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研究成果の概要（和文）：本研究では、大気中の様々な物質の酸化・除去を担うOHラジカル（ヒドロキシルラジ
カル）の全球分布について、高精度な推定を行い、大気酸化能の変動の実態とそのメカニズムを定量的に解明し
た。化学気候モデルによる全球大気化学シミュレーションを主なアプローチとし、モデル中の雲・エアロゾル・
成層圏オゾンの計算を各種衛星観測データにより検証・正確化することで、OH濃度場推定の高精度化を行い、
雲・水蒸気・オゾン等に加え、自然・人間由来の窒素酸化物（NOx）・一酸化炭素（CO）・揮発性有機化合物
（VOCs）の大気への排出量など、OH変動要因の寄与を定量的に整理した。

研究成果の概要（英文）：This study improves the estimate of global distributions of hydroxy radical 
(OH) which controls oxidation and removal processes of various compounds in the atmosphere, and 
evaluates the recent change in the atmospheric oxidation capacity and its controlling mechanism. The
 estimate of OH distributions is improved by validating and elaborating the calculations of clouds, 
aerosols, and stratospheric ozone with combining a chemistry climate model simulation with the 
observational data as from satellite measurements. This study further investigates contributions of 
individual controlling factors of OH changes such as anthropogenic and natural emissions of nitrogen
 oxides (NOx), carbon monoxide (CO), volatile organic compounds (VOCs), in addition to the 
distributions of clouds, water vapor (H2O), and ozone.

研究分野： 大気化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、メタンをはじめ大気中の様々な物質の除去を担うOHラジカルの全球分布の推定を高精度化し、OH変動
要因の定量的検討も行った。このような成果は、気候変動や大気環境変動の正確な予測・評価に大きく寄与し、
今後の温室効果気体等の排出量削減シナリオの策定にも貢献が大である。また、次期IPCC報告書に向けたモデル
間相互比較プロジェクトであるCMIP6、CCMI、およびAeroChem-MIPにも、本科研費課題の化学気候モデルを用い
て参加しており、大気汚染が与える気候影響の理解の高精度化に寄与し、気候政策の策定にも大きく貢献する予
定である。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
大気中、とくに対流圏に存在する OH ラジカルはメタン（CH4）等の温室効果気体や、一酸

化炭素（CO）、窒素酸化物（NOx）、硫黄酸化物（SOx）、および揮発性有機化合物（VOCs）等
の大気汚染物質をはじめ、大気中の様々な物質の酸化反応を駆動し、いわゆる「地球大気の空
気清浄機」として重要な役割を担っている（全球平均 OH 濃度は大気酸化能と呼ばれる）。しか
しながら、大気中の OH の化学的な寿命は１秒にも満たず、またその生成・消滅反応プロセス
は紫外光や水蒸気など気象学的要因にも大きく左右され複雑であることから（図 1）、直接観測
のみによる OH の全球分布の把握は事実上不可能である。これまで、全球化学気候モデルや全
球化学輸送モデル等の数値モデルによって OH の全球分布や平均濃度（大気酸化能）、およびこ
れらの経年変化の推定が行われてきているが、モデル間のバラツキは依然として大きく 1,2、観
測的裏付けとの食い違いも指摘されており 3、全球 OH 分布について十分に科学的理解が得ら
れているとは到底言えない。上述のように、大気 OH は、温室効果気体や大気汚染物質の酸化・
除去やエアロゾル（粒子状物質）の生成を支配しているため、気候変動（温暖化）や大気環境
変化の正確な予測に向け、全球 OH 分布の高精度な推定や変動メカニズムの定量的理解の向上
が喫緊の課題である。 
 研究代表者はこれまで、科研費・基盤研究(A)「大気化学・陸域生態系モデルの結合による
CH4・N2O の変動要因の解明」の研究代表者として、独自開発した化学気候モデル CHASER を
用い、CH4の全球収支やこれに寄与する OH 変動の研究を推進してきた。これまでの研究から、
メタン排出量を一定とした場合、全球平均メタン濃度の増加率が、近年顕著に低下する傾向に
あることが示された。研究代表者のモデル実験・解析は、このメタン変動傾向の原因として、
対流圏の OH ラジカルが、気候変動に伴う気象場の変化（水蒸気増加、雲分布変化にともなう
紫外光強度の変化、および雷からの NOx 生成量の増加）によって増加し、メタンの増加を抑制
している可能性を示した 4。これが事実ならば、近年のメタンの排出量推定の大幅な上方修正
が必要となる。しかしながら、現段階では、モデル中の雲の変動やこれに伴う紫外光・雷 NOx
の変動について観測データを用いた十分な検証は行っておらず、確定的な結論には到達してい
ない。さらに、実際には、気象場変動に加えて、成層圏オゾンや対流圏中のエアロゾル分布の
変動による紫外光変動、人為・汚染起源の NOx・CO の排出量変化や植物起源の VOCs の変化
なども、同時に全球 OH 分布に影響している可能性がある。したがって、全球 OH 変動の実態
解明のためには、化学気候モデル中の雲分布変動などの表現をより現実的なものに改良したう
えで、各変動要因を個別に定量化し、より高精度かつ網羅的な OH 変動推定へと発展させる必
要がある。 
 
