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研究成果の概要（和文）： 本研究では、全球化学輸送モデルとタグ・トレーサー手法を用い、

各種汚染域からの汚染物質の寄与とその過去 30 年間の変動を検討した。本モデル計算では、

地表におけるオゾンや黒色炭素（BC）などのエアロゾルの長期変動傾向は、主に人間活動によ

るエミッション増加の結果であると示唆されたが、オゾンについては、熱帯域や南半球におい

て、温暖化による長期的な気候変動の影響も顕著であった。本研究では、タグ・トレーサー手

法を応用し、このような温暖化や ENSO などによる短期気候変動によるオゾン場の変動を輸送

と化学のそれぞれの過程に分離した。この結果、ENSO によるオゾン変動は、輸送パターンの

変動が主因であり、温暖化等の長期的な気候変動については、化学過程の変動が主に影響して

いることが示された。BC についても、極域への輸送量増加について、南米・アフリカや欧州・

北米からの長距離輸送量の変化について定量化した。また、領域大気質モデル（WRF-chem）

を用いたアジア域大気質とアジア外からの汚染物質流入量変動の影響の過去再現計算も実施し、

全球モデルによる計算結果との整合性などを検証した。 

 
研究成果の概要（英文）： This study investigates long-range transport of air pollutants 

from major source regions and its changes during the past three decades, using a chemistry 

transport model with tagged tracers. Our model simulation suggests that long-term 

increases in ozone and aerosols including black carbon (BC) are largely attributed to the 

changes in anthropogenic emissions. Our study also reveals significant roles of long-term 

climate change as associated with the global warming in ozone changes in the tropics and 

southern hemisphere. In this study, changes in ozone distribution associated with climate 

change including ENSO are further analyzed by isolating impacts of transport and 

chemistry processes with a tagged tracer approach. Our results show that ozone changes 

associated with ENSO are mainly due to change in transport, while long-term ozone 

changes as with the recent warming are largely influenced by chemical processes. For BC 

in polar regions, we quantify individual contributions of increased long-range transport 

from South America, Africa, Europe, and North America. To validate the global model 

results, this study also investigates air quality in Asia and inflow of air pollutants to Asia 

using a regional air quality model (WRF-chem). 
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１．研究開始当初の背景 

 本研究は、大気環境や気候に重要な影響を
及ぼす大気汚染物質（気体・エアロゾル成分）
の領域～全球規模の輸送過程に着目し、その
変動要因を定量的に解明するものである。大
気中の光化学オキシダント（オゾンなど）、
粒子状物質（エアロゾル、PM）、および酸性
物質は人体・植生・農作物に有害であり、大
気汚染の主原因となっている。このような大
気環境・大気質（Air Quality）の問題にお
いては、都市内の汚染だけでなく、他の汚染
領域からの長距離輸送の影響も重要である。
わが国については、冬季から春季にかけて、
近年急速に経済発展する中国域からの光化
学オキシダントの輸送や黄砂の飛来が明ら
かにされており(Uno et al., 2004; Yamaji et 
al., 2006)、領域規模の越境汚染として問題
化している。しかしながら、このような汚染
物質の輸送は領域規模に留まらず、半球規模
あるいは全球規模で大気質に影響を及ぼし
ていることが研究代表者らによる研究など
から判明している(Akimoto, 2003; Sudo and 
Akimoto, 2007)。とくに冬季・春季には、オ
ゾン・エアロゾルや前駆気体成分の大気中寿
命が長く、大陸間～半球規模の影響が無視で
きない。一方、このような長距離輸送を介し
た汚染物質の半球～全球規模の広がりは大
気質のみならず、気候影響という観点からも
大変重要である。上述の光化学オキシダント
の主成分であるオゾンは強力な温室効果気
体であり、エアロゾル成分も太陽・地球放射
の吸収・散乱、雲・降水過程への影響を介し
て気候を大きく左右する可能性がある(IPCC, 
2007)。したがって、大気質および気候の変
動を理解・予測するためには、各汚染領域か
らの長距離輸送過程の定量的理解が不可欠
である。 
 
２．研究の目的 

本研究では、大気化学・エアロゾル・輸送
過程と気候の同時シミュレーションが可能
な化学・気候モデルにより、大気汚染物質分
布の過去から現在までについての再現計算
を行い、この間の汚染物質長距離輸送の変動
に対して、（1）汚染ソースの強度変化、（2）
気象場（循環場、水蒸気場など）の短期・長
期変動による輸送場・経路の変化、および（3）
大気化学場の変化、の各要因がそれぞれどの
ように影響していたかを定量的に評価し、長
距離輸送過程の複合的な変動メカニズムを
明らかにする。 

