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研究成果の概要（和文）：大気中の主要な温室効果気体を計算するための大気化学輸送モデル（ACTM）を新たに開発し
た。メタンモデル相互比較実験を立ち上げ、かつ自ら参加し、ACTMを含む12の参加モデルの総合評価を行った。ACTMと
水酸基ラジカル（OH）変動指標成分を用いて新たな対流圏OH分布を推定するとともに、逆解法により代替フロンの放出
量を推定し、夏季の季節的な放出量増加の可能性を提唱した。地表観測および航空機観測データを用いた逆解法により
全球53～84地域の二酸化炭素とメタンのフラックスを推定した。成果の一部をIPCC第5次評価報告書の第6章に図として
提供した。また報告書本文中では本課題の論文数編が引用された。

研究成果の概要（英文）：We have developed an atmospheric general circulation model-based chemistry 
transport model (ACTM) in JAMSTEC for simulating the major greenhouse gases (GHGs) and ozone depleting 
substances (ODSs). The development of simple ACTM was essential because most of these gases are either 
lost in troposphere by reacting with hydroxyl (OH) radicals in troposphere or photolysis in the 
stratosphere. Efforts have been made to constrain OH in troposphere using a proxy species (CH3CCl3), and 
to evaluate interhemispheric transport using SF6 in ACTM. We have led and participated in the 
TransCom-CH4 model intercomparison experiment.
Following the validation of transport and chemistry, inverse modeling of emissions have been conducted. 
We proposed significantly higher summer-time emissions of HCFC-22 and HFC-134a.
The fluxes of CO2 and CH4 are estimated for 53-84 regions using surface observation networks and aircraft 
measurements. We have contributed to some of the analyses in Chapter 6 of the IPCC AR5.

研究分野： 大気化学
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１．研究開始当初の背景 

地球表層大気中の温室効果気体の放出源
あるいは吸収源と大気との間のガス交換量
（以下フラックスと呼ぶ）を定量的に見積も
ることは科学的にも政治的にも重要である。
地球温暖化をはじめとする気候変動の進行
を緩和するため、京都議定書やその後の修正
条項により、世界中の締約国に温室効果気体
排出量を削減するよう求めている。科学的手
法の一つとして、化学輸送モデルと大気観測
データを組み合わせたインバースモデリン
グ（逆解法：トップダウン推定の 1 つ）によ
り、地表の放出量および吸収量を地域スケー
ルで見積もることができる。しかしながら、
そのような地表フラックス推定における不
確定性は、観測データを提供するステーショ
ンの数やモデルの性能に大きく依存する。あ
る感度解析によると、逆解法やデータ同化に
おいて観測データをより効果的に結果に反
映させるためには、複数モデルの逆解法推定
値のアンサンブル平均をとるよりもむしろ、
個々のモデルの大気輸送の精度を向上させ
るほうが重要であることが示唆されている。 

 

２．研究の目的 

本研究の目的は、全球における温室効果気
体成分の変動を、化学輸送モデルを用いて地
表フラックスや大気化学と関連付けて理解
することである。大気観測データと化学輸送
モデル計算値を用いて行われる逆解法によ
り推定される地表フラックスの不確定性や
バイアスは、モデルの大気輸送過程の計算精
度に大きく依存する。本研究では、複数の全
球化学輸送モデルによる複数の大気成分計
算を通じて、（１）半球間交換、（２）成層圏
―対流圏交換、（３）鉛直輸送といった、対
流圏および成層圏における大気輸送の特性
を定量的に評価することを目指す。また、高
解像度の領域モデルとその計算気象場を用
いたラグランジアン大気輸送拡散モデルを
開発し、地域規模のフラックス推定を行う。 

 

３．研究の方法 

 大気中メタン（CH4）、二酸化炭素（CO2）、
一酸化二窒素（N2O）、メチルクロロホルム
（CH3CCl3）、 HCFC-22、HFC-134a など
について、大気化学輸送モデル（ACTM）を
用いた数値実験または解析を下記のとおり
実施した。 

