
1． はじめに
　このたびは栄誉ある正野賞を頂き大変光栄に存じま
す．私が学位取得からこれまでに取り組んできた一連
の研究を受賞対象として頂きました．本稿では，2020
年度秋季大会での受賞記念講演でお話しした内容を中
心に解説を加えて記します．特に，受賞記念講演では
触れられなかった研究の背景や，個々の研究の着想と
それぞれの繋がりについて，当時の心情も含めて振り
返りたいと思います．
　まず，表題にある大気中微量気体の「寿命」は，微
量気体が大気中に平均的に存在する時間を指します
が，各気体が長寿命か短寿命かを厳密に区別する定義
や閾値はありません．本稿では，以下のような微量気
体を「長寿命」と考えます．（1）大気中での混合・輸
送過程に比べて化学反応による消失の時間スケールが
十分に長いこと，（2）大気変動に対して，大気中の化
学反応による消失の寄与が比較的小さく，地表の放出
源による寄与が大きいこと．いずれも厳密な定義では
ありませんが，本稿で取り扱う微量気体にとっては十
分に有用です．
　私のこれまでの研究では，二酸化炭素（CO2），メタ
ン（CH4），塩化メチル（CH3Cl）の動態解析を行って
きました．これらの微量気体の放出源や消失源は様々
です．化石燃料消費による人為的な CO2放出は陸上植
物や海洋による吸収を上回っており，大気中の CO2濃
度は増加を続けています．CH4も大気中濃度の増加が

続いています．その放出源は自然も人為も含みます
が，主要な消失源は大気中の水酸化ラジカル（OH）と
の反応です．CH3Clも放出源に自然と人為を含みます
が，自然起源が主であり，大気中濃度に増加傾向が見
られない点は，人為放出を原因として濃度増加が著し
い CO2や CH4とは異なります．CH4と同じく，OHとの
反応が CH3Clの主要な消失源です．このような各微量
気体に固有の放出や消失・吸収が，大気中の濃度変動
に寄与します．また，ある特定の観測点においては，
大気輸送も変動要因となります．すなわち，大気組成
とその変動は，人間圏や生物圏の活動の診断や大気中
の諸過程の理解の鍵となります．この際，解析対象と
する微量気体のみではなく，関連微量気体や同位体等
の精密な観測が重要で補完的な情報を提供します．

2． メタンの大気中濃度の変動と全球収支
　気候変動の緩和策策定に向けて，CH4の放出量を地
域別および放出源別に正確に把握することが求められ
ています（例えば Ito et al. 2019）．ところが，CH4の放
出源は，自然湿地，水田や家畜などの農業関連，化石
燃料関連，バイオマス燃焼など多様であり，また複数
の放出源が同じ地域に分布することも多く，放出源の
分布や強度の高精度推定が困難な状況が続いていま
す．加えて，CH4の主要な消失源である OHの長期変
動の直接測定が困難なことも収支推定の高精度化の阻
害に繋がっています．実際に，私たちは大気中の CH4

濃度の変動要因を十分に理解できていません．例え
ば，CH4の濃度測定が開始された1980年代，当時
10ppb/yr以上を示していた濃度増加率は90年代に入
ると低下し，2000年代前半にはほぼゼロとなりまし
た．ところが，2007年頃から再び濃度増加に転じ，現
在では1980年代相当の高濃度増加率が続いています．
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このような長期変動を説明できる研究が現れ始めたの
はごく最近のことです（Chandra et al. 2021）．微量気
体の収支計算において，放出源及び消失・吸収源の把
握は濃度変動要因の理解に他なりませんが，それを大
きく改善させるほどには，鍵となる観測データが増え
ていないのが現状です．

3． 大気中メタンの同位体比測定法の開発
　CH4収支の研究において，放出源の分離推定に有用
なのが同位体比の測定です．CH4を構成する炭素と水
素には自然界で微量に存在する安定同位体13Cと2H（い
わゆる重水素 D）がそれぞれあります．これらの存在
量を安定同位体比（δ13CとδD）として一般に表します
が，CH4の主要な放出源がそれぞれ特有の同位体比の
特徴を示すことや，消失時の化学反応過程で特有の同
位体分別を生じることがわかっており，これらを利用
して大気中濃度の変動要因の特定が可能と考えられま
す．そのためには，大気中に約 2 ppmしか存在しない
CH4のさらに微小なδ13CとδDの変動を高精度で測定
する技術が必要です．私が最初に取り組んだのは，東
北大学においてδ13CとδDの測定システムを確立する
ことでした．
　大気中 CH4のδ13CやδDの観測は，1980年代に開始
されました．数 Lの大気試料から CH4を濃縮し，CO2

