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研究成果の概要（和文）：福岡、沖縄、富山の３地点に多波長ライダーを設置し、ライダー観測結果と地上･モ
デル解析を組み合わせたエアロゾル組成の分離アルゴリズムの精緻化を行った。グランドツルースのエアロゾル
観測データをもとに従来にない詳細な分離アルゴリズムを検証し、問題点を精査した。精密な化学反応過程を含
む化学輸送モデルでの比較・解析を行い、グリーン関数感度解析法等を組み合わせた排出量のインバース法を多
成分同時同化モデルとして構築した。これを用いて日本を中心としたエアロゾル濃度成分の季節変動・空間分布
の信頼性の高いエアロゾル再解析データセットを構築・ホームページ上に公開し、エアロゾル再解析結果は学術
論文とし発表した。

研究成果の概要（英文）：Based on the multi-wave length Mie-Raman Lidar measurement at Fukuoka, 
Okinawa and Toyama, we examined the detailed retrieval algorithm of aerosol components (4 
components). We clarified the retrieval problems based on the ground-truth aerosol observation at 
Fukuoka and made the retrieved 3D aerosol data set. Observation data were analyzed by chemical 
transport model including the detailed gas-aerosol chemical reactions. We developed the 
multi-aerosol components data assimilation system based on the Green-Function sensitives analysis. 
Developed data assimilation model was used to establish the aerosol concentration re-analysis 
data-base including the seasonal and spatial variations.

研究分野： 環境気象学

キーワード： ライダー　化学輸送モデル　PM2.5　アジア　同化モデリング　広域大気汚染
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 アジア域は世界で一番人為起源の大気汚
染物質の排出の多い地域であり、風下に位
置する我が国への越境汚染の影響が危惧さ
れている。自然現象に起因する鉱物粒子(黄
砂)や海塩粒子寄与も大きい。エアロゾルの
大気中の寿命は長くても１−２週間程度で
時間・空間的にも大きな変動を示す。本研
究では、アジア域の主要な大気汚染物質の
発生源からの流れを把握するために緯度
帯・気候帯を代表する３地点に同じ機能を
持つ多波長のラマン・ミー散乱ライダーを
展開し、エアロゾル組成・空間分布を連続
測定し、エアロゾルの組成を高精度でリト
リーバルするアルゴリズムを開発する。更
に、ライダー計測や地上観測を拘束条件と
して、多成分同時同化化学輸送インバース
モデルを構築し、高精度の人為起源エアロ
ゾルの分布の再解析データベースを構築し、
これをもとに、エアロゾルの環境影響評価
の高精度化にも貢献することを目指す。 
 
２．研究の目的 
 観測・モデルの研究の両面から、研究統
合によって整合性のあるエアロゾル再解析
データを構築すべく、次の内容を進めた。 
 観測からは、多波長ライダーシステムを
構築し、３波長（2 チャンネルはラマン散
乱付き）＋２偏光解消度計測を行う。2 波
長でのエアロゾル消散係数、3 波長での後
方散乱係数、２偏光解消度の合計７つの情
報が得られ、BC, 黄砂、海塩、大気汚染粒
子（硫酸塩＋硝酸塩＋OC）成分を分離して
高度分布を含めて連続観測・リトリーバル
するライダーシステムを開発し多点観測を
行う。リモートセンシングのグランドツル
ースとして、偏光機能付きの光学粒子計測
器(POPC)やエアロゾル化学成分連続自動分
析装置(ACSA)を長期連続計測し、多成分エ
アロゾルの動態解析とライダーアルゴリズ
ムの確立を目指す。 
 観測研究と平行して、最新のデータ同化
手法を駆使し、地上観測やリモセン計測か
ら初期・境界濃度の推定、発生源の逆推定
する研究を進める。本研究では、精密な化
学反応過程・黄砂発生過程を含む３次元化
学輸送モデルを用いて、アジア域の汚染質
授受のソース・リセプター関係の解析を行
い、グリーン関数感度解析法等を発展させ
た排出量のインバース法の新たな開発を行
い、観測結果と整合するインベントリーを
構築し、それを用いて東アジア域をカバー
する広範囲の PM2.5大気微粒子成分を中心
とした地域分布・季節変動を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
 モデルと観測を密にタイアップした研究
の推進を重点的に進めた。特に、多波長ラ
イダーや各種の地上観測から得られる濃度
測定結果を利用して、多成分同時同化モデ

ルを構築し、日本を中心としたエアロゾル
の季節変動・空間分布の信頼性の高いデー
タベースの作成を試みた。福岡の九州大学
サイトには、地上のグランドツルースとし
て活用できるエアロゾル観測データが得ら
れているので、従来にない詳細な解析を可
能である。モデルサイドでは、精密な化学
反応過程・黄砂発生過程を含む３次元化学
輸送モデルでの解析を行った。それを用い
て、グリーン関数感度解析法や 2次元変分
法を組み合わせた排出量のインバース法の
解析を進めた。3年目までの研究から黄砂
や海塩と硝酸ガスの不均質反応過程が硝酸
塩の越境輸送に重要であること、従来あま
り重点が置かれていなかった NH3排出量推
定の重要性が示されたので、黄砂や海塩の
モデル再現性にも研究の重点を置いた。 
 
