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研究成果の概要（和文）：先駆的なデータ同化手法を用いて、衛星観測と数値モデルによる情報を統合し、大気汚染を
引き起こす化学物質の大気中濃度と排出量を同時に推定する再解析システムを構築した。衛星観測情報を適切に反映す
るために、観測原理に基づく観測演算子を作成しデータ同化に利用した。過去8年間について、対流圏の各種物質の分
布変動を再現する再解析計算を実施した。再解析データの品質を検証し、大気汚染物質の長期的な変動の様子を調査し
た。見積もられた排出量の時空間変動についても詳しく調査し、各種統計情報に基づき作成された従来のエミッション
インベントリの問題点を指摘した。

研究成果の概要（英文）：We have developed an advanced chemical data assimilation system to combine 
observations of chemical compounds from multiple satellites. NO2, O3, CO, and HNO3 measurements from the 
OMI, TES, MOPITT, and MLS satellite instruments are assimilated into the global chemical transport model. 
The data assimilation simultaneously optimizes the chemical species, as well as the emissions of O3 
precursors, while taking their chemical feedbacks into account. Comparisons against independent 
satellite, aircraft, and ozonesonde data show that the data assimilation results in substantial 
improvements for various chemical compounds. The simultaneous adjustment of the emissions and 
concentrations is a powerful approach to correcting the tropospheric ozone budget and profile analyses.

研究分野：大気科学
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１．研究開始当初の背景 
 
 衛星搭載センサによる観測技術とその情
報処理技術は近年著しい発展を遂げており、
大気微量成分濃度分布に関する詳細な観測
情報が蓄積されている。地上観測データに加
えて衛星観測データを用いた研究からは、主
に人為起源物質の排出と関連する大気微量
成分濃度の変動とその大気環境および気候
への影響が指摘されている。大気微量成分の
なかでも、オゾン(O3)、窒素酸化物(NOx)、一
酸化炭素(CO)の濃度・排出量変動に関する情
報は、大気化学・気候システムの理解に重要
であるのみならず、大気汚染に関する警報の
発令や紫外線予報にも利用されており、科学
的・社会的に役立っている。しかしながら、
測定原理およびリトリーバル手法の違いに
起因して、複数のデータセットを統合するこ
とは容易ではない。 
 一方、大気汚染を引き起こすプロセスの解
明とその実況監視のために、化学輸送モデル
(CTM)が開発されているが、大気微量成分濃
度の再現性には依然として問題を多く抱え
る。特に、各種大気汚染物質の排出量分布と
その季節・年々変動には大きな不確定性が存
在しており、CTM による再現性を著しく低下
させていることが指摘されていた。このよう
な状況のなか、時空間に不均一・不均質な観
測データから均一で整合性を持つ解析場を
得るために、データ同化技術を用いてモデル
と観測による情報を統合し大気微量成分の
濃度と排出量の長期間にわたる県道を推定
する高度な再解析システムの開発が望まれ
ていた。  
 
２．研究の目的 
 
 上記のような現状認識のもと、本研究課題
では、先駆的なデータ手法のひとつであるア
ンサンブルカルマンフィルタ（EnKF）を採用
した大気微量成分に関する高度なデータ同
化システムを開発し、長期再解析計算を実現
する。具体的には次の事項を明らかにするこ
とを目的とした。  
 
(1) EnKF を CTM に適用し、大気汚染と関連す
る化学物質について、大気中濃度のみならず
地表面および大気中における排出・生成量を
同時に推定する高度なデータ同化システム
を構築する。同化に利用する観測について、
リトリーバル原理にもとづく観測演算子を
作成し、観測情報を適切に統合した長期解析
を可能とする。  
 
(2) 過去 5年間程度の再解析計算を実施する。
複数の衛星観測情報を統合した、大気環境に
関する高品質な全球解析データセットを作
成する。作成したデータセットを用いた解析
から、人間活動や生物燃焼に起因する化学物
質の濃度・排出量の季節・経年変動要因を明

らかにする。  
 
３．研究の方法 
 
(1) これまでに構築してきた大気微量成分
のデータ同化システム(Miyazaki et al., 
2012a)を改良し、O3, NOx, CO, HNO3などの大
気汚染と関連する複数の化学物質の大気中
濃度と排出量を同時に推定する再解析シス
テムを構築する。予報モデルには詳細な輸 
送・化学過程を含む CTM である CHASER (Sudo 
et al., 2002)を利用する。データ同化の解
析変数には、各 CTM で予報する化学物質の濃
度に加えて NOx, COの地表面排出量と大気中
における雷 NOx 生成量を含む。これら変数の
最適値の推定には、アンサンブルモデルシミ
ュレーションにより取得される背景誤差共
分散情報を用いる。  
 
(2) データ同化およびその検証に利用する
衛星観測データを整備し、鉛直感度、観測誤
差、品質に関する情報を解析する。衛星観測
情報が多く利用可能な過去5年間を対象とし、
OMI, SCIAMACHY GOME-2 による NO2 データ
(KNMI が作成)、TES による O3, CO データ
(NASA)、MLS による O3, HNO3 データ(NASA)、
MOPITT による CO データ(NASA)などを扱う。 
 
