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第 1 章 序論 

1.1  本研究の背景 

1.1.1  日本の大気汚染問題の変遷 

 

日本における大気汚染の歴史は、欧米の近代化を目標に殖産興業政策が推進された明治

時代 (1868～1912 年) の初期にまで遡る。当時、紡績業や銅精錬業、製鉄業の規模が次第に

拡大し、明治年間から大正年間 (1912～1926 年) にかけて、国内各地で著しい大気汚染が発

生した。大阪、東京等の大都市では、紡績業等の近代産業の立地、鍛治業等各種の町工場

の集中した立地、その後の火力発電所の立地が、都市周辺に著しい大気汚染を発生させた。

同時に大都市だけでなく地方における大気汚染も大きな問題となった。特に、栃木県の足

尾銅山、愛媛県の別子銅山、茨城県の日立鉱山といった銅精錬所周辺地域においては、精

錬に伴う硫黄酸化物の排出が周辺の農林水産業に深刻な被害を発生させた (「日本の大気汚

染の歴史」, 大気環境学会史料整理研究委員会編, 2000)。 

第二次世界大戦後、経済復興を図るため日本政府主導により、当時の基幹産業である鉄

鋼、石炭に資材・資金を重点的に投入され、早期に工業の復興を果たした。一方で、石炭

を主要エネルギーとした工業復興は、各地で降下ばいじんや硫黄酸化物を主とする大気汚

染問題を引き起こした。高度経済成長期 (1955～1973 年) に突入すると、産業の重化学工業

化が進み、エネルギー源の主役も石炭から石油に切り替わった。このため、大気汚染も硫

黄酸化物 (SOx) を中心とした汚染に形態を変化させつつ、広域化、深刻化した(「日本の大

気汚染の歴史」, 大気環境学会史料整理研究委員会編, 2000)。この高度経済成長期には、大

気汚染だけでなく水質汚濁による被害も深刻化し、四大公害病と言われるメチル水銀によ

る水俣病及び第二水俣病 (新潟水俣病)、カドミウムによるイタイイタイ病、SOxによる「四

日市ぜんそく」の公害問題が表面化し、国や地方自治体の公害対策が推進される契機とな

った。 

1967 年には公害対策基本法が制定され、「国民の健康で文化的な生活を確保するうえにお

いて公害の防止がきわめて重要であることにかんがみ、事業者、国及び地方公共団体の公

害の防止に関する責務を明らかにし、並びに公害の防止に関する施策の基本となる事項を

定めることにより、公害対策の総合的推進を図り、もつて国民の健康を保護するとともに、

生活環境を保全することを目的とする」 (同法 1 条) に基づき、公害行政の体系化が図られ

た。1969 年には同法の改正および公害防止の行政上の目標として、硫黄酸化物に係る環境

基準 (「1時間値の年間平均値が 0.05 ppmを超えないこと」等) が国内で初めて設けられた。

さらに、公害対策基本法に基づき、大気汚染対策を総合的かつ協力に推進するため、「大気

汚染防止法」（1968 年制定）が 1970 年に大幅に改正され、環境基準を達成するために定め

られた各種排出規制及びばいじんや SOx 除去技術といった公害防止技術の進化とも相まっ
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て、日本の大気環境は著しく改善した (Fig. 1.1a、環境省, 2018a を元に作図)。 

大気汚染問題は、エネルギー供給量 (需給構造) と密接に関連している。Fig. 1.2 に日本

の高度経済成長期以降のエネルギー資源別一次エネルギー供給量の推移 (資源エネルギー

庁, 2018a) 及び大気汚染問題等の変遷を示す。エネルギー供給量は高度経済成長期に高い伸

びを記録し、1955 年 (2,696 PJ) から 1975 年 (14,378 PJ) の間で 5 倍以上増加している。そ

の後、2005 年までの間に石油危機による省エネルギー化対策等によりエネルギー供給量の

伸びは鈍化したものの、2005 年の 22,095 PJ (原油換算 59,153 万 kl) をピークに 2016 年現在

も 19,836 PJ (原油換算 51,227 万 kl) と依然として高い水準を保っている。 

一次エネルギーの資源別構成比をみると、1960 年以前は石炭、水力で全エネルギーの 60%

以上を供給していたが、高度経済成長期以降、産業の重化学工業化が進み、、エネルギー源

の主役も石炭から石油に変化し、1975 年には石油依存率が 72%に達した。しかし、石油危

機を契機にエネルギーの安定供給の観点から、政府によるエネルギー源の多様化が推進さ

れ、2005 年の石油依存率は 47%、2016 年現在では 40%にまで減少している。 

大気環境に係る環境基準 (Table. 1.1) は他の大気汚染物質 (一酸化炭素 (CO)、浮遊粒子

状物質 (SPM, Suspended Particle Matter)、二酸化窒素 (NO2)等) にも設けられている。これ

までの大気汚染対策、エネルギー源の多様化等によって日本の大気環境は大幅に改善した。

2016 年度時点で、二酸化硫黄 (SO2)、NO2、SPM、CO (1983 年以降、全地点で環境基準を

達成) についてはほぼ全ての地点で環境基準を達成 (Fig. 1.3、環境省, 2018c を元に作図) し、

これらの大気中濃度も長期的には減少傾向にある (Fig.1.1)。しかし、光化学オキシダント 

(Ox) の環境基準は 0%付近を推移 (Fig. 1.3d) し、大気中濃度も長期的には増加傾向 (Fig. 

1.1d) にあるため、引き続き、原因物質 (窒素酸化物 (NOx) と揮発性有機化合物 (VOC, 

Volatile Organic Compounds)) の排出抑制対策が進められている (環境省, 2018c)。 

微小粒子状物質 (PM2.5) は、近年において、浮遊粒子状物質の中でも粒径 2.5 µm 以下の

微小な粒子状物質の暴露が、一定の健康影響を及ぼしていることを示す科学的知見が蓄積

されてきた (環境省, 2008)。 そのため、PM2.5は、2009 年に国内でも新たに環境基準として

設定 (Table. 1.1) された。2016 年度の PM2.5の環境基準達成率は、一般大気環境測定局 (一

般局) で 88.7%、自動車排ガス測定局 (自排局) で 88.3%であった。2013 年以降、一般局、

自排局ともにPM2.5の年平均濃度は減少傾向 (Fig. 1.4b) にあり、環境基準達成率も上昇 (Fig. 

1.4a) している。しかし、北部九州地域や四国地方の瀬戸内海に面する地域においては、依

然として環境基準達成率（県別）が一般局で 30%から 60%程度の低い地域が存在している 

(環境省, 2018c)。また、「微小粒子状物質の国内における排出抑制策の在り方について 中

間取りまとめ」 (環境省, 2015) では、PM2.5は原因物質と発生源が多岐にわたり、生成機構

も複雑でその解明が不十分であることから、対策に必要な科学的知見の充実が必要であり、

高度化した数値モデル（例えば、化学輸送モデル）等を用いて、PM2.5 の削減効果をできる

限り定量的に評価・検証しつつ、総合的・効果的な排出抑制策を検討することが必要と指  
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Fig. 1.1 Air pollutants concentrations over the years for the general environment stations. The 

concentrations are annual means for SO2, NO2 and SPM , and annual means of daily maximum 

day-time hourly mean values for Ox. Untis are ppm for SO2, NO2, Ox, and CO, ppmC for NMHC, 

and  mg/m3 for SPM. 
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Fig. 1.1 Air pollutants concentrations over the years for the general environment stations.

The concentrations are annual means for SO2, NO2 and SPM , and annual means of daily

maximum day-time hourly mean values for Ox. Untis are ppm for SO2, NO2, Ox, and CO,

ppmC for NMHC, and  mg/m3 for SPM.
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Fig. 1.2 Primary energy supply and its composition in Japan (Agency for Natural Resources and 

Energy in Japan, 2018a) 
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From 2009 the enviromental standards

for PM2.5 was set by MOE in Japan.

Table 1.1 Environmental standard of major air pollutants in Japan. (MOE, 2018b)

Air pollutant Averaging time Level Date of enactment

SO2 1 hour 0.1 ppm May 16th, 1973

24 hour 0.04 ppm

CO 8 hour 20 ppm May 8th, 1973

24 hour 10 ppm

SPM 1 hour 0.20 mg/m
3 May 8th, 1973

24 hour 0.10 mg/m
3

NO2 24 hour within 0.04-0.06 ppm or below July 11th, 1978

Ox 1 hour 0.06 ppm May 8th, 1973

PM2.5 24 hour 35 µg/m
3 September 9th, 2009

Annual 15 µg/m
3
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Fig. 1.3 Rate of Environmental Standard Achievement of Major Air Pollutants (F.Y.2007 to 2016) 

 

Fig. 1.4 (a) Rate of Environmental Standard Achievement and (b) annual average concentration of 

PM2.5 
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摘されている。しかし、シミュレーションモデルによる PM2.5の解析は発展途上の研究課題

であり、現時点では、東アジアスケールの越境大気汚染を定性的に予測・再現する精度は

あるものの、都市スケールの精度や定量性については十分とはいえない (例えば、Aikawa et 

al., 2010; Shimadera et al., 2016)。このような背景から、化学輸送モデル等のさらなる精度向

上は重要な課題となっている。 

 

 

1.1.2  PM2.5等の粒子状物質の特性 

 

PM2.5、SPM といった粒子状物質 (PM, Particle Matter) は、他の大気汚染物質 (SO2、NO2、

CO 等) とは異なり、単独の化学物質ではない。無機成分 (硫酸アンモニウム: (NH4)2SO4、

硝酸アンモニウム: NH4NO3、塩化アンモニウム: NH4Cl 等)、炭素成分 (有機炭素: OC、元素

状炭素: EC)、炭酸塩炭素等、金属成分、土壌成分等に分類され、物理的、化学的な性質、

発生源が異なる物質の混合体として存在している。そのため、大気中の粒子状物質の幾何

学的粒径は、分布範囲が広く、おおよそ 0.001～100 µm の範囲内に存在する。 

Fig. 1.5 に示すように、粒径分布にはモードと呼ばれる 3 つのピークが存在し、一般に、

破砕過程において生成され、粗大粒子領域である 5～30 µm にピークを持つ粗大粒子モード 

(Coarse mode)、凝縮や凝固によって形成され、0.15～0.5 µm にピークを持つ蓄積モード 

(Accumulation mode)、また、主に燃焼過程から出る粒子で、微小粒子領域である 0.015～0.04 

µm にピークを持つ核形成モード (Aitken nuclei mode) がある。質量 (体積) 濃度分布におい

て、二つの峰のうち、粒径の大きい方が粗大粒子 (Coarse particles)、小さい方が微小粒子 

(Fine particles) に相当する (U.S.EPA, 2004)。日本では、粒径 2.5 µm以下の粒子状物質を PM2.5 

(測定においては粒径 2.5 µm 以上の粒子を 50%カットして捕集)、粒径 10 µm 以下の粒子状

物質を SPM (測定においては粒径 10 µm 以上の粒子を 100 %カットして捕集) として、それ

ぞれ環境基準を設定している (環境省, 2018b)。ちなみに、米国で環境基準が設定されてい

る PM10は、粒径 10 µm 以上の粒子を 50%カットして捕集された粒子状物質をいい、SPM と

PM10では粒径が異なる (粒径分布では、PM2.5 < SPM < PM10) ことに留意する必要がある。 

また、PM2.5 を構成する粒子状物質は生成過程の違いから、大気中に直接粒子として放出

される一次粒子 (EC 等) と大気中の前駆気体が化学反応を起こし粒子化することで生成さ

れる二次粒子 (SO4
2−: 硫酸塩、NO3

−: 硝酸塩、NH4
+: アンモニウム塩、OA: 有機エアロゾ

ル等) に分類される。 

一次粒子は、堆積物等の破砕や研磨等の細粒化や物の燃焼に伴って排出される。堆積物

の破砕や研磨等による発生は粒径約 6 µmを中心とした粗大粒子領域に分布している。一方、

物の燃焼に伴って排出される場合は、粒径が約 2 µm 以下の微小粒子領域に分布している。 

二次粒子は、固定発生源、移動発生源等における燃焼に伴って発生する SOx、NOx、塩化 
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Fig. 1.5 Idealized size distribution of particulate matter (U.S. EPA, 2004) 

 

 

水素 (HCl)、VOC 等のガス状物質が、主として大気中での化学反応により蒸気圧の低い物

質 (SO4
2−、NO3

−、NH4
+、OA) に変化して粒子化したものである。 

二次粒子の前駆物質としては、SOx、NOx、Cl 化合物、アンモニア (NH3)、VOC が挙げら

れる。VOC は、OH ラジカル、Ox等と化学反応を起こし、揮発性の低い含酸素有機化合物

を生成し、それらが自ら凝縮して新しい粒子が生成されたり、または大気中の既存粒子上

に凝縮したりして、既存粒子が成長していく。また、VOC そのもの、または上記の反応生

成物質が既存の微小粒子に吸着または吸収され、粒子の表面上や粒子内部で化学反応を起

こし、さらに揮発性の低い有機化合物 (SVOC, Semi-Volatile Organic Compounds) を生成する

ことにより粒子を形成したり、既存粒子を変質させたりする (Fig. 1.6, Meng et al. (1997) を

元に作図)。 

発生源は人為起源と自然起源に大別され、人為起源には、固定発生源 (工場・事業場等) と

移動発生源 (自動車、船舶、航空機等) がある (Table 1.2)。固定発生源としては、ボイラー、

焼却炉等のばい煙を発生する施設や、コークス炉、鉱物の堆積場等の粉じんを発生する施
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設等が挙げられる。また、移動発生源としては、自動車、船舶、航空機等が挙げられる。

自然発生源としては、土壌粒子、海塩粒子、火山噴煙等がある。四方を海に囲まれ、海岸

線に沿って都市が発達している日本では、季節特有の風系により飛散する海塩の粗大粒子

の影響 (Kajino et al., 2013) に留意する必要がある。さらに、春季に観測される黄砂は中国

内陸の乾燥域で発生した後、中国の大都市域や工場地帯の上空、東シナ海を通過する過程

で、黄砂粒子の表面に硝酸ガスが取り込まれ、粗大粒子中 NO3
−濃度が増加することが報告

されている (鵜野ら, 2016)。また、黄砂に取り込まれた NO3
−濃度の増加は、PM2.5中の NO3

−

の高濃度化にも影響があると報告されている。 

このように PM2.5は、多くの物質による複雑で非線形な化学反応を通じて生成される。ま

た、その濃度や存在割合は地域特性 (例えば、都市部、郊外、後背地といった土地利用の違

い、交通量や地域の産業構造など)、季節等により大きく変化する。そのため、効果的な PM2.5

の低減対策を立案するためには、PM2.5 に対する各種発生源の寄与割合を把握する必要があ

る。 

 

 

 

Fig. 1.6 Formation of secondary PM2.5. Figure is based on Meng et al. (1997). 
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Table 1.2 Sources of particle matter

Natural Anthropogenic

Primary windblown dust mineral dust from mining and extraction industries

sea salt spray windblown agricultural soil

pollen, spores road dust

wildfire (EC, OC) tire and brake wear

dust from construction sites

fossile fuel combustion

(industrial, residential, autos) (EC, OC)

residential wood combustion (EC, OC)

Secondary
OC from biogenic VOCs OC from anthropogenic sources from VOCs

(autos, industrial processes, solvents)

nitrates from natural

(land soil, lightning)

sulfates and nitrates from anthropogenic sources

of SOx and NOx (autos, power plants etc)

sulfate from natural

(volcanic SO2)
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1.1.3  PM2.5による健康影響と注意喚起のための暫定的な指針 

 

PM2.5は前述のとおり、大気中に浮遊している 2.5μm 以下の小さな粒子で非常に小さいた

め（髪の毛の太さの 1/30 程度、Fig. 1.7）、肺の奥深くまで入りやすく、呼吸器系への影響に

加え、循環器系への影響が懸念されている (環境省, 2018d; Talat et al., 2007; Schwartz et al., 

2002; Dockery et al., 1993)。 

 

Fig. 1.7 Size comparisons for PM particles (PM2.5 and PM10) (U.S.EPA., 2018) 

 

2013年1月に中国の北京市を中心に発生したPM2.5等による大規模な大気汚染が断続的に

発生した事案は、西日本でも広域的に環境基準を超える濃度が一時的に観測されたことも

あり、PM2.5による大気汚染及び健康影響についての国民の関心が急速に高まった (環境省, 

2013)。これを受けて「微小粒子状物質 (PM2.5) に関する専門家会合」 (以下、「専門家会合」

という。) が設置され、PM2.5の濃度が急激に上昇した場合 (短期暴露に対する健康影響) に

おける注意喚起の指針化等について検討がおこなわれた。専門家会合による報告の概要 (環

境省, 2013) を下記に示す。 

 

(1) PM2.5への短期曝露による健康影響に関する知見 

国内外の研究において、PM2.5 の短期曝露による健康影響に関する知見は限られており、

PM2.5 への曝露濃度と健康影響の間に一貫した関係は見出されていない。しかし、高感受性

者の集団においては、一般集団より低い PM2.5濃度の曝露によっても健康影響が生じる可能

性は否定できず、PM2.5への曝露に対する感受性にも大きな幅が存在すると考えられる。 

例えば、呼吸器系疾患や循環器系疾患による入院・受診等と PM2.5濃度の日平均値との間

に有意な関係が示された複数の疫学研究結果では、高感受性者（呼吸器系や循環器系疾患

のある者、小児、高齢者等）を含む集団について、日平均値の 98 パーセンタイル値が 69 μg/m3
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以下において何らかの健康影響が確認されている (Neas et al., 1996)。 

他方、健康な成人を対象とした志願者による PM2.5 の急性曝露試験の結果によると、平均

濃度72.2 μg/m3に2時間曝露した場合に血液生化学的指標の変化が認められたという知見が

ある一方で、平均濃度 127 μg/m3への 2 時間曝露により血圧、心拍、血流等に変化がみられ

なかったとする知見、平均濃度 190 μg/m3の 2 時間曝露においても血圧・心拍などに変動は

認められなかったとする知見もある。 

 

(2) 注意喚起のための暫定的な指針 

上記に示した短期曝露に関する知見等、及び米国における大気質指標 (AQI, Air Quality 

Index) においてすべての人に対してある程度の健康への影響を与える可能性がある PM2.5

濃度として 65.5 μg/m3以上が定められていること等を総合的に勘案し、注意喚起のための暫

定的な指針となる値として、日平均値 70 μg/m3を提案する (Table. 1.3)。ただし、日平均値

70 μg/m3を超える PM2.5への曝露によって、すべての人に必ず健康影響が生じるというもの

ではないこと、高感受性者は、日平均値 70 μg/m3 以下の場合であっても短期的な影響がみ

られる可能性があることに留意する必要がある。 

 

(3) 今後の課題 

国内における PM2.5 の健康影響に関する疫学的な知見が不足しているため、長期継続的に

疫学調査等を進める等により、今後も健康影響に関する知見の集積に努める。 

 

Table 1.3 Temporary evacuation procedures guidelines for PM2.5 pollution (in Japanese) 

   

Alert criteria
1)

 of PM2.5

concentration for

activities in early

morning

Alert criteria
1)

 of PM2.5

concentration for

activities in the

afternoon

5:00～7:00 5:00～12:00

hourly mean

concentration

(µg/m
3
)

hourly mean

concentration

(µg/m
3
)

II > 70

Refrain from nonessential and nonurgent outdoor

activities as less as possible. In particular, those who

have hypersensitivity
2)

 to PM2.5 should refrain from

any outdoor activitites as less as possible, given their

physical state.

85 > 80 >

I  ≤ 70

Environmental

standard
 ≤ 35

1) Alert criteria was provied to decide whether a daily mean PM2.5 concentration would be over the criteria of the evacuation level.

2) Child, aged people, and people who have respiratory organs illness or circulatory system disease.

Generally, it's not necessary to refrain from outdoor

activities. those who have hypersensitivity
2)

 to PM2.5

should take care of their physical state not to receive

a harmuful effect on their health from PM2.5.

80 ≤85 ≤

Evaculation

level
Recommneded plan

Criteria of daily

mean PM2.5

concentration

(µg/m
3
)



化学輸送モデルとレセプターモデルによる PM2.5発生源寄与解析 

12 

 

1.1.4  東アジア地域のエネルギー需給状況と大気汚染対策 

 

アジア地域におけるエネルギー資源別一次エネルギー供給量(IEA, 2018) は 1975 年以降、

著しく増加している (Fig. 1.8)。特に、中国、インド等のアジア諸国では経済発展に伴う電

力需要の増加に伴い、石炭火力発電所での石炭消費が近年、増加している (資源エネルギー

庁, 2018b)。2015 年現在、アジア地域の一次エネルギー総供給量の約 60 % (124,484 PJ) を中

国が占め、2009 年以降、世界最大のエネルギー消費大国である。中国のエネルギー消費量

の内訳 (Fig. 1.9、National Bureau of Statistics of China (2018) を元に作図) をみると、石炭

が 62 % (2016 年) を占める。これは、世界の石炭総消費量の約 48 %が中国で消費されてい

ることに相当する (資源エネルギー庁, 2018b)。そのため、石炭及び石油 (中国国内エネル

ギー消費量の 18 %) を燃焼することで放出される SO2や NOx等が大気中で酸化反応を経る

ことで生成される人為起源の粒子状物質に起因した大気汚染が深刻な問題となっている。 

中国におけるエネルギー消費増加等に伴う大気汚染問題に対応するため、2013 年 10 月に

中国の北京市では「北京市大気汚染応急プラン（試行）」を公布し、大気汚染のレベルを示

す 4 段階の警報を設けた。2015 年 3 月には、新たな応急プランを公布し、最近数年の石炭

燃焼の削減、車両制限／ガソリン消費量の抑制、汚染対策・排出削減、粉じんの清掃等を

通じて、大気の質を継続的に改善したとしつつも、目下の汚染物質の排出量は環境のキャ

パシティを依然として超えており、極端に不利な気象条件下においては空気の重度の汚染

が容易にもたらされるとの認識を北京市政府は示している (在中国日本国大使館, 2015)。ま

た、同年 12 月には最も深刻なレベルである赤色警報が初めて発令され、自動車の使用規制

や工場の操業停止等の措置がとられた (毎日新聞, 2015)。 

これらの汚染物質は季節風等により風下側の日本へ長距離輸送されることが知られてお

り (Aikawa et al., 2010)、国内大気への影響やそれがもたらす健康への影響が懸念されている。

2014 年 2 月には国内 12 府県で PM2.5に関する注意喚起が発令され、8 府県の観測点で日平

均値が環境基準値の 2 倍にあたる 70 μg/m3を超過した (環境省, 2014a)。 

PM2.5 濃度が上昇する原因には、国内に起因するものと越境汚染によるものがあり、その

対応には、国内対策と越境汚染対策の双方を実施していく必要がある。「微小粒子状物質の

国内における排出抑制策の在り方について 中間取りまとめ」 (環境省, 2015) では、国内

に起因するものとして下記項目等を指摘し、国内における排出抑制対策を着実に進めるこ

とが必要と指摘している。 

 

 「国内の固定発生源（工場・事業場）や移動発生源（自動車、船舶等）、NH3 の発生

源等についても、年平均濃度において一定の寄与割合を占めており、特に関東地方

などでは寄与割合が大きいと考えられる。 

 PM2.5の日平均値の年間 98 パーセンタイル値及び年平均値の上位測定局（10 局）の

多くが瀬戸内海沿岸に位置しており、越境汚染の寄与が小さいと考えられる夏季等
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において高濃度を観測している事例もあるなど、国内発生源の影響が示唆される。 

 NH3は、二次生成粒子の原因物質となるが、排出量の不確実性が非常に高い。 

 野焼きにより、地域的、季節的に PM2.5の濃度が上昇する可能性がある。 

 

一方、越境汚染対策については、多国間による連携が必要となることから、環境省では、

2013 年 12 月に「PM2.5に関する総合的な取組（政策パッケージ）」を策定し、越境汚染の軽

減を目指した国際協力に取り組んでいる。具体的には、 

① アジア各国、各都市等のニーズに応じた能力向上に係る取組 

② 日本の優れた技術、設備等の紹介、導入推進 

③ PM2.5成分分析、凝縮性ダスト等の新たな課題に対する科学的知見の向上 

④ 政策、技術、科学的知見等に関する情報共有 

⑤ 多国間でのモニタリングデータの交換、評価 

といった国際協力が進められている。 
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Fig. 1.8 Annual change of primary energy supply and its share in Asia (IEA, 2018) 

 

 

 

Fig. 1.9 Annual change of primary energy consumption and its composition in China (National 

Bureau of Statistics of China, 2018) 
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1.1.5  大気汚染の発生源寄与推計手法 

 

PM2.5 の削減効果をできる限り定量的に評価・検証しつつ、総合的・効果的な排出抑制策

を検討していくためには、目的物質の発生源寄与濃度の把握が必須である。大気観測は、

大気汚染の現況を把握し、規制や政策の効果を検証するための手段として不可欠ではある

が、物理的、経済的な制約から対象空間全域での観測は不可能である。そのため、大気汚

染物質の発生源寄与濃度の把握を行うため、様々なモデルが利用されている (Table 1.4)。代

表的なモデルとしては、化学輸送モデルとレセプターモデルに大別され、それぞれのモデ

ルとも他法に対する優位性及び適用限界を持ち合わせている (Burr and Zhang, 2011; Hopke, 

2016)。 

化学輸送モデルは排出インベントリとよばれる発生源別、大気汚染物質別の時間あたり

の排出量情報から目的物質の輸送、拡散、化学反応、沈着過程を計算し、目的地点・領域

における大気汚染物質濃度等を模擬的に再現するものであり、米国環境保護庁 (U.S. EPA, 

United States Environmetal Protection Agency) による化学輸送モデル (CMAQ, Community 

Multiscale Air Quality model) (Byun and Schere, 2006) が国内外で広く利用されている。 

 

 

  

Table 1.4 Summary of existing source apportionment methods that are commonly used. Table is based on Burr and Zhang (2011).

Type Example Strength Limitation

Receptor-Based

CMB,

PMF

(this study),

UNIMIX

Observation-based

Accurate

Conceptually Simple

Sparse Observations

Some require prior knowledge

of emission sources

(CTM)

3-Dimensional

Sensitivity

Analysis

CMAQ/BFM

(this study)

Conceptually simple

Accurate for linear chemistry and small

emission changes

Directly related to development of control

measures

Ability in simulating indirect effects and

oxidant-limiting effects

Computationally Expensive

Results often non-linear and non-additive

Not true “source apportionment”

Dependence on baseline

Uncertainty in emissions

(CTM)

3-Dimensional

Tagged Species

CMAQ-

ISAM,

(TSSA)

CAMx-PSAT

Spatial Distribution

Handles non-linearity

One model run

Variety of “sources”

Potential for true source apportionment

Uncertainty in emissions

Dependence on baseline simulation

Omission of indirect effects and oxidant-

limiting effects (for PSAT) assumptions in

source apportionment for secondary PM

species

CTM: Chemical Transport Model; CMB: Chemical Mass Balance; PMF: Positive Matrix Factorization; CAMx: Comprehensive Air

Quality Model with Extensions; PSAT: Particle Source Apportionment Technology; ISAM: Integrated Source Apportionment Method;

TSSA: Tagged Species Source Apportionment; BFM: Brute-Force Method; Indirect effects: the reduction of one PM species or PM

precursor affecting another through aerosol thermodynamic partitioning processes, gas phase oxidation, and aqueous phase

neutralization; Oxidant-limiting effect: the formation of secondary PM species limited by availability of oxidants.
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化学輸送モデルを用いた発生源解析手法は複数存在する。国内においては、PM2.5 に対す

る発生源解析、特に SO4
2−等の二次粒子の発生源解析には、排出量感度解析法  (BFM, 

Brute-Force Method:) とタグ付きトレーサー法 (tagged species source apportionment) の2種類

が広く使用されている。BFM は、特定の前駆物質排出量に変化を与え、その結果として得

られる濃度変化を発生源寄与推計に用いる方法である。BFM の一種であるゼロアウト法は、

対象発生源の排出量をゼロにした場合の目的物質の濃度変化量 (PM2.5 中の二次粒子等) を

対象発生源からの寄与とする方法である。一方、タグ付きトレーサー法は、特定の発生源

から排出された前駆物質にタグを付けて濃度計算を行い、前駆物質から二次生成した粒子

の合計濃度に対するタグの内訳から発生源寄与を求める方法である。しかし、BFM のよう

に、特定の発生源を規制した場合の PM2.5低減対策効果を評価する手法としては利用できな

い (Clappier et al., 2017)。また、両手法による発生源寄与の推計結果は、排出量に対して目

的物質の濃度応答が線形であれば一致するが、非線形の場合は一致しない (Kwok et al., 

2013)。そのため、いずれの手法を用いる場合でも発生源寄与の評価には注意を要する。こ

のように化学輸送モデルで発生源別寄与濃度を算出するためには、発生源から排出される

一次粒子ならびに二次粒子の前駆ガスが大気中で輸送・変質・沈着する複雑な物理化学過

程を適切にモデル化する必要があり、不確実性が伴う。しかし、シミュレーションモデル

は、発生源別寄与濃度の時空間分布を計算できること、発生源地域や個々の発生源からの

寄与濃度を推計できること、対策効果の評価や将来予測に使用できること、といったレセ

プターモデルにはない優位性がある。 

レセプターモデルは実大気の測定値からさかのぼって各種発生源の寄与濃度を統計的に

推計するモデルである。化学輸送モデルは排出量インベントリもしくは物理化学過程のモ

デル化等の不確実性に起因して、大気汚染物質の推計濃度を過大・過小評価することを考

慮しなければならないが、レセプターモデルは観測データを基に各種発生源の寄与濃度を

解析するため、これらの問題を考慮する必要がない。レセプターモデルで一般的に広く利

用されているのは、化学質量収支 (CMB, Chemical Mass Balance) 法と正値行列因子分解 

(PMF, Positive Matrix Factorization) 法 (Paatero and Tapper, 1994) である。 

CMB 法は対象地域の発生源プロファイル (発生源からの化学成分組成データ） を利用し

て、1 組の大気質の観測データから発生源の起源解析を行うことが可能である。ただし、推

計結果の確からしさはモデルに投入する発生源プロファイルの妥当性に大きく依存する 

(飯島, 2011)。通常、発生源プロファイルは既往の論文等から引用・編纂して構築されるが、

その場合、地域や年代の不一致による不確実性が常に危惧される (Wang et al., 2012)。また、

有機成分を解析の対象とした場合、発生源と観測点の間で組成変化が起こらないとしたモ

デル内の仮定が成立しない可能性にも留意する必要がある (環境省, 2014b)。現在、米国環

境保護庁のホームページ上 (https://www3.epa.gov/scram001/receptor_cmb.htm) で Watson et al. 

(1979) によって開発された CMB モデルのソフトウェア (EPA-CMB8.2) がフリーウェアと

して公開されている。 

https://www3.epa.gov/scram001/receptor_cmb.htm
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PMF 法は多数の大気観測データを統計処理することにより、主要な発生源 (因子) 数とそ

の発生源プロファイル及び寄与濃度を同時に推算することができる。つまり、対象地域の

発生源に関する情報が得られていない場合にも負荷因子をもつ要素の分類が可能である点

において、CMB 法に対する優位性がある。ただし、因子数の決定に任意性があり、導出さ

れる因子の解釈にモデル使用者の主観が介入する点には注意を要する。また、PMF 法で抽

出される発生源因子がすべて観測地点近傍の発生源として解釈できるとは限らず、

(NH4)2SO4のように遠方の発生源からの影響が因子として解釈される可能性があるが、発生

源位置を同定する情報は PMF 法では得られないことに留意しなければならない。現在、米

国環境保護庁のホームページ上 

(https://www.epa.gov/air-research/positive-matrix-factorization-model-environmental-data-analyses) 

(Norris et al., 2014) には、Paatero et al. (1994) によって開発された PMF モデルのソフトウェ

ア (EPA-PMF5.0) がフリーウェアとして公開されている。 

 

 

1.2  本研究に関する既往の研究 

 

PM2.5 原因物質の発生源は国内の産業や自動車排気などの国内要因だけではなく、アジア

大陸を発生源とする大気汚染物質が海を越えて運ばれてくる越境大気汚染が深く関わって

いることは既往の研究で指摘されてきた (茶谷ら, 2008; Aikawa et al., 2010; 板橋ら, 2015; 

Shimadera et al., 2016)。以下では、国内外で広く利用されている化学輸送モデル CMAQ を用

いた発生源解析に関する先行研究について紹介する。 

茶谷ら (2008) は、排出量を 50 %増減させた感度解析の結果から、首都圏における 2000

年度の発生源寄与を推計した。その結果、SO4
2−については越境汚染の寄与が大きく、その

寄与は年平均値の 58 %、冬季は 80 %近くにまで達しており、日本の人為起源発生源の寄与

は年平均値に対して 37 %、越境輸送の感度が小さくなる夏季には 50 %であることを示した。

また、茶谷ら (2011) は、2005 年度を対象に、ゼロアウト法を用いて PM2.5濃度に対する発

生源寄与解析を実施し、国外人為起源排出量寄与が大阪・兵庫圏、愛知・三重圏、首都圏

においてそれぞれ 48 %、31 %、26 %となることを示した。Aikawa et al. (2010) は 2003～2005

年度の日本全国 32 地点における観測結果を解析し、日本の SO4
2−濃度は中国からの越境汚

染に起因して西から東に向けて減少する傾向にあることを示すとともに、ゼロアウト法を

用いて、国外からの越境汚染の影響を算出し、越境汚染の日本の大気環境濃度への寄与は

少なくとも 40 %以上であることを示した。Shimadera et al. (2016) は、2010 年度の PM2.5構

成成分の計算精度の評価と PM2.5 濃度の予測誤差評価を行い、SO4
2−についてやや過小評価

だが日変動を良好に再現し、観測値と良く一致することを示した。また、ゼロアウト法を

用いて、越境汚染と国内汚染の影響を算出し、越境汚染時と国内汚染時の PM2.5濃度の予測

https://www.epa.gov/air-research/positive-matrix-factorization-model-environmental-data-analyses
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誤差評価を行い、国内汚染時にPM2.5濃度の過小評価が著しくなることを示した。以上から、

日本における発生源寄与評価については、越境汚染が大きく影響すると想定される日本の

西端から、国内の影響を強く受けうる都心部までを網羅した寄与評価が重要である。 

さらに、二次粒子については、大気中の多くの前駆物質による複雑で非線形な化学反応

を経て生成されることから、前駆物質までを含めた発生源寄与推計が重要であると考えら

れる。板橋ら (2015) は、CMAQ とは異なる大気質モデル CAMx (Comprehensive Air quality 

Model with extensions) (ENVIRON, 2013) およびタグ付きトレーサー法を用いて、大気中濃度

を対象とし、SO4
2−の前駆体である SO2までを含め、日本の SO4

2−の国内外の発生源寄与を推

計した。また、Chen et al. (2014) は CMAQ およびゼロアウト法を用いて、台湾における越

境汚染の影響を台湾国外からの粒子輸送によるもの (Direct LRT, Direct Long-range transport) 

と、台湾国外から輸送されてきた国外起源前駆物質と台湾国内から排出された前駆物質の

粒子化によるもの (Indirect LRT) に区別し、SO4
2−以外の二次粒子のイオン成分 (NO3

−、

NH4
+) を含めた、大陸からの越境汚染と国内からの汚染の複合影響について推計した。その

結果、Indirect LRT に占める NO3
−、NH4

+の割合が高く、台湾国内の PM2.5濃度低減策として、

前駆物質 (NOx、NH3) の排出量削減が有効となる可能性があると報告している。しかし、

台湾同様、大陸からの越境汚染の影響が大きい日本においてこのような推計はされていな

い。他にもアジア域における SO4
2−および NO3

−の輸送については、Zhang et al. (2012) が中

国国内の排出源別、Ying et al. (2014) が中国国内の発生地域別の寄与解析を実施している。

また、Chen et al. (2017) は台湾を対象に前駆物質 (NOx、SOx、NH3等) 排出量を変化させた

場合の PM2.5濃度削減量について解析を行っている。しかし、いずれの研究も解析期間が限

定されており、越境汚染と国内汚染の複合影響について通年で推計した報告は筆者の知る

限り存在しない。化学輸送モデルを用いて発生源寄与評価をおこなう場合には、通常、化

学輸送モデルによって計算された大気汚染物質濃度を観測データと比較し、化学輸送モデ

ルが発生している現象を正しく再現できているかを確認する。しかし、それは同じモデル

で実施した発生源寄与の正しさを保証するとは限らない (Cohan and Napelonok, 2011)。異な

るモデル、もしくは、同じモデルであっても内部の設定が異なる場合、個々の発生源寄与

が全く異なっていたとしても、モデルによる観測値再現性が同程度である可能性がある。

そのため、コンセプトが異なるモデルによる発生源寄与評価の結果と統合し、発生源寄与

評価をおこなうことは、得られた結果の信頼性を高めると考えられる (板橋, 2018)。以下で

は、観測データを基にしたレセプターモデルと化学輸送モデルを組み合わせて発生源寄与

解析をおこなった発生源解析に関する先行研究について紹介する。 

Balachandran et al. (2012) は、レセプターモデル (CMB、PMF) と CMAQ tracers (タグ付き

トレーサー法の一種) による PM2.5の発生源寄与解析を 2001 年 6 月及び 2002 年 1 月の米国

アトランタを対象に実施した。その結果、全モデルの発生源寄与解析結果をアンサンブル

平均した結果は、個別モデルによる発生源寄与解析結果よりも信頼性が向上すると報告し

ている。Hu et al. (2014) は、CMAQ による発生源寄与解析に CMB モデルによる発生源寄与
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解析結果を反映させる手法を提案し、2004 年 1 月の米国を対象に PM2.5の発生源寄与解析を

実施した。その結果、CMAQ 単体の発生源寄与解析と比較して、ダスト、薪ストーブ、バ

イオマス燃焼等の発生源に対する寄与推計結果に乖離が存在することを報告している。

Bove et al. (2014) は、PMF 及び CAMx-PSAT (Particulate matter Source Apportionment 

Technology) による PM2.5の発生源寄与解析を 2011年 5月～10月のイタリアジェノバ市近郊

の 3 地点を対象に実施した。その結果、両手法による発生源解析結果は定性的には整合し

ていることが確認できたものの、PMF により抽出された発生源  (因子 ) の中には

CAMx-PSAT による結果との比較困難なものが存在することを報告している。Pirovano et al. 

