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研究成果の概要（和文）：本研究では、メタン（CH4）や亜酸化窒素（N2O）の収支や各変動要因の分離・定量化を行っ
た。陸域生態系モデルによるCH4・N2OおよびBVOCs等の微量気体の放出推定をできるだけ高精度化し、CH4の消失源とし
て重要なOHラジカルの濃度場については、大気化学モデルによる感度実験により各種変動要因の整理を行い、大気化学
場の衛星データ同化を用いた高精度のOH推定も実施した。また、N&#172;2O放出の検証や光解離・成層圏・対流圏間交
換（STE）の役割の定量化も行う。さらに、CH4・N2Oの過去の変動について、再現実験を行い、各変動要因の寄与を分
離・定量化し、変動機構を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：This study investigated global budget of atmospheric methane (CH4) and nitrous 
oxide (N2O), and inferred separate factors of their temporal changes. In the framework of a 
land-ecosystem and trance gas exchange model, estimations of global emissions of CH4, N2O, and biogenic 
VOCs were optimized. For the changes in OH which govern the CH4 sink in the atmosphere, individual 
controlling factors of OH changes were quantified and examined by a set of sensitivity simulations using 
an atmospheric chemistry model. More accurate estimation of global OH changes was also performed by our 
developed data assimilation system with the satellite measurements of global atmospheric chemistry. This 
study also investigated and tested N2O budget including emissions, photolysis, stratosphere-troposphere 
exchange (STE). Furthermore, underlying mechanisms and controlling factors of recent CH4 and N2O changes 
are revealed in detail by using past reproduction simulations (hindcasts) for CH4 and N2O.

研究分野： 大気化学
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１．研究開始当初の背景
温室効果気体や気候影響物質の変動を正し

く予測するには、大気への放出や消失（吸収）
など、各種変動要因や収支を定量的かつ全球
的に把握することが不可欠である。長寿命の
温室効果気体のうち、人為起源の寄与が大き
い二酸化炭素（CO2）については、その放射
強制力の大きさから、炭素循環や CO2変動を
全球的に解明しようとする取り組みが、
GCP(Global Carbon Project)に代表されるよ
うな国際プロジェクトにて一層活発化してい
る。一方で、同じく長寿命温室効果気体とし
て、CO2 に次いで重要な放射強制力を持つ
CH4 および N2O については、大気中濃度・
フラックスの測定が比較的難しいことや大気
中の光化学反応による複雑な消失過程の存在
などにより、濃度変動要因や全球収支の理解
が未だ十分な段階にない。CH4 については、
2000 年代に入ってから増加傾向が停止し、
2008 年頃より再度増加するという特徴的な
経年変動を見せているが、CH4の主要な排出
源である水田・湿地や化石燃料燃焼からの排
出量など、陸域との交換過程に伴う変動傾向
については統一的な理解は得られていない 1。
さらに、大気中 CH4の主要な消失源である大
気酸化能（OH ラジカル濃度）についても、
メチルクロロホルム（MCF）を指標とした推
定が行われきているが 2,3、近年の CH4変動の
原因究明に使用するには不確定性が大きく、
CH4消失過程とその経年変動における役割の
定量的な解決には至っていないのが現状であ
る。CH4 消失過程変動の重要性については、
研究代表者らの最近のモデル研究により、気
象場変動が OH を増加させ、上述の CH4増加
の停止に寄与していた可能性が指摘されてい
る。一方、N2O についても、長期的な増加傾
向がみられるが、陸域・海洋の窒素循環や生
物化学と密接に関連した複雑な生成・放出や、
成層圏への輸送、対流圏との交換、光解離反
応による消失過程などの理解が不十分であり、
変動要因解明のさらなる精緻化が求められて
いる。

CH4・N2O は、温室効果気体として重要で
あるだけでなく、化学反応を通じて、紫外線
や大気汚染の問題として重要な成層圏・対流
圏のオゾンにも影響・相互作用する 4。さら
に、CH4・N2O の放出過程は、前述のように
陸域生態系と密接にリンクしているため、気
候・大気環境の正確な将来予測のためには、
CH4・N2O について、大気化学・気候・陸域
生態系の間の各相互作用を加味した結合的・
網羅的な収支・変動要因の解明が必須である。

