した後，私はオフライ

ン大気輸送モデルを用いてCO収支の推定に取り組

みました．COフラックスの時系列変動を推定するた

めに，時間依存インバージョン（Time Dependent

 

Inversion；TDI）システムを開発し，1994年から

2001年の大気観測値を用いて地球上の64地域のCO

フラックスを推定しました（Patra et al. 2005a,b）．

これは，2.5×2.5度のモデル分解能（当時としては高

分解能でした）によるNIES/FRCGC輸送モデルの

フォワードシミュレーションにおいて，年々変動する

気象場が用いられた最初のケースでした（当時世界最

速の JAMSTECのスーパーコンピュータ「地球シ

ミュレータ」のおかげです）．また，日豪間の日本航

空便を利用した気象研究所のCO観測値（現在の

Comprehensive Observation Network for TRace
 

gases by AIrLiner（CONTRAIL）プロジェクト（航

空機による大気観測プロジェクト)；Matsueda et al.

2002；Machida et al.2008）を用いることにより，そ

れまでに報告されているインバージョン解析の結果と

比較し，陸域と海域の両方でCOフラックスの年々

変動が大きくなる結果が得られました．感度解析で

は，インバージョンの初期条件の選択による推定フ

ラックスの変動の違いは，観測ネットワークの選択に

よるものに比較して小さいことが示されました（第２

図）．このインバージョンシステムは，最小の投資で

フラックス推定の不確かさを最大限低減するために，

地上，航空機，衛星による観測ネットワークの戦略的

設計にも利用されました（Patra et al. 2003）．

また，インバージョン解析により推定されたフラッ

クスを解析した結果，陸域フラックスの変動は主とし

て干ばつと森林火災に起因することがわかりました．

推定されたCOフラックスを生物地球化学モデルに

よるシミュレーションの結果と比較すると，陸域―大

気炭素フラックスアノマリの大部分がバイオマス燃焼

（自然および人為起源）により説明できることがわか

りました．また，相関解析および主成分分析では，

ENSOに関連する気象（すなわち降水および気温）

の変化が，熱帯地域におけるCOフラックスアノマ

リの最も支配的な制御因子であり，インド洋ダイポー

ル（IOD）振動がそれに続くことが明らかとなりまし

た（Patra et al. 2005b；Naqvi et al. 2010）．さら

に，温帯北アメリカおよび西ヨーロッパ地域のCO

フラックス変動は，北極および北大西洋振動（AOお

よびNAO）と相関が良いことがわかりました．大気

―海洋のCOフラックスの相関解析から，熱帯海洋

のCOフラックスはENSOサイクルによって強い影

響を受けること，亜極域では，冬季の次表層水（sub-

surface water）の上昇と春季のプランクトンの大増
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殖に影響を受けることがわ

かりました．

さらに，亜海洋スケール

での炭素循環に関わるプロ

セスを研究するために，海

洋 生 態 系 モ デ ル BEC

（Biogeochemical Elemen-

tal Cycling）を用いて，64

領域の時間依存インバー

ジョンによる大気―海洋

COフラックスのさらなる

解析を行いました．私たち

は過去10年間の大気-海洋

COフラックスの経年変動

は，高硝酸塩かつ低クロロ

フィルの海域で鉄の制限を

緩和または増加させるダス

トの変動によって説明可能

であることを指摘しまし

た．海洋炭素循環の経年変

動に対するミネラルダスト

の沈着の役割は，表層水の

クロロフィルa，吸収エア

ロゾル指数，海上風，海面

温度などの観測，モデル計

算によるダストの沈着，そ

して，アラビア海における

物理化学的特性および生物

地球化学的パラメータの現

場観測を用いて確認されま

した（例えばPatra et al.