あるいは H2Oへと変換させて同位体比質量分析計
（IRMS）で測定する手法です（例えば Lowe et al. 
1991；Sugawara et al. 1996；Quay et al. 1999）．しか
し，必要な試料量が大きいことや試薬と冷媒を使用し
た複雑な手順を要することから，取得できるデータ数
には限界があります．1990年代には，上述の処理過程
を一連の分析ラインで連続的に行い，そのまま連続フ
ロー型の IRMSで測定する技術が登場します（Merritt 
et al. 1995）．この手法を大気試料の測定向けに洗練さ
せ，大気中 CH4の同位体比の観測データ数は飛躍的に
増加します（例えば Rice et al. 2001；Miller et al. 
2002；Morimoto et al. 2006）．特に，必要試料量が
100mL程度と1/10レベルの削減が達成されたことは，
観測現場にとって画期的でした．専用の試料採取を行
わなくとも，様々な濃度測定等，既存プログラムの試料
の残りを活用して測定ができるようになったためです．
　東北大学で開発した CH4の同位体比測定システムで
も，上述の先行研究にならって，大気試料からの CH4

の濃縮，残存成分との分離，高温炉での酸化や熱分解
を連続的に行い，連続フロー型の IRMSでδ13CやδD

を測定します（Umezawa et al. 2009）．同様の測定法
での大気分析として世界最高レベルの測定精度を達成
し，東北大学の大気試料採取ネットワークを活用し
て，後述のように，δ13CとδDの観測データを継続的
に取得することに成功しました．このような観測に
は，安定的な測定システムを長期的に稼働させ，ルー
ティン的に行われる試料採取プログラムによる大気試
料を効率的に分析することが求められます．

4． 大気中メタンの濃度と同位体比の変動
　私たちがδ13CやδDの長期観測を始めた2000年代半
ば，上述の連続フロー型の IRMSによる測定が世界の
限られた研究機関で開始されていましたが，それらの
観測結果の報告はまだ限定的でした．したがって，観
測空白域を狙ってδ13CやδDのデータを取得すれば，
CH4の放出源や消失源についての新しい知見を得られ
るのではないかという大きな期待を持っていました．
　2006年，朝日新聞のアラスカでの取材飛行に同行す
る機会に恵まれました．北半球高緯度域には重要な
CH4放出源が存在し，私たちは朝日新聞の社有機でア
ラスカ上空を飛行して湿地や森林火災の上空で大気試
料を採取しました．それらの大気試料を分析したとこ
ろ，アラスカ地域を代表する CH4の放出源である湿地
や森林火災について，放出された CH4のδ13CやδDの
特徴を推定することができました．特に，森林火災上
空の観測結果には，翌年に焚火実験を実施して追加検
証のデータも加えました（Umezawa et al. 2011）．
　民間旅客機を利用した国内の大気観測プロジェクト
CONTRAILからも大気試料の提供を受けました．当
時，地上観測サイトでの観測にもとづいて CH4のδ13C
やδDの時空間変動を解析した研究は複数例ありまし
たが，上空での変動や鉛直分布に関する研究はキャン
ペーン観測に限られていました．この研究では，約 3
年にわたって大気試料の分析を行い，太平洋上の上部
対流圏における CH4のδ13CとδDの季節変動や緯度分
布を明らかにしました．これを東北大学での船舶観測
のデータと組み合わせて，西部太平洋の地表と上空で
の変動を比較しました．注目すべき特徴の 1つは，北
西太平洋の上部対流圏で，地表付近では見られない高
濃度が夏季に出現することです．大気化学輸送モデル
を利用して放出起源領域に分類したタグ計算を実施す
ることで，この高濃度が南アジアや東アジアでの放出
を起源とすること，さらに，δ13CやδDの観測データ
の解析によって，水田や畜産など微生物起源による放
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出の寄与が大きいことが明らかになりました．また，
δ13CとδDの緯度分布を地表と上空で同時に示し，鉛
直分布と緯度分布の関係について，北半球に偏在する
CH4の放出源や南北半球間の大気交換の観点から考察
しました（Umezawa et al. 2012a）．
　国立環境研究所（NIES）の航空機モニタリングプロ
グラムからも西シベリアで採取された大気試料の提供
を受け，約 3年にわたってδ13CとδDの分析を行いま
した．西シベリアは世界最大の湿地帯であると同時
に，石油や天然ガス採掘の関連施設が多く存在してお
り，CH4の全球収支を考える上で極めて重要な地域で
す．私たちは西シベリア地域における CH4のδ13Cと
δDの季節変動を初めて明らかにしました．そのデー
タ解析から，化石燃料施設からの CH4の漏出が年間を
通して発生している一方，湿地からの放出は夏季に強
まり，化石燃料施設からの放出を大きく上回ることが
明らかになりました（Umezawa et al. 2012b）．これは
同位体観測によって異なる放出源の寄与を分離した好
例です．
　濃度だけの観測結果からも，大気化学輸送モデルの
解析と組み合わせて興味深い結果が得られてきまし
た．東北大学におけるチャーター機および民間旅客機
を利用した観測は，航空機を利用した世界最長の CH4

