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研究成果の概要（和文）：赤外分光法による太陽光吸収スペクトル観測から大気中の揮発性有機化合物の1/3を
占めるイソプレン濃度を解析する手法を新たに開発し、15年以上に及ぶ観測データから大気中イソプレンと大気
汚染物質の濃度を解析してそれらの関係と要因解明を行った。波長11μm帯の吸収スペクトル観測データからリ
トリーバル解析によりイソプレンカラム量を求めることに成功し、季節変動、長期トレンド、突発的な増加現象
を新たに見出した。また、イソプレンとその酸化で生成されるホルムアルデヒドの相関解析から、突発増加時に
イソプレン大気寿命が通常の5-10倍長くなっていることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We developed a novel method to analyze isoprene concentration, which 
accounts for 1/3 of volatile organic compounds in the atmosphere, from solar absorption spectrum 
observations by infrared spectroscopy. We also analyzed the concentration of isoprene and air 
pollutants in the atmosphere from over 15 years of observation data to elucidate their relationship 
and factors. We determined the isoprene column amount from absorption spectrum observation data in 
the 11-μm wavelength band by retrieval analysis and newly discovered seasonal variations, long-term
 trends, and sudden increase phenomena. Moreover, correlation analysis of isoprene and formaldehyde 
produced by its oxidation revealed that the isoprene lifetime was 5-10 times longer than usual 
during the sudden increase.

研究分野： 中層大気科学

キーワード： イソプレン　赤外分光法　対流圏オゾン　大気汚染物質　長期変動　リトリーバル解析
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究により、赤外分光観測データからイソプレンカラム量の解析手法が初めて確立できた。これにより国際観
測ネットワークとして世界20か所以上で行われている高分解能赤外分光計を用いた太陽光吸収スペクトル観測デ
ータから、長期にわたるイソプレンカラム量の時間変動を得ることが可能となった。赤外域にはイソプレンだけ
でなく大気汚染に関連する微量分子のスペクトルが多数存在するため、世界各地でイソプレンと大気汚染物質の
長期にわたる動態を同時に把握することが可能となり、イソプレンから大気汚染物質への変質量について定量的
な理解と全球の大気質評価と将来予測の精緻化に貢献できる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
人口が集中する都市域とその周辺において、大気汚染物質の増加による「大気質」の低下は住

民の健康影響を引き起こす深刻な社会問題であり、それらを抑制して「大気質」を保全すること
は、住民の生活環境を効果的に保全しつつ生活の質も向上させる「持続可能な社会発展」の取り
組みの一つとして今日的な課題である。 
大気汚染物質の中でも対流圏オゾンはその代表的な物質である。同時に、対流圏オゾンは非常

に強い酸化力を持つ水酸基ラジカル（OH）の源でもある。対流圏オゾンは日中、炭化水素と窒
素酸化物（NOx）との化学反応過程により大気中で生成される。そのため「大気質」の保全にお
いては、炭化水素等のオゾン関連物質の抑制と大気中への排出管理が重要な役割を果たす。 
大気中の炭化水素は、多くが揮発性有機化合物（VOCs）として排出され、その約 1/3 がイソプ
レンである。イソプレンの存在する大気環境によって「大気質」に与える影響が大きく異なる。
そのため、様々な地域での大気汚染の理解にはイソプレンの動態に関する詳細な知見が不可欠
である。 
これまでに、イソプレンに関する様々な観測とモデルシミュレーション研究が行われてきた。

観測値に対して北半球では正のバイアス（モデルが過大評価）、南半球では負のバイアスがあり、
また地域や季節ごとに異なるバイアスの存在が明らかになっている。大気中のイソプレンの動
態に関する我々の知見は、未だ十分ではない。 
 
２．研究の目的 
このような背景のもとで、本研究課題の核心をなす学術的「問い」は、①境界層から自由対流

圏までを含む大気中のイソプレンの動態はどのようなもので、②対流圏オゾン等の大気汚染物
質の生成・消滅過程にどのような影響を与えているか、である。さらに、③イソプレンと大気汚
染物質との濃度の関係は長期的に安定か、もし変化するなら要因は何か、である。 
そこで、本研究の目的は赤外分光法による太陽光吸収スペクトル観測から大気中の VOCs の

1/3 を占めるイソプレン濃度を解析する手法を新たに開発し、過去 20 年以上に及ぶ観測データ
から大気中のイソプレンと大気汚染物質の濃度を解析してそれらの関係と要因について化学輸
送モデルも活用して解明することである。 
 