2007）．

続いてインバージョン解

析による推定フラックスを

用いてCO濃度変動の長

期間の解析も行いました．

まず，マウナロアで観測さ

れている大気CO濃度を

解析し，増加率の変動要因

を考察しました（Patra et
 

al. 2005c）．第１図eで見

たように，観測されている

CO濃度の増加率は，1959

年の観測開始以降しばらく

第２図 陸域42領域および海洋22領域からなる64地域時間依存イン
バージョンシステムの地域分割マップ（a），1988年から
2001年における推定COフラックスの海洋全域のアノマリ
（b）および陸域全域のアノマリ（c）（データソース：Patra

 
et al. 2005a,b）．毎月のアノマリを計算するために，月平均

COフラックスから長期平均した季節変動を差し引いてい
る．灰色のシェードは多変量ENSO指数（MEI）の変動を
示す．
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は年率１ppmであり，その後，年変動を伴いながら

増加し，2000年ごろまでは1.5ppm前後で推移してい

ました．それが，2002年と2003年には２年続けて年率

２ppmの増加を記録し，これが，人間活動が自然環

境に大きく影響した結果であり，温暖化への壊滅的な

加速の予兆だと一部で解釈され，2004年にはCNNや

Reutersなどのメディアで取り上げられました．しか

し私たちの解析の結果では，大気中のCOの増加率

が，化石燃料消費とセメント生産によるCO総排出

量によるものと同等かそれ以上となったのは，解析期

間の1959-2004年のうち，1965/66年，1972/73年，

1987/88年，および1997/98年のわずかな年のみでし

た．私たちは，2004年のメディアニュースとは対照的

に，CO増加率の大きな経年変動は気候の自然変動に

よって主に説明できることを示したのです．一方，比

較的長期の，すなわち10年平均の増加率は，1981年か

ら2000年にかけて過去最高水準の年率1.5ppm前後で

変動しており，主に人間活動に起因していることがわ

かりました．さらにCO季節変動の長期間の解析も

行いました．1950年代後半から，大気中のCOの季

節変動の振幅（山から谷の幅）は増加していることが

知られていますが（第１図d）（Keeling et al.1996），

私たちは，これを航空機によるCO観測や北半球の

より多くの地表サイトでの観測値を用いてさらに詳し

く解析し，この振幅の増加が確からしいことを再確認

しました（Graven et al. 2013）．北方温帯陸上生態

系によるCOの季節的交換における30～60％の増加

は，現在の陸域生態系モデルによって推定されたもの

よりもかなり大きいことがわかりました．

3.2 新しい化学輸送モデルの開発

2006年頃より，私たちは，対流圏と成層圏において

気候学的に重要な化学種の時空間的発展をシミュレー

トするために，東京大学気候システム研究センター

（CCSR）/NIES/FRCGCで共同開発した大気大循環

モデル（Numaguti et al.1997）をベースにした化学

輸送モデル（ACTM）を開発しました．当時，長寿

命気体の現実的なシミュレーションのためには，大気

化学輸送モデルで，対流圏の輸送を正確に再現し，成

層圏と中間圏を含めることが課題となっていました．

そこで，私たちは，はじめに，ACTM によるシミュ

レーション結果が観測されるSF とCH の変動を観

測精度内で再現すること，また，総観的，季節的およ

び経年的変動の顕著な特徴を捉えていることを検証し

ました（Patra et al. 2009a,b）．SF は変圧器や開閉

装置などの電気機器で絶縁ガスとして使用されてお

り，機器の破損などにより大気中へ放出されます．大

気中での寿命が長く，地球からの外向き赤外放射を吸

収するため，100年間の地球温暖化係数がCOに対し

て23500（IPCC 2013）となる強力な温室効果気体で

す．主として北半球から放出され大気中で化学的に不

活性のため，SF は半球間交換時間の指標となるト

レーサーとして用いられ，モデルの輸送場の検証にも

使われます（例えばPatra et al.2011a）．

次に，対流圏内の輸送の時間スケールを理解するた

めに，理想化されたトレーサーを用いたシミュレー

ションを実施し，対流圏空気の「年齢」（成層圏空気

の年齢の類似）を導入しました．また，SF 混合比の

時間変動を移流，対流，および鉛直拡散成分に分解す

ることによって，シミュレートされたSF の変動をさ

らに解析しました．また，CH のシミュレーションの

ために，OHラジカル，励起酸素（O（1D））および

塩素（Cl）との化学反応をACTM に実装しました．

ACTM は，その後，主な温室効果気体とオゾン層破

壊物質(ODS)をシミュレートするために拡張されま