濃度データとなっています．このデータの解析から，
日本上空における CH4濃度の高度別の増加傾向や季節
変動が明らかになりました．上述の北西太平洋と同
様，日本上空の上部対流圏でも夏季に CH4の高濃度が
出現します．大気化学輸送モデルによるタグ計算を解
析すると，この高濃度はやはり南アジアと東アジアを
起源とし，その日本上空での寄与は上空ほど大きくな
ります（Umezawa et al. 2014a）．この CH4濃度のデー
タは大気化学輸送モデルによる逆解析の検証にも活用
されています（Patra et al. 2016；Chandra et al. 2021）．

5． アジアモンスーンと微量気体の変動
　上述の CH4濃度や同位体比の研究は，日本を含む北
西太平洋上空の CH4変動にとって南アジアや東アジア
地域の CH4放出源の理解が重要であることを示してい
ました．その時期に少し先行して，ドイツの旅客機観
測プロジェクト IAGOS‒CARIBIC（以下 CARIBIC）に
よって，夏季に南アジア上空で CH4を含む様々な人為
微量気体が高濃度となることが明らかになりました
（Schuck et al. 2010；Baker et al. 2011）．大気化学輸送
モデルの解析によれば，この南アジア上空の観測は日

本付近における私たちの観測の上流を捉えたものです．
　これに関連するのがアジアモンスーンです．アジア
地域における大規模な降雨・気温・大気循環の季節変
動は，大気中微量気体の時空間変動に大きな影響を及
ぼします．第一に，降雨や気温の変動は地表での微量
気体の交換を大きく支配します．陸上植物の呼吸・光
合成による CO2の交換を始め，世界の稲作地域である
アジアでは水位や気温の変動により水田からの CH4放
出量も大きく変動し，農業残渣などのバイオマス燃焼
に伴う様々な微量気体の放出もモンスーン下で季節的
に変動します．第二に，アジア広域では地表から下部
成層圏に至るまで，水平・鉛直方向の大規模な大気循
環によって微量気体が輸送されます．したがって，ア
ジア地域の大気中微量気体の季節変動は地表フラック
スと大気循環の共変動を反映したダイナミックなもの
となります．
　前述のように，私たちは北西太平洋上での高濃度
CH4を捉え，その「源流」の南アジアでも CARIBICの
観測が行われました．両者を繋ぐのがまさにアジアモ
ンスーンであることがわかってきました（第 1図を参
照）．夏季のアジア大陸上空では，上部対流圏から下部
成層圏にかけて，チベット高原を中心に，東西には中
東から東南アジアまで及ぶアジアモンスーン高気圧が
発達します（例えば Lawrence and Lelieveld 2010）．
地表付近でインド洋から南アジアに到達した清浄大気
は，南アジア大陸上での活発な対流によって，地表の
汚染物質を上空のアジアモンスーン高気圧内部へと輸
送します．これを捉えたのが CARIBICの観測です
（Schuck et al. 2010）．CARIBICのデータに CON-
TRAILのデータも組み合わせ，大気化学輸送モデル
の計算結果も含めて解釈すると，アジア地域上空にお
ける CH4濃度の時空間変動は，地表放出源の季節変動
のみならず，夏季のアジアモンスーン高気圧の発達と
衰退による大気輸送パターンの変動と強く関連してい
ることが明らかになりました（Schuck et al. 2012）．日
本付近での観測は，夏季のアジアモンスーンに伴っ
て，アジア大陸での CH4放出の影響が流出する様子を
捉えたものでした．
　この時期，CARIBICやCONTRAILの観測データが
取得されたことで，アジア域の炭素循環の理解も進展
します．CARIBICの観測は，南アジア上空のアジアモ
ンスーン高気圧内で CH4を含めた人為起源温室効果ガ
スが増加する一方，CO2濃度が減少することを示して
いました（Schuck et al. 2010）．CONTRAILの観測
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も，南アジア上空で夏季に CO2濃度が減少することを
示しており，従来考えられていたよりも強い CO2吸収
が夏季の南アジアで起こっていることが明らかになり
ました（Patra et al. 2011；Niwa et al. 2012）．すなわ
ち，夏季の南アジアは CH4の強い放出源かつ CO2の強
い吸収源と考えられます．このことは，後に CON-
TRAILデータがさらに充実することで，アジア広域
での CO2濃度の時空間変動をアジアモンスーンと関連
させて解釈する研究へと繋がってゆきます．