(2015) は CMB 及び CAMx-PSAT による PM2.5の発生源寄与解析を 2004 年～2007 年、イタ

リアのロンバルディア州の 9 地点を対象に実施した。その結果、両手法による発生源解析

結果は定性的には整合していることが確認されたが、冬季の PM2.5 高濃度事例において

CAMx-PSAT の発生源寄与推計には、気象場、排出量インベントリ等に起因する不確実性が

存在することを報告している。このように国外の研究においては、化学輸送モデルとレセ

プターモデルを組み合わせた PM2.5の発生源寄与推計に関する報告が散見されるものの、著

者の知る限り、東アジア域を対象とした報告は見当たらない。 

 

 

1.3  本研究の目的及び方法 

 

本研究は日本における PM2.5汚染の発生源寄与解析を行うことが目的である。しかし、発

生源寄与解析を行う手法は、「1.1.5 大気汚染の発生源寄与推計手法」で述べたように、様々

な手法が存在し、解析の目的に応じて適切に使い分ける必要がある。 

PM2.5の二次粒子 (SO4
2−および NO3

−等) は、大気中の多くの前駆物質による複雑で非線形

な化学反応を経て生成される。「1.2 本研究に関する既往の研究」で述べたように、化学輸

送モデルを用いた国内を対象とした発生源推計においては、SO4
2−の国内外の発生源寄与を

推計した研究 (板橋ら, 2015) は存在するものの、NO3
−に関しては、前駆物質 (NOx、NH3) を

含めて越境汚染と国内汚染の複合影響について通年で推計した研究は存在しない。そこで、

日本における PM2.5中の NO3
−に関して、前駆物質 (NO2、HNO3、NH3) までを含め、国内・

国外発生源からの寄与推計を行うことを第一の目的とした。寄与推計の方法として CMAQ

及びゼロアウト法を用い、国外 (東アジア域から) の人為起源排出、国内の人為起源排出お

よび境界流入・自然起源排出を含めたバックグラウンドの寄与を推計した。発生源寄与推

計の対象年次は 2010 年度とした。2010 年度は、環境省による PM2.5 の成分測定 (環境省, 

2010) が初めて全国的に行われた年であり、国内の大気汚染常時監視測定局による PM2.5質

量濃度だけでなく、PM2.5 のイオン成分や炭素成分についても再現性を確認することが可能

である。 
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次に、観測データを基にしたレセプターモデルと化学輸送モデルを組み合わせた PM2.5の

発生源寄与解析をおこない、得られた結果の信頼性向上を試みた。「1.2 本研究に関する既

往の研究」で述べたように、東アジア域において化学輸送モデルとレセプターモデルを組

み合わせた PM2.5の発生源寄与推計に関する報告は確認されていない。一方で、レセプター

モデルによる PM2.5の発生源寄与解析をおこなうには、PM2.5質量濃度だけでなく、PM2.5成

分 (イオン成分、炭素成分、金属成分など) の観測データが必要となる。そこで、地方自治

体によるPM2.5の成分測定 (環境省, 2018e) が全国的に開始された 2013年度を解析対象年度

に、東海・近畿地域の 11 地点を解析対象とした。対象地域の発生源に関する情報は存在し

ないため、レセプターモデルには PMF を用いた。 

第 3 に、レセプターモデルと化学輸送モデルを組み合わせた PM2.5の発生源寄与解析の適

用事例として、バイオマス燃焼に主眼を置いた発生源寄与解析を行った。バイオマス燃焼

は、森林火災、農作業に伴う野焼き等が発生源であり、その発生頻度及び規模等の特定が

困難であることから、排出量インベントリの不確実性増加、化学輸送モデルの再現性低下

を誘発させやすい (Pimonsree et al., 2017; Vonguang et al., 2017)。そこで、2014 年秋季 (10/20

～11/9) に中国東北部で発生した農作業に伴うバイオマス燃焼による PM2.5 の広域輸送 

(Ikemori et al., 2018) について解析を実施した。 

最後に、これらを総合的に評価し、PM2.5 の発生源寄与解析について包括的に検討するこ

とを本研究の目的とする。 

 

 

1.4  本論文の構成 

 

本論文は、Fig. 1.10 に示すように第 1 章から第 6 章で構成されている。 

 

第 1 章は、研究の背景、既往の研究、研究目的、方法について示した。 

第 2 章は、化学輸送モデル及びレセプターモデルの概要、それぞれのモデルを用いた発

生源寄与解析の方法について示す。 

第 3 章は、化学輸送モデルを用いて日本における PM2.5（硝酸塩）前駆物質の発生源寄与

推計した結果を示す。 

第 4 章は、化学輸送モデル及びレセプターモデルを組み合わせて、2013 年度の東海・近

畿地域における PM2.5発生源寄与推計した結果を示す。 

第 5 章は、化学輸送モデル及びレセプターモデルを組み合わせて、国外のバイオマス燃焼

が国内 PM2.5濃度へ与える寄与を推計した結果を示す。 

第 6 章は, 本研究で得られた成果を総括し、今後の展望と課題について述べる。 
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Fig. 1.10 Outline of this thesis 
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第 2 章 化学輸送モデルとレセプターモデル 

2.1  化学輸送モデル 

 

大気環境は極めて複雑であり、産業、運輸、民生などの人為起源、火山活動や動植物等

からの自然起源の排出物が、風による輸送、大気化学反応等により形成されている。化学

輸送モデル (CTM, Chemical Transport Model) は、大気汚染物質の発生・輸送・化学反応・

沈着の諸過程を物理・化学法則に基づいて数学的に解き、任意の 3 次元空間における大気

汚染物質濃度の時間変化を推計できる数値モデルである。化学輸送モデルは、取り扱う対

象領域から、地球全体を対象とした全球化学輸送モデルと、東アジアなどの領域を対象と

した領域化学輸送モデルに分類される。一般的に、全球化学輸送モデルの空間解像度は数

十〜数百km程度と粗く、領域化学輸送モデルの空間解像度は数〜数十kmとより細かい (永

島, 2011)。また、領域化学輸送モデルの対象とする領域外からの境界条件には、全球化学輸

送モデルのデータを利用することが多い。 

化学輸送モデルで対象領域内の大気汚染物質濃度の推計をおこなうには、主として 2 つ

の入力データが必要となる。一つは、気象モデルによって作成された気象パラメータ (風

向・風速、気温、湿度等) であり、他方は、排出インベントリ (後述) が提供する物質別、

発生源カテゴリ別の汚染物質排出量である。(吉川, 2010)。本研究で用いた化学輸送モデル

CMAQ には、領域気象モデル (WRF, Weather Research and Forecasting model) (Skamarock et al, 

2008) により作成された気象データを CMAQ 入力用気象データとして加工するプログラム 

(MCIP, Meteorology-Chemistry Interface Processor) が別途、提供されており、国内外で WRF

及び CMAQ を用いた大気汚染に関する研究が数多く報告されている。本研究でも気象デー

タの作成に WRF を用いた。以降では、気象モデル WRF、排出インベントリについて概要

を述べた後、化学輸送モデル CMAQ について概観する。 

 

 

2.1.1  気象モデル（WRF）の概要 

 

領域気象モデル WRF は、現業用および研究用目的で開発された数値気象予測 (NWP, 

Numerical Weather Prediction) モデルであり、研究用プログラム (ARW, Advanced Research 

WRF) と現業用プログラム (NMM, Nonhydrostatic Mesoscale Model) の 2 種が存在する。前

者は、主に米国大気研究センター (NCAR, National Center for Atmospheric Research) により開

発され、NCAR 内のメソスケール・マイクロスケール気象研究所 (MMM, Mesoscale and 

Microscale Meteorology Laboratory) によって管理されている。後者は、米国国立環境予測セ

ンター  (NCEP, National Center for Environmental Prediction) により開発され、DTC 
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(Developmental Testbed Center) によって管理されていたが、現在、NMM 本体のサポートは

打ち切られ、そのプログラムの一部は、HWRF (Hurricare WRF) のプログラム内で利用され

ている。本研究では WRF-ARW を使用した。WRF-ARW の特徴は、以下のとおりである。 

 

1) 完全圧縮性・非静水圧の 3 次元メソスケールモデル 

2) Fortran 90 で記述されたオープンソースを用いた数値モデルであり、並列計算も可能 

3) 入出力ファイル形式は、NetCDF (Network Common Data Form) 

(https://www.unidata.ucar.edu/software/netcdf/) を採用 

4) NCAR や NCEP 等、世界の多くの研究機関や大学等の協力によって開発が進められ、

様々な目的で幅広く利用されるよう、ホームページ 

(http://www2.mmm.ucar.edu/wrf/users/)、メーリングリスト等による管理・サポート体制

が充実 

5) 1-way および 2-way の nesting 機能によって、広域から局所スケールまでの気象予測が

可能であり、また全球を対象とした予測も可能 

6) 実際の気象場シミュレーションの他に、理想化したシミュレーションモデルを利用し

て LES (Large Eddy Simulation) や対流等の数値実験が可能 

7) 複数の力学に関するコードが実装されており、計算目的に応じた物理スキームの選択

が可能 

8) 客観解析値あるいは観測値とのデータ同化システムが利用可能 

 

WRF-ARW による気象場のシミュレーションは、地形・土地利用データと気象要素の客

観解析データを WPS (WRF Preprocessing System) によって WRF-ARW で読み込み可能な形

式に変換・入力された後、実行される。地形・土地利用・土壌区分データには、米国地質

調査所 (USGS, United States Geological Survey) により作成された全球データセット、

MODIS (Terra Moderate Resolution Imaging Spectro radiometer) 画像から作成された全球デー

タセット等が使用される。また、気象要素の客観解析データには、他の地域あるいは全球

スケールの気象モデル等をもとに作成された GRIB (GRIdded Binary) 形式のデータファイ

ルが使用される。 
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WPS は、geogrid、ungrib、metgrid の 3 つのプログラムで構成される (Fig. 2.1)。各プログ

ラムと概要を以下のとおりである。 

 

 geogrid 

計算対象とする水平計算領域・格子解像度を設定することで、地形・土地利用データ

を各計算格子へ内挿し、対象領域の緯度・経度、地表面高度、土地被覆等の水平方向

の空間情報を含むファイルを作成 

 ungrib 

GRIB 形式の客観解析データファイルから気象変数を抽出し、metgrid で読み込み可能

な形式の中間ファイルを作成 

 metgrid 

ungrib によって抽出された気象変数を geogrid により作成された水平計算格子に内挿す

ることで気象場を作成 

 

 

Fig. 2.1 The flowchart of the WRF modeling system 

 

WRF の核となるプログラムは、real.exe と wrf.exe である。real.exe では、WPS の metgrid

の出力ファイルをもとに初期条件、底面・側面境界条件および 4 次元データ同化 (FDDA, 

Four-Dimensional Data Assimilation) 用ファイルを作成し、それらのファイルをもとに wrf.exe

によって移流・拡散・雲微物理・積雲・大気境界層 (PBL, Planetary Boundary Layer) 高さ・

地表面・放射過程等について計算が行われる。 
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Fig 2.2 Schematic of WRF vertical coordinate (Skamarock et al., 2008). 
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2.1.2  気象モデルの基礎方程式と物理過程 

 

WRF-ARW の計算は、完全圧縮性・非静水圧の Euler 方程式に基づいて行われる。この方

程式は、物質量の時間変化をある微小領域での流出入により算出するフラックス形式の方

程式であり、地形に沿った静水圧鉛直座標系 ( 𝜂 座標系) (Laprise, 1992) によって記述され

ている。本節では、𝜂 座標系と WRF-ARW で用いられる支配方程式を示す。 

 

(1) 静水圧鉛直座標系 ( 𝜼 座標系) 

WRF-ARWにおける 𝜂 座標系の概念図を Fig. 2.2に示す。𝜂 座標系は次式で表される。 

 𝜂 =
𝑝𝑑ℎ − 𝑝𝑑ℎ𝑡

𝜇𝑑
,           𝜇𝑑 = 𝑝𝑑ℎ𝑠 − 𝑝𝑑ℎ𝑡 (2.1) 

ここで、添え字𝑑は乾燥空気を表し、𝑝𝑑ℎ：ある高さにおける圧力の静水圧成分、𝑝𝑑ℎ𝑡：計

算領域上端の圧力、𝑝𝑑ℎs：地表面気圧、𝜇(𝑥, 𝑦)：領域(𝑥, 𝑦)における単位面積当たりの空

気の質量をそれそれ示す。𝜂 の値は地表面を 1、計算領域上端を 0 として、時間によりそ

の値は変化する (Fig. 2.2)。 

 

 

(2) 支配方程式 

𝜇𝑑(𝑥, 𝑦)は領域(𝑥, 𝑦)における単位面積当たりの乾燥空気の質量を示すことから、フラッ

クス形式での変数は、(2.2) 式と定義される。 

 𝐕 = 𝜇𝑑𝐯 = (𝑈, 𝑉, 𝑊),          Ω = 𝜇𝑑

𝜕𝜂

𝜕𝑡
,          Θ = 𝜇𝑑𝜃 (2.2) 

ここで、𝐯 (= (𝑢, 𝑣, 𝑤))：水平 2 方向および鉛直方向の共変速度成分、𝜔 (= 𝜕𝜂 𝜕𝑡)⁄ ：
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反変鉛直速度成分、𝜃：温位を表す。 

以上より、WRF-ARW での 𝜂 座標系を用いた方程式系 (運動方程式、温位保存式、質

量保存則 (連続の式)、ジオポテンシャル式、スカラー保存式、状態方程式等) はそれぞ

れ以下のように記述できる。 

 運動方程式 

 
𝜕𝑈

𝜕𝑡
+ div 𝐕𝑢 + 𝜇𝑑𝛼

𝜕𝑝

𝜕𝑥
+

𝛼

𝛼𝑑

𝜕𝑝

𝜕𝜂

𝜕𝜙

𝜕𝑥
 = 𝐹𝑈 (2.3) 

 
𝜕𝑉

𝜕𝑡
+ div 𝐕𝑣 + 𝜇𝑑𝛼

𝜕𝑝

𝜕𝑦
+

𝛼

𝛼𝑑

𝜕𝑝

𝜕𝜂

𝜕𝜙

𝜕𝑦
= 𝐹𝑉 (2.4) 

 
𝜕𝑊

𝜕𝑡
+ div 𝐕𝑤 − 𝑔(

𝛼

𝛼𝑑

𝜕𝑝

𝜕𝜂
− 𝜇𝑑) = 𝐹𝑊 (2.5) 

ここで、𝛼 (= 1 𝜌⁄ )：比容（空気の密度 𝜌 の逆数）、𝑝：圧力、𝜙(= 𝑔𝑧)：ジオポテンシ

ャルはいずれも非保存量であり、右辺は、𝑭：各成分に対する外力（物理過程、乱流混合、

球面の投影、地球の自転による強制力）を表す。 

 

 温位保存式 

 
𝜕𝛩

𝜕𝑡
+ div 𝐕𝜃 = 𝐹Θ (2.6) 

 質量保存則 

 
𝜕𝜇𝑑

𝜕𝑡
+ div 𝐕 = 0 (2.7) 

 ジオポテンシャル式 

 
𝜕𝜙

𝜕𝑡
+

1

𝜇𝑑
(𝐕 grad 𝜙 − 𝑔𝑊) = 0 (2.8) 

 スカラー保存式 

 
𝜕𝑄𝑚

𝜕𝑡
+ div 𝐕𝑞𝑚 = 𝐹𝑄𝑚

 (2.9) 

  ここで、𝑄𝑚(= 𝜇𝑑𝑞𝑚)：水物質であり、𝑞𝑚(= 𝑞v, 𝑞𝑐 , 𝑞𝑟 , 𝑞𝑖 , … )：水蒸気・雲・雨・氷等の

混合比、𝐹𝑄𝑚
：各水物質に対する外力を表す。 

 

 さらに、乾燥空気の比容 𝛼𝑑 の診断方程式として、 

 
𝜕𝜙

𝜕𝜂
= −𝛼𝑑𝜇𝑑 (2.10) 

 が、圧力𝑝の診断方程式として状態方程式である 

 𝑝 = 𝑝0(
𝑅𝑑𝜃𝑚

𝑝0𝛼𝑑
)𝛾  (2.11) 



第 2 章 化学輸送モデルとレセプターモデル 

27 

 

が用いられる。ここで、𝑝0：基準気圧(= 1000 hPa)、𝜃𝑚(= 𝜃(1 + 𝑅v 𝑅𝑑)𝑞𝑣⁄ ≈ 𝜃(1 +

1.61𝑞𝑣)): 仮温位、γ(= 𝐶𝑝 𝐶𝑣⁄ )：定圧比熱 𝐶𝑝 および定積比熱 𝐶𝑣 の比熱比(= 1.4)、𝑅𝑑：

乾燥空気の気体定数、𝑅𝑣：水蒸気の気体定数を表す。 

 

(3) 物理過程 

WRF-ARW の物理過程は以下の 5 つの過程に大別される。Fig. 2.3 に各物理過程の関連

性の概略を示す。 

① 雲微物理過程 

水蒸気、雲水、雨、雲氷、雪、霰、雹などの大気中の水物質およびそれらの混合状

態について扱われ、各物質の混合比や個数濃度が計算される。相変化による大気との

熱交換や上昇流による雲粒・雨粒の生成・発達過程等が考慮され、水平計算格子で解

像されるモデルグリッドスケールの雲による降水が計算される。一般的に格子間隔が

10 km 未満の細かい解像度の場合を想定している。 

② 積雲過程 

サブグリッドスケールの対流雲の影響が扱われる。水平計算格子では解像不可能な

上昇流・下降流および雲の周囲の補償流が考慮され、それに伴う対流性の降水が計算

される。格子間隔が 5～10 km 以上の粗い解像度の場合を想定している。 

③ 地表面過程 

土壌中の状態、土地利用ごとの特性、および接地層の大気の状態、さらに放射過程

による下向き放射、雲微物理・積雲過程による降水等の他の過程からの情報をもとに、

地表・海・氷面における熱・水分フラックスを計算する。また、上向き放射について、

長波放射は土地利用と地表面温度、短波放射は地表面アルべドによる反射から決定す

る。水平格子間の相互作用は考慮されていない LSM (Land-Surface Model) が用いられ

る。 

④ PBL・接地境界層過程 

地表面過程からの熱・水分フラックスをもとに、大気全体での乱流輸送によるサブ

グリッドスケールの鉛直フラックスが扱われる。PBL スキームは、安定・不安定層に

おける地表面からのフラックスのプロファイルを決定し、大気中の温度・水分・水平

方向の運動量の鉛直勾配を計算する。また、接地境界層過程において接地層の大気の

状態を決定する。 

⑤ 放射過程 

地表面過程からの上向き放射および雲微物理過程からの大気中の雲情報をもとに、

長波放射について大気中の水蒸気、CO2、O3等のガスや雲による赤外放射の吸収・放出

過程、短波放射について太陽放射の大気における吸収・反射・散乱過程を扱うことで、

大気加熱量や地表面熱収支を解くための下向き放射量を決定する。 
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以上の物理過程には、それぞれに複数のオプションが用意されており、各過程は他の

過程と相互に作用し合っている。 

 

 

 

 

 

 

(4) 4 次元データ同化手法 

WRF-ARWには、計算精度を向上させる手法として4次元データ同化 (FDDA) 手法 (ナ

ッジング) が実装されている。FDDA は、通常のモデル予測式に客観解析値または観測値

とモデルの予測値の差に係数をかけた外力項を付加することで、モデルでの予測値を客

観解析値または観測値に近づける手法である。WRF には、格子状に与えられた客観解析

データを用いる解析値ナッジングと、任意の点で得られた観測値を直接用いる観測値ナ

ッジングがあり、風速の東西・南北成分(u, v)、温位、水蒸気混合比にそれぞれに対して、

式 (2.12) に基づき、FDDA が適用できるようになっている。 

 
𝜕𝜃

𝜕𝑡
= 𝐹(𝜃) + 𝐺𝜃𝑊𝜃(𝜃0 − 𝜃) (2.12) 

ここで、𝜕𝜃 𝜕t⁄ = 𝐹(𝜃)：任意の変数 𝜃 のモデル予測式、𝐺𝜃：ナッジング係数(s-1)、𝑊𝜃：

追加のナッジング制限のための重み、𝜃0：客観解析値または観測値を表す。 
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Fig 2.3 Interactions of WRF vertical coordinate. 
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2.1.3  排出インベントリ 

 

排出インベントリ (Emission inventory) は、対象とする地域の (大気) 汚染物質排出量を

物質別、発生源カテゴリ (セクタ) 別に整理したものをいう。化学輸送モデルの入力データ

として必要な情報は、そのものが大気汚染物質である一次物質、化学反応等により生じる

二次物質の原因となる前駆物質の排出量、それぞれに関する情報である。発生源は、人為

起源と自然起源に大別され、それぞれがさらに細かいカテゴリに分かれる。都市の大気質

を論じる場合に考慮されている発生源、汚染物質例を Table 2.1 に示す (森川, 2010)。化学輸

送モデルで PM2.5汚染等の大気汚染現象シミュレーションをおこなうには、対象地域の年間

総排出量の情報では不十分で、対象地域内の平面分布、時間解像度が高い排出インベント

リを準備しなければならない。また、化学輸送モデルでは大気汚染物質の二次生成等の化

学反応も考慮されていることから、前駆物質である NOx、VOC の組成情報が必要となる。

PM は組成情報だけでなく、粒径区分別情報も必要となる (森川, 2010)。 

ある汚染物質の排出量は、実態調査等による直接計測もしくは、(2.13) 式で示す単位活動

量当たりの汚染物質の排出量を示す排出係数 (EF, Emission Factor) と走行距離、消費量や製

造量等を示す活動量 (Activity) の積により算出される。 

 𝐸 = 𝐴 × 𝐸𝐹 (2.13) 

ここで、𝐴：活動量 (Activity)、 𝐸𝐹：排出係数を表す。 

 

活動量には、各種の統計データや調査結果が使用される。排出係数は排出実態調査等に

よる地域の実情に応じたデータを使用することが望ましいが、データが入手できない場合

は、文献値 (例えば、IPCC, 2006; EEA, 2016) もしくは、先行研究結果が適用される。なお、

排出係数 A がエネルギー消費量のように国や地域単位で与えられる活動量の場合は、(2.13) 

式により総排出量を算出した後、地域配分、時間配分を考慮して化学輸送モデル用の排出

量データを作成することになる。 

このほか個別の排出量推計の方法については、微小粒子状物質健康影響評価検討会報告

書 (環境省, 2007) に詳しく述べられている。以下では、森川 (2010) の報告を引用しつつ、

現在利用可能な排出インベントリ、化学反応を考慮するための組成分類等について概観す

る。 

  



化学輸送モデルとレセプターモデルによる PM2.5発生源寄与解析 

30 

 

Table 2.1 Air pollutants and emission sources in emission inventories (Morikawa, 2010) 

 

  

NOx CO SOx VOC PM NH3 HCl

Stationary source Large combustion sources ○ ○ ○ ○ ○ ○ ○

Small and medium combustion sources ○ ○ ○ ○ ○

household ○ ○ ○ ○ ○

Waste incineration ○ ○ ○ ○ ○ ○

Mobile source Road: Exhaust ○ ○ ○ ○ ○ ○

Navigation ○ ○ ○ ○ ○

Aviation ○ ○ ○ ○ ○

Construction and industrial machines ○ ○ ○ ○ ○

Rail transport ○ ○ ○ ○

Agricultural source open field burning ○ ○ ○ ○ ○ ○

Agricultural machines ○ ○ ○ ○ ○

Industrial source Oil refinery ○

Petrochemical plant ○

Gas station ○

Painting ○

Printing ○

Adhesive process ○

Industrial solvent for rubber ○

Other industrial solvent ○

Cleaning ○

Mobile source Road: Evaporative ○

Construction, industrial, and agricultural machines ○

Natural source Biogenic ○

Agricultural source Livestock ○

Fertilizer application ○

Industrial source Leakage in fertilizer production process ○

Urban activities Sewage treatment facility ○

Latrines ○

Human perspiration ○

Pet dogs ○

Cigarett ○ ○

Natural source Soil ○

Sea spray ○

Volcano ○ ○

Forest fire ○ ○ ○ ○

Lightning ○

Mobile source Road: Tyre and brake ○
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(1) アジアの排出インベントリ 

① EDGAR 

EDGAR (Emission Database for Global Atmospheric Research) は、欧州 JRC (Joint Research 

Center) とオランダ環境評価保護庁が作成した全球対象の排出インベントリである (Olivier 

et al., 1996)。2009 年に EDGAR v4 がリリースされ、水平解像度 0.1°×0.1°で排出量が提供さ

れた。その後リリースされた EDGAR v4.3 の排出量データは、後述する全球対象の排出イベ

ントリ HTAPv2 (推計年次 2008 年、2010 年) の開発に利用されている (Janssens-Maenhout et 

al., 2015)。 

② REAS 

REAS (Reagional Emission inventory in ASia) は、国立環境研究所や海洋研究開発機構など

の研究グループが開発したアジア域の排出インベントリである (Ohara et al., 2007)。対象物

質は SO2、NOx、CO、NMVOC、BC、OC、NH3、CH4、N2O、CO2、対象年は 1980～2003

年 (過去)、2010、2020 年 (将来) で、それぞれについて、各国・地域の年間排出量と、水

平解像度 0.5°×0.5°の排出量データが作成された。現在は、REAS v1.1を高度化したREAS v2.1 

(Kurokawa et al., 2013) がリリースされている。REAS v2.1 では 2000 年～2008 年を対象に、

水平解像度 0.25°×0.25°の排出量データが推計 (https://www.nies.go.jp/REAS/) されている。 

③ INTEX-B 

INTEX-B (Intercontinental Chemical Transport Experiment-Phase B) 

(http://www-air.larc.nasa.gov/missions/intex-b/intexb.html) は米国航空宇宙局 (NASA, National 

Aeronautics and Space Administration) が開発したアジア対象排出インベントリであり、アジ

アを対象とした排出インベントリ TRACE-P (Transport and Chemical Evolution over the 

Pacific) の後継データにあたる (Zhang et al., 2009)。 

排出データの推計基準年は 2006 年、水平解像度 0.5°×0.5°で、発生源は発電所、産業、家

庭、移動発生源の 4 部門の排出量が月別で提供されている。推計対象物質は NOx、SO2、CO、

非メタン炭化水素 (NMVOC)、PM である。 

④ HTAP 

HTAP (the Task Force Hemispheric Transport of Air Pollution) (http://www.htap.org/) は米国環

境保護庁や EC (欧州委員会) 等の協力による、大気汚染物質の半球規模輸送に関するタスク

フォース (TF HTAP) のもと作成された全球インベントリであり、現在、HTAP v2.2 がリリ

ースされている (Janssens-Maenhout et al., 2015)。排出量の推計年次は 2008 年と 2010 年を対

象に、水平解像度 0.1°×0.1°で月別に提供されている。推計対象物質は NOx、SO2、CO、NMVOC、

BC、OC、PM2.5、PM10である。 

 

これまで大気汚染物質の排出インベントリが作成されてきた背景、各種マニュアル、各

排出イベントリの情報入手先については、黒川 (2014) や「排出イベントリとは何か？」(環

境省監修) (http://www.acap.asia/acapjp/doc/emissionjp.pdf) にまとめられている。 

https://www.nies.go.jp/REAS/
http://www-air.larc.nasa.gov/missions/intex-b/intexb.html
http://www.htap.org/
http://www.acap.asia/acapjp/doc/emissionjp.pdf
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(2) 日本の排出インベントリ 

都市の大気汚染現象に関わる化学反応速度は、数秒から数時間の単位であり、気象条件

の変化や、化学輸送モデルによる (国内) 観測値の再現性評価を考慮すると、時間的・空間

的に高解像度の排出量インベントリを利用することが望ましい (森川, 2010)。そのため、以

下では日本国内を対象とした高解像度の排出インベントリを例示する。 

① EAGrid2000-Japan 

EAGrid2000-Japan は、東アジア域をカバーする排出インベントリ EAGrid2000 の日本国内

精細版である (Kannari et al., 2007)。Table 2.1に示される主な発生源カテゴリ別の排出量が、

1 時間単位のデータとして約 1 km 四方のメッシュ解像度で整備されている。その後、

EAGrid2000-Japan をベースに排出実態の変化を考慮して推計年次 2005 年度及び 2010 年度

の排出インベントリが開発、公開されている (福井ら, 2014)。推計対象物質は SO2、NOx、

CO、CO2、NH3、NMVOC、PM2.5、PM10である。 

② JEI-DB 

JEI-DB (JATOP Emission Inventory Data Base) は、日本国内の自動車、各種の固定発生源、

植物起源 VOC、火山による SO2放出量までを網羅した排出イベントリで、全国 1 km 四方の

解像度 (自動車以外のデータは 10 km 四方のデータが含まれる。)、月変化、時刻変化を含

めたデータで構成されている。JEI-DB は自動車起源 (Automobile Source: AS) と自動車起源

以外 (General Source: GS) の 2種類の排出イベントリに区分けされた形で提供される。現在、

JEI-DB2011 及び JEI-DB2014 が公開されている。 

JEI-DB2011-AS (JPEC, 2012a) 及び JEI-DB2014-AS (一般財団法人日本自動車研究所, 

2013b) は、推計対象年が 2010 年度、解像度は約 1 km×1 km で自動車の排出過程別に推計さ

れているが、排出量算出に用いた統計資料の年次に相違がある (JEI-DB2011-AS は 2005 年

度の統計データ、JEI-DB2014-AS は 2010 年度の統計データをもとに排出量を算出)。推計対

象物質は NO2、NOx、SOx、CO、CO2、NH3、NMVOC、SPM、全炭化水素 (THC)、巻き上

げ粉塵、タイヤ摩耗等である。 

JEI-DB2011-GS (JPEC, 2012b) 及び JEI-DB2014-GS (一般財団法人日本自動車研究所, 

2013b) は、自動車以外排出量を対象に解像度は約 1 km×1 km で排出量推計 (JEI-DB2011-GS

は 2000 年度及び 2005 年度、JEI-DB2014-GS は 2010 年度が推計年次) されている。ただし、

船舶からの排出については推計対象となっていない。推計対象物質は燃焼起源について、

NOx、SOx、CO、NMVOC、PM (電気業、製造業、野焼き、たばこ、調理は NH3も推計)、

蒸発起源 VOC は NMVOC である。 

③ 海洋政策研究財団 (OPRF) による船舶排出インベントリ 

JEI-DB は、船舶からの排出データは含まれていないため、船舶起源のものは海洋政策研

究財団が作成した船舶排出インベントリがよく使用される。このデータは解像度約 1 km×

約 1 km で航行船舶、停泊船舶、漁船等由来の排出について 2005 年 (OPRF, 2012)、2010 年 

(OPRF, 2013) を対象に推計されている。推計対象物質は NOx、SO2、CO、メタン (CH4)、
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NMVOC、亜酸化窒素 (N2O)、PM10である。 

 

(3) その他の排出量 

① 植物起源 VOC 

植物から発生する VOC には反応性の高いイソプレンや、粒子化しやすいモノテルペン

類・セスキルペン類があり、その国内発生量は人為起源の VOC 排出量に匹敵するなど重要

性が認識されている (Kannari et al., 2007)。植物起源の VOC 発生量は日射量や気温に大きく

依存し、夏季の発生量は大きく冬季には非常に少ない。推計モデルとして、MEGAN (Model 

of Emissions of Gases and Aerosol from Nature) (Guenther et al., 2006) が広く利用されている。 

MEGAN では全球を対象に、解像度 30 秒×30 秒 (1 km×1 km) で月平均排出係数 (EF, 

Emission Factor)、葉面積指数 (LAI, Leaf Area Index)、植物機能タイプ (PFT, Plant Functional 

Type) のデータが提供されている。EF、LAI、PFT に加え、気象モデルから得られる対象期

間の気温と太陽放射の時間値 (WRF-ARW の出力データは、MCIP によるデータ加工が必要) 

を利用して植生起源の VOC を推計する。ただし、モデルで提供されている排出係数は、米

国の植物種のデータが基になっているため、日本における排出実態と異なる可能性に留意

しなければならない。 

② バイオマス燃焼由来の大気汚染物質 

森林火災や農作物残渣の屋外焼却 (野焼き) 等のバイオマス燃焼からも、大気汚染物質は

排出される。国内の野焼きに伴う大気汚染物質の排出量については、EAGrid-2000Japan や

JEI-DB でも排出量が推計されている。一方、国外のバイオマス燃焼由来の排出量について

は、衛星観測データに基づき全球分布を推計した FINN (Fire INventory from NCAR) 

(Wiedinmyer et al., 2011) 及び GFED (Global Fire Emissions Database) (van der Werf et al., 2010) 

等を利用することができる。 

FINN (現在、FINN version 1.5 が公開、http://bai.acom.ucar.edu/Data/fire/) では、解像度 1 km

×1 km の日別排出量データが利用できる。推計対象物質は SO2、NO、NO2、CO、CO2、NH3、

CH4、NMVOC、BC、OC、PM2.5、PM10である。 

一方、GFED (現在、GFED version 4.1s が公開、https://www.globalfiredata.org/data.html) で

は、解像度 0.25°×0.25°、日別もしくは 3 時間刻みのデータが提供されている。推計対象物

質は SO2、NOx、CO、CO2、NH3、CH4、NMVOC、BC、OC、PM2.5、TPM 等である。 

野焼きは、燃焼物の特定や発生場所・規模の特定が困難であることから、排出量を正確

に推計することは容易ではない。また、国内の事業所や自動車への大気汚染対策が進んだ

結果、近年では野焼きも無視できない発生源寄与を持つことが指摘されている (Morino et 

al., 2010; 高橋ら, 2011)。さらに、バイオマス燃焼由来の大気汚染物質が国外からの越境移

流している事例も報告 (Mukai et al., 2014) されており、発生源寄与解析の際、バイオマス燃

焼による影響の程度を考慮して、排出インベントリの利用、発生源寄与解析をおこなう必

要がある。 
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③ 火山からの SO2 

火山からの SO2排出量として、Andres and Kasgnoc (1998) を基に、全球エアロゾルモデル

の国際的な相互比較プロジェクト (AeroCom, Aerosol Comparisons between Observations and 

Models) によって作成されたデータが利用可能である。AeroCom は、全球の火山を対象に、

1979 年から 2009 年までの日別の火山由来の SO2排出量データ等を提供している。また、国

内の火山由来 SO2排出量は気象庁の火山観測データ 

(https://www.data.jma.go.jp/svd/vois/data/tokyo/open-data/data_index.html) が利用可能である。

2005 年度の日本の主要 9 火山からの SO2排出量は、国内人為起源排出量の約 2 倍に相当す

るとの報告 (森川, 2010) もあるため、三宅島、桜島などの活火山の影響を受けやすい地域

における発生源寄与解析には、国内 SO2の発生源として考慮しておく必要がある。 

 

(4) 化学反応を考慮するための組成分類 

① VOC 組成 

VOC の排出イベントリは、一部を除いて VOC もしくは NMHC 総量で提供される。一方

化学輸送モデルでは、VOC 成分をいくつかのグループに分類し、グループごとに反応式を

与えるスキーム (後述) により化学反応を考慮している。そのため、排出イベントリこれら

の反応スキームに応じた VOC 分類表を準備する必要がある。国内の VOC 排出イベントリ

については、環境省の揮発性有機化合物 (VOC) 排出インベントリ検討会 

(https://www.env.go.jp/air/osen/voc/inventory.html) において、最新情報の収集と排出量の推計

方法見直しが行われている。また、JEI-DB に付属する化学輸送モデル CMAQ 用の PM･VOC

組成データベース (JPEC, 2012c) も利用できる。 

② NOx組成 

NOxは NO と NO2を合計したものであり、燃焼条件により NOxの排出量はもとより、

NO/NO2比は異なる。一般に高温であるほど NO が生成する割合が高く、酸素濃度が高いと

NO2生成割合が増加する。そのため、発生源に応じた NOx組成分類表を準備する必要があ

る。 

③ PM 組成 

PMの組成及び粒径分布についても、NOxと同様に発生源に応じた分類をする必要がある。

PM 組成は燃料種別や燃焼方法に依存し、粒径分布はばいじん処理方法に依存するため、煙

源ごとの個別情報が重要となる (森川, 2010)。こちらも JEI-DB に付属する化学輸送モデル

CMAQ 用の PM･VOC 組成データベース (JPEC, 2012c) が利用できる。 

 

本研究では、JEI-DB に付属する化学輸送モデル CMAQ 用の PM･VOC 組成データベース 

(JPEC, 2012c) のほか、SMOKE における組成データ、VOC・PM の組成分解プログラム

SPECIATE (https://www.epa.gov/air-emissions-modeling/speciate-version-45-through-40) などを

もとにした森川 (2005) による組成分解を参考とした。  
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2.1.4  化学輸送モデル（CMAQ）の概要 

 

CMAQ は、米国環境保護庁によって開発・管理されている第 3 世代の化学輸送モデルで

ある。当初は、米国州政府等が大気環境改善策を検討するツールとして、また、研究者が

気象と大気中の汚染物質の化学的変化・生成および除去プロセス等複雑な挙動との関係性

を把握するためのツールとして、1990 年代前半に開発が着手された (速水, 2011)。CMAQ

は、過去の化学輸送モデルが光化学スモッグや酸性沈着など特定の問題を対象に設計され

てきたのに対して、CMAQ のみで広範な空間スケール (都市～大陸) の様々な大気環境問題 

(オゾン、粒子状物質、酸性沈着等) に適用できること (すなわち”one atmoshpere”) をコン

セプトとして開発が続けられている (速水, 2011)。最新版は 2018 年 3 月にリリースされた

5.2.1 である。CMAQ の主な特徴は下記のとおりである。 

 

1) オイラー型の 3 次元大気化学輸送モデル 

2) Fortran 90 で記述されたオープンソースを用いた数値モデルであり、並列計算も可能 

3) 入出力ファイル形式は、NetCDF 形式に基づいた I/O API (Input/Output Application 

Programming Interface) (https://www.cmascenter.org/ioapi/) 形式が採用 

4) 1-way nesting 機能によって、大陸から局所・都市スケールまで様々なスケールで、複数

の大気汚染物質および化学反応を同時に扱うことが可能 

5) 気象場データの入力として、気象モデル MM5 (Fifth-generation Mesoscale Model) (Grell et 

al., 1994) や WRF-ARW の計算結果を使用することを前提として設計 

6) 複数の化学反応に関するコードが実装されており、計算目的に応じた反応スキームの

選択が可能 

7) 移流・拡散・反応・生成・沈着等、プロセス別の濃度変化の解析が可能 

8) CMAQ のユーザーは、CMAS (Community Modeling and Analysis System) 

(https://www.cmascenter.org/index.cfm) センターのサポートを利用して国際的に幅広い

コミュニティと情報交換することが可能 

 

CMAQ による化学輸送シミュレーションは、Fig. 2.4 に示すフローに沿って計算が進めら

れる。まずは、気象モデルの出力データおよび発生源から大気への化学物質排出データを

もとに、CMAQ の最終段階のプログラムである CCTM (CMAQ Chemical Transport Model) で

計算を実行するのに必要な入力ファイルを作成しなければならない。CMAQ 入力用の排出

量データ作成ツールとして、SMOKE (Sparse Matrix Operator Karnel Emissions) 

(https://www.cmascenter.org/smoke/index.cfm) が CMAS センターで提供されているが、発生源

別に集計された排出インベントリ等の入力データに詳細な情報が必要となる。SMOKE は米

国等を対象とした計算では利用実績があるものの、直接アジア地域を対象に用いることは

難しい (速水, 2011)。 そこで本研究では、SMOKE を基に作成された計算格子への排出量配

https://www.cmascenter.org/smoke/index.cfm
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分プログラム (嶋寺, 2011) により、東アジアおよび日本の排出量に関する複数のデータを

組み合わせて、CMAQ 入力用の排出量データを作成した。 

CMAQ は、MCIP、ICON (Initial CONdisions processor)、BCON (Boundary CONditions 

processor)、CCTM の主として 4 つのプログラムで構成されている。各プログラムと概要を

以下に示す。 

 

 

 

 

 MCIP (Meteorology-Chemistry Interface Processor) 

気象モデル (WRF-ARW) の出力から気象場や空間情報を抽出し、排出データ、初期条

件・境界条件の作成および CCTM の入力に必要となるファイルを作成する。その際、

気象モデルの境界付近の格子が側面境界値の影響を強く受けることを考慮し、WRF の

計算領域よりも CMAQ の計算領域の方が小さくなるよう対象領域を再設定する。 

 ICON/BCON (Initial/ Boundary CONditions processor) 

大気汚染物質およびその前駆物質の濃度の初期条件・境界条件を作成する。外側領域

の初期・境界条件の作成は、清浄大気を想定した CMAQ デフォルトの時間変化のない

鉛直濃度プロファイル、または全球化学輸送モデルによる計算値 (NCAR による全球化

学輸送モデル (MOZART-4, Model for Ozone and Related chemical Tracers version 4) 

(Emmons et al., 2010) 等) を用いて行う。1-way nesting 計算を行う場合、内側領域の初

期・境界条件の作成には、外側領域の CCTM による既往の計算結果を用いて行う。 

 CCTM (CMAQ Chemical Transport Model) 

上記に示した排出データおよび 3 つのプログラムにより作成されたファイルを基に、

様々な大気汚染物質とその前駆物質について排出・移流・拡散・反応・消滅過程を計

算し、大気中の濃度分布や湿性・乾性沈着量等複数の出力ファイルを作成する。 

 

 

ICON and BCON 

MCIP 

Emission Processor 

CCTM 

 Advection & Diffusion 

 Gas-phase chemistry 

 Aerosol chemistry 

 Clouds and Aqueous Chemistry 

 Photolysis rate 

 Emission 

Gas and Aerosol 

Concentration 

Dry and Wet 

Deposition 

Emission Inventory 

Meteorology Model 

MM5 or WRF-ARW 

CMAQ Default 

 Concentration Profile 

Global CTM 

 External Data  

Nested or Restart Simulation 

 CMAQ Modeling System  

Fig 2.4 The flowchart for the CMAQ modeling system. 
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2.1.5  化学輸送モデルの基礎方程式と物理・化学過程 

 

CMAQ では、上述した各種入力データをもとに大気汚染物質や前駆体が移流、拡散、気

相反応、エアロゾル、雲、湿性・乾性沈着等の過程後、変化した化学物質の濃度推計を、

緯度、経度、気圧により設定した 3 次元の格子ごとに計算を行う。各格子での物質 𝑐 の濃

度 𝐶𝑐  は次の基礎方程式で計算される。 

 

(1) 基礎方程式 

 
∂𝐶𝑐

𝜕𝑡
= Adv + Diff + 𝑅𝑐 + 𝐸𝑐 − 𝑆𝑐 (2.14) 

ここで、Adv：移流、Diff：拡散であり、物質 𝑐 について、𝑅𝑐：化学変化、𝐸𝑐：排出、𝑆𝑐：消

滅 (沈着) を表す。移流は MCIP からの入力データ、排出は作成した排出データを基に計算

される。拡散、化学変化、消滅は CCTM において計算される。 

 

(2) 物理・化学過程 

CMAQ での計算は、大気中における物質の様々な物理・化学過程のメカニズムについ

て必要なオプションを設定することで行われる。主な過程を以下に示す。 

① 移流過程 (質量保存調整法を含む) 

平均風速場による化学物質輸送に関係し、水平・鉛直方向の要素に分類される。鉛

直方向の移流計算方法は、2 つの選択肢がある。一つは、鉛直移流に質量保存性を考慮

する方法である。他法は、WRF-ARW の計算結果を利用する場合に限り、、WRF-ARW

の計算で出力された鉛直風速 (omega calculation) と、PPM (Piecewise Parabolic Method) 

(Colella and Woodward, 1984) を用いて計算する方法である。。後者は、WRF-ARW、

CMAQ 間で空気密度の計算方法が異なることから、鉛直移流の質量保存性を向上させ

るために設定されている。水平方向の移流は、MCIP からの気象場データを基に PPM

を用いて、各格子間における質量保存性を考慮し計算される。 

② 拡散過程 

化学物質のサブグリッドスケールの対流混合に関係し、水平・鉛直方向の要素に分

類される。鉛直方向の拡散は、ACM (Asymmetric Convective Method) version 2 (Pleim, 

2007) が用いられ、対流条件下 (不安定層) では暖気の上昇流に伴う拡散、非対流条件

下 (安定層) では PBL 特性に基づく局所混合や乱流拡散が考慮される。水平方向の拡

散は、局地風と格子解像度に基づく拡散係数が考慮される。 

③ 光解離反応 

大気中の化学物質が太陽光の照射により起こす化学反応であり、光解離反応定数は

季節・緯度・地形特性、および雲量や大気中のエアロゾルの散乱・吸収等によって左

右される太陽放射量や吸収断面積・量子収量等の分子固有の特性に依存する。CCTM
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によってオンラインで雲量やオゾン・エアロゾル濃度変化および気温・密度等を考慮

した計算が可能である。 

 

④ 気相化学反応 

大気中の汚染物質およびその前駆物質の様々な化学変化を扱う。光化学反応モデル

として、CB05 (Carbon Bond chemical mechanism version 2005) (Yarwood et al., 2005)、

SAPRC-99 (Statewide Air Pollution Research Center mechanism version 1999) (Carter et al., 

2000)、SAPRC-07t (Hutzell et al., 2011) 等が選択でき、オゾンの生成に関わる揮発性有

機化合物の取り扱いが異なっている。 

⑤ エアロゾル過程 

大気中のエアロゾルを構成する粒子状物質について、自然起源・人為起源の一次粒

子の排出、前駆物質の反応による二次粒子の生成およびそれらの凝集・乾性沈着等に

関係する。CCTM では、PM の粒径分布が RPM (Regional Particle Model) (Binkowski and 

Shankar, 1995) によって、Aitken モード、Accumulation モード及び Coarse モードという

3 つの対数正規分布の重ね合わせで表現される。上記 3 モードの粒径分布は Fig. 1.4 に

示したとおりであり、Aitken モードおよび Accumulation モードの和が、PM2.5に相当す

る。また、3 つの粒径モードの和により空気力学径 10 µm 以下の PM10が計算される。

ガス・粒子の平衡計算は ISORROPIAv2 (Fountoukis and Nenes., 2007) によって行われ、

H2SO4、HNO3、NH3、HCl、ナトリウム (Na) 等についてガス/粒子の分配が計算される。

乾性沈着は、エアロゾルの質量や濃度に基づく粒径分布や気象・土地利用条件等によ

り乾性沈着モジュールで計算される (Pleim and Ran, 2011)。 

⑥ 雲過程・液相化学反応 

雲過程は、液相化学反応、汚染物質の鉛直混合、湿性沈着による汚染物質除去等に

重要な役割をもち、太陽放射量の変化により汚染物質濃度を間接的にも左右する。

CCTM では、ACM に基づくサブグリッドスケールの降水性・非降水性の対流雲および

気象モデル出力に含まれるモデルグリッドスケールの雲の 3 種類の雲が考慮されてい

る。液相化学反応と湿性沈着は RADM (Regional Acid Deposition Model) (Chang et al., 

1987) に基づいている。 

⑦ 排出過程 

CMAQ は予め作成する排出量データに加え、植生起源排出、プルーム上昇、土壌性

ダスト (Foroutan et al., 2017)、海塩粒子 (Kelly et al., 2010) 等の排出量を CCTM の計算

においてオンラインで計算を行うことが可能である。 
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2.1.6  発生源寄与推計の方法 

 

