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研究成果の概要（和文）：大気中で観測されるO2/CO2変動比の観測値と、大気輸送モデルを用いて、東アジアに於ける
使用化石燃料の推定を行った。風下で大気を観測することにより、発生源に於ける使用化石燃料について推測すること
が出来る。後方粒子拡散型の大気輸送モデル、逆推定法を組み合わせることにより、経済発展を続ける大国の風下で、
観測と共に発生源の位置・量を正確に推定することを試みた。シミュレーションは、濃度については観測値を非常に正
確に再現したが、O2/CO2比の再現性は高くなかった。２つ以上の物質の比が大気輸送モデル、発生源分布の精度の鋭敏
な指標になることがわかった。また、波照間島におけるメタンの逆推定を試みた。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this research is to estimate the amount and the kind of fossil 
fuels used on the continent upper wind of Japan. In order to do that, atmospheric observations of O2, 
CO2, and its variations △O2/CO2 were used. Atmospheric transport model, FLEXPART, was used to identify 
the sources of the air plumes observed at the observation point, Hateruma Island, Okinawa. By monitoring 
the air plume coming from the continent, it is possible to deduce the most likely fossil fuel mix being 
used at the emission sources and its amount. The model simulation well reproduced the observed 
concentration changes of CO2 and O2 separately. △O2/CO2, however, was not reproduced as well. It is 
suggested that the ratios of two chemical species are much more sensitive indicators of accuracy of 
atmospheric transport models and emission distributions. Estimation of emission distribution of methane 
(CH4) in East Asia was tried by combining the observation, FLEXPART and the inversion calculation.

研究分野：大気化学・環境動態

キーワード： 大気動態　酸素　モニタリング　大気輸送モデル　ソースレセプター解析　二酸化炭素　FLEXPART　粒
子拡散モデル
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１．研究開始当初の背景 
 
(1)近年、大気中の二酸化炭素（CO2）濃度の
上昇が問題になっている。特に、東アジア地
域、特に中国では化石燃料燃焼による CO2排
出量が急激に増加している。しかし、中国の
排出量見積もりの不確実性は 15～20%と依然
として大きく、過去には中国国家統計に基づ
く排出が過小評価されているとして、大幅に
上方修正された経緯がある（Gregg et al., 
2008）。衛星からの大気観測結果等からの指
摘（Akimoto et al., 2006）だけでなく、さ
らに、沖縄県波照間島での CO2濃度の短期変
動の上昇傾向からも、排出量の上方修正の妥
当性が確認された(Tohjima et al., 2010)。
このように、発生源近傍や風下における大気
観測は、発生量の変化を追跡する為非常に有
力であることが示されている。 
 
(2)化石燃料を燃焼する際、CO2を発生するの
に伴って、酸素（O2）が消費される。その為、
大気中の CO2は増加し、O2は減少する。大気
中に O2は元来 20%程度存在する為、燃焼によ
ってわずかに減少する O2 の濃度を精確に計
測するのは、非常に困難であった。しかし、
最近になって高精度・高時間分解能の連続測
定が実施されるようになったので、本研究で
初めてこの手法を実際に試みることができ
る。 
 
(3) 化石燃料由来の O2 とラグランジュ型粒
子拡散モデルに注目して研究を行っている
グループは、我々の他にはドイツのマックス
プランク研究所の Gerbig 教授のグループの
みで、彼らは、ヨーロッパの国々の使用燃料
割合の違いに着目している。従って、O2とラ
グランジュ型拡散モデルを用いて、東アジア
の使用燃料割合について研究を行うのは、非
常に新奇性が高く、必須であった。 
 
(4) これまで、化石燃料の種類別組成につい
てはボトムアップ的な推定に頼るしか方法
がなかった。しかし、それは非常に大きな誤
差を含む。近年、トップダウン的な手法が発
達してきたことにより、平均的な O2/CO2を決
定し、比較によって種類別組成の妥当性を検
証することは非常に有効な方法として現実
となっている。 
 
２．研究の目的 
 
(1) 大気中で観測されるO2/CO2変動比の観測
値と、大気輸送モデルを用いて、東アジアに
於ける使用化石燃料の推定を行うことであ
る。化石燃料燃焼の際、CO2の発生に伴い O2
が使用され、大気中濃度の減少が観測される。
O2の減少は、石炭や天然ガスなど、使用化石
燃料の化学組成により異なる。風下で大気を
観測することにより、発生源に於ける使用化

石燃料について推測することが出来る。後方
粒子拡散型の大気輸送モデル、逆推定法を組
み合わせることにより、経済発展を続ける大
国の風下で、観測と共に発生源の位置・量を
正確に推定する試みであるが、他の物質への
応用も目指す。 
 
３．研究の方法 
 
(1)東アジアに注目し、使用化石燃料種分布、
使用化石燃料種ごとの O2/CO2比を調べた。そ
のデータを基に、O2 フラックス分布、O2/CO2
比分布を作成した。また、既存のフラックス
と FLEXPART モデルにより計算される空気塊
の起源分布を用いて照間島に於けるO2/CO2比
をシミュレートし、観測される O2/CO2比と比
較した。 
 