6． 大気中の塩化メチルの濃度変動
　前章までのアジアモンスーンや CH4の研究の多く
は，私が東北大学からドイツのマックスプランク化学

研究所（MPIC）へ異動した時期に報告されました．
当時MPICは CARIBIC観測の運用拠点であり，ここ
で私は研究上の着想や個人的な刺激を大きく受け取る
ことになります．CARIBICは定期的な観測運用が鍵
となるプロジェクトであり，私は前任者から大気試料
の温室効果ガス分析を引き継いで，在任中に継続的な
データ取得を担いました．CARIBICの温室効果ガス
のデータは，標準ガス検定の再評価も含めて再整備を
行い，プロジェクト内外の研究へ提供されています
（Assonov et al. 2013；Wells et al. 2015；Ganesan et al. 
2017）．
　それと同時に，私はポスドク研究者として自身の研
究対象を広げてゆく必要性を感じていました．当時の
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第 1図　 夏季のアジアモンスーンと微量気体の輸送過程を示す模式図．夏季のアジアモンスーンにより，南アジア
の地表付近にはインド洋からの清浄大気が流入するが，南アジアの地表放出源や吸収源の影響を強く受
けた空気塊は活発な対流によって上空の高気圧内部へと輸送される．高気圧からは 1 ‒ 2週間程度の滞留
を経て主に東西方向へ流出する．上部対流圏の高気圧内部で CARIBICの観測が行われ（Schuck et al. 
2010），日本上空や北西太平洋上空で CONTRAILや東北大学の航空機観測により高気圧からの流出気塊
が観測された（Umezawa et al. 2012a, 2014a）．なお，この図では，CONTRAILによって観測された鉛直
分布（垂直の柱）と上部対流圏（上面パネル）の CO2濃度を解析した結果として，9月の平均的な CO2の
分布がグレースケールで示されている（Umezawa et al. 2018a）．ただし，下面パネルの濃淡は，大気輸送
モデルの逆解析から推定された地表の生物圏フラックスを示す（Niwa et al. 2012）．