CMAQ による発生源寄与推計には、ゼロアウト法を用いた。ゼロアウト法は、「1.1.5 大

気汚染の発生源寄与推計手法」で述べたように、全排出量データを使用した通常計算 (Base

ケース) に加えて、目的の発生源の排出量のみをゼロにした計算を行い、両者の差分を取る

ことで目的の発生源の寄与を推計する方法である。本手法による寄与推計結果に不確実性

が含まれる点を考慮する必要はあるが、算出された寄与の不確実性の検証については、今

後の課題とする。 

 

 

2.1.7  モデル性能評価に係る統計指標 

 

化学輸送モデルを用いて、PM2.5 の発生源寄与解析をおこなうには、使用したモデルが観

測値を適切に再現しているか (求められる性能を満たしているか) を事前に確認しておく

必要がある。化学輸送モデルの性能評価に係る統計指標については、速水 (2007) により詳

しくに述べられている。 

次章以降で使用したモデルの性能評価には、観測値および計算値の平均値 (Mean Obs.お

よび Mean Sim.)、相関係数 (R)、MBE (Mean Bias Error)、RMSE (Root Mean Square Error)、

NMB (MBE normalized by the mean observed value)、NRMSE (RMSE normalized by the mean 

observed value)、ファクター2 に入る割合 (PF2, the proportion of simulated values within a factor 

2 of observation)、IA (Index of Agreement) を統計指標として用いた。各統計指標の算出方法

を (2.15) ～ (2.21) 式に示す。 

 

 
R =

∑ (𝑀𝑖 − �̅�)𝑁
𝑖=1 (𝑂𝑖 − �̅�)

√{∑ (𝑀 − �̅�)2 ∑ (𝑂 − �̅�)2𝑁
𝑖=1

𝑁
𝑖=1 }

 
(2.15) 

 MBE = �̅� − �̅� (2.16) 

 RMSE = √
1

𝑁
∑ (𝑀𝑖 − 𝑂𝑖)2

𝑁

𝑖=1
 (2.17) 

 NMB = ∑ (𝑀𝑖 − 𝑂𝑖)
𝑁

𝑖=1
∑ 𝑂𝑖

𝑁

𝑖=1
⁄  (2.18) 
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 NRMSE = √
1

𝑁
∑ (𝑀𝑖 − 𝑂𝑖)

2
𝑁

𝑖=1
�̅�⁄  (2.19) 

 
PF2：計算値と観測値の全ペア (N)のうち、 

   0.5 ≤ 𝑀𝑖/𝑂𝑖 ≤ 2 を満たすペアの割合 
(2.20) 

 IA = 1 −
∑ (𝑀𝑖 − 𝑂𝑖)

2𝑁
𝑖=1

∑ (|𝑀𝑖 − �̅�| + |𝑂𝑖 − �̅�|)2𝑁
𝑖=1

 (2.21) 

ここで、𝑀𝑖、𝑂𝑖：試料 i (例えば、物質 A のある地点における一時間値) における計算値お

よび観測値、�̅�、�̅�：計算値および観測値の平均値、N：サンプル数である。IA は Willmott (1981) 

によって考案された統計指標で、0 から 1 の間の値を取り、1 に近いほど計算値は観測値の

時間もしくは空間変化 (複数地点の時系列データで評価する場合は、時間、空間変化の両方) 

をとらえていることを示す。 
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2.2  レセプターモデル 

 

レセプターモデルとは、ある観測点 (レセプター) における大気汚染物質に影響を及ぼし

たであろう各種発生源の寄与を統計的に推計するモデルをいう。レセプターモデルは、発

生源に関する情報の要否から、CMB 法もしくは、主成分分析や PMF 法の大きく 2 つに大別

される。前者は、レセプターに影響を与える発生源の種別 (セクタ) および排出物の化学組

成 (発生源プロファイル) に関する情報が予め利用可能な場合に限り使用できるが、後者は

発生源プロファイルを準備しなくても、モデル計算が可能であるところが両者の特徴であ

る (飯島, 2011)。 

CMB 法は、予め与えた各発生源セクタのプロファイルについて、個々に寄与濃度を定量

できる点に優位性があるが、解析結果の確からしさは、モデルに投入する発生源プロファ

イルの確からしさに強く依存する。つまり、個々のレセプターを代表する発生源プロファ

イルに関する情報を事前に収集できるかどうかが解析の成否を決定することになる (環境

省, 2014b)。一般に発生源プロファイルは既往の論文等から引用して構築されるが、その場

合、地域や年代の不一致による不確実性を常に考慮しなければならない (Wang et al., 2012; 

環境省, 2014b)。 

一方、PMF 法は、堅牢なモデル解を得るために、比較的大きな観測データセットを投入

することが求められる (Chan et al., 2011)。そのため、長期間または高時間分解での観測フレ

ーム、もしくは多地点の観測データセットを準備しなければならない。本研究では、発生

源プロファイルの不確実性を考慮することなく、発生源寄与推計が可能な、レセプターモ

デルは PMF モデルを選択した。以下では、PMF モデルの概要等について述べるが、本研究

で用いた PMF モデル (EPA-PMF5.0) (Fig. 2.4) での取り扱いを前提に議論を進める。また、

PMF モデル解析における留意点等については、飯島 (2011) 及び Norris et al. (2014) でより

詳細に述べられている。 
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Fig. 2.4 Flow chart of operations within EPA PMF (Norris et al., 2014) 
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2.2.1  PMF モデルの概要 

 

PMF 法は、多数組の観測データセットをいくつかの因子に分解する手法で、因子寄与お

よび因子プロファイルと呼ばれる統計情報を同時に導出することができる  (Paatero and 

Tapper, 1994)。PMF 法では、(2.22) 式のような質量保存式に基づき、観測点 (レセプター) の

成分濃度を因子寄与と因子プロファイルに分解し、各種因子 (発生源) の寄与を統計的に推

計する。 

 質量保存則 

 𝑥𝑖𝑗 = ∑ 𝑔𝑖𝑘𝑓𝑘𝑗 + 𝑒𝑖𝑗

𝑝

𝑘=1
 (2.22) 

ここで、𝑥𝑖𝑗：観測点における試料𝑖 (𝑖 = 1, … , 𝑛) 中の成分𝑗 (𝑗 = 1, … , 𝑚) の観測濃度

(μg/m3)、𝑔𝑖𝑘：試料𝑖に対する因子𝑘 (𝑘 = 1, … , 𝑝) の相対寄与 (単位なし)、𝑓𝑘𝑗：因子𝑘の

プロファイルにおける成分𝑗の濃度 (μg/m3)、𝑒𝑖𝑗：試料𝑖中の成分𝑗の観測値とモデル化され

た計算値の残差を表す。 

 

PMF モデルでは、𝑥𝑖𝑗を再現できる𝑔𝑖𝑘、𝑓𝑘𝑗、および因子数𝑝を見出すことを目的とする。

解析者はモデルに𝑝を与え、(2.23) 式で定義される目的関数𝑄を最小にする解 (𝑔𝑖𝑘および𝑓𝑘𝑗

マトリックス) を繰り返し計算によって求める。 

 目的関数 

 𝑄 = ∑ ∑ (
𝑒𝑖𝑗

𝑢𝑖𝑗
)

2𝑚

𝑗−1
= ∑ ∑ (

𝑥𝑖𝑗 − ∑ 𝑔𝑖𝑘𝑓𝑘𝑗
𝑝
𝑘=1

𝑢𝑖𝑗
)

2
𝑚

𝑗=1

𝑛

𝑖=1

𝑛

𝑖=1
 (2.23) 

ここで、𝑢𝑖𝑗 ：観測点における試料 𝑖中の成分 𝑗の測定に伴う不確かさ、𝑒𝑖𝑗 𝑢𝑖𝑗⁄ ：

スケール化残差を表す。スケール化残差は後述するモデル解の適合度の確認等に利用さ

れる。 

 

また、𝑔𝑖𝑘、𝑓𝑘𝑗は共に負の値にならないように制約を受ける。このように、PMF モデルで

は観測データセットに含まれる変動要因を統計的にふるい分けて、因子として抽出する作

業をおこなっていると解釈することができる。そのため、𝑓𝑘𝑗で構成される因子プロファイ

ルは同類の発生源に由来した成分濃度分布と考え、因子プロファイル≒発生源プロファイ

ルとみなして発生源寄与推計がおこなわれる。各因子プロファイルがどのような発生源を

示しているかの解釈 (後述する) は解析者の手に委ねられる。 

 

  



化学輸送モデルとレセプターモデルによる PM2.5発生源寄与解析 

44 

 

2.2.2  PMF モデルへ投入するデータセットの作成 

 

PMF モデルで発生源寄与推計をおこなうには、2 種の入力データが必要となる。一つは、

観測点において長期間あるいは多地点 (i) において様々な成分濃度 (j) を測定した観測値

𝑥𝑖𝑗のデータセット (𝑥𝑖𝑗マトリックス)、もう一つは個々の観測値の不確かさを定めたデータ

セット (𝑢𝑖𝑗マトリックス) である。 

 

(1) 観測値マトリックス 

観測値𝑥𝑖𝑗には、多くの場合、①欠測値、②検出下限値以下の分析値、③原因究明が困難

な突発的なはずれ値 (異常値) 等が含まれている。これらの値を適切に処理せずに解析を実

施すると、解が収束しないもしくは、後述するモデルの適合度を低下させ、堅牢なモデル

解を得ることが困難となる。 

欠測値の適切に処理する方法としては、下記 3 種が考えられる (飯島, 2011)。 

 

① 欠測となった成分が含まれる試料そのものを解析から除外 

 複数の成分が欠測となっている試料がある場合に採用される。 

② 欠測となった成分を (その成分が欠測となっていない試料も含め) 解析から除外 

 欠測率が高い成分を解析に加えるとモデルの適合度を低下させる懸念があるため、

欠測率が高い成分に採用される。 

③ 欠測値を各成分濃度の中央値等の統計値で置換 

 ①、②の方法が選択できない場合に採用される。ただし、置換した値がモデル解に

大きな影響を与えないように、値の重みを低減する必要がある (Polissar et al., 1998; 

Song et al., 2001)。EPA-PMF5.0 では欠測値が入力データに含まれている場合は、中央値

に置換し、値の重みを低減 (不確かさ (後述する) を通常の 4 倍に設定) できるように

なっている。値の重みの調整方法については後述する。 

 

検出下限値以下の分析値の取り扱いについては、下限値の 1/2 値で置換する方法がよく採

用されている (Polissar et al., 1998)。この場合も、上述したように置換した値の重みは低減

しておく必要がある。 

異常値については、PMF モデル内で再現することは困難であるため、PMF モデルへ投入

する観測値マトリックスにおける各成分の濃度分布を確認し、異常値が含まれていないか

を検討しておく必要がある。PM2.5成分測定値における異常値の検出には、下記 2 種の方法

が広く利用されている。 

 

① イオンバランス 

 一般環境では、概ね陽イオンと陰イオンの電荷は等しい状態で存在することから、
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代表的なイオン (陰イオン(Cl−、NO3
−、SO4

2−)、陽イオン (Na+、NH4
+、K+、Ca2+、Mg2+)) 

についての分析結果より、陰イオン、陽イオンの等量濃度の合計比を求め、異常値の

有無を検出する方法である。微小粒子状物質曝露影響調査報告書 (平成 19 年 7 月) (環

境省, 2007) では、等量濃度の合計比が 0.8～1.2 を適合 (異常値ではない) として評価

している。しかし、すべてのイオン成分を等量濃度の合計比の算出に用いているわけ

ではないため、未測定成分 (炭酸イオンなど) が多量に存在する場合などは範囲から外

れる可能性がある。また、イオンバランスの適合範囲を必要以上に狭くした場合、PMF

モデルで堅牢なモデル解を得るのに必要なデータ数が足りなくなる等の問題が生じる

ため、適合範囲の設定には注意を要する。 

 

② 質量濃度推定手法 (CMC, Chemical mass closure) モデル 

 CMC モデルは、粒子状物質の質量濃度と幾つかの主要成分 (特定のイオン成分、OC、

EC、特定の金属成分) との関係を統計的に求めておき、以後の測定において成分測定

データから質量濃度を推定し、測定質量濃度の妥当性を評価する。質量濃度推定のた

めに各成分結果に与える係数は、成分元素の環境大気中における代表的化学形態、特

定の発生源の影響及び過去の分析結果の集積に基づく知見等により決定される。代表

的な手法としては、Harrison et al. (2003) による係数および、米国環境保護庁による係

数 (U.S.EPA., 1999) が知られている。しかし、いずれも国外のモデルであるため必ずし

も日本の気候風土と合致しているとはいえない。そこで、本研究では、国内の先行研

究 (環境省, 2007; Nakatsubo et al., 2014) に倣い、(2.24) 式を用いた。各係数は微小粒子

状物質曝露影響調査において検討された全国 19 ヶ所の測定値に基づいて設定された係

数である (環境省, 2007)。 

 

𝑃𝑀2.5𝑀𝑎𝑠𝑠 = 1.375[𝑆𝑂4
2−] + 1.29[𝑁𝑂3

−] + 2.5[𝑁𝑎+] + 1.5[𝑂𝐶] + [𝐸𝐶]

+ [𝑆𝑂𝐼𝐿] 

[𝑆𝑂𝐼𝐿] = 9.19[𝐴𝑙] + 1.40[𝐶𝑎] + 1.38[𝐹𝑒] + 1.67[𝑇𝑖] 

(2.24) 

 

これらのモデルにより求めた粒子状物質の質量濃度の推定値 (𝑃𝑀2.5𝑀𝑎𝑠𝑠) を実測値 

(PM2.5質量濃度) と比較することにより、その試料がその測定地域での粒子状物質の性

状の代表性を有しているかの判定がある程度可能となる。ただし、測定地点、季節な

どにより粒子状物質の性状は異なる場合があることに留意しなければならない。 

 

①、②の方法で異常値として除外対象となるのは、試料捕集時もしくは、試料分析時等

に発生したコンタミネーションが疑われる試料、火災、花火等の非日常的な発生源の影響

を受けた試料等が想定される。 

上記以外に、重複した測定値 (例えば、K と K+、Ca と Ca2+等) がある場合は、同一成分

の二重評価を回避するため、片方のデータは除外される (Maykut et al., 2003; Kim et al., 2004)。 
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(2) 不確かさデータマトリックス 

EPA-PMF5.0 では、2 種類の方法で観測値の不確かさデータマトリックスを設定すること

ができる。一つは、各観測値𝑥𝑖𝑗に個別の不確かさ𝑢𝑖𝑗を与える方法で、もう一つは、観測値𝑥𝑖𝑗

に応じて (2.25) ~ (2.26) 式により不確かさ𝑢𝑖𝑗を見積もる方法である (Poilssar et al., 1998)。 

 

 観測値不確かさの推算式 

 𝑢𝑖𝑗 =
5

6
× 𝑀𝐷𝐿𝑗          (𝑥𝑖𝑗 ≤ 𝑀𝐷𝐿𝑗) (2.25) 

 𝑢𝑖𝑗 = √(𝐸𝑟𝑟𝑜𝑟 𝐹𝑟𝑎𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛𝑗 × 𝑥𝑖𝑗)
2

+ (0.5 × 𝑀𝐷𝐿𝑗)
2

     (𝑥𝑖𝑗 > 𝑀𝐷𝐿𝑗) (2.26) 

ここで、𝑀𝐷𝐿𝑗：各成分の検出下限値、𝐸𝑟𝑟𝑜𝑟 𝐹𝑟𝑎𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛𝑗：各成分の誤差フラクション (分

析値に対する不確かさの割合) を表す。 

 

後者は、𝐸𝑟𝑟𝑜𝑟 𝐹𝑟𝑎𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛𝑗を事前に各成分について求めておけば、不確かさ𝑢𝑖𝑗を容易に見

積もることができる。𝐸𝑟𝑟𝑜𝑟 𝐹𝑟𝑎𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛𝑗には、各成分分析における相対標準偏差が用いられ

る例が多い (飯島, 2011)。 

なお、サンプリングや試料前処理等に伴う不確かさについては、モデル全体に係る不確

かさ (Extra Modeling Uncertainty) として別途、設定することができる。ただし、モデル全体

に過度の不確かさを付与することは得られるモデル解の信頼性を損なうことを考慮しなけ

ればならない。このほかに、不確かさの推算方法については、Reff et al. (2007) によって詳

細に述べられている。 

 

(3) 値の重みの調整 

前述したとおり、欠測値を中央値で置き換えた場合、検出下限値以下の分析値を、下限

値の 1/2 値で置換した場合については、これらのデータの不確実性が大きくなることから、

値の重みを調整し、モデルの解に及ぼす影響を小さくする必要がある。また、有意な濃度

変動がみられない成分は、因子の分離に寄与しないため、不確かさを大きくする、解析対

象から除外する等の対応をおこない、モデル解に及ぼす影響を少なくすることが望ましい 

(飯島, 2011)。EPA-PMF5.0 では値の重み付けをするために、“Strong”、“Weak”、“Bad”とい

う 3 つの分類を設け、成分ごとに値の重みを設定することができる。Strong の不確かさは解

析者が設定した値が適用されるが、Weak は不確かさが 3 倍となり、モデル解への影響が軽

減される。また、Bad はモデル解の導出には使用されない。 

値の重み付けは成分、試料採取、分析精度等、それぞれの不確かさを踏まえて決定する

ことが望ましい。データセットについての詳細な情報が得られない場合等については、

signal-to-noise (S/N) 比を利用することができる (Paatero and Hopke, 2003)。EPA-PMF5.0 では
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S/N 比を (2.27) ~ (2.28) 式により算出する。 

 signal-to-noise 比 

 𝑑𝑖𝑗 = (
𝑥𝑖𝑗 − 𝑢𝑖𝑗

𝑢𝑖𝑗
)          (𝑥𝑖𝑗 > 𝑢𝑖𝑗) 

(2.27) 

 𝑑𝑖𝑗 = 0                             (𝑥𝑖𝑗 ≤ 𝑢𝑖𝑗) 

 (
𝑆

𝑁
)

𝑗
=

1

𝑛
∑ 𝑑𝑖𝑗

𝑛

𝑖=1
 (2.28) 

ここで、𝑥𝑖𝑗：試料𝑖中の成分𝑗の観測値、𝑢𝑖𝑗：観測値𝑥𝑖𝑗の不確かさを表す。 

 

また、算出された S/N 比から、各成分の値の重み付けをする方法は、Norris et al. (2014) が

次の方法を提案している。 

 0 ≦ S/N < 0.5 ：”Bad”（解析から除外） 

 0.5 ≦ S/N < 1 ：”Weak”（不確かさを 3 倍） 

 1 < S/N  ：”Strong”（不確かさの変更なし） 

本研究でも、Norris et al. (2014) による S/N 比に基づく値の重みの調整をおこなった。 

 

 

 

2.2.3  観測データに寄与する因子（発生源）数の決定 

 

因子数 p を決定するには、まず適当な p を与えて PMF モデルの予備計算を行う。通常、

任意の計算開始位置 (Seed number) から複数回 (EPA-PMF5.0 では予備計算として、計算回

数 20 回程度を推奨) の繰り返し計算を行う。計算が収束しない場合、PMF モデルに与えた

因子数 p が不適切であると判断される。また、計算が収束しても出力された Q が繰り返し

計算ごとに大きく分散する場合、堅牢なモデル解が得られてないと判断される。 

Q の理論値である QTheoryは、(2.29) 式で定義される。 

 𝑄𝑇ℎ𝑒𝑜𝑟𝑦 = 𝑛𝑚 − 𝑝(𝑛 + 𝑚) (2.29) 

ここで、𝑛：試料数、𝑚：成分数を表す。 

 

(2.23) 式で算出される Q は、PMF モデルに投入した全観測値マトリックスから算出され

る値であり、Qtrueと呼ばれる。EPA-PMF5.0 では、外れ値 ((2.23) 式で算出される𝑒𝑖𝑗 𝑢𝑖𝑗⁄ が 4

以上の試料) を除外して算出された QRobustも同時に出力される。Qtrueと QRobustの乖離は、ス

ケール化残差が大きいデータ影響が強く働いていることを意味し、設定した因子数 p では

外れ値が再現できていない可能性がある。この場合、因子数 p の値を変更するか、外れ値 (異

常値) の取り扱いを見直す必要がある。これらの条件を踏まえて、計算が収束し、出力され

る Q (QRobustと Qtrue) の分散が小さく、QRobust≒Qtrue≒QTheoryとなる因子数 p を決定しなけれ
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ばならない。 

ただし、ここで決定した因子数 p は、「統計的に最適な p」にすぎない。分離された因子

のプロファイル (𝑓𝑘𝑗マトリックス) を確認し、それぞれの因子が物理的な意味をなすもので

あるか (特定の発生源、例えば道路交通に伴う発生源だと説明できるものか)、各因子の寄

与 (𝑔𝑖𝑘マトリックス) の変動パターンが実環境で発生しうるもの (道路交通の因子なら、一

般環境よりも沿道の寄与が高くなっている等) であるか等の検証が必要となる。そのため、

「統計的に最適な p」を多少増減させ、「物理的に最適な p」を見いだす試行錯誤が必要と

なる (Ito et al., 2004; Kim et al., 2003; 飯島, 2011)。 

 

 

2.2.4  得られたモデル解（因子及び寄与割合）の適合度と妥当性評価 

 

PMF モデルでは、前述のとおり、モデルへ投入する観測値データ内の異常値除去、各観

測値の不確かさの設定、データの重み調整、因子数の決定等、様々な行程を経た後、統計

処理を行い、(2.22) 式に基づいてモデル解を導出している。よって、得られたモデル解とモ

デルに投入した観測値マトリクスの間には、(2.23) 式に示した残差𝑒𝑖𝑗 (試料𝑖中の成分𝑗の観

測値とモデル化された計算値の残差) が発生し、観測値と計算値の間に大きな乖離がある試

料もしくは成分が残存してしまうおそれがある。そのため、まず得られたモデル解の適合

度を評価した後、モデル解の妥当性評価 (解の安定性、不確実性等の確認) に移行する。モ

デル解の妥当性を損なう要因には、入力データ自身の不確実性 (観測、測定時のデータのば

らつき等) によるものと、回転の自由度によるものがある (Brown et al., 2015)。 

PMF モデルでは、𝑔𝑖𝑘、𝑓𝑘𝑗が共に負の値にならない制約を与えて、モデル解を導出するが、

これだけでは同一の Q を得る𝑔𝑖𝑘、𝑓𝑘𝑗の組み合わせは一つに定まらない (Henry, 1987)。ある

解 (𝑔𝑖𝑘、𝑓𝑘𝑗) の組み合わせから別の解 (𝑔𝑖𝑘、𝑓𝑘𝑗) の組み合わせに変換することを回転とい

い、その自由度を回転の自由度という。回転の自由度は低いほうが良く、Base factor の𝑔𝑖𝑘及

び𝑓𝑘𝑗マトリックスに多くのゼロ値があれば回転の自由度は低くなり、解は固有の値から大

きく外れることはない (飯島, 2011)。 

 

(1) モデルの適合度 

モデルに投入した観測値マトリクスと得られたモデル解の関係から、モデルの適合度を

評価する。EPA-PMF5.0 では、観測値の再現性を評価するためのツールとして、散布図、時

系列図、残差分析等が付属している。 

① 散布図 

散布図は、成分ごとの観測値とモデル解の関係を視覚化して整理することができる。

また両者の相関係数、回帰線の傾きから、モデルの適合度を評価することができる。

ここで、再現性が低いと判断された成分については、値の重みを調整するもしくは、



第 2 章 化学輸送モデルとレセプターモデル 

49 

 

観測値マトリックス内に異常値が残っていないか確認して、再解析する必要がある。 

② 時系列図 

時系列図は、成分ごとにモデルで再現することが困難な異常値が残っていないか確

認することができる。特に複数の成分において、モデルで再現できていない試料があ

る場合は、その試料自体をモデルに投入する入力データ (観測値マトリックス) から除

外することも検討する必要がある。 

③ 残差分析 

残差分析は、(2.23) 式で計算される𝑒𝑖𝑗 𝑢𝑖𝑗⁄ を基に、モデルの適合度を統計的に検定す

ることができる。まず、𝑒𝑖𝑗 𝑢𝑖𝑗⁄ のヒストグラム及び Kolmogorov-Smirnoff 検定の統計量

から、分布の正規性を確認する。𝑒𝑖𝑗 𝑢𝑖𝑗⁄ が正規分布していない場合、その成分にはモデ

ルが適合していない可能性が高く、値の重み等を調整して、再解析することが望まし

い (飯島, 2011)。一方、正規分布している場合は、𝑒𝑖𝑗 𝑢𝑖𝑗⁄ の約 95 %は±2、約 99 %は±

3 の範囲に分布することが期待される。つまり、𝑒𝑖𝑗 𝑢𝑖𝑗⁄ が±3 を超過して分布している

成分は、不確かさが過大に設定されていることを示唆している。これは、「2.2.2 PMF

モデルへ投入するデータセットの作成」で作成した不確かさデータマトリックス及び

値の重みの調整が妥当であったかを確認するのに役立つ (Kim et al., 2003) 

 

(2) モデル解の妥当性評価 

EPA-PMF5.0では最適と考えられる因子数pの下で得られたモデル解 (Base run) の妥当性

を評価するため、3 つの方法が提供されている (Paatero et al., 2014; Brown et al., 2015)。 

 

① Bootstraping (BS) 

 BS 法は、主に特定の観測値が過度にモデル解に影響を与えていないか (観測データ

のばらつきによる誤差) を評価する。まず、観測値マトリックスから重複しない任意の

データブロックを選択して、新しい観測値マトリックスを構築した後、これを基に同

一の因子数 p の下で PMF モデルを実行 (Bootstrap run) する。次に Bootstrap run で得ら

れた因子 (Bootstrap factor) と Base run で得られた因子 (Base factor) の関連度合い (一

般的には、Bootstrap factor と Base factor の寄与の相関が 0.6 以上の場合、両者が関連し

ていると判定) を確認する。全ての Bootstrap factor が対応する Base factor と関連づけら

れていることが望ましいが、100 回の Bootstrap run において、各 Bootstrap factor の 80 % 

(80 回) 以上が Base factor と関連づけられていた場合、因数数 p は適切であると解釈さ

れる (Norris et al., 2014)。 

② Displacement (DISP) 

 DISP 法は、主に因子の回転に起因する誤差を評価する。具体的には、Base factor の

成分を変動させた場合の、Q 値が最小 (Qmod_min) となるモデル解を導出する。ただし、

新たなモデル解は Base run 時の Q 値 (Qbase) と Qmod_minの差 dQ (=Qbase − Qmod_min) が
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dQmax以下 (EPA-PMF5.0 では、dQmaxは 4、8、15、25 に指定。) である必要がある。こ

の計算が Base run で得られた因子数×成分数だけ試行され、条件 (ある Base factor の回

転を許容) を満たすモデル解が得られた回数がカウントされる (例えば、20 成分の観測

値データセットに対して 7 つの因子が抽出された場合は、20×7＝140 回の計算が各

dQmaxに対して実施される。)。 

③ BS-DISP (Bootstraping with Displacement) 

 BS-DISP 法では、BS 法と DISP 法が行われ、両者の誤差が総合的に評価される。 

 

 

2.2.5  因子の解釈及び発生源寄与推計 

 

最終的に得られた𝑔𝑖𝑗及び𝑓𝑘𝑗マトリックスから発生源の解釈と寄与推計を行う。ただし、

この操作は解析者の主観が介入しやいすいため、発生源解釈の根拠を明確することが望ま

しい (Reff et al., 2007)。 

まず、𝑓𝑘𝑗マトリックスの成分組成に着目し、指標成分の有無から発生源の候補を絞り込

む。発生源の成分組成に関する情報は、既存の発生源プロファイル (例えば、U.S.EPA の

SPECIATE v4.5 (https://www.epa.gov/air-emissions-modeling/speciate-version-45-through-40) と

いった発生源プロファイルのデータベース) だけでなく、PMF モデルを用いた先行研究で

用いられた𝑓𝑘𝑗マトリックスの成分組成との類似性を参考にできる (例えば、Viana et al., 

2008; Iijima et al., 2009; Zhang et al., 2013; Nakatsubo et al., 2014)。 

このほか、𝑔𝑖𝑘マトリックスが表す因子ごとの相対寄与の変動も、発生源の解釈に利用で

きる。例えば、季節変化 (農作業に伴う野焼きであれば秋季に寄与が高くなる)、平日・週

末の差、観測地点による寄与変動 (道路交通の因子なら、一般環境よりも沿道の寄与が高く

なっている) に着目すれば、発生源を絞り込むことができる。さらに、気象観測データや大

気常時監視測定局の観測データ等との関係も考慮して、発生源を解釈することも可能であ

る (Zhou et al., 2004; Wang et al., 2005)。しかし、上記の観点から因子と発生源の関係が合理

的に説明できない場合、因子数 p を再度、見直す必要がある。 

各因子がどの発生源を示しているか合理的に説明できる段階になれば、試料 i に対する因

子 k の寄与濃度𝑎𝑖𝑘は、(2.30) 式で求めることができる。 

 𝑎𝑖𝑘 = ∑ 𝑔𝑖𝑘𝑓𝑘𝑗

𝑚

𝑗=1
 (2.30) 

 

なお、得られたモデル解において、ひとつの因子に複数の発生源寄与が混在している場

合 (Iijima et al., 2008; Nakatsubo et al., 2014) が存在する。これは、異なる発生源に由来する

成分であっても、観測された濃度変動パターンが両者で類似している場合、それらを統計

的に区別することは困難であることに起因する。混在している発生源が分かれたモデル解

https://www.epa.gov/air-emissions-modeling/speciate-version-45-through-40
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を得るには、観測時間の時間分解能を上げる、多地点で長期間の観測を行う、指標成分と

なるような物質の測定を行う等の工夫が必要となる。 
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第 3 章 日本における PM2.5（硝酸塩）の発生源寄与推計 

 

本章では、日本における PM2.5中の硝酸塩 (NO3
−) に関して、前駆物質 (NO2、HNO3、NH3) 

までを含め、国内・国外発生源からの寄与を CMAQ により定量的に評価する。寄与推計の

方法としてゼロアウト法を用い、国外 (東アジア域から) の人為起源排出、国内の人為起源

排出および境界流入・自然起源排出を含めたバックグラウンドの寄与を推計する。特に、

国外の人為起源排出の寄与 (Total LRT, Total Long-range transport) は国外からの粒子輸送に

よるもの (Direct LRT) と、国外から輸送されてきた国外起源前駆物質と日本国内から排出

された前駆物質の粒子化によるもの (Indirect LRT) に区別して推計する (Fig. 3.1)。 

 

 

 

Fig. 3.1 Outline of source contributions for PM2.5 in Japan 

 

 

3.1  計算領域と計算条件 

3.1.1  計算領域と計算期間 

 

CMAQ の計算領域 (Fig. 3.2) は、計算負荷を考慮しつつ、東アジア域は人為起源排出量

が多い中国、インドを網羅し、かつ日本域は国内各都市域の発生源の感度差が評価できる

よう、東アジア域 (D1、60 km 格子)、日本域 (D2、15 km 格子) に設定した。鉛直層は、地

表面から上空 100 hPa までを 34 層に分割した。設定の詳細を Table 3.1 に示す。 
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Fig. 3.2 Modeling domains for the CMAQ simulation: (a) East Asia and (b) Japan with the height 

above sea level and the locations of the observation sites for PM2.5 components for four seasons in 

JFY2010. 

 

計算期間は、助走期間を 10 日間設けた後、2010 年 4 月～2011 年 3 月 (2010 年度) を評価

対象期間とした。2010 年度は、環境省による PM2.5の成分測定 (環境省, 2010) が初めて全

国的に行われた年であり、国内の大気汚染常時監視測定局によるPM2.5質量濃度だけでなく、

PM2.5 主要成分についても再現性を確認することが可能である。さらに、後述する大気質モ

デルの入力データとなる排出量データの多くは、推計年次を 2010 年に統一することが可能

なことから、当該年度を計算期間に設定した。 

 

 

3.1.2  WRF の計算条件 

 

WRF の地形・土地利用データは、WRF USERS’ PAGE 

(http://www2.mmm.ucar.edu/wrf/users/download/get_sources_wps_geog_V3.html) で提供されて

いる USGS により作成された全球データセットおよび国土数値情報土地利用細分メッシュ

データ (NLMI-LUFMD, National Land Numerical Information Land Use Fragmented Mesh Data) 

(http://nlftp.mlit.go.jp/ksj/gml/datalist/KsjTmplt-L03-b.html) を用いた。前者は、水平解像度

0.0083° × 0.0083°で整備されており、土地利用が 24 種に分類されている。後者は、国土地理

院 (GIAJ, Geospatial Information Authority of Japan)「数値地図（国土基本情報）電子国土基本

図（地図情報）、電子地形図 25000（地図画像）」および衛星画像データから、100m メッシ

ュ単位で地図記号や衛星画像の色調から判断される 11 種 (田、その他の農用地、森林、荒

地、建物用地、道路、鉄道、その他の用地、河川地及び湖沼、海浜、海水域、ゴルフ場)  

D1

D2

D2

Beijing

Greater Tokyo

regulated area

Aichi-Mie

regulated area

Osaka-Hyogo

regulated area

The northern part of

Kyushu area

(a) (b)

PM 2.5 Observation site

http://www2.mmm.ucar.edu/wrf/users/download/get_sources_wps_geog_V3.html
http://nlftp.mlit.go.jp/ksj/gml/datalist/KsjTmplt-L03-b.html
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Table 3.1 WRF-ARW and CMAQ configurations 

 Parameter Settings 

 Spin-up period 22 – 31 March 2010 

 Simulation period 1st April 2010 – 31 March 2011 

 Output interval 1 hour 

 Map projection Lambert conformal conic 

 Central point 30 ° N, 110 ° E (D1) and 36 ° N, 135 ° E (D2) 

 Horizontal grid spacing 60 and 15 km 

 Vertical domain 34 layers 

(up to 100 hPa,1st mid layer height ≅ 26 m) 

WRF Version ARW 3.7.1 

 Horizontal grid number 140 × 140 (D1) and 120 × 140 (D2) 

 Topography / Landuse 30-sec USGS / 30-sec USGS and 

100-m MLIT-GIAJ 

 Initial and boundary NCEP FNL, JMA MSM-GPV, and 

NCEP/NOAA RTG_SST_HR 

 Analysis nudging Gt, q, uv = 1.0 × 10-4 s-1 (D1, D2) 

 Explicit moisture WSM6 

 Cumulus Kain-Fritsch (D1, D2) 

 PBL and surface layer YSU PBL and Monin-Obukhov similarity 

 Surface Noah LSM 

 Radiation RRTM (long wave) and Dudhia (short wave) 

CMAQ Version 5.1 

 MCIP Version 4.3 

 Horizontal grid number 135 × 135 (D1) and 115 × 135 (D2) 

 Initial and boundary MOZART-4/GEOS5 (D1) 

 Emission Asia: HTAPv2 (2010), 

Japan: EAGrid2010-JAPAN, JEI-DB-AS 

(Vehicle), and OPRF2010 (Ship),  

Biogenic: MEGANv2.04,  

Biomass burning: FINN v1.5, 

Volcano: Aerocom (2009) 

 Horizontal / vertical advection Yamartino / WRF-based scheme 

 Horizontal / vertical diffusion Multiscale / ACM 2 

 Photolysis rate On-line photolysis module 

 Gas / aerosol phase chemistry SAPRC07 & AERO6 with aqueous chemistry 
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(http://nlftp.mlit.go.jp/ksj/gml/codelist/LandUseCd-09.html) に分類されている。そのため、国土

数値情報土地利用細分メッシュデータについては、USGS の 24 種の土地利用データのうち

6 区分 (①都市、②湿った農耕地と牧草地、③農耕地と草原、④草原、⑤混合林、⑥水域) に

再配分して使用した。 

初期・境界条件として、D1 に NCEP による全球客観解析データ (NCEP-FNL) (CLSL 

Research Data Archive, 2017) および海表面温度 RTG-SST-HR (NCEP Real-Time SST archives, 

2017) を使用した。D2 には、国内の気象場の再現性を向上させるため、海表面温度に

RTG-SST-HR を使用する以外は、気象庁 (JMA, Japan Meteorological Agency) により日本・

日本周辺域を対象に作成された客観解析値 (メソ数値予報モデル (MSM-GPV) (気象庁, 

2018)) を使用した。ただし、MSM-GPV で取り扱われていないデータは、NCEP-FNL を使

用した。また、気圧面は MSM-GPV の気圧面に合うよう、NCEP-FNL のデータを間引いて

使用した。各データについての仕様を以下に示す。 

 

 NCEP FNL (NCEP FiNaL operational global analysis data) 

水平解像度 1° × 1°、6 時間間隔の全球対象の客観解析データである。全球通信システ

ム (Global Telecommunication System) 等から得られた観測値をもとに全球データ同化

システム (GDAS, Global Data Assimilation System) によって作成されている。 

気圧面は 26 層 (2016/5/11 12:00 以降のデータは 31 層のため気圧面は異なる, 

http://www.nws.noaa.gov/os/notification/tin16-11gfs_gdasaaa.htm) に分割されており（10, 20, 

30, 50, 70, 100, 150, 200, 250, 300, 350, 400, 450, 500, 550, 600, 650, 700, 750, 800, 850, 900, 

925, 950, 975, 1000 hPa）、絶対渦度、雲水混合比、ジオポテンシャル高度、オゾン混合

比、相対・絶対湿度、気温、風速東西・南北成分、上昇流のデータが含まれ、地表面

にはアルベド、降水の種類（通常の降水・着氷性の雨・凍雨・降雪のいずれか）、対流

有効位置エネルギー、対流性降雨の割合、露点温度、下向き長波・短波放射、氷河割

合、陸域割合、気温、PBL 高さ・降水量、気圧、相対・絶対湿度、気温、風速東西・

南北成分等のデータが含まれている。 

土壌は 4 層（0～10 cm, 10～40 cm, 40～100 cm, 100～200 cm）に分割されており、土

壌温度、土壌含水率のデータが含まれている。 

 NCEP RTG-SST-HR (NCEP Real-Time, Global, Sea Surface Temperature High Resolution) 

水平解像度 0.083° × 0.083°、24 時間間隔の全球の海表面温度のデータである。 

 MSM-GPV (Meso Scale Model-Gridded Point Value) 

北緯 22.4～47.6 度、東経 120～150 度の日本および日本周辺域を対象とし、3 時間間

隔、水平解像度は地表面においては 0.05° × 0.0625°、気圧面においては 0.1° × 0.125°で

整備されている。 

気圧面は 16 層に分割されており（100, 150, 200, 250, 300, 400, 500, 600, 700, 800, 850, 

900, 925, 950, 975, 1000 hPa）、ジオポテンシャル高度、風速東西・南北成分、気温、上

http://nlftp.mlit.go.jp/ksj/gml/codelist/LandUseCd-09.html
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昇流、相対湿度のデータが含まれている。地表面には海面更正気圧、地上気圧、風速

東西・南北成分、気温、相対湿度、時間降水量、雲量が含まれている。 

 

解析値ナッジングは全計算期間、鉛直全層に対して、風速東西・南北成分、気温、混合

比についてナッジング係数 Guv,t,q = 1.0×10−4 s−1を D1、D2 領域に適用した。 

WRF の物理過程に関するオプション設定については、次のように設定した。 

 

 雲微物理過程 

WSM6 (WRF Single–moment 6–class scheme) (Hong and Lim, 2006) を用いた。本スキー

ムでは、水蒸気、雲水、雲氷、雨水、雪、あられの 6 つの混合比と過冷却過程が考慮

される。 

 積雲過程 

Kain-Fritsch (Kain, 2004) を用いた。、本スキームでは、比較的簡易な雲モデルによっ

て上昇流・下降流を表現する。1990 年に Kain と Fritsch によって作成されたスキーム 

(Kain and Fritsch, 1990) から上昇流のエントレインメント率や非降水性の浅い対流雲お

よび下降流に関する扱い等が改良されている。 

 PBL 過程 

PBL 高度から拡散係数の形を決めるノン ローカル型の YonSei University (YSU) PBL 

(Hong et al., 2006) を用いた。YSU スキームは、Noh et al. (2003) をもとに PBL 上の移

行層を考慮している。また WRF の version 3 では、Hong (2007) をもとに強風時に安定

境界層内の混合がより促進されるよう拡散係数を算出するアルゴリズムが改良されて

いる。 

 地表面過程 

Noah LSM (Chen and Dudhia, 2001) を用いた。Noah LSM では、土壌は深さ 0～10、10

～40、40～100、100～200 cm の 4 層に分割される。また、植生区分・割合、根域を考

慮し、表面流出、蒸発散、土壌排水などの予測をもとに、土壌温度・含水率の予測を

行う。さらに、積雪の状態、樹冠内の水分などの予測も行う。 

 放射スキーム 

長波放射スキームには、Mlawer et al. (1997) の RRTM (Rapid Radiative Transfer Model) 

を用いた。RRTM スキームでは、長波放射スペクトルを 16 に分割し、水蒸気、O3、

CO2などのガスおよび雲の光学的深さが詳細に扱われる。 

また、短波放射スキームには、Dudhia (1989) のスキームを用いた。このスキームで

は，太陽放射の晴天時の散乱，水蒸気による吸収 (Lacis and Hansen, 1974)、雲による反

射・吸収 (Stephens, 1978) を考慮し，簡易的に下向き短波放射フラックスが予測される。 
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3.1.3  CMAQ の計算条件 

 

大気中の汚染物質およびその前駆物質の物理・化学反応過程等については、次のように

設定した。 

 