２． 研究の目的 
上述の学術的背景をうけ、本研究では、まず、研究代表者が独自に開発を行っている大気化

学・気候モデル（CHASER）5,6 を土台とし、紫外光変動など、とくに不確定性の大きい過程に
着目しながら OH 分布・変動の推定を高精度化する。その上で、大気酸化能力の各変動要因の
役割を網羅的に定量化し、メタンなどの重要温室効果気体の全球収支・排出量変動の理解を格
段に向上させる。本研究では、以下のような目標を設定する。 
1) 紫外光変動再現の高精度化：オゾン光解離を駆動する紫外光は OH の重要な生成源である。

まず、モデル中でとくに不確定性の大きい雲の全球分布について、各種衛星データを用い
た検証・正確化を行う（雲衛星データの利用にあたっては、研究分担者が構築した解析手
法やモデル検証方法を用いる）。雲分布の正確化によって紫外光や OH の全球分布・変動
にどのような修正が適用されるか精査し、モデルスキームの改良を行う。さらに、成層圏
オゾンや対流圏中のエアロゾルについても衛星データと融合し、精度の高い紫外光変動再
現を実現する。 

2) 各種気体排出量が及ぼす影響の網羅的解析：OH 分布は、NOx,CO,VOCs などの排出量の自
然・人為的変動にも大きく左右される。このような排出量変動について、排出量データや
衛星データを考慮しながら、CHASER モデルにより再現計算を行い、OH 変動における各
気体の役割を分離・定量化する。研究代表者のこれまでの研究から OH 変動への寄与が大
きいことがわかっている雷からの NOx 発生量については、衛星データを利用した高精度
化を行う。 

3) OH 変動の総合評価：1)および 2)を併せ、気象学・大気化学的要因の寄与を整理し、複合
的な OH 変動メカニズムの実態（OH がどのように変動してきたか？）を総合的に解明す
る。 

4) OH 変動推定の高精度化の波及効果：以上のように高精度化された全球 OH 分布・変動の
推定結果をメタンの再現計算に適用し、既存データのメタン排出量やそのトレンドを再評
価する。 

 
３．研究の方法 
 本研究では、全球 OH 分布の高精度計算の実現にあたり、まず、OH 生成源である紫外光強
度等の変動について、モデル推定の高精度化を行う。このため、1-2 年目には、ISCCP 等の衛
星雲データを化学気候モデル CHASER に融合・同化し、その効果の検証・解析を行う。成層圏
オゾンやエアロゾルの分布についても、モデル計算を検証した上で、衛星データとの融合を行



い、紫外光・OH 変動の推定精度をさらに高める。また、2 年目には、NOx,CO,VOCs など、OH
濃度に影響する物質の排出量変動についての再現・感度実験を行い、紫外光や水蒸気など気象
学的要因と併せ、全球 OH 変動のメカニズム・要因を総合的に整理する。3 年目では、2 年目ま
での結果をまとめるとともに、メタンについての再現計算を実施し、メタンの全球収支・排出
量の再評価を行う。 
 