 
３．研究の方法 
本研究は、化学・気候モデル CHASER（Sudo et 

al., 2007）および、領域化学輸送（大気質）
モデル WRF-Chem を用いた数値実験を軸とし
て、大気汚染輸送過程の変動メカニズムを系
統 的 に 解 明 す る 。 化 学 気 候 モ デ ル
CHASER(Sudo et al., 2002)の基本コンポー
ネントはオゾンや CO、NOxなどの気体成分中
心であるが、研究代表者らのこれまでの研究
に よ り 、 エ ア ロ ゾ ル 気 候 モ デ ル
SPRINTARS(Takemura et al., 2006)と結合し、
エアロゾル計算も同時に行なうことができ
る。過去のエミッション変動については、基
本的に EDGAR インヴェントリ（Olivier and 
Berdowski, 2001）を用いて入力データを作
成 し 、 他 の イ ン ヴ ェ ン ト リ （ RETRO, 
http://retro.enes.org 等）も併用し、全球
的なエミッション変動を評価・検討した。 
 

(1) まず、オゾン、CO、窒素酸化物（NOy）、
硫黄酸化物（SOx）、黒色炭素エアロゾル 
などの主要大気汚染物質に着目し、これらの
全球分布および各領域からの輸送の変動（２
０世紀～現在）を(1)のタグ・トレーサー手
法を併用した再現計算によりそれぞれ定量
化する。特にヨーロッパ、北米、およびアジ
アなどの主要な領域を跨ぐ長距離輸送の経
年変動に関しては、各種観測データも交えた
詳細な評価を行なう。 
 
(2) 次に、このような変動に対して、各汚染
領域の工業化等に伴うエミッション増加な
どのソース強度の変動がどのような役割を
していたかを定量化する。さらに、この間の
気候変動（年々変動および温暖化）が汚染物
質の輸送経路や輸送過程中の化学反応にど
のように影響していたかについても定量化
を行ない、汚染物質長距離輸送の変動メカニ
ズムについての総合的な理解を得る。 
 
４．研究成果 
(1) 各種汚染物質の過去数十年の時系列変
化：エミッション変動と温暖化の影響 
 まず、化学・気候モデル CHASER を用いて
過去の大気汚染物質の再現計算を実施し、そ
の評価・検証を行った。ここでは、1970-2005
年を対象とした長期計算を対象とし、この間
の気候変動（温暖化）の影響を分離検討する
ため、気象場を 1970年代に固定した実験と、
年々の気象場変動を考慮する実験を実施し

http://retro.enes.org/


た。図 1は、地表オゾンの計算結果について、
各地点の観測データ（WDCGG）との比較を行
った例である。観測にみられるオゾンの季節
変動や経年傾向（主に増加トレンド）がモデ
ルにより定量的にもよく再現されている。ま
た太平洋中部（Mauna Loa; ハワイ）では、
1997～1998年にかけて、El Nino 現象に伴う
オゾン濃度増大が観測されているが、これも
モデルでよく捉えられていることが分かる。
オゾン濃度の長期トレンド（ppbv yr-1）につ
いては、温暖化を考慮した実験と、しない実
験でそれほど顕著な違いは見られない。した
がって、地表付近のオゾン濃度の長期変化傾
向は主に、前駆汚染物質のエミッション増加
の結果であると解釈されるのが妥当である。
しかしながら、低緯度地域や南半球では、温
暖化により 10%程度の影響がみられる場合も
あり、地域性に注意する必要がある。図 2は、
全球、北半球、南半球の地表オゾン濃度場に

ついて、モデル計算による時系列変化を示し
たものである。1980年以降については、成層
圏オゾン減少、温暖化ともに、南半球での影
響が顕著である。北半球については、半球平
均では顕著な温暖化影響はみられないが、実
際には、海洋上で水蒸気増加によるオゾン減
少、大陸上で気温上昇による光化学活発化に
よるオゾン増加などが計算されている。その
他、黒色炭素（BC）などのエアロゾル種につ
いても同様な実験・評価を行ったが、エアロ
ゾル種は概して、オゾンよりも大気中寿命が
短く、複雑な化学過程を介さないため、長期
トレンドに対する温暖化による影響は数%未
満と限定的なものであった。 
 本研究では、温暖化影響が無視できないオ
ゾンに着目し、気候変動がどのように対流圏
内のオゾン濃度場に影響しているか、そのメ
カニズムを詳しく検討した。ここでは、タ
グ・トレーサー実験を応用し、オゾン場に対
する温暖化影響を、オゾン自体の輸送パター
ンの変動と、温度変化や水蒸気変動に伴う光
化学変動の二種類の寄与に分離した。この結
果、特に重要な短期気候変動である ENSO に
ついては、輸送パターンの変動が主要な要因
となっていることが分かった（図 3）。しかし
ながら、長期的な温暖化傾向に対する影響と
しては、特に下層のオゾン場に対しては、光
化学が重要な役割を演じていることが計算
により示された。 
 