２．研究の目的
上述の学術的背景の下、本研究では、研究

代表者・分担者らが独自に開発を行なってき
た大気化学・気候モデル（CHASER）5,6、
N2O 化学輸送モデル 7、データ同化・逆推定
手法（CHASER-DAS）8、および陸域生態系
モデル（VISIT）9を組み合わせ、(a) ソース・

シンクについて２重の不確定性を持つ
CH4・N2O の収支・変動要因の理解を格段に
向上させ、(b) 気候・大気環境への影響を再
検討する。具体的な目標は以下の通りである。
(1) 陸域生態系モデルによる気体放出の検

証・改良と適用：本研究で使用する陸域
生態系モデル VISIT による気体放出
（CH4・N2O やその他の微量気体）の計
算について、大気化学モデルに入力した
際に計算される濃度場や、衛星データ等
からの逆推定によるフラックスの情報を
元に徹底的な検証を行い、陸域からの気
体放出の推定精度を向上させる。さらに、
季節～数十年規模の時間スケールに着目
し、陸域生態系と大気化学・気候との相
互作用が、CH4・N2O の濃度変動に対し
てどのような役割を担っているか明らか
にする。

(2) 大気化学モデルによる CH4・N2O の消失
過程の検証・改良： CH4の主要な消失源
である対流圏の OH ラジカル濃度につい
て、大気化学モデル計算にデータ同化手
法を組み合わせ、OH の時空間分布の推
定を高精度化する。長期的な OH 変動に
関しては、気象場変動やオゾン化学場変
動など、各変動要因の寄与を整理する。
N2O については、成層圏での光解離反応
のスキーム・表現を精緻化させるととも
に、成層圏・対流圏間交換の長期的な変
動の寄与も定量化する。

(3) CH4・N2O 変動要因の分離・定量化： 上
の(1)、(2)で精緻化されたソース・シンク
についての情報を用い、CH4・N2O 全球
収支を特定する。また、CH4・N2O の時
間変動についても各種要因ごとの寄与を
分離・定量化し、変動機構を解明する。

３．研究の方法
まず、CH4・N2O 収支や各変動要因（図 1）

の分離・定量化を目指す。このため、1～２年
目には、検証・改良を通じて陸域生態系モデ
ルによる CH4・N2O およびその他の微量気体
の放出推定をできるだけ高精度化する。CH4

の消失源として重要な OH ラジカルの濃度場
については、大気化学モデルによる感度実験
により各種変動要因の整理を行い、大気化学
場の衛星データ同化を用いた高精度の OH 推
定を行う。また、N2O 放出の検証や光解離・
成層圏・対流圏間交換（STE）の役割の定量
化も行う。２年目後半からは、CH4・N2O の
過去の変動について、再現実験を行い、各変
動要因の寄与を分離・定量化し、変動機構を
明らかにする。３年目には、２年目までの研
究結果をまとめるとともに、本研究の新しい
知見を元にした CH4・N2O の変動実験を行い、
大気化学・気候モデルにより放射強制力やオ
ゾン層への影響について解析し、総合的な知
見を得る。



４．研究成果
(1) BVOCs エミッションの導入と検証：
陸域生態系は大気に大量の揮発性有機化合

物（VOCs）を放出し、オゾンや OH ラジカル
濃度やこれらの変動に大きく寄与している可
能性が高いが、その放出量や分布には大きな
不確定性が存在する。本研究では、大気中の
ホルムアルデヒド（HCHO）の全球分布・収
支に着目し、全球化学気候モデルによる大気
化学シミュレーションと衛星観測データを用
いて、植物起源 VOCs（BVOCs）の全球エミ
ッション量の推定を試みた。ホルムアルデヒ
ドは主に大気中のメタン（CH4）や VOCs の
酸化によって生成される物質であるため、ホ
ルムアルデヒドの全球分布・収支から CH4濃
度や VOCs のエミッション量を推定すること
ができる。BVOCs のエミッションについては、
本研究の VISIT モデルによる推定値に加え、
MEGAN モデル 10によるエミッションデータ
も併せた相互評価を行い、OMI 衛星観測とモ
デル実験の比較（図 2）により、BVOCs のエ