した(Thompson et al.2014a,b；Xiang et al.2014；

Hossaini et al.2016）（本稿では詳細を省きます）．

アメリカによる航空機を用いたHIPPO（Hiaper
 

Pole-to-Pole Observation）キャンペーンでは，

2009～2011年の間に北米および北極圏から南極圏まで

太平洋を縦断する５回の観測が行われ，さまざまな化

学種が同時に観測されたことから，この観測データと

モデル計算値の比較は，寿命の異なる複数の化学種に

関するモデル内の輸送，放出および化学反応を検証す

る良い機会となりました（Wofsy et al. 2011）．比較

解析の際には，観測点に比べてモデルの解像度が粗い

こと（例えばACTM の対流圏は水平解像度1.1×1.1

度，鉛直解像度約500m）に起因するサイト表現誤差

を回避するため，中部太平洋のデータのみを使用しま

した．第３図a-cでは，中部太平洋域の飛行ルート

のうち，HIPPO III（北半球春，適度に強い熱帯収束

帯（Intertropical Convergence Zone；ITCZ）），

HIPPO V（北半球夏，最も弱い ITCZ），および

HIPPO II（最も強い ITCZと非常に発達した南太平

洋収束帯（SPCZ））のルートを降水量とともに示し

ています．観測されたSF の緯度勾配はACTM に

よって良く再現されており，大部分は観測とモデルの

差が0.1ppt（parts per trillion；一兆分率）以内であ

り（第３図d-f），季節的および大規模な空間スケー
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ルで大規模な輸送過程がACTM 内でうまく表現され

ていることが確認できました．以前は，このような検

証は，わずかな地上サイトで得られた限られたデータ

セットに基づいて為されていました（Patra et al.

2009a, 2011a）．SF の急激な減少が観測された位置

（第３図d-f）を観測された降水量に対比させると，

ITCZおよびSPCZ（第３図a-c）の位置と良く一致

し，ここで，２つの半球間の空気交換が抑制されてい

ることがわかります．北半球の中高緯度では，高度６

kmでのSF 濃度も地表面での値から0.1ppt以内で

した（図示せず）．より深い対流活動およびより高い

熱帯対流圏により，地表面と同等な値が最大高度12

kmまで見られました．南半球の低緯度から中緯度に

かけては逆転した鉛直勾配が観測されました．つま

り，上空のSF 濃度は地表での濃度を上回っていまし

た．この逆転した鉛直勾配は，半球間輸送の大半が中

上部対流圏で行われるというプロセスにより解釈でき

ます(Nakazawa et al.1991；Miyazaki et al.2008）．

輸送モデルACTM の大規模輸送場の検証に続い

て，ACTM を用いたインバージョン解析を行いまし

た．まず，１年間全球を64地域に分けたインバージョ

ン解析により，ある１年間のCOフラックスを計算

し（Patra et al. 2011b），次にこれを発展させ，経年

変動する気象場および数種類の化石燃料消費による

CO排出量を用いて，84地域のインバージョン解析に

より1990-2011年のCOフラックス推定を実施しまし

た(Saeki and Patra 2017；Thompson et al.2016）．

このインバージョンにより得られたCOフラックスを

用いたフォワードシミュレーションの計算結果を第３

図 g-iに示します．フラックスの先験情報(a priori)

のみ用いたACTM prioriケース（フラックスとし

て，排出インベントリ，陸域生物化学モデル，および

経験的広域化による海洋フラックスを使用）は，一般

に北半球の春季の子午面のCO濃度勾配をよく再現

しますが（第３図 g），北半球夏季の中高緯度では観

測されるCO濃度よりも高く（第３図h），南半球春

季における南半球中緯度のCO濃度観測値よりも低

くなっています（第３図 i）．一方，84地域の時間依

存インバージョンで得られたフラックスを加味したシ

ミュレーション（ACTM TDI84）の場合，観測値と

モデル計算値の大きな相違は解消され，南半球春季の

モデルシミュレーションでは30S付近でのCO濃度

のピークなどの特徴が再現されます（第３図 i）．こ

のACTM 計算とHIPPO観測のCOの比較結果は，

COシミュレーションに及ぼすフラックスと輸送の影

響を示すものであり，大気輸送モデルをCOフラッ

クス等のインバージョン計算に使用する前に，モデル

の大規模輸送場の特性評価を行うべきことを示唆して

います．

3.3 TransCom-CH 実験

地球規模のメタン分布をシミュレートする際の地表

放出，輸送および化学的消滅の役割を調べるために，

私たちはCH の大気化学輸送モデル相互比較実験

（TransCom-CH ）を実施しました（Patra et al.