上司の助言を得て，その後，大気中での CH3Clの変動
の解析に取り組んでゆくことになります．CH3Clは，
塩素を含む微量気体としては最も多く大気中に存在す
るオゾン層破壊物質の 1つですが（全球平均濃度は約
540ppt），主要な放出が自然起源であるためモントリ
オール議定書による規制はありません．かつては海洋
やバイオマス燃焼が主要な放出源と考えられていまし
たが，2000年頃の研究により，熱帯植物が最大の放出
源であることが明らかになりました（Yokouchi et al. 
2002）．現在でも，CH3Clの全球収支の推定は非常に不
確かです．このことは，CH3Clの放出源が大気観測
ネットワークの手薄な熱帯域に分布することと強く関
連し，まずは CARIBICによる上空での時空間変動を
丁寧に解析・記述することが重要だろうと考えました．
　そこで，世界の様々な地域上空での CH3Clの時空間
変動を総合的に解析し，地上観測サイトでの変動とも
比較しました．すると，CH3Clに固有の非常に興味深
い大気中分布が明らかになりました．まず，欧州上空
での CH3Cl濃度を地上サイトでのデータと比較する
と，年間を通して上空の方が高濃度でした．また，季
節を問わず低緯度で高濃度であることもわかりまし
た．これらは CH3Clの主要な放出源が熱帯域に分布す
ることと整合的です．熱帯域は鉛直輸送も活発であ
り，熱帯の高濃度 CH3Cl気塊は上空へと効率的に輸送
されます．その結果，CH3Clの放出が弱い中高緯度で
は，熱帯大気の混合した上空の方が地表よりも高濃度
となります．また，前述のアジアモンスーン高気圧内
部での観測飛行のデータを調べると，その他の汚染成
分とも同期してCH3Clが高濃度となっていることがわ
かりました．一酸化炭素濃度との相関などから，南ア
ジアでのバイオ燃料の使用が原因ではないかと考察し
ました（Umezawa et al. 2014b）．
　例えば前述の CH4など，多くの長寿命微量気体が北
半球の人為放出源に起因し，北半球中高緯度の地表付
近で高濃度を示します．したがって，上述の CH3Clの
大気中分布は非常に特殊です．このことが CH3Clを熱
帯空気塊のトレーサーとして利用するという発想に繋
がります．解析対象は，旅客機で観測可能な中高緯度
の成層圏最下部です．この領域では，高高度成層圏か
らの沈降，低緯度からの準等温位面輸送，中高緯度の
対流圏空気の混合といった輸送過程の寄与が大きく季
節変動すると考えられています．微量気体の濃度変動
はその手がかりですが，CH3Clは低緯度起源の気塊の
分離評価に有効と考えられます．実際に質量保存の式

を適用して解析すると，夏季に低緯度からの輸送の寄
与が増加するなど，独立した解析手法の研究とも整合
的な結果が得られました（Umezawa et al. 2015）．こ
の研究では，一酸化二窒素も成層圏気塊のトレーサー
として利用しましたが，その有効性は他の旅客機観測
の解析研究でも示されています（Ishijima et al. 2010；
Assonov et al. 2013；Umezawa et al. 2014a）．
　また，CH3Clのデータ解析を進めていた頃，別の研
究にも着手しました．CARIBICの大気試料の CH4同
位体比の分析です．当時の上司は，航空機観測のみな
らず，大気微量気体の同位体分析の実績で知られてい
ます．初期の CARIBIC観測では大容量試料が採取さ
れ，その一部は CH4のδ13CとδDを含めた同位体分析
にも使用されました．価値の高いデータセットを揃え
るため，私たちはアーカイブ試料の測定をさらに進め
ることにしました．この時に行った研究グループ間の相
互比較測定が，後に別の形で実を結ぶことになります．

7． 航空機による二酸化炭素濃度データの解析
　前章で述べた CH3Clの 1本目の論文が出版され，2
本目の執筆に取り組んでいる頃，私は NIESの特別研
究員として帰国します．同じように「ポスドク」と呼
ばれていても，実際の環境は国内外問わず大きく異な
ることを実感した 3度目のポスドク生活でした．私自
身はそれまでに貴重な研究経験を経てきた自信があっ
たものの，それが評価されるという実感は少なく，公
募情報と家族の暮らしを見ながら胸を痛めていまし
た．とは言っても，頂く仕事に応える責務はあり，サ
イエンスのために働いているのだと自分に言い聞かせ
る日々を送っていました．
　私は再び CONTRAILの研究に携わることになりま
した．今度は大気試料のデータではなく，旅客機の飛
行中に連続的に取得された CO2濃度のデータです
（Machida et al. 2008）．研究対象の微量気体として
CH4と CH3Cl に次いで 3種目となりましたが，
CARIBIC時代に炭化水素やハロカーボンなど様々な
大気成分のデータを眺める機会があったので，新しい
挑戦という意識はもはやなく，むしろ学生時代の研究
室の懐かしい成分に戻ってきた感覚でした．とは言
え，改めて「CO2の世界」を精査し始めると，先行研
究の数も裾野の広さも別格の研究対象であることを思
い知りました．その中で CONTRAILの観測データを
活かすためには，その個性を際立たせる必要があります．
　よく知られた解説に触れるならば，CO2の放出削減
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が気候変動対策の中心であることは言うまでもなく，
炭素収支の高精度化は社会的にも重要課題です．その
ため，地上基地・移動体・衛星による大気観測，大気
輸送モデル，陸域生態系モデル，海洋フラックス観測，
人為起源放出インベントリなど，様々な手法を駆使し
て炭素収支の解析が行われています．Global Carbon 
Projectによる統合解析など，年々の炭素収支を定期
的に評価するための組織化が進んでいることも「CO2