３．研究の方法 
本研究では、日本の都市域とその周辺及び清浄地域において地上設置高分解能 FTIR による太

陽光赤外吸収スペクトル観測データから、イソプレンと対流圏オゾン、窒素酸化物、ホルムアル
デヒド等の大気汚染物質の平均気柱混合比（カラム混合比）を同時解析し、大気中のイソプレン
と大気汚染物質の長期にわたる動態を明らかにする。さらに、ラグランジュ型化学輸送モデルを
用いたシミュレーションと実測値との比較を通じてイソプレンと大気汚染物質の濃度変動の関
係と要因に関する我々の理解の精緻化を行う 
具体的には、(1)高分解能 FTIR を用いて取得された太陽光吸収スペクトルデータから、最新の

分光実験で得られた赤外分光パラメータを用いて、逆問題解析（リトリーバル解析）によりイソ
プレンの平均カラム混合比を得る手法を新たに確立する。(2)新しい解析手法を用いて、陸別、
つくば、母子里、名古屋に設置された高分解能 FTIR で観測された太陽光吸収スペクトルから、
イソプレンと対流圏オゾン、窒素酸化物、ホルムアルデヒド等の平均カラム混合比を同時に解析
し、各成分の短期から長期に及ぶ時間変動の詳細を明らかにする。同時に、これらのデータと人
工衛星等の他の手法によるデータとを比較し、本解析データの検証を行う。(3)最新のイソプレ
ンを含む化学反応過程及びエアロゾル形成過程を組み込んだラグランジュ型化学輸送モデルに
よる各観測地点上空及び周辺でのシミュレーションを行い、観測結果との比較から清浄な地域
（陸別、母子里）と都市域及びその周辺（名古屋、つくば）でのイソプレンの動態の違いとそれ
が大気汚染物質に与える影響についての知見を得る。 
 
４．研究成果 
(1)地上太陽光赤外吸収スペクトルを用いたイソプレン平均カラム混合比解析手法の確立 
我々研究グループは、これまで日本国内 3か所（陸別、つくば、母子里）で地上設置高分解能

フーリエ変換型赤外分光器（FTIR）を運用し、波長 3～15μm の範囲の太陽光吸収スペクトルを
0.0035cm-1 の波数分解能で 1990 年代から継続して観測を行っている。 
赤外領域には二酸化炭素やオゾン等、大気環境に直接関与する様々な大気微量分子の吸収ス

ペクトルが存在する。この中で、イソプレンは熱赤外領域（波長 11μm 前後）に吸収スペクトル
を持つ。近年、NASA/JPL グループによりイソプレンスペクトルの温度依存性や圧力広がり情報
を含む詳細な疑似分光パラメータが公開され[1]、赤外分光スペクトルから大気中のイソプレンカ
ラム量を定量解析する環境が整った。 
そこで本研究では、高分解能 FTIR で観測された太陽光吸収スペクトルからイソプレンカラム

量のリトリーバル解析を行う手法の開発を行った。開発には、実観測データとして北海道陸別町



で名古屋大学宇宙地球環境研究所と国立環境研究所が運用する高分解能 FTIR（Bruker 
IFS120/5HR）で得られた太陽光吸収スペクトルのうち波長 11μm 帯(波数 900cm-1)のデータを使
用した。リトリーバル解析には高度分布解析ソフト SFIT4 を用いた。放射伝達の計算において
は、微量分子の分光パラメータはイソプレンに関しては NASA/JPL グループによる疑似分光パラ
メータ、他の微量分子については HITRAN2020 を用いた。気温・気圧の高度分布は観測日当日の
NCEP Reanalysis 日平均データを用いた。また微量成分の初期推定値には WACCM による 1980 年
から 2040 年までのシミュレーションの陸別上空における平均高度分布を用いた。ただし、二酸
化炭素と水蒸気に関しては吸収量が大きく、また時間変動も大きいので、観測スペクトルを用い
て事前解析し、その値を初期推定値とした。 
解析はイソプレンスペクトルを含む波数幅の異なる２つのプロトコルで行った。一つは波数

領域 890.5-897.0cm-1の狭帯域、もう一つは波数領域 891.6-917.0cm-1の広帯域である。広帯域の
ほうが水蒸気等の干渉を取り除くことが容易なため、目的とするイソプレンカラム量の解析確
度向上が期待できる反面、波数点数が多くなるためデータ当たりの計算時間が長くなる。両者と
もに、解析波数領域内に存在する CFC-12, HCFC-142b, NH3, HNO3と同時にイソプレンの高度分
布を求め、それを積分してカラム量を得た。 
陸別で取得された1995年以降の全データを解析した結果、イソプレンカラム量は (1-8)×1015 

moles cm-2で、季節変動については、どちらのプロトコルにおいても、夏期に最大、冬期に最小
となり、これまでの知見と矛盾しない結果が得られた。陸別は都市から離れた森林域であること
とから、この結果は地上赤外太陽光吸収スペクトルからバックグラウンドレベルのイソプレン
カラム量の観測が可能であることを示している。 
次に、2 つの解析プロトコルによる季節変動を比較したところ、狭帯域の値は広帯域の約 1/2