2011a）．これは，一連のTransComプロジェクトの

中で，モデルに光化学反応を組み込んだ初めての実験

です．CH の消滅源として重要なOHラジカルとの

反応は，反応定数と月平均のOH濃度場を用意し，

各モデルで共通に用いました．私たちは，16の化学輸

送モデルによってシミュレートされたCH ，CH

CCl，SF および Rnの濃度の時系列を解析しまし

た．SF の時系列から1.39±0.18年の平均半球間

（IH）交換時間が導き出されました．６セットの放出

シナリオを用いた計算を解析した結果，1990年代後半

以降の人為的排出量の増加が横ばいになったことによ

り，2000年代初頭に10年平均のCH 増加率が平衡状

態に達した可能性があることを示しました．観測され

たCH 濃度の経年変動の最大60％は，バイオマス燃

焼と湿地によるCH 放出の年々変動とフォワードモ

デルに用いる気象場の年々変動で説明することができ

ました．複数モデルから得られたCH の大気寿命お

よび放出量の中央値は，それぞれ9.99±0.08年および

514±14TgCH /年であると推定されました．

TransCom-CH の結果により，３つの長寿命気体

の南北勾配が共通の関係にあることがわかりました．

すなわち，SF についてより大きい（より小さな）南

北勾配を生成するモデルは，観察値と比較して，一般

にCH CClおよびCH についてより大きな（より小

さな）南北勾配を生成しました．この結果は，モデル

の南北輸送が長寿命気体の子午面濃度勾配の再現にお

いて重要な役割を果たすことを示唆しています．ま

た，モデルで用いるOHラジカル濃度場の影響を見

るために，２種類の対流圏OHラジカル濃度場を用

いた実験を行いました．OHラジカルの大気中濃度の

南北半球における比率に着目し，１つはSudo et al.

（2002）に基づいた年平均半球平均OHの南北半球比

（北半球／南半球比）が1.26のもの（以下，ACTM

1.26バージョン），もう１つはSpivakovski et  al.
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（2000）に基づくOH南北

半球比が0.99のもの（以

下，ACTM 0.99バージョ

ン）で す．そ の 結 果，

ACTM 0.99バージョンと

比較して，ACTM 1.26

バージョンではCH およ

びCH CClの南北勾配が

過小評価されることがわか

り，OHに関する化学反応

の重要性が明らかになりま

した．これは，OHの南北

比も，対流圏の化学反応種

をシミュレートするために

重要な役割を果たすことを

示しています．この結果

は，次に論じるように，

OHの南北半球比をより正

確に推定するための試みに

つながりました．

3.4 全球平均OHラジ

カル濃度および南

北半球比の定量化

OHラジカルは，その非

常に短い大気寿命（約１

秒）のため，高い時空間変

動を示します．さらに，

OHラジカル濃度は通常は

非常に低い（約10分 子

cm ）ため，広範囲の直

接観測は困難です．また，

観測によっても値が大きく

異なり，モデルでシミュ

レートされたOHラジカ

ル分布の直接検証や，異な

る環境条件下でのOHラ

ジカルの再生に関連する化

学的メカニズムを解明する

妨げとなっています．その

ため，全球規模のOHラ

ジカル濃度の推定は，CH

CClを用いて間接的にな

されてきました．つまり，

CH CClは人為起源の化

第３図 ３つのHIPPOキャンペーンでの中部太平洋域における航空機のフ
ライトトラック（a-c）．降水パターン（The Climate Prediction

 
Center Merged Analysis of Precipitation；CMAP）も併せて示
す．d-fおよび g-iは，それぞれHIPPO SF観測値およびHIPPO

 
CO観測値とACTM シミュレーションとの比較（HIPPO III，

V，IIについて，高度１-８kmの平均値）．d-fの SF観測値は

NOAA/Halocarbons and other Atmospheric Trace Species
 

Group（HATS）のNOAA Whole Air Sampler（NWAS；黒）
とElectron Capture Detectors（ECD；緑）による観測，赤丸は