の世界」の大きさを物語っています．
　地上観測ネットワークによる CO2濃度の観測は高精
度・高時間分解能の観測データを，衛星観測は広域を
カバーした観測データをそれぞれ提供しています．し
かし，重要な放出源・吸収源地域からのシグナルを十
分に検出するためにはこれらでカバーしきれない移動
体の活用が不可欠です．特に，CO2の大気変動におい
ては，陸上植生の呼吸・光合成や境界層の日変動の影
響が非常に大きく，高度方向の濃度変動を高精度に捉え
ることができる航空機観測のデータは極めて有用です．
　特に私が着目したのは，離発着空港の上空で取得さ
れる鉛直分布データです．例えば，インドのデリー空
港上空では，CO2濃度の鉛直分布データが合わせて800
回以上取得されました．これを解析すると，地表付近
の CO2濃度の季節変動が北半球の他の地域とは大きく
異なることがわかりました．北半球の多くの地域で
は，冬季には陸上植物の呼吸が光合成を上回るため，
冬から春にかけて CO2濃度は持続的に増加します．と
ころが，デリー上空では冬季にそのような濃度増加が
観測されず，地表に向かって減少を示す鉛直分布も多
く見つかりました．その特徴を詳細に調べると，デ
リー周辺地域の広大な農地が原因と特定されました．
当地では夏季に稲作，冬季に小麦作という輪作が行わ
れており，冬季の CO2濃度の減少は小麦の生育期に起
こっていました．すなわち，南アジアの炭素収支の理
解には，農地における CO2交換の把握も重要であるこ
とが見えてきました（Umezawa et al. 2016）．

8． 二酸化炭素の広域変動
　この頃，旅客機による観測データの利点をさらに活
かさなければという思いを強くしていました．鉛直分
布が世界各地の空港上において高頻度で多数取得され
ている一方，観測時期と地点は航空会社による測器搭
載機の運航に依存して決まるため，同地点においては
観測の空白期間も生じやすくなります．CONTRAIL
は日本の航空会社の旅客機を使用しているため，観測

