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研究成果の概要（和文）： 

本課題で開発したインバージョン法で太陽光散乱光のスペクトルデータ(MAX-DOAS)を解
析し、日本・中国において SO2濃度は自由対流圏では概ね 1 ppbv以下、都市域の境界層内
の年平均濃度は 3 ppbv まで達しうることが示唆された。2011 年 3 月には沖縄において中
国からの越境汚染の影響が示唆された。人工衛星 SO2 データとの複合解析から、衛星デー
タの精度が 0.5-1.0 DUであることを推定し、東アジア域において中国中東部のカラム濃度
が有意に極大(約 2 DU)を示すこと等が分かった。 

 
研究成果の概要（英文）： 
 The MAX-DOAS-measured scattered sunlight spectrum data were analyzed by the 
newly-developed inversion method for SO2. It was suggested that in Japan and China 
the free-tropospheric SO2 concentration was usually lower than 1 ppbv and the 
annual-mean PBL SO2 concentration could reach 3 ppbv at an urban site. In March 2011, 
an influence of trans-boundary SO2 pollution from China on Okinawa was suggested. 
Combined analysis with satellite data suggested that their precision is about 0.5-1.0 
DU. Considering the precision, the maximum column concentration of about 2 DU in East 
Asia was found around the central eastern China. 
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１．研究開始当初の背景 

大気中に放出された SO2 は酸化されて硫酸
エアロゾルを形成し、酸性雨を引き起こす。
また、SO2および硫酸エアロゾルはそれら自身
が人体に対して有害な物質であるばかりか、
直接・間接効果を通じて気候変動をも左右す
る。社会的関心の高い広域大気汚染や地球温
暖化の予測精度を向上させる上で、こういっ

た役割を果たす根本ともいえる SO2 の動態解
明は急務であり、新しい SO2 の観測手法の開
発が切望される。 
 
SO2の実態については、これまで主に、地表

付近で行われた現場観測や短期に行われた
航空機観測に基づいており、鉛直分布や長期
変動についての知見は乏しく、また、水平分
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布についても地域的な偏りが生じてしまっ
ている。近年、人工衛星から測定された紫外
域スペクトルから SO2 の対流圏カラム濃度を
導出する試みが加速しており、ようやく気球
観測との比較検証がなされはじめたところ
である。衛星からの SO2 観測の定性的な検証
は、比較的観測しやすい自由対流圏 SO2 の増
大イベントについて、火山噴火との対応が調
べられている。 
 
他方、Aura衛星に搭載された OMIセンサの

SO2 カラム濃度データを東アジアについて解
析してみると、中国で明らかな増大が見える
など、産業活動が原因と推測される境界層中
の濃度分布が得られる。しかしながら、衛星
データはカラム濃度という特殊な物理量で
あるために、比較検証が十分に実施されてい
ないのが現状である。今は、そういった境界
層 SO2 も含め、衛星データを広く検証すると
ともに、それに基づいて SO2 の分布を定量的
に明らかにするなどの高度な研究が可能と
なる新しい段階に入りつつある。 
 
２．研究の目的 
2007 年以降、日本及び中国において、

MAX-DOAS 法（多角度－差分吸収法を用いて地
上から紫外可視域の太陽散乱スペクトルを
測定するとともに、独自のインバージョン法
を開発して、主に二酸化窒素やエアロゾル消
散係数の高度分布を導出している。この経験
を活かして MAX-DOAS による測定技術を発展
させる形で、本課題では、新たなインバージ
ョン法を開発し、これまで測定したスペクト
ルデータを再解析することで、SO2の高度分布
を多地点で明らかにするとともに、同時に得
られるカラム濃度データを用いて衛星デー
タを検証し、緯度経度分布も定量的に明らか
にし、この分野のブレークスルーを狙う。 
 
３．研究の方法 
MAX-DOAS は、従来の受動型 DOAS装置(天頂

の太陽散乱光を測定する紫外可視分光計)に

複数の低仰角測定機能を加えた観測手法(図
1)で、対流圏中の微量ガスとエアロゾルの高
度分布を高度 2 km以下では約 1 kmの分解能
で測定できる。散乱光光路長の仰角依存性を
利用して、複数仰角での測定と放射モデルを
組み合わせて、NO2等のガスやエアロゾルの高
度分布が得られるという仕組みである。 
 
 私はこれまで、日本および中国の複数地点
で MAX-DOAS 法を用いて地上から分光観測を
実施し、膨大なスペクトルデータを取得して
いる。平成 22年度では、このデータを再利
用する形で SO2の高度分布を導出する新たな
インバージョン法を開発した。具体的には、
SO2の吸収波長帯域での差分吸収解析(DOAS)
解析を実施した。また、その波長範囲におい
て放射伝達モデルによるエアマスファクタ
ーの計算を実施し、それをロジャース最適法
と組み合わせて、SO2のインバージョンアルゴ
リズムを作成した。平成 23 年度には、作成
されたインバージョンアルゴリズムを日
本・中国で取得されたスペクトルに適用し、
SO2の高度分布・カラム濃度を導出した。SO2

の衛星データも収集・解析し、MAX-DOASデー
タを利用して定量的な検証比較を行った。そ
の結果に基づき、３次元分布についての知見
を得るために、MAX-DOASと衛星データを組み
合わせた解析を行った。 
 

 
４．研究成果 
本研究では、平成 22 年度に SO2濃度が比較

的高いと考えられる中国で得られたスペク
トルを基に非線形最小二乗法によるスペク
トルフィッテングを実施し、SO2の吸収帯をカ
バーする最適な解析波長範囲として 310-320 
nm を選定、各仰角について SO2の差分スラン
トカラムを高精度で導出した。図 2はフィッ