（１）大気中 CH4についての大気化学輸送モ
デル相互比較実験（TransCom-CH4）の結果
の解析を行った。この比較実験は全球的な大
気中 CH4 変動をモデル計算する上での地表
放出、大気輸送および化学消滅の各役割を理
解することを目的としたものである。計 12

の異なるモデルが参加し、計 3 機関の再解析
気象データを用いて、1990-2007 年の大気中
CH4 濃度計算が行われた（Patra et al., 

2011a）。さらに、南北両半球間の輸送を調べ
るために六フッ化硫黄（SF6）の計算、サブ

グリッドスケール輸送の診断を行うために
ラドン（222Rn）の計算が行われた。また、
CH4の対流圏における水酸基ラジカル（OH）
との反応による化学的除去を調べるために
CH3CCl3 の計算も実施した（Patra et al., 

2014）。 

（２）多種多様な陸域生態系と大気との間の
CO2のフラックスの定量化は、CO2排出緩和
政策を実施する上で、重要かつ喫緊の課題で
ある。例えば、ヨーロッパや北米の CO2収支
については比較的よく分かっているのに対
して、16 億の人口を擁する南アジアについて
は、相当量の CO2フラックスがあると考えら
れるにも関わらず、この領域の CO2収支につ
いて一致した見解は得られていない。そこで
我々は、既存の観測ネットワークのデータに
加え、ルフトハンザ航空のフランクフルト
（ドイツ）－チェンナイ（インド）間を結ぶ
旅客機を利用して航行高度において測定
（CARIBIC 航空機観測）された大気中 CO2

濃度データを用いて、逆解法解析を実施し、
全球 64 領域の月別 CO2フラックスを推定し
た (Patra et al., 2011b; Saito et al., 2011)。 

（３）高時間分解の観測により得られた濃度
を数値モデルにより再現するには、モデルの
高い時空間分解能が必要である。そこで、本
研究では、最先端の領域気象化学モデルであ
る WRF-Chemに変更を加え、パッシブ・ト
レーサー（不活性ガス）計算用モジュールを
構築した。また、後方流跡線のアンサンブル
に基づくラグランジュ型モデルによる CO2

フラックス推定システムを開発し、東京湾周
辺の CO2 フラックスの推定を行った (Pisso 

et al., 2012)。 

（４）N2O は温室効果気体であるとともに、
今世紀最大のオゾン層破壊物質であると考
えられており、その全球的な循環や収支の究
明を必要としている。その逆解法においては
モデル計算における成層圏－対流圏交換
（STE）に起因する不確定性が大きいとされ
ており、解明が望まれている。我々は、大気
大循環モデルをベースとした大気化学輸送
モデル（ACTM）を用いて、地表から成層圏
における大気中 N2O 濃度変動をモデル計算
し、その結果を航空機や衛星の観測と比較し
た (Ishijima et al., 2010; Saito et al., 2012)。 
（５）水酸基ラジカル（OH）は大気汚染物
質や温室効果気体を大気中から除去する役
割を担う極めて重要な酸化剤の１つである。
その中で、大気中 OH 濃度の北半球に対する
南半球の比は、窒素酸化物、一酸化炭素（CO）
およびメタン等の半球スケールの収支を理
解する上で非常に重要である。しかし過去の
研究における南北比の推定値は 0.85～1.4 と
広範囲に渡り、未だ十分に特定されていない。
そこで我々は、その OH 濃度の南北比を決定
するため、大気中微量成分であるメチルクロ
ロホルム（大部分が OH との反応により消滅
するため OH 変動を調べる指標となる）の濃
度観測データと、半球間輸送や地表放出を明



示化し得る ACTM モデルを用いて解析を行
った (Patra et al., 2014)。 

（６）大気中の HCFC-22（CHClF2）と
HFC-134a （CH2FCF3）の放出量を見積も
った。その際、大気中 OH 濃度として、（５）
において全球および半球スケールの分布が
保証された濃度場を用いた。これにより、よ
り正確な HCFC-22、HFC-134a の放出量推
定が可能になると期待される。これら 2 種の
主要な代替フロンガスは現在世界中におい
て家庭用あるいは商用の冷蔵・冷蔵庫やエア
コに用いられている。HCFC-22 は成層圏オ
ゾンの破壊に寄与しており、また両者とも強
力な温室効果気体としても知られている。 