ミッション量を推定した。この結果、主要な
BVOCs であるイソプレンの全球エミッショ
ン量は 300～400 TgC yr-1 と推定され、既存
の推定値（VISIT、MEGAN）（＞500 TgC yr-1）
は過大評価である可能性が示唆された。

(2) BVOCs エミッションの変動と影響評価：
次に、BVOCs の長期変動が OH やメタンに

纏わる大気化学過程に及ぼす影響について、
感度実験によって検討を行った。陸域生態系
の光合成をはじめとする生物活動は、一般に
大気中の二酸化炭素濃度の上昇や気温上昇に
よって活発化するため、20 世紀～今世紀中の
二酸化炭素濃度の上昇や温暖化によって、
BVOCs のエミッションも増加してきた（して
いく）可能性がある。実際、本研究で、VISIT
モデルによる過去再現計算を実施したところ、
最近数十年間で BVOCs エミッション量が顕
著に増加してきていることが明らかとなった
（図 3）。

本研究では、さらに、このような BVOCs
増加が大気組成に与える影響について、
CHASER モデルを用いて評価した。本研究の
推定では、1950～2012 年のイソプレン放出量
の全球的な増加（~24%）に対して全球対流圏
オゾン生成が 2%増加し、熱帯域の上部およ
び中部対流圏のオゾン量が 4%前後増加する
ことが計算された。また、北半球全域で、
5-10%の OH ラジカルの減少がみられ、CO は
北半球全域で 2-4％増加することが示された。
イソプレン増加による全球的な OH 減少（図
4）は、メタンの化学的寿命を約 3%増加させ
ることがわかり、長期的なメタンの濃度変化
傾向にも無視できない影響を及ぼしているこ
とが示唆された。BVOCs の変動は二次有機エ
アロゾル（SOA）にも大きく影響し、上述の
イソプレンの増加によって熱帯域を中心に対
流圏全層で、30％以上の顕著な SOA 増加が見
られた。

図 1. CH4・N2O の発生（陸域生態系）と消失（大
気化学）。OH は紫外線によるオゾン(O3)の光解
離と水蒸気の反応によって発生し、NOx などの汚
染物質、揮発性有機化合物（VOCs）や CH4との
反応で減衰・消滅する。

図 2. CHASER で計算されたホルムアルデヒド
（HCHO）カラム濃度分布（1015 molecules cm-2）
の衛星観測（OMI）による検証。モデル計算につ
いては、BVOCs エミッションに、VISIT モデル
（本研究）、MEGAN モデルを使用した２ケース
を示す。

図 3. 陸域生態系モデル VISIT により推定された
イソプレンの全球エミッション量の変化（1900～
2012 年）。



(3) データ同化 CHASER-DAS による OH 推
定：

地球環境システムにおける大気組成の役割
を解明することを目的として、各種観測とモ
デルによる情報を統合するデータ同化研究に
取り組んできた。構築したデータ同化システ
ムを用いて、2005 年から 2014 年の 10 年間に
ついて大気環境に関する再解析計算を実施し
た 11。NASA および ESA が実施している複数
の衛星観測による情報を統合し、様々な反応
性気体（35 種類）の大気中での濃度、前駆気
体である窒素酸化物および一酸化炭素の排出
量、データ同化によりこれらを同時に最適化
した。対流圏全域の濃度プロファイルと排出
量を全球について同時推定するこのようなシ
ステムは世界でもこれまでに例がなく、大気
組成データ同化における新たな手法を提示し
た。この同時推定手法は限られた観測情報を
化学システムに広く伝搬させる上で有効であ
った。
データ同化に利用しない独立観測データ

（航空機・オゾンゾンデ・地上観測）との比
較から、再解析データにおける各種物質の全
球 3 次元分布は、その季節・経年変動を含み、
下部対流圏から下部成層圏について現実的に
再現されていることを確認した（図 5）。予報

モデルとして用いた化学輸送モデルの系統的
なバイアスはデータ同化により効果的に除去
された。一方、データ同化に利用した観測デ
ータの不連続性（衛星搭載センサの故障など
に起因する）が、再解析データの長期的な品
質の安定性に影響することを指摘した。
水酸基ラジカル（OH）は対流圏化学システ
ムにおいて重要な役割を果たすが、広域につ
いてその直接観測は困難である。複数衛星観
測データを統合利用することで、全球 OH 分
布を大幅に修正できる可能性があることを示
した（図 6）。