(2) 作成された O2フラックスを基に、波照間
島に於ける O2濃度、O2/CO2比を再現し、観測
値と比べることにより、モデル再現性が高く、
または、低くなる条件について詳細に解析し
た。モデル再現性は、フラックス分布と大気
輸送それぞれの正確さに依存するため、それ
らについて評価することが可能になると考
えられる。 
 
(3) 国立環境研究所では、CO2や酸素だけでな
く、CO、CH4、N2O、H2 等の連続観測を行って
いる。国立環境研究所の持つ観測結果と、大
気輸送モデルを用いて、さらに、観測に整合
するようにフラックスを補正する逆推定法
を用いて、メタン（CH4）のフラックス分布図
の検証を行った。 
 
４．研究成果 
 
(1)東アジア地域の使用燃料内訳のデータを
収集した。次に、燃焼に伴う O2と CO2の交換
比が、燃料の化学組成により異なるため、東
アジア地域、特に中国の CO2,O2発生量分布図
を省ごとの使用燃料種内訳より作成した（図
１）。 
 
(2)また、全球大気輸送モデル、FLEXPART、
結合モデルを用いて、波照間島における
CO2,O2濃度を計算し（図 2）、O2/CO2比を再現
するか検討した（図 3）。比較には、2006 年
10 月～2008 年 12 月までのデータを用いた。
結果として、CO2濃度、O2濃度の再現性は非常
に高かったが、O2/CO2比の再現性は低かった。
そこで、モデルの再現性の低くなる条件につ
いて詳細に解析した。 
 
後方流跡線解析（METEX）を用いて、空気塊
が複数の国を通過している場合、空気塊が滞
り付近を逡巡しており、移動速度が遅い場合
には再現性が悪くなると考え、それらを除い
て解析を行った。その場合には、O2/CO2比の



再現性は大幅に改善した。O2/CO2比を比較し
たことにより、大気輸送モデルの精度、発生
源分布を評価する際には、単一の化学物質で
はなく、化学物質の変化量の比が遥かに鋭敏
な指標となることが分かった。 
 
また、鉛直混合スキームの異なる FLEXPART
モデルを用いて、シミュレーションを行い、
比較を行った結果、鉛直混合スキームの違い
はO2/CO2変動比の計算結果に大きな影響を与
えていないことがわかった。FLEXPAT モデル
が観測結果をよりよく再現できる条件を解
明する為、空間分解能の高い気象場を導入し
た。計算結果について解析中である。 
 
(3)CH4濃度の観測結果を用いて、逆推定法を
試みた。逆推定法とは、モデルシミュレーシ
ョンと観測値の差が最少になるような発生
量分布を推定する方法である。波照間島に於
ける CH4の観測値と FLEXPART モデル、オイラ
ー型大気輸送モデルによるシミュレーショ
ン結果を比較した。データ同化の方法として
は最小二乗法を用いた。その際、評価関数は、
観測濃度と計算濃度との差だけではなく、デ
ータ同化後の排出量分布が現実からかけ離
れた排出量分布にならないように、既存の排
出量分布との差を合わせて考慮した。2007 年
1月 1日～15日のデータを用いてデータ同化
を行い、2007 年 1月 16 日～31 日について排
出量分布と微小空気塊の軌跡を用いて計算
した濃度と、観測濃度とを相関係数、分散比
で比較して検証した。図 4に、2007 年 1月の
CH4観測濃度と、データ同化前後のモデル計算
濃度を示した。図より、データ同化を行うこ
とによって、より観測値に近い濃度が推定さ
れていることがわかる。データ同化前後の排
出量分布を用いて計算した CH4濃度と観測濃
度の相関係数と分散比を比較すると、データ
同化によって相関係数が 0.029、分散比が
0.067 向上しており、推定を改善できている
ことが検証された。今後、データ同化により
得られた排出量分布の確からしさをより詳
細に、また別の角度から評価していく必要が
ある。 
 
(4) インドネシアの Bukit Kototabang 
Station において観測された、一酸化炭素
（CO）濃度についても、FLEXPART を用いて、
シミュレーションを試みた。その結果、観測
値の方が CO2濃度が平均して高く、観測値と
モデルシミュレーションの解離は大きかっ
た。この地域の空気塊の輸送、また、バイオ
マス燃焼による CO の発生量についてより正
確に推定することが、モデルシミュレーショ
ンの結果を大きく向上させる結果に繋がる
と推測される。 
 
(5) 2012 年に、Lin らのグループにより、粒
子 拡 散 モ デ ル の 一 つ で あ る
STILT(Stochastic Time-Inverted 

Lagrangian Transport model)を用いて、反
応性の高い化学物質（NOx, O3等）について濃
度を再現する為のモデルシミュレーション
が初めて試みられた（Wen et al., 2012）。
このことを受け、FLEXPART を用いた NOx濃度
の再現を目指して、NOxの計測を開始した。 
 
 
 
 
 
 

図 2 観測された(a)CO2の濃度変動と(b)δ
O2/N2の比較。 

図 3 中国から飛来した空気塊と日本/韓
国を通過した空気塊の O2/CO2 の観測値と
モデルシミュレーションの比較 

図 1 中国の各省毎の、CO2発生量と、消費
される O2量の比 (化石燃料（石炭、石油、
天然ガス）使用量とセメント製造量を考慮) 
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るべ,パネルディスカッションに於けるパ
ネ リ ス ト , 2012 年 7 月 22 日 
（http://www.kagakusha.net/conferenc） 
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