 

４．研究成果 

（１）TransCom-CH4 比較実験において、6

つの異なるメタン放出シナリオを用いたモ
デル計算結果と 1box-model に基づく収支式
から、大気観測値を最もよく再現する正味の
全球放出量を各モデルについて見積もった
結果、1990 年代と 2000 年代でそれぞれ 513

±9 Tg-CH4 yr−1と514±14 Tg-CH4 yr−1であ
ることが分かった（Patra et al., 2011a）。 

CH4、SF6、CH3CCl3のモデル計算結果を、
8 つの地表観測サイト（アラート（Alert）、
ポイントバーロー（Point Barrow）、メース
ヘッド（Mace Head）、マウナロア （Mauna 

Loa）、バルバドス（Barbados）、サモア
（Samoa）、グリム岬（Cape Grim）、南極点
（South Pole））における観測の月平均値あ
るいは年平均値と比較した。その他、長期ト
レンド、季節変動、年々変動の解析・比較を
行った。また CH4については、上部対流圏－
成層圏における CH4 濃度衛星観測値との比
較も行った。その結果、ほとんどのモデルは、
成層圏における CH4濃度鉛直分布、地表にお
ける CH4、SF6、CH3CCl3濃度の平均的な長
期トレンド、季節変動、年々変動および南北
（半球間）勾配を十分によく再現した。 

これらの計算結果から、各モデルの半球間
交換時間を見積もった（図１）。モデル間の
交換時間の違いは、逆解法によるフラックス
推定や、対流圏・成層圏の化学的に反応性の
ある成分の放出・吸収および大気中の生成・
消滅の収支推定を行う際にバイアスを生じ
させる原因となる大気輸送を診断する指標
となる。半球間交換時間は、モデル計算され
た SF6濃度の時系列値と、両半球の総放出量
を用いて計算され、全モデルの平均値は
1.39±0.18 年であった。感度実験から、
1996-2007年の半球間交換時間のトレンドは、
SF6 の高放出域が近年低緯度側へ移動してき
たことよってもたらされた可能性が示唆さ
れた（Patra et al., 2011a）。 

CH4について 6つの異なる放出シナリオを
用いたモデル計算の結果、1990 年代後半か
らの人為的放出の停滞により、大気中メタン
濃度増加率が 2000 年代前半にほぼ平衡に達
したことが明らかとなった。また、観測され

たメタン濃度の年々変動の 60％までが、バイ
オマス燃焼と湿地からの放出、および気象デ
ータにより駆動される大気輸送と気温の変
動により説明されることが分かった。モデル
中のメタン収支は成層圏―対流圏交換速度、
すなわちモデルの鉛直層構造と、それにより
形成される下部成層圏による大気循環に強
く依存する。12 のモデルにより計算されたメ
タンの大気寿命は、大気輸送と気温の変動に
起因するいくらかの年々変動を伴うが、その
メジアンは 9.99±0.08 年であった。 

 計算された全成分の地表－上部対流圏間
の鉛直勾配はモデル間でほぼ一致し、鉛直輸
送はモデル間で大きくは異ならないことが
示唆された。対流圏内の各高度におけるメタ
ンの水平・鉛直輸送をより詳細に評価するた
めに、TransCon-CH4の各モデルの計算結果
を 2001–2007 年にアマゾン（ブラジル）、モ
ンゴル、太平洋、シベリア（ロシア）、米国
の計 13 サイトで行われた航空機観測結果と
比較した（Saito et al., 2013）。モデル結果は
季節変動と鉛直分布について観測と良い一
致を示した。解析期間のモデルと観測の総観
規模変動の相関係数は概ね 0.5 以上であり、
モデル間の相違はいくらかあるものの、観測
された季節変動振幅はほとんどのサイトで
全モデル平均値と 1σ以内で一致した。しか