網の中心は日本です．さらに過去十年間のデータ取得
状況を調べてみると，特にアジア地域でのデータが充
実していることがわかります．そこで思い出されたの
がアジアモンスーンです．
　CONTRAILや CARIBICの観測データからアジア
モンスーンによる高濃度 CH4の流出を捉えた研究は既
に紹介しました．その後，どの地表放出源領域から上
空のアジアモンスーン高気圧へと汚染物質が輸送され
るのか，上空の高気圧内部に滞留した後でどの領域へ
と流出するのかといった研究も進みました（Bergman 
et al. 2013；Rauthe‒Schöch et al. 2016）．CONTRAIL
の観測データに南アジアでの CO2吸収のシグナルが強
く見られることは既にわかっていましたが（Niwa et 
al. 2012），それがアジア広域上空でどの時期，どの範
囲に伝搬するのかを明瞭に示すことができるのは密な
鉛直分布データを有する CONTRAILの観測データを
使ってこそだろうと思いました．なお， 6章までに紹
介した CONTRAILや CARIBICの観測は上空で試料
容器に採取した大気を実験室で分析したものであり，
本章で扱う CO2の連続的な飛行中観測データの数はそ
れらと比べて桁違いに大きなものです．
　そこで，700万点を超えるCONTRAILのCO2データ
を活用し，アジア地域上空の鉛直分布や季節変動につ
いて解析して，以下の特徴を明らかにしました（第 1
図）．（1）夏季のアジア地域の上部対流圏では，ユーラ
シア大陸高緯度域と南アジアの上空に低い CO2濃度が
出現します．前者はシベリア地域の陸上植生による強
い吸収が大陸上で散発的に発生する対流と組み合わさ
れて起こります．後者は，南アジア地域の陸上植生に
よる強い吸収が夏季のアジアモンスーン高気圧の発
達・衰退と組み合わされて起こります．（2）春季には，
自然起源および人為起源の大陸上の CO2の高濃度気塊
が北西太平洋の上空に頻出します．これは，東アジア
大陸から東進する低気圧に伴う大気輸送に起因すると
考えられます．このように，日本を含む北西太平洋上
空の CO2濃度の時空間変動は，シベリア，南アジア，
東アジアの「上流地域」の放出・吸収の強い影響下に
あることが説明できました（Umezawa et al. 2018a）．
　さらに，世界各地の空港上空の観測データを対象と
した解析も実施しました．まず，空港別に CO2濃度の
長期トレンドや季節変動を統計的に除去し，残った短
期変動成分について，空港直上の高度 1 km付近にお
ける風向・風速との関係を調べました．その結果，世
界各地の多くの空港で，近隣大都市の風下に位置する
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条件下で高い CO2濃度が出現することがわかりまし
た．このように近隣都市からの CO2放出の影響を旅客
機観測で捉えられるかどうかは，フライト時の気象，
航路，観測日時など多くの条件に依存します．一方で，
近隣都市からの放出量が大きいほど，その風上と風下
の CO2濃度差は大きくなり，それは個別の都市上空に
おける濃度の変動幅として観測されると考えられま
す．実際に世界36空港での CO2濃度の変動幅と近隣都
市の放出量の関係を調べたところ，両者の間には相関
関係が見出され，世界各地の旅客機観測データに都市
からの CO2放出の影響が明瞭に見られることがわかり
ました（Umezawa et al. 2020a）．人為的な CO2放出の
正確な把握がより一層求められる中，旅客機観測がそ
のための重要な観測データを提供できることを示すこ
とができました．

9． メタンの同位体比の測定（再）
　本稿前半で触れた CH4のδ13CとδDの測定を始めて
以来，ずっと胸に引っ掛かっていたことがあります．
シンプルに考えれば，世界各地で取得された観測デー
タを組み合わせて多くのデータで解析するほど，CH4

収支に関する幅広く正確な情報が得られると期待され
ます．ところが実際には，複数の研究機関から提供さ
れるデータの統合は簡単ではありません．CH4の同位
体比については，測定の複雑さや標準物質の未統一に
起因して，個々の研究機関で取得された観測データ間
に系統差を生じ得るという問題があります．したがっ
て，異なる研究機関が提供するデータを組み合わせて
利用できるかどうかは，このような系統差の問題を適
切に解決できるかに懸かっています．その鍵となるの
が複数の研究機関が共通の試料を測定して行う相互比
較です．しかし，CH4の同位体比データについては，
このような相互比較の情報をどの研究グループも十分
に持ち合わせていませんでした．
　私たちの測定データも例外ではありません．これが
気がかりだった私は，MPICで CARIBICの大気試料
の測定を進めた際，米国のグループや東北大学との相
互比較となる測定を加えました．測定データを何とか
成果に繋げようと苦心する中で，研究グループ間の相
互比較を正式な形で報告することこそが長期的には極
めて重要な基盤的貢献になると気付きます．そこで，
過去に大気中 CH4のδ13CとδDの測定データを報告し
た世界中全ての研究グループに連絡を取り，測定デー
タの系統差を統一的にまとめて，世界中のデータの統

合利用の道をつけることを目指しました．この研究で
は，様々な研究グループから積極的に未発表の相互比
較データが提供され，私個人の狙いが大きな後押しを
受けて研究コミュニティ総出の目標へと変化してゆく
様相は非常に刺激的でした．その成果は多数の相互比
較結果をもとに CH4の安定同位体比測定の現状と課題
を概観するものとなり（Umezawa et al. 2018b），世界
気象機関の報告書の内容に貢献するとともに，その後
の標準物質開発や相互比較研究を加速させる契機とな
りました（World Meteorological Organization 2020）．
　その頃，私は NIESの任期付研究員の職を得，参画
した研究プロジェクトの中で再び CH4同位体比の測定
を担うことになりました．かつての経験があるとは言
え，規定の研究期間の中で測定システムを構築して一
定品質のデータを示すことは，時間をかけても良いの
で価値ある結果を示すことが求められる学生時代の研
究とは性質の異なるものです．自身の時間や労力を捧
げることを躊躇う必要がないのが学生時代の研究です
が，今度は研究所の業務としての安定性や効率性がよ
り強く求められます．完成した CH4のδ13Cの測定シス
テムは，原理的には先行研究と共通性が高いものの，
CH4の前処理過程で液体窒素を使わない点で画期的で
す．液体窒素など冷媒の取り扱いが実際の測定運用に
おける無人化や自動化の障害だったためです
（Umezawa et al. 2020b）．