ACTM シミュレーション．g-iの CO観測値はNCARのBritton
 

B.Stephensによるスーパーセットデータ処理（CO2.X；黒）によ
るもの．g-iのACTM シミュレーションは，先験フラックスを用
いた計算（ACTM priori；緑）とインバージョンにより得られた
フラックスを用いた計算（ACTM TDI84；赤）の結果．CO濃度
の南北勾配を比較するため，ACTM COシミュレーションの結果
は赤道でのHIPPO CO観測値（Wofsy et al.2012）に合わせてあ
る．
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学種で，排出は工業起源のみ，消滅はOHラジカル

との反応のみのため，CH CCl観測値および化学輸

送モデルによるシミュレーションを用いて，地球全体

のOHラジカルの総量および経年変動の間接的推定

が可能となります（例えばMontzka et al. 2011；

Patra et al. 2014）．第４図a, bは，ACTM 0.99と

ACTM 1.26の２つのケース（それぞれOHラジカル

濃度の南北半球比が0.99と1.26の分布を用いたシミュ

レーション；前節参照）における地表付近のOH濃

度の年平均分布を示しています．両者の季節変動（図

示せず）および空間勾配については全体的に一致して

いますが，ACTM 0.99で使用されたOH分布（１に

近い南北比）と比較して，ACTM 1.26では年平均

OHの南北比が約26％高くなっています．ACTM

1.26での北半球のより高いOH濃度は，主に，工業

化地域であるアジア，ヨーロッパ，北米など，大気汚

染環境下での化学反応が活発な領域に起因します．

ACTM 1.26とACTM 0.99におけるOHの南北比の

差は，対流圏中層以上で減少します．夏半球の低緯度

における対流圏下層のCH CCl寿命は２年以下にな

ることもあり，それがACTM での半球間交換時間

1.2年と同じオーダーであることに注意してください．

したがって，対流圏の化学と輸送の両方がCH CCl

の子午面分布に影響を及ぼすといえます．

第４図c, dは，シミュレートされた地表における

CH CClの緯度-経度分布を示します．ACTM 0.99

の北半球におけるより高いCH CCl濃度は，南半球

と北半球での同量のOHラジカルによる消滅に加え

て，北半球で絶え間なく続く放出によって引き起こさ

れます．対照的に，ACTM 1.26においては，北半球

でのより高い放出は，北半球でのより高いOH消滅

によって相殺されます．ACTM 0.99とACTM 1.26

の両方のシミュレーションでは，2004年から2011年ま

でのCH CClの観測濃度の時間発展をうまく再現す

ることができ（第４図e），シミュレーションで使用

された地表排出量と，地球規模の年間平均OH濃度

がうまく平衡することが確認できました．CH CCl

濃度は，モントリオール議定書の厳格な実施と成層圏

オゾン層破壊を緩和するための改正の結果，1990年代

後半から指数関数的に減少し，これが2000年代まで続

きました．ACTM 0.99およびACTM 1.26でシミュ

レートされたCH CCl濃度の年間平均減衰率は，そ

れぞれ約18.28％/年および17.27％/年でした．これ

は，５つのAdvanced Global Atmospheric Gases

 

Experiment（AGAGE）のサイトおよび９つの

National Oceanic and Atmospheric Administration

（NOAA）のサイトで，2002年から2011年の間に観測

された17.85％/年と比較して，大きく異なるものでは

ありません（Prinn et al. 2000；Montzka et al.

2011）．CH CCl濃度の平均寿命は，ACTM 0.99お

よびACTM 1.26でそれぞれ4.91±0.03年および

5.19±0.03年と計算されました．

第４図 fに，アイルランドのメイス・ヘッド(MHD)