(3) 構築した再解析システムおよび整備し
た衛星観測データを用いて、対流圏における
大気微量成分の過去5年間の再解析計算を実
施する。長期間におよぶ膨大な本計算には海
洋研究開発機構に設置されている大型計算
機を利用する。計算結果はデータ同化に利用
していない各種観測データと比較し、再解析
データの品質を検証する。地球上の各領域、
対流圏各高度における再現性を検証すると
ともに、データ品質の季節・年依存を明らか
にする。  
 
(4) 作成した再解析データを解析し、大気汚
染と関連する化学物質の大気中濃度および
排出量の空間分布および季節・経年変動につ
いて要因を調査する。地表面排出量の推定値
は、既存のボトムアップ計算や先行研究によ
るトップダウン推定値と比較する。それぞれ
の特性と本研究による変更点を明らかにす
る。雷 NOx 生成量の推定値は雷発生頻度や
雲分布に関する観測情報と併せて解析する。
NOx 生成過程と そのオゾンなど化学場への
影響、CTM パラメタリゼーションの問題点を
調査する。  
 
４．研究成果 
 
(1) 最新の EnKF スキームを用いてこれまで
に構築した大気微量成分のデータ同化シス
テムを利用して、大気汚染を引き起こす化学
物質の大気中濃度と排出量を同時に推定す
る再解析システムを構築した。データ同化の



状態変数には予報化学物質の大気中濃度に
加えて NOx および CO の地表排出量と雷によ
る NOx 生成量を含んだ（図１）。いくつかの
感度実験を実施し、対流圏化学システムに特
化した最適化を施した。例えば、背景誤差共
分散での変数間の局所性を考慮し、化学的な
結びつきが弱い化学物質間では相関を考慮
せずにサンプリングエラーの影響を回避す
ること可能とした(Miyazaki et al., 2013, 
2014)。 

図 1: 複数の衛星観測情報を利用した地表面
排出量および雷によるNOx生成量の推定手法
に関する概念図(Miyazaki et al., 2012)。 
 
(2) リトリーバル原理に基づく観測演算子
を作成した。データ同化には、OMI, TES, MLS, 
MOPITT による NO2, O3, HNO3, CO の観測デー
タを利用した。データ同化結果の検証のため
には、SCIAMACHY, GOMES-2, オゾンゾンデ、
航空機観測データを整備し、観測特性と時空
間代表性を考慮した比較検討を可能とした
(Miyazaki et al., 2012)。 
 
(3) 当初計画したよりも長期の過去8年間に
ついて、対流圏微量成分を対象とした再解析
計算を実施した。検証のためには、独立観測
データとして、衛星観測のみならず、NASA お
よび IAGOS が提供する航空機観測、WDCGG に
よる地上観測、WOUDC および SHADOZ によるゾ
ンデ観測を用い、詳細な鉛直プロファイルや
地表における濃度の検証した。O3, NO2, HNO3, 
CO などを対象とした詳細な検証から、作成し
た再解析データ品質の全球分布の季節・経年
変動を明らかにした。さらに、データ同化時
に取得される各種統計情報を調査すること
で、再解析品質の長期安定性を明らかにした
(Miyazaki et al., 2015)。 
 
(4) 作成した長期データセットを詳しく解
析し、データの品質に加えてオゾンや二酸化
窒素の長期的な変動を調査した。 
 
① 推定された排出量の時空間変動を調査す
ることで、各種統計情報に基づき作成された
エミッションインベントリの問題点を指摘
した。従来の排出量推定研究では、単一の化
学物質の観測データのみが利用されており、
推定結果には大きな不確定性が存在するこ

とを指摘した。本研究では、複数化学物質デ
ータ（NO2, O3, HNO3, CO）を同化し、モデル
システムに強い拘束を与えた上でNOx排出量
を推定することで、排出量の全球分布と季節
変動を改善できる可能性を明らかにした
(Miyazaki et al. 2013)。 
  
② 地上における排出量のみならず、雷によ
る NOx 生成量についても、従来のパラメタリ
ゼーションに基づくボトムアップ推定に基
づく時空間分布には大きな不確定性が存在
する可能性を指摘した（図 2）。具体的には、
(1)雷強度は雲頂高度に基づき計算されるが、
従来の海上における係数は過小評されてい
る可能性がある、(2)広く用いられている鉛
直分布に関する仮定では生成量が最大とな
る高度を1km程度高く表現している可能性が
ある、(3)陸上では生成量を上部対流圏で過
小評価する傾向がある、これらを指摘した 
(Miyazaki et al., 2014)。 
 
 
 

 
 
 
 
図 2: 雷による NOx 生成量の季節変化
(Miyazaki et al., 2012)。全球（黒）、北半
球（赤）、熱帯域（青）、南半球（緑）につい
て、パラメタリゼーションに基づく従来のボ
トムアップ推定（点線）とデータ同化による
トップダウン推定結果（実線）を示す。 
 
③ データ同化に用いる化学輸送モデルの性
能が、大気微量成分分布の再現性と排出量の
推定結果に影響を及ぼす可能性が考えられ
る。モデルの設定を変更した実験を行い、化
学反応係数、地表排出量の日変化、雷による
窒素酸化物生成のパラメタリゼーションに
変更を加えることで、再解析における濃度場
には若干の違いが生じることを明らかにし
た (Miyazaki et al., 2015)。 
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