４．研究成果 
(1)福岡、沖縄、富山の３地点に多波長ライ
ダーを設置し、エアロゾルの鉛直分布測定
を実施した。ライダーの７チャンネル計測
データは、地上観測･モデル解析を組み合わ
せたエアロゾル組成の分離アルゴリズムの
検証を、まず 2015 年 1月-４月の PM 高濃度
事例などを対象として行い、エアロゾル光
学特性のキャラクタリゼーションやエアロ
ゾル組成リトリーバルアルゴリズム開発シ
ステムとその評価を示した（論文 5,6）。 
 継続して蓄積した 2014 年 9月— 2015 年
10月のライダー観測結果からエアロゾル４
種(散乱性エアロゾル、黄砂、海塩、黒色炭
素)のアルゴリズム分離を行い、通年の地上
観測・モデル解析データを用いた検証した。
図１に各種エアロゾルの質量濃度の比較を
示す。Pure BC model（黒実線）を使用した
質量濃度は過大評価となり、BC に水溶性エ
アロゾルが皮膜形成する Core-Gray-Shell
（CGS） model（緑実線）の導入が必要であ
ることが明らかとなった。海塩については、
ライダーは概ねその変動を捉えていた。し
かし、黄砂時に海塩粒子が過大となる傾向
が見られ、光学特性として黄砂が内部混合
している場合には、現アルゴリズムでは黄
砂を海塩粒子と誤判定する問題が明らかと
なった。PM2.5との比較結果から、ライダー
は概ね微小粒子の変動を定量的によく捉え
ていることが確認でき、長期間にわたる多
波長ミー・ラマンライダーを用いた東アジ
アにおける成分毎のエアロゾルリトリーバ
ルが実現できた(論文 3, 5, 6, 8)。 
 
(2)ライダー観測結果、エアロゾル化学成分
連続自動分析装置(ACSA)、偏光式光学粒子
計測器(POPC)の観測結果は、いずれもエア
ロゾルの混合過程の重要性を示した。ACSA
で 1時間毎に粒径別エアロゾル成分濃度を
測定することにより、従来は不明であった
黄砂や越境汚染イベントの急激な時間変化
の実態を明らかにできた点は特記できる。 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 図１ (a)BC（右は BC_pure モデル）, (b)海塩 
 (右はライダー), (c)PM2.5の比較（Dは黄砂時） 
 
黄砂時に、微少と粗大硝酸塩の増大が顕著
なことを示し、硝酸塩の濃度変動を従来に
ない精度で明らかに出来た。モデルに黄砂
表面での不均質反応系を導入した。黄砂表
面の硝酸塩は中国大陸から黄海・東シナ海
で急激に生成していた。中国大陸上の HNO3

は、海洋上で乾性沈着により除去され通常
は越境しないと考えられるが、黄砂と共存
する場合には日本域まで越境輸送され PM2.5

としても重要であることを観測とモデル解
析から初めて示した(論文 1,3,4,7,9)。 
 
(3)九州大学筑紫キャンパスでの１時間の
高時間分解の PM2.5組成分析観測の 2013 年
12 月から 2015 年 3月の１年４ヶ月を対象
として、化学輸送モデルを用いたソース・
リセプター解析（SR 解析）を行った。東ア
ジア地域の発生源地域を国・地域、中国の
省ごとに 15 領域に分割し、各領域の人為起
源排出量の削減感度計算を行った。これを
もとに、福岡に到達する領域毎のエアロゾ
ル成分寄与、季節変動などを解析した。モ
デル計算結果は PM2.5濃度の時間変化、季節
変化を概ね再現していた。福岡における
PM2.5濃度に対する人為起源の寄与の約 75%
は国外寄与である。影響の大きな地域とし
ては北京、天津、河北省の相対寄与が20.7%、
朝鮮半島の相対寄与が 13.0%であり、中国
の省ベースの寄与率までスケールダウンし
た影響解析は初めてである。季節ごとの特
徴をみると、PM2.5が高濃度となる冬季から
春季にかけては約 80%が国外寄与であり、
朝鮮半島、および、北京周辺地域・中国東
北部から中北部からの寄与が大きい（図２）。 
 研究開始時にはPM2.5濃度の環境基準超過
が大きな問題であったが、2013 年から 2016
年に日本の年平均 PM2.5濃度は全国的に 3 
から 6 µg/m3 程度減少し、日平均基準の超
過日数も激減した。この理由を中国での排
出量・濃度の減少と化学輸送モデルによる
SR 解析で調べた。中国の PM2.5濃度や衛星計
測 SO2、NO2濃度は年率約 10%で減少した。
これは排出量の減少によると考えられた。 