 気相化学反応 

SARPC-07 (Hutzell et al., 2011) を用いた。「2.1.3 排出インベントリ」で述べたとおり、

CMAQ では計算負荷の軽減のため、個々の VOC 成分ごとに反応式を解くのではなく、

VOC 成分をいくつかのグループに分類し、反応式を減らしたスキームにより化学反応

を考慮している。CMAQ version5.1 の SAPRC-07 スキームの排出過程における VOC 組

成は、ホルムアルデヒド (HCHO)、メタノール (MEOH)、エタノール (ETOH)、ケトン

類 2 種 (MEK、PRD2)、酢酸 (AACD)、アセトアルデヒド (CCHO)、その他有機酸 (PACD)、

アセトン (ACET)、ギ酸 (FACD)、その他アルデヒド類 (RCHO)、グリオキサール (GLY)、

メチルグリオキサール (MGLY)、ジアセチル (BACL)、クレゾール (CRES)、芳香族ア

ルデヒド類 (BALD)、メタクロレイン (MACR)、メチルビニルケトン (MVK)、その他

不飽和アルデヒド類 (IPRD)、エチレン (ETHE)、イソプレン (ISOP)、モノテルペン 

(TERP)、パラフィン類 5 種 (ALK1～ALK5)、ベンゼン (BENZ)、トルエン (TOLU)、キ

シレン類 (OXYL、MXYL、PXYL)、その他芳香族類 2 種 (ARO1、ARO2MN)、オレフ

ィン類 2 種 (OLE1、OLE2)、セスキテルペン (SESQ)、α-ピネン (APIN)、1,3-ブタジエ

ン (13BDE)、プロペン (PRPE)、1,2,4-トリメチルベンゼン (B124)、アセチレン (ACYE)、

アクロレイン (ACRO)、ナフタレン (NAPH)、有機硝酸エステル (RNO3)、二次生成粒

子の前駆物質となる有機炭素類 (SOAALK) の合計 46 種となっている。 

 エアロゾル過程 

AERO6 (Sixth-generation modal CMAQ aerosol model) を用いた。AERO6 では PM2.5の

一次排出の組成として、新たに 4 種 (H2O, NH4
+, Na+, Cl−)が追加されており、従来の

AERO5 ではその他の分類である PMotherに含まれれていた種のうち 9 種 (Mg, Al, Si, K, 

Ca, Ti, Mn, Fe, NCOM (Non-Carbon Organic Mass))も追加された。したがって、PM2.5の排

出には従来から考慮されている SO4
2−、NO3

−、EC、OC に上記の種を加えた計 18 種の

分配が必要となる (Appel et al., 2013)。 

また、ガス粒子の平衡計算は、AERO6に対応した ISORROPIAv2 (Fountoukis and Nenes., 

2007) で行われ、ガス/粒子分配の改善や SO4
2−の液相反応の改良等が施されている。 

 初期・境界条件 

大気汚染物質やその前駆物質濃度の初期・境界条件は、NCAR の全球化学輸送モデ

ル MOZART-4 (Emmons et al., 2010) の計算結果を使用した。MOZART-4 では、気象モ

デルとして NASA の開発した全球大気海洋結合大循環モデル GEOS-5 (Rienecker et al., 

2008) を使用し、全球を対象として水平解像度 1.9° × 2.5°、鉛直 56 層で 3 時間間隔の計
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算がなされている。MOZART-4 では OX、NOX、炭化水素や･OH や HO2、RO2等のラジ

カル等 85 種の気相化学種と、SO4
2-、NH4

+、NH4NO3、炭素類 5 種、海塩 (0.1～10 µm

の NaCl を粒径で 4 種に分類) の計 12 種のエアロゾル化学種ならびに 39 種の光分解と

157 種の気相化学反応が考慮されている。排出インベントリには、人為起源排出として

ARCTAS (Arctic Research of the Composition of the Troposphere from Aircraft and Satellites) 

(Jacob et al., 2010)、バイオマス燃焼由来の排出として FINN (Wiedinmyer et al., 2011) の

version 1.0 が使用されている。 

 排出量データ 

排出量データの作成は、推計年次が極力 2010 年の排出量データとなるよう配慮し、

東アジア域における人為起源排出量に HTAP version 2 (Janssens-Maenhout et al., 2015) 

を使用した。日本域における人為起源排出源のうち、自動車起源のものは

JEI-DB2011-AS (JPEC, 2012)、船舶起源のものは海洋政策研究財団 (OPRF) が作成した

船舶排出インベントリ  (OPRF, 2013)、自動車・船舶以外の人為起源排出源は、

EAGrid2010-Japan (福井ら, 2014) を使用した。植生起源排出量は MEGAN version 2.04 

(Guenther et al., 2006) により推計した。バイオマス燃焼由来の排出量には FINN 

(Wiedinmyer et al., 2011) version 1.5、火山起源の SO2排出量は AeroCom によって作成さ

れたデータ (Diehl et al., 2012) (AeroCom のみ推計年次が 2009 年) を使用した。 

土壌性ダストと海塩粒子は、気象データおよび地形・土地利用データ等に基づき、

CMAQ のサブモデル内で排出量を算出し、モデル内の大気汚染物質の濃度計算に使用

した。土壌性ダストのサブモデルは Foroutan et al. (2017)、海塩粒子のサブモデルは Kelly 

et al. (2010) のモデルを基にした。 

 

 

3.1.4  排出量の空間分布 

 

排出量データを基に推計された計算期間における全排出量を使用した計算ケース (Base)

の単位格子、単位時間あたりの平均 NOX、SO2、CO、NH3、PM2.5、coarse モード粒子排出

量を示す (Fig. 3.3)。 
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Fig. 3.3 Spatial distributions of yearly mean emission concentrations: (a) NOx, (b) SO2, (c) CO, (d) 

NH3, (e) PM2.5, and (f) Coarse Particle in Base case.   
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3.2  発生源寄与推計の方法 

 

PM2.5 濃度に対する越境汚染寄与を詳細に推計するため、越境汚染寄与 (Total LRT) を

Direct LRT と Indirect LRT に分類して推計した (Fig. 3.1)。PM2.5主要構成成分である硝酸ア

ンモニウム (NH4NO3) を例に、日本における主な生成過程について (3.1) ～ (3.4) 式に示

す。 

 𝐸𝑁𝑂𝑥,𝐽𝑎𝑝𝑎𝑛 + 𝐸𝑁𝐻3,𝐽𝑎𝑝𝑎𝑛 → 𝐶𝑁𝐻4𝑁𝑂3,𝐷𝑜𝑚𝑒𝑠𝑡𝑖𝑐 (3.1)  

 𝐸𝑁𝑂𝑥,𝐸𝑎𝑠𝑡 𝐴𝑠𝑖𝑎 + 𝐸𝑁𝐻3,𝐸𝑎𝑠𝑡 𝐴𝑠𝑖𝑎 → 𝐶𝑁𝐻4𝑁𝑂3,𝐷𝑖𝑟𝑒𝑐𝑡 𝐿𝑅𝑇  (3.2)  

 𝐸𝑁𝑂𝑥,𝐸𝑎𝑠𝑡 𝐴𝑠𝑖𝑎 + 𝐸𝑁𝐻3,𝐽𝑎𝑝𝑎𝑛 → 𝐶𝑁𝐻4𝑁𝑂3,𝐼𝑛𝑑𝑖𝑟𝑒𝑐𝑡 𝐿𝑅𝑇   (3.3)  

 𝐸𝑁𝑂𝑥,𝐽𝑎𝑝𝑎𝑛 + 𝐸𝑁𝐻3,𝐸𝑎𝑠𝑡 𝐴𝑠𝑖𝑎  → 𝐶𝑁𝐻4𝑁𝑂3,𝐼𝑛𝑑𝑖𝑟𝑒𝑐𝑡 𝐿𝑅𝑇   (3.4)  

 

E と C は前駆物質排出量と濃度を表し、下付きの East Asia、Japan はその物質の発生源を

示している。このように、日本で観測される NH4NO3の発生源寄与は、(3.1) 式に示す国内

で排出された前駆物質 (NOx、NH3) による二次粒子の生成 (Domestic)、(3.2) 式に示す国外

起源前駆物質 (NOx、NH3) のみから生成した二次粒子の移流 (Direct LRT) に加えて、(3.3) 

及び (3.4) 式に示す国外から輸送されてきた国外起源前駆物質と国内で排出された前駆物

質が国内で粒子として二次生成したもの (Indirect LRT: 間接生成)、Background (境界流入・

自然起源排出) の 4 つに分類される。PM2.5濃度に対する各寄与の算出方法を (3.5) ～ (3.9) 

式に示す。 

 Total LRT ＝ [Base] － [A0] (3.5)  

 Direct LRT ＝ [J0] － [BG] (3.6)  

 Indirect LRT ＝ Total LRT － Direct LRT  

  ＝ {[Base] － [J0]}－ Domestic (3.7)  

 Domestic ＝ [A0] － [BG] (3.8)  

 Background ＝ [BG] (3.9)  

 

各寄与を算出するため、本研究では、ゼロアウト法を用いた。具体的には、全排出量を

使用した計算ケース (Base) に加えて、各発生源 (国外人為起源排出量、国内人為起源排出

量、国内・国外人為起源排出量) の排出量をゼロとした計算ケース (A0、J0、BG) の計算

を実行し、両ケースで計算された濃度の差分をその発生源の寄与とした。通常、ゼロアウ

ト法では国内人為起源排出量の寄与を [Base] － [J0] により算出するが、(3.8) 式に示す

Domestic 寄与の算出方法はそれとは異なる。これは (3.7) 式に示すように Indirect LRT が 

[Base] － [J0] と Domestic 寄与との差分と定義されること、つまり、[Base] － [J0] には、

Indirect LRT 寄与が含まれることに起因する。そのため、(3.6) および (3.8) 式に示すように

Direct LRT、Domestic 寄与の推計には、国内外起因のガス状物質の供給をゼロ (100 %削減) 

にした場合の感度解析結果を用いて、各寄与を算出する必要がある。ゼロアウト法は、対
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象とする二次粒子濃度が前駆物質の排出量に対して線形的に応答しない場合、二次粒子濃

度に対する発生源の寄与を正確に割り当てられないことが報告されている (茶谷ら, 2011; 

Kwok et al., 2013)。このため、本手法による寄与推計結果に不確実性が含まれる点を考慮す

る必要はあるが、算出された寄与の不確実性の検証については、今後の課題とする。 

D1領域におけるNOx排出量は 41.4 Mt/year (国外人為起源: 34.1 Mt/year、国内人為起源: 1.5 

Mt/year)、NH3排出量は 28.9 Mt/year (国外人為起源: 26.9 Mt/year、国内人為起源: 0.4 Mt/year) 

である。 

なお、評価対象地域は、NO3
−の国内発生源寄与について国内地域別の特性を明らかにす

るため、NO3
−の前駆物質となる NOx 排出量が多いと考えられる自動車 NOx・PM 法対策地

域 (首都圏、愛知・三重圏、大阪・兵庫圏) および九州北部圏の 4 地域とした (Fig. 3.2)。 
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3.3  CMAQ の性能評価 

 

本節では、CMAQ の性能評価として、PM2.5濃度の再現性の確認を行った。比較対象とな

る観測地点として、国外地点は北京、国内は 2010 年に日本で PM2.5成分分析が行われた 12

地点を対象とした。 

また、PM2.5の前駆物質の観測値との比較では上記成分分析が実施された全国 12 地点の近

傍の常時監視測定局の観測値と比較した。以下では、地上観測データの出典について述べ

た後、CMAQ の性能評価結果について考察する。 

 

 

3.3.1  地上観測データ 

 

国外 PM2.5濃度の日平均値は、米国国務省ホームページ (US Department of State, 2017) で

公開されている北京における PM2.5観測データを用いた。国内における PM2.5の観測値は、

2010 年度に PM2.5の成分測定が行われた全国 12 地点 (北海道札幌市、宮城県仙台市、新潟

県上越市、茨城県取手市、埼玉県蓮田市、千葉県市川市、東京都板橋区、大阪府堺市、兵

庫県神戸市、岡山県倉敷市、福岡県福岡市、宮崎県日向市) における PM2.5濃度および主要

5 成分 (NH4
+、NO3

−、SO4
2−、EC、OA) の観測値 (日平均値) を用いた (環境省, 2010)。成

分測定は 24 時間のフィルターサンプリングにより、春期 (2010 年 5 月 14 日～5 月 27 日) 、

夏期 (2010 年 7 月 26 日～8 月 11 日) 、秋期 (2010 年 11 月 5 日～11 月 18 日) 、冬期 (2011

年 1 月 26 日～2 月 10 日) の各季節概ね 2 週間の観測が行われている。 

また、本研究で焦点をあてている PM2.5および NO3
−の前駆物質の一つである NO2の観測

値には、上記成分測定が実施された全国 12 地点の近傍の常時監視測定局 (北海道札幌市、

宮城県涌谷町、新潟県新潟市、栃木県宇都宮市、埼玉県八潮市、千葉県市原市、東京都足

立区、大阪府大阪市、兵庫県尼崎市、岡山県早島町、福岡県福岡市、熊本県益城町) の観測

値を用いた (National Institute for Environmental Studies of Japan, 2017)。NO2以外の前駆物質 

(HNO3、NH3) の観測値には、全国酸性雨データベースの第 5 次調査データセットとして提

供されている 30 地点 (北海道札幌市 2 地点、新潟県新潟市 2 地点および長岡市、群馬県前

橋市、埼玉県加須市、千葉県市川市、市原市および佐倉市、長野県長野市、静岡県静岡市、

富山県射水市、石川県金沢市、福井県福井市、岐阜県山県市、愛知県名古屋市および豊橋

市、滋賀県大津市、大阪府大阪市、和歌山県海南市、兵庫県神戸市、鳥取県東伯郡湯梨浜

町、山口県山口市、高知県香美市、福岡県福岡市および太宰府市、熊本県宇土市、宮崎県

宮崎市、鹿児島県鹿児島市) の観測データを用いた (全国環境研協議会 酸性雨広域大気汚

染調査研究部会, 2012)。測定はフィルターパック法により、1 週間単位での採取を原則とし

て実施されており、月別の観測データが提供されている。 
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3.3.2  PM2.5濃度の再現性 

 

(1) 国外の PM2.5質量濃度 

Fig. 3.4a に北京における PM2.5日平均値を示す。計算値は観測値と良く一致 (IA = 0.83、n 

= 323) しており、濃度ピークのタイミングも良好に再現されていた。NMB の値は−0.13 で

あり、年間を通じて PM2.5濃度の計算値は観測値を過小評価していた。これは 10 月 8 日前

後など、高濃度ピーク時の濃度全てが、計算値では大幅に過小評価されていたためと考え

られた。 

 

(2) 国内の PM2.5成分濃度 

Fig. 3.4b に国内 12 地点の PM2.5日平均値、Table 3.2 に国内 PM2.5各構成成分の観測値と計

算値の統計指標一覧を示す。PM2.5濃度の計算値は MBE = −6.0 μg/m3と過小評価傾向にある

ものの、PF2 = 0.70 と多くの計算値は観測値の 1/2 から 2 倍程度に収まっていた。また、IA = 

0.87 で計算値は観測値の時間変動もよく捉えており、再現性は良好であった。以下では NO3
−

を中心に構成成分と前駆物質の計算結果を検証する。NH4
+については、IA = 0.90 と一年を

通じて濃度の日々変動はよく再現できており、PF2 = 0.74 と多くの計算値は観測値の 1/2 か

ら 2 倍の間にほぼ収まっていた。NO3
−については、やや過大評価 (MBE = 0.5 μg/m3) する傾

向にあるものの、IA = 0.88 と一年を通じて濃度の日々変動は良好に再現できていた。しか

し、冬期以外の季節で過大評価傾向を示し、PF2 = 0.49 と計算値と観測値に乖離傾向が見ら

れた。PM2.5中のイオン成分測定はフィルタによる 24 時間捕集後、イオン成分を抽出し、濃

度測定が行われる。NO3
−等の半揮発性成分は気温が高い時期や場所では大部分がフィルタ

から揮散して捕集されないことは、大気中微小粒子状物質 (PM2.5) 成分測定マニュアル (環

境省, 2012) でも指摘されており、暖候期 NO3
−の過大評価の一因であると考えられた。SO4

2−

については、やや過小評価 (MBE = −1.2 μg/m3) する傾向にあるものの、IA = 0.89 と一年を

通じて濃度の日々変動はよく再現できていた。EC は、過小評価傾向 (MBE = −0.6 μg/m3) に

あるものの、IA = 0.73 と一年を通じて濃度の日々変動はよく再現されていた。OA は EC 以

上に強い過小評価傾向 (MBE = −2.9 μg/m3) を示し、秋期にその傾向が顕著となった。秋は

稲わらや籾がら等の農作業に伴う野焼きが盛んとなる季節であるが、その野焼きによる大

気汚染物質の排出量データの作成は、野焼きの発生頻度、規模、発生位置等の特定が困難

であることから、排出量データの不確実性が高くなりやすい。さらに、第 4 章で詳細は述

べるが、大気質モデルで利用している国内の野焼き排出量データが過小評価されている可

能性がある (第 4 章 4.3 節両モデルを併用した PM2.5発生源寄与解析を参照)。以上から、野

焼き排出量データが OA の過小評価の主要因と考えられた。 

 

  



化学輸送モデルとレセプターモデルによる PM2.5発生源寄与解析 

64 

 

Fig. 3.4 Time series of the observed and simulated daily mean concentrations of (a) PM2.5 in Beijing 

and (b) PM2.5 averaged for the 12 ambient air pollution monitoring stations in Japan in JFY2010. 

Dates in China are in CST (UTC+8), whereas others are in JST (UTC+9). The line shows the 

simulated values at the grid cell corresponding to each observation site, whereas triangles show the 

observed values. 
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Table 3.2 Statistical comparisons between observed and simulated (Base) daily mean concentrations 

of PM2.5 and its major components at the 12 observation sites for PM2.5 components for four seasons 

in JFY2010. 

 
PM2.5 NH4

+ NO3
− SO4

2− EC OA 

Sample number 674 671 601 674 674 674 

Mean obs. (μg/m3) 
19.9 

(15.0) 

2.3 

(2.2) 

2.0 

(3.0) 

5.1 

(4.7) 

1.3 

(0.9) 

5.0 

(3.3) 

Mean sim. (μg/m3) 
13.9 

(12.8) 

1.8 

(1.9) 

2.5 

(3.9) 

3.8 

(4.2) 

0.7 

(0.6) 

2.0 

(2.2) 

R 0.85 0.84 0.81 0.82 0.72 0.59 

MBE (μg/m3) −6.0 −0.4 0.5 −1.2 −0.6 −2.9 

RMSE (μg/m3) 9.9 1.3 2.3 2.9 0.9 4.0 

NMB −0.30 −0.17 0.25 −0.24 −0.46 −0.58 

NRMSE 0.50 0.57 1.15 0.57 0.69 0.80 

PF2  0.70 0.74 0.49 0.72 0.52 0.22 

IA 0.87 0.90 0.88 0.89 0.73 0.62 

Note: parenthetical values show standard deviations. 
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(3) PM2.5の前駆物質濃度 

次に、常時監視測定局で通年測定された PM2.5および NO2の観測値 (日平均値) と計算値

の統計指標について結果を考察する。PM2.5については、一年を通じて過小評価傾向 (MBE = 

−3.5 μg/m3) であるものの、相関係数 R = 0.73、IA = 0.81 (n = 3,526)と通年の季節および空間

変動を良好に再現していた。また、NO2も一年を通じて過小評価 (MBE = −5.6 ppbv) である

ものの、相関係数 R = 0.79、IA = 0.79 (n = 4,306) と通年の季節および空間変動を良好に再現

していた。PM2.5および NO2の IA の値は国内 12 地点の 2010 年度の濃度変動を反映してい

る。そのため、地点よりも時間による変動幅が大きい PM2.5は季節変動の再現性の良否が IA

の値の良否に左右されやすく、時間よりも空間による変動幅が大きい NO2は地点間の濃度

差の再現性の良否が IA の値の良否に左右されやすいことに留意する必要がある。実際、

CMAQ が NO2を過小評価することについては、Shimadera et al. (2016) の先行研究において、

東京、大阪といった大都市圏、大規模工業地帯といった NOx排出量が多い地域での NO2濃

度は比較的良好に再現されるものの、小規模都市および NOx排出量が少ない地域にある測

定局の NO2濃度が過小評価となることが報告されている。よって、本研究での NO2の過小

評価も同じ要因と考えられた。 

全国酸性雨データベースの第 5 次調査データセットとして提供されている 30 地点の前駆

物質 (HNO3、NH3) のガス濃度、総硝酸 (TN, Total Nitrate) および総アンモニウム (TA, Total 

Ammonium) 濃度の季節平均値 (春季: 4～6 月、夏季: 7～9 月、秋季: 10～12 月、冬季: 1 月

～3 月) と計算値の比較結果を Fig. 3.5 に示す。HNO3は PF2 = 0.50 (n = 120) で秋季、冬季に

おいて過大評価傾向を示した (Fig. 3.5a)。一方、TN は PF2 = 0.84 (n = 120) と多くの計算値

が観測値の 1/2 から 2 倍の間に収まっていた (Fig. 3.5b)。HNO3は、国外から海域を経由し

て日本に輸送される過程で、海塩・黄砂等の粗大粒子に NO3
−として取り込まれることが報

告されている (Kajino et al., 2013; 鵜野ら, 2016)。CMAQ内でも同反応は考慮されているが、

海域における HNO3除去量の過小評価もしくは、HNO3の生成量が過大評価されていること

が秋季、冬季における HNO3濃度の過大評価の一因と考えられた。また、TN の再現性が良

好なことから、硝酸ガスと硝酸粒子のモデル内での分配に再現不良を抱えているため、

HNO3濃度を過大評価している可能性がある。NH3は PF2 = 0.58 (n = 120)で、冬季に過小評

価傾向を示した (Fig. 3.5c)。一方、TA は PF2 = 0.63 (n = 120)とより多くの計算値が観測値の

1/2 から 2 倍の間に収まっていた (Fig. 3.5d)。NH3の排出は施肥や生物活動によるものが主

であり、排出係数の不確実性が大きい (Kannari et al., 2007; 福井ら, 2014)。そのため、排出

量を正確に推計することが困難であることが NH3 濃度の過小評価の一因と考えられた。た

だし、再現性評価に利用した HNO3、NH3ガスの観測値はフィルターパック法で測定されて

いることを考慮する必要がある。フィルターパック法は、測定器材の準備等が比較的容易

であるが、最前段の粒子状物質を捕集するフィルタ上での化学反応等に起因してガス成分

濃度や粒子状成分濃度のそれぞれの測定値に誤差（アーティファクト）を含む方法である 

(環境省, 2012)。また、フィルターパック法はガス成分と粒子状成分の総量 (TN、TA) につ
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いては、各成分の個別濃度よりも正確な測定値を求めることができる方法とされている (環

境省, 2012)。以上から、季節により HNO3は過大評価、NH3は過小評価するという課題は残

るが、TN、TA の季節変動が良好に再現されていたことを考慮すると、前駆物質 (HNO3、

NH3) の通年の季節変動は CMAQ でも再現されていると考えられた。 

 

以上の結果から、Base ケースにおける大気質モデルの PM2.5、PM2.5 構成成分および前駆

物質の再現性を評価したところ、OA の再現性にやや課題が残されたものの、概ね良好と判

断された。 
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Fig. 3.5 Scatter plots for observed and simulated seasonal mean concentrations: (a) HNO3, (b) Total 

Nitrate (TN), (c) NH3, and (d) Total Ammonium (TA) at the EANET 30 observation sites in Japan 

for each season in JFY2010. Reference lines for 1:1, 1:2, and 2:1 are provided. 
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3.4  発生源寄与推計 

 

本節では、自動車 NOx・PM 法対策地域 (首都圏、愛知・三重圏、大阪・兵庫圏) および

九州北部圏の 4 地域について、PM2.5および本研究で焦点をあてている NO3
−について、前駆

物質までを含め、国内・国外発生源から発生源寄与を推計する。 

 

 

3.4.1  PM2.5濃度の発生源寄与 

 

九州北部圏、大阪・兵庫圏、愛知・三重圏および首都圏 (Fig. 3.2 参照) の 4 地域別の PM2.5

年平均値に対する国内・国外発生源からの発生源寄与推計結果を Table 3.3 に示す。各地域

の PM2.5年平均値は 14.0、11.9、10.6、10.0 μg/m3であり、西から東にかけて減少する傾向を

示した。Total LRT 寄与は、九州北部圏では年平均 PM2.5濃度の 54 %を占めたが、首都圏で

は 32 %に留まっており、Domestic 寄与 (37 %) が Total LRT 寄与を上回った。つまり、首都

圏における大陸からの越境汚染影響は、九州北部圏等の西側地域と比べて限定的であり、

Domestic 寄与の影響をより強く受ける地域であることを示している。本結果は同じく 2010

年度を対象とした Shimadera et al. (2016) の先行研究結果とも整合しており、首都圏が大都

市、大規模工業地帯といった国内排出源の影響を強く受けていることに起因していると考

えられた。一方、Chen et al. (2014) の先行研究結果では、2007 年の台湾について、CMAQ

による PM2.5年平均値は 29.8 μg/m3、Domestic、Direct LRT、Indirect LRT 寄与はそれぞれ 17.9 

μg/m3 (Base case の濃度の 60 %)、8.1μg/m3 (同 27 %)、2.9 μg/m3 (同 9 %) と報告されている。

Chen et al. (2014) の結果は計算年次、排出量データに加え、計算領域が本研究の計算領域よ

りも狭く、かつ計算領域外の境界濃度を CMAQ のデフォルト設定値を用いていることから、

Background 寄与を本研究より過小に見積もっている可能性がある。そのため、本研究の結

果と単純に比較はできない。しかし、Total LRT 寄与に占める Direct LRT 寄与割合が優位で

ある点については、台湾 (Direct LRT 寄与: 74 %、Indirect LRT 寄与: 26 %) と、台湾同様に

大陸からの越境移流影響を強く受ける九州北部圏 (Direct LRT 寄与: 86 %、Indirect LRT 寄与: 

14 %) 等の西側地域が持つ特徴と傾向は一致していた。九州北部圏の Direct LRT 寄与割合が

台湾よりも高い要因として、中国の PM2.5が高濃度となる地域が中国東北地方、北京、上海

一帯に集中していること、さらに、これら地域の高濃度 PM2.5を含む気塊が西よりの風によ

って、日本へ移送されやすい地理条件であることが影響していると考えられた。 

Fig. 3.6 に 4 地域の季節別 PM2.5平均濃度に対する発生源寄与推計結果および Domestic、

Indirect LRT、Direct LRT 寄与に占める二次粒子のイオン成分 (SO4
2−、NO3

−、NH4
+) の内訳

を示す。PM2.5平均濃度は、季節別でも西から東にかけて減少する傾向は変わらず、春季 10.8

～16.3 μg/m3、夏季 9.9～11.4 μg/m3、秋季 9.5～13.2 μg/m3、冬季 9.7～15.5 μg/m3の範囲にあ
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り、総じて春季に平均濃度が最も高くなった (Fig. 3.6a)。PM2.5 平均濃度に占める各寄与割

合は、夏季に他の季節と異なる傾向を示した。他の季節と比較して、夏季の Domestic 寄与

の割合は 32～42 %と高くなる一方、Direct LRT 寄与は 24～37 %と低い割合を示した。夏季

は他の季節と異なり、南東よりの風が支配的で大陸の人為起源排出量起因の大気汚染物質

の越境輸送の寄与が小さくなる。本結果は茶谷ら (2008) が夏季に国外人為起源排出量寄与

が減少することを示した内容とも整合しており、夏季特有の気象現象が影響していると考

えられた。冬季は、PM2.5濃度に占める Direct LRT 寄与が 24～54 %と最も大きくなった。特

に、西日本 (九州北部圏、大阪・兵庫圏) でより寄与が大きくなる傾向を示した (Fig. 3.6d)。

これは、冬季に発生する北西よりの風の影響と考えられた。一方、Fig. 3.6c に示すように

Indirect LRT 寄与は構成成分が NO3
−、NH4

+で占有されていた。Indirect LRT 寄与は、Direct LRT

寄与と同様に西から東にかけて寄与が減少する傾向はあるものの、地域間の寄与差が少な

く他の寄与とは全く異なる傾向を示した。具体的には、Indirect LRT に対する NH4
+寄与は

0.3～0.4 μg/m3と一定であったが、NO3
−寄与は夏季 0.2～0.3 μg/m3、冬季 0.8～0.9 μg/m3と季

節による寄与差が大きくなった。 
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Table 3.3 Comparison of annual average concentrations of PM2.5 in the four areas in the four cases: 

Base, A0, J0, and BG and comparison of source contribution estimates for Total LRT, Direct LRT, 

Indirect LRT and Domestic sources in JFY2010.  

 

Note: LRT stands for Long-Range Transport. Units of all values are μg/m3. 

 

  

 Annual average concentration of PM2 . 5  

(ratio of the contributions in Base case)  
 

The northern 

part of 

Kyushu 

Osaka-

Hyogo 

Aichi-

Mie 

Greater 

Tokyo 

Base 14.0 11.9 10.6 10.0 

A0  6.5  7.0  6.5  6.8 

J0 10.5  7.7  6.7  5.6 

BG  4.0  3.7  3.4  3.1 

Total LRT: 

 (Base- A0) 

 7.5 

(54%) 

 4.9 

(41%) 

 4.1 

(39%) 

 3.2 

(32%) 

Direct LRT: 

 (J0- BG) 

 6.5 

(47%) 

 4.0 

(34%) 

 3.3 

(32%) 

 2.5 

(25%) 

Indirect LRT: 

 Total LRT- Direct LRT 

 1.0 

 (7%) 

 0.9 

 (7%) 

 0.8 

 (7%) 

 0.7 

 (7%) 

Domestic: 

 (A0- BG) 

 2.5 

(18%) 

 3.3 

(28%) 

 3.1 

(29%) 

 3.7 

(37%) 

 1 
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Fig. 3.6 (a) Simulated source contributions of PM2.5 across the northern part of Kyushu, 

Osaka-Hyogo, Aichi-Mie, and Greater Tokyo area in Japan. Each bar in each season indicates the 

source contribution from Direct LRT, Indirect LRT, Domestic, and Background. The rate of PM2.5 

components (SO4
2−, NO3

− and NH4
+) in each source contribution from (b) Domestic, (c) Indirect 

LRT, and (d) Direct LRT across the northern part of Kyushu, Osaka-Hyogo, Aichi-Mie, and Greater 

Tokyo area in Japan. 
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3.4.2  PM2.5中の硝酸アンモニウムの発生源寄与 

 

NO3
−および NH4

+について、4 地域別の季節別寄与割合を算出した結果を Fig. 3.7 に示す。

首都圏の NO3
−年平均濃度は 1.5 μg/m3で、それに対する BG、Domestic、LRT 寄与はそれぞ

れ 1、60、39 % (Direct LRT: 5 %、Indirect LRT: 34 %) であり、Domestic および Indirect LRT

による寄与の割合が他の地域よりも大きくなった。そのため、首都圏の PM2.5大気汚染は他

の地域よりも国内で生成した NO3
−の影響をより強く受けていると考えられた。また、4 地

域共通して、NO3
−の Indirect LRT 寄与は四季を通じて一定量存在するが、夏季の Direct LRT

寄与は非常に小さく、冬季は Direct LRT 寄与が大きくなった (Fig. 3.7b)。NO3
−粒子は主とし

て、半揮発性の NH4NO3 として存在し、夏季の高温時は輸送過程で揮発して気体の HNO3

と NH3 に戻りやすく、冬季の低温時は粒子状のまま輸送されやすい性質を有している。こ

の性質が、冬季の Direct LRT 寄与の上昇に影響していると考えられた。NH4
+年平均濃度は

1.4～1.8 μg/m3であり、NO3
−と同様、東側の地域ほど Domestic 寄与および Indirect LRT 寄与

割合が大きくなる傾向を示した (Fig. 3.7a)。 

 

 

Fig. 3.7 Simulated source contributions of (a) NH4
+ and (b) NO3

− across the northern part of Kyushu, 

Osaka-Hyogo, Aichi-Mie, and Greater Tokyo area in Japan. Each bar in each season indicates the 

source contribution from Direct LRT, Indirect LRT, Domestic, and Background. 
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3.4.3  硝酸アンモニウムの前駆物質の発生源寄与 

 

(3.3) および (3.4) 式に示したように、Indirect LRT における NH4
+および NO3

−の寄与は、

国外で排出された NOxもしくは NH3と、国内で排出された NH3もしくは NOxが国内で粒子

化した総量から算出される。そこで、Indirect LRT 寄与における NO3
−寄与の季節変動要因を

解析するため、NH4NO3 の前駆物質 (NO2、NH3、HNO3) の寄与を推計した。発生源は、国

外の人為起源排出 (Total LRT)、国内の人為起源排出 (Domestic) および境界流入・自然起源

排出を含めたバックグラウンド (Background) を対象とした。Fig. 3.8 に NO2、NH3 および

HNO3の 4 地域別・季節別の発生源寄与割合を示す。NO2は九州北部圏で冬季に Total LRT

寄与が 1.4 ppbvであったほかは、他の地域、季節は全てDomestic寄与で占有されていた (Fig. 

3.8a)。NH3も NO2と同じく Domestic 寄与で占められたが、四季を通じて、対象地域が西か

ら東へ移るに伴って寄与が増加した (Fig. 3.8b)。さらに、NH3の Total LRT 寄与が負の値を

示したことからも、ほぼ全量が国内発生源から供給されていると考えられた。一方、Fig. 3.8c 

に示すように、HNO3は季節により Domestic、Total LRT 各寄与の配分が大きく変化した。

Domestic 寄与は夏季が最も高く、66～89 %を占め、冬季は 15～58 %に留まった。Total LRT

寄与は、季節に関係なく対象地域が東から西にかけて増加した。特に大陸に最も近い九州

北部圏では、通年でも Total LRT 寄与が 0.7 ppbv と全寄与の 66%を占め、国外人為起源から

排出された HNO3の影響を強く受けていた。Itahashi et al. (2017) は、2015 年 1 月の福岡にお

ける PM2.5高濃度事例の解析を行い、大陸で発生した NH4NO3粒子が東シナ海を輸送される

過程で HNO3と NH3に分離し、HNO3の一部は海塩に取り込まれるものの、残存する国外起

源のHNO3と、国内起源のNH3によって、NH4NO3が生成する可能性があると報告している。

本研究でも、西よりの風の影響により、国外起因の HNO3が日本へ移流、国内で排出された

NH3 と反応し、NO3
−の生成に寄与していると考えられた。また、国外起因の HNO3 の寄与

は九州北部圏でもっとも高くなることが明らかとなった。 

NO2、NH3および HNO3の年平均濃度および発生源寄与率の空間分布を Fig. 3.9 に示す。

ここで、発生源寄与率とは、Base 濃度に対する各発生源 (Domestic、Total LRT) の寄与割合 

(= [各発生源寄与] / [Base 濃度]) を表している。Fig. 3.9b に示す Domestic 寄与率の空間分布

から、NO2 濃度は九州の一部地域を除いて、NH3濃度は本州全域が Domestic 寄与由来で占

められており、各物質の濃度のほぼ全量が国内排出量由来であることが明らかとなった。

一方、Fig. 3.9a に示すように、HNO3濃度は東シナ海周辺で 2.0 ppbv 以上、朝鮮半島、九州

北部周辺は 1.6～2.0 ppbv 前後と他地域と比較して高濃度の分布が見られた。また、NH3濃

度は大陸では概ね 2.0 ppbv 以上だが、東シナ海上では 0.5 ppbv 以下となっていた。よって、

東シナ海上で大陸由来の NH4NO3 粒子が HNO3 と NH3 に分離し、NH3 は硫酸アンモニウム

生成に消費され、HNO3濃度が上昇する現象 (Itahashi et al., 2017) が発生していると考えら

れた。また、HNO3濃度の Domestic 寄与率は地域が東になるほど上昇する傾向が見られた。

反対に Total LRT 寄与は地域が西になるほど高く、九州地方では 80 %以上の高い寄与率を示
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した (Fig. 3.9c)。以上から、前駆物質 (NO2、NH3、HNO3) の空間分布からも、西よりの風

の影響により大陸で発生した HNO3が日本へ移流、国内で排出された NH3と反応し、NO3
−

の生成に寄与していることが確認された。Chen et al. (2014) は、Indirect LRT に占める NO3
−、

NH4
+の割合が高く、台湾国内の PM2.5 濃度低減策として、前駆物質 (NOx、NH3) の排出量

削減が有効であることを報告している。しかし、前駆物質の発生源寄与割合までは推計し

ていない。日本と同様、国外から HNO3が移流してくる国については、それが自国内で排出

された NH3と反応し、Indirect LRT として PM2.5濃度上昇に寄与している可能性がある。そ

の場合、自国内の NH3規制によって、PM2.5濃度上昇を抑制できる可能性がある。 
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Fig. 3.8 Simulated source contributions of (a) NO2, (b) NH3, and (c) HNO3 across the northern part 

of Kyushu, Osaka-Hyogo, Aichi-Mie, and Greater Tokyo area in Japan. Each bar in each season 

indicates the source contribution from Total LRT, Domestic, and Background. 
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Fig. 3.9 Simulated spatial distributions of source contributions of (a) yearly mean concentrations in 

Base case, (b) Domestic ratio, and (c) Total LRT ratio for nitrate precursors compounds: NO2, NH3, 

and HNO3. 
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3.5  まとめ 

 

本章では、2010 年度日本を対象に通年シミュレーションを実施し、PM2.5質量濃度および

PM2.5中のNO3
−濃度に対する日本国内・国外発生源の寄与解析を前駆物質 (NO2、NH3、HNO3) 

も対象に含めて実施した。CMAQ による PM2.5計算値は、日本国内外で概ね良好な再現性を

示した。北京では、観測値の年平均値 102.2 μg/m3に対して、計算値の年平均値は 89.4 μg/m3

であり、一部の期間における高濃度ピークを過小評価していたものの、通年では PM2.5濃度

の季節変動を良好に再現した。国内において PM2.5濃度および、主要構成成分および前駆物

質 (NO2、NH3、HNO3) の計算精度の評価を行った。PM2.5濃度の計算値は観測値の 1/2 から

2 倍程度に収まっており、季節変動も良好に再現していた。PM2.5構成成分別では OA の再

現性にやや課題が残されたものの、他の PM2.5 構成成分の再現性は良好であり、PM2.5 全体

として季節変動を良好に再現した。NH4NO3 の前駆物質の再現性についても、季節により

HNO3 は過大評価、NH3 は過小評価する傾向はあるが、通年の季節変動は CMAQ で再現さ

れていた。 

また、ゼロアウト法を用いて、日本国外の人為起源排出、日本国内の人為起源排出およ

び境界流入・自然起源排出を含めたバックグラウンドの寄与を推計した。特に、NO3
−の日

本国外の人為起源排出の寄与については Direct LRT と Indirect LRT に分類し推計し、九州北

部圏、大阪・兵庫圏、愛知・三重圏および首都圏における寄与を比較した。日本の PM2.5濃

度に対する大陸からの越境汚染の影響 (Total LRT) は、濃度の約 40～50 %を占めており、

そのうち約 30～40 %が Direct LRT、約 10 %が Indirect LRT の影響であることが分かった。

Direct LRT は主に SO4
2−、Indirect LRT は NO3

−による寄与が大きい。また、Direct LRT の寄

与は日本の東から西にかけて大きくなったが、Indirect LRT 寄与は首都圏でもその寄与割合

は大きく、Domestic 寄与に似た分布を示した。前駆物質に対する発生源寄与推計結果から、

Indirect LRT は大陸から輸送されてくるHNO3と国内排出起源のNH3との粒子化によるもの

であることが分かった。NO3
−の Direct LRT 寄与の越境汚染は国内の排出規制では抑制する

ことはできないが、Indirect LRT 寄与の越境汚染は、国内の NH3規制によって、抑制できる

可能性がある。ただし、本推計に用いた NH3 排出量は不確実性が大きく、NH3 規制の有効

性については現在のモデル推計の限界を踏まえた上で判断されるべきである。また、ゼロ

アウト法による寄与推計結果に不確実性が含まれる点も考慮しなければならない。 

本章では、日本における大気中 PM2.5 と NO3
−および、NO3

−の前駆物質までを含め、日本

国内・国外発生源からの寄与を大気質モデルにより定量的に評価することが出来た。今後、

大気汚染物質に対し、さらに有用な発生源寄与解析を行うには、高解像度かつ長期間を対

象としたシミュレーションを実施することが必要と考えられる。また、発生源寄与推計手

法として、本研究ではゼロアウト法を用いたが、トレーサー法による推計結果との比較を

行い、発生源寄与推計手法による違いを検討することも重要であると考えられる。
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第 4 章 東海・近畿地域における PM2.5発生源寄与推計 

 

本章では、観測データを基にして PM2.5の発生源寄与解析を行うレセプターモデル、各種

排出イベントリ、気象データを入力データとして大気中の PM2.5濃度を推計、発生源寄与解

析をおこなう化学輸送モデルを組み合わせて、PM2.5 の発生源寄与解析結果の信頼性向上を

試みた。レセプターモデルによる PM2.5 の発生源寄与解析をおこなうには、PM2.5 質量濃度

だけでなく、PM2.5 の成分観測データが必要となる。そこで、地方自治体による PM2.5 の成

分測定 (環境省, 2018e) が全国的に開始された 2013 年度を解析対象年度に、東海・近畿地

域の 11 地点 (Fig. 4.1b、Table 4.1) を解析対象とした。また、対象地域の発生源に関する情

報は存在しないため、レセプターモデルには PMF を用いた。 

本章では、まず、PMF モデルによる PM2.5の発生源寄与解析をおこなった。次に、化学輸

送モデルである CMAQ の計算条件の設定、性能評価をおこない、観測値を妥当に再現して

いることを確認した。さらに、PMF モデルが示唆した PM2.5発生源に対応した発生源寄与解

析を CMAQ とゼロアウト法により実施した。最後に両者の結果を比較し、PM2.5の発生源寄

与解析結果の信頼性向上について述べる。 

 

 

4.1  PMF モデルによる PM2.5発生源寄与解析 

 

本節では、米国環境保護庁が開発した PMF モデル (EPA-PMF5.0) (Fig. 2.4) を用いて、東

海・近畿地域 11 地点の PM2.5発生源寄与解析した方法、結果について述べる。 

 

 

4.1.1  解析対象データと計算条件 

 

(1) 発生源解析に用いた観測データ 

2013年度に地方自治体により実施された PM2.5の成分測定 (環境省, 2018e) データのうち、

東海・近畿地域の 11 地点の PM2.5成分観測データを対象とした (Table 4.1、Fig. 4.1b)。東海・

近畿地域は日本の中央に位置しており、地域内には様々な大気汚染発生源が存在している。

大阪、神戸、名古屋といった大都市における道路交通、大都市に隣接する大型港湾周辺を

航行する船舶、工業地帯やその他交通渋滞が頻発する道路、他にも農業地域における施肥、

野焼き等、様々な発生源が PM2.5濃度に影響を与えていると考えられる。また、国内だけで

なく国外からの広域汚染の影響も先行研究で報告されてきた地域でもある  
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Fig. 4.1 Modeling domains for CMAQ simulation: (a) East Asia (D1) and Japan (D2), and (b) 

Kinki–Tokai district (D3) with height above sea level and locations of observation sites. Fig. 4.1b 

represents D3 highlighted by the gray box in Fig. 4.1a. 
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Table 4.1 Location and classification of monitoring sites. 