とオーストラリアのケープ・グリム(CGO)のCH CCl

濃度の差について，AGAGEによる観測結果と２つ

のシミュレーション結果を示します．ACTM 0.99の

シミュレーションは，ACTM 1.26よりも，観測さ

れたMHD-CGOの差をよりよく再現しています．

ACTM 1.26とACTM 0.99との差は，年間排出量が

大気中CH CCl総量の約20％と大きかった1990年代

初頭（図示せず）よりも，CH CClの年間排出量

が大気中CH CCl総量の３％より低かった2000年代

について，より明確になっています．OHラジカル濃

度の南北比の年平均値の適正範囲を推定するために，

この２つのOH分布を合成して９つの仮想的なOH

分 布 を 作 成 し，こ の 仮 想 OH 分 布 を 用 い て

2001～2011年について９回の感度実験を行いました．

計算結果と観測値を併せた解析の結果，2004年から

2011年の期間で，OHの南北比（北半球／南半球比）

の年平均値（及び標準偏差）は0.97±0.12と推定され

ました（Patra et al. 2014）．つまり，南半球濃度は

北半球よりも約３％多いだけであり，その差はほとん

どないことが明らかとなりました．現状ではほぼすべ

ての化学輸送モデルで北半球のOHラジカル濃度が

南半球よりも高くなっているため，これらのモデルは

北半球のOH濃度を過大評価している可能性が高く，

このようなモデルを用いたOHラジカルと反応する

物質の排出量推定にも影響を及ぼすことを意味してい

ます．

3.5 CH 放出量のインバージョン解析

対流圏CH の約90％は，OHラジカルとの酸化反

応で消滅します．そのため，CH の正確なシミュレー

ションのためは，モデル内の輸送とともに，OHラジ

カル濃度の正確さが重要となります．前節で述べたよ

うにOHの全球平均および南北比の評価が終了した

ため，続いて私たちは陸域53地域のCH 放出量を推

定するために，CH のインバージョンシステムを開発

しました（Patra et al. 2016）．この新しいアプロー
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チでは，７セットの先験放出量シナリオを準備し（第

５図a），2002年から2012年の間の39のリモートサイ

トでの観測値を用いて（第５図b），７セットのイン

バージョンを実施し，結果をモデルアンサンブルとし

て解析します．その結果，全球正味のCH 放出量は，

2002-2006年の平均で年間505-509Tg-CH （CH 量

で10 g），2008-2012年で年524-545Tg-CH と推定さ

れました（数値の範囲は１つを除いた６つのインバー

ジョン計算結果のばらつき）．私たちの結果は，最近

更新された放出インベントリ the Emission Database
 

for Global Atmospheric Research version 4.2FT

（EDGAR42FT 2013）が，2010年の全球放出量を少な

くとも年間25Tg過大評価していることを示唆してい

ます．2002年から2012年までのCH 放出量の増加率

は，東アジア，熱帯および南半球の陸域でほぼ同等と

見積もられました（第５図b）．観測される大気メタ

第４図 ２種類のOHラジカル濃度場を用いたシミュレーションACTM 0.99（OHの北半球/南半球比が
0.99）およびACTM 1.26（同1.26）の地表付近（1.5km以下）の年平均OHラジカル濃度分布
（a，b）（単位：百万モルcm ），それぞれのシミュレーションで計算された地表（モデル最下層）の

CH CCl濃度分布（c，d）（単位：ppt，一兆分率），４つのAGAGEサイト（Prinn et al. 2000）にお
ける月平均濃度の時系列（e），観測値および２つのACTM モデルシミュレーションから得られたメイ
ス・ヘッド（MHD）とケープ・グリム（CGO）の濃度差の時系列（f）．
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ン濃度は，1990年代までは純増していたものの，2000