 図２ 福岡でのPM2.5基準超過日のSR結果と 
 排出削減効果の見積もり結果（論文 11） 
 
SR 解析は、中国の濃度が 20%低下した場合、
福岡の年平均濃度が約 12%減少することを
示した。これは 2014–2016 年にかけての観
測された減少量 (約 10%) と一致した。中
国での排出減少率が継続すると１−２年の
内にPM2.5年平均基準を満たす地点が増加し、
日本でのPM2.5高濃度越境問題は急速に改善
すること示した（図２）(論文 9,11)。 
 
(4)ライダー観測と化学輸送モデルを結び
つける観測オペレータを開発した。観測オ
ペレータでは、化学輸送モデルのシミュレ
ーション結果から、多波長ラマンライダー
と同じ、エアロゾル消散係数（２波長）、
後方散乱係数（３波長）、２偏光解消度の
計７チャンネルの情報を再現する。従来の
ミー理論に基づく光学モデルを拡張させ、
多波長ラマンライダーと地上のエアロゾル
組成の同時観測によるエアロゾル種の分類
に基づいて、光学モデルを改良し、現実的
な観測オペレータの構築を行った。観測オ
ペレータの改良、検証には POPC など今まで
に蓄積した観測データを最大限に活用した。 
 サンプリング計測や受動型センサー計測
により得られたエアロゾル情報を用いて、
開発したエアロゾル種分類推定アルゴリズ
ムを用いて福岡、富山、沖縄の３地点での
データ解析を行い、モデル同化に適したデ
ータセットを構築した（論文 12）。 
  
(5) データ同化技術を導入したエアロゾル
同化・予測システムを開発した。構築した
システムを大規模黄砂イベントに適用した。
黄砂発生域と下流域の様々な観測データを
用いた検証を行い、同化結果の妥当性を確
認した。モデル結果と観測結果の精度を確
認しながら、構築した同化システムを多成
分同時同化システムに拡張し、MODIS衛星、
地上ライダーとの比較も含めて、エアロゾ

 



ル排出量インバースの高精度研究を発展さ
せた（論文 8,9）。 
  
(6)データ同化手法に２次元変分法を用い
５年間の長期解析を行った。同化システム
の詳細・同化予測実験の検証結果は
Yumimoto et al. (2018)に示した。開発し
たエアロゾル同化・予測システムを用い、
精度が高く欠損の無いエアロゾル４次元デ
ータセット（エアロゾル版再解析プロダク
ト）を構築した。作製期間は 2011–2015 年
の５年間で、エアロゾルの情報が経度緯度
約１度間隔の格子点上に６時間間隔のデジ
タルデータ（任意の場所・時刻のエアロゾ
ル（PM2.5）濃度、エアロゾル光学的厚さ、
沈着量など）を示した。再解析プロダクト
の精度検証を NASA が全球に展開する
AERONET 観測ネットワークから得られたエ
アロゾル光学的厚さを用いて行った。その
結果、再解析プロダクトは平均二乗誤差が
0.08、相関係数が 0.90 と非常に高い精度を
示した。これは、従来の同化を行わない数
値シミュレーションの結果と比べて、それ
ぞれ 33.3%および 18.4%改善していた。この
研究成果は学術論文として国際誌に出版さ
れており、欧州地球科学連合の Highlight 
article に選出された。作成した再解析プ
ロダクトは、ウェブページを通じて広く公
開している(https://www.riam.kyushu-u. 
ac.jp/taikai/CIAR/reanalysis.html)。こ
の結果は越境大気汚染といった大気質の様
態解析、疫学研究等を通じた健康影響調査、
気候影響の定量的な評価、数値モデルの境
界条件、衛星観測データのリトリーバルに
必要な先見情報などへの利用が期待できる
とともに、実際に使われ始めている（論文
10）。 
 
(7) 開発したGreen Function法感度解析法
(5)および観測オペレータ (4)、化学輸送モ
デル(GEOS CHEM)(3)、多波長ラマンライダ
ーのデータ(1)を用い、大気汚染排出量の逆
推計を行った。データ同化による逆推計は
2015 年より開始した。排出量の先見情報に
は 2010 年のデータを用いた。図 3上に 2015
年 5月における同化によって得られた人為
起源排出量を、先見情報に対する変化量の
割合で示す。(2)で述べたように中国全土の
排出量が減少していることと整合する結果
が得られている。図 3下に逆推計後の排出
量で計算されたエアロゾル光学的厚さ AOD
の変化を示す。排出量の減少を反映して中
国本土で AOD が大きく減少し、その風下の
朝鮮半島、日本海や日本列島でも AOD が減
少していた。完成した同化システムによる
逆推計はライダー観測の蓄積・スクリーニ
ングと同期させ、新たな再解析結果の構築
を進めている（論文 12）。 
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 図 3（上）同化で修正された 2015 年 5 月変化 
 量（2010 年に対する割合％）（下）同化前後 
 のエアロゾル光学的厚さの差（論文 12） 
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