Domain Place Typea 
Latitude 

(°N) 

Longitude 

(°E) 

Use to 

PMF 

East Asia 

(D1) 

Beijing Urban 39.95 116.47  

Shenyang Urban 41.78 123.42  

Shanghai Urban 31.21 121.44  

Guangzzhou Urban 23.12 113.32  

Japan 

(D2) 
Oki Remote 36.28 133.18  

Kinki–Tokai 

District 

In Japan 

(D3) 

1  Toyooka Rural background 35.54 134.82 ● 

2  Nagahama Suburban background 35.39 136.27 ● 

3  Gifu Rural background 35.42 136.76 ● 

4  Suma Suburban background 34.65 135.12 ● 

5  Nadahama Suburban industrial 34.71 135.23 ● 

6  Kumiyama Suburban industrial 34.89 135.74 ● 

7  Yawata Urban background 35.14 136.88 ● 

8  Motoshio Urban traffic and industrial 35.08 136.92 ● 

9  Izumiotu Suburban industrial 34.50 135.41 ● 

10  Yao Suburban traffic 34.63 135.60 ● 

11  Tenri Rural background 34.59 135.83 ● 

aAll sites in D3 are classified according to two criteria: the nature of the surrounding area (urban, 

suburban, rural) and the types of pollution sources involved (traffic, industrial emissions, or 

“background”). Background stands for the place which is not located close to any specific emission 

source. 
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(茶谷ら, 2008; Aikawa et al., 2010; 板橋ら, 2015; Shimadera et al., 2016)。以上から、各発生源

の特徴が PMF モデルにより因子として検出されやすく、解析対象として適していると考え

られた。 

当該 PM2.5 の成分測定データは、「大気中微小粒子状物質 (PM2.5) 成分測定マニュアルの

策定について (通知)」 (平成 24 年 4 月 19 日付け環水大大発第 120419002 号環境省水・大

気環境局大気環境課長、環水大自発第 120419001 号自動車環境対策課長) (環境省, 2012) に

基づき、試料の捕集・分析が行われている。具体的には、①各観測地点において四ふっ化

エチレン樹脂 (PTFE) 製ろ紙および石英繊維製ろ紙による 24 時間の試料捕集、②試料捕集

した PTFE 製ろ紙については、PM2.5 質量濃度の秤量、ICP 質量分析 (ICP-MS) 法による金

属元素濃度の分析、イオンクロマトグラフ (IC) 法によるイオン成分分析、③試料捕集した

石英繊維製ろ紙については、サーマルオプティカル・リフレクタンス法により、粒子状物

質中の炭素成分を OC と EC に区別して分析するよう定められている。2013 年度の上記成分

測定は、季節ごとに約 2 週間実施 (春期：5/7～6/2、夏期：7/23～8/7、秋期：10/22～11/10、

冬期：1/22～2/5) され、計 617 試料が採取された。各地点の観測日 (試料採取日) を Fig. 4.2

に示す。橙及び黒に色づけされた部分が観測日に該当し、後述する PMF モデルによる最終

解を得るのに利用したデータ (591 試料) は橙色のセルが該当する。 

 

 

 

Fig. 4.2 Sampling date (colored box), analyzed (orange) and eliminated (black) samples at the 11 

sites. 
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(2) PMF モデルに投入するデータセットの作成 

第 2 章で述べたとおり、PMF モデルで堅牢なモデル解を得るには多くの観測データを必

要とする。EPA PMF 5.0 User Guide (Norris et al., 2014) は、PM2.5の発生源解析用データセッ

トとして、一般的に 10 から 20 種の成分データを有する 100 試料以上のデータが用いられ

ると述べているが、経験的には 300 試料以上のデータを投入すると堅牢なモデル解を得や

すい。地方自治体により行われている PM2.5の成分測定は季節ごとに約 2 週間となっている

ため、通年のデータは 14 試料 × 4 = 56 試料が得られるのみで 100 試料にも満たない。そこ

で、本研究では、より堅牢なモデル解を導出するため、複数地点のデータを一つのデータ

セットとして解析する手法を用いた。本手法は、Kara et al. (2015) によりトルコ西部地域に

おける PM10 の発生源寄与解析に利用されたほか、国内でも、豊永ら (2017) により、九州

地域の PM2.5発生源寄与解析に利用されている。本手法の利点は、複数の解析地点 (レセプ

ター) に影響を与えている共通の因子 (発生源) を PMF モデルにより抽出できることにあ

る。ただし、限られた地点のみに比較的小さな影響を及ぼす因子を抽出することは困難と

なるおそれがある。本研究の目的である CMAQ による発生源寄与解析との比較及び信頼性

の向上には、まずは主要な PM2.5 発生源因子の特定と寄与割合の定量化が優先されること、

現時点で入手できる観測データでは単一地点での PMF 解析を行うことは困難であることか

ら、本研究で解析した以外の発生源因子の特定については今後の課題とする。 

Table 4.2 に PM2.5の質量濃度及び成分測定の平均値、中央値、最大値、最小値および検出

下限値を下回った観測値の割合 (BDL)、PMF モデルで最終解を得るため用いた成分を示す。

観測値には、多くの場合、①欠測値、②検出下限値以下の分析値、③原因究明が困難な突

発的なはずれ値 (異常値) 等が含まれている。これらの値を適切に処理せずに解析を実施す

ると、解が収束しないもしくは、後述するモデルの適合度を低下させ、堅牢なモデル解を

得ることが困難となる。そこで、Polissar et al. (1998)、Kim et al. (2003)、Kotchenruther (2013, 

2016)、Nakatsubo et al. (2014) らの方法を参考に下記のとおり異常値の除去、観測値の不確

かさおよび値の重みの調整をおこなった。 

 

① イオンバランス、質量濃度推定手法による異常値を含む試料の除外 

② 検出下限値以下の分析値は、下限値の 1/2 値で置換 

③ 定量下限値が 50 %未満の成分 (Sc、Sm、Hf、Ta、Th) を除外 

④ 欠測値を含む試料の除外 

⑤ 同一成分の二重評価を回避するため、重複した測定値 (KとK+、NaとNa+、MgとMg2+、

Ca と Ca2+) については、検出下限値以上の観測値割合が多いイオン成分のデータのみ

モデル投入データとして利用 

 

観測値に対する不確かさデータマトリックスについては、(2.25) ～ (2.26) 式に示す推算式

により設定した。なお、𝐸𝑟𝑟𝑜𝑟 𝐹𝑟𝑎𝑐𝑡𝑖𝑜𝑛𝑗は、それぞれ 15 %と設定し、Extra Modeling 
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Uncertainty は 0 %と設定した。また、値の重み (Category) の調整については、各成分の S/N

比から Norris et al. (2014) の方法に倣い、原則、下記のとおり設定した。 

 0 ≦ S/N < 0.5 ：”Bad”（解析から除外） 

 0.5 ≦ S/N < 1 ：”Weak”（不確かさを 3 倍） 

 1 < S/N  ：”Strong”（不確かさの変更なし） 

 

(3) 因子数 (発生源) の決定 

最適な因子数 p を決定するため、因子数を 4 から 9 に設定して PMF モデルの予備計算を

おこなった。(2.29) 式から算出される QTheoryおよび予備計算から得られた QRobustと Qtrueの

推移を Fig. 4.3 に示す。因子数 p を決定するには、計算が収束し、出力される Q (QRobustと

Qtrue) の分散が小さく、QRobust≒Qtrue≒QTheoryとなる必要がある。よって、これらの条件をみ

たす因子数 p は、7 が最適であると考えられた。 

 

Fig. 4.3 Robust (circle), true (triangle) and theory (diamond) Q value for the different factor 

numbers (left axis). The relative standard deviation of the Q value for the different factor numbers 

(right axis, cross). 

 

(4) モデル解の妥当性の確認 

上記で設定した計算条件および入力データをもとにモデル解を導出し、散布図、時系列

図、残差分析等のツールを利用してモデルの適合度の確認をおこなった。次に、各因子の

成分組成から解釈される発生源と因子の日別・地点別寄与変動から、モデル解が示す発生

源およびその寄与が解析対象地域の現状と整合するかを、先行研究による PMF 解析結果お

よび地点の属性を踏まえて検証した。例えば、大型港湾、工場が隣接する大阪、神戸、名

古屋周辺の観測地点であれば、工場、船舶等から排出される重油燃焼由来の放出物による

寄与が高くなることが期待される。最後に、Bootstapping 法を用いて、モデル解の妥当性を
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確認した。具体的には、得られたモデル解とは別に、Bootstraping 法によるモデル解の導出

を 100 回試行 (Bootstrap run) した。その後、得られた因子 (Bootstrap factor) と Base run で

得られた因子 (Base factor) の寄与の相関が 0.6 以上となった割合が 80 %以上となっている

かを確認した (Table 4.5)。各因子これらの条件を満たさなかった場合については、計算条件

の変更、入力データの見直しを繰り返しおこない、条件を満たす最終モデル解を導出した。 

最終解を得た際の計算条件、統計指標の一覧を Table 4.3 に示す。最終解を導出には、591

試料 (Fig. 4.2内の橙色セル) から20の成分データ (Table 4.2およびTable 4.3) を使用した。

最終解を得るまでの過程で、再現性の悪い指標については値の重み (Category) を Strong か

ら Weak もしくは Bad に変更し、得られるモデル解の妥当性について繰り返し検証をおこな

った。ただし、発生源の特徴を表す指標成分 (Table 4.4、後述する。) については、各因子

が示す発生源の重要な情報となることから、原則、以下の条件を付加して最終解を導出し

た。 

 モデル解における指標成分の再現性が良好に保つため、値の重み (Category) を可能な

Strong に固定する。ただし、PM2.5 については個別の発生源の特徴を抽出する因子では

ないため Weak とする。 

 Bootstapping 法で得られる Bootstrap factor の構成成分の変動幅の四分位範囲 (IQR, 

InteQuartile Range：データを昇順に並べた際、下から 1/4 と 3/4 の間の範囲) 内に Base 

factor の構成成分が存在していること。つまり、入力データの選択方法によって、指標

成分の構成割合が大きく変動することなく、発生源の特徴を保持すること。 

 

Norris et al. (2014) は、IQR に収まっていない成分が存在する場合は、さらなるモデル解

の不確実性を検証する必要があると指摘しているが、Table 4.4 で指定した各発生源の指標成

分については、Table 4.6、Fig. 4.6 に示すように各因子の指標成分がすべて IQR に収まって

いた。また、Table 4.5 に示すように Bootstrap run において、各因子の 99 %以上が同一の因

子と関連づけられていたことから、本モデル解を最終解とした。 

 

 

4.1.2  各因子の解釈および発生源寄与推計 

 

PMF モデルが導出した 7 つの因子が示す発生源は、先行研究の結果を参照しつつ、各因

子の成分組成および地点・季節別濃度変化から特定、解釈した。特に、因子の成分組成に

ついては、日本国内を対象にPMF解析を実施した Iijima et al. (2009) やNakatsubo et al. (2014) 

の結果を参考にした。各因子が示す発生源および発生源となる指標因子の一覧を Table 4.4

に示す。また、各因子の成分組成を Fig. 4.4 に、地点別、季節平均別の寄与濃度を Fig. 4.5

に示す。以下では、各因子を特定の発生源と解釈するに至った成分組成、地点・季節別濃

度変化について述べる。 
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① 硫酸系二次粒子 1 

この因子は Fig. 4.4 に示すように、構成成分が SO4
2−と NH4

+で占められ、全地点共通し

て、夏期の濃度が最も高くなっている (Fig. 4.5a)。構成成分から、(NH4)2SO4を主成分

としていると解釈された。(NH4)2SO4 は PM2.5 の主要構成成分の一つで、化石燃料等の

燃焼で発生した SO2が大気中で反応した後、(NH4)2SO4となって長距離輸送されること

が知られている。また、観測地点が北西から南東にかけて、寄与濃度が下がる傾向を

示している。例えば、Fig. 4.5a において、豊岡 (Site 1)、長浜 (Site 2)、岐阜 (Site 3) を

比較した場合、アジア大陸に最も近い豊岡は因子の濃度が最も高いが、東に位置する

長浜、岐阜は濃度が下がっていく傾向にある。先行研究においても、Aikawa et al. (2010) 

や Shimadera et al. (2016) により、大陸から広域輸送された SO4
2−濃度は西日本から東日

本にかけて、減少傾向を示すことが報告されている。以上から、この因子は主として、

アジア大陸の人為起源排出された大気汚染物質が(NH4)2SO4として広域輸送される過程

で粒子化したものと解釈された。この因子が PM2.5濃度に占める寄与割合は、36.7 %で

あった。 

② 硫酸系二次粒子 2 

この因子は Fig. 4.4 に示すように、SO4
2−と NH4

+濃度が高いほか、硫酸系二次粒子 1 と

比較して、ヒ素 (As) および鉛 (Pb) の寄与割合が高い。また、硫酸系二次粒子 1 と同

様に、多くの地点で夏期の寄与が最も高くなっている (Fig. 4.5a)。そのため、(NH4)2SO4

が主成分と解釈された。一般的に、As を多く含む粒子状物質の発生源は、石炭燃焼と

言われている (Mastalerz et al., 2004; Suzuki et al., 2014; Nakatsubo et al., 2014)。石炭は、

アジア大陸の工業地帯および石炭火力発電所の燃料として広く利用されている (Ohara 

et al., 2007; Zhang et al., 2009)。また、Zhang et al. (2013) は、北京における PMF 解析で、

SO4
2−、NH4

+、Pb の寄与が高い因子を石炭燃焼因子として解釈している。以上から、こ

の因子は主として、中国等での石炭燃焼由来の(NH4)2SO4が広域輸送されたものと解釈

された。この因子が PM2.5濃度に占める寄与割合は、10.3 %であった。 

③ 重油燃焼 

この因子は Fig. 4.4 に示すように、SO4
2−と NH4

+濃度が高いほか、硫酸系二次粒子 1 と

比較して、バナジウム (V) およびニッケル (Ni) の寄与割合が高い。また、須磨 (Site 4)、

灘浜 (Site 5)、泉大津 (Site 9) といった港湾付近の地点における濃度が高くなっている 

(Fig. 4.5b)。一般的に V および Ni を多く含む粒子状物質の発生源は、重油燃焼と言われ

ている (Mamuro et al., 1979)。また、重油を燃料とする船舶からの排出を示唆する物質

として V を利用した先行研究 (Zhao et al., 2013; Nakatsubo et al., 2014) が報告されてい

る。以上から、この因子は、船舶等からの重油燃焼由来の(NH4)2SO4が輸送されたもの

と解釈された。この因子が PM2.5濃度に占める寄与割合は、6.9 %であった。 

④ 道路交通 

この因子は Fig. 4.4 に示すように、OC、EC、アンチモン (Sb) の寄与割合が高いほか、
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他成分の寄与も散見される。OC、EC の寄与割合が高い場合、(燃料の) 燃焼寄与が示

唆される。また、Sb は自動車のブレーキパッドの素材に含まれ、自動車のブレーキダ

ストから Sb が排出されることから、道路交通を発生源と判断する際の指標物質となり

うることは先行研究でも報告されている (Iijima et al., 2009)。さらに、Fig. 4.5c に示す

ように久御山 (Site 6)、元塩 (Site 8) といった交通量が比較的多い道路沿道の地点にお

ける濃度が高くなっている。以上から、この因子は、道路交通および自動車の排ガス

由来のものと解釈された。この因子が PM2.5濃度に占める寄与割合は、17.2 %であった。 

⑤ バイオマス燃焼 

この因子は Fig. 4.4 に示すように、OC、EC、カリウムイオン (K+) の寄与割合が高い。

また、Fig. 4.5d に示すように豊岡 (Site 1)、岐阜 (Site 3)、天理 (Site 11) といった郊外

において、秋期、冬期の濃度が高くなる傾向が見られた。先行研究において、生活お

よび農業廃棄物の焼却等に伴うバイオマス燃焼には、OC、EC、K+が関連していること

が報告されている (Zhang et al., 2010, 2013; Tsai et al., 2012)。さらに、Ikemori et al. (2016) 

は、名古屋で捕集した TSP 試料について、OC、EC、14C 濃度、バイオマス燃焼の指標

物質であるレボグルコサン濃度を測定した結果、秋から冬においてバイオマス燃焼の

寄与が高くなることを報告している。同様に、名古屋市内に位置する八幡 (Site 7)、元

塩 (Site 8) においても秋期、冬期の濃度が高くなる傾向が見られる。以上から、この因

子は、バイオマス燃焼由来のものと解釈された。この因子が PM2.5濃度に占める寄与割

合は、13.8 %であった。 

⑥ 土壌、工業系粉じん 

この因子は Fig. 4.4 に示すように、カルシウムイオン (Ca2+)、アルミニウム (Al)、チタ

ン (Ti)、鉄 (Fe) といった土壌を示す因子と解釈された成分 (Bove et al., 2014) で構成

されている。また、Fig. 4.5e に春期に濃度が高くなる傾向を示し、須磨 (Site 4)、灘浜 

(Site 5)、八幡 (Site 7)、元塩 (Site 8) といった工業地域が隣接する地点の寄与割合が高

くなっている。一般的に、大気中に浮遊する土壌粒子の多くは、道路交通、建設現場、

風の巻き上げによる排出に由来する。以上から、この因子は、土壌、工業系粉じん由

来のものと解釈された。この因子が PM2.5濃度に占める寄与割合は、2.7 %であった。 

⑦ 硝酸系二次粒子 

この因子は Fig. 4.4 に示すように、NO3
−と NH4

+濃度が高いため、硝酸アンモニウム：

NH4NO3が主成分と考えられた。NH4NO3は半揮発性で暖候期にガス状 NH3と HNO3へ

と容易に変化する性質を有している。これは、全地点共通して、秋期、冬期の気温が

低い時期に濃度が高く、春期、夏期に濃度が大きく低下している (Fig. 4.5f) 結果と整

合している。また、Nakatsubo et al. (2014) も NO3
−と NH4

+を指標物質として、因子を硝

酸系二次粒子と解釈している。以上から、この因子は、硝酸系二次粒子と解釈された。

この因子が PM2.5濃度に占める寄与割合は、12.4 %であった。  
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Table 4.2 Summary statistics for concentrations of PM2.5 and its main components. 

 

Concentrationa 

(PM2.5: μg/m3, main components: ng/m3) BDLb 

(%) 

Use to 

PMF 
Mean Median Maximum Minimum 

PM2.5 19.36 18.85 52 1.9 100 % ● 
OC 3631 3532 13000 540 100 % ● 
EC 1463 1302 5100 130 100 % ● 
Cl− 221 75 2500 1 64 %  
NO3

− 1204 410 11000 19 93 % ● 
SO4

2− 5811 4850 21000 89 100 % ● 
Na+ 131 120 1700 6 94 % ● 
NH4

+ 2429 2200 8800 53 100 % ● 
K+ 145 130 673 8.1 96 % ● 
Mg2+ 23.7 21 120 2.9 65 % ● 
Ca2+ 59.7 50 330 5.9 93 % ● 
Na 159 140 780 7.7 90 %  
Al 62.4 45.5 450 1.8 87 % ● 
K 181 170 658 18 99 %  
Ca 46.3 35 230 0.26 91 %  
Ti 5.12 4.1 27 0.17 75 % ● 
V 4.50 2.6 37 0.06 99 % ● 
Cr 2.75 2 18 0.05 66 %  
Mn 9.16 7.4 43 0.35 99 %  
Fe 134 110 670 7.2 98 % ● 
Co 0.142 0.0675 1.7 0.005 69 %  
Ni 3.59 2.3 28 0.075 92 % ● 
Cu 6.68 4.5 80 0.26 90 %  
Zn 46.4 31 560 0.54 89 % ● 
As 1.44 1.2 6.2 0.066 98 % ● 
Se 1.19 1 5.7 0.086 90 %  
Rb 0.543 0.44 3.3 0.023 93 % ● 
Sr 5.69 2.24 71.3 0.50 100 %  
Mo 0.990 0.71 8.7 0.03 80 %  
Cd 0.384 0.35 2.2 0.024 85 %  
Sb 1.40 1.1 19 0.069 91 % ● 
Cs 0.103 0.073 0.54 0.0038 72 %  
Ba 3.68 3 32 0.09 95 %  
La 0.121 0.095 0.65 0.0062 69 %  
Ce 0.222 0.17 1.8 0.0088 87 %  
W 0.384 0.22 3.2 0.01 61 %  
Pb 12.3 10 54 0.36 99 % ● 

aData below the limit of detection were replaced by half of the reported detection limit values for the 

mean calculation. 

bBDL stands for Percentage of the below-detection limit. The components of less than 50 % of BDL 

was excluded from the table.  
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Table 4.3 Summary statistics of PM2.5 and its main components in the final solution by PMF. 

 Category S/N 
LODa 

(μg/m3) 
Raw 

Samples Slope SEb R2 
KS Testc 

Stat P value 

PM2.5 Weak 5.66 0.1 100 % 0.97 1.93 0.95 0.04 0.42 

NO3
− Strong 4.58 0.0315 93 % 0.99 0.10 1.00 0.25 0.00 

SO4
2− Strong 5.66 0.025 100 % 0.96 0.35 0.99 0.09 0.00 

Na+ Weak 4.24 0.021 98 % 0.20 0.04 0.14 0.04 0.25 

NH4
+ Strong 5.66 0.0093 100 % 0.98 0.19 0.98 0.13 0.00 

K+ Strong 4.35 0.02 95 % 0.82 0.03 0.87 0.10 0.00 

Mg2+ Weak 1.90 0.01 65 % 0.31 0.01 0.27 0.04 0.44 

Ca2+ Weak 3.46 0.0144 89 % 0.30 0.02 0.32 0.03 0.53 

Al Weak 2.91 0.0014 79 % 0.33 0.00 0.39 0.02 0.91 

Ti Strong 5.41 5.70×10-5 97 % 1.00 0.00 0.99 0.11 0.00 

V Strong 4.61 0.012907 93 % 0.78 0.03 0.87 0.09 0.00 

Fe Strong 3.74 0.00041 82 % 0.74 0.00 0.86 0.11 0.00 

Ni Weak 4.76 0.0035 94 % 0.21 0.01 0.34 0.07 0.01 

Zn Strong 5.35 5.12×10-5 89 % 0.85 0.00 0.85 0.07 0.01 

As Strong 4.56 5.96×10-5 94 % 0.71 0.00 0.73 0.07 0.01 

Rb Weak 4.20 0.00018 94 % 0.33 0.00 0.43 0.04 0.43 

Sb Strong 5.32 0.00046 97 % 0.84 0.00 0.86 0.09 0.00 

Pb Strong 5.25 0.3 99 % 0.99 0.48 0.90 0.03 0.58 

OC Strong 5.23 0.1 99 % 0.68 0.29 0.82 0.05 0.13 

EC Weak 5.66 0.1 100 % 0.97 1.93 0.95 0.04 0.42 

aData below the limit of detection (LOD). 

bStandard error (SE). 

cKolmogorov-Smirnoff test. 

 

 

Table 4.4 Average source contribution (both in percentage (%) and mass (μg/m3) ) estimated to 

PM2.5 at the 11 sites in Kinki–Tokai District in Japan based on PMF. 

 Source Contribution, % (μg/m3) Tracer chemicals 

1 Secondary sulfate 1 36.7 (6.92)  SO4
2−, NH4

+ 

2 Secondary sulfate 2 10.3 (1.93)  As, Pb, SO4
2−, NH4

+  

3 Heavy oil combustion 6.9 (1.30)  V, Ni, SO4
2−, NH4

+ 

4 Road transportation 17.2 (3.24)  Sb, Fe, Zn, OC, EC 

5 Biomass burning 13.8 (2.60)  K+, OC, EC 

6 Soil and industrial dust 2.7 (0.50)  Ca2+, Ti, Al, Fe 

7 Secondary Nitrate 12.4 (2.33)  NO3
−, NH4

+  
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Fig. 4.4 Source profiles (left axis, bars) and percent of species on each factor (right axis, diamonds) 

of PM2.5 sources classified in the 11-multisite dataset. 
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Fig. 4.5 Source contributions (μg/m3) to the PM2.5 mass concentrations for each season and for the 

four seasons on each site and the average of the 11 sites in Kinki–Tokai district in Japan in JFY2013. 

The 11 sites are listed in order by site number, as shown in Fig. 4.1b. 
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Table 4.5 The factors in PMF modeling and percentage of BS runs for the 11 sites in Kinki–Tokai 

district that mapped back to the original factor on the condition of 100 bootstrap model runs and R 

set at the default value of 0.6. 

 
Secondary 

sulfate 1 

Secondary 

sulfate 2 

Heavy oil 

conbustion 

Road 

transportati

on 

Biomass 

burning 

Soil and 

industrial 

dust 

Secondary 

nitrate 

Mapped 100 100 100 99 99 100 100 

Unmapped 0 0 0 0 0 0 0 

 

 

Table 4.6 Analyzed species, category setting in PMF modeling (strong: default, weak: ), 

determination whether the base run is within the interquartile ranges (IQR) around the profiles (Yes: 

within IQR, No: without IQR). Cells highlighted in gray represents the tracer chemicals for each 

factor in PMF analysis. 

 Category 
Secondary 
sulfate 1 

Secondary 
sulfate 2 

Heavy oil 
conbustion 

Road 
transportati

on 

Biomass 
burning 

Soil and 
industrial 

dust 

Secondary 
nitrate 

PM2.5 Weak Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

NO3
− Strong Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

SO4
2− Strong Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

Na+ Weak Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

NH4
+ Strong Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

K+ Strong Yes Yes No Yes Yes Yes Yes 

Mg2+ Weak Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

Ca2+ Weak Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

Al Weak Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

Ti Strong Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

V Strong Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

Fe Strong Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

Ni Weak Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

Zn Strong Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

As Strong Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

Rb Weak Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

Sb Strong Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

Pb Strong Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

OC Strong Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

EC Weak Yes Yes Yes Yes Yes Yes Yes 

 

  



第 4 章 東海・近畿地域における PM2.5発生源寄与推計 

93 

 

 

 

Fig. 4.6 Bootstrapped % of species mass at the 11 multisite dataset (100 bootstrapped runs, block 

size = 5, total samples = 591). 
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4.2  CMAQ による PM2.5発生源寄与推計 

4.2.1  計算領域と計算条件 

 

(1) 計算領域と計算期間 

CMAQ の計算領域 (Fig. 4.1) は、第 3 章と同じく、計算負荷を考慮しつつ、東アジア域

は人為起源排出量が多い中国、インドを網羅し、かつ日本域は国内各都市域の発生源の感

度差が評価できるよう、東アジア域 (D1、60 km 格子)、日本域 (D2、15 km 格子) に設定し

た。また、PMF モデルによる解析対象地点との比較をおこなうため、D2 領域内に東海・近

畿地域 (D3、5 km 格子) を設定した。鉛直層は、第 3 章と同じく、地表面から上空 100 hPa

までを 34 層に分割した。設定の詳細を Table 4.7 に、計算値の再現性確認等に利用した地点

の一覧 (PMF モデルで利用した観測データと同一地点) を Table 4.1 に示す。 

計算期間は、助走期間を 10日間設け、2013年 4月～2014年 3月 (2013年度) に設定した。

2013 年度は、地方自治体による PM2.5の成分測定 (環境省, 2018e) が全国的に開始された年

であり、国内の大気汚染常時監視測定局による PM2.5 質量濃度だけでなく、PM2.5 主要成分

についても再現性を確認することが可能である。ほかにも、PM2.5の観測データについては、

米国国務省ホームページ  (U.S. Department of State Air Quality Monitoring Program, 

http://www.stateair.net/web/post/1/1.html) から、北京市、瀋陽市、上海市・広州市の 4 地点に

おける PM2.5質量濃度、環境省環境研究総合推進費「5B-1101 全国の環境研究機関の有機的

連携による PM2.5汚染の実態解明と発生源寄与評価」で実施された離島の PM2.5観測データ

等が利用できる ((http://www.nies.go.jp/ pmdep/ctype/)。 

 

(2) WRF の計算条件 

WRF の地形・土地利用データは、USGS により作成された全球データセット

(http://www2.mmm.ucar.edu/wrf/users/download/get_sources_wps_geog_V3.html) を用いた。 

初期・境界条件として、D1 に NCEP-FNL (CLSL Research Data Archive, 2017) および

RTG-SST-HR (NCEP Real-Time SST archives, 2017) を使用した。D2、D3 には、国内の気象場

の再現性を向上させるため、海表面温度に RTG-SST-HR を使用する以外は、MSM-GPV (気

象庁, 2018) を使用した。ただし、MSM-GPV で取り扱われていないデータは、NCEP-FNL

を使用した。また、気圧面は MSM-GPV の気圧面に合うよう、NCEP-FNL のデータを間引

いて使用した。 

解析値ナッジングは全計算期間、鉛直全層に対して、風速東西・南北成分、気温、混合

比についてナッジング係数 Guv,t,q = 3.0×10−4 s−1を全領域に適用し、D1 は単独、D2、D3 につ

いて 2-way nesting させた計算を実施した。 

WRF の物理過程に関するオプション設定については、以下のとおり設定した。 

 

http://www2.mmm.ucar.edu/wrf/users/download/get_sources_wps_geog_V3.html
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 雲微物理過程 

WSM3 (WRF Single–moment 3–class scheme) (Hong et al, 2004; Hong and Lim, 2006) を

用いた。本スキームでは、水蒸気、雲水/雲氷、雨/雪の区分で 3 種類の大気中水分の予

測を行う。 

 積雲過程 

Kain-Fritsch (Kain, 2004) を用いた。、本スキームでは、比較的簡易な雲モデルによっ

て上昇流・下降流を表現する。1990 年に Kain と Fritsch によって作成されたスキーム 

(Kain and Fritsch, 1990) から上昇流のエントレインメント率や非降水性の浅い対流雲お

よび下降流に関する扱い等が改良されている。 

 PBL 過程 

Mellor-Yamada-Janjić (MYJ) (Janjić, 2002) を用いた。本スキームでは乱流運動エネル

ギーの輸送方程式を解いて乱流粘性係数・乱流拡散係数を決定する。 

 地表面過程 

Noah LSM (Chen and Dudhia, 2001) を用いた。Noah LSM では、土壌は深さ 0～10、10

～40、40～100、100～200 cm の 4 層に分割される。また、植生区分・割合、根域を考

慮し、表面流出、蒸発散、土壌排水などの予測をもとに、土壌温度・含水率の予測を

行う。さらに、積雪の状態、樹冠内の水分などの予測も行う。 

 放射スキーム 

長波放射スキームには、Mlawer et al. (1997) の RRTM を用いた。RRTM スキームで

は、長波放射スペクトルを 16 に分割し、水蒸気、O3、CO2などのガスおよび雲の光学

的深さが詳細に扱われる。 

また、短波放射スキームには、Dudhia (1989) のスキームを用いた。このスキームで

は，太陽放射の晴天時の散乱，水蒸気による吸収 (Lacis and Hansen, 1974)、雲による反

射・吸収 (Stephens, 1978) を考慮し，簡易的に下向き短波放射フラックスが予測される。 
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Table 4.7 WRF-ARW and CMAQ configurations 

 Parameter Settings 

 Spin-up period 22 – 31 March 2013 

 Simulation period 1st April – 31 March 2014 

 Output interval 1 hour 

 Map projection Lambert conformal conic 

 Central point 30 ° N, 110 ° E (D1) and 36 ° N, 135 ° E (D2, D3) 

 Horizontal grid spacing 60 km, 15 km, and 5 km 

 Vertical domain 34 layers 

(up to 100 hPa,1st mid layer height ≅ 26 m) 

WRF Version ARW 3.5.1 

 Horizontal grid number 140 × 140, 120 × 140, and 119 × 109 

 Topography / Landuse 30-sec USGS / 30-sec USGS  

 Initial and boundary NCEP FNL, JMA MSM-GPV, and 

NCEP/NOAA RTG_SST_HR 

 Analysis nudging Gt, q, uv = 3.0 × 10-4 s-1 

 Explicit moisture WSM3 

 Cumulus Kain-Fritsch 

 PBL and surface layer MYJ PBL and Monin-Obukhov similarity 

 Surface Noah LSM 

 Radiation RRTM (long wave) and Dudhia (short wave) 

CMAQ Version 5.0.1 

 MCIP Version 4.2 

 Horizontal grid number 135 × 135, 115 × 135, and 114 × 104 

 Initial and boundary CMAQ default concentration profile 

 Emission Asia: INTEX-B (2006), REASv1.1 (NH3), and 

ARCTAS, 

Japan: EAGrid2000-JAPAN, JEI-DB-AS 

(Vehicle), and OPRF2005 (Ship),  

Biogenic: MEGANv2.04,  

Biomass burning: FINN v1.5, 

Volcano: JMA and Aerocom (2009) 

 Horizontal / vertical advection Yamartino / WRF-based scheme 

 Horizontal / vertical diffusion Multiscale / ACM 2 

 Photolysis rate On-line photolysis module 

 Gas / aerosol phase chemistry SAPRC99 & AERO5 with aqueous chemistry 
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(3) CMAQ の計算条件 

大気中の汚染物質およびその前駆物質の物理・化学反応過程等については、次のように

設定した。 

 

 気相化学反応及びエアロゾル過程 

大気中の汚染物質およびその前駆物質の反応過程として、気相化学反応に SAPRC-99 

(Carter, 2000)、エアロゾル過程に AERO5 を使用した。CMAQ version 5.0.1 の SAPRC-99 ス

キームの排出過程におけるVOC組成は、ホルムアルデヒド (HCHO)、メタノール (MEOH)、

ケトン類 2 種 (MEK、PROD2)、酢酸 (CCO_OH)、アセトアルデヒド (CCHO)、その他有機

酸 (RCO_OH)、アセトン (ACET)、フェノール (PHEN)、ギ酸 (HCOOH)、その他アルデヒ

ド類 (RCHO)、グリオキサール (GLY)、メチルグリオキサール (MGLY)、ジアセチル (BACL)、

クレゾール (CRES)、芳香族アルデヒド類 (BALD)、メタクロレイン (MACR)、メチルビニ

ルケトン (MVK)、その他不飽和アルデヒド類 (IPROD)、エチレン (ETHENE)、イソプレン 

(ISOPRENE)、モノテルペン (TRP1)、パラフィン類 5 種 (ALK1～ALK5)、ベンゼン 

(BENZENE)、その他芳香族類 2 種 (ARO1NBZ、ARO2)、オレフィン類 2 種 (OLE1、OLE2)、

セスキテルペン (SESQ) の合計 33 種となっている。 

 初期・境界条件 

大気汚染物質やその前駆物質濃度の初期・境界条件は、北米の清浄大気を想定した CMAQ

デフォルトの濃度プロファイルを使用した。D2、D3 の側面境界条件は、それぞれ D1、D2

における大気中ガス・粒子濃度の 1 時間間隔の計算結果から作成した。第 3 章で利用した

全球化学輸送モデル MOZART-4 (Emmons et al., 2010) の計算結果を用いないことの影響に

ついては、4.2.2 CMAQ の性能評価で述べる。 

 排出量データ 

アジア域における人為起源 SO2、NOX、CO、PM、NMVOC の排出量には、INTEX-B (Zhang 

et al., 2009) および ARCTAS (http://mic.greenresource.cn/arctas_premission) の排出インベント

リを使用した。日本以外のアジア域の NH3排出量は、Ohara et al. (2007) の値を用いた。日

本域における人為起源排出源のうち、自動車起源のものは JEI-DB2011-AS (Japan Petroleum 

Energy Center, 2012)、船舶起源排出量に海洋政策研究財団 (OPRF) が作成した船舶排出イン

ベントリ (OPRF, 2012) を使用した。自動車・船舶以外の人為起源排出源は、

EAGrid2000-Japan (Kannari et al., 2007) を使用した。植生起源排出量は MEGAN version 2.04 

(Guenther et al., 2006) により推計した。バイオマス燃焼由来の排出量には FINN (Wiedinmyer 

et al., 2011) version 1.5、火山起源の SO2排出量は AeroCom によって作成されたデータ (Diehl 

et al., 2012) を使用し、日本国内については気象庁火山活動解説資料で活動が活発な火山

のみ排出を考慮した。 

なお、大気汚染物質濃度の推計対象期間 (2013 年度)と利用した排出量データの推計年次

は一致していない。そのため、実排出量の年変動等に伴って、CMAQ による大気汚染物質
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推計濃度の再現性が低下する可能性がある。 

 

(4) 排出量の空間分布 

 

排出量データを基に推計された計算期間における全排出量を使用した計算ケースの単位

格子、単位時間あたりの平均 NOX、SO2、CO、NH3、PM2.5、coarse モード粒子排出量を示

す (Fig. 4.7)。 
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Fig. 4.7 Spatial distributions of yearly mean emission concentrations: (a) NOx, (b) SO2, (c) CO, (d) 

NH3, (e) PM2.5, and (f) Coarse Particle in the Base case.   
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4.2.2  CMAQ の性能評価 

 

(1) 地上観測データ 

国外の観測データとして、米国国務省ホームページ (U.S. Department of State Air Quality 

Monitoring Program, http://www.stateair.net/web/post/1/1.html) で公開されている中国 4 都市 

(北京市、瀋陽市、上海市・広州市) (Table 4.1、Fig. 4.1a) の PM2.5濃度の日平均値を用いた。 

国内の観測データには、下記の 2 つの観測データを用いた。 

 環境省環境研究総合推進費「5B-1101 全国の環境研究機関の有機的連携による PM2.5汚

染の実態解明と発生源寄与評価」で実施された大気エアロゾル化学成分連続自動分析

装置 ACSA-07 (紀本電子工業株式会社製) による離島 (隠岐) (Table 4.1、Fig. 4.1a)での

PM2.5質量濃度、SO4
2−濃度の観測データ (http://www.nies.go.jp/pmdep/ctype/)。 

 2013年度に地方自治体により実施された PM2.5の成分測定 (環境省, 2018e) データのう

ち、PMF 解析に用いた東海・近畿地域の 11 地点の PM2.5成分観測データ (Fig. 4.2)。 

 

(2) 国外の PM2.5質量濃度 

中国 4 都市における PM2.5質量濃度の日変動について、観測値と計算値の比較を Fig. 4.8

に、統計指標による比較結果を Table 4.9 に示す。各都市の計算値は観測値と良く一致 (北

京：IA = 0.78、n = 364、瀋陽：IA = 0.77、n = 313、上海：IA = 0.79、n = 363、広州：IA = 0.77、

n = 361) していた。また、Fig. 4.8 に示すように各都市とも通年において、PM2.5質量濃度ピ

ークのタイミングも良好に再現されていた。MBE の値は北京が−18.3 μg/m3、瀋陽が−9.8 

μg/m3であり、年間を通じて過小評価傾向にあった。特に、10 月から 3 月にかけて発生した

PM2.5の高濃度ピークを CMAQ では大幅に過小評価していた。一方、上海の MBE の値は、

11.6 μg/m3、広州は 5.9 μg/m3と、年間を通じて CMAQ は観測値を過大評価する傾向を示し

た。CMAQ は、6 月から 8 月にかけて PM2.5濃度を過大評価する日が多数存在していた。国

外 PM2.5濃度について、CMAQ が過大評価、過小評価していることが、東海・近畿地域 (D3

領域) にどのように影響するかについては、以降でさらに検証する。 

  

http://www.nies.go.jp/pmdep/ctype/
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Table 4.8 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean PM2.5 or SO4
2− 

concentrations at the observation sites in JFY2013 where are Beijing, Shenyang, Shanghai, and 

Guangzhou in China and Oki in Japan. 

 

East Asia (D1) Japan (D2) 

Beijinga 

 

Shenyanga Shanghaia Guangzhoua Okib 

(PM2.5) 

Okib  

(SO4
2−) 

Sample number 364 313 363 361 332 324 

Mean Obs. (μg/m3) 98.1 72.8 55.4 53.7 13.9 4.1 

Mean Sim. (μg/m3) 79.8 63.0 67.0 59.6 7.0 3.6 

R 0.72 0.67 0.66 0.62 0.78 0.75 

MBE (μg/m3) −18.3 −9.8 11.6 5.9 −6.9 −0.5 

NMB  −0.18 −0.13 0.21 0.11 −0.50 −0.12 

RMSE (μg/m3) 57.1 38.1 38.9 30.1 8.5 2.6 

IA 0.78 0.77 0.79 0.77 0.72 0.86 

aThe daily mean values are for dates in CST (UTC+8). 

bThe daily mean values are for dates in JST (UTC+9). 

The grid cell corresponding to each observation site.  
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Fig. 4.8 Time series of the observed and simulated daily mean PM2.5 concentrations in (a) Beijing, 

(b) Shenyang, (c) Shanghai, and (d) Guangzhou in China. Dates are in CST (UTC+8). The line 

shows the simulated values at the grid cell corresponding to each observation site, whereas triangles 

show the observed values. 
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Fig. 4.9 Time series of the observed and simulated daily mean concentrations of (a) PM2.5 and (b) 

SO4
2− in Oki. Dates are in JST (UTC+9). The line shows the simulated values at the grid cell 

corresponding to each observation site, whereas triangles show the observed values. 

 

 

(3) 隠岐における PM2.5質量および PM2.5中の SO4
2-濃度 

次に、隠岐における PM2.5濃度について確認する。隠岐は、D3 領域とアジア大陸の中間

に位置 (Fig. 4.1、Table 4.1) する離島であり、季節風等による大気汚染物質の広域輸送、例

えば、化石燃料の燃焼に伴う SO2 が輸送過程で酸化され、粒子化する等の現象解析に適し

た地点である。 

PM2.5質量濃度及び PM2.5中の SO4
2−濃度の日変動について、観測値と計算値の比較を Fig. 

4.9 に、統計指標による比較結果を Table 4.8 に示す。PM2.5質量濃度の計算値は観測値と時

間変動の傾向についてはよく一致しており、IA = 0.72 で濃度ピークのタイミングの再現性

も良好であった。しかし、NMB の値は−0.50 であり、年間を通じて大幅に過小評価してい

た。これは CMAQ が 5 月に発生している高濃度ピーク時の濃度を大幅に過小評価している

ことに加え、通年での PM2.5質量濃度も常に過小評価していたことが影響している。 

PM2.5中の SO4
2−濃度の計算値も観測値とよく一致しており、IA = 0.86 であり、濃度ピー

クのタイミングの再現性も良好であった。また、NMB の値は−0.12 で PM2.5質量濃度の NMB

よりも遙かに小さく、過小評価傾向にあるものの、PM2.5 質量濃度よりも再現性は良好であ

った。また、前述の中国 4 都市の計算値と比較しても、IA の値が最も高く、CMAQ の計算
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値が観測値と最も一致していた。以上から、隠岐では PM2.5質量濃度を過小評価する傾向に

あるものの、広域輸送されるPM2.5中のSO4
2−濃度については総じて良好に再現されていた。 

 

(4) 東海・近畿地域における PM2.5質量および PM2.5成分濃度 

PM2.5の成分分析が行われた東海・近畿地域の 11 地点 (Table 4.1) における PM2.5濃度なら

びに主要 5 成分（SO4
2−、NO3

−、NH4
+、OA、EC）の観測値と計算値の季節平均値の比較を

散布図で Fig. 4.10 に示す。Table 4.9 に、各成分の日平均値を全地点分集計し、統計指標を

算出した結果を示す。また、11 地点の中央に位置する京都府久御山市 (Table 4.1 内で Site 6

と表記) を D3 領域の代表地点として、PM2.5 濃度ならびに主要 5 成分の日平均値の時系列

変化を Fig. 4.11 に示す。以下では、成分ごとに観測値と計算値を比較する。 

 PM2.5質量濃度 

地点別の季節平均値では、計算値は観測値の 1/2から 2倍の範囲内に収まっていた (Fig. 

4.10a)。さらに、IA の値が 0.80 (Table 4.9) を示したことから、CMAQ は PM2.5質量濃度

を良好に再現していると考えられた。NMB の値は−0.20 で、年間を通じて CMAQ は過

小評価傾向を示した。特に、冬期に過小評価されている傾向が強かった (Fig. 4.10a)。

実際、久御山市における計算値も冬期は総じて観測値よりも低い値を推移していた 

(Fig. 4.11a)。 

 SO4
2− 

地点別の季節平均値では、計算値は観測値の 1/2から 2倍の範囲内に収まっていた (Fig. 

