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研究成果の概要（和文）： 

対流圏物質輸送モデル CMAQ と GEOS CHE を用いて、非線形反応系でも適用できる Higher 
Direct-Decouple Method-3D (HDDM)によるソース・リセプター解析と、発生や初期条件感
度を最適化する Green 関数最適化手法を組み合わせた研究を行った。環境監視衛星データ
の NO2, O3、CO と HDDM 感度解析法を用いたアジア域の SO2/SO4, O3などのソース・リセプタ
ー解析と発生源逆推計を行った。更に、衛星計測結果を拘束条件としたグリーン関数感度
解析法を用いて、アジア域の CO の排出量のインバース計算を行った。 
 
研究成果の概要（英文）： 
Chemical transport models (CTMs) of CMAQ and GEOS-CHEM wre used to study the 
source-receptor analysis based on Higher Direct-Decouple Method-3D (HDDM) and 
modeled green function optimization method to optimize the emission strength and 
initial condition of CTM. Source-receptor analysis and emission inversion based on 
satellite trace gas observation and HDDM was used to study the impact of Chinese air 
pollutant emission to downwind countries. MOPITTO CO observation and green function 
optimization was used to estimate the year-by-year variation of Chinese CO emission 
intensity. 
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１．研究開始当初の背景 
 地上観測や衛星データと最新のデータ同
化手法を駆使して初期濃度、境界濃度の推定、
発生源の逆推定（インバース）する研究は、

学問的に非常に進んだ知識が必要である。ア
ジア域では悪化する環境問題の解決のため
に社会的な要求の強い一種の花形的な研究
テーマであるが、衛星計測、発生源推定、物
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質輸送モデルを統合化する研究は十分に行
われていない。 
 申請者の研究グループは、衛星データの解
析と平行して、４次元データ同化手法を用い
たアジア域の CO や黄砂の初期濃度や境界・
発生条件、計算手法の確立を行ってきた。先
行研究で採用した４次元変分法(アジョイン
ト法；以下 4DVAR)によるデータ同化手法は、
空間的・時間的変動を有する観測データとい
う物理・化学法則にもとづく世界を、我々が
持っている利用可能な最大限の知識を用い
て、出来るだけ高精度で定量的・完全に記述
するポテンシャルを有しており、O3や黄砂の
ような非線形な化学反応過程を伴わない物
質について衛星観測結果をデータ同化に適
用する準備はほぼ整っている。 
 
 
２．研究の目的 
 直接分離解析法 DDM-3D(direct decouple 
method for 3D)+グリーン関数最適法などの、
非線形反応形に適用可能で、反復計算が不要
なデータ同化手法に焦点を絞り、これらの新
しい手法を最新の領域気象結合化学輸送モ
デルWRF/Chemや、対流圏化学輸送モデルCMAQ
に実装し、アジア域を中心にした解析を行う。 
 具体的には、SCIAMACHY, GOME-2, Auro/OMI, 
AIRS などの極軌道衛星からトップダウン的
に得られる NO2, CO, HCHO, O3 などのカラム
濃度を、アジア域を対象に地球環境フロンテ
イア研究センターと国立環境研が経済統計
などからボトムアップで作成した Emission 
Inventory (REAS)を利用した化学物質輸送モ
デル結果と比較・解析し、両推定の整合性や
不一致性を探る。続いて、衛星計測結果を拘
束条件として、上述のデータ同化手法で排出
量のインバース推定行い、年間及び月毎の排
出量の推計を試みる。 
 研究では、NO2以外にも SO2について同手法
の実現可能性も調べる。ほぼリアルタイムに
得られる衛星計測をもとに、経年的に変化す
る排出量推計の更新を物質輸送モデルと統
合して進めることで、アジア域で急激に変化
する大気環境問題に迅速に対応できるシミ
ュレーション手法を確立する。 
 
３．研究の方法 
 対流圏物質輸送モデル CMAQ (Community 
Multi-Scale Air Quality Model) を基本モ
デルとした。反応系は SAPRC を用いるがこの
スキームは非常に非線形であり、通常の 4次
元変分法に基づく Adjoint 法の適用は長期
積分には困難を伴う。そのため、本研究では
非線形でも比較的用意に適用できる Higher 
Direct-Decouple Method-3D (HDDM-3D)によ
るソース・リセプター解析と、発生や初期条
件感度を最適化する Green関数最適化手法を

組み合わせた研究を進めた。CMAQ の他に、
GEOS CHEM 全球化学輸送モデルも用いた。こ
れは詳細な化学反応を含むモデルと、線型反
応系にタグ輸送機構を加味したモデルが利
用できる。計算領域は、東アジア域を対象と
して CMAQ は 80km 格子を設計し適用した。 
 データ同化に用いるために、環境監視衛星
データの整備を進めた。OMI 衛星からの NO2, 
O3、AIIRS や MOPITTO 衛星の CO、SCHIAMACHY/ 
GOME-2衛星センサーからの NO2, HCHOデータ
を整理した。これらの環境監視衛星で計測さ
れたカラム濃度は、リトリーバルのアルゴリ
ズムや観測頻度が異なる。そのため、まず、
誤差の解析を行い、その結果をもとに季節変
動・年間平均値の評価を行い、東アジア域で
の NOx や CO 排出量のデータベース化と検証、
問題点の整理を行い、最終的に 2000-2010 年
までの経年変化の抽出を行った。 
 まず、衛星計測結果を拘束条件としたデー
タグリーン関数感度解析法を用いて、アジア
域の COの排出量のインバース計算を行った。
計算期間は計算負荷を加味して、月単位に地
上モニタリング結果などと検証し、月毎や季
節毎の排出量の推計を行った。結果の解析を
もとに、インバース推定期間を 2000-2008 年
に拡張し、衛星データ同化による排出量（ト
ップダウン推定）と、REAS インベントリーの
ようなエネルギー統計積み上げ型のボトム
アップ推定の差異を示し、両者の整合性の解
析を行った。 
 続いて、HDDM 感度解析法を用いたアジア域
の SO2/SO4, O3などのソース・リセプター解析
と発生源逆推計を行った。 
 