で、7-8 月の極大に加えて広帯域には見られない 3-4 月にもサブピークが見られた。一方で、誤
差解析は広帯域のほうが狭帯域より約 5倍大きい。また、人工衛星 SuomiNPP/CrIS で観測された
イソプレンカラム量の気候値[2]と比較すると、季節変動は広帯域のものに近いが、値は狭帯域の
ものに近いことがわかった。また、水蒸気の干渉の影響は広帯域、狭帯域で大きな差はないこと、
データ当たりの計算時間が広帯域の場合は狭帯域の 10 倍以上必要であることもわかった。これ
らの結果から、地上高分解能 FTIR を用いたイソプレンカラム量の解析においては、狭帯域プロ
トコルのほうが適していると判断した。 
狭帯域プロトコルを用いて、2018 年以降につくばで取得されたスペクトルデータについても

同様の解析を行った。得られたイソプレンカラム量の時間変動は、陸別と異なり不規則な季節変
動と減少トレンドが現れた。これは従来の知見とは大きく異なることから、解析プロトコルの問
題と考えられる。原因として、つくばは緯度が低く、水蒸気が多いため、水蒸気スペクトルの干
渉の影響が十分には除去できていないことが考えられる。今後、極域から熱帯域まで観測地点を
展開する国際観測ネットワーク（NDACC）での標準観測として展開するためには、気温や水蒸気
量など観測地ごとに環境が大きく異なるため、この問題を解決することが不可欠である。今後、
狭帯域プロトコルで水蒸気吸収部分を除外する最適化をおこなってイソプレン解析に最適な解
析プロトコルの検討を進める。 
 
(2)高分解能 FTIR 観測によるイソプレン、ホルムアルデヒド等カラム混合比の時間変動解析 
15 年以上の長期に及ぶデータの解析から、陸別上空でのイソプレン、対流圏オゾン、ホルム

アルデヒド等大気汚染物質の時間変動を求めた。観測されたイソプレンカラム量から、季節変動、
長期トレンド、突発的な増加現象などの時間変動を得た（図１）。イソプレンの季節変動は、ホ
ルムアルデヒドと同様に、夏期に最大、冬期に最小となり、これまでの知見と矛盾しない結果が
得られた。また、月平均の変動幅（1σ）から 5 倍以上超過してイソプレンカラム量が増加する

図１：陸別上空のイソプレン（上）及びホルムアルデ 
ヒド（下）のカラム全量の時間変化 

図２：陸別上空のイソプレンとホルムアルデ 
ヒドカラム全量の相関。青丸は1999 年 
３月の増加イベントを表す。点線はイソ 
プレン消失寿命を表している。 



突発的増加イベントを９つ見出した。特に、1999 年 3 月の増加イベントは約 1 か月間継続する
特異なものであった。イソプレンとそれから生成されるホルムアルデヒドのカラム量の相関解
析から、1999 年 3 月のイベント時には短寿命（1 時間未満）であるイソプレンの実効的な消失時
間（τisoprene）が 5-10 時間程度と約 5-10 倍長くなっていることがわかった（図２）。このことは
観測地点近傍のイソプレン放出量が増大しているもしくは遠方からの輸送の影響を受けている
可能性を示唆する。 
 
(3)イソプレン解析手法を応用した HCFC-22 及び HFC-23 カラム量解析の実現と排出量の推定 
イソプレンカラム量の解析手法の開発を通じて、微弱な赤外吸収スペクトルから微量分子の

カラム量を求める手法の改良を行うことができた。これまで解析が困難だった微量分子に適用
することで、これらの時間変動を求めることができるようになった。我々は、生産・排出が規制
されているフロン関連ガスの HCFC-22、HFC-23 に着目し、イソプレンと同様の解析手法を適用し
て、そのカラム量と平均モル分率の時間変動を求め、全球的な年間排出量を推定した。回帰直線
によるトレンド解析から、陸別での HCFC-22 の年間増加率は 2 つの期間（2000 年〜2009 年と
2019 年〜2022 年）でそれぞれ(+5.4±0.1) ppt/yr、(-0.1±1.7) ppt/yr、HFC-23 はそれぞれ
(+1.0±0.1) ppt/yr、(+1.7±0.7) ppt/yr であった。トレンドから求めた HCFC-22 の各期間の
年間推定排出量はそれぞれ(306±2) Gg/yr、(85±23) Gg/yr と近年減少していて、モントリオ
ール議定書による規制効果が表れていることが確認された。本成果は国際共同研究として行わ
れ、現在論文を投稿中である[3]。  
 