4.10b)。さらに、IA の値が 0.89 (Table 4.9) を示したことから、CMAQ は SO4
2−濃度を良

好に再現していると考えられた。NMB の値は−0.068 であり、年間を通じて CMAQ は

過小評価傾向を示したものの、PM2.5 質量濃度の NMB の値よりは低かった。また、季

節による明確な再現性の違い (過大評価および過小評価など) は確認されなかった 

(Fig. 4.10b)。 

 NO3
− 

地点別の季節平均値では、計算値は冬期を除いて観測値の 1/2 から 2 倍の範囲内に収ま

らず、全て過大評価となった (Fig. 4.10c)。また、IA の値は 0.32 (Table 4.9) で、日平均

値の時系列変化も、計算値と観測値は冬期を除いて著しく乖離 (CMAQ が過大評価) し

ていた (Fig. 4.11c)。前述のとおり、PM2.5中のイオン成分測定はフィルタによる 24 時

間捕集後、イオン成分を抽出し、濃度測定が行われる。NO3
−等の半揮発性成分は気温

が高い時期や場所では大部分がフィルタから揮散して捕集されないことは、大気中微

小粒子状物質 (PM2.5) 成分測定マニュアル (環境省, 2012) でも指摘されており、暖候

期 NO3
−の過大評価の一因であると考えられた。 

 NH4
＋ 

地点別の季節平均値では、計算値は観測値の 1/2から 2倍の範囲内に収まっていた (Fig. 

4.10d)。さらに、IA の値が 0.75 (Table 4.9) を示したことから、CMAQ は NH4
＋濃度を良
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好に再現していると考えられた。NMB の値は 0.21 で、CMAQ は冬期に過小評価傾向

が強く、それ以外の季節では過大評価傾向が強い特徴が見られた (Fig. 4.10d)。CMAQ

の過大評価の要因として、対イオンとなる NO3
−が暖候期に過大評価されていることが

影響していると考えられた。 

 OA 

地点別の季節平均値では、計算値は夏期の一部を除いて観測値の 1/2 から 2 倍の範囲内

に収まらなかった (Fig. 4.10e)。また、IA の値は 0.45 (Table 4.9) で、NMB の値は−0.75

であり、年間を通じて CMAQ は著しく過小評価していた。CMAQ の過小評価の要因と

しては、秋期の過小評価傾向が強いことから、観測地点周辺で発生した農業廃棄物の

焼却行為の影響が一因と考えられた。先行研究において、二次生成した有機炭素成分 

(SOA) の計算値が観測値の約 1/5 に過小評価されるという報告 (Matsui et al., 2009) が

されており、その要因として、SOA の原因物質 (VOC) の排出や SOA の生成過程に対

する科学的な知見不足等も指摘されている (伏見ら, 2011)。以上から、OA の再現性不

良については今後の課題とする。なお、久御山市における計算値が日平均値も観測値

を再現できていない (Fig. 4.11e)  要因として、観測地点周辺に点在する農地で行われ

た野焼きの影響が考えられた。 

 EC 

地点別の季節平均値では、計算値は観測値の 1/2から 2倍の範囲内に収まっていた (Fig. 

4.10e)。さらに、IA の値が 0.74 (Table 4.9) を示したことから、CMAQ は EC 濃度を良好

に再現していると考えられた。NMB の値は−0.21 であり、年間を通じて過小評価傾向

を示した。しかし、季節による明確な特徴の違い (過大評価および過小評価など) は確

認されなかった (Fig. 4.10f)。 

 

 以上から、D3 領域内の 11 地点については、CMAQ は PM2.5、SO4
2−、NH4

+、EC の濃度

を良好に再現しており、初期・境界条件に全球化学輸送モデルの計算結果を用いなか

った影響及び使用した排出インベントリの推計年度の乖離については、解析対象期間 

(2013 年度)および対象区域 (D3 領域内) において、大きな影響はないと考えられた。 
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Table 4.9 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean PM2.5 mass and 

componentsa at the 11 sites in Kinki–Tokai district in Japan. 

 PM2.5 SO4
2− NO3

− NH4
+ OA EC 

Sample number 591 591 591 591 591 591 

Mean Obs. (μg/m3) 19.1 5.8 1.1 2.4 5.7 1.4 

Mean Sim. (μg/m3) 15.2 5.4 3.0 2.9 1.5 1.1 

R 0.71 0.80 0.14 0.68 0.53 0.62 

MBE (μg/m3) −3.9 −0.4 1.9 0.5 −4.3 −0.3 

NMB  −0.20 −0.068 1.7 0.21 −0.75 −0.21 

RMSE (μg/m3) 8.8 2.7 4.0 1.8 4.8 0.8 

IA 0.80 0.89 0.32 0.75 0.45 0.74 

aThe daily mean values are for dates in JST (UTC+9). 

The grid cell corresponding to each observation site.  
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Fig. 4.10 Scatter plots for the observed and simulated seasonal mean concentrations of PM2.5 and its 

major components at the 11 sites: (a) PM2.5, (b) SO4
2−, (c) NO3

−, (d) NH4
+, (e) OA, and (f) EC. Open 

squares, open triangles, open diamonds, and crosses show mean concentrations during spring, 

summer, autumn, and winter, respectively. Reference lines for 1:1, 1:2, and 2:1 are provided.  
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Fig. 4.11 Time series of the observed and simulated daily mean concentrations of (a) PM2.5, (b) 

SO4
2− (c) NO3

−, (d) NH4
+, (e) OA, and (f) EC at Kumiyama (called Site 6 in Table 4.1). Dates are in 

JST (UTC+9). Open circles show the simulated values at the grid cell corresponding to Kumiyama, 

whereas the triangles show the observed values.  
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4.2.3  PM2.5濃度の発生源寄与推計 

 

CMAQ による PM2.5 発生源寄与推計にはゼロアウト法 (CMAQ/BFM) を用いた。ゼロア

ウト法は、全排出量を使用した計算ケース (Base) に加えて、寄与を推計したい発生源の排

出量をゼロとした計算ケースの計算を実行し、両ケースで計算された濃度の差分をその発

生源の寄与とする方法である。ゼロアウト法は、対象とする二次粒子濃度が前駆物質の排

出量に対して線形的に応答しない場合、NO3
−等の二次粒子濃度に対する発生源の寄与を正

確に割り当てられないことが報告されている (茶谷ら, 2011; Kwok et al., 2013)。しかし、

SO4
2−および EC の寄与推計にゼロアウト法を適用した場合は、タグ付きトレーサー法の結

果とほぼ一致する (Kwok et al., 2013) ことや、ゼロアウト法で推計した各排出量寄与の合計

と Base ケースの濃度とがほぼ一致する (茶谷ら, 2011) ことが報告されていることから、

SO4
2−および EC の寄与推計については、発生源推計手法の違いは考慮する必要がないと考

えられた。CMAQ の性能評価でも、SO4
2−および EC の再現性が良好であるため、両物質を

中心に各発生源の寄与解析を進める。 

寄与推計の対象となる発生源は、CMAQ の入力データである排出インベントリと PMF モ

デルが抽出した因子の間に高い関連があるものである必要がある。そのため、Table 4.10 に

示す 4 つの発生源の寄与を推計した。具体的には、国外人為起源排出、日本周辺の船舶排

出、国内の自動車からの排出、国内のバイオマス燃焼排出である。これら以外の排出源か

らの寄与 (Others) としては、植物起源の排出、国外のバイオマス燃焼排出、国内の焼却炉

等からの燃焼起源排出、航空機からの排出、塗料等からの蒸発性 NMVOC の排出、畜産業、

施肥等からの NH3の排出等が該当する。これらはその他の寄与として、Base ケースと 4 つ

の発生源寄与の差分を Table 4.10 に集計した。各発生源からの寄与推計結果については、観

測値を基に発生源寄与推計をおこなう PMF モデルによる寄与推計結果を基準とした。、次

項で考察する。 

 

 

4.3  両モデルを併用した PM2.5発生源寄与解析 

 

Table 4.10 に、PMF と CMAQ 双方に共通する 4 つの発生源の寄与推計結果 (全 11 地点の

年平均値) を示す。4 つの発生源に含まれない寄与については、CMAQ はその他 (Others)、

PMF は⑥土壌、工業系粉じんと⑦硝酸系二次粒子とした。PM2.5濃度への寄与を比較した場

合、4 つの排出源のうち、硫酸系二次粒子 (国外人為起源排出)、重油燃焼 (日本周辺の船舶

排出)、道路交通 (国内の自動車からの排出) については、両モデルの寄与推計値に差はあ

るものの、硫酸系二次粒子の寄与が一番大きく、次いで重油燃焼もしくは、道路交通から

の寄与が大きいという傾向は一致していた。しかし、バイオマス燃焼の寄与については
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CMAQ が大きく過小評価していた。EC 濃度の寄与を比較した場合、4 つの排出源のうち、

硫酸系二次粒子、重油燃焼、道路交通の両モデルの寄与順は一致していた。しかし、バイ

オマス燃焼の寄与については CMAQ が大きく過小評価していた。また、CMAQ と PMF の

11 地点の季節平均値 (11 × 4 = 44) の相関係数も、成分に関係なく、硫酸系二次粒子、重油

燃焼、道路交通はいずれもバイオマス燃焼よりも高い値を示した。以上から、両モデルの

バイオマス燃焼寄与に何らかの乖離があると考えられた。 

この要因をさらに考察するため、CMAQ および PMF の季節別排出源寄与を比較した。結

果を Fig. 4.12 に示す。また、両モデルが推計した地点別の季節別排出源寄与を散布図にし

たものを Fig. 4.13 に示す。以下では、PM2.5、SO4
2−、EC に注目して、各発生源における両

モデルの寄与推計結果の違いを考察する。 

 

 硫酸系二次粒子 

季節別排出源寄与 (Fig. 4.12) は、CMAQ が PM2.5、SO4
2−を過小評価する傾向にあった

が、両モデルの四季の変動は類似していた。散布図 (Fig. 4.13a, b, c) でも CMAQ によ

る発生源寄与推計値は、PMF による発生源寄与推計値の概ね 1/2 から 2 倍の範囲内に

収まっており、両モデルの相関係数の値も高かった (PM2.5は R = 0.91、SO4
2−は R = 0.92 

(Table 4.10))。以上から、両モデルは国外人為起源排出により生成した硫酸系二次粒子

の寄与を捉えており、両モデルの結果の整合性は高いと考えられた。 

 道路交通 

季節別排出源寄与 (Fig. 4.12) は、両モデルとも季節変動は少ないものの、PM2.5、EC

の濃度レベルは両モデルとも同レベルで推移していた。また、散布図 (Fig. 4.13g, i) で

も CMAQ による発生源寄与推計値は、PMF による発生源寄与推計値の概ね 1/2 から 2

倍の範囲内に収まっており、両モデルの相関係数の値も高かった (PM2.5は R = 0.75、

EC は R = 0.75 (Table 4.10))。一方、SO4
2−は両モデルとも、ほとんど寄与がみられなかっ

た。この要因として、SO4
2−の前駆物質である SOxの自動車からの排出量が他の排出源

と比較して非常に少ない (D3 領域内の SOx総排出量は 204 Gg/year に対して、自動車か

らの排出は 0.32 Gg/year) ことが影響していると考えられた。以上から、両モデルが自

動車から排出の寄与を捉えており、両モデルの結果の整合性は高いと考えられた。 

 重油燃焼 

季節別排出源寄与 (Fig. 4.12) は、夏期に両モデルの濃度レベルに差がみられるものの、

両モデルの相関係数は比較的高い値を示していた (SO4
2−は R = 0.53、EC は R = 0.61 

(Table 4.10))。また、散布図 (Fig. 4.13d, e, f) では、夏期の一部の地点で両モデルの結果

が大きく乖離していた。この要因として、CMAQ の計算に用いた船舶排出量の推計年

次が 2005 年と古く、船舶排出量が過大となっていた可能性が挙げられる。船舶排出量

の推移については、国土交通省による内航船舶輸送統計調査で、2005 年度の内航海運

によるC重油消費量が 287万 kLだったのに対し、2013年度は 156万 kLと消費量が 46 %
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減少していることが報告されている (国土交通省, 2018)。ただし、統計の調査対象が総

トン数 20 トン以上の船舶を使用する内海運送事業者に限られ、地域別の統計値が利用

できないことから、本結果と直接照らし合わせることは困難であることに留意する必

要がある。また、PMF モデルは、大阪湾周辺に位置する 3 地点 (須磨、灘浜、泉大津) の

うち、泉大津 (Site 9) の重油燃焼寄与をかなり低く推計しており、観測に起因する問題

が含まれている可能性を示唆していた。実際に、泉大津を除外して両モデルの相関係

数を算出した場合、PM2.5、SO4
2−、EC ともに相関係数が上昇することが確認された 

(Table 4.10)。以上から、両モデルが重油燃焼の寄与を捉えており、両モデルの結果は整

合していると考えられた。 

 バイオマス燃焼 

季節別排出源寄与 (Fig. 4.12) は、PMF の寄与推計結果に対して、CMAQ は季節に関係

なくほとんど寄与が見られなかった。両モデルの相関係数も上記の 3 つの発生源と比

較して著しく低い値を示した (PM2.5は R = 0.26、SO4
2−は R = 0.09、EC は R = 0.31 (Table 

4.10))。また、散布図 (Fig. 4.13j, k, l) でも CMAQ による発生源寄与推計値は、地点・

季節に関係なく、PMF モデルによる発生源寄与推計値の 1/2 から 2 倍の範囲から外れ

ていた。特に、秋期の EC の寄与推計値の乖離が大きくなっている (Fig. 4.12, Fig. 4.13l)。

一般的に、秋は稲わら等の野焼きが不定期におこなわれる時期であり、野焼きが PM2.5

濃度を上昇させる可能性も指摘されている (環境省, 2015)。国内における野焼きが

PM2.5濃度に影響を与える事例については、先行研究 (Kumagai et al., 2010; Ikemori et al., 

2016) による報告もあることから、観測値を基に発生源寄与を導出する PMF モデルの

結果の信頼性は、CMAQ よりも高いと考えられた。CMAQ では、野焼きによる排出デ

ータとして、EAGrid2000-Japan を利用している。EAGrid2000-Japan では、野焼きによ

る排出量を見積もるために、作物別の農業残差量、野焼きの頻度に加え、農林水産省

の調査に基づく稲わらの焼却量等を利用している。東海・近畿地域は Fig. 4.14a (国土数

値情報ダウンロードサービスのデータを基に作図、http://nlftp.mlit.go.jp/ksj-e/index.html) 

に示すように農地が点在しており、小規模な野焼きが各地で発生する可能性があり、

EAGrid2000-Japan による推計 (Fig. 4.14b) でも、点在する農業地域からの野焼きが適切

に推計されているように見受けられる。しかし、点在する農地で行われる野焼きの規

模、回数、場所を正確に把握することは困難であり、排出量を推計する際に利用でき

るような統計資料は著者の知る限り存在しない。ゆえに、バイオマス燃焼由来の排出

量は不確実性が高く、今回のように CMAQ による推計値が著しく過小評価するに至っ

たと考えられた。以上から、CMAQ の推計値は、PMF モデルによるバイオマス燃焼寄

与を著しく過小評価しており、両モデルの結果の不整合は、CMAQ が利用したバイオ

マス燃焼排出量が過小評価されていたことが原因と考えられた。 

 

  

http://nlftp.mlit.go.jp/ksj-e/index.html
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Table 4.10 Summary statistics (avg. ± st. dev.) of seasonal contributions to PM2.5 for sources 

commonly recognized by PMF and CMAQ/BFM at the 11 sites in Kinki-Tokai district in Japan 

(CMAQ/BFM: normal typing; PMF: italic typing). 

 

CMAQ 

emission sources 

Corresponding to  

PMF factors 

Site-averaged contribution (μg/m3) 

CMAQ/BFM, PMF 
 

Site-by site 

correlation 

R (n = 44) 

PM2.5 SO4
2− EC  PM2.5 SO4

2− EC 

1 

Anthropogenic 

emission 

outside Japan 

Secondary sulfate 1, 

Secondary sulfate 2 

6.7 ± 3.6 

8.8 ± 4.0 

3.1 ± 1.7 

4.7 ± 2.2 

0.15 ± 0.05 

0.10 ± 0.04 
 0.91 0.92 0.50 

2 Ship 
Heavy oil  

combustion 

2.1 ± 2.2 

1.4 ± 1.5 

0.7 ± 0.8 

0.4 ± 0.4 

0.10 ± 0.11 

0.06 ± 0.07 
 

0.41 

(0.50 a)  

0.53 

(0.69 a) 

0.61 

(0.74 a) 

3 
Domestic 

automobile 
Road transportation 

2.1 ± 1.0 

3.2 ± 1.4 

0.01 ± 0.03 

0.10 ± 0.05 

0.58 ± 0.33 

0.62 ± 0.28 
 0.75 0.31 0.75 

4 
Biomass 

burning 
Biomass burning 

0.06 ± 0.09 

2.67 ± 1.26 

0.01 ± 0.01 

0.10 ± 0.05 

0.00 ± 0.01 

0.25 ± 0.12 
 0.26 0.09 0.31 

 Others 

Secondary nitrate, 

Soil and industrial     

dust 

4.2 ± 1.6 

3.2 ± 3.0 

1.5 ± 0.8 

0.3 ± 0.4 

0.27 ± 0.14 

0.25 ± 0.22 
 0.09 −0.25 0.23 

aSite-by-site correlation for the observation sites except Izumiotsu (n = 40). 
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Fig. 4.12 Comparison of the PM2.5 source apportionment by PMF and CMAQ/BFM. Each bar shows 

the seasonal mean PM2.5 components of each factor classified by PMF at the 11 sites: (a) PM2.5 mass, 

(b) SO4
2−, and (c) EC. Open diamonds show the seasonal mean concentration of the contribution of 

each emission source by CMAQ/BFM as shown in Table 4.10. The crosses show the correlation (R) 

for daily concentrations between PMF and CMAQ/BFM. Reference lines at 0.7 are provided for R. 
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Fig. 4.13 Comparison of the seasonal contributions for PM2.5, SO4
2−, and EC at the 11 sites for the 

sources common to PMF and CMAQ/BFM: (i) secondary sulfates, (ii) heavy oil combustion, (iii) 

road transportation, and (iv) biomass burning. Open squares, open triangles, open diamonds, and 

crosses show spring, summer, autumn, and winter, respectively.Reference lines for 1:1, 1:2, and 2:1 

are provided.  

Figure 8
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Fig. 4.14 (a) Agricultural areas highlightened by the green dot in the Kinki-Tokai district. (b) Spatial 

distributions of seasonal mean PM2.5 emissions from biomass burning in the autumn in 

EAGrid2000-Japan in D3 

 

  

(a) Agricultural areas (b) EAGrid2000-Japan
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4.4  まとめ 

 

本章では、2013 年度の東海・近畿地域を対象に PMF モデルと CMAQ を用いた PM2.5発生

源解析をおこなった。PMF モデルに入力する観測データとして、2013 年度に地方自治体に

より実施された PM2.5の成分測定 (環境省, 2018e) データのうち、東海・近畿地域の 11 地点

の PM2.5成分観測データを用いた。PMF モデルによる解析結果から、11 地点の PM2.5観測デ

ータに影響を与えている 7 つの因子 (硫酸系二次粒子 1、硫酸系二次粒子 2、重油燃焼、道

路交通、バイオマス燃焼、土壌・工業系粉じん、硝酸系二次粒子) を特定した。 

同時に、同領域内の PM2.5発生源解析を CMAQ とゼロアウト法を用いて実施するため、

CMAQ の性能評価を実施した。CMAQ による PM2.5計算値は、日本国内外で概ね良好な再

現性を示した。特に、隠岐における SO4
2−観測値の再現性は IA = 0.86 と良好な結果を示し、

アジア大陸から広域輸送される PM2.5中の SO4
2−濃度については総じて良好に再現されてい

ると考えられた。PM2.5の成分分析が行われた東海・近畿地域の 11 地点 (Table 4.1) におけ

る PM2.5濃度ならびに主要 5 成分（SO4
2−、NO3

−、NH4
+、OA、EC）の中で、CMAQ は、NO3

−、

OA をそれぞれ過大評価、過小評価したものの、PM2.5 濃度、SO4
2−、NH4

+、EC の濃度変化

を良好に再現していた。 

最後に、両モデルに共通する 4 つの発生源 (硫酸系二次粒子、重油燃焼、道路交通、バイ

オマス燃焼) の寄与推計結果について比較をおこなった。両モデルは硫酸系二次粒子、重油

燃焼、道路交通の寄与については、整合していることが確認されたが、バイオマス燃焼寄

与については大きく乖離していた。この要因として、東海・近畿地域は農業地域が点在し

ており、野焼きの発生規模、回数、場所の特定が現段階では困難で、排出イベントリによ

る正確な推計が困難であることが影響していると考えられた。このように両者モデルの結

果を比較することにより、化学輸送モデルの計算に必要な排出インベントリの不確実性を

特定することが可能であることを本章では示した。このように複数のモデルを組み合わせ

た発生源寄与解析を行うことで、両モデルの解析結果の信頼性を向上させることができる

と考えられる。 
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第 5章 国外バイオマス燃焼による国内 PM2.5濃度への影響 

 

本章では、PMF モデルと CMAQ を組み合わせた PM2.5の発生源寄与解析の適用事例とし

て、バイオマス燃焼に主眼を置いた発生源寄与解析を行った。バイオマス燃焼は、森林火

災、農作業に伴う野焼き等が発生源であり、その発生頻度及び規模等の特定が困難である

ことから、排出量インベントリの不確実性増加、化学輸送モデルの再現性低下を誘発させ

やすい (Pimonsree et al., 2017; Vonguang et al., 2017)。「第 4 章第 4.3 節 両モデルを併用した

PM2.5発生源解析」においても、東海・近畿地域の野焼き (バイオマス燃焼) 排出量が過小

評価されている可能性を指摘している。一方、バイオマス燃焼は世界の至る所で発生して

おり、大規模なバイオマス燃焼が発生した場合、国外 (アジア大陸) から海を渡って日本 

(沖縄) へ広域輸送されるという事例 (Zhu et al., 2015) も報告されている。そこで、2014 年

秋季 (10/20～11/9、以下、「解析対象期間」という。) に中国東北部 (Northeast China，以後

NE China という。遼寧省、吉林省、黒竜江省の東北三省を指す。) で発生した農作業に伴

うバイオマス燃焼による PM2.5が能登半島へ広域輸送された事例 (Ikemori et al., 2018) につ

いて注目し、CMAQ による PM2.5の広域輸送解析を実施した。農作業に伴う野焼きは、農業

が盛んな地域において作物収穫後に発生する作物残渣の処分のためにおこなわれることが

多い。中国は農業が盛んで野焼きによる大気汚染物質の排出量が多く、PM2.5の排出量は 0.88 

Tg/year (2008 年) と推計されている (Ni et al., 2015)。中国における PM2.5総排出量は、14.5 

Tg/year (2008 年) と推計されている (Kurokawa et al., 2013) ことから、その 6 %が野焼きに

よる PM2.5排出量が占めている。ただし、作物収穫後の野焼きは発生する時期が特定される

ため、PM2.5総排出量に占める割合はさらに高くなり、野焼きが PM2.5濃度に与える影響が

さらに大きくことが予想される。また、アメリカ航空宇宙局の FIRMS (NASA Fire Information 

for Resource Management System, 

https://earthdata.nasa.gov/earth-observation-data/near-real-time/firms) で提供されているホット

スポット (≒火災) データでも、2014 年秋季に中国東北部やその周辺地域で無数のホットス

ポットが観測されている (Fig. 5.1)。 

本章では、化学輸送モデルである CMAQ の計算条件の設定、性能評価をおこない、2014

年の中国国内の PM2.5濃度を CMAQ が妥当に再現しているかを確認した。次に、PMF モデ

ルで推計された能登半島におけるバイオマス燃焼起源の PM2.5濃度 (Ikemori et al., 2018) と

CMAQ によるバイオマス燃焼の寄与推計結果とを組み合わせ、国外のバイオマス燃焼の広

域輸送が国内 PM2.5濃度にどのような影響を与えているかを推計した。なお、CMAQ による

バイオマス燃焼による PM2.5濃度に対する寄与推計には第 3 章、第 4 章と同じくゼロアウト

法を用いた。以降、本章の本文中ではバイオマス燃焼 (Biomass burning) を BB と表現する。 

  

https://earthdata.nasa.gov/earth-observation-data/near-real-time/firms
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5.1  CMAQ による PM2.5の広域輸送解析 

5.1.1  計算領域と計算条件 

 

(1) 計算領域と計算期間 

CMAQ の計算領域 (Fig. 5.1) は、計算負荷を考慮しつつ、東アジア域は、中国東北部お

よび、大規模な森林火災が観測されている東南アジアを網羅し、かつ日本域は国外の BB に

よる PM2.5 が広域輸送される範囲を把握できるように設定した。具体的には、東アジア域 

(D1、60 km 格子) 、日本域 (D2、15 km 格子) とし、鉛直層は地表面から上空 100 hPa まで

を 34 層に分割した。Fig 5.1 に示されている中国東北部の PM2.5 観測地点と Ikemori et al. 

(2018) が PMF モデルに利用した観測地点の一覧を Table 5.1 に示す。また、WRF、CMAQ

の設定の詳細を Table 5.2 に示す。 

計算期間は、2013 年 12 月を助走期間として設けた後、2014 年 1 月～2014 年 12 月 (2014

年) を評価対象期間とした。 

 

 

 

Fig. 5.1 Modeling domains with locations of observation sites for PM2.5 (listed in Table 5.1) and fire 

spots (MCD14DL) provided by FIRMS during the target period (October 20 – November 9 in 2014): 

(a) East Asia and (b) Japan. Green lines indicates the three provinces of NE China (Liaoning, Jilin, 

and Heilongjiang). 
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(2) WRF の計算条件 

WRF の地形・土地利用データは、USGS により作成された全球データセットを使用した。 

初期・境界条件として、D1 に NCEP による NCEP-FNL (CLSL Research Data Archive, 2017) 

および RTG-SST-HR (NCEP Real-Time SST archives, 2017) を使用した。D2 には、国内の気象

場の再現性を向上させるため、海表面温度に RTG-SST-HR を使用する以外は、MSM-GPV (気

象庁, 2018) を使用した。ただし、MSM-GPV で取り扱われていないデータは、NCEP-FNL

を使用した。また、気圧面は MSM-GPV の気圧面に合うよう、NCEP-FNL のデータを内挿

して使用した。 

解析値ナッジングは全計算期間、鉛直全層に対して、風速東西・南北成分、気温、混合

比についてナッジング係数 Guv,t,q = 3.0×10−4 s−1を D1、D2 領域に適用した。 

WRF の物理過程に関するオプション設定については、次のように設定した。 

 雲微物理過程 

WSM6 (Hong and Lim, 2006) を用いた。本スキームでは、水蒸気、雲水、雲氷、雨水、

雪、あられの 6 つの混合比と過冷却過程が考慮される。 

 積雲過程 

Kain-Fritsch (Kain, 2004) を用いた。、本スキームでは、比較的簡易な雲モデルによっ

て上昇流・下降流を表現する。1990 年に Kain と Fritsch によって作成されたスキーム 

(Kain and Fritsch, 1990) から上昇流のエントレインメント率や非降水性の浅い対流雲お

よび下降流に関する扱い等が改良されている。 

 PBL 過程 

PBL 高度から拡散係数の形を決めるノン ローカル型の YSU PBL (Hong et al., 2006) 

を用いた。YSU スキームは、Noh et al. (2003) をもとに PBL 上の移行層を考慮してい

る。また WRF の version 3 では、Hong (2007) をもとに強風時に安定境界層内の混合が

より促進されるよう拡散係数を算出するアルゴリズムが改良されている。 

 地表面過程 

Noah LSM (Chen and Dudhia, 2001) を用いた。Noah LSM では、土壌は深さ 0～10、10

～40、40～100、100～200 cm の 4 層に分割される。また、植生区分・割合、根域を考

慮し、表面流出、蒸発散、土壌排水などの予測をもとに、土壌温度・含水率の予測を

行う。さらに、積雪の状態、樹冠内の水分などの予測も行う。 

 放射スキーム 

長波放射スキームには、Mlawer et al. (1997) の RRTM を用いた。RRTM スキームで

は、長波放射スペクトルを 16 に分割し、水蒸気、O3、CO2などのガスおよび雲の光学

的深さが詳細に扱われる。 

また、短波放射スキームには、Dudhia (1989) のスキームを用いた。このスキームで

は，太陽放射の晴天時の散乱，水蒸気による吸収 (Lacis and Hansen, 1974)、雲による反

射・吸収 (Stephens, 1978) を考慮し，簡易的に下向き短波放射フラックスが予測される。  
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Table 5.1 Location and classification of monitoring sites. 

Domain Place Typea 
Latitude 

(°N) 

Longitude 

(°E) 

Use to 

PMF 

Northeast China 

(D1) 

1. Qiqihar Urban 47.35 123.92  

2. Daqing Urban 46.58 125.00  

3. Harbin Urban 45.75 126.63  

4. Mudanjiang Urban 44.55 129.63  

5. Jilin Urban 43.86 126.55  

6. Changchun Urban 43.88 125.35  

7. Shenyang Urban 41.78 123.42  

8. Fushun Urban 41.86 123.90  

9. Anshan Urban 41.11 122.98  

10. Benxi Urban 41.30 123.77  

11. Dalian Urban 38.92 121.64  

12. Dandong Urban 40.11 124.38  

13. Huludao Urban 40.71 120.83  

14. Jinzhou Urban 41.11 121.13  

15. Panjin Urban 41.11 122.05  

16. Wafangdian Urban 39.63 121.97  

17. Yingkou Urban 40.67 122.23  

Noto peninsula 

in Japan 

(D2) 

Wajima Remote 136.95 37.29 ● 

Matto Rural 136.56 36.51 ● 

Kosugi Rural 137.10 36.70 ● 

Other observation 

sites in Japan 

(D2) 

Yawata Urban 136.88 35.13 ● 

Motoshio Urban 136.92 35.08 ● 

Nagahama Suburban 136.27 35.39 ● 

Izumiotu Urban 135.41 34.50 ● 

Yodogawa Urban 135.56 34.73 ● 

Toyooka Rural 134.82 35.54 ● 

Kobe Suburban 135.23 34.70 ● 

Tenri Rural 135.83 34.59 ● 

Kainan Suburban 135.20 34.16 ● 

Seiken Suburban 135.54 34.70 ● 

aAll Japanese sites in D2 are classified according to the nature of the surrounding area (urban, 

suburban, rural, and remote). Remote stands for the place which is not located close to any specific 

emission source.  
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Table 5.2 WRF-ARW and CMAQ configurations 

 Parameter Settings 

 Spin-up period 1 – 31 December 2013 

 Simulation period 1 January 2014 – 31 December 2014 

 Output interval 1 hour 

 Map projection Lambert conformal conic 

 Central point 40 ° N, 120 ° E (D1, D2) 

 Horizontal grid spacing 60 and 15 km 

 Vertical domain 34 layers 

(up to 100 hPa,1st mid layer height ≅ 26 m) 

WRF Version ARW 3.8.1 

 Horizontal grid number 119 × 119 (D1) and 144 × 138 (D2) 

 Topography / Landuse 30-sec USGS 

 Initial and boundary NCEP FNL, JMA MSM-GPV, and 

NCEP/NOAA RTG_SST_HR 

 Analysis nudging Gt, q, uv = 3.0 × 10-4 s-1 (D1, D2) 

 Explicit moisture WSM6 

 Cumulus Kain-Fritsch (D1, D2) 

 PBL and surface layer YSU PBL and Monin-Obukhov similarity 

 Surface Noah LSM 

 Radiation RRTM (long wave) and Dudhia (short wave) 

CMAQ Version 5.0.2 

 MCIP Version 4.3 

 Horizontal grid number 107 × 107 (D1) and 132 × 126 (D2) 

 Initial and boundary MOZART-4/GEOS5 (D1) 

 Emission Asia: HTAPv2 (2010), 

Japan: EAGrid2010-JAPAN, JEI-DB-AS 

(Vehicle), and OPRF2010 (Ship),  

Biogenic: MEGANv2.04,  

Biomass burning (BB): FINN v1.5, 

Volcano: Aerocom(2009) 

 Horizontal / vertical advection Yamartino / WRF-based scheme 

 Horizontal / vertical diffusion Multiscale / ACM 2 

 Photolysis rate On-line photolysis module 

 Gas / aerosol phase chemistry SAPRC07 & AERO6 with aqueous chemistry 
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(3) CMAQ の計算条件 

大気中の汚染物質およびその前駆物質の物理・化学反応過程等については、次のように

設定した。大気中の汚染物質およびその前駆物質の反応過程として、気相化学反応に

SAPRC-07 (Hutzell et al., 2011)、エアロゾル過程に AERO6 を使用した。大気汚染物質やその

前駆物質濃度の初期・境界条件は、NCAR による MOZART-4 (Emmons et al., 2010) の計算結

果を使用した。 

排出量データについては、極力最新の推計年次のデータとなるよう配慮し、東アジア域

における人為起源排出量に HTAP version 2 (Janssens-Maenhout et al., 2015)、船舶起源排出量

に海洋政策研究財団 (OPRF) が作成した船舶排出インベントリ (OPRF, 2013) を使用した。

日本域における人為起源排出源のうち、自動車起源のものは JEI-DB2011-AS (Japan Petroleum 

Energy Center, 2012)、自動車・船舶以外の人為起源排出源は、EAGrid2010-Japan (福井ら, 2014) 

を使用した。植生起源排出量は MEGAN version 2.04 (Guenther et al., 2006) により推計した。

火山起源の SO2排出量は AeroCom によって作成されたデータ (Diehl et al., 2012) を使用し

た。BB 由来の排出量の取り扱いについては、次に述べる。 

 

(4) バイオマス燃焼排出量 

本章で寄与推計の対象となっている国外の BB 由来の排出量には FINN (Wiedinmyer et al., 

2011) version 1.5 の 2014 年版のデータを用いた。FINN では、衛星観測データから日別のバ

イオマス燃焼由来の排出量が推計され、全球 1 kmの水平解像度のデータが提供されている。

同じく衛星観測データを用いて BB 排出量を推計している GFED version 4.1s (Giglio et al., 

2013) の平面解像度は 0.25°であるため、高解像度のデータが利用できる FINN が本研究に

は最適と考えられた。なお、FINN と GFED 等の他の BB 排出インベントリとは、全球を対

象とした比較において、両者の BB 排出量に整合性があると報告されている (Wiedinmyer et 

al., 2011)。 

また、BB により排出された大気汚染物質濃度は、PBL 内で一律に分布しているものと仮

定した。先行研究において、農地や草原で発生する BB による大気汚染物質は、その多くが

PBL 内に放出されると報告されている (Paugam et al., 2016)。さらに、モデル計算において、

BB排出量を大気境界層内に配分したケースと上層の自由大気にまで配分したケースで両者

の結果はほぼ差がないことも報告されている (Yang et al., 2011; Garcia-Menendez et al., 2014)。

以上から、上記の仮定は妥当であると考えられた。 

FINN version 1.5 では、7 種の土地利用区分 (①草原・サバンナ、②樹木の多いサバンナ・

灌木地、③熱帯雨林、④温帯林、⑤亜寒帯林、⑥温帯地域の常緑樹林、⑦農耕地) 別の BB

排出量が提供されている。Fig. 5.2 に D1 領域および中国東北部における月別の土地利用別

BB からの PM2.5排出量寄与割合と PM2.5総排出量を、Fig. 5.3 に D1 領域内の BB からの年平

均 PM2.5排出量の分布を示す。D1 領域では、6～10 月以外は、熱帯雨林からの BB (森林火

災) が主要な排出源となっている (Fig. 5.2a)。中国東北部では、農耕地からの BB (野焼き) が
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主要な排出源となっており、特に 10～12 月にはその割合が 70 %以上となっている (Fig. 

5.2b)。 

一方、中国国内の BB 排出量のみを対象に詳細な推計をおこなった先行研究 (Zhou et al., 

2017; Qiu et al., 2016) でも、地域別の BB 排出量が推計され、中国東北部の BB 由来の PM2.5

排出量の値も報告されている。これら排出インベントリの推計には、地域の実情に応じた

活動量 (例えば、国による統計調査結果など) や排出係数等が考慮され、前述の全球対象の

BB 排出イベントリよりもさらに綿密な推計がおこなわれている。これら排出インベントリ

別の BB 由来の PM2.5排出量の比較結果を Table 5.3 に示す。中国東北部の BB 由来の PM2.5

排出量については、FINNと中国国内のみのBB排出インベントリ (Zhou et al., 2017; Qiu et al., 

2016) で7～11倍程度の乖離していた。具体的には、2012年のBB由来のPM2.5排出量はFINN 

version 1.5 が 61 Gg/year に対し、Zhou et al. (2017) は 691 Gg/year、2013 年は FINN version 1.5

が 48 Gg/year に対し、Qiu et al. (2016) は 349 Gg/year と推計されていた。また、GFED version 

4.1s の BB 排出インベントリでも FINN と同水準の BB 由来の PM2.5排出量が推計され、中

国国内のみの BB 排出インベントリ (Zhou et al., 2017; Qiu et al., 2016) との乖離が同じく発

生していた (Table 5.3)。よって、全球対象とした BB 排出インベントリを用いて、中国東北

部を対象とした計算をおこなうには、BB 排出量を総量で 10 倍程度増加させたケースにつ

いても、CMAQ による PM2.5濃度の再現性を確認し、FINN version 1.5 の BB 排出量が過小

に推計されているかを確認する必要がある。しかし、Vongruang et al. (2017) は FINN version 

1.5 を用いて、2012 年 3 月の東南アジアを含む領域を対象にした計算をおこなったところ、

FINN version 1.5 が東南アジア (タイ北部、中部、ベトナム周辺) で発生した熱帯雨林由来の

BB 燃焼を過大評価していると報告している。本計算領域でも一部、東南アジアを含んでい

ることから、FINN version 1.5 の BB 排出量を一律に増加させた場合、BB 排出量の過大評価

の影響が隣接する中国の PM2.5濃度の再現性にも影響する可能性がある。また、中国東北部

はとうもろこし収穫後の作物残渣の焼却による BB 排出量の割合が高いことが Zhou et al. 

(2017) により報告されている。前述したとおり FINN version 1.5 では、土地利用別の BB 排

出量が提供され、そこには農耕地からの BB 排出量が含まれている。そこで、農耕地からの

BB 排出量のみを増加させたケースについて、CMAQ による PM2.5濃度の再現性を確認する

こととした。中国東北部において農耕地からの BB 排出量が総 BB 排出量に占める割合は

50 %を超過している (Fig. 5.2b)。よって、BB 排出量を総量で 10 倍程度増加させたケースと

総排出量が同程度のとなるよう、農耕地からの BB 排出量を 20 倍したケースの計算をおこ

なうこととした。以上、BB 排出量については次の 3 ケースについて計算を実施し、CMAQ

による PM2.5濃度の再現性を確認する。 

① 標準ケース (Base)：BB 排出量を増加させずに CMAQ の計算を実施するケース 

② 全土地利用からの BB 排出量を一律に 10 倍 (FINN10)：7 つの土地利用から BB 排出量

を一律 10 倍し、CMAQ の計算を実施するケース 

③ 農耕地からの BB 排出量のみを 20 倍 (FINN20_crop)：農耕地からの BB 排出量を 20 倍
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し、CMAQ の計算を実施するケース 

なお、②、③については、計算領域全域、計算期間に一律に適用した。  
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Fig. 5.2 The relative contributions for monthly averaged PM2.5 from BB sources in 2014 for the 

seven land cover types (left axis) and monthly variation of the total amount of emission (right axis) 

over (a) Domain 1 in Fig. 5.1a and (b) NE China. 

 

 

Table 5.3 Comparison of the yearly PM2.5 emission from each BB emission inventory for D1 and 

Northeast China in this study. 