10． 終わりに
　本稿では，CH4，CH3Cl，CO2を中心に国内外の観測
研究について述べました．いずれも，人為的な大気環
境の変化への対策として正確な動態把握が求められる
重要な微量気体ですが，科学的理解の進展状況はそれ
ぞれに異なり，前進へ向けた課題も異なります．パリ
協定の締結は CO2や CH4の解析への関心を高め，利用
可能なデータ数の充実や収支解析のためのモデル開発
も進んでいますが，それは研究コミュニティの階層化
や複雑化が進んでいることも意味します．CH3Clに
は，強力な後押しとなる国際・社会的な合意はありま
せんが，放出源の特定すら不十分な状況にはフロン
ティアを想起させる魅力があります．それぞれの研究
推進のための方策は異なるように思えますが，継続的
な観測データの供給が必要なことは共通です．過去数
十年，途上国や内陸部を中心とした観測空白域のデー
タ補完状況は大きく変わらず，CO2や CH4を対象にモ
デル研究が高度化した一方，収支解析の不確実性が大
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きく低減されないことが，かえって観測データの重要
性を強調しているように思えます．
　このような複数の微量気体に関わる大気組成の研究
を横断的に進めることが肝要でしょう．本稿で多くを
記すことはできませんでしたが，複数の微量気体や同
位体などのトレーサー成分の間には相関関係が見出さ
れることが多く，これは共通する物理化学過程を反映
します．CO2や CH4など単一成分に注力した収支解析
を高精度化することはもちろん重要ですが，重点化対
象とならない微量気体にも目を向けつつ，できる限り
横断的な視野で既存知見の検証や新たな発見に繋げる
研究を進めたいと考えています．長寿命微量気体の研
究は，社会的な要請に応えながら様々な情報の統合や
精選が求められる難しい研究局面にあります．この状
況が刺激的かどうかは研究者により意見が分かれるか
もしれませんが，社会性と新規性の両者をバランス良
く見据えながら今後の研究を進めたいと思います．
　個人的な研究環境の変化について記すならば，本稿
で紹介した研究の多くは学生時代とポスドク時代に
行ったものであり，与えられた環境をいかに活用する
か，という姿勢で取り組んできました．今後は私個人
にも，研究環境の整備に貢献することが求められると
認識しています．大気科学において，高品質の観測
データが重要な研究基盤であることは疑いがなく，私
自身も継続的な貢献に努めたいと考えています．ま
た，データ自体を丁寧に眺めることこそが観測研究者
の醍醐味です．「データは語る」を示すためにも，良い
データが基本であるということにいつも立ち返って今
後の研究を進めたいと思います．
　これまでの研究をご支援下さった方々にお礼申し上
げます．学生時代からご指導頂いた青木周司教授と中
澤高清教授をはじめ，東北大学出身の多くの先輩，後
輩の皆さんに激励を受けてきました．MPIC時代，多
くの刺激と研究機会を独特のユーモアとともに与えて
下さった Carl Brenninkmeijer博士と CARIBIC仲間
の皆さんに感謝します．世界でも異色の旅客機観測を
長年の熱意で牽引されている松枝秀和博士と町田敏暢
博士，CONTRAILチームの皆さんに感謝します．現
在の研究環境の支援を下さる NIES環境計測研究セン
ター（所属は受賞当時）の遠嶋康徳博士と斉藤拓也博
士，NIESの同僚の皆さんに感謝します．お世話に
なった全ての方々のお名前を挙げられないことをご容
赦ください．家族もいつも私を支えてくれます．最後
に，CH3Clの研究で大きな成果を残された故横内陽子

博士のご冥福をお祈りします．NIESでの晩年に楽し
く研究話をされるのをお聞きできたことは幸せなこと
でした．
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