(4)ラグランジュ型化学輸送モデルによる観測地点上空におけるシミュレーション 
我々は対流圏から中間圏まで取り扱うことができるラグランジュ型化学輸送モデルの開発を

進めてきた。このモデルは粒子ボックスの流跡線を、中間圏を含む気象場再解析データ上でラグ
ランジュ型輸送拡散モデルによって求め、同時に粒子ボックス内での化学反応をボックスモデ
ルにより求めるものである。ラグランジュ型輸送拡散モデルとしては FLEXPART を用い、MERRA-
2 気象場再解析データを入力データとして利用できるように拡張し、地表から高度約 80 km まで
流跡線解析を可能とした。粒子ボックスの位置は 15 分ごとに求めた。また、化学反応のボック
スモデルとして 58 種の化学物質と 156 種の化学反応式からなる中性分子反応と 77 種の化学
物質と 263 種の化学反応によるイオン分子反応を、化学反応計算ソフトウェア KPP を用いて計
算を行い、ボックス内の各分子の濃度をそれぞれ 10 秒および 0.1 秒ごとに求める。 
本研究では、これに加えてイソプレン化学反応及びエアロゾル生成等の対流圏化学反応を新

たに組み込んでモデルの改良を行った。次に、事例研究として 1999 年 3 月に陸別上空で見られ
たイソプレンカラム量の増加イベントの再現を試みた。しかし、シミュレーションではイソプレ
ンカラム量の増加は再現できず、また季節変化に関しても観測値の 1/4 以下となった。全般的に
イソプレンカラム量が過少であることから、モデル内のイソプレン消失反応を過大に評価して
いる可能性が高いと考えられる。 
 
(5)名古屋での高分解能 FTIR 装置の整備 
名古屋に設置してある高分解能 FTIR で観測を開始するために必要な準備を進めた。しかし、

COVID-19 の影響でメーカ技術者の派遣計画に遅延が生じ、2022 年 10 月に FTIR 装置の He-Ne レ
ーザー、ランプ冷却装置、真空ポンプ等の消耗品の交換が完了した。さらに、装置内部の光学系
の調整を行うことができた。しかし、その後予期せぬ制御通信系の障害が発生し、引き続きメー
カの協力の下で対応を進めたが、研究期間内に観測を開始することができなかった。 
また、FTIR 装置の波数分解能を評価するために、N2O ガスセルを用いた装置関数計測の準備を

行った。N2O ガスセルは長さ 2cm で内部に N2O を低圧（1hPa）で封入してある。このガスセルに
よる吸収スペクトルの線幅は、装置の波数分解能よりも小さいため、測定スペクトルから装置関
数を求めることができる。そこで、陸別の高分解能 FTIR を用い、内部光源を用いてガスセルに
よる吸収スペクトルを測定し、装置関数を求めたところ、これまで HBr ガスセルで測定した結果
と一致し、理想的な特性に近い性能であることがわかった。今後、名古屋の装置が稼働した後に、
名古屋でも定期的に測定を行い、性能が維持されているかどうかの確認を行う予定である。 
 
(6)今後の展望 
我々の提案するイソプレンカラム量の解析プロトコルは、観測地点の環境の影響を受ける可

能性があることわかった。我々は、極域から熱帯域まで観測地点を展開する NDACC で標準解析プ
ロトコルとすることを目指している。そのため、水蒸気量などの環境が大きく異なる場所におい
ても、安定してイソプレンカラム量を求めることができる解析プロトコルとすることが不可欠
である。そこで、我々はオーストラリア及びベルギーの研究機関と協力し、彼らの観測データを
提案予定の解析プロトコルで解析を行い、問題点を明らかにする取り組みを開始した。１年程度
をめどに、問題点の洗い出しとプロトコルの修正を行い、改訂した解析プロトコルを国際共同提
案として NDACC に提案する。 
名古屋に設置した高分解能 FTIR に関しては、メーカとの協力により装置内部の電子部品の調

査を行い、原因が電源部品劣化による電圧リップルであることがわかったため、交換品を発注し
ている。今後、メーカの協力のもとで立ち上げを行って、都市域の大気微量成分の観測を始める。 
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