 

 
図 1.モデル計算された SF6 濃度の南北勾
配と CH4および CH3CCl3濃度の南北勾配
の関係（Patra et al., 2011a）。 



しながら、いくつかのサイト、例えばサンタ
レン（ブラジル）上空での 2km 以下、ある
いはスルグート（ロシア）上空の上部対流圏
ではモデル－観測間の鉛直分布に大きな違
いが見られた。また、南グレートプレーンズ
（米国）とサンタレン上空ではモデルによる
メタン濃度鉛直勾配が過小評価され、スルグ
ート上空では逆に過大評価されていた。鉛直
分布の系統的な過大・過小評価は主にモデル
のフラックスが現実的でないことに起因す
るが、大気輸送の再現の不十分さも一部影響
している。しかし、モデルが表現を苦手とす
る対流活動の強い地域あるいは季節におい
ては、モデル間の結果に大きな差が見られた。
全体として、経度緯度方向の濃度変動は、高
度 2.5km以下ではフラックス分布により、中
上部対流圏においては大気輸送により支配
されていた。また、水平輸送が遅いために鉛
直勾配を大きく見積もるモデルは、下部対流
圏における半球間勾配も大きく見積もる傾
向があることが示された。これらの知見は、
逆解法により推定される地表フラックスの
バイアスを軽減する可能性を持つより高精
度な大気化学輸送モデルを今後開発してゆ
く上で重要な示唆を与える。 

（２）南アジアの CO2フラックスの推定に先
立って、モデルの大気輸送については、SF6、
CH4および一酸化二窒素（N2O）の計算結果
を CARIBIC 航空機観測データと比較検証し、
妥当であることを確認した。CARIBIC デー
タを新たに含めた逆解法により見積もられ
た CO2フラックスの季節変動幅は、先験値と
して用いられた生態系モデルの推定値と比
べて倍になった。そして、南アジアの 2007

－2008 年の炭素吸収量は 0.37±0.20 PgC 

yr−1 (1 PgC ＝炭素換算重量 1015g)であると
見積もられた。得られた CO2フラックスの月
別推定値を、再度モデルに入力して CO2濃度
を計算し、デリー上空の鉛直プロファイル観
測や、日本航空（JAL）の旅客機による航行
高度における空間分布の観測等の独立した
観測データにより検証し、CO2フラックスの
推定値が極めて妥当であることを確認した
(Patra et al., 2011b; 2013)。このように推定
された CO2 フラックスはまた北半球高緯度
における CO2 濃度の季節変動振幅の増大に
ついての研究にも用いられた（Graven et al., 

2013）。 

さらに、その CO2 逆解法システムを全球
84 領域に拡張し、1990-2011 年のフラックス
推定を行えるよう改良を行った（Saeki and 

Patra, 2014）。逆解法によるフラックス推定
には、用いる化石燃料起源 CO2の先験値が重
要であり、特に東アジアで化石燃料先験値を
精緻化する必要性が示唆された。 

（３）高分解能連続観測データを有効に活用
するため、ラグランジュ型粒子拡散モデル
Flexpart及び領域モデルWRFを用いたCO2

フラックス推定システムを開発した。気象場
として、再解析値とメソスケールモデルから

の出力値を用いた。このシステムと、千葉県
成田上空における CONTRAIL航空機観測デ
ータ、茨城県つくばにおけるタワー観測デー
タ、および東京近郊の地上観測データを用い
て、東京湾周辺のフラックス推定を行った結
果、2005 年から 2009 年のフラックスは
4.80×10−7 から 3.45×10−6kgCO2m-2s-2 と推
定された（Pisso et al., 2012）。 

（４）成田（日本）とシドニー（オーストラ
リア）を結ぶ JAL旅客機による上部対流圏－
下部成層圏（UT/LS）の観測データを用いて、
圏界面付近のN2O変動に対する STEの役割
を定性的・定量的に調べた（Ishijima et al., 