PM2.5 in BB emission 

(Gg/year) 

D1 Northeast China 

2012 2013 2014 2012 2013 2014 

FINN v1.5 (original) 5,317 4,918 3,473 61 48 51 

FINN_crop20 8,760 8,510 5,795 395 512 622 

GFED v4 2,739 1,508 2,376 46 44 126 

Zhou et al., (2017) 3,527a - - 691 - - 

Qiu et al., (2016) - 1,446a - - 349 - 

aBB emission was estimated for the whole China excluded the other countries in D1. 
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Fig. 5.3 Spatial distributions of yearly mean PM2.5 in D1 from BB emissions for seven landuse 

categories and all landuse: (a) Glasslands/savannna, (b) Woody savanna/shrublands, (c) Tropical 

forest, (d) Temperate forest, (e) Boreal forest, (f) Temperate evergreen forest, (g) Cropland, and (h) 

All landuse (Total PM2.5 from BB). Green lines indicates the three provinces of NE China (Liaoning, 

Jilin, and Heilongjiang). 
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Fig. 5.3 (continued) Spatial distributions of yearly mean PM2.5 in D1 from BB emissions for seven 

landuse categories and all landuse: (a) Glasslands/savannna, (b) Woody savanna/shrublands, (c) 

Tropical forest, (d) Temperate forest, (e) Boreal forest, (f) Temperate evergreen forest, (g) Cropland, 

and (h) All landuse (Total PM2.5 from BB). Green lines indicates the three provinces of NE China 

(Liaoning, Jilin, and Heilongjiang). 
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(5) 排出量の空間分布 

排出量データを基に推計された計算期間における全排出量を使用した標準ケース (Base) 

の単位格子、単位時間あたりの平均 NOX、SO2、CO、NH3、PM2.5、coarse モード粒子排出

量を示す (Fig. 5.4)。 

 

Fig. 5.4 Spatial distributions of yearly mean emission concentrations: (a) NOx, (b) SO2, (c) CO, (d) 

NH3, (e) PM2.5, and (f) Coarse Particle in Base case.   
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5.1.2  バイオマス燃焼起因の PM2.5濃度の寄与推計の方法 

 

CMAQ による BB による PM2.5濃度に対する寄与推計には第 3 章、第 4 章と同じくゼロア

ウト法を用いた。前述の 3 つのケース (Base、FINN10、FINN20_crop) 以外に、BB 排出量

のみゼロにしたケース (noFINN) の計算をおこない、3 つのケースとの差分を BB による寄

与として推計した。ただし、推計された BB による寄与は国内 BB による寄与は含まれない

ものとして取り扱った。FINN version 1.5により推計されている国内BB排出量 (0～1.8 t/day) 

は別途、国内 BB 排出量として利用している EAGrid2010-Japan の排出量 (75 t/day) と比較

して 2 桁以上少ない。そのため、FINN version 1.5 による国内 BB の寄与は計算結果にほと

んど影響を与えない。また、FINN では衛星観測データを基に BB 排出量を推計しているが、

国内 (Fig. 5.1b) では、ホットスポットがほとんど確認できないことからも、FINN version 1.5

による国内 BB の寄与は計算結果にほとんど影響を与えないことを裏付けている。 

 

 

5.1.3  CMAQ の性能評価 

 

(1) 地上観測データ 

Air quality data of China で公開されている中国国内の観測地点の PM2.5濃度観測データ 

(https://www.aqistudy.cn/historydata/index.php) を用いた。Air quality data of China では、PM2.5

濃度のほかにも PM10、SO2、CO、NO2の日平均値、O3の 8 時間平均値および AQI (Air Quality 

Index) の 2013 年 12 月以降の観測データが公開されている。CMAQ の中国国内の PM2.5濃

度の再現性を評価するため、D1 に含まれる 118 地点 (Fig. 5.1a) と中国東北部に含まれる 17

地点 (Fig. 5.1b、Table 5.1) のデータを利用した。以降では、D1 は中国西部の一部領域を含

んでいないが、D1 に含まれる 118 地点を便宜上、中国東北部 (17 地点) に対して中国全域 

(118 地点) のデータを示すものとして取り扱う。 

 

(2) 中国国内の通年の PM2.5濃度  

中国全域 (118 地点) における PM2.5質量濃度 (全地点の平均値) の日変動について、観測

値と計算値の比較を Fig. 5.5a に、統計指標を Table 5.4 に示す。計算値は観測値と良く一致 

(Table 5.4、IA = 0.73、n = 67,861) し、Fig. 5.5a に示すように通年において、PM2.5質量濃度

ピークのタイミングも良好に再現されていた。NMB の値は−0.15 であり、年間を通じて過

小評価傾向にあった。一方、中国東北部 (17 地点) における PM2.5質量濃度の日変動は、観

測値と計算値に乖離が見られた。統計指標については、IA = 0.58 (n = 6,203) と低い値を示

し、NMB = −0.30 と過小評価傾向が強くなっていた。特に、10 月に中国東北部で発生した

PM2.5の高濃度ピークを CMAQ では大幅に過小評価していた (Fig. 5.5b)。中国東北部におけ

る作物残渣の焼却による BB 排出量は 4 月、10 月、11 月に他の月よりも高いことが Zhou et 

https://www.aqistudy.cn/historydata/index.php
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al. (2017) により報告されている。また、中国東北部では、作物生産の多くが、2 エーカー (≒

0.81 ヘクタール) 未満の小さな規模でおこなわれている  (United States Department of 

Agriculture, 2014)。Lasko et al. (2017) は、衛星観測データを基に BB 排出インベントリを作

成する場合、野焼きの排出量を過小評価してしまう要因として次の事項を挙げている。 

①雲による衛星観測の欠測 

②衛星が検知できないごく小規模もしくは短時間の野焼き 

③衛星が観測していない期間に発生した野焼き など 

以上から、秋季に不定期に発生した農作業に伴う小規模な野焼きで排出された BB 排出量が

Base ケースの計算における中国東北部の顕著な過小評価の原因となっている可能性がある。 

中国東北部の PM2.5質量濃度の過小評価の要因をさらに解析するため、BB 排出量を増加

させたケース (FINN10、FINN20_crop) における CMAQ による PM2.5質量濃度の再現性を確

認した。具体的には、3 つのケース (Base、FINN10、FINN20_crop) における PM2.5濃度の

月平均値、日平均値の標準偏差および観測値と各ケースにおける日平均値の IA を比較した 

(Fig. 5.6)。BB 排出量を増加させたケース (FINN10、FINN20_crop) よりも Base ケースでは、

CMAQ は中国東北部の PM2.5濃度を最も過小評価していた。特に、中国東北部の農耕地由来

の BB 排出量の影響が最大となる 10 月 (Fig. 5.2b) においては、計算値と観測値の乖離幅は

最も大きくなった (Fig. 5.6b)。観測値と各ケース間の IA を比較した場合、中国東北部にお

ける Base ケースの IA は、BB 排出量を増加させたケース (FINN10、FINN20_crop) の IA と

比較して、10 月のみ著しく低い値 (Base では 0.52 に対し、FINN10 は 0.74、FINN20_crop

は 0.80、Table 5.5 および Fig.5.6b) を示した。しかし、中国全域 (118 地点) を対象に IA を

算出した場合、各ケースにおける 10 月の IA は中国東北部ほど値が乖離していなかった 

(Base では 0.76 に対し、FINN10 は 0.80、FINN20_crop は 0.79、Table 5.5 および Fig.5.6a)。

以上の結果から、Base ケースにおける中国東北部での 10 月の PM2.5濃度過小評価は、FINN 

version 1.5 が中国東北部の農耕地からの BB 排出量の過小評価に起因していることが判明し

た。 

一方、FINN10 では、中国全域 (118 地点) の 1 月～3 月および 12 月の PM2.5濃度の月平均

値が過大となる傾向が強く、IA の値も他のケース (Base、FINN20_crop) よりも著しく低下

していた (例えば 1 月の IA は、FINN10 では 0.46 に対し、Base は 0.83、FINN20_crop は 0.82、

Table 5.5 および Fig.5.6a)。中国全域 (118 地点) を含む D1 領域において、1 月～3 月および

12 月は、熱帯雨林で発生した森林火災に伴う BB 排出量の排出量が支配的で (Fig. 5.2a)、そ

の発生地域は中国南部、タイ、ミャンマー、ベトナム一帯に集中している (Fig. 5.3c)。以上

の結果は、FINN10 における 1 月～3 月および 12 月の PM2.5濃度の過大評価が、FINN version 

1.5 が熱帯雨林からの BB 排出量の過大評価に起因していることを示唆していた。 

以上の結果から、CMAQ の PM2.5濃度再現性がより良好であった FINN20_crop を、BB 排

出量を増加させたケースとして、以降の解析をおこなう。 
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(3) 中国東北部における 2014 年秋季 (10/20～11/9) の PM2.5濃度  

解析対象期間 (10/20～11/9) における PM2.5濃度の平均値、標準偏差および観測値と各ケ

ース (BaseおよびFINN20_crop) における日平均値の IAを測定地点別に比較した結果をFig. 

5.7 に示す。Base ケースでは、CMAQ は解析対象期間の観測値を著しく過小評価していた。

一方、FINN20_crop では、中国東北部の 17 地点を対象とした IA が 0.77 と Base ケースの IA 

(= 0.50) よりも高い値を示し、中国東北部の各観測地点の IA についても総じて Base ケース

よりも高い値を示していた。農作業に伴う野焼きは主に、作物収穫後の作物残渣の焼却処

分により発生する。Zhou et al. (2017) は、中国東北部において、トウモロコシや米の収穫を

終えた 10 月から 11 月に、作物収穫後の作物残渣の焼却処分による BB 排出量が高くなるこ

とを報告している。上記の結果は、Baseケースにおける中国東北部での解析対象期間のPM2.5

濃度過小評価は、FINN version 1.5 が中国東北部の農耕地からの BB 排出量の過小評価に起

因していることを示唆している。 
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Fig. 5.5 Time series of the observed and simulated daily mean concentrations of (a) PM2.5 over 

whole China 118 sites and (b) PM2.5 in Northeast China 17 sites in the year 2014. The red lines show 

the simulated values in Base at the grid cell corresponding to each observation site, whereas the blue 

lines show the observed values. 

 

Table 5.4 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean PM2.5 concentrations 

averaged for the air pollution monitoring stations in China in the year 2014: (a) the whole China 

(118 sites) and (b) Northeast China (17 sites). 

 

East Asia (D1) 

(a) The whole China a 

(118 sites) 

(b) Northeast Chinaa 

(17 sites) 

Sample number 67,861 6,203 

Mean Obs. (μg/m3) 61.4 57.2 

Mean Sim. (μg/m3) 51.5 40.1 

R 0.59 0.58 

MBE (μg/m3) −9.5 −17.1 

NMB  −0.15 −0.30 

RMSE (μg/m3) 49.5 55.1 

IA 0.73 0.58 

PF2 0.67 0.69 

aThe daily mean values are for dates in CST (UTC+8). 

The grid cell corresponding to each observation site.  
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Fig. 5.6 Monthly variation of the observed and simulated mean concentrations, the standard 

deviations, and IA of PM2.5 for (a) Whole China 118 sites and (b) NE China 17 sites in the year 2014. 

The blue bars show the observed values, whereas the red, orange, and yellow bars show the 

simulated values in the Base, FINN10, FINN20_crop cases, respectively. 

 

 

 

Fig. 5.7 Comparison of the results of Base and FINN20_crop versus the observed values in terms of 

the mean concentrations, the standard deviations, and IA of PM2.5 on the observation sites in China 

during the target period. The blue bars show the observed values, whereas the red and orange bars 

show the Base and FINN20_crop cases, respectively.  
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Table 5.5 Statistical comparisons (IA) between observed and simulateda daily mean PM2.5 

concentrations in each month of 2014 over (a) the whole China and (b) Northeast China. 

 (a) The whole China (118 sites) 

Jan Feb Mar Apr May Jun Jul Aug Sep Oct Nov Dec 

Sample 

number 
5,764 5,208 5,766 5,576 5,756 5,573 5,765 5,764 5,577 5,566 5,580 5,766 

Base 0.83 0.85 0.79 0.76 0.75 0.74 0.71 0.72 0.73 0.76 0.79 0.75 

FINN10 0.46 0.70 0.64 0.72 0.72 0.74 0.68 0.68 0.71 0.80 0.77 0.62 

FINN20_crop 0.82 0.84 0.78 0.74 0.73 0.71 0.65 0.68 0.71 0.79 0.80 0.74 

 

(b) Northeast China (17 sites) 

Jan Feb Mar Apr May Jun Jul Aug Sep Oct Nov Dec 

Sample 

number 

525 476 527 510 527 510 527 527 510 527 510 527 

Base 0.75 0.85 0.85 0.81 0.77 0.69 0.51 0.48 0.69 0.52 0.64 0.83 

FINN10 0.75 0.84 0.81 0.72 0.77 0.70 0.55 0.49 0.66 0.74 0.74 0.83 

FINN20_crop 0.75 0.82 0.82 0.66 0.77 0.71 0.52 0.48 0.65 0.80 0.72 0.83 

aThe daily mean values are for dates in CST (UTC+8). 

The grid cell corresponding to each observation site. 
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5.2  PMF モデルの発生源寄与解析結果を利用した国内 PM2.5 濃度
への影響解析 

 

PMF モデルで推計された能登半島の 3 地点 (輪島、松任、小杉、Fig. 5.1b に観測地点の位

置を示す。) における BB 由来の PM2.5濃度 (Ikemori et al., 2018) と CMAQ とゼロアウト法 

(CMAQ/BFM) による BB 由来の PM2.5濃度推計結果とを組み合わせ、国外のバイオマス燃

焼の広域輸送が国内 PM2.5濃度に与える影響を考察した。 

 

 

(1) PMF モデルによる PM2.5発生源解析に利用された観測データ 

Ikemori et al. (2018) による PMF モデル (EPA-PMF5.0) を用いた発生源解析には、2014 年

度に地方自治体により実施された PM2.5の成分測定 (環境省, 2018e) データのうち、北陸・

東海・近畿地域の 13 地点の PM2.5成分観測データが利用された (Table 5.1)。このほかに BB

発生源の指標成分として利用可能なレボグルコサン (Simoneit et al., 1999) の測定データも

PMF モデルへの入力データとして利用されている。 

Ikemori et al. (2018) が PMF モデルによる解析結果から BB として解釈した因子には、レ

ボグルコサン以外に K＋、EC、OC が主要な成分として含まれている。また、能登半島の 3

点において、BB を発生源とする PM2.5の寄与が 10/27～10/29 の期間に高くなっていたこと

を報告している (Ikemori et al., 2018)。 

上記の PM2.5の成分測定データは、「大気中微小粒子状物質 (PM2.5) 成分測定マニュアル

の策定について (通知)」 (平成 24 年 4 月 19 日付け環水大大発第 120419002 号環境省水・

大気環境局大気環境課長、環水大自発第 120419001 号自動車環境対策課長) (環境省, 2012) 

に基づき、試料の捕集・分析が行われている。具体的には、①各観測地点において四ふっ

化エチレン樹脂 (PTFE) 製ろ紙および石英繊維製ろ紙による 24 時間の試料捕集、②試料捕

集した PTFE 製ろ紙については、PM2.5質量濃度の秤量、ICP 質量分析 (ICP-MS) 法による

金属元素濃度の分析、イオンクロマトグラフ (IC) 法によるイオン成分分析、③試料捕集し

た石英繊維製ろ紙については、サーマルオプティカル・リフレクタンス法により、粒子状

物質中の炭素成分を OC と EC に区別して分析するよう定められている。なお、レボグルコ

サンの分析については、PTFE 製ろ紙で捕集された試料を対象に、誘導体化／GC-MS 法も

しくは IC-MS 法によって分析がおこなわれた (Ikemori et al., 2018)。 

 

(2) 能登半島へ広域移流した国外バイオマス燃焼由来の PM2.5の影響 

PMFモデルおよびCMAQにより寄与推計された能登半島 3地点におけるBB由来のPM2.5

寄与 (濃度) の日変動を Fig. 5.8 に示す。PMF モデルでは、10/27～10/29 の 3 日間のみが 3

地点共通して BB 由来の PM2.5寄与が高くなっていた。一方、CMAQ では、10/27～10/29 の

3 日間においても、Base ケースにおける BB 由来の PM2.5寄与は PMF モデルほど上昇せず、
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観測期間中は一貫して PMF モデルが推計した PM2.5寄与を下回っていた。しかし、

FINN20_crop では、CMAQ が推計した BB 由来の PM2.5寄与は PMF モデルの推計値と近い

水準に上昇し、PMF モデルおよび CMAQ の推計結果に整合性がみられた。 

PMF モデルによる発生源寄与推計結果は、小杉において 10/30、10/31 にも 10/27～10/29

に近い BB 由来の PM2.5寄与の存在を示していた。能登半島の他 2 地点では同じ水準の PM2.5

寄与が存在していない。そのため、小杉周辺で発生した小規模な野焼きの影響と考えられ

た。実際に、小杉周辺は農耕地が点在しており、観測時期に作物残渣の処分等を目的とし

た野焼きが発生しうる環境に位置している。このため、PMF モデルが推計した BB 由来の

PM2.5寄与には、国内で発生した BB による PM2.5寄与が一部、含まれている可能性がある。

しかし、「第 4 章第 4.3 節 両モデルを併用した PM2.5発生源寄与解析」で述べたように、現

在利用可能な国内の BB 排出インベントリは過小評価されている可能性があり、CMAQ で

寄与推計をおこなうにはより正確な国内の BB 排出量の推計方法を検討する必要がある。ま

た、現時点で、PMF モデルを用いて、国外で発生した BB と国内で発生した BB を区別でき

る有力な指標成分は、著者が知る限り存在しない。以上から、国内の BB 由来の PM2.5寄与

の影響を推計する点については今後の課題とする。 

Fig. 5.9 に、10/25 から 10/30 の FINN20_crop での PM2.5寄与の日平均の分布に加えて、輪

島への気塊輸送経路を表す後方流跡線 (起点高度 1,500 m) を示す。後方流跡線の作成には、

Table 5.2 に示した WRF の計算条件により作成した D1、D2 領域の気象場と Trajstat version 

1.2.2.6 (Wang et al., 2009) を使用した。PMF モデルが能登半島における BB 由来の PM2.5寄与

が高いと推定した期間 (10/27～10/29) において、後方流跡線は中国東北部から日本海を経

由して、輪島まで最短のルートで到達していた (Fig. 5.9c、d、e)。同期間の CMAQ による

BB 由来の PM2.5寄与分布からも、中国東北部から能登半島に向けて、BB 由来の PM2.5の気

塊が輸送されていることが確認できた。さらに、10/27～10/29 以外の後方流跡線は中国東北

部を経由していないもしくは、中国東北部から輪島に到達するまでに別の経由地を辿って

いた。以上から、10/27～10/29 における BB 由来の PM2.5寄与は中国東北部で発生した BB

であることが判明した。 

10/27～10/29 に中国東北部で発生した BB が能登半島に移流した事例については、PMF と

CMAQ の推計結果に整合が見られたが、能登半島以外の地点 (10 地点) についても整合し

ているかを確認する必要がある。そこで、当該期間における PMF および CMAQ が推計し

た BB 由来の PM2.5寄与の整合性について、PMF モデルで解析した全 13 地点を対象に、散

布図 (Fig. 5.10) および PF2 (CMAQ/BFM で推計された値が PMF で推計された値の 0.5 から

2 倍の範囲内となっている割合) により評価した。Base ケースでは、PF2 = 0 で全 13 地点で

CMAQ は PMF が推計した寄与を下回っていた (Fig. 5.10)。一方、FINN20_crop では、PF2 = 

0.70 で両モデルの推計値の乖離が改善していることが確認された。以上から、BB 排出量を

増加させたケース (FINN20_crop) では、CMAQ は、能登半島の 3 地点だけでなく東海・近

畿地域の 10 地点についても中国東北部で発生した BB による PM2.5の移流の影響を一定、
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再現していることが確認された。ただし、能登半島 3 地点以外の東海・近畿地域の 10 地点

についても、国内で発生した BB による影響を受けている可能性がある。 
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Fig. 5.8 Comparison of the daily mean BB contributions on PM2.5 concentrations at three sites in 

Noto peninsula in Japan in 2014: (a) Wajima, (b) Matto, and (c) Kosugi. The green bars show 

PMF-estimated daily mean BB contributions, whereas the red and orange diamonds show 

CMAQ/BFM-estimated daily mean contributions in the Base and FINN20_crop case, respectively. 

The red shading shows the period for long-range transport from BB sources in NE China focused on 

in this study. 
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Fig. 5.9 Spatial distributions of CMAQ/BFM-estimated daily mean BB contributions on PM2.5 

concentrations in FINN20_crop case and 2-day backward trajectories started at an altitude of 1,500 

m at Wajima in Noto peninsula in Japan. The green lines show the province’s boundary lines in NE 

China. The blue lines show the backward trajectories run four times a day (0, 6, 12, and 18 UTC) for 

each day (October 25 – October 30), whereas the diamonds show the air parcels position back in 12 

hours ago for each backward trajectories. 
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Fig. 5.10 Scatter plots for the PMF-estimated and CMAQ/BFM-estimated daily mean BB 

contributions on PM2.5 concentrations on the 13 sites (shown in Table 5.1) in Japan during the 

long-range transport of BB pollution from Northeast China towards Japan (27 – 29 October). Open 

red squares show the plots in Base case, whereas open yellow diamonds show the ones in 

FINN20_crop case, respectively. Reference lines for 1:1, 1:2, and 2:1 are provided. 
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5.3  まとめ 

 

本章では、PMF モデルと CMAQ を組み合わせた PM2.5の発生源寄与解析の適用事例とし

て、バイオマス燃焼に主眼を置いた発生源寄与解析を行った。解析対象事例として、2014

年秋季に中国東北部で発生した農作業に伴うバイオマス燃焼によるPM2.5が能登半島へ広域

輸送された事例 (Ikemori et al., 2018) について注目し、CMAQ による PM2.5の広域輸送解析

を実施した。 

2014 年通年の中国国内の PM2.5濃度については、Base ケースで、CMAQ は概ね PM2.5濃

度を良好に再現していた。しかし、農耕地からの野焼きが頻発する 10 月の中国東北部につ

いては、CMAQ は PM2.5濃度を著しく過小評価していた。農耕地由来の BB 排出量を増加さ

せたケース (FINN20_crop) において、過小評価が改善したことから、FINN version 1.5 が農

耕地からの BB 排出量を過小評価していることが影響していることが明らかとなった。 

また、中国東北部で発生した BB が日本へ広域移流した影響を解析するため、PMF モデ

ルで推計された能登半島におけるBB起源の PM2.5濃度 (Ikemori et al., 2018) と CMAQ/BFM

による BB の寄与推計結果との比較をおこなった。Base ケースとは対照的に FINN20_crop

では、CMAQ は PMF モデルが推計した 10/27～10/29 の能登半島 3 地点における BB 起源の

PM2.5寄与と同レベルの寄与を示した。さらに、PMF モデルが同期間に能登半島以外の地点

について推計した BB 起源の PM2.5寄与についても、FINN20_crop における寄与推計結果は

PF2 = 0.70 と良好 (Base ケースでは PF2 = 0) であった。以上から、日本に広域移流した BB

由来の PM2.5の解析結果からも、FINN version 1.5 が中国東北部の農耕地からの BB 排出量を

過小評価していることが裏付けられた。また、BB 排出量を増加させたケースにより、BB

による PM2.5の広域移流を CMAQ で再現できることを示した。ただし、日本への BB によ

る広域移流をさらに解析するには、国内で発生した BB による影響を受けている可能性を考

慮する必要があり、そのためにはより正確に国内 BB 排出量を推計することが必要である。 
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第 6 章 結論 

 

国内の PM2.5濃度は、2013 年以降、減少傾向傾向を維持し、環境基準達成率も上昇してい

るものの、北部九州地域や四国地方の瀬戸内海に面する地域等で、依然として環境基準達

成率が低い地域が存在している (環境省, 2018c)。また、「微小粒子状物質の国内における排

出抑制策の在り方について 中間取りまとめ」 (環境省, 2015) では、PM2.5は原因物質と発

生源が多岐にわたり、生成機構も複雑でその解明が不十分であることから、対策に必要な

科学的知見の充実が必要であり、化学輸送モデル等を用いた PM2.5の削減効果をできる限り

定量的に評価・検証しつつ、総合的・効果的な排出抑制策を検討することが必要と指摘し

ている。日本は、経済発展が著しく、多くの大気汚染物質の排出する東アジア地域の風下

に位置しているいるため、国内の産業や自動車排気などの国内要因だけではなく、海や大

陸を越えて運ばれてくる越境大気汚染が国内のPM2.5濃度に深く関与している。国内のPM2.5

汚染の範囲内では、PM2.5 への曝露濃度と健康影響の間に一貫した関係は見出されていない

ものの、高感受性者の集団においては、一般集団より低い PM2.5濃度の曝露によっても健康

影響が生じる可能性は否定できないとの指摘もあり、PM2.5 がもたらす健康への影響が懸念

されている。このような背景から、本研究では、日本における PM2.5汚染の発生源寄与解析

を行うことが目的とし、発生源寄与解析を行う手法として、化学輸送モデル及びレセプタ

ーモデルの複数の方法を使い分け、発生源寄与推計結果の信頼性を向上させることを試み

た。 

第 1 章では、研究の背景として、日本の大気汚染の変遷や現況、PM2.5の構成成分と生成

メカニズム、健康影響、発生源寄与推計方法について述べ、既存の研究事例を紹介したう

えで本研究の目的および方法、本論文の構成について述べた。 

第 2 章では、本研究で使用した気象モデル WRF、化学輸送モデル CMAQ、レセプターモ

デル PMF の概要について述べた。WRF、CMAQ については、各モデルの計算に使用される

支配方程式、座標系、物理過程および化学反応過程等についてまとめた。また、PMF につ

いては、PMF モデルの数学的取り扱い、モデルへ投入する観測データセットの作成、因子

数の決定及び、各因子特性に基づいた発生源の解釈、寄与推計方法等についてまとめた。 

第 3 章では、PM2.5 中の二次粒子の成分の一つである硝酸塩について、前駆物質 (NO2、

NH3、HNO3) を含め、越境汚染と国内汚染の複合影響について、CMAQ/BFM による解析を

おこなった。その結果、大陸からの越境汚染の影響は、PM2.5濃度の約 40～50 %を占めてお

り、そのうち約 30～40 %が国外で粒子化した PM2.5、約 10 %が国内で粒子化した PM2.5の影

響であることが判明した。また、国内で粒子化した PM2.5は大陸から輸送されてくる HNO3

と国内排出起源の NH3との粒子化が主要因であり、国内の NH3規制によって、国内で粒子

する PM2.5の生成を抑制できる可能性があることを示した。 

第 4 章では、2013 年度の東海・近畿地方を対象に、PMF 及び CMAQ/BFM を用いて PM2.5



第 6 章 結論 

143 

 

発生源寄与解析を実施した。PMF モデルは、11 地点の PM2.5観測データに影響を与えてい

る 7 つの因子 (硫酸系二次粒子 1、硫酸系二次粒子 2、重油燃焼、道路交通、バイオマス燃

焼、土壌・工業系粉じん、硝酸系二次粒子) を特定した。同時に、PM2.5発生源解析を CMAQ

とゼロアウト法を用いて実施し、両モデルに共通する 4 つの発生源 (硫酸系二次粒子、重油

燃焼、道路交通、バイオマス燃焼) の寄与推計結果について比較をおこなった。両モデルは

硫酸系二次粒子、重油燃焼、道路交通の寄与については、整合していることが確認された

が、バイオマス燃焼寄与については大きく乖離していた。この要因として、東海・近畿地

域は農業地域が点在しており、野焼きの発生規模、回数、場所の特定が現段階では困難で、

排出イベントリによる正確な推計が困難であることが影響している。このように両者モデ

ルの結果を比較することにより、化学輸送モデルの計算に必要な排出インベントリの不確

実性を特定することが可能であることを示した。また、複数のモデルを組み合わせた発生

源寄与解析を行うことで、両モデルの解析結果の信頼性を向上させることができることを

示した。 

第 5 章では、2014 年秋季に中国東北部で発生した農作業に伴うバイオマス燃焼による

PM2.5の広域輸送解析を CMAQ で実施した。中国国内の PM2.5濃度については、Base ケース

で、CMAQ は概ね PM2.5濃度を良好に再現していたものの、10 月の中国東北部の PM2.5濃度

を CMAQ は著しく過小評価していた。農耕地由来の BB 排出量を増加させたケース 

(FINN20_crop) において、過小評価が改善したことから、FINN version 1.5 が農耕地からの

BB 排出量を過小評価していることが影響していることが明らかとなった。また、中国東北

部で発生した BB が日本へ広域移流した影響を解析するため、PMF モデルで推計された能

登半島におけるBB起源の PM2.5濃度 (Ikemori et al., 2018) と CMAQ/BFMによる BBの寄与

推計結果との比較をおこなった。Baseケースとは対照的に FINN20_cropでは、CMAQは PMF

モデルが推計した 10/27～10/29 の能登半島 3 地点における BB 起源の PM2.5寄与と同レベル

の寄与を示した。以上から、既存のバイオマス燃焼排出量 (FINN version 1.5) では PM2.5高

濃度現象を過小評価していることが判明した。さらに、農業起因のバイオマス燃焼排出量

を増加させることで、モデル再現性が向上することを明らかにした。ただし、日本への BB

による広域移流についてさらに解析するには、国内で発生した BB による影響を受けている

可能性を考慮する必要があり、そのためにはより正確に国内 BB 排出量を推計することが必

要である。 

本研究は、国内外の PM2.5汚染問題を解決するための基礎研究となるものであり、対象地

域を拡大させることで、より信頼性の高い排出インベントリの構築及び化学輸送モデルの

精度向上に寄与するものであると考えられる。今後、化学輸送モデルを用いた発生源解析

には、ゼロアウト法だけでなく、タグ付きトレーサー法などの別の発生源寄与解析手法を

用いた研究との相互比較、レセプターモデルによる発生源解析には、特定の発生源を指標

となる物質の観測データを活用した発生源解析 (第 5 章で利用した PMF 解析結果に用いら

れたバイオマス燃焼の指標物質であるレボグルコサンの観測データの利用など) をおこな
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うことにより、発生源解析結果の信頼性をさらに向上させることが可能である。また、第 5

章で明らかとなったバイオマス燃焼排出インベントリの過小評価についても、他の推計年

次もしくは地域でも同様の過小評価が発生しているかを確認する必要がある。より正確に

かつ効率的に大気環境保全の施策を進めていくためにも、数値モデルの精度がさらに向上

していくことを願ってやまない。 
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ACM   Asymmetric Convective Method 

AeroCom   Aerosol Comparisons between Observations and Models 

AQI   Air Quality Index 

ARW   Advanced Research WRF 

AS   Automobile Source 

BB   Biomass Burning 

BCON   Boundary CONditions processor 

BDL   Below-Detection Limit 

BFM   Brute-Force Method 

BS   Bootstrap 

CAMx   Comprehensive Air quality Model with extensions  

CB05   Carbon Bond chemical mechanism version 2005 

CCTM   CMAQ Chemical Transport Model 

CMAQ   Community Multiscale Air Quality model 

CMAS   Community Modeling and Analysis System 

CMB   Chemical Mass Balance 

CMC   Chemical Mass Closure 

CTM   Chemical Transport Model  

DISP   Displacement 

DTC   Developmental Testbed Center 

EC   Elemental Carbon 

EDGAR   Emission Database for Global Atmospheric Research 

EF   Emission Factor 

FDDA   Four-Dimensional Data Assimilation 

FINN   Fire INventory from NCAR 

GDAS   Global Data Assimilation System 

GEOS-Chem  Goddard Earth Observing System Chemical Transport model 

GFED   Global Fire Emissions Database 

GRIB   GRIdded Binary 

GS   General Source 

HTAP   the Task Force Hemispheric Transport of Air Pollution 

IA   Index of Agreement 

IC   Ion Chromatography 
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ICON   Initial CONditions processor 

IEA   International Energy Agency 

ICP-MS   Inductively Coupled Plasma-Mass Spectrometry 

IMPROVE  Interagency Monitoring of PROtected Visual Environments protocol 

INTEX-B  Intercontinental Chemical Transport Experiment phase B 

I/O API   Input/Output Application Programming Interface 

IQR   Interquartile Range 

JEI-DB   Japan Auto-Oil Program (JATOP) Emission Inventory-Data Base 

JFY   Japanese Fiscal Year 

JMA   Japan Meteorological Agency 

JPEC   Japan Petroleum Energy Center 

JRC   Joint Research Center 

LAI   Leaf Area Index 

LES   Large Eddy Simulation 

LRT   Long-range transport 

LSM   Land-Surface Model 

MBE   Mean Bias Error 

MCIP   Meteorology-Chemistry Interface Processor 

MEGAN   Model of Emissions of Gases and Aerosol from Nature 

MLIT-GIAJ   

MMM   Mesoscale and Microscale Meteorology Laboratory 

MM5   Fifth-generation Mesoscale Model 

MODIS   Terra Moderate Resolution Imaging Spectro radiometer 

MOE   Ministry of Environment in Japan 

MOZART  the Model for Ozone and Related chemical Tracers 

MSM GPV  Mesoscale Model Grid Point Value 

MYJ   Mellor–Yamada–Janjić 

NASA   National Aeronautics and Space Administration 

NCAR   National Center for Atmospheric Research 

NCEP   National Centers for Environmental Prediction 

NCEP FNL  NCEP FiNaL operational global analysis data 

NE China   Northeast China 

NetCDF   Network Common Data Form 

NIES   National Institute for Environmental Studies 

NMB   Normalized Mean Bias 

NMHC   Non-Methane HydoroCarbons 
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NMM   Nonhydrostatic Mesoscale Model 

NMVOC   Non-Methane Volatile Organic Compounds 

NRMSE   RMSE normalized by the mean observed value 

NWP   Numerical Weather Prediction 

OA   Organic Aerosol 

OC   Organic Carbon 

OPRF   Ocean Policy Research Foundation 

PBL   Planetary Boundary Layer 

PFT   Plant Functional Type 

PF2   the proportion of simulated values within a factor 2 of observation 

PMF   Positive Matrix Factorization 

PM10   Fine particulate Matter of less than 10 μm in diameter 

PM2.5   Fine particulate Matter of less than 2.5 μm in diameter 

PPM   Piecewise Parabolic Method 

PTFE   Polytetrafluoroethylene 

R   Pearson’s correlation coefficient 

RADM   Regional Acid Deposition Model 

REAS   Regional Emission inventory in ASia 

RMSE   Root Mean Square Error 

RPM   Regional Particle Model 

RRTM   Rapid Radiative Transfer Model 

RSD   Relative Standard Deviations 

RTG-SST-HR  Real-Time, Global, Sea Surface Temperature High Resolution 

SAPRC-99  Statewide Air Pollution Research Center version 99 

SAPRC-07t  Statewide Air Pollution Research Center version 07 toxics 

SMOKE   Sparse Matrix Operator Karnel Emissions 

SPM   Suspended Particulate Matter 

SVOC   Semi-Volatile Organic Compounds 

TA   Total Ammonium 

THC   Total Hydrocarbon 

TN   Total Nitrate 

TOR   Thermal Optical Reflectance 

TPM   Total Particle Matter 

TRACE-P  Transport and Chemical Evolution over the Pacific 

U.S.EPA   United States Environmental Protection Agency 

USGS   United States Geological Survey 
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VOC   Volatile Organic Compounds 

WPS   WRF Preprocessing System 

WRF   Weather Research and Forecasting model 

WSM6   WRF Single–moment 6–class scheme 

YSU   YonSei University 
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Appendix: WRF の性能評価 

 

CMAQ の入力データとして利用する気象データは、CMAQ が大気汚染物質の輸送および

解析対象地点における大気汚染物質濃度を再現する上で、大きな影響を与える。日本は経

済発展が著しいアジア圏の東側に位置し、季節風や気圧配置の影響により、国外起源の大

気汚染物質が移流される可能性がある。例えば、以下の場合、日本に大気汚染物質が輸送

される可能性がある。 

 

 春季、秋季：大陸からの移動性高気圧や北西の季節風の影響で、日本列島から見て北

西・西の都市を経由した気塊が日本列島に到達する場合 

 夏季：太平洋高気圧の影響で、南東からの気塊、もしくは高気圧を迂回して台湾近辺

を経由した気塊が日本列島に到達する場合 

 冬季：日本の北東の海上に発達した低気圧があり、西高東低の気圧配置となり、北西

の季節風の影響で大陸から気団が達する場合 

 

このように、解析地点周囲だけでなく国外の地点も含めて、WRF が気象場を適切に再現で

きているかを確認しておく必要がある。以降では、WRF の性能評価に用いた統計指標、第

3 章から第 5 章において WRF による気象場の再現性について述べる。 
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A.1  WRF の性能評価にかかる統計指標 

 

モデルの性能評価には、観測値および計算値の平均値 (Mean Obs.および Mean Sim.)、相

関係数 (R)、MBE、MAE (Mean Absolute Error)、RMSE、IA を統計指標として用いた。算出

方法を、(A.1) ~ (A.5) 式に示す。 

 

R =
∑ (𝑀𝑖 − �̅�)(𝑂𝑖 − �̅�)𝑁

𝑖=1

√∑ (𝑂𝑖 − �̅�)2𝑁
𝑖=1

 
（A.1） 

MBE = �̅� − �̅� （A.2） 

MAE =
1

N
∑ |𝑀𝑖 − 𝑂𝑖|

𝑁

𝑖=1
 

（A.3） 

RMSE = {
1

𝑁
∑ (𝑀𝑖 − 𝑂𝑖)2

𝑁

𝑖=1
}

1
2
 

（A.4） 

IA = 1 −
∑ (𝑀𝑖 − 𝑂𝑖)2𝑁

𝑖=1

∑ (|𝑀𝑖 − �̅�| + |𝑂𝑖 − �̅�|)2𝑁
𝑖=1

 
（A.5） 

 

ここで、𝑀𝑖、𝑂𝑖はある観測地点の時間𝑖における計算値と観測値を、�̅�、�̅�は計算値の平均

値と観測値の平均値を、𝑁はサンプル数を表す。 

先行研究において、気象モデルによる予測精度評価のための統計指標の基準 (以下、ベン

チマーク基準という。Table A.1 にその内容を示す。) が提案されている (Emery et al., 2001)。

当初、このベンチマーク基準は気象モデル MM5 の予測精度を月単位で評価するために利用

された。その後の研究において、WRF の予測精度評価に本ベンチマーク基準がよく引用さ

れている (例えば、Zhang et al., 2012; Kumar et al., 2012; Zhang et al., 2014)。しかし、地域特

性に関係なく一律のベンチマーク基準で気象モデルの予測精度評価をおこなうことは適切

でないとの見解も存在する (McNally, 2009; Zhang et al., 2014)。 

第 3 章～第 5 章で利用した WRF による気象データの計算期間は一年で、ベンチマーク基

準が通年の再現性評価に適用できるかは不明であることから、以降の性能評価には、参考

ベンチマーク基準の適合状況は参考として表に示すのみとした。また、観測データには欠

測のため、データが存在しない期間、地点が存在する。欠測期間のデータについては統計

指標の算出対象からは除外した。 
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Table A.1 Benchmark standards for the evaluation of meteorological model (WRF) performance 

(Emery et al., 2001).  

 Benchmark standards 

Temperature MAE 

|MBE| 

IA 

≤ 2 K 

≤ 0.5 K 

≥ 0.8 

Mixing ratio MAE 

|MBE| 

IA 

≤ 2 g/kg 

≤ 1 g/kg 

≥ 0.6 

Wind speed RMSE 

|MBE| 

IA 

≤ 2 m/s 

≤ 0.5 m/s 

≥ 0.6 
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A.2  第 3 章で用いた気象場の再現性 

A.2.1  地上観測データ 

 

日本国外における気象データはワイオミング大学大気科学科ホームページ 

(http://weather.uwyo.edu/upperair/sounding.html) より得た。同ホームページでは、世界各地の

観測地点ごとの標準時 0 時と 12 時のラジオゾンデ観測データが整備されている。本項では

2010 年度の中国 3 地点 (北京、上海、武漢) および台湾 1 地点 (台北) における地表面の気

象観測データを利用した (Fig. A.1a)。北京、上海、武漢はそれぞれ人口が中国第 2 位、第 1

位、第 5 位の大都市、台北は台湾最大の都市であり、大気汚染物質の排出量が比較的多い。 

また、日本国内における気象観測データは気象観測月報 (一般財団法人気象業務支援セン

ター, http://www.jmbsc.or.jp/jp/offline/cd0061.html) より得た。比較した地点は 2010 年度に

PM2.5 の成分分析が行われた北海道札幌市、宮城県仙台市、新潟県上越市、茨城県取手市、

埼玉県蓮田市、千葉県市川市、東京都板橋区、大阪府堺市、兵庫県神戸市、岡山県倉敷市、

福岡県福岡市、宮崎県日向市の 12 地点の近傍の気象観測所 12 地点 (札幌、仙台、新潟、熊

谷、水戸、千葉、東京、大阪、神戸、岡山、福岡、延岡) である。Fig. A.1b にその位置関係

を示す。 

 

 

 

Fig. A.1 Modeling domains for WRF simulation and the locations of meteorological stations: (a) 

East Asia (D1), and (b) Japan (D2) with height above sea level and locations of observation sites. 

 

 

 

http://weather.uwyo.edu/upperair/sounding.html
http://www.jmbsc.or.jp/jp/offline/cd0061.html
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A.2.2  日本国外の気象場 

 

北京、上海、武漢、台北における、気温・混合比・風速の統計指標一覧を Table A.2 に示

す。気温・混合比・風速・風向の計算値と観測値の時系列変化をそれぞれ、Fig. A.2、Fig. A.3、

Fig. A.4、Fig. A.5 に示す。日平均値の算出には、観測値と同様に計算値も標準時 0 時と 12

時の値の平均とした。 

気象モデルによる計算結果は日々変化を捉えており、観測値とおおむね良好な一致が見

られた (Fig A.2 ~ A.5)。気温および混合比の IA については、全 4 地点で 0.97 以上で良好な

再現性を示した。風速の IA については、気温および混合比と比べて総じて低い値を示した 

(Table A.2)。これは計算領域 D1 が 60 km 格子で計算を行っているため、土地の起伏を正確

に解像できていないことが影響している。特に、台北盆地は東西に約 40 km、南北に約 40 km

と計算格子よりも小さく、土地の起伏を正確に解像できていない影響をより強く受けてい

る。さらに、台北、上海ともに海の近くに位置しており、同一メッシュに海メッシュが入

っていることが、北京および武漢の IA よりも値が低くなった原因と考えられた。今後、台

北を解析対象としてモデル計算を行う場合にはより細かい格子解像度を設定することが必

要である。 
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Table A.2 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of temperature, 

mixing ratio, and wind speed at the meteorological stations in China and Taiwan in JFY2010. 

Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 

  Beijing Shanghai Wuhan Taipei 

 Na 364 364 364 363 

Temperature �̅� (°C) 12.2 16.0 15.4 21.5 

 �̅� (°C) 12.1 16.6 17.7 22.1 

 𝑅 0.99 0.99 0.99 0.98 

 MBE (°C) -0.14 -0.55 2.2 0.56 

 MAE (°C) 1.4 1.2 2.3 1.1 

 RMSE (°C) 1.7 1.5 2.7 1.4 

 IA  0.99 0.99 0.98 0.99 

Mixing ratio �̅� (g/kg) 6.2 9.6 10.2 13.1 

 �̅� (g/kg) 5.2 9.8 9.4 13.6 

 𝑅 0.98 0.99 0.98 0.98 

 MBE (g/kg) -0.98 0.17 -0.87 0.45 

 MAE (g/kg) 1.2 0.72 1.1 0.72 

 RMSE (g/kg) 1.6 0.95 1.5 0.93 

 IA  0.97 0.99 0.99 0.99 

Wind speed �̅� (m/s) 2.2 2.8 1.7 2.2 

 �̅� (m/s) 3.2 4.2 2.7 7.2 

 𝑅 0.54 0.50 0.73 0.59 

 MBE (m/s) 0.97 1.4 1.1 4.9 

 MAE (m/s) 1.3 1.6 1.2 4.9 

 RMSE (m/s) 1.7 2.1 1.4 5.6 

 IA  0.66 0.55 0.73 0.33 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Fig. A.2 Time series of the observed and simulated daily mean values: (a) Temperature, (b) Mixing 

ratio, (c) Wind speed, and (d) Wind direction in Beijing in China in JFY2010. Dates in China are in 

CST (UTC+8). The red line shows the simulated values at the grid cell corresponding to each 

observation site, whereas the blue line shows the observed values without missing data points 
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Fig. A.3 Time series of the observed and simulated daily mean values: (a) Temperature, (b) Mixing 

ratio, (c) Wind speed, and (d) Wind direction in Shanghai in China in JFY2010. Dates in China are 

in CST (UTC+8). The red line shows the simulated values at the grid cell corresponding to each 

observation site, whereas the blue line shows the observed values without missing data points. 
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Fig. A.4 Time series of the observed and simulated daily mean values: (a) Temperature, (b) Mixing 

ratio, (c) Wind speed, and (d) Wind direction in Wuhan in China in JFY2010. Dates in China are in 

CST (UTC+8). The red line shows the simulated values at the grid cell corresponding to each 

observation site, whereas the blue line shows the observed values without missing data points. 
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Fig. A.5 Time series of the observed and simulated daily mean values: (a) Temperature, (b) Mixing 

ratio, (c) Wind speed, and (d) Wind direction in Taipei in Taiwan in JFY2010. Dates in Taiwan are in 

CST (UTC+8). The red line shows the simulated values at the grid cell corresponding to each 

observation site, whereas the blue line shows the observed values without missing data points. 
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A.2.3  日本国内の気象場 

 

国内 12 地点 (札幌、仙台、新潟、熊谷、水戸、千葉、東京、大阪、神戸、岡山、福岡、

延岡) における、気温・混合比・風速・降水量の統計指標一覧を Table A.3、Table A.4 に示

す。また 12 地点平均した気温・混合比・風速・降水量の計算値と観測値の日平均値の時系

列変化を Fig. A.6 に示す。 

日本国外の気象場と比べて、WRF はより良好に国内の気象場を再現できていた。気温は

MBE の値が負となっている地点が多く、WRF は気温の季節変化を捉えているものの、12

地点平均でみた場合、過小評価している傾向が見られた (Table A.3, Fig. A.6)。混合比は全

12 地点で IA が 0.98 以上で WRF は混合比の季節変化を良好に再現していたが、12 地点中

11 地点で MBE の値が負となっており、気温と同様、過小評価傾向を示していた (Table A.3)。

風速は、気温おおび混合比の IA 値よりは低いものの、0.73 以上の値を示し、WRF は季節変

化を良好に再現性していた。降水量は観測値と比べて、過小評価していた(Table A.4)。CMAQ

で大気汚染物質の湿性沈着量を算出する際、降水量も入力値として使用されることから、

降水量の過小評価が大気汚染物質の湿性沈着量の過小評価および大気中濃度の過大評価を

誘発する可能性に留意する必要がある。 
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Table A.3 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of temperature, and mixing ratio at the meteorological stations in 

Japan in JFY2010. Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 
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O
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N
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B
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O
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A
 

All 12 

stations 

 Na 364 364 365 364 365 365 364 364 365 365 364 365 4,374 

T
em

p
er

at
u
re

 (
℃

) 

�̅� (°C) 9.9 13.2 14.2 15.7 14.3 16.7 16.6 16.5 16.9 17.0 17.0 16.5 15.4 

�̅� (°C) 8.5 13.4 13.7 16.6 14.1 17.0 16.9 14.1 14.2 17.2 16.5 15.6 14.8 

𝑅 0.99 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 0.99 0.99 

MBE (°C) -1.43 0.26 -0.57 0.87 -0.23 0.29 0.37 -2.35 -2.69 0.23 -0.53 -0.94 -0.56 

MAE (°C) 1.69 0.90 0.88 1.00 0.67 0.76 0.73 2.35 2.69 0.67 0.78 1.09 1.18 

RMSE  (°C) 2.30 1.11 1.07 1.24 0.84 0.92 0.89 2.46 2.80 0.84 0.96 1.32 1.55 

IA  0.99 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 0.98 0.98 1.00 1.00 0.99 0.99 

 Na 364 364 365 364 365 365 363 363 365 364 364 365 4,371 

M
ix

in
g
 r

at
io

 (
g
/k

g
) 

�̅� (g/kg) 6.42 8.08 8.55 8.50 8.65 8.49 9.10 8.73 9.50 8.63 9.09 10.14 8.66 

�̅� (g/kg) 6.05 7.57 8.21 7.59 8.58 8.18 8.65 8.74 8.82 8.38 8.82 9.40 8.25 

𝑅 1.00 0.99 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 0.99 0.99 0.99 

MBE (g/kg) -0.36 -0.51 -0.34 -0.91 -0.08 -0.30 -0.45 0.00 -0.68 -0.25 -0.27 -0.74 -0.41 

MAE (g/kg) 0.45 0.59 0.45 0.91 0.33 0.42 0.51 0.33 0.69 0.37 0.48 0.79 0.53 

RMSE  (g/kg) 0.65 0.83 0.66 1.13 0.44 0.58 0.67 0.44 0.86 0.51 0.65 1.03 0.74 

IA  0.99 0.99 1.00 0.99 1.00 1.00 1.00 1.00 0.99 1.00 1.00 0.99 1.00 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Table A.4 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of wind speed, and rainfall at the meteorological stations in Japan in 

JFY2010. Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 
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All 12 

stations 

 Na 364 364 365 364 365 365 363 365 365 364 364 365 4,373 

W
in

d
 s

p
ee

d
 (

m
/s

) 

�̅� (m/s) 3.36 3.00 3.18 2.42 2.34 2.93 3.96 3.09 3.65 2.46 2.85 2.65 2.99 

�̅� (m/s) 3.58 2.88 4.32 2.39 2.96 2.90 3.23 2.71 3.09 2.68 3.74 3.08 3.13 

𝑅 0.79 0.84 0.88 0.89 0.72 0.88 0.88 0.85 0.60 0.85 0.87 0.74 0.75 

MBE (m/s) 0.21 -0.12 1.14 -0.03 0.63 -0.03 -0.73 -0.39 -0.56 0.22 0.89 0.42 0.14 

MAE (m/s) 0.82 0.54 1.23 0.40 0.75 0.41 0.85 0.66 0.96 0.48 1.01 0.73 0.74 

RMSE  (m/s) 1.05 0.72 1.60 0.52 0.98 0.51 1.07 0.82 1.26 0.63 1.25 0.94 1.00 

IA  0.88 0.91 0.82 0.93 0.77 0.93 0.86 0.88 0.73 0.89 0.81 0.82 0.85 

 Na 365 364 365 364 365 365 362 365 365 365 364 365 4,374 

R
ai

n
fa

ll
 (

m
m

) 

�̅� (mm) 3.63 3.93 5.22 3.39 4.08 4.49 3.92 2.91 3.87 3.90 4.58 5.66 4.13 

�̅� (mm) 2.71 3.15 4.55 2.99 2.96 3.01 3.31 3.07 3.84 3.40 4.72 6.44 3.68 

𝑅 0.73 0.86 0.80 0.77 0.84 0.84 0.74 0.84 0.87 0.82 0.66 0.71 0.77 

MBE (mm) -0.92 -0.78 -0.67 -0.40 -1.12 -1.49 -0.62 0.16 -0.03 -0.50 0.14 0.78 -0.45 

MAE (mm) 2.29 2.03 2.90 2.24 2.19 2.42 2.34 1.83 2.04 2.15 3.68 4.46 2.55 

RMSE (mm) 5.66 6.62 6.01 5.59 6.45 8.16 8.15 5.17 5.88 5.97 10.16 11.20 7.32 

IA  0.81 0.90 0.89 0.86 0.87 0.84 0.82 0.91 0.93 0.90 0.77 0.83 0.86 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Fig. A.6 Time series of the observed and simulated daily mean values: (a) Temperature, (b) Mixing 

ratio, (c) Wind speed, and (d) Rainfall averaged for the 12 meteorological stations in Japan in 

JFY2010. Dates in Japan are in JST (UTC+9). The red line shows the simulated values at the grid 

cell corresponding to each observation site, whereas the blue line shows the observed values without 

missing data points. 
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A.3  第 4 章で用いた気象場の再現性 

A.3.1  地上観測データ 

 

日本国外における気象データはワイオミング大学大気科学科ホームページ 

(http://weather.uwyo.edu/upperair/sounding.html) より得た。同ホームページでは、世界各地の

観測地点ごとの標準時 0 時と 12 時のラジオゾンデ観測データが整備されている。本項では

2013 年度の中国国内の 21 都市 (北京、上海、瀋陽、フフホト、杭州、重慶、福州、貴陽、

長沙、南京、南昌、太原、昆明、西寧、銀川、ハルビン、長春、武漢、鄭州、海口、南寧) に

おける地表面の気象観測データを利用した (Fig. A.7a)。 

日本国内における気象観測データは気象観測月報 (一般財団法人気象業務支援センター, 

http://www.jmbsc.or.jp/jp/offline/cd0061.html) より得た。比較した地点は PMF モデルの入力デ

ータ利用した 11 の観測地点 (Table 4.1) 近傍の気象観測所 9 地点 (岐阜、名古屋、豊岡、京

都、彦根、姫路、神戸、大阪、奈良) である。Fig. A.7b にその位置関係を示す。 

 

 

 

Fig. A.7 Modeling domains for WRF simulation and the locations of meteorological stations: (a) 

East Asia (D1), and (b) Japan (D2) and Kinki-Tokai district (D3) with height above sea level and 

locations of observation sites. 

 

  

http://weather.uwyo.edu/upperair/sounding.html
http://www.jmbsc.or.jp/jp/offline/cd0061.html
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A.2.2  日本国外の気象場 

 

中国国内の 21 地点 (北京、上海、瀋陽、フフホト、杭州、重慶、福州、貴陽、長沙、南

京、南昌、太原、昆明、西寧、銀川、ハルビン、長春、武漢、鄭州、海口、南寧) における、

気温・混合比・風速の統計指標一覧を Table A.5、Table A.6 に示す。また、21 地点平均した

気温・混合比・風速・風向の計算値と観測値の日平均値の時系列変化を Fig. A.8 に、北京に

おける気温・混合比・風速・風向の計算値と観測値の日平均値の時系列変化を Fig. A.9 に示

す。日平均値の算出には、観測値と同様に計算値も標準時 0 時と 12 時の値の平均とした。

WRF による計算結果は日々変化を捉えており、観測値との一致が見られたものの、気温は

過小評価、風速は大幅に過大評価していた (Fig A.8、A.9)。 

各地点の気温および混合比の IA は、昆明の気温 (IA = 0.83) 以外の地点で 0.93 以上と非

常に良好な再現性を示した (Table A5)。風速の IA については、気温および混合比と比べて

総じて低い値を示した (Table A.6)。これは計算領域 D1 が 45 km 格子で計算を行っているた

め、土地の起伏を正確に解像できていないことが影響している。フフホト、長沙、太原の 3

地点では、IA の値が比較的低く、WRF は風速を過大評価 (MBE > 0) していた。長沙およ

び太原は、いずれも盆地もしくは近辺に山脈が存在する環境に位置することから、土地の

起伏を正確に解像できていない影響をより強く受け、IA の値が低下したと考えられた。ま

た、フフホトについては 4 月～12 月の風速を大幅に過剰評価しており、IA の低下の要因と

なっていた。 
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Table A.5 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of temperature, and mixing ratio at the 21 meteorological stations in 

China in JFY2013. Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 

  

B
ei

ji
n
g

 

S
h
an

g
h
ai

 

S
h
en

y
an

g
 

H
o
h
h
o
t 

H
an

g
zh

o
u

 

C
h
o
n
g
q
in

g
 

F
u
zh

o
u

 

G
u
iy

an
g

 

C
h
an

g
sh

a 

N
an

ji
n
g

 

N
an

ch
an

g
 

T
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u
an

 All 21 

stations 

 Na 364 364 364 364 364 364 364 364 364 363 361 364 7,634 

T
em

p
er

at
u
re

 (
℃

) 

�̅� (°C) 12.89 16.94 8.19 7.47 17.33 16.85 19.65 14.02 18.29 16.21 18.36 11.82 14.08 

�̅� (°C) 11.07 16.34 8.05 2.49 16.39 17.51 17.27 12.57 17.63 15.43 18.23 6.94 12.64 

𝑅 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 0.98 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 0.98 

MBE (°C) -1.82 -0.60 -0.14 -4.98 -0.94 0.65 -2.38 -1.46 -0.66 -0.78 -0.13 -4.88 -1.44 

MAE (°C) 1.99 1.17 1.17 4.99 1.18 1.05 2.49 1.61 1.16 1.09 0.81 4.88 2.05 

RMSE  (°C) 2.53 1.52 1.48 5.45 1.47 1.30 2.78 1.93 1.41 1.41 1.00 5.26 2.80 

IA  0.99 0.99 1.00 0.96 0.99 0.99 0.96 0.98 0.99 0.99 1.00 0.94 0.99 

 Na 364 364 364 364 364 364 364 364 364 363 361 364 7,634 

M
ix

in
g
 r

at
io

 (
g
/k

g
) 

�̅� (g/kg) 6.92 9.96 6.38 4.64 9.79 11.05 11.72 10.32 10.99 9.70 10.85 5.97 8.89 

�̅� (g/kg) 5.93 10.50 6.23 3.86 10.80 10.64 12.31 10.20 10.54 9.91 10.96 5.21 8.72 

𝑅 0.98 0.99 0.99 0.98 0.98 0.98 0.98 0.99 0.99 0.99 0.99 0.98 0.98 

MBE (g/kg) -1.00 0.54 -0.15 -0.78 1.01 -0.41 0.58 -0.12 -0.45 0.21 0.11 -0.76 -0.17 

MAE (g/kg) 1.07 0.74 0.57 0.86 1.18 0.97 0.87 0.62 0.88 0.63 0.57 0.90 0.85 

RMSE  (g/kg) 1.54 1.09 0.82 1.29 1.80 1.23 1.13 0.76 1.14 0.97 0.77 1.31 1.20 

IA  0.98 0.99 0.99 0.97 0.98 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 1.00 0.98 0.99 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value.  
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Table A.5 (contiuned) Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of temperature, and mixing ratio at the 21 meteorological 

stations in China in JFY2013. Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 
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All 21 Stations 

 Na 364 362 361 364 364 363 364 364 364 7,634 

T
em

p
er

at
u
re

 (
℃

) 

�̅� (°C) 15.22 5.03 10.29 4.43 6.52 16.66 15.73 23.27 20.49 14.08 

�̅� (°C) 10.73 2.34 8.84 2.80 3.99 17.45 14.93 24.43 19.95 12.64 

𝑅 0.96 0.98 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 0.95 0.98 0.98 

MBE (°C) -4.49 -2.69 -1.45 -1.63 -2.52 0.79 -0.80 1.15 -0.54 -1.44 

MAE (°C) 4.49 2.84 2.08 2.03 2.70 1.20 1.49 1.59 1.14 2.05 

RMSE  (°C) 4.76 3.59 2.72 2.66 3.74 1.61 1.95 1.89 1.48 2.80 

IA  0.83 0.97 0.99 0.99 0.98 0.99 0.99 0.95 0.99 0.99 

 Na 364 362 361 364 364 363 364 364 364 7,634 

M
ix

in
g
 r

at
io

 (
g
/k

g
) 

�̅� (g/kg) 9.16 4.69 4.96 5.49 6.00 11.01 7.94 16.04 13.15 8.89 

�̅� (g/kg) 9.14 4.05 4.08 5.20 5.75 10.01 7.20 17.36 13.27 8.72 

𝑅 0.96 0.98 0.97 0.98 0.99 0.98 0.99 0.97 0.99 0.98 

MBE (g/kg) -0.01 -0.64 -0.88 -0.29 -0.24 -0.99 -0.74 1.32 0.12 -0.17 

MAE (g/kg) 0.84 0.79 0.97 0.61 0.56 1.19 0.89 1.42 0.69 0.85 

RMSE  (g/kg) 1.07 1.11 1.41 0.94 0.77 1.53 1.27 1.68 0.92 1.20 

IA  0.98 0.97 0.96 0.99 0.99 0.99 0.99 0.96 0.99 0.99 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Table A.6 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of wind speed, and rainfall at the 21 meteorological stations in China 

in JFY2013. Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 
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 All 21 

stations 

 Na 364 364 364 364 364 364 364 364 364 363 361 364 7,272 

W
in

d
 s

p
ee

d
 (

m
/s

) 

�̅� (m/s) 2.00 2.92 2.58 1.94 2.13 2.93 1.93 2.64 1.08 2.69 1.75 1.21 2.21 

�̅� (m/s) 2.78 4.45 3.53 3.17 2.42 2.05 2.36 2.71 2.58 3.11 3.00 2.70 3.04 

𝑅 0.48 0.76 0.74 0.33 0.70 0.71 0.47 0.68 0.71 0.83 0.86 0.51 0.67 

MBE (m/s) 0.78 1.54 0.95 1.23 0.29 -0.88 0.43 0.07 1.50 0.42 1.25 1.49 0.84 

MAE (m/s) 0.99 1.59 1.15 1.88 0.63 1.01 0.86 0.59 1.52 0.71 1.28 1.54 1.13 

RMSE  (m/s) 1.30 1.86 1.43 2.20 0.80 1.31 1.12 0.76 1.70 0.89 1.50 1.76 1.43 

IA  0.61 0.68 0.77 0.52 0.81 0.70 0.66 0.81 0.53 0.88 0.76 0.51 0.75 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Table A.6 (contiuned) Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of wind speed, 

and rainfall at the 21 meteorological stations in China in JFY2013. Colored cells represent that the statistical 

values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 
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W
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g
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H
ai

k
o
u

 

N
an

n
in

g
 

All 21 

Stations 

 Na 364 - 361 364 364 363 364 364 364 7,272 

W
in

d
 s

p
ee

d
 (

m
/s

) 

�̅� (m/s) 2.38 - 1.68 2.66 2.68 1.77 1.88 3.40 1.91 2.21 

�̅� (m/s) 3.08 - 2.70 3.63 3.60 2.64 2.89 5.11 2.37 3.04 

𝑅 0.65 - 0.49 0.83 0.86 0.79 0.66 0.79 0.69 0.67 

MBE (m/s) 0.70 - 1.01 0.97 0.93 0.87 1.01 1.71 0.46 0.84 

MAE (m/s) 0.96 - 1.12 1.14 1.02 0.96 1.09 1.78 0.73 1.13 

RMSE  (m/s) 1.19 - 1.41 1.36 1.23 1.18 1.32 2.17 0.91 1.43 

IA  0.74 - 0.60 0.83 0.84 0.79 0.64 0.71 0.79 0.75 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Fig. A.8 Time series of the observed and simulated daily mean values: (a) Temperature, (b) Mixing 

ratio, (c) Wind speed, and (d) Wind direction for the 21 meteorolgical stations in China in 

JFY2013. Dates in China are in CST (UTC+8). The red line shows the simulated values at the grid 

cell corresponding to each observation site, whereas the blue line shows the observed values without 

missing data points. 
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Fig. A.9 Time series of the observed and simulated daily mean values: (a) Temperature, (b) Mixing 

ratio, (c) Wind speed, and (d) Wind direction in Beijing in China in JFY2013. Dates in China are in 

CST (UTC+8). The red line shows the simulated values at the grid cell corresponding to each 

observation site, whereas the blue line shows the observed values without missing data points. 
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A.2.3  日本国内の気象場 

 

D3 領域内の 9 地点 (岐阜、名古屋、豊岡、京都、彦根、姫路、神戸、大阪、奈良) にお

ける、気温・混合比・風速・降水量の統計指標一覧を Table A.7、Table A.8 に示す。また 9

地点平均した気温・混合比・風速・降水量の計算値と観測値の日平均値の時系列変化を Fig. 

A.10 に、D3 の中央に位置する大阪の気温・混合比・風速・降水量の計算値と観測値の日平

均値の時系列変化を Fig. A.11 に示す。 

日本国外の気象場と比べて、WRF はより良好に国内の気象場を再現できていた。気温は

神戸以外で IA の値が 1.00 と、WRF は気温の季節変化を良好に再現していた (Table A.7, Fig. 

A.10)。しかし、全 9 地点の MBE が−0.4 であることから、WRF が過小評価している傾向が

見られた (Table A.7, Fig. A.10)。混合比も神戸を除く 8 地点の IA は 1.00 で WRF は混合比の

季節変化を良好に再現していたが、全 9 地点の MBE の値が負となっており、気温と同様、

過小評価傾向を示していた (Table A.7)。神戸における気温および混合比の IA の値は他の 8

地点の IA よりも明らかに低くなっていた。神戸は海岸近傍に観測地点が位置し、神戸を含

む計算格子には一部、海が含まれていることが IA の低下に寄与していた。全 9 地点の風速

は、気温おおび混合比の IA 値よりは低いものの、IA = 0.85 と WRF は季節変化を良好に再

現性していた (Table A.8)。降水量については、全 9 地点の MBE が−0.7 と WRF は降水量を

過小評価していた (Table A.8)。CMAQ で大気汚染物質の湿性沈着量を算出する際、降水量

も入力値として使用されることから、降水量の過小評価が大気汚染物質の湿性沈着量の過

小評価および大気中濃度の過大評価を誘発する可能性に留意する必要がある。 
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Table A.7 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of temperature, and mixing ratio at the meteorological stations in 

Japan in JFY2013. Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 

  

GIFU NAGOYA TOYOOKA KYOTO HIKONE HIMEJI KOBE OSAKA NARA All 9 

stations 

 Na 365 365 364 364 365 365 365 365 365 3,283 

T
em

p
er

at
u
re

 (
℃

) 

�̅� (°C) 16.4 16.4 15.0 16.3 15.2 15.6 17.1 17.1 15.3 16.1 

�̅� (°C) 16.1 16.4 14.3 16.3 14.9 14.8 15.7 17.0 15.1 15.6 

𝑅 1.00 1.00 1.00 1.00 0.99 1.00 0.89 1.00 1.00 0.97 

MBE (°C) -0.3 0.0 -0.7 -0.06 -0.3 -0.8 -1.4 -0.1 -0.27 -0.4 

MAE (°C) 0.6 0.5 0.9 0.6 0.9 0.9 5.1 0.5 0.7 1.2 

RMSE  (°C) 0.8 0.7 1.1 0.8 1.2 1.1 5.6 0.7 0.9 2.1 

IA  1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 0.79 1.00 1.00 0.99 

 Na 365 365 364 364 365 365 365 365 365 3,283 

M
ix

in
g
 r

at
io

 (
g
/k

g
) 

�̅� (g/kg) 8.55 8.71 9.22 8.48 9.02 9.10 9.05 8.75 9.05 8.88 

�̅� (g/kg) 8.36 8.36 9.07 8.31 9.12 9.03 9.82 8.49 8.82 8.82 

𝑅 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 0.99 0.85 1.00 1.00 0.97 

MBE (g/kg) -0.18 -0.35 -0.15 -0.17 0.09 -0.07 0.77 -0.26 -0.24 -0.06 

MAE (g/kg) 0.39 0.46 0.42 0.33 0.41 0.4 3.0 0.42 0.40 0.7 

RMSE  (g/kg) 0.5 0.6 0.5 0.42 0.5 0.6 3.5 0.5 0.5 1.3 

IA  1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 0.81 1.00 1.00 0.98 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Table A.8 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of wind speed, and rainfall at the meteorological stations in Japan in 

JFY2010. Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 

  
GIFU NAGOYA TOYOOKA KYOTO HIKONE HIMEJI KOBE OSAKA NARA All 9 

stations 

 Na 365 365 361 363 365 365 364 365 365 3,278 

W
in

d
 s

p
ee

d
 (

m
/s

) 

�̅� (m/s) 2.7 3.2 2.0 2.1 3.1 2.5 3.7 2.5 1.4 2.6 

�̅� (m/s) 2.9 3.5 2.9 2.5 4.0 3.0 3.7 3.0 2.5 3.1 

𝑅 0.94 0.95 0.86 0.85 0.88 0.76 0.63 0.85 0.77 0.81 

MBE (m/s) 0.14 0.31 1.0 0.4 0.91 0.4 -0.01 0.47 1.1 0.5 

MAE (m/s) 0.40 0.50 1.0 0.5 1.2 0.6 1.1 0.6 1.1 0.8 

RMSE  (m/s) 0.5 0.7 1.2 0.7 1.6 0.8 1.4 0.9 1.3 1.1 

IA  0.96 0.95 0.74 0.82 0.86 0.79 0.77 0.82 0.49 0.85 

 Na 365 365 364 364 365 365 365 365 365 3,283 

R
ai

n
fa

ll
 (

m
m

) 

�̅� (mm) 5.5 4.4 6.1 4.1 4.1 4.1 3.8 4.0 4.1 4.5 

�̅� (mm) 3.8 3.1 5.8 2.8 5.1 3.5 3.6 2.6 3.4 3.8 

𝑅 0.74 0.82 0.80 0.80 0.61 0.77 0.63 0.92 0.76 0.75 

MBE (mm) -1.7 -1.3 -0.2 -1.29 1.05 -0.6 -0.14 -1.4 -0.70 -0.7 

MAE (mm) 3.2 2.2 3.3 2.4 3.8 2.4 2.8 1.9 2.6 2.7 

RMSE (mm) 10.8 7.4 8.6 8.4 9.3 9.3 10.4 5.9 8.2 8.8 

IA  0.82 0.88 0.89 0.83 0.76 0.87 0.78 0.92 0.86 0.85 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Fig. A.10 Time series of the observed and simulated daily mean values: (a) Temperature, (b) Mixing 

ratio, (c) Wind speed, (d) Wind direction, and (e) Rainfall averaged for the 9 meteorological 

stations in D3 in Japan in JFY2013. Dates in Japan are in JST (UTC+9). The red line shows the 

simulated values at the grid cell corresponding to each observation site, whereas the blue line shows 

the observed values without missing data points. 
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Fig. A.11 Time series of the observed and simulated daily mean values: (a) Temperature, (b) Mixing 

ratio, (c) Wind speed, (d) Wind direction, and (e) Rainfall in Osaka in D3 in Japan in JFY2013. 

Dates in Japan are in JST (UTC+9). The red line shows the simulated values at the grid cell 

corresponding to each observation site, whereas the blue line shows the observed values without 

missing data points. 
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A.4  第 5 章で用いた気象場の再現性 

A.4.1  地上観測データ 

 

日本国外における気象データはワイオミング大学大気科学科ホームページ 

(http://weather.uwyo.edu/upperair/sounding.html) より得た。同ホームページでは、世界各地の

観測地点ごとの標準時 0 時と 12 時のラジオゾンデ観測データが整備されている。本項では

2014 年の中国国内の 21 都市 (北京、上海、瀋陽、フフホト、杭州、重慶、福州、貴陽、長

沙、南京、南昌、太原、昆明、西寧、銀川、ハルビン、長春、武漢、鄭州、海口、南寧) に

おける地表面の気象観測データを利用した (Fig. A.12a)。 

日本国内における気象観測データは気象観測月報 (一般財団法人気象業務支援センター, 

http://www.jmbsc.or.jp/jp/offline/cd0061.html) より得た。比較した地点は PMF モデルの入力デ

ータとして利用した 13 の観測地点 (Table 5.1) 近傍の気象観測所 12 地点 (輪島、金沢、富

山、岐阜、名古屋、豊岡、京都、彦根、姫路、神戸、大阪、奈良) である。Fig. A.12b にそ

の位置関係を示す。 

 

 

 

Fig. A.12 Modeling domains for WRF simulation and the locations of meteorological stations: (a) 

East Asia (D1), and (b) Japan (D2) with height above sea level and locations of observation sites. 

 

  

http://weather.uwyo.edu/upperair/sounding.html
http://www.jmbsc.or.jp/jp/offline/cd0061.html
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A.4.2  日本国外の気象場 

 

中国国内の 21 地点 (北京、上海、瀋陽、フフホト、杭州、重慶、福州、貴陽、長沙、南

京、南昌、太原、昆明、西寧、銀川、ハルビン、長春、武漢、鄭州、海口、南寧) における、

気温・混合比・風速・降水量の統計指標一覧を Table A.9、Table A.10 に示す。また、21 地

点平均した気温・混合比・風速の計算値と観測値の日平均値の時系列変化を Fig. A.13 に、

長春における気温・混合比・風速の計算値と観測値の日平均値の時系列変化を Fig. A.14 に

示す。日平均値の算出には、観測値と同様に計算値も標準時 0 時と 12 時の値の平均とした。

WRF による計算結果は日々変化を捉えており、観測値との一致が見られたものの、気温は

過小評価、風速は過大評価していた (Fig A.13、A.14)。 

気温および混合比の IA については、全 21 地点で 0.87 以上と良好な再現性を示した。風

速の IA については、気温および混合比と比べて総じて低い値を示した (Table A.2)。これは

計算領域 D1 が 45 km 格子で計算を行っているため、土地の起伏を正確に解像できていない

ことが影響している。長沙、太原、西寧の 3 地点では、IA の値が低く、WRF は風速を過大

評価 (MBE > 0) していた。この 3 地点は、いずれも盆地もしくは近辺に山脈が存在する環

境に位置することから、土地の起伏を正確に解像できていない影響をより強く受け、IA の

値が低下したと考えられた。重慶については、季節に関係なく WRF は風速を常に過小評価

し、IA の低下の要因となっていた。 
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Table A.9 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of temperature, and mixing ratio at the 21 meteorological stations in 

China in the year 2014. Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 

  

B
ei

ji
n
g

 

S
h
an

g
h
ai

 

S
h
en

y
an

g
 

H
o
h
h
o
t 

H
an

g
zh

o
u

 

C
h
o
n
g
q
in

g
 

F
u
zh

o
u

 

G
u
iy

an
g

 

C
h
an

g
sh

a 

N
an

ji
n
g

 

N
an

ch
an

g
 

T
ai

y
u
an

 All 21 

stations 

 Na 364 364 364 364 364 364 364 364 364 363 363 364 7,632 

T
em

p
er

at
u
re

 (
℃

) 

�̅� (°C) 13.33 16.25 8.41 6.94 16.74 16.08 19.80 14.23 17.76 15.69 18.03 11.61 13.95 

�̅� (°C) 10.04 13.83 7.13 4.74 15.48 17.04 17.92 12.70 17.43 15.13 18.20 8.52 12.45 

𝑅 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 0.98 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 

MBE (°C) -3.29 -2.42 -1.29 -2.20 -1.25 0.96 -1.88 -1.53 -0.33 -0.56 0.17 -3.09 -1.50 

MAE (°C) 3.31 2.69 1.83 2.32 1.48 1.22 2.01 1.62 0.97 0.86 0.84 3.13 1.98 

RMSE  (°C) 3.78 3.33 2.32 2.83 1.83 1.47 2.28 1.96 1.24 1.11 1.08 3.61 2.65 

IA  0.97 0.95 0.99 0.99 0.99 0.99 0.97 0.98 0.99 1.00 1.00 0.97 0.99 

 Na 364 364 364 364 364 364 364 364 364 363 363 364 7,632 

M
ix

in
g
 r

at
io

 (
g
/k

g
) 

�̅� (g/kg) 6.51 10.11 5.86 4.21 10.46 11.15 12.23 10.75 11.37 10.02 11.32 5.61 9.04 

�̅� (g/kg) 5.43 10.03 5.98 3.88 9.82 10.52 12.71 10.52 10.51 9.55 11.02 5.41 8.56 

𝑅 0.98 0.99 0.98 0.97 0.99 0.98 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 0.98 0.98 

MBE (g/kg) -1.08 -0.08 0.12 -0.33 -0.64 -0.63 0.49 -0.23 -0.86 -0.48 -0.31 -0.21 -0.48 

MAE (g/kg) 1.13 0.53 0.63 0.60 0.79 0.86 0.73 0.66 0.95 0.60 0.62 0.63 0.83 

RMSE  (g/kg) 1.54 0.69 0.91 0.96 0.98 1.06 0.91 0.81 1.22 0.82 0.84 0.87 1.15 

IA  0.97 1.00 0.99 0.98 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Table A.9 (contiuned) Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of temperature, and mixing ratio at the 21 meteorological 

stations in China in the year 2014. Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 
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All 21 Stations 

 Na 364 361 364 361 363 363 362 364 7,632 

T
em

p
er

at
u
re

 (
℃

) 

�̅� (°C) 15.78 4.75 10.04 4.13 6.81 16.13 23.78 21.13 13.95 

�̅� (°C) 12.08 0.54 8.07 2.25 4.29 16.57 23.43 21.28 12.45 

𝑅 0.96 0.98 0.99 1.00 0.99 0.99 0.98 0.99 0.99 

MBE (°C) -3.71 -4.21 -1.97 -1.88 -2.52 0.44 -0.35 0.15 -1.50 

MAE (°C) 3.71 4.26 2.30 2.11 2.67 1.00 0.85 0.95 1.98 

RMSE  (°C) 4.03 4.90 3.03 2.87 3.42 1.29 1.04 1.20 2.65 

IA  0.87 0.94 0.98 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 

 Na 364 361 364 361 363 363 362 364 7,632 

M
ix

in
g
 r

at
io

 (
g
/k

g
) 

�̅� (g/kg) 9.58 5.03 5.41 5.31 5.70 10.86 16.48 14.03 9.04 

�̅� (g/kg) 9.77 3.85 4.02 5.25 5.49 9.36 16.31 13.58 8.56 

𝑅 0.97 0.98 0.96 0.98 0.99 0.98 0.98 0.99 0.98 

MBE (g/kg) 0.19 -1.18 -1.39 -0.06 -0.22 -1.51 -0.18 -0.45 -0.48 

MAE (g/kg) 0.71 1.23 1.43 0.62 0.58 1.53 0.65 0.76 0.83 

RMSE  (g/kg) 0.93 1.59 1.88 0.92 0.80 1.92 0.83 0.98 1.15 

IA  0.99 0.93 0.93 0.99 0.99 0.97 0.99 0.99 0.99 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Table A.10 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of wind speed at the 21 meteorological stations in China in the year 

2014. Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 
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 All 21 

stations 

 Na 364 364 364 364 364 364 364 364 364 363 363 364 7,632 

W
in

d
 s

p
ee

d
 (

m
/s

) 

�̅� (m/s) 2.01 2.76 2.37 3.44 2.14 2.76 2.20 2.57 0.95 2.57 1.73 1.24 2.17 

�̅� (m/s) 2.26 4.25 2.95 2.29 2.84 1.66 2.08 2.40 2.22 2.38 2.13 2.13 2.44 

𝑅 0.52 0.69 0.73 0.62 0.54 0.64 0.37 0.62 0.70 0.79 0.84 0.40 0.54 

MBE (m/s) 0.25 1.50 0.57 -1.15 0.70 -1.10 -0.12 -0.17 1.27 -0.19 0.39 0.89 0.27 

MAE (m/s) 0.77 1.55 0.91 1.46 0.92 1.18 0.72 0.60 1.28 0.70 0.58 1.04 0.94 

RMSE  (m/s) 0.98 1.87 1.12 1.93 1.18 1.45 0.94 0.75 1.45 0.89 0.72 1.24 1.22 

IA  0.71 0.63 0.81 0.64 0.66 0.59 0.62 0.77 0.54 0.86 0.88 0.56 0.72 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Table A.10 (contiuned) Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of wind speed at the 21 meteorological stations in 

China in the year 2014. Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 
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All 21 

Stations 

 Na 364 361 364 361 363 363 362 364 7,632 

W
in

d
 s

p
ee

d
 (

m
/s

) 

�̅� (m/s) 2.44 1.10 1.84 2.55 2.28 1.51 3.32 2.03 2.17 

�̅� (m/s) 2.40 2.34 2.42 2.81 3.09 1.98 2.12 2.15 2.44 

𝑅 0.68 0.17 0.51 0.79 0.76 0.72 0.74 0.66 0.54 

MBE (m/s) -0.04 1.25 0.59 0.26 0.82 0.48 -1.21 0.12 0.27 

MAE (m/s) 0.65 1.43 0.92 0.83 0.99 0.66 1.24 0.70 0.94 

RMSE  (m/s) 0.87 1.71 1.17 1.03 1.23 0.84 1.44 0.93 1.22 

IA  0.80 0.46 0.67 0.86 0.79 0.79 0.66 0.80 0.72 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Fig. A.13 Time series of the observed and simulated daily mean values: (a) Temperature, (b) Mixing 

ratio, (c) Wind speed, and (d) Wind direction for the 21 meteorolgical stations in China in the year 

2014. Dates in China are in CST (UTC+8). The red line shows the simulated values at the grid cell 

corresponding to each observation site, whereas the blue line shows the observed values without 

missing data points. 
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Fig. A.14 Time series of the observed and simulated daily mean values: (a) Temperature, (b) Mixing 

ratio, (c) Wind speed, and (d) Wind direction in Changchu in China in the year 2014. Dates in China 

are in CST (UTC+8). The red line shows the simulated values at the grid cell corresponding to each 

observation site, whereas the blue line shows the observed values without missing data points. 
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A.4.3  日本国内の気象場 

 

D2 領域内の 12 地点 (輪島、金沢、富山、岐阜、名古屋、豊岡、京都、彦根、姫路、神戸、

大阪、奈良) における、気温・混合比・風速・降水量の統計指標一覧を Table A.11、Table A.12

に示す。また 12 地点平均した気温・混合比・風速・降水量の計算値と観測値の日平均値の

時系列変化を Fig. A.15 に、輪島の気温・混合比・風速・降水量の計算値と観測値の日平均

値の時系列変化を Fig. A.16 に示す。 

日本国外の気象場と比べて、WRF はより良好に国内の気象場を再現できていた。気温は

全地点で IA の値が 0.98 以上で、WRF は気温の季節変化を良好に再現していた (Table A.11, 

Fig. A.15)。しかし、MBE の値が負となっている地点が多く、12 地点平均でみた場合、WRF

が過小評価している傾向が見られた (Table A.11, Fig. A.15)。混合比は全 12 地点で IA が 0.99

以上で WRF は混合比の季節変化を良好に再現していたが、全 12 地点で MBE の値が負とな

っており、気温と同様、過小評価傾向を示していた (Table A.11)。風速は、気温おおび混合

比の IA 値よりは低いものの、京都、奈良を除いて 0.65 以上の値を示し、WRF は季節変化

を良好に再現性していた (Table A.12)。京都、奈良については、他地点と比較して IA 値は

さらに低くなった。これは、両観測地点が盆地内に存在し、計算領域 D2 の格子解像度 15 km

では、土地の起伏を正確に解像できていないことが影響し、IA の値の低下を誘発した考え

られた。また、能登半島周辺の降水量を WRF は過小評価していた (Table A.12)。CMAQ で

大気汚染物質の湿性沈着量を算出する際、降水量も入力値として使用されることから、降

水量の過小評価が大気汚染物質の湿性沈着量の過小評価および大気中濃度の過大評価を誘

発する可能性に留意する必要がある。 
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Table A.11 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of temperature, and mixing ratio at the meteorological stations in 

Japan in the year 2014. Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 
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N
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R
A

 

All 12 

Stations 

 Na 363 365 365 365 365 365 364 365 364 365 365 365 4,376 

T
em

p
er

at
u
re

 (
℃

) 

�̅� (°C) 13.6 14.8 14.3 16.1 16.1 14.4 16.2 14.9 15.3 16.8 16.7 15.0 15.4 

�̅� (°C) 12.2 14.6 12.7 13.7 16.1 13.0 14.9 13.4 13.4 15.8 16.9 13.7 14.2 

𝑅 1.00 1.00 1.00 0.99 1.00 0.99 1.00 0.99 1.00 1.00 1.00 1.00 0.99 

MBE (°C) -1.4 -0.2 -1.6 -2.4 0.0 -1.4 -1.2 -1.5 -1.9 -0.97 0.20 -1.3 -1.1 

MAE (°C) 1.4 0.7 1.6 2.4 0.7 1.4 1.2 1.6 1.9 1.0 0.6 1.4 1.3 

RMSE  (°C) 1.6 1.0 1.8 2.5 0.9 1.6 1.4 1.8 2.1 1.3 0.7 1.6 1.6 

IA  0.99 1.00 0.99 0.98 1.00 0.99 0.99 0.99 0.99 0.99 1.00 0.99 0.99 

 Na 363 365 365 365 365 365 364 365 364 365 365 365 4,376 

M
ix

in
g
 r

at
io

 (
g
/k

g
) 

�̅� (g/kg) 8.28 8.38 8.26 8.37 8.44 9.07 8.38 8.74 8.70 8.73 8.80 8.90 8.59 

�̅� (g/kg) 8.10 7.69 7.86 8.21 8.08 8.35 7.96 8.48 8.56 8.51 8.45 8.41 8.22 

𝑅 1.00 0.99 0.99 1.00 0.99 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 0.99 

MBE (g/kg) -0.18 -0.68 -0.40 -0.17 -0.36 -0.73 -0.42 -0.26 -0.14 -0.22 -0.35 -0.49 -0.37 

MAE (g/kg) 0.34 0.71 0.56 0.39 0.49 0.8 0.5 0.40 0.35 0.37 0.51 0.5 0.5 

RMSE  (g/kg) 0.5 0.9 0.7 0.52 0.7 0.9 0.6 0.5 0.4 0.5 0.7 0.7 0.7 

IA  1.00 0.99 0.99 1.00 1.00 0.99 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 1.00 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Table A.12 Statistical comparisons between observed and simulated daily mean values of wind speed, and rainfall at the meteorological stations in Japan in 

the year 2014. Colored cells represent that the statistical values meet the benchmark standard shown in Table A.1. 
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All 12 

Stations 

 Na 363 365 365 365 365 364 363 365 364 365 365 365 4,374 

W
in

d
 s

p
ee

d
 (

m
/s

) 

�̅� (m/s) 3.8 3.8 2.8 2.7 3.1 1.8 2.1 3.1 2.6 3.8 2.4 1.4 2.8 

�̅� (m/s) 3.5 3.9 2.7 2.4 3.6 2.8 3.5 3.4 2.2 4.1 3.9 2.5 3.2 

𝑅 0.83 0.89 0.84 0.85 0.95 0.79 0.79 0.82 0.84 0.74 0.87 0.80 0.75 

MBE (m/s) -0.23 0.17 -0.1 -0.4 0.50 1.0 1.34 0.25 -0.4 0.3 1.4 1.1 0.4 

MAE (m/s) 0.72 0.63 0.5 0.5 0.6 1.0 1.4 0.7 0.5 0.9 1.4 1.2 0.8 

RMSE  (m/s) 0.9 0.8 0.6 0.7 0.8 1.2 1.6 1.0 0.6 1.2 1.7 1.4 1.1 

IA  0.90 0.94 0.91 0.88 0.92 0.67 0.56 0.90 0.86 0.84 0.65 0.50 0.84 

 Na 363 365 365 365 365 365 364 365 364 365 365 365 4,376 

R
ai

n
fa

ll
 (

m
m

) 

�̅� (mm) 6.9 7.2 6.9 4.7 4.1 5.5 3.8 4.0 3.2 3.3 3.5 3.6 4.7 

�̅� (mm) 5.6 7.1 6.3 6.2 5.0 5.1 5.2 3.9 4.9 5.8 4.0 3.3 5.2 

𝑅 0.83 0.76 0.58 0.76 0.57 0.76 0.79 0.68 0.53 0.55 0.73 0.65 0.67 

MBE (mm) -1.3 -0.2 -0.7 1.5 0.83 -0.4 1.4 0.0 1.7 2.4 0.46 -0.4 0.5 

MAE (mm) 3.7 4.2 4.9 3.8 3.8 3.2 3.2 2.6 3.7 4.4 2.7 2.6 3.6 

RMSE (mm) 8.3 9.7 11.2 10.1 11.2 7.7 9.0 7.4 11.9 14.2 8.4 8.7 10.0 

IA  0.88 0.87 0.74 0.85 0.73 0.85 0.88 0.81 0.67 0.69 0.85 0.78 0.81 

aMissing observation data was excluded for the evaluation of every statistical value. 
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Fig. A.10 Time series of the observed and simulated daily mean values: (a) Temperature, (b) Mixing 

ratio, (c) Wind speed, (d) Wind direction, and (e) Rainfall averaged for the 12 meteorological 

stations in D2 in Japan in the year 2014. Dates in Japan are in JST (UTC+9). The red line shows the 

simulated values at the grid cell corresponding to each observation site, whereas the blue line shows 

the observed values without missing data points. 
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Fig. A.11 Time series of the observed and simulated daily mean values: (a) Temperature, (b) Mixing 

ratio, (c) Wind speed, (d) Wind direction, and (e) Rainfall in Wajima in D2 in Japan in the year 2014. 

Dates in Japan are in JST (UTC+9). The red line shows the simulated values at the grid cell 

corresponding to each observation site, whereas the blue line shows the observed values without 

missing data points. 
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