図 1  MAX-DOAS装置の測定ジオメトリ（左）。天頂(仰

角 90 度)から測器に入射する散乱光スペクトルと低

仰角のスペクトルの比を取り、成層圏の寄与を相殺

し高感度で対流圏の高度分布を測定できると考えら

れている。 

 

 
図 2  DOASフィッティング結果の一例。SO2の差分光学

的厚さ(吸収断面積×差分スラントカラム濃度)のフィ

ッティング結果(赤)とそれに残差を加えた値(黒)が示

されている。(上)仰角 4度、(下)仰角 30度の結果。 



 

 

ティング結果の一例である。期待されるよう
に、低仰角において差分スラントカラム濃度
が高く、それに伴って SO2 の吸収度が大きく
なっていることが確認できた。 
 
次に、放射伝達モデルを使って、SO2のイン

バージョンに最適なエアマスファクターの
ルックアップテーブルを作成した。また、差
分スラントカラム（仰角の関数）及びエアマ
スファクタールックアップテーブルを入力
として、ロジャース最適法を用いて、SO2高度
分布と鉛直カラムを導出するアルゴリズム
を作成した。上海郊外(Rudong)において、
2010 年 5-6 月の平均値として、高度 0-1 km
層の SO2 濃度は 9 ppbv、鉛直カラムは
3.6×1016 molecules cm-2であったことが分か
った。期間中の変動幅（標準偏差）はそれぞ
れ、8 ppbv, 3.1×1016 molecules cm-2とかな
り大きいことが分かった。 
 
平成 23年度には、平成 22年度に作成した

インバージョンアルゴリズムを日本・中国の
複数地点で得られた MAX-DOAS のスペクトル
データに適用し、SO2の高度分布・カラム濃度
を導出した。沖縄辺戸岬、つくば、横須賀に
ついて、2011年 1年間の中央値の高度分布を
図 3に示す。また、中国の北京郊外(Mangshan)
と上海郊外(Rudong)の値も示す。これら中国
の値は観測が行われた約 1か月間(Mangshan, 
9月; Rudong, 6月)のデータの中央値である。
平均値はこの中央値とほぼ同じが、それより
も高くなる傾向があった。 
 

MAX-DOAS データから、SO2濃度は自由対流
圏では概ね 1 ppbv 以下であり、都市域の境
界層内の濃度は年平均値で 3 ppbv まで達し
うることが分かった。 

 
図 4 には、沖縄辺戸岬における MAX-DOAS

のリトリーバル結果を示す。2011 年における
SO2 カラム濃度と高度 0-1km の混合比の時系
列が示されている。3 月には沖縄の境界層中
の SO2 濃度が特異的に増大していることが明
瞭に確認できる。この時期は西風が卓越して
いたことから、中国からの越境汚染の影響が
示唆される。 
 
MAX-DOASの各観測サイトにおける SO2カラ

ム濃度の月毎の中央値を図 5 に示す。同じ季
節・時刻のデータを比べると、中国の SO2 濃
度が日本に比べて有意に高いことが確認さ
れる。 

 
3 月を除いて、辺戸の SO2濃度は横須賀およ

びつくばに比べて有意に低かった。他方、3
月は越境汚染の影響で 0.3-0.4 DU まで増大
したことが定量的に分かった。このことは
GOME-2 による衛星観測が行われた 9:30 の
MAX-DOAS データからも確認された(図 6)。し
かしながら、GOME-2 からはそのような系統的
な増大は見られなかった(図 6)。このことは、
GOME-2 データの精度が 0.4 DU よりも悪いこ

 

 
図 3  (左) 沖縄辺戸岬、つくば、横須賀における 2011

年 1年間の SO2混合比の中央値の高度プロファイル。

(右) Mangshan と Rudong における観測期間中の中央

値の高度プロファイル。 

 
図 4  沖縄辺戸岬における MAX-DOAS のリトリーバル

結果。(上) SO2 の鉛直カラム濃度と(下)高度 0-1 km

の混合比が示されている。赤丸は月毎の中央値を示

す。 

 
図 5  MAX-DOAS の各観測サイトにおける SO2カラム濃

度の月毎の中央値。 



 

 

とを示唆する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
しかしながら、MAX-DOASデータから見られ

るような中国と日本のコントラストは
GOME-2からも確認された(図 6)。この区別が
できる程度の精度(およそ 0.5-1.0 DU)はある
と示唆される。 
 
以上の結果を踏まえて GOME-2 衛星データ

を解析した。図 7には 2011 年の 1, 4, 7, 10
月における GOME-2 SO2カラム濃度データの月
平均マップが示されている。この図から、東
アジア域において中国中東部の SO2 カラム濃
度が極大(約 2 DU)となっていることがどの季
節でも観測された。MAX-DOAS との比較で示唆
された GOME-2 の精度に比べて大きな変化で
あり、有意であると考えられる。このように
本研究では MAX-DOAS・衛星データを組み合わ
せた新しい手法によって東アジア域におけ
る SO2 の３次元分布についての新しい知見を
得ることができた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

 

 

 
図 7  2011 年の 1, 4, 7, 10 月における GOME-2 SO2

カラム濃度データの月平均マップ。 

 
図 6  (上)GOME-2が観測を行う地方時 9:30における

MAX-DOAS SO2 カラム濃度の月毎の中央値。(下) 

GOME-2の SO2カラムデータの月毎の中央値。 
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