(2) 各ソース領域からの輸送の寄与の変動 
 つぎに、CHASER によるタグ・トレーサー計
算を用い、各汚染（ソース）領域からの汚染
物質の輸送量の変動を解析した。図 4 は、
1980-2005 年を対象に、各種汚染域から日本
へのオゾン輸送量の変動について解析した
例である。長期的なオゾン増加傾向について
は、中国からの輸送の増加が特に大きな寄与
を示している。朝鮮半島からの輸送や、日本
国内でのオゾン増加も 0.5 ppbv 程度の寄与
であり、無視できない。自由対流圏における
オゾン生成の寄与には、欧州や北米からの長
距離輸送の効果が大きく反映されているが、
日本における長期的なオゾントレンドにも
影響していることがわかる。中国からの輸送
の増加は、日本に限らず、半球規模のオゾン
濃度の長期トレンド（図 2）にも影響が大き
い。 

 
図 1. 観測（WDCGG）とモデル計算（CHASER）に
よる各地点の地表オゾン濃度（ppbv）の時系列
変化。モデル計算結果については、気候変動を
考慮する実験（CHASER）と、考慮しない実験
（CHASER-noCC）からの結果を示す。 

 
図 2. 全球(Global)、北半球(N.H.)、南半球
(S.H.)における地表オゾン濃度の時系列変化。
全変動を考慮する実験(CHASER)に加え、温暖化
の影響を考慮しない実験（CHASER-noCC）およ
び、成層圏オゾン減少を考慮しない実験
（CHASER-noSO）の結果を示す。 

 
図 3. CHASERモデル内で計算された ENSOの正位
相（El Nino）時の対流園オゾンアノマリ（左）
と、輸送場変動の寄与（中）、および光化学過程
変動の寄与（右）。 



 また、BC についても、同様にタグ・トレー
サー計算を実施した。日本については、中国
域からの輸送の寄与が 70%以上と大きく、日
本国内のエミッションの寄与も 10-20%と顕
著であった。BCについては、雪氷圏への沈着
により、地表面のアルベド（反射率）低下を
引き起こし、温暖化に正の影響を及ぼすと考
えられるため、極域への長距離輸送が特に重
要である。本研究で、各種汚染域から極域へ
の BC の輸送量の長期傾向を見積もったとこ
ろ、南極域への輸送量増加としては、南米・
アフリカの森林火災の影響と、南米の工業化
によるエミッション増加が主因であること
が示され、北極域については、北米・欧州の
エミッション増加が BC 輸送の主要な増加要
因であり、中国でのエミッション増加や、シ
ベリア～ロシアでの森林火災増加も無視で
きない寄与を及ぼしていることが示唆され
た。しかしながら、このような BC の輸送量
とその変動の評価には、BC表面が水溶性物質
に被覆される Aging過程の扱いに大きく左右
されることも示されており（水溶性物質の被
覆により降水除去効率が増大するため）、極
域での観測データを用いたさらなるモデル
検証が必要である。 

今後の課題として、このようなオゾン場の
変動やエアロゾル変動がどのように気候変
動（放射強制力）を引き起こすか、ソース領
域ごとに評価・検討することが重要である。 
 
(3) 領域大気質モデルを併用した汚染物質
の長距離輸送の解析 
 本研究では、全球モデルによる汚染物質の
長距離輸送変動の評価をさらに精緻化する
ため、より高解像度の領域大気質モデルを併
用した実験も実施した。ここでは、WRF-chem
モデルを用い、上述の全球モデル計算と同様
に、過去のエミッション変動を考慮しながら
アジア域の大気質の変動計算を実施した。結
果の一例を図 5 に示す。図 5 は、日本におけ
る地表オゾン濃度の時系列変化をモデル計

算した例であり、アジア域への汚染物質の流
入量を一定にした実験（B00）と、流入量の
年々変動を考慮した実験（BXX）を比較する。
汚染物質の流入量は、上述の CHASER の計算
結果を用いて、アジア域・モデル領域の境界
条件として設定した。まず、流入量の年々変
動を考慮した実験は、観測にみられる長期変
化傾向を定量的にもよく再現していること
がわかる。また、アジア域への汚染物質流入
量は、特に 2000 年以降の日本のオゾン増加
傾向に対して大きな影響を及ぼしているこ
とが示唆される。ここで、アジア域へのオゾ
ン流入量の増加は、基本的に欧州や北米から
の輸送の効果を反映したものであり、上述の
全球モデルによる結果（図 4）とも整合的で
ある。 
 本研究では、このように領域モデルも併用
した実験を実施し、全球モデルの計算結果を
検証した。しかし、領域モデルによる計算結
果は解像度が高く、アジアや日本国内におけ
る大気質とその変動を評価・検討する際に、
非常に有用であるため、本研究成果を整理し、
大気質変動解析としてさらに応用していく
ことが期待される。 
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