４．研究成果 
 本研究では、上述の方法に従い、対流圏 OH（大気酸化能）推定の精度向上のための研究を
実施した。このなかでは、化学気候モデルの検証・改良に加え、雲が OH の分布変動に与える
影響を定量化し、OH 変動の各種要因を整理するとともに、OH 変動がメタン等に与える影響を
精査した。以下では、特に重要な成果について記述する。 
 
(1) 化学気候モデルの雲分布計算の検証および改良 
まず、OH 分布に顕著な影響をおよぼす雲の分布について、化学気候モデル CHASER による

計算を衛星データで比較・検証した。図 1 はモデル結果と衛星観測について、雲量の東西平均
を比較したものである。モデル結果は、雲のグリッド内の鉛直方向の重なり（重複）について、
３種のスキームによる計算を示すが、定量的には、標準スキーム（RAN）が最もよく衛星観測
を再現していることがわかる。しかしながら、衛星データとの相関は、上下隣り合う雲は最大
限に重なり合う仮定を置く MRAN スキームが良いことが判明した。このため、本研究では、
RAN と MRAN の２種のスキームを組み合わせたハイブリッドスキームにより、化学気候モデ
ル中の雲計算の精度を向上させ、このスキームを以降の本研究の OH 推定研究の標準設定とし
て使用した。さらに、雲分布に加え、オゾンや窒素酸化物、一酸化炭素など OH 分布に影響を
与える重要物質についても、全球分布や経年変動に関する詳細な検証を行い、モデル計算の妥
当性を確認した。 

 
 

 
図 1.  化学気候モデル CHASER および衛星データセット（ISCCP）による東西平均・雲量の緯
度分布の比較。モデル結果は、雲のグリッド内の重なり合いの表現について、３種の異なるス
キーム（RAN, MRAN,および MAX）による計算結果を示す。 
 
 
(2) 雲の紫外光散乱による OH 分布への影響 
 次に、雲の存在が全球の対流圏化学場にどのような影響を及ぼすかについて、感度実験を実施
した。この結果（図 2）によると、雲の紫外光散乱により、OH 濃度が地表面付近では約 10～
20%減少, 上空では約 10～20%増加することがわかった。この傾向は、低中層雲による太陽光
の散乱・反射を反映したものであり、先行研究とも整合的であるが、全球平均の OH 濃度変化
は、本研究では 13%と推定され、先行研究よりも大きな影響が示唆された。また、オゾンは上
部対流圏で増加、下層で減少することが示された。とくに上部対流圏におけるオゾン増加は大
気放射的に重要であり、雲分布の変化がオゾン変化を通じて気候変動に間接的なフィードバッ
クを及ぼしている可能性が示唆される。本研究で示された雲による大気化学場への影響につい
ては、航空機観測データを用いた検証を実施し、雲のオゾン・OH への影響が妥当に計算され
ていることが確認されている。 
 



 

 
図 2. 雲による紫外光散乱が及ぼす対流圏光化学場への影響。左は東西平均 OH 濃度、右は東西
平均オゾン濃度について、雲による影響（％）を示す。 
 
 
(3) OH 変動要因の推定 

本研究では、化学気候モデル CHASER を用い、大気酸化能、OH 濃度の変動要因を精査した。
この結果、対流圏中の平均 OH 濃度の変動は、雷からの NOx 生成、水蒸気、紫外光、オゾン濃
度、および一酸化炭素濃度の各種変動によって定量的によく説明できることがわかった（図 3）。
このうち、紫外光の変動は主に雲変動に起因したものであり、一酸化炭素は、バイオマス燃焼
を反映したものである。本研究では、この解析手法を、長期間の OH 変動にも適用し、1960 年
～2015 年の OH 変動についても要因ごとに定量化し、メタン変動への影響も明らかにした。 

 

 
図 3. 全球平均 OH 濃度の重回帰分析。説明変数として、雷 NOx 生成（LNOx）、水蒸気（H2O）、
紫外光（JO1D）、オゾン（O3）、および一酸化炭素（CO）を対象とした。 
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