2010）。上部対流圏の低N2O 濃度イベントは
ACTM 計算により統計的に有意に再現され
ることを示した。これは同時にモデルが成層
圏空気流入イベントと下部成層圏における
N2O 濃度の鉛直・水平勾配を現実的に再現し
ていることを示唆している。ACTM の計算ス
キームを開発し、STE のメカニズムとそれに
よる低 N2O 濃度成層圏気塊の対流圏中への
下向き輸送を定量的に説明した。スルグート、
仙台、およびグリム岬上空の航空機による鉛
直分布観測データを用い、各サイト上空の各
高度における N2O 濃度季節変動への、地表フ
ラックス、対流圏内移流そして STE の各寄
与を見積もった。 

 南緯 67°から北緯 85°の地表付近から高度
14km の範囲で行われた HIPPO（HIAPER 

Pole-to-Pole Experiment：環境研究用高性能
測器搭載航空機による極間飛行観測実験）観
測から、大気中 N2O 濃度が熱帯～亜熱帯の中
上部対流圏において極大となる場合があり、
そのような濃度分布パターンは 2～3 週間ス
ケールで大きく変動することが明らかにさ
れた（Kort et al., 2011）。全球モデル計算で
はその観測された分布を緯度、高度、時間方
向に正確に捉えることができない。ACTMを
用いた簡易な逆解法によると、観測された
N2O 濃度緯度高度分布を再現するには、熱帯
域における短期的かつ強い N2O 放出（９週間
で 1 TgN：窒素換算量 1012g）が必要である
ことが分かった。これらの発見は、強い熱帯
N2O 放出源の存在可能性と、それを検知する
ための大気全高度プロファイル観測の必要
性を強調した(Kort et al., 2011)。 

（５）観測および数値モデルから得られたメ
チルクロロホルム濃度を解析した結果、
2004–2011 年の平均値の南北勾配は互いに
線形の関係にあることを発見した（図２）。
その関係を２つの異なる研究グループの地
表観測と HIPPO 航空機観測のデータに適用
して、OH 濃度の南北比は 0.97 であると特定
した（Patra et al., 2014）。この結果から、1

より大きなOH濃度南北比に基づく窒素酸化
物やメタンのような反応性物質放出量のト
ップダウン推定は、北半球（南半球）の国々
からの放出量を過大評価（過小評価）してい
た可能性が示唆された。 

（６）2009-2011 年に太平洋上で実施された



HIPPO 航 空 機 観 測 に よ り 得 ら れ た
HCFC-22 と HFC-134a の濃度データと地表
ステーションでの長期観測データを組み合
わせて解析を行った。観測データと大気化学
輸送モデルを用いた放出量推定の結果、
HCFC-22 と HFC-134a の全球放出量は過去
20 年間で大きく増加したことを見出した 

(Xiang et al., 2014)。推定されたHFC-134a

放出量は、2000 年以降は、国連気候変動枠
組み条約（UNFCCC）が発行しているイン
ベントリよりも常に大きく、特に近年
（2009-2012 年）では 60％以上も大きかった。
航空機観測データを用いた逆解法により放
出量の季節変化を推定したところ、夏季の
HCFC-22とHFC-134aの放出は冬季の2～3

倍にも上ることが分かった。この予想外に大
きな季節変動は、既存のインベントリ推定に
おいて、何らかの冷媒ガス放出メカニズムが
見落とされている可能性を示した。 

（７）本研究開始当初は、モデル計算結果の
検証には、地表観測や航空機鉛直観測のデー
タが主に用いられた。しかし、後半には、
HIPPO 観測が実施されたため、地球上の到
達困難な地域（例えば南大洋）に至るまでの
ほぼ全緯度帯における、地表付近から下部成
層圏までの対流圏全高度域を網羅した極め
て貴重な大気中濃度観測データが利用可能
となった。モデル－HIPPO 観測比較実験に
は２つの研究グループしか参加できなかっ
たが、我々はその１つを担うという好機に恵
まれた。 
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