(4) 過去数十年間の CH4・OH 変動推定
本研究では、過去数十年間を対象にメタン

やメタン収支を支配するOHラジカルの再現
計算を実施した。ここでは、モデル中の気象
場については客観解析データ（Era-Interim）
や海水面温度データ（HadiSST）を使用した
同化を行い、前駆気体等のエミッションデー
タについては、最新の過去インヴェントリで
ある MACCity データを入力として用い、で
きるだけ現実的な再現実験を行った。図 7は、
本研究で再現された全球平均メタン濃度の長
期変化である。各種感度実験の結果から、こ
の間の NOx エミッションの増加、水蒸気増
加（温暖化による）、紫外光強度増加（主に成
層圏オゾン減少による）が複合的に全球 OH
濃度を上昇させメタンの濃度上昇を抑制して
いたことが確認できた。また、2030 年までの
メタン濃度予測も同時に行い、例えば NOx
等の前駆気体の増加に伴う OH 増加は、全球
平均メタン濃度の上昇を 100 ppbv 以上大幅
に削減することが示された。
さらに、観測データにみられる 2008 年以

降のメタン濃度の再上昇傾向（図 7）につい
て、全球収支の解析を行い、メタンエミッシ
ョンの変動要因を推定した。2008 年以降は、
全球的な OH 濃度の上昇が CHASER により
計算されており、メタンエミッションが一定
の条件下では、メタン濃度は減少していく（図
7 の赤線）。この傾向を打ち消し、観測のメタ

図 5. オゾン濃度時系列の比較結果。黒線がオゾン
ゾンデによる観測値、青線がデータ同化を行わな
いモデルシミュレーションによる推定値、赤線が
データ同化を行った解析値を示す。上段は北半球
高緯度（55N-90N）、下段は北半球中緯度
（15N-55N）の比較結果を示し、左から対流圏下
層（850-500hPa）、対流圏上層（500-200hPa）、
成層圏下層（200-90hPa）で平均したオゾン濃度
を示す。

図 6. 対流圏 OH 濃度の時間ー緯度断面図（左）
および緯度ー高度断面図（右）。再解析計算から
得られら OH 濃度を上に、再解析計算とモデル計
算の差を下に示す。

図4.イソプレンの全球エミッション量の変化（1900
～2012 年）に対する OH ラジカル分布の応答（%）。



ン上昇を再現するために必要なメタンソース
について検討するため、最新のメタンエミッ
ション・インヴェントリである EDGAR-V4.2
（FT-2012）を用いた再現計算を行った。
EDGAR-V4.2 の元データをそのまま使用し
た場合、2008 年以降のメタン濃度が大幅に過
大評価される結果となったため、本研究では、
2000 年以降のメタンエミッションの増加率
を半減させて調整を行い（図 8）、観測に近い
メタン濃度傾向を再現することに成功した。
この結果から、2000 年以降のメタンの全球エ
ミッション量の増加は、OH 変動によるメタ
ン寿命の変化も加味すると、約 50 Tg a-1 で
あると推定され、OH 変動を考慮しない研究
12に比べ、約 20 Tg a-1 多い結果となった。

(5) 全球 N2O とその変動推定
本研究では、亜酸化窒素（N2O）につい

ても全球変動・収支の推定を行った。ここで
は、大気化学輸送モデル（ACTM）および陸
域生態系モデル VISIT による N2O エミッシ
ョン推定に基づき、大気中一酸化二窒素
（N2O）同位体モデルおよびその最適化手法

を開発し、これを用い南北両半球の地表 N2O
放出源の同位体比の推定を行った。地表観測、
アイスコア・フィルン空気分析（図 9）、成層
圏の大気球・航空機観測のデータ（図 10）を
用いてモデルの長期トレンド、半球間勾配、
および光分解起因の同位体分別について最適
化を行い、初めて地表～成層圏の N2O 同位体
比時空間変動の現実的な再現に成功した。さ
らに、N2O 変動要因について、エミッション
変動に加えて、成層圏での光解離過程や大気
輸送過程の各変動の寄与を定量化した。
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