 
４．研究成果 
 中国における一酸化炭素（CO）排出量に対
して、グリーン関数法を応用した排出量逆推
定を 2005 - 2010 年の 6年間にわたって行っ
た。拘束条件には MOPITT 衛星センサーで観
測された CO の鉛直プロファイルを、感度計
算には全球化学輸送モデル GEOS-Chemのタグ
付きシミュレーションを利用した。 
 得られた排出量に対して、逆推定に用いて
いない独立な地上観測データを用いた検証
を行った。逆推定結果は冬・春季に見られた
過小評価や相関係数などの各種統計値を改
善し、得られた排出量が妥当であることを確
認した。 
 逆推定結果を用いたモデル結果は、MOPITT
によって観測された CO の季節変動をよく再
現した。特に、逆推定前は過小であった冬・
春季における中国から東シナ海・日本列島へ
の移流、春〜秋季における中国中東部の高濃
度 CO の再現性を大幅に改善していた。逆推
定によって得られた中国における CO 排出量
は冬〜春季で最大、夏季に最小となるダイナ



ミックな季節変動を見せた。春季は夏季に比
べ 50 %以上も排出量が増加した。この季節変
動の傾向は、他研究による推定量とも一致し
た。中国 CO 排出量は 2005 年よりそれぞれ、
164.5、171.5、180.8、160.3、152.5、156.1 
Tg/year と逆推定された。2005 - 2007 年と
増加し、2007 年をピークに２年連続で減少し、
2010 年は増加に転じた。これは北京オリンピ
ックによる排ガス規制や世界的景気後退の
影響を受けたためだと考えられる。本研究で
得られた排出量は、先行研究で得られた推定
量とも 4 %以内の差で一致した。 
 
 次 に 、 HDDM (Higher-order Decoupled 
Direct Method)を東アジア域のソース・リセ
プター解析に初めて適用し、2007 年春季の広
域越境大気汚染の事例に応用した。従来、排
出量変化に対する化学成分濃度の応答を評
価するには、排出量を様々に変化させてその
応答を見る Brute Force Method(BFM)が主流
であったが、HDDM では 1回のモデル計算で排
出量変化に対する化学成分濃度の非線形的
な応答も含めて求められる。HDDM による感度
解析の結果に基づき O3 感度レジームを判定
し、越境大気汚染時には NOx sensitive 領域
にあったことを示した。また、排出量変化に
対する化学成分濃度の応答を評価する
parametric scalingを用いて各感度レジーム
で O3等値線図を作成し、近年の東アジア域の
NOx 排出量の増大が越境大気汚染時の O3濃度
上昇の要因となったことを示した。さらに、
Zero-out contribution(ZOC)を用いて非線形
性も考慮した発生源寄与を解析し、越境大気
汚染時には高濃度O3の30 %程度が中国の人為
起源大気汚染物質由来として説明でき、特に
中国華北平原(central eastern China; CEC)
がその 5割以上を占めていることを明らかと
した。排出量をゼロとして発生源寄与を見積
もる従来のゼロ・エミッション法と比較し、
ゼロ・エミッション法は ZOC よりも 5 %程度
発生源寄与を過大評価することを示した。 
 季節的な発生源寄与の変化を調べるため
に、2007 年 1, 4, 7, 10 月において O3濃度が
高濃度となったエピソードを対象として
HDDM 感度解析法を用い，発生源寄与の季節変
動について評価した。O3前駆気体の発生源領
域として中国・韓国・日本の 3国を設定した。
これらの領域の人為起源の NOx および VOC 排
出量の O3濃度への感度を HDDM 感度解析法に
より求め，ZOC に基づき発生源寄与を評価し
た。ZOC により得られた発生源寄与をエピソ
ード平均した 6つの EANET 観測地点について
結果を検討した。その結果、春季には中国の
寄与が卓越する結果が得られた。日本域にお
けるO3濃度の季節変動は春と秋に2回ピーク
をもつことが知られているが、秋季について
は春季と異なり、日本の寄与も中国と同程度

に大きかった。光化学反応が進む夏季には，
いずれの排出源も O3 濃度に大きく寄与して
いた。一方で冬季には発生源寄与はエピソー
ドを通じて負の値を示した．冬季は日本域が
VOC sensitive 領域にあり，NOX titration
が加速されて O3 濃度を下げる方向にはたら
いたことを明らかにし、採用した HDDM 法の
有効性を確認した。 
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