年代に入ると増加がほぼ停止し，2007年頃から再び上

昇しています．この2007年以降の大気中のCH 濃度

の新たな増加の原因は諸説ありますが，本研究から

は，東アジアおよび熱帯地域からの放出増加に起因し

ていることがわかりました．この原因については，国

際連合食糧農業機関の統計（Statistics Division of
 

Food and Agriculture Organization of the United
 

Nations（FAOSTAT）2015）と東北大学による大気

中CH の安定炭素同位体比（δ CH ）の初期分析結

果を用いて，2007年以降の濃度再増加は，熱帯地域の

反芻動物の腸内発酵（enteric fermentation）からの

CH 放出量増加に起因していると推定されました．

東アジアでのCH 放出量の増加を検証するために，

東北大学による仙台上空でのCH 鉛直プロファイル

観測（Umezawa et al.2014）とモデル計算値の比較

を行いました（第５図c，d）．７つのインバージョン

で得られた放出量を用いてCH 濃度のフォワード計

算を行った結果，放出量が最も多い先験（a priori）

情報を用いた計算（黄緑色線）を除いて，残り６つの

モデル計算値は，各年の観測値と0.3％（５ppb）以

内の差で一致しました（第５図c）．鉛直勾配も2002

年から2012年にかけて良好にシミュレートされており

（図示せず），モデルと観測の差は20ppb以下となり

ました．さらに興味深いことに，シミュレートされた

CH の季節変動の振幅（山から谷）は，2002～2003年

の約40ppbから，2011～2012年には約60ppbに増加

していました．季節変動の振幅は，先験放出量を用い

たACTM シミュレーションでは全体的に観測値より

も大きくなっており，中でも放出量が最も大きい先験

放出量を用いた場合（黄緑色線）に振幅が最も大き

く，CH 濃度の季節性に及ぼす中国の放出増加の影響

が日本上空で観測可能であることが分かります．イン

バージョンによって得られた事後（a posteriori）放

出量を使用したACTM シミュレーションは，観測さ

れた季節変動をよりよく再現し，７つのケースは互い

に区別できません（第５図d）．インバージョンの結

果から，2002～2006年から2008～2012年の放出量の増

第５図 インバージョン解析で得られた2002年の推定CH 放出量分布（a），および2012年と2002年の放出量の
差（b）．観測ネットワーク（（b）の数字）は，NOAAおよび JMAサイトから選択した（Dlugo-
kencky et al. 2003；Wada et al. 2011）．（c）と（d）は，東北大学による仙台上空の航空機観測に
よって得られたCH 濃度と，先験および推定放出量を用いてシミュレートされた７つの計算結果との
差（モデル-観測）．
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加は７-８Tg yr であり，これは一番大きい先験放出

量（約16Tg yr ）の約半分であることがわかりまし

た．インバージョンによるトップダウン推定は，CH

エミッションインベントリの独立した検証手法になり

得ると言えます．

４．将来の温室効果気体のモデリングの課題

以上，概要を述べてきました通り，炭素循環の研究

では，大気輸送，化学的消滅，地表での吸収放出量の

正確な理解が必要です．私たちは，オフラインの大気

輸送モデルでCO収支を計算することから始めて，

より詳細な大気輸送を扱うことのできる大気大循環モ

デルをベースとしたオンラインモデル（ACTM）へ

と歩みを進め，様々なトレーサーを使用したフォワー

ドシミュレーションを行い，ACTM の輸送場を検証

してきました．次に，CH 収支や大気化学に影響の大

きいOHラジカル濃度場の検証を行いました．そし

て，現在は，検証されたACTM 輸送場とOHラジカ

ル濃度場を用いてインバージョン解析によるCOや

CH の収支推定を進めています．

一方，OHラジカル濃度の南北比の正確な推定は，

地球の放射収支と大気汚染化学に影響を与える多くの

重要な短寿命化学種の収支の正確な推定にもつながり

ます．新たに開発されたCH のインバージョンシス

テム（Patra et  al. 2016）と２つのOH濃度場

（ACTM 0.99およびACTM 1.26）を使用して，OH

濃度場の違いがCH フラックス推定に与える影響評

価を行ったところ，ACTM 0.99と 比較して，

ACTM 1.26を用いたインバージョンによるCH フ

ラックスは北半球中高緯度では高く，熱帯および南半

球の陸域で全体的に低くなることがわかりました（全

球収支を補うため）（第６図）．２つのインバージョン

で推定されたCH 放出量の差は，東アジア，北米，

東南アジア，南米などの主要なCH 放出地域で約

10％であることがわかります．インバージョンを用い

た放出量推定におけるOHの南北比のスケーリング

は，一酸化炭素（CO），窒素酸化物（NO ）または

硫黄酸化物（SO ）などのより寿命の短い化学種に対

してはより強く影響を与えると予想されます．つま

り，このOHラジカルの全球平均濃度および南北比

の正確な推定とともに，CO，CH ，COおよび他の

非CH 炭化水素を単一のモデリングフレームワーク

に含めることが，今後の炭素循環研究では